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ABSTRAK

Ade Amelia Nst (1301844): Sintesis Silika Mesopori Menggunakan Na:SiO3
dari Pasir Silika sebagai Prekursor dengan
Metode Sol-Gel.

Silika mesopori adalah oksida silika (SiO2) yang merupakan polikondensasi
silika Si-O-Si membentuk pori dengan ukuran dalam range 2-50 nm. Silika
mesopori dapat dimanfaatkan sebagai pendukung enzim dalam biomedis, fasa
diam untuk kromatografi (adsorben), sensor kimia, dan drug delivery system.
Sintesis silika mesopori dilakukan dengan mengguanakan natrium silikat sebagai
prekursor. Pemilihan natrium silikat sebagai prekursor karena lebih ekonomis dan
non toxic. Natrium silikat yang digunakan disintesis dari pasir silika sungai Nyalo.
Sodim silikat yang digunakan mempunyai kondisi silikat yang berbeda dengan
sodium silikat komersial sehingga kondisi reaksi sintesis silika mesopori yang
dilakukan juga berbeda. Metode yang digunakan adalah metode Sol-Gel. Sintesis
dilakukan untuk mengkaji pengaruh rasio mol surfaktan dengan natrium silikat
(rasio P104/SiO2 : 0,0126 s/d 0,0189) pada bentuk dan ukuran silika mesopori
dengan variasi pertama penambahan NaOH sampai pH=3 dan penambahan
NH4OH samapai pH=7 dengan 3 tingkatan temperatur pematangan. Variasi kedua
penambahan NHsOH saja pada tahap pembentukan gel (pH=3) dan pembentukan
padatan silika (pH=7) dengan 2 tingkatan temperatur pematangan. Variasi ketiga
tanpa penambahan NaOH dan NHsOH dengan 3 tingkatan temperatur
pematangan. Variasi keempat penambahan NHsOH sampai pH=3 (variabel tetap)
selama pembentukan gel dan padatan silika. Senyawa hasil dikarakterisasi
menggunakan XRD (X-Ray Diffraction) dan SEM (Scanning Electron
Microscopy). Silika mesopori dengan morfologi bulat sudah mulai terbentuk dari
hasil sintesis dengan rasio mol P104/SiO. (0,0151) yang disebut dengan sampel
OBS10, dengan pH tetap tanpa penambahan NaOH dan NH4OH.

Kata Kunci : Silika Mesopori, Natrium silikat, dan Sol-Gel.
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BAB |
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Silika mesopori adalah oksida silika (SiO2) yang merupakan
polikondensasi silika Si-O-Si membentuk pori dengan ukuran dalam rang 2-50
nm. Ukuran partikel nanopori mempunyai rentang 1-100 nm, sehingga semua
partikel mesopori bisa dianggap sebagai nanopori. Silika mesopori dapat
dimanfaatkan sebagai pendukung enzim dalam biomedis, fasa diam untuk
kromatografi (adsorben), sensor kimia, dan drug delivery system. Oleh karena
itu, silika mesopori masih terus diteliti, disintesis, dan dikembangkan.

Sintesis silika mesopori umumnya menggunakan TEOS (tetraethylorto
silicate) sebagai prekursor dengan metode sol gel. Sintesis silika mesopori dapat
berlangsung dengan bantuan template atau cetakan pengarah patikel mesopori.
Cetakan yang digunakan menyesuaikan dengan kondisi sintesis. Yunita (2013),
telah mensintesis silika mesopori menggunakan TEOS sebagai prekursor dan
CTAB (cetyltrimethylammonium bromide) sebagai template dalam larutan
tetrametil ammonium hidroksida dengan metode sol-gel. Mesopori yang
dihasilkan memiliki struktur teratur dengan pori yang seragam membentuk
susunan heksagonal serta stabilitas termal yang baik. Penelitian senada juga
dilakukan oleh Sari, et al (2015) yang meggunakan campuran surfaktan kationik
CTACI dan surfaktan netral (triton X-100) sebagai agen pengarah (cetakan)

struktur mesopori dalam suasana basa.



