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ABSTRAK

Penelitian pendahuluan analisis ukuran partikel CuAl.Os; dilakukan untuk
mengetahui probabilitas menghasilkan nanopartikel ini dalam sistem air menggunakan
teknik sol-gel. Tembaga nitrat, aluminium nitrat, dan asam sitrat digunakan sebagai
bahan prekursor. Proses pembentukan senyawa ini diawali dengan kompleks prekursor
dan melibatkan intermediet stabil yang homogen. Struktur nanopartikel CuAl.O4 terjadi
ketika semua prekursor dikalsinasi pada 700 °C di tungku selama satu jam. Produk
dikarakterisasi dengan menggunakan metode difraksi sinar-X. Penentuan ukuran partikel
dihitung dengan metode Hukum Scherrer diperoleh hasil sebesar 9,56 nm.

Kata kunci: Nanopartikel, CuAl>O4, sol-gel, Hukum Scherrer, sinar-X

ABSTRACT

Preliminary research on CuAl>O;4 particle size analysis was conducted to determine
the probability of synthesizing these nanoparticles in water system by using the sol-gel
technique. Precursors materials which have been used i.e Copper nitrate, aluminium
nitrate, and citric acid. This technique starts from the precursor complex, and involves
the formation of homogeneous stable intermediates. The structure of CuAl;O4
nanoparticle occurred when all precursors were calcinated at 700 °C at the furnace for
an hour. The product was characterized by using X-ray diffraction method. The particle
size was measured by Scherrer Law's and it showed to be 9,56 nm.
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PENDAHULUAN

Spinel merupakan material semikonduktor yang penting dengan band gap yang
sempit dan efiensi yang tinggi terhadap penggunaan sinar matahari, serta memiliki
beberapa struktur kristal. Pengembangan spinel fotokatalis yang stabil dengan efisiensi
tinggi sangat penting sebagai penghantar dalam katalisis sinar tampak dan degradasi
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pengotor organik. Beberapa spinel fotokatalis yang telah berhasil disintesis antara lain
ZnFe204, CuMn204, ZnNMn204, BaCr204, dan CuAl2O4.

CuAl>04 merupakan spinel dengan sifat fotokalitik yang sangat baik (Yanyan dkk.,
2007). Sintesis CuAl,O4 dengan metode sol-gel pada berbagai temperatur kalsinasi
menujukkan aktivitas fotokatalitik terbaik pada temperatur 700°C. Pita celah spinel
CuAl;Ostelah diukur pada kisaran 3,3-4,5 eV sementara pita celahTiO> 3,2 eV (Castillo-
Hernandez dkk., 2018; Vijayalakshmi dkk., 2012). Oleh karena itu, CuAl,04 merupakan
material semikonduktor yang menarik untuk dipelajari sifat fotokatalitiknya terhadap
reaksi pemecahan molekul airmenjadi Hz dan O, (water-splitting).

Beberapa metode yang digunakan untuk mensintesis material fotokatalis CuAl204
antara lain metode diffusion-controlled growth, kopresipitasi, reverse microemulsion,
chelates mixed thermolysis, dan sol-gel (Menon dkk., 2016; Chandradass dkk., 2010;
Edrisi dkk., 2013; Yanyan dkk., 2007). Metode sol-gel sering digunakan untuk
mensintesis padatan nanokristal karena menghasilkan produk dengan kualitas tinggi,
kemurnian tinggi, dan ukuran partikel yang kecil. Selain itu, kontrol reaksi dalam metode
sol-gel lebih mudah diatur dibandingkan dengan metode-metode yang lain (Yanyan dkk.,
2007).

Beberapa penelitian sebelumnya menunjukkan bahwa spinel ini dapat disintesis
melalui metode sol-gel dengan menggunakan pelarut polihidroksi alkohol seperti etilen
glikol dan dietilen glikol monoetil eter (Salavati-Niasari dkk., 2009). Penelitian ini
bertujuan untuk mengetahui probabilitas menghasilkan nanopartikel CuAl.Os dalam
sistem air menggunakan teknik sol-gel. Karakterisasi produk yang dihasilkan
menggunakan difraksi sinar-X,. Sedangkan ukuran partikel dari produk ditentukan
dengan menggunakan metode Hukum Scherrer.

