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SINTESIS SILIKA MELAPISI NANOPARTIKEL MAGNETIT DENGAN
METODA SOL GEL DAN KARAKTERISASINYA

Novi Taufik (06132056)
Dibimbing oleh
Prof. Dr. Syukri Arief*, Rahmayeni MS*#*
*Pembimbing I, **Pembimbing 11

ABSTRAK

Telah dilakukan penelitian mengenai pelapisan silika pada permukaan
nanopartikel magnetit (Fe;Os). Ini dilakukan untuk memperluas aplikasi dan
meningkatkan kestabilan kimianya. Sintesis nanopartikel magnetit dilakukan dengan
mereduksi parsial Fe’* dengan menggunakan hidrazin. Sedangkan pelapisan
nanopartikel magnetit oleh silika dilakukan dengan metoda sol-gel. Dimana
digunakan Tetra Etil Orto Silikat (TEOS) sebagai sumber silika. Hasil analisa FTIR
menunjukkan ikatan Fe-O-Si pada bilangan gelombang 1024 cm’ yang mengindikasi
terbentuknya pelapisan. Hasil analisa X-Ray Diffraction (XRD) menunjukkan
nanopartikel magnetit telah berhasil dibuat (JCPDS No. 19-0629) dan keberhasilan
pelapisan oleh silika dapat dilihat dari ukuran kristal yang meningkat pada setiap
variasi jumlah penambahan TEOS (11.16 nm untuk | mL 12.69 nm untuk 2 mL dan
17.05 nm untuk 3 mL). Analisa Scanning FElectron Microscopy (SEM)
memperlihatkan morfologi nanopartikel magnetit yang telah dilapisi oleh silika
dimana masih terjadi sedikit aglomerasi yang menandakan setelah pelapisan
nanopartikel magnetit masih memiliki energi yang besar. Hasil analisa VSM
menunjukkan nilai kejenuhan magnetisasi (M;) pada pelapisan 1 mL, 2 mL dan 3 mL
TEOS adalah 27.7 emu/g, 26.4 emu/g dan 14.9 emu/g dimana makin tebal pelapisan
nilai M, akan makin berkurang.

Kata kunci  : Magnetit, Silika, Sol-Gel
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SYNTHESIS SILICA COATING MAGNETITE NANOPARTICLES VIA SOL
GEL METHOD AND ITS CHARACTERIZATION

Novi Taufik (06132056)
Supervised By
Prof. Dr. Syukri Arief*, Rahmayeni MS*#*
*15* Advisor, **2™ Advisor

ABSTRACT

The research in magnetite nanoparticle surface (Fe;O4) coated by silica has been
done. It purpose to extend the applications and increasing the stability of its chemical
behaviour. Preparation of Magnetite nanoparticle was done by partial reduction of
Fe'* to by using hydrazine. Therefore, the magnetite nanoparticle coated by silica
with using sol-gel method. Tetra Ethyl Ortho Silycate (TEOS) was used as silica
source. The FTIR result shown the Fe-O-Si bond formed in the wavenumber
1024 cm’' indicated that the coating was formed. The XRD result shown magnetite
nanoparticle (JCPDS standard No.19-0629) was coated by the silica can be seen by
crystallite size increase with increasing TEOS volume (11.1 nm for 1 mL, 12.69 nm
for 2 mL and 17.05 nm for 3 mL). The SEM analysis shown the morphology of silica
coated magnetite was still in aglomeration phase indicating it was still have
tremendous energy. The VSM result shown the purity value of magnetization (M;) at
1 mL, 2 mL, and 3 mL TEOS was 27,7 emu/g and 14.9 emu/g where the greater
value of coating thickness the vaule of M, was decrease.

Keyword : Magnetite, Silica, Sol-Gel



BAB I. PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Nanoteknologi pada saat ini telah menjadi salah satu pusat perhatian para peneliti
karena mempunyai fungsi yang beragam dan aplikasi yang sangat luas. Produk-
produk yang terbuat dari partikel berukuran nano mempunyai fungsi yang jauh
lebih baik apabila dibandingkan dengan produk yang terbuat dari material yang
berukuran lebih besar. Perbedaan yang mencolok antara material berukuran nano
apabila dibandingkan dengan material berukuran besar adalah luas permukaannya,
yang menjadikannya lebih reaktif apabila bereaksi.'

Penelitian mengenai nanomaterial telah banyak dilakukan, metoda yang
digunakan juga beragam, diantaranya adalah sonokimia, hydrothermal,
mikroemulsi, fasa gas, sol-gel. dan lain lain. Diantara metoda-metoda tersebut
metoda sol-gel lebih menarik perhatian karena tidak menggunakan alat yang rumit
dan mabhal, selain itu hasil dari metoda ini mempunyai kehomogenan yang sangat
baik.! Dengan mengatur proses dan kondisi lingkungannya kita juga dapat
mengatur ukuran dan morfologi dari material yang kita inginkan, ditambah lagi
dengan menggunakan metoda ini kita tidak perlu menggunakan surfaktan.

Telah banyak senyawa oksida dari logam transisi yang telah berhasil
disintesis dengan menggunakan metoda sol-gel. Tiap logam mempunyai sifat
yang berbeda sehingga aplikasinya akan berbeda juga. Salah satu sifat yang paling
menarik dari logam berukuran nano adalah mempunyai sifat magnetik yang
sangat baik seperti oksida besi.

Senyawa Fe3;0s4, Fe;O3 dan FeOOH merupakan contoh dari nanopartikel
yang telah berhasil dibuat.” Senyawa Fe;O4 (magnetit) mempunyai sifat magnetik
yang paling tinggi apabila dibandingkan dengan FeOOH dan Fe,0; akan tetapi
Fe;04 mempunyai energi permukaan yang sangat besar sehingga menjadikannya
mudah teraglomerasi,” dan untuk menghidari terjadinya aglomerasi kita dapat
melapisinya dengan senyawa yang bersifat inert dan mempunyai kestabilan kimia
yang baik yaitu silika' yang nantinya akan membentuk nanokomposit kulit-inti.

Dengan pelapisan oleh silika pada seluruh permukaan magnetit maka akan

terbentuk suatu nanokomposit kulit-inti yang mana kestabilan nanopartikel




tersebut juga akan meningkat, baik terhadap suhu, maupun terhadap reduktor dan
oksidator,’ sehingga produk tersebut mempunyai ketahanan kimia dan fisika yang
lebih baik. Bahkan dengan pelapisan ini maka aplikasinya dapat mencakup drug
delivery system,® karena dengan pelapisan ini nanopartikel magnetik tersebut
menjadi biocompatible yang tidak berbahaya terhadap tubuh. Selain itu silika
yang terbentuk pada permukaan nanopartikel magnetik akan mengurangi interaksi
tarik-menarik yang disebabkan gaya magnetik dipolar' sehingga dapat mencegah
terjadinya aglomerasi pada nanopartikel magnetik. Sebagaimana diketahui silika
mempunyai gugus silanol' pada permukaannya sehingga nantinya akan dapat
difungsionalisasi dengan berbagai macam gugus fungsional® sehingga dapat
digunakan untuk berbagai aplikasi yang lebih luas lagi."

Pada penelitian ini akan dibuat suatu nanokomposit kulit-inti’ dengan
material yang mempunyai sifat superparamagnetik dan silika sebagai pelapis
untuk meningkatkan kestabilan.” Metoda yang akan digunakan adalah metoda sol-
gel dengan pengaturan dalam suasana basa sehingga morfologi dari material

tersebut dapat terbentuk secara baik.’