Tetra Etil Orto Silikat (TEOS) merupakan salah satu prekursor silika
mesopori yang mahal, sehingga para ilmuan mencari bahan lain sebagai
alternatif sumber silika. Na-silikat (Na>SiOs) dapat dimanfaatkan sebagai
prekursor pengganti yang lebih ekonomis dan nontoxic untuk sintesis silika
mesopori. Na»SiOz dapat disintesis dari abu sekam padi yang direaksikan
dengan NaOH encer pada suhu tinggi (Soeswanto dan Lintang, 2011). Beberapa
penelitian telah berhasil mensintesis silika mesopori dari Na-silikat. Setyawan
dan Balgis (2010) melakukan sintesis silika mesopori dari Na-silikat
menggunakan gelatin sebagai template dengan metode sol-gel dalam kondisi
asam. Sintesis mesopori silika dari Na-silikat dalam medium asam juga
dilakukan oleh Yun-yu et al (2012), menyimpulkan bahwa penggunaan asam
lemah sangat membantu untuk menghasilkan struktur mesopori yang teratur.
Proses aging yang tidak terlalu lama (8 jam) dan temperatur yang sesuai (+
20°C) berguna untuk menghasilkan distribusi ukuran pori yang seragam. Ortiz et
al (2013) melakukan sintesis silika mesopori dari Na-silikat dalam medium
basa, CTAB sebagai template dan etil asetat sebagai pengatur pH. Sintesis
tersebut menghasilkan silika mesopori dengan susunan struktur heksagonal yang
teratur dan berbentuk sperik atau bulat.

Sintesis silika mesopori dari Na-silikat dalam medium asam juga
dilakukan oleh kosuge et al (2004) dan sierra et al (1999) dari keduanya dapat
disimpulkan bahwa penggunaan pH yang baik untuk sintesis silika mesopori
adalah pH berkisar (6-7) jika pH lebih besar maka terjadi pembatasan

(membatasi) pembentukan larutan anion silikat menjadi polikondensasi,



pengatur pH yang baik adalah HNOz atau NaOH dengan kecepatan pengadukan
(500-700) rpm, jika kecepatan aduk >800 rpm bentuk bulat dan keseragaman
partikel mesopori tidak akan teramati dengan SEM. Pengaruh penggunaan
HNO3 atau NaOH untuk pengatur pH dapat juga dilihat dari waktu aging yang
diperlukan, menurut Sierra et al (1999) dengan menggunakan NaOH sebagai
pengatur pH memerlukan waktu aging 74 jam pada temperatur 25°C, sementara
menurut Kosuge et al (2004) tanpa penggunaan NaOH atau HNOs sebagai
pengatur pH hanya memerlukan waktu aging 2 jam pada temperatur ruang.

Na>SiOs juga dapat disintesis dari pasir silika yang direaksikan dengan
Na,COs dan NaOH (Aini, 2009). Na»SiOz yang akan digunakan dalam
penelitian ini adalah Na-silikat hasil sintesis Aini yang di sintesis dari pasir
silika Sungai Nyalo. Natrium silikat yang dihasilkan oleh Aini mempunyai
kondisi silikat yang berbeda dengan natrium silikat komersial (natrium silikat
yang digunakan kasuge) sehingga kondisi reaksi untuk sintesis silika mesopori
yang akan dilakukan juga berbeda. Natrium silikat yang dihasilkan dari pasir
silika mempunyai rasio mol SiO2 dengan Na>O 73,05, berbeda dengan natrium
silikat komersial 26,95 yang digunakan oleh Kosuge, K., et al (2004).