METODE

Penelitian yang dilakukan merupakan penelitian eksperimental meliputi penyiapan
sol larutan prekursor, pembuatan gel larutan prekursor, pemanasan gel menggunakan
oven, dan kalsinasi pada 700 °C. Karakterisasi ukuran partikel produk yang dihasilkan
menggunakan difraktometer sinar-X.

Bahan yang digunakan dalam penelitian ini antara lain garam tembaga nitrat
(Cu(NOs)2.3H20) salt p.a Merck, aluminium nitrat(Al(NOs)3.9H20) p.a Merck, asam
sitrat p.a Merck, amoniak p.a Merck, akuades dan kertas indikator universal.

Peralatan yang digunakan antara lain satu set alat gelas pyrex, oven, tanur, cawan
krus alumina, termometer, difraktometer sinar-X.

Prosedur Kerja

Larutan prekursor aluminium dan tembaga dilarutkan dalam 100 mL akuades dengan
perbandingan mol 1 : 2. Setelah diperoleh larutan homogen, sebanyak 100 mL asam sitrat
1,5 M ditambahkan tetes demi tetes. Seanjutnya, pH larutan dibuat menjadi 2-3 dengan
menambahkan amoniak pekat sambil tetap diaduk menggunakan pengaduk magnet. Pada
tahap ini diperoleh prekursor sol berwarna biru. Larutan prekursor kemudian dipanaskan
pada suhu 50-70 °C. Selanjutnya diperoleh gel yang lebih kental. Setelah gel terbentuk,
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pemanasan dilanjutkan dengan oven pada suhu 170 °C selama 1,5 jam sampai kering dan
membentuk honeycomb porous gel. Honeycomb porous gel ini kemudian dihaluskan dan
dikalsinasi dalam tanur pada suhu 700 °C selama 1 jam. Produk yang dihasilkan
kemudian dianalisis menggunakan difraksi sinar-X.

HASIL DAN PEMBAHASAN

Sintesis CuAl>O4 dengan metode sol-gel telah berhasil dilakukan. Metode sol-gel
pada dasarnya merupakan proses pembentukan senyawa yang menggunakan temperatur
rendah dan melibatkan fasa sol, yaitu suatu sistem koloid padatan yang terdispersi dalam
cairan, dan gel adalah sistem padatan yang porinya mengandung cairan (Ismunandar,
2006). Metode sol-gel ini juga merupakan salah satu metode sintesis material berukuran
nano (Fernandez, 2011; Chauhan, 2011; Nadagouda dkk., 2013)

Dalam sintesis CuAl>Os, digunakan garam tembaga nitrat dan aluminium nitrat.
Kedua garam ini berfungsi sebagai sumber Cu dan Al dalam padatan CuAl>Os. Garam
tembaga dan lauminium larut dengan baik dalam akuades, serta mudah membentuk
hidroksida dan asam nitrat. Pada pemanasan suhu tinggi, hidroksida logam akan berubah
menjadi oksida logam. Sementara pada pemanasan 72 °C asam nitrat akan
terdekomposisi menjadi air, nitrogen dioksida, dan oksigen.

Pemanasan tembaga hidroksida dapat membentuk tembaga oksida (CuO) dan air.
Namun, tembaga oksida tidak larut dalam air, sehingga perlu ditambahkan amoniak pekat
untuk membentuk amonium hidroksida dengan air untuk menstabilkan pembentukan
CuO.

Asam sitrat berfungsi sebagai agen pengkelat yang mengkelat ion-ion logam dalam
bentuk hidroksinya. Perbandingan antara mol asam sitrat dan kedua ion logam adalah 2 :
1, hal ini memungkinkan asam sitrat dapat mengkelat baik hidroksi alumunium maupun
hidroksi tembaga untuk membentuk sol alumunium dan sol tembaga. Semakin banyak
ion logam yang terjebak dalam kerangka kelat asam sitrat, maka produk yang diharapkan
dapat terbentuk dengan lebih banyak.

Setelah sol terbentuk, pemanasan lebih lanjut menghasilkan gel berwarna biru,
seperti yang ditunjukkan pada Gambar 1 (a). Honeycomb porous gel, seperti yang
ditunjukkan pada Gambar 1 (b) terbentuk ketika gel biru ini dipanaskan pada 170 °C.
Asam sitrat memiliki suhu dekomposisi termal pada 175 °C, sehingga tahap pemanasan
di suhu 170 °C, hanya akan menyebabkan sebagian kecil asam sitrat menguap. Adanya
sebagian besar asam sitrat dalam honeycomb porous gel yang diperoleh pada tahap ini
dapat diidentifikasi secara kualitatif melalui warna hitam pada padatan.