1.2 Perumusan Masalah
Berdasarkan latar belakang di atas dapat dirumuskan suatu permasalahan sebagai
berikut :
1. Apakah kestabilan dari nanopartikel magnetit akan meningkat apabila
permukaannya dilapisi oleh silika.
2. Apakah pengaruh ketebalan pelapisan terhadap kekuatan magnet dari
nanokomposit kulit-inti yang terbentuk.

1.3 Tujuan Penelitian
Berdasarkan perumusan masalah diatas maka penelitian ini bertujuan untuk :
1. Membuat nanokomposit kulit-inti Fe;04/SiO, yang stabil dan tidak
teraglomerasi dengan menggunakan metoda sol-gel.
2. Untuk mempelajari perbahan kekeuatan magnet pada setiap perbedaan
ketebalan pelapisan silika pada nanokomposit kulit-inti Fe304/Si0s.
3. Karakterisasi nanokomposit kulit-inti Fe;04/Si0, .




1.4 Manfaat Penelitian

Dari penelitian ini diharapkan dapat menghasilkan material magnetit (Fe;O4)
yang lebih baik dan dapat digunakan dalam berbagai bidang sehingga dapat
meningkatkan mutu kehidupan. Dan juga dapat menjadi acuan untuk penelitian
selanjutnya dalam pembuatan nanokomposit kulit-inti dengan menggunakan

bahan dasar dengan sifat magnetik yang besar.



BAB II. TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Nanokomposit

Nanoteknologi adalah pembuatan dan penelusuran tentang material yang
mempunyai ukuran dimensinya yaitu nano (1 nm = 10 m). Sifat dari material
yang mempunyai ukuran nano sangat berbeda sekali dengan material dengan
ukuran besar. Ia akan lebih tahan lama, dan jauh lebih baik jika dijadikan produk
rumah tangga, obat-obatan, komunikasi, agrikultur, industri, dan lainnya.’

Nanokomposit merupakan suatu material komposit dengan struktur nano
yang merupakan logam oksida yang terdispersi pada polimer’ atau keramik yang
selanjutnya. Beberapa jenis nanokomposit telah berhasil dibuat, diantaranya
adalah model kismis dan kulit-inti. Model kismis adalah nanokomposit dimana
terjadi pendopingan antara material penguat dan matriksnya, sedangkan
nanokomposit kulit-inti adalah nanokomposit yang terbentuk karena adanya
pelapisan antara material penguat oleh matriksnya.

Nanokomposit dengan model kismis pada umumnya dibuat untuk
memaksimalkan fungsi dari material yang didoping, seperti pendopingan logam
besi pada permukaan Ti untuk memaksimalkan fungsi fotokatalitik dari Ti.
Sedangkan pada nanokomposit model kulit-inti dibuat untuk menstabilkan
material yang akan dilapisi dengan melapisinya dengan material yang mempunyai
sifat inert dan tahan terhadap perubahan fisika dan kimia serta pada matriks
tertentu, dimana matriks tersebut mempunyai gugus fungsi yang dapat
difungsionalisasi sehingga dapat digunakan untuk aplikasi yang lebih luas.

Metoda sol-gel telah terbukti dapat menghasilkan partikel yang terlapisi
sangat baik pada matriks yang berbeda, kita dapat mengatur morfologi, tekstur,
struktur dan komposisi dengan mengatur komposisi jumlah zat dan kondisi
lingkungannya pada saat proses berlangsung. Pemilihan jenis pelarut dan bahan
dasar nantinya juga akan mempengaruhi dari hasil yang akan didapat.

Sifat dari nanopartikel tersebut tidak hanya bergantung pada sifat material
pembentuk itu sendiri, tapi juga tergantung pada karakteristik dan morfologi
bentuk permukaannya. Banyak saat ini produk nanokomposit teraplikasi sepeti




komponen mekanik yang sangat ringan, optik non-linier, katoda baterai,

nanowires, sensor dan aplikasi lain.

2.2 Hidrazin
Hidrazin merupakan basa dan pereduksi yang sangat reaktif. Senyawa dengan
rumus molekul N>Hj ini juga sering disebut sebagai diamine, diamide, nitrogen
hydride, atau levoxine. Hidrazin merupakan cairan tidak berwarna, mudah
terbakar dan meledak, dan sangat larut dalam air.®

Kegunaan utamanya adalah sebagai bahan bakar roket energi tinggi, sebagai
reaktan dalam fuel cell militer, penyepuhan nikel, polimerisasi uretan, untuk
menghilangkan halogen dari air limbah, pengikat oksigen dalam boiler feed water
untuk mencegah korosi, dan dalam perkembangan fotografi. Menurut sejarah,
hidrazin digunakan sebagai zat terapi dalam pengobatan tuberkolosis, sickle cell

anemia, dan penyakit kronis non-spesifik.®

2.3 Metoda Sol-Gel
Menghasilkan material baru yang kuat untuk aplikasi hal-hal paling baru
merupakan salah satu ilmu pengetahuan yang besar dan teknik yang menantang
saat ini. Salah satu metode modern untuk menghasilkan material anorganik dan
anorganik/organik paling baru dari prekursor molekuler adalah proses sol-gel.
Proses sol-gel bisa dijelaskan sebagai proses pembentukan jaringan oksida
melalui reaksi polikondensasi molekul prekursor dalam media cair. Selain itu
proses sol-gel juga bisa dikatakan sebagai proses pembentukan material melalui
sol, pembentukan gel (gelation) dari sol, dan diakhiri dengan pelepasan pelarut.
Koloid merupakan suspensi dengan fasa terdispersi yang sangat kecil yaitu
sekitar 1-1000 nm. Sol adalah suspensi koloid partikel padat dalam cairan,
sedangkan gel merupakan suspensi koloid partikel cair dalam padatan’.

2.3.1 Prekursor pada Proses Sol-Gel
Dalam proses sol-gel, prekursor dalam pembuatan koloid terdiri dari unsur logam
atau metalloid yang dikelilingi oleh bermacam-macam komponen organik. Tetra

Etil Orto Silikat (TEOS), adalah senyawa logam-organik yang merupakan logam



alkoksida yang telah banyak dipelajari untuk preparasi partikel dalam larutan
alkohol berair (kimia sol-gel) dan juga untuk preparasi gelas dan gel monolitik."

2.3.2 Reaksi pada Proses Sol-Gel

Proses sol-gel tergantung pada hidrolisis dan kondensasi dari prekursor.
Kebanyakan proses sol-gel menggunakan senyawa alkoksida sebagai
prekursornya. Alkoksida menyediakan sumber monomer “anorganik™ yang cocok,
yang biasanya larut dalam berbagai jenis pelarut, khususnya alkohol. Alkohol
memungkinkan penambahan air yang cocok untuk memulai reaksi."'