Dari uraian di atas dapat disimpulkan bahwa silika mesopori dapat dibuat
dengan menggunakan prekursor natrium silikat, namun morfologi dan ukuran
pori yang dibuat dipengaruhi oleh beberapa faktor (rasio mol surfaktan dengan
silikat, waktu aging, suhu, waktu kalsinasi, dan konsentrasi surfaktan).
Prekursor berbeda akan memerlukan kondisi sintesis yang berbeda pula. Dengan

demikian perlu dikaji kondisi reaksi penggunaan precursor sodium silikat dari



pasir silika Sungai Nyalo untuk memsintesis silika mesopori. Adapun judul

skripsi ini adalah “Sintesis Silika Mesopori Menggunakan Na:SiOs dari

Pasir Silika Sebagai Prekursor dengan Metode Sol-Gel ™.

1.2 Rumusan Masalah

Berdasarkan latar belakang, maka rumusan masalah dinyatakan sebagai

berikut:

1

Bagaimana pengaruh rasio mol surfaktan dengan natrium silikat (Rasio
P104/Na2SiOs; 0,0126 s/d 0,0189) pada bentuk dan ukuran silika
mesopori dengan penambahan NaOH dan NH4OH, tiga tahap pemanasan
dan temperatur pematangan padatan silika mesopori. Sampel diberi label

(BS8, BS9, BS10 dan BS12)

. Bagaimana pengaruh rasio mol surfaktan dengan natrium silikat (Rasio

P104/NazSiOs; 0,0126 s/d 0,0189) pada bentuk dan ukuran silika
mesopori dengan penambahan NH4OH saja pada tahap pembentukan gel
pH=3 dan tahap pembentukan padatan silika mesopori pH=7. Dua tahap
pemanasan dan temperatur pematangan padatan silika mesopori. Sampel

diberi label (S8 sampai S12)

. Bagaimana pengaruh rasio mol surfaktan dengan natrium silikat (Rasio

P104/Na>SiOs; 0,0126 s/d 0,0189) pada bentuk dan ukuran mesopori
silika. Tanpa penambahan NaOH dan NH4OH, tiga tahap pemanasan dan
temperatur pematangan padatan silika mesopori. Sampel diberi label

(OFTS10, OBS10, OBS11 dan OBS12)



4. Bagaimana pengaruh rasio mol surfaktan dengan natrium silikat (Rasio
P104/NazSiOs; 0,0126 s/d 0,0189) pada bentuk dan ukuran mesopori
silika dengan penambahan NHsOH sampai pH=3, pH tetap selama
pembentukan gel dan pembentukan padatan silika mesopori, tiga tahap
pemanasan dan temperatur pematangan padatan silika. Sampel diberi label
(ABS10, ABS11 dan ABS12).

1.3 Tujuan Penelitian
Adapun tujuan penelitian ini adalah sebagai berikut:

1. Untuk menentukan pengaruh rasio mol surfaktan dengan natrium silikat
serta mengetahui pengaruh penambahan NaOH sampai pH=3 dan
penambahan NH;OH sampai pH=7 dengan 3 tahap pemanasan dan
temperatur pemanasan.

2. Untuk menentukan pengaruh penambahan NH4OH saja pada tahap
pembentukan gel (pH=3) dan padatan silika (pH=7) dengan 2 tahap
pemanasan dan temperatur pemanasan.

3. Untuk menentukan pengaruh pH campuran larutan natrium silikat dengan
larutan surfaktan tanpa penambahan basa dengan 3 tahap pemanasan dan
temperatur pemanasan.

4, Untuk menentukan pengaruh penambahan NHi;OH sampai pH=3 (pH
tetap) selama pembentukan gel dan pembentukan padatan silika dengan 3

tahap pemanasan dan temperatur pemanasan.



1.4 Manfaat Penelitian
Adapun manfaat yang diharapkan dari penelitian ini adalah sebagai
berikut:

1. Memberikan informasi tentang kondisi reaksi (rasio mol surfaktan dengan
silikat, penambahan NaOH, penambahan NH4OH, tahapan pemanasan)
dan penggunaan Na»SiOs dari pasir silika sebagai prekursor untuk sintesis
silika mesopori.