Pemanasan lebih lanjut melalui kalsinasi pada 700 °C akan membuat asam sitrat
mengalami dekomposisi termal sempurna sebagai CO, dan H.O yang menguap. Pada
tahap ini diperoleh padatan coklat seperti yang ditunjukkan pada Gambar 1 (c). Hal inilah
yang menyebabkan selisih antara massa padatan sebelum dan sesudah kalsinasi sangat
besar.
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Gambar 1. (a) Gel oksida berwarna biru, (b) honeycomb porous gel, and (c) padatan
coklat CuAl,O4

Difraksi sinar-X yang dilakukan menggunakan difraktometer sinar-X dengan sumber
radiasi Cu-Ko menghasilkan difraktogram yang terbentuk antara intensitas sinar dengan
20. Pada difraktogram yang terlinat pada Gambar 2, didapatkan enam puncak
karakteristik dari CuAl>O4 dan beberapa puncak karakteristik CuO, seperti yang terdapat
di Tabel 1.

Commander Sample ID (Coupled TwoTheta/Theta)

1 Samgie 1D: Commender Samphe 10 (25 (Room)oC) ﬁ
1 POF 01-075-4256 ( Cu0.622 AX0.378 ) ( Cu0.378 Al 622 ) O4 Copper Aluminurh Oxde |
L1 _POF 00-048-1548 Cu O Tomorite, ayn _

100003

e )

!

!

et L

2Theta (Coupled TwoTheta/Theta) WL=1.54060

Gambar 2. Difraktogram CuAl2O4

Tabel 1. Puncak Difraksi CuAl,O4dan CuO
20 (°) CuALO, 20 (°) CuO

31,2615 35,6039
36,8943 35,6244
44,9032 38,7583
55,6672 48,8564
59,3232
65,3247
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Hasil difraktogram juga menunjukkan beberapa puncak CuO yang berhimpit dengan
noise. Hal ini menunjukkan bahwa sebelum membentuk CuAl>O4, material yang
terbentuk adalah oksida logamnya. Hasil difraktogram ini dibandingkan dengan sintesis
CuAl,04 menggunakan temperatur kalsinasi 700°C selama 2 jam yang menunjukkan
pembentukan CuAlO4 secara sempurna (Yanyan dkk., 2007). Dengan demikian, dapat
diprediksikan bahwa waktu kalsinasi memegang peranan penting dalam pembentukan
material CuAI;Oa4.

Dari data hasil difraksi sinar-X menggunakan sumber radiasi CuK, (A=1,54060 A)
yang diperoleh, perhitungan ukuran kristal CuAl>,Os yang dihasilkan dapat dilakukan
dengan menggunakan Hukum Scherrer berdasarkan enam puncak difraksi yang sesuali,
sebagai berikut(Waseda and Shinoda, 2011).

09 A
£= B, cos@
Keterangan :
t = Ukuran kristal
A = Panjang gelombang radiasi yang digunakan
B2 = Full Width at Half Maximum (FWHM)
0 = Posisi puncak difraksi

Dari perhitungan diperoleh ukuran partikel rata-rata yang disintesis adalah 9,56 nm.
Ukuran ini lebih kecil dibandingkan dari penelitian sebelumnya oleh Salavati-Niasari
dkk. (2009) yang melaporkan ukuran 28 nm dengan metode asam sitrat yang tidak
dimodifikasi dan 17 nm dengan memodifikasi asam sitrat dalam pelarut dietilen glikol
monoetil eter (DGME). Hasil ini juga lebih kecil dibandingkan penelitian yang telah
dilakukan Yanyan dkk. (2007) dengan melakukan kalsinasi selama 2 jam pada suhu 700
°C dan memperoleh partikel dengan ukuran antara 10-30 nm.

KESIMPULAN

Nanopartikel CuAl,O4 dapat disintesis menggunakan metode sol-gel dalam sistem
air. Hasil analisa difraktogram sinar-X menunjukkan bahwa kalsinasi pada temperatur
700 °C selama 1 jam menghasilkan produk CuAl>O4 dengan ukuran 9,56 nm. Ukuran
partikel yang dihasilkan lebih kecil bila dibandingkan dengan hasil sintesis Yanyan dkk.
(2007) dan Salvati-Niasari (2009), sehingga diharapkan lebih efektif untuk diaplikasikan.
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