Keuntungan lain dari alkoksida adalah kemungkinan untuk mengontrol
kecepatan dengan mengontrol hidrolisis dan kondensasi dengan bahan-bahan
kimia. Dengan menggunakan alkoksida sebagai prekursor, proses sol-gel bisa
disederhanakan dengan reaksi berikut:"’

" Hidrolisis logam alkoksida

-M-OR + H,O -M—OH + ROH
H Hé*
N 5 5+ &
/O° + M—OR ——» >O'—“M—0 R
H -
M
M—QOH + ROH HO_M—O\
R
# Kondensasi
-M-0H + OX-M- » —NM-0-M- + XOH

2.3.3 Proses Sol-Gel

Dalam proses sol-gel, ada beberapa faktor yang berpengaruh dalam menghasilkan

produk yang diinginkan, yaitu:"?

a. Senyawa logam
Senyawa logam yang digunakan sebagai bahan pemula pada reaksi hidrolisis
dan kondensasi disebut prekursor. Persyaratan umum dari prekursor yang
digunakan adalah harus dapat larut dalam media reaksi dan harus cukup
reaktif dalam pembentukan gel. Mackenzie menyimpulkan bahwa perbedaan




senyawa alkoksida yang digunakan sebagai prekursor dalam proses sol-gel
akan memberikan perbedaan yang jelas pada densitas, ukuran pori, dan luas
permukaan gel.

b. Katalis
Penggunaan katalis menyebabkan reaksi hidrolisis menjadi lebih cepat dan
sempurna. Katalis yang umum digunakan dalam reaksi pembentukan gel
adalah asam anorganik seperti HCl, HNOs, dan H,SO,. Disamping itu, asam
organik juga dapat digunakan sebagai katalis seperti asam asetat atau
pembentukan gel dan sifat fisik gel. Namun demikian, katalis tidak diperlukan
dalam reaksi kondensasi.

c. Pelarut
Pada tahap awal pelarut digunakan untuk menghomogenkan campuran bahan
dasar dan air karena sifat kepolarannya berbeda. Pelarut ini berfungsi untuk
menghalangi pemisahan fasa cair-cair pada waktu reaksi hidrolisis dan
mengontrol konsentrasi logam. Pelarut yang umum digunakan dalam reaksi
pembentukan gel adalah alkohol, karena alkohol mempunyai tekanan uap
yang lebih tinggi pada temperatur kamar.

d. Temperatur
Temperatur dalam proses sol-gel akan mempengaruhi kecepatan pembentukan
gel. Proses sol-gel yang telah dilakukan pada temperatur yang lebih tinggi dari
temperatur kamar menyebabkan laju hidrolisis akan menjadi cepat dan juga

menyebabkan gel cepat terbentuk.

2.4  Nanopartikel Magnetit (Fe;0y)

2.4.1 Struktur Kristal Nanopartikel Magnetit (Fe;04)

Nanopartikel Fe;O4 adalah oksida besi yang paling menarik karena mampunyai
kation besi dengan dua valensi yaitu Fe** dan Fe’'. Nanopartikel Fe;O4 adalah
mineral berbentuk kubik dengan putaran spin yang terbalik yang mempunyai
formula umum yaitu Fe;04 = Fe (Fe’")a(Fe’'Fe’')p0s, dimana A dan B
melambangkan kation besi dalam bentuk tetrahedral dan oktahedral. Kation Fe**
dan setangah Fe’" menempati posisi oktahedral sedangkan setengahnya lagi kation
Fe’" menempati posisi tetrahedral.'
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Gambear 1. Struktur spinel kristal Fe;04

Sebagaimana Gambar 1 diatas spin elektron Fe’' pada celah oktahedral
terhubung antiparalel terhadap celah tetrahedral dan tidak ada magnetisasi dari ion
ini, sedangkan pada spin alektron Fe’" terhubung secara paralel terhadap ion Fe®*

pada oktahedral tetangga sehingga terbentuk magnetisasi.

2.4.2 Sifat Superparamagnetik dari Nanopartikel Magnetit (Fe;0,)

Oksida besi Fe3O4 nanopartikel memiliki sifat magnetik yang membuatnya
mempunyai respon terhadap medan magnet yang muncul dari pergerakan elektron.
Elektron berputar pada orbitnya disekitar atom pusat nantinya akan menyebabkan
terbentuknya dipole magnetik. Dipole magnetik dapat juga bersejajar dengan arah
yang terbalik, yang nantinya akan menyebabkan sifat magnetik yang besar. Ada
beberapa bentuk sifat magnetik nanopartikel magnetit yang dapat menguat
tergantung cara mereka saling berinteraksi. Beberapa atom atau ion yang tidak
berpasangan disebut juga dengan paramagnetik. Material magnetit tersebut
mempunyai momen magnetik yang stabil dengan adanya gaya magnetik dari luar.
Pada saat ion atau atom paramagnetik berada berdekatan dan satu dengan lainnya
sangat mempengaruhi disebabkan sifat dipole magnetik dari tetangganya maka
akan terbentuk gaya magnet yang lebih rumit. Apabila berinteraksi dengan
ferromagnetik maka akan menyebabkan arah interaksi dari dipole magnetik akan
sama dengan gaya magnetik dari luar. Antiferromagnetik akan terbentuk pada saat
berinteraksi antar atom paramagnetik berlawanan dengan gaya dipole
magnetiknya. Ferrimagnetik adalah material yang megnetik dipole dari atom pada




sub-lattice yang berbeda berlawanan. Ini terjadi pada saat sub-lattice dari material

tersebut mempunyai ion yang berbeda, seperti ion dengan valensi yang berbeda.
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Gambar 2. Interaksi material paramagnetik dengan besi oksida
nanopartikel (1) ferromagnetik (2) antiferromagnetik (3)

ferrimagnetik

Fe;O4 dengan ukuran nano mempunyai energi permukaan yang sangat
tinggi karena rasio luas permukaan yang besar. Karena itu mereka cenderung
untuk berikteraksi satu sama lain untuk membentuk agregat untuk meminimalisasi
energi permukaannya."2 Akan tetapi karena pada dasarnya Fe;O4 sudah bersifat
paramagnetik maka hanya akan ada tambahan energi untuk teragregasi

dikarenakan interaksi dipole-dipole.

O=»=0O = OO

Gambar 3. Proses aglomerasi dari nanopartikel Fe;0O;,

Apabila ukuran dari Fe;O4 diperkecil sehingga mencapai ukuran nano
(dibawah 30 nm), ia akan kehilangan sifat bulk paramagnetik dan berubah
menjadi superparamagnetik. Superparamagnetik berhubungan dengan ukuran
terbatas atau kecil luas permukaan yang mendominasi kemampuan magnetik dari
tiap nanopartikel. Sifat paramagnetik muncul saat energi panas yang berada dalam

daerah magnet cukup untuk melampaui gaya magnet coupling antara nanopartikel,
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yang menyebabkan atomik dipole magnetiknya berubah secara tak beraturan. Jika
berada dalam gaya magnet dari luar maka nanopartikel akan menerima
magnetisasi, akan tetapi dikarenakan tingginya energi panas, membuatanya
menjadi tidak teratur saat gaya magnet dari luar dihilangkan dan nanopartikel
tidak lagi mempunyai sisi induksi magnet.

Sifat superparamagnetik dari nanopartikel magnetit tidaklah biasa
ditemukan ia hanya menunjukan satu arah magnetik sebagaimana gambar
dibawah
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Gambar 4. (1) Arah magnet atau domain dari material besar Fe;04 (2) arah
magnet dari Fe;O4 nanopartikel

Sebagaimana terlihat pada Gambar 3, arah magnet pada material besar

tidak beraturan yang antinya akan menyebabkan akan saling menghilangkan gaya

magnet tersebut, berbeda dengan dalam ukuran nano, mempunyai satu arah yang

saling menguatkan satu sama lain. Spin elektron yang sama membentuk susunan

magnetik yang di sebut domain.