2. Silika mesopori hasil sintesis dapat dimodifikasi lebih lanjut dan

digunakan sebagai adsorben ion logam berat dalam air yang tercemar.



BAB Il
TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Silika Mesopori

Silika mesopori adalah oksida logam silikon yang merupakan
polikondensasi spesies silika Si-O-Si membentuk pori dengan ukuran 2-50 nm
dengan berbagai morfologi (Zhao and Wan, 2007). Ukuran partikel nanopori
mempunyai rentang 1-100 nm, sehingga semua partikel mesopori bisa dianggap
sebagai nanopori. Silika mesopori memiliki bentuk yang berbeda-beda seperti

sperik, silinder, atau lamelar, seperti tampak pada gambar di bawah ini:

(b) (©)
Gambar 2.1. Variasi Bentuk Silika Mesopori: (a) Sperik (b) Silinder (c)
Lamelar.

Silika mesopori juga memiliki struktur geometrik pori yang berbeda-beda, seperti
2D hexagonal p6 mm, kubik bicontinous la3d, kubik bikontinous pn3 m, tipe

cage pm3n dan tipe cage Im3m.



Gambar 2.2. Berbagai Struktur Geometrik Pori : a) 2D Hexagonal pémm, b)
Kubik Bicontinous la3d, ¢) Kubik Bikontinous pn3m, d) Tipe
Cage pm3n, dan e) TipeCcage Im3m ( Zhao et al, 2015)

Contoh material mesopori adalah material mesopori silika M41S (MCM-
41, MCM-48, MCM-50) dan SBA-15. Material mesopori pertama kali disintesis

adalah jenis M41S oleh Peneliti dari Mobil Company, Jepang (Yunita, 2013).

i i ﬁfﬂ

AR
it
MCM-50 MCM-41 MCM-48
Gambar 2.3. Struktur Family M41S, MCM-50 (layer / berlapis), MCM-41
(heksagonal), dan MCM-48 (kubik) (AlOthman, 2012)

L£L
Jjo e

)

—>

SBA-15 Replika struktur pori
Gambar 2.4. Struktur SBA-15 (Johanssons, 2008)

MCM-41 merupakan salah satu jenis M41S vyang disintesis melalui
mekanisme template-surfaktan menggunakan hidrolisis sumber silika dalam
air yang mengandung surfaktan membentuk misel melalui proses self-
assembly (pemasangan secara mandiri). MCM-41 membentuk susunan
heksagonal yang memiliki pori seragam dengan ukuran 1,5 nm — 10 nm,

memiliki luas permukaan lebih dari 700 m?/g, kapasitas penyerapan



hidrokarbon 0,7 mL/g atau lebih besar, oleh karenanya banyak digunakan

dibidang katalis, filtrasi, dan pemisahan.
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Gambar 2.5. Mesopori Silika Jenis MCM-41 (Yang, et al, 2014)

Jenis silika mesopori sperik pertama kali disintesis menggunakan metode
modifikasi dari prosedur Strober (Kosuge, 2004). Silika mesopori sperik mono-
dispersi disintesis menggunakan prosedur sederhana, sintetik reaksi dalam
campuran larutan yang terdiri atas larutan Na-silikat, triblok kopolimer pluronik,
dan HCI atau HNOs tanpa zat aditif. Penggunaan NOs  sebagai mediasi
menghasilkan partikel sperik mono-dispersi lebih bervariasi dengan diameter
lebih besar dari 100 um. Mesopori sperik mono-dispersi dengan ukuran 100 pm
dapat diaplikasikan secara luas di industri katalis, pemisahan, dan adsorbs, karena
partikel ini dapat dengan mudah dimasukkan ke dalam reaktor atau kolom dalam
berbagai sistem reaksi. Sperik mono-dispersi dengan kualitas bagus diperoleh
dengan laju pengadukan pada rentang 500 — 700 rpm.