2.5 Nanokomposit kulit-inti Fe;04/Si0;

Salah satu pengembangan dari nanokomposit adalah nanokomposit kulit-inti atau
core-shell. Komposit ini terbentuk dari material yang dilapisi atau dicoating
dengan material lain dengan ukuran nm, dan juga struktur kulit-inti adalah

komposit yang merupakan pelapisan inti dengan matriks dari material yang
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digunakan. Perlu juga diperhatikan bahwa material yang berukuran nano mudah
teraglomerasi sehingga material pelapis yang akan digunakan harus dipilih dengan
baik sehingga aglomerasi dapat dihindari, dan material tersebut akan terdispersi
secara baik.*

Pemilihan matriks yang akan melapisi dari inti nanopartikel penting,
karena nantinya material pelapis ini yang akan berinteraksi dengan lingkungan
luar dan melindungi inti komposit tersebut dari pengaruh lingkungan. Seperti
pelapisan magnetit dengan menggunakan silika yang mana nantinya silika akan
melindungi magnetit teroksidasi menjadi hematite (Fe;O3;) dimana kekuatan
magnetik dari hematit lebih kecil dibandingkan magnetit Beberapa matriks yang
dapat digunakan sebagai pelapis diantaranya adalah keramik, polimer serta
material yang bersifat inert.

Nanopartikel yang mempunyai struktur kulit-inti mempunyai kestabilan
terhadap suhu dan kimiawi yang sangat baik, dan sitotoksik yang rendah.’
Pelapisan juga dapat berfungsi untuk mencegah terjadinya oksidasi terhadap inti
dari partikel tersebut.” Ketika suatu nanopartikel dilapisi oleh lapisan polimer atau
lapisan anorganik seperti silika maka lapisan tersebut akan memberikan suatu
gugus fungsional lainnya yang nantinya akan dapat digunakan untuk reaksi
penggabungan yang akan memberikan fungsi atau manfaat tambahan untuk
penggunaan selanjutnya terhadap partikel tersebut.' Tebalnya pelapis dari inti
tersebut akan mempengaruhi dari sifat nanokomposit kulit-inti tersebut."’

Telah dijabarkan sebelumnya bahwa nanopartikel magnetit mempunyai
sifat superparamagnetik yang bisa diaplikasikan dalam berbagai bidang, akan
tetapi mempunyai kelemahan yaitu mudah teraglomerasi, oleh karena itu untuk
membuatnya lebih stabil terhadap lingkungan kimia luarnya, nanopartikel
magnetit akan dilapisi atau dicoating dengan menggunakan silika. Sifat
superparamagnetik yang dimiliki oleh nanopartikel magnetit disebabkan karena
adanya single domain yang tidak dimiliki oleh bu/k magnetit dimana sifat ini bisa
hilang dengan adanya gaya dipolar anisotropik yang membuat magnetit dengan
ukuran nano teraglomerasi.

Digunakan silika karena ia bersifat inert dan mempunyai gugus silanol
pada permukaannya nantinya akan bisa digunakan untuk variasi aplikasi lainnya.®
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Pada saat setelah pelapisan maka nanopartikel magnetit akan memiliki daya tahan
terhadap panas lebih baik, kestabilan kimianya juga meningkat sehingga tidak
mudah teroksidasi maupun tereduksi oleh kondisi lingkungan sekitar, ia juga tidak
akan bersifat sitotoksik sehingga tidak akan membahayakan bagi tubuh manusia.
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BAB I11. PROSEDUR PENELITIAN

3.1 Tempat dan Waktu
Penelitian ini dilakukan di Laboratorium Kimia Material Jurusan Kimia
FMIPA Universitas Andalas mulai Juli 2010 hingga Desember 2011.
Karakterisasi morfologi permukaan sampel menggunakan peralatan SEM dan
penentuan struktur, orientasi dan komposisi kristal dalam produk yang didapat
menggunakan peralatan XRD di laboratorium Kimia Material Universitas Gifu,
Jepang. Serta penentuan sifat magnetnya menggunakan peralatan VSM dilakukan
di PTBIN Badan Tenaga Atom Nasional (BATAN), Serpong, Tangerang.
3.2 Alat dan Bahan
3.2.1 Alat
Peralatan yang digunakan diantaranya adalah beberapa peralatan gelas, hot
plate magnetik strirer, timbangan analitik KERN ELJ, oven, corong Buchner,
furnace, dan desikator. Sedangkan instrument yng digunakan adalah, FTIR
JASCOFTIR 460 PLUS, SEM Hitachi H-8100 , XRD Philips PW 1710, dan
VSM tipe OXFORD VSM1.2H.
3.2.2 Bahan
Adapun bahan yang digunakan adalah Tetra Etil orto Slikat (TEOS) Merck,
Fe(NO3); 9H,0 Merck, Etanol (C;HsOH), Ammonium Hidroksida (NH;OH),
Natrium Hidroksida (NaOH), dan hidrazin (N,H4) serta aquadest (H>0O).

3.3 Prosedur Percobaan

3.3.1 Pembuatan Nanopartikel Magnetit

Nanopartikel Fe;O4 atau magnetit mempunyai atom Fe dengan dua bilangan
oksidasi yaitu +3 dan +2. Magnetit dibuat dengan menggunakan Fe(IIl) nitrat
nonahidrat atau Fe(NO3); 9H,0 sebagai prekursor besi, TEOS sebagai prekursor
silika dan hidrazin sebagai reduktor. Larutan besi nitrat 50 mmol dibuat dengan
menggunakan pelarut 40 mL etanol dalam suhu kamar sekitar 25-27°C dan diaduk
selama |1 jam. Kemudian larutan tersebut direduksi parsial dengan menggunakan

hidrazin 20 mmol sehingga perbandingan mol Fe®" dengan Fe’" yang terbentuk

— ——— ~
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adalah 3:2, lalu kemudian pH larutan diubah menjadi 13 dengan menggunakan
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NaOH sambil distirer selama 30 menit, sehingga nantinya akan terbentuk
magnetik fluid. Magnetik fluid yang terbentuk dilakukan penguapan pelarut pada
suhu 100°C yang nantinya akan terbentuk nanopartikel magnetit.

3.3.2 Pelapisan nanopartikel Magnetit dengan Silika

Magnetit yang terbentuk sebanyak 2g didispersikan pada campuran pelarut etanol
160 mL dan aquadest 40 mL, kemudian stirrer sampai homogen. Setelah homogen
dilakukan penambahan NH4OH 5 ml, lalu kemudian dilakukan penambahan
TEOS dengan variasi 1 mL, 2 mL dan 3 mL tetes per tetes dan stirrer selama 12
jam sehingga nantinya akan terbentuk gel nanopartikel magnetit yang dilapisi oleh
silika melalui proses hidrolisis dan kondensasi. Gel yang terbentuk difurnace pada
suhu 200°C untuk menghilangkan zat organik. Lalu kemudian hasil yang didapat

dicuci dengan menggunakan air distilasi secara berulang kali.

3.3.3 Karakterisasi

Karakterisasi nanopartikel magnetit yang dilapisi oleh silika dilakukan dengan X-
Ray Diffraction (XRD) untuk menentukan kristalinitas material terbentuk serta
menentukan ukuran kristal. Scanning Electron Microscopy (SEM) digunakan
untuk melihat morfologi permukaan dan keseragaman hasil yang didapat, lalu
dengan menggunakan Vibrating Sample Magnetometer (VSM) untuk menentukan
kekuatan magnetik dari material yang kita buat.
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IV. HASIL DAN PEMBAHASAN

4.1 Pembuatan Fe;04/SiO; Nanopartikel
4.1.1 Pembuatan Nanopartikel Magnetit
Pada penelitian ini, senyawa Fe;04/Si0O, dibuat melalui dua tahap vyaitu
pembuatan partikel Fe;Os dan kemudian dilanjutkan dengan pengcoatingan
dengan SiO, dimana metoda yang digunakan adalah metoda sol gel. Metoda sol
gel merupakan suatu metoda pembentukan jaringan oksida melalui reaksi
polikondensasi molekul prekursor dalam media cair. Selain itu proses sol-gel juga
bisa dikatakan sebagai proses pembentukan material melalui sol, pembentukan gel
(gelation) dari sol, dan diakhiri dengan pelepasan pelarut. Prekursor yang
digunakan adalah tetra etil orto silikat (TEOS) sebagai sumber silika, besi nitrat
berhidrat sebagai sumber besi serta aquadest dan etanol sebagai pelarut. Selain
bahan dasar tersebut, pada penelitian ini juga digunakan hidrazin sebagai
reduktor.

Penggunaan jalur reduksi parsial pada pembuatan magnetit dapat
dijelaskan dengan reaksi berikut:'’

NoHy Fe’* + 2H,0 — Fe** + 2[NH;0H]

Pembuatan sol dilakukan dengan melarutkan besi(IIl) nitrat nonahidrat
dalam pelarut etanol yang kemudian di stirrer hingga larut. Kemudian larutan besi
nitrat direduksi parsial dengan menggunakan hidrazin dan ditambahkan dengan
NaOH (pH 13) sehingga menghasilkan sol magnetit yang didiamkan selama 18
jam, yang kemudian dipanaskan pada suhu +110°C untuk menghilangkan pelarut
sehingga terbentuk partikel Fe;0;4.

Penggunaan basa-basa alkali kuat seperti KOH, NaOH dan LiOH dapat
menyebabkan pembentukan senyawa-senyawa besi non magnetik terutama
hematite (a-Fe,03). Dengan memperhatikan oksidasi Fe*' menjadi Fe'' pada
penambahan larutan basa, rasio molar awal 2:3 lebih cocok digunakan. Alternatif
lainnya jika kita tetap ingin menggunakan perbandingan 1:2 pada penggunaan

basa-basa alkali kuat adalah menggunakan atmosfer nitrogen selama proses."*
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Peningkatan pH 13 harus dilakukan dengan cepat untuk menjaga ion Fe’*
tidak berubah menjadi Fe’* sebelum ferrihidrit sebagai spesi intermediet
berinteraksi dengan Fe’' membentuk magnetit. Potensial oksidasi Fe’' yang
tergantung kepada pH merupakan akibat termodinamika transfer elektron dalam
larutan. Pada pH tinggi, kondisi ferri (Fe®") relatif lebih stabil dari pada ferro (Fe’")
karena afinitas Fe’" terhadap ion OH" lebih kuat.

Ada dua proses reaksi pembentukan magnetit dari garam-garam besi
dengan menggunakan basa alkali kuat seperti NaOH sebagai pengatur pH dan

dengan hasil dari reduksi parsial hidrazin :'
NaOH +<—> Na' +OH

2Fe** + Fe*' +80H" — FeO.Fe,0; + 8H,0

Reaksi yang kedua adalah reaksi dari hidrazin yang telah tereduksi

[NH;OH]" + 2Fe’" + Fe*' + 60H" — FeO.Fe;0; + NH;™ + 3H,0

Penggunaan jalur reduksi parsial dalam pembuatan partikel magnetit akan
menghasilkan ukuran kristal yang lebih kecil dibandingkan jika proses pembuatan
dilakukan dengan menyediakan Fe** dan Fe’" dari luar."® Ini dikuatkan dengan
ukuran kristal dari hasil yang didapat dalam penggunaan rumus scherer pada XRD
yang diperlihatkan (tabel 1) dimana ukuran kristal yang didapat berkisar antara 9-

17 nm
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Gambar 5. (1) Gel Fe304/S10; (2) Powder Fe;04/S10,

4.1.2 Pelapisan Magnetit dengan Silika

Partikel Fe;O4 yang terbentuk kemudian sebanyak 2g dimasukkan ke dalam
campuran etanol dan aquadest, dimana etanol yang digunakan 160 mL dan air
yang digunakan 40 mL, pada proses sol-gel sol yang nantinya dihasilkan akan
stabil dalam pelarut etanol atau toluen atau dalam campuran etanol-toluen,
kemudian ditambahkan TEOS sebagai prekursor silika dengan variasi 1 mL, 2 mL
dan 3 mL kemudian larutan ammonium hidroksida sebagai katalis. Pengadukan
dilakukan selama +18 jam untuk memastikan bahwa semua magnetit telah
terlapisi sempurna oleh silika.

Setelah terbentuk gel, maka gel tersebut didiamkan selama 6 jam.
Terbentuknya fasa gel menandakan bahwa telah terjadi beberapa ikatan dan
interaksi yang terjadi pada magnetit dan silika, yaitu terbentuknya ikatan kovalen
Fe-O-Si dan ikatan hidrogen antara gugus silanol pada lapisan silika yang
melapisi magnetit, yang diperkuat oleh data FTIR dimana muncul puncak pada
bilangan gelombang spesifik dari ikatan tersebut. Terbentuknya gel juga
menandakan bahwa telah terisolasinya logam Fe pada matriks silika.'

Gel yang terbentuk dipanaskan pada suhu 110°C untuk menghilangkan
pelarut. Kemudian dilakukan furnace dengan suhu 200°C selama 2 jam untuk
menghilangkan semua zat organik yang ada dan untuk membuka pori pada silika

yang melapisi magnetit. Hasil furnace didapatkan powder berwarna hitam akan
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tetapi magnetit yang dilapisi oleh silika dengan variasi TEOS 1 mL berwarna
hitam dengan sedikit warna merah bata.

4.2 Karakterisasi

4.2.1 Analisis Fourier Transform Infra Red Spectroscopy (FT-IR)

Analisis spektrum (lampiran 7) FT-IR dilakukan untuk melihat terbentuknya
ikatan Fe-O-Si serta meningkatnya intensitas dari ikatan Si-O-Si pada setiap
perbedaan ketebalan pelapisan oleh silika. Pada magnetit murni terlihat puncak
yang tajam pada bilangan gelombang 1384 cm™ yang menunjukkan vibrasi ikatan
C-H alkana. Ini memperlihatkan bahwa masih terdapat alkohol yang digunakan
sebagai pelarut. Puncak O-H ulur yang muncul pada magnetit yang telah dilapisi
oleh silika pada bilangan gelombang 3460 ¢cm™ menandakan adanya gugus silanol
yang terdapat pada permukaan silika, sedangkan gugus O-H pada magnetit murni
disebabkan karena sifatnya yang higroskopis sehingga dapat menarik air dari
udara dan ikatan Fe-O ulur muncul pada bilangan gelombang 467 cm™' dan 578
cm™. Keberhasilan pelapisan dapat dilihat dengan munculnya puncak yang
melebar pada bilangan gelombang 1024 cm™ yang menandakan ikatan Fe-O-Si
dan Si-O-Si. Kenaikan intensitas puncak pada bilangan gelombang 1024 c¢cm’
disebabkan perbedaan jumlah silika yang melapisi magnetit tersebut dimana
makin besar jumlah silika yang melapisi magnetit tersebut maka intensitasnya
akan semakin tinggi