Selain M41S dan silika mesopori sperik, terdapat silika mesopori lain yang
disebut SBA-15 yang disintesis pada tahun 1997 oleh perusahaan Stucky. SBA-15
berbentuk heksagonal teratur disintesis dengan menggunakan amfifilik blok
kopolimer PEO-PPO-PEO untuk mengarahkan proses polimerisasi silika. Dengan

memilih panjang blok kopolimer dan kondisi reaksi, ukuran pori bervariasi mulai
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dari 4,6 nm — 30 nm (Liu, 2007). MCM-41 dan SBA-15 sama-sama menggunakan
surfaktan untuk mengarahkan dan merakit blok yang terbentuk menjadi struktur

mesopori yang teratur.

Struktur dan perilaku fasa material mesopori komposit anorganik-organik
bergantung pada sifat alami molekul surfaktan dan prekursor silika. Dengan
menggunakan tipe surfaktan yang berbeda (kopolimer netral, surfaktan kation,
dan surfaktan anion), zat tambahan (trimetil benzene, alkohol, dan garam), suhu
sintesis, dan medium (basa atau asam) yang berbeda, maka berbagai material
mesopori dapat disintesis. Selain itu, penyesuaian struktur mesopori dengan
morfologi, serat, dan partikel yang berbeda dapat dilakukan dengan mengontrol

kondisi dan batasan proses reaksi (Liu, 2007).

2.2 Natium Silikat (Na2SiOs)

Secara kimia natrium silikat adalah senyawa polimer garam, dibentuk oleh
kation basa kuat Na* dengan anion asam lemah SiOs*, bila dilarutkan dalam air
akan menghasilkan larutan basa. Karena sifat larutan yang dihasilkan sangat basa,
maka natrium silikat secara ekonomi sangat menguntungkan sebagai bahan
tambahan dalam detergen. Dalam larutan asam ion silikat reaktif dengan ion
hidrogen membentuk asam silikat, yang bila dipanaskan akan membentuk silika
gel. Sifat natrium silikat, atom silikonnya dapat digantikan oleh kation lainnya,
seperti Al, B dan lain. Salah satu ion yang menggantikan adalah Al. Bila Si
digantikan oleh Al dalam jaringan tiga dimensi silikat maka akan dibentuk
natrium aluminosilikat yang dinamakan juga dengan Zeolit (Kirk and Othmer,

1997).
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Natrium silikat, dan senyawa turunanya merupakan salah satu senyawa
silikon yang memperlihatkan harapan dapat dijadikan sebagai bahan dasar
molecular nanotchnology (MNT)(Gillet,S.L.,1998) . Hal ini disebabkan oleh
beberapa sifat fisika dan kimianya seperti berikut ini, (1) Silikat stabil dalam
udara beroksigen, tidak bisa teroksidasi. (2) Kerangka/ jaringan tiga dimensi dari
silikat mempunyai toleransi yang tinggi terhadap panas. Seperti zeolit, diberi
nama zeolit dari bahasa yunani yang berasal dari kata zeos dan litos yang artinya
(Boilling Stone) zat padat yang dapat mendidih/ mengeluarkan molekul air jika
dipanaskan. (3) Beberapa dari senyawa silikat inert terhadap beberapa reagent,
seperti quarsa, hanya bereaksi dengan HF dan perubahan pH yang sangat ekstrim.
(4) Silikat memiliki tingkat struktur dan komposisi fleksibel, dimana Si dapat
digantikan oleh atom terkoordinasi empat lainnya, seperti Al dan B. (5)
Polimerisasi jaringan tiga dimensi dari silikat dapat terjadi pada temperatur ruang,
bahkan dalam larutan air. (6) Silikat dan silikat tersubtitusi dengan mudah
membentuk rangka ukuran molekul dan supermolekul, yang disebut dengan
molecular sieves. (7) Terahir karena kelimpahannya yang tinggi dipermukaan

kulit bumi.