4.2.2 Analisis X-Ray Difraction (XRD)

Analisis XRD digunakan untuk mengetahui susunan atom-atom dalam suatu
material kristalin sehingga akan diketahui struktur, orientasi, dan ukuran partikel.
Difraksi sinar-X juga dapat memberikan informasi mengenai ukuran kristal.
Ukuran kristal ini bisa diketahui dengan menggunakan metoda Scherer, dimana
puncak yang tajam dengan lebar puncak yang sempit menandakan bahwa ukuran
kristal besar, sedangkan puncak yang mengalami pelebaran menandakan ukuran
kristal kecil. Dengan mengukur FWHM (Full Width at Half Maximum) dari
puncak refleksi tertinggi, dapat diperoleh ukuran kristal. Pada Gambar 6
menunjukkan hasil XRD dari Fe;O4 sebelum di coating dengan menggunakan
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Si0O; dan Fe304 yang telah di coating dengan menggunakan SiO,, 1 mL, 2 mL
dan 3 mL.

Intensitas
Q

X JCPDS Card No 19-0629

20 130 a0 = sl ) 180
2 Theta

Gambar 6. Pola XRD a) Fe;0y ; b) Fe;04/ SiO, 1mL; ¢) Fes04/ SiO, 2mL; dan
d) Fe;04/ SiO; 3mL

Keberhasilan pelapisan silika pada permukaan magnetit ditandai dengan
menurunnya intensitas dari setiap variasi jumlah TEOS sebagai prekursor silika
yang ditambahkan. Keberhasilan ini juga didukung dengan menyempitnya puncak
yang dihasilkan dimana FWHM dari setiap variasi TEOS yang ditambahkan
mengakibatkan bertambahnya ukuran partikel yang didapat (tabel 1).

Pelapisan silika pada permukaan magnetit tidak merubah struktur spinel
dari magnetit itu sendiri yang dibuktikan dengan pola diffraksi sinar X (XRD)
tidak berubah dimana puncak tertinggi dari hasil yang didapat (tabel 1) sesuai
dengan standar JCPDS (Joint Committee for Powder Diffraction Studies) card no
19-0629. Akan tetapi pada pelapisan dengan menggunakan 1 mL TEOS
diindikasikan telah terjadi sedikit oksidasi yang terjadi pada saat pemanasan yang
mengakibatkan berubahnya magnetit menjadi maghemit (y-Fe;O;) dimana
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berubahnya warna dari hasil yang didapat yaitu merah bata yang berbeda jika
dibandingkan dengan warna alami dari magnetit yang hitam.

Kristalinitas dari nanokomposit Fe304/SiO, sangat bergantung pada
jumlah silika yang melapisi magnetit tersebut. Pada penambahan 1 mlL. TEOS
sebagai sumber silika kristalinitas dari partikel yang didapat baik dimana
tingginya intensitas dari kristal yang didapat, akan tetapi kestabilan partikel
tersebut kurang baik karena masih mudah dipengaruhi oleh lingkungan dimana
pada saat pemanasan pada suhu 200°C partikel tersebut telah mengindikasikan
perubahan komposisi, dimana magnetit yang mempunyai struktur spinel dengan 2
bilangan oksidasi Fe diperkirakan Fe dengan bilangan oksidasi +2 teroksidasi
menjadi +3.

Pada penambahan 2 mL intensitas pada pola XRD sedikit menurun yang
disebabkan permukaan kristal dari magnetit telah ditutupi oleh silika yang bersifat
amorf. Kestabilan dari pelapisan menggunakan 2 mL. TEOS dapat dikatakan baik
karena tahan terhadap pemanasan dimana tidak terjadi perubahan struktur dari
partikel hasil yang didapat.

Kristalinitas dari magnetit menurun dengan sangat drastis pada pelapisan
silika dengan menggunakan 3 mL TEOS, ini disebabkan karena tebalnya silika
yang melapisi magnetit tersebut sehingga dapat dikatakan hasil yang didapatkan
pada pelapisan ini mempunyai kristalinitas yang buruk.

Keberhasilan pelapisan oleh silika bisa juga dilihat dari besar kristal yang
didapat, karena makin banyak TEOS yang dipakai dalam pelapisan maka semakin
besar ukuran kristal yang akan didapat. Pada pelapisan menggunakan 1 mL
TEOS didapat ukuran kristal sebesar 11,16 nm, pada pelapisan 2 mL. TEOS
didapat ukuran kristal sebesar 12,69 nm, dan ada pelapisan menggunakan 3 mL
TEOS didapat ukuran Kristal sebesar 17,05 nm.

Ukuran dari hasil yang didapat menunjang target pada penelitian ini
dimana magnetit yang ukuran kristalnya kecil dari 30 nm akan memperlihatkan
sifat superparamagnetik. Magnetit yang mempunyai ukuran lebih besar dari 30 nm
akan mulai kehilangan sifat superparamagnetiknya dikarenakan mulai hilangnya
single domain yang menjadi alasan utama nanopartikel magnetit mempunyai sifat

magnet yang baik.
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Tabel 1. Ukuran Kristal Fe;O4 dengan variasi jumlah penambahan TEOS

TEOS 20 () FWHM (°) | Ukuran Kristal
(nm)
7 35.64 0.91 9.14
1 mL 35,64 0.74 11,16
2mL 35.56 0,65 12,69
3mL 35.98 048 17,05

4.2.3 Analisis Scanning Electron Microscopy (SEM)

Analisis mikrostruktur dari Fe;O4 dan Fe;04/SiO, yang dihasilkan dilakukan
dengan SEM bertujuan untuk melihat morfologi permukaan sampel. Karakterisasi
dilakukan dengan cara menembaki permukaan sampel dengan elektron. Pada
dasarnya, analisis permukaan melibatkan radiasi permukaan dengan sumber
energi (foton, elektron, atau ion) yang cukup untuk menembus dan menimbulkan
beberapa transisi yang menghasilkan emisi dari permukaan berkas energi yang
bisa dianalisis.

Penggunaan pelarut alkohol selama proses sangat mempengaruhi
morfologi dari hasil yang didapat, dimana makin tidak polar pelarut alkohol yang
digunakan maka hasil yang didapat tidak mempunyai kehomogenan yang baik,
akan tetapi apabila digunakan pelarut alkohol yang sangat polar maka akan
terbentuk partikel silika bebas yang mengakibatkan adanya permukaan magnetit
yang tidak terlapisi. Urutan kepolaran alkohol yang biasa digunakan pada metoda

sol-gel adalah metanol-etanol-propanol-isopropanol.®
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Gambar 7. Foto SEM pada permukaan sampel (a) Fe;O4 500x (b) Fe304/SiO; 3
mL 100x (a.i) Fe304 1000x (b.i) ) Fe304/Si0, 3 mL 1000x

Dapat dilihat pada magnetit (Fe;O4) murni (a dan a.i) telah terjadi
aglomerasi dimana terbentuk suatu bongkahan besar akibat kuatnya daya tarik dan
besarnya energi permukaan dari magnetit nanopartikel tersebut. Pada pada
nanokomposit Fe;04/Si0; 3 mL (b dan b.i) terbentuk partikel dengan bentuk dan
ukuran yang lebih seragam dengan tidak terjadinya aglomerasi yang disebabkan
pelapisan oleh silika yang menjadikannya lebih stabil.

Selain tidak terjadinya aglomerasi, keberhasilan pelapisan oleh silika
dapat dibuktikan apabila dilakukan pengamatan pada nanokomposit yang
terbentuk dengan perbesaran 10000x dan 50000x dimana terlihat adanya partikel

yang melapisi permukaan magnetit.
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Gbar 8. Foto SEM Fe304/i02 3 mL (c), OOOOx (c.1), 1000x ()SOOOOxdan
(d.i) 100000x

Pada Fe;04/SiO> 3 mL dengan perbesaran 10000x (¢ dan c.i) dapat
dilihat bahwa pelapisan oleh silika telah terjadi pada permukaan magnetit, akan
tetapi pada perbesaran 50000x terlihat bahwa pelapisan yang terjadi tidak
sepenuhnya merata dimana pada pada beberapa sisi terlihat permukaan magnetit
yang tidak telapisi, ini diindikasikan bahwa pada saat proses pelapisan yang
menggunakan hot plate magnetic stirrer untuk menghomogenkan larutan, terjadi
tarik menarik antara magnetit dengan magnetic bar yang digunakan sehingga
terdapat beberapa sisi dari magnetit yang tidak berinteraksi dengan TEOS sebagai
prekursor silika pada larutan.

Pada penelitian ini digunakan pelarut etanol yang digunakan karena
etanol merupakan pelarut paling ideal untuk digunakan pada proses sol-gel yang
dilakukan pada penelitian ini. Ini juga ditunjang dengan penggunaan besar volume
dari katalis yang digunakan, apabila katalis yang digunakan terlalu banyak maka

proses yang terjadi akan sangat cepat sehingga silika yang seharusnya melapisi
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magnetit akan membentuk partikel silika bebas dan tidak mempunyai waktu yang
cukup untuk melapisi magnetit partikel secara sempurna.®

Penggunaan perbandingan etanol/air yang digunakan selama proses ini
juga harus diperhatikan karena jika menggunakan terlalu banyak air maka reaksi
hidrolisis dan kondensasi akan berlangsung cepat sehingga pelapisan tidak akan
sempurna dan jika menggunakan terlalu banyak menggunakan etanol maka
pelapisan tidak akan terjadi dan juga nantinya akan mengakibatkan terjadinya

aglomerasi selama proses pelapisan.

4.2.4 Analisis Vibrating Sample Magnetometer (VSM)

Kejenuhan magnetisasi (saturation magnetization (M;)) berdasarkan pada
Gambar 11, untuk pelapisan menggunakan 1 mlL TEOS adalah 27.7 emu/g
dengan nilai remanent 8.22 emu/g, kejenuhan magnetisasi (M;) pelapisan 2 mL
TEOS adalah 26.4 emu/g dengan nilai remanent 9.77 emu/g dan kejenuhan
magnetisasi (M) pelapisan 3 mL TEOS adalah 14.9 emu/g dengan nilai remanent
5.91 emu/g . Kurva histeresis untuk semua sampel memperlihatkan perbedaan
yang kecil antara kuat medan pada “remanent” dan “coercivenya”. Berdasarkan
data ini dapat disimpulkan bahwa material yang dihasilkan bersifat
superparamagnetik.

Kemagnetan Fe3O; berhubungan dengan keberadaan Fe’* dalam
strukturnya. Fe;Os memiliki struktur spinel terbalik. Setengah jumlah ion Fe*'
menempati rongga tetrahedral (posisi A) dalam strukutur spinel. Setengah Fe’*
sisanya dan Fe’" menempati rongga oktahedral (posisi B). Berdasarkan teori
ferrimagnetisme, arah momen magnet berbagai ion yang menempati tipe posisi
yang sama adalah sama. Dalam kasus ini, arah momen magnet posisi A
berlawanan dengan posisi B, dan momen magnet total ditentukan dari jumlah
vektor momen magnet kedua jenis ion magnetik tersebut. Sebagai hasilnya,
peningkatan momen magnet total dari magnetit bergantung kepada jumlah ion
Fe** dalam kisi kristal.
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Gambar 9. Hysteresis loop nanopartikel magnetit dengan beberapa variasi penambahan
TEOS

Nilai My magnetit telah dilapisi silika pada pelapisan 2 ml. menurun
apabila dibandingkan dengan pelapisan 1 mL dimana ini menandakan bahwa
ketebalan pelapisan oleh silika mengurangi kekuatan magnet. Data ini dapat
disimpulan bahwa pelapisan telah berhasil dilakukan dimana kekuatan magnet
dari magnetit diredam oleh adanya silika yang melapisinya.

Dalam kasus pelapisan menggunakan 3 mL TEOS sifat magnet dari
magnetit berkurang drastis dimana kekuatan magnet tersebut diredam oleh
tebalnya silika yang melapisinya yang dibuktikan dengan bertambah besarnya
partikel yang dihasilkan, pada tabel 2 memperlihatkan hubungan antara ketebalan
pelapisan terhadap besar partiel dan kekuatan magnet.

Tabel 2. Hubungan antara ketebalan pelapisan terhadap ukuran partikel dan

kekuatan magnet

Sampel Ukuran Kristal (nm) Kejenuhan Magnetisasi
(emu/g)
Fe;04/Si0; 1 mL 11.16 21.7
Fe3048i0; 2 mL 12.69 264
Fe304/Si0; 3 mL 17.05 14.9
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Dari data yang didapat juga dapat disimpulkan bahwa material yang
terbentuk termasuk dalam golongan soff magnet yang cepat menangkap medan
magnet dari luar dan cepat juga melepasnya dimana nilai semua material yang
terbentuk mempunyai nilai remanent yang kecil. Momen-momen magnetik
muncul akibat ketidakseimbangan magnetik sub-kisi dalam nanomaterial yang
terdiri dari beberapa atom magnetik atau gangguan terhadap lapisan-lapisan
permukaan atomik yang terdiri dari atom-atom yang mempunyai orientasi spin
sama. Sifat-sifat magnetik seperti kejenuhan magnetisasi, hysteresis, remanent,
dan coercive menunjukan ketergantungan yang kuat terhadap ukuran butiran
karena pengaruh kondisi domain magnetik sampel pada berbagai ukuran butiran.
Kondisi domain yang berubah dari domain tunggal ke multidomain karena ukuran
butiran yang meningkat akan menghilangkan sifat superparamagnetik suatu

partikel.
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V. KESIMPULAN DAN SARAN

5.1 Kesimpulan

Berdasarkan hasil yang peroleh, dapat diambil beberapa kesimpulan, yaitu :

1. Kestabilan dari nanopartikel magnetit meningkat dengan pelapisan oleh

silika yang ditandai dengan minimalnya aglomerasi yang terjadi pada

nanopartikel magnetit tersebut

2. Ketebalan pelapisan menigkatkan kestabilan magnetit tersebut, dimana

pada pelapisan 1 mL silika kestabilan yang masih kurang dikarenakan

tipisnya silika, makin tebal silika yang melapisi magnetit maka makin

stabil senyawa yang terbentuk akan tetapi berbanding terbalik dengan sifat

magnetnya.

3. Pembentukan dari nanokomposit kulit-inti Fe;04/SiO, terjadi melalui

proses hidrolisis dan kondensasi sehingga membentuk jaringan ikatan Fe-

O-Si yang ditandai dengan terbentuknya gel pada metoda sol-gel yang

ditunjang dengan munculnya puncak FTIR pada bilangan gelombang 1024

cm” yang menandakan ikatan Fe-O-Si dan Si-O-Si.

5.2 Saran

Bagi peneliti selanjutnya disarankan untuk :

1. Mempelajari lebih lanjut penggunaan reduktor lainnya untuk pembuatan

Fe;O4 sehingga nantinya dapat dihasilkan kristal Fe;O; dengan sifat

magnet yang lebih baik.

2. Menggunakan alat yang tidak memiliki sifat magnet pada proses pelapisan

sehingga didapat magnetit yang terlapisi sempurna oleh silika

3. Mempelajari pengaruh lingkungan, jumlah zat yang digunakan serta

prekursor yang dipakai, sehingga didapat hasil yang lebih maksimal dan

bisa diaplikasikan dalam industri.
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Lampiran 1. Dasar-dasar Perhitungan yang Digunakan dalam Penelitian

Pada penelitian ini perbandingan mol yang digunakan adalah Fe : Hidrazin adalah
5 : 3 :Fe(NO3);3.9H,0 sebanyak 0,05 mol direaksikan dengan 0,03 mol hidrazin.

Pembuatan larutan Fe** 0,05 mol

a. Massa Fe(NO3)3.9H,0 0,05 mol

Massa Fe(NO3)3.9H,0
403,847 g
= 0,05mol X ————'=120,19g
1 mol
b. Volume hidrazin 0,02 mol
Massa hidrazin
—0,02mol x 22289 _ 14012
e 1mael - g
Volume hidrazin
1,0012 g
1,0325&
c. TEOS1mL
Massa TEOS
= ImL x 094 2L =094¢g
mL
Mol TEOS

1 mol

= 0,949’ X m = 0,005 mol
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d. TEOS2mL

Massa TEOS
g =
2mL x 094 L —188¢
Mol TEOS
1880 % <% 0,009 mal
wASEE Y Seamg | T M
e. TEQS 3 ml
Massa TEOS
3mL x 094 L =282¢
mL
Mol TEOS
98l g % = = et
Tt Nomate T
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Lampiran 2. Skema Kerja Sintesis nanopartikel Magnetite

I Etanol I
(20,193 Fe(NO;);.9H,0 ]—-

- Stirer selama 15 menit

;
[ Larutan Fe" ]

[ 0,02 mmol hidrazin ]—»

- Stirer selama 15 menit

” E NaOH l

- pHI135

A

[ Sol Magnetite ]

- Uapkan pelarut pada suhu 100°C
- Dicuci dengan aquadest
- Keringkan

A4

[ Nanopartikel Fe;0, ]

SEM XRD VSM
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Lampiran 3 Skelma kerja pelapisan nanopartikel magnetite dengan silika

[ Nanopartikel Fe;O4 ]

[ 40 mL Aquadest

S

[ 5 mL NH4OH

e

A 4

1—{ 160 mL etanol ]

Fe;O, terdispersi }

‘( I mL TEOS ] [ 2 mL TEOS }’

—
Stirer selama 18 jam
Diamkan selama 4 jam

Furnace pada suhu 200°C selama 2 jam

_.[ Fe:04/SiO; ImL ]

Y

[ 3 mL TEOS

-

Stirer selama 18 jam
Diamkan selama 4 jam
Furnace pada suhu 200°C selama 2 jam

[ Fe0ssio,2mL | [ Fe:0/5i0,3mL

v

[ XRD, SEM, VSM ]
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Lampiran 4. Perhitungan ukuran kristal Fe;O4 dengan metoda Scherrer

Rumus Scherrer :
K.A
BcosO

Dimana :

L. = Ukuran kristal (nm)

K = Konstanta (0,89)

). = Panjang gelombang sinar-X untuk Cu Ka (0,15405 nm)
B =FWHM (Full Width at Half Maximum) pada 20 x (n/180)
0 = Sudut Bragg

a. Ukuran Kristal magnetite
0,89 x 0,15405 nm

= =9,14nm
3;14 ’
(0,91 xm) X COS(35,64/2)

b. Ukuran kristal magnetite dengan pelapisan silika 1 mL

0,89 x 0,15405 nm
L= =11,16 nm

(0,74 x 357) xcos(35,64/2)

c. Ukuran Kristal magnetite dengan pelapisan silika 3 mL

0,89 x 0,15405 nm
= = 17,05 nm

0,48 x i—1-1) xc0s(35,98/2)
180
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Lampiran 5. Contoh perhitungan ukuran Kristal Fe;Q4 yang dicoating
dengan 3ml TEOS menggunakan metoda Scherrer yang FWHM nya

dihitung secara manual

Rumus Scherrer :

| _ K2
"~ Bcos@

Dimana :

L = Ukuran kristal (nm)

K = Konstanta (0,89)

A = Panjang gelombang sinar-X untuk Cu Ka (0,15405 nm)
B =FWHM (Full Width at Half Maximum) pada 20 x (n/180)
0 = Sudut Bragg

m -
250
m"q
200 4 M FWHM (0,65)
I}
- J X
fa
£ [
;E 100 /f/‘
50 A 7
RS AY.L i\ N\Ahw\w-“»\f Ay,
0+ — T +— v
34 M5 K 3 »55 E 2 365 37
2 theta
0,89 x 0,15405 nm
L= 314 =12,69nm
(0,65 x IJITO) xcos(35,56/2)
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Lampiran 6. Data JCPDS No. 19-0629

1968 Qualy® Fefed 04

(S e hon e

ket T8 Ret Nat Bur. Stand {15 Marog. 25 5,1 (1967

YomelD} 1% .

59 Dw SR -

S6: Fm (220 =x

(4 Paanets "

A% b ¢ ) ¢

Lot :

mmﬂmnm | ‘I ey 11.:

e 49 T T 1 T T

Rat Cual R RIS ANY

Lanbds 15406

Frwr 3 oW hk1]3 W ohkI|3 W OhKI

by B2 S 11104 4620/1060 4652

HreaNane WS 02200 10533[ME 4840

Hagpete, B OWITIMR 4 6220MB 2664
W 8 222(RW 2 444l2n 6931
QR 2D 400(BM 4642|108 844
B0 A22(867 R II|ME 41020
B2 MS1T(MGE £ 800/18B 6 951
R55 @ 44002 2660 wM 41072
B0 2531181 6751
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Lampiran 7. Spektrum FTIR

a. Magnetit

7%

) JE

20—

‘0— - —— - i
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000
Wavenumber [cm-1])

b. Fe;04/Si0; 1 mL

%T

sal— WY T— L
2500 2000 1500 1000

Wavenumber [cm-1]
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c. Fei04/Si0; 2 mL

92_7 — — ——— ———
801~
5 6
%r | >
80~ 1
71- L —
4000 3500 2500 2000 1500 1000
Wavenumber [cm-1]
d. Fe;04/Si0; 3 mL
8
75
2
2
L 1 - 7
5
70—
%T
85.;
6
| 1
w 1
4000 3500 2500 2000 1500 1000
Wavenumber [cm-1]
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