2.3 Prekursor

Silika mesopori disintesis dari sumber silika yang disebut sebagai
prekursor. Terdapat beberapa jenis sumber silika. Sumber yang paling sering
digunakan adalah alkoksida vyaitu tetraetilortosilikat (TEOS dengan rumus
molekul (C2Hs0)4Si) atau tetrametilortosilikat (TMOS dengan rumus molekul

(CH30)4Si). TEOS dan TMOS adalah sumber silika berharga mahal, dan bila
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digunakan sebagai sumber silika untuk membentuk silika mesopori akan
menghasilkan alkohol sebagai hasil samping (side product). Adapun alternatif
yang lebih murah sebagai sumber silika dalah natrium silikat (NazSiO3), dan
apabila digunakan sebagai sumber silika akan menghasilkan ion Na* dan anion
lainnya dari asam yang diperlukan pada pembentukan asam silikat. Adanya ion
Na* dalam campuran reaksi akan menghalangi gugus Si-OH berinteraksi dengan
air, gugus Si-OH yang berinteraksi dengan ion Na® membentuk ion Si-O-,

selanjutnya akan mempercepat terjadinya poimerisasi silika.

2.4 Surfaktan

Surfaktan adalah molekul pengarah dalam pembentukan pori silika.
Surfaktan merupakan molekul organik yang memiliki gugus hidrofilik dan
hidrofobik. Surfaktan bila dilarutkan dalam air akan membentuk misel (berupa
molekul atau ion yang relatif sederhana dan membentuk kerangka yang akan
dikelilingi oleh spesies anion anorganik), dalam pembentukan silika mesopori,
spesies silika akan menyusun diri pada permukaan misel (berpolimer). Misel
sebagai template/cetakan pori pada tahap akhir sintesis (silika mesopori) akan

dilepaskan dengan pelarutan atau kalsinasi.

27
@ »@%%@»%

Gambar 2.6. Skematik Representasi Misel yang Nilainya Dipengaruhi Suhu
dari Blok Co-polymer PEO-PPO-PEOQ ( Jia, 2010)



13

Ada 3 jenis surfaktan, surfaktan kationik, surfaktan anionik dan surfaktan
non-ionik.

d Surfaktan kationik, merupakan surfaktan yang memiliki gugus bermutan
positif, sehingga dapat membentuk hubungan langsung dengan anion dari
gugus SiO™ dari sumber silika. Namun karena akan menghasilkan gas Br»
atau Cl> waktu pelepasan surfaktan saat akhir sintesis silika mesopri, maka
surfaktan kationik bersifat beracun. Contoh surfaktan Kkationik,
Cethyltrimethylammonium bromide (CTAB) dan N-Dodecylpyridinium
choloride. Cethyltrimethylammonium bromide (CTAB), surfaktan ini bisa

digunakan dalam keadaan asam ataupun basa, tetapi sangat mahal (Zhao,

2007).
e ) o
H3CWV\MANN+—CH3 N/ Cl
- ¥
(a) CHy  Br CHa(CHz)10CH3 (b)

Gambar 2.7. (a) CTAB dan (b) N-Dodecylpyridinium Choloride Zhao
(2007)

b) Surfaktan Anionik, yaitu cetakan yang memiliki gugus bermuatan
negative, sama dengan gugus silikat SiO". Sehingga tidak bisa digunakan
sebagai templat membentuk silika mesopori. Contoh surfaktan anionik,

sodium-dodecyl-sulphonate dan sodium-dodecyl-benzene-sulphonate.
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sodium-dodecyl-benzene-sulphonate

Gambar 2.8. Sodium-dodecyl-sulphonate dan Sodium-dodecyl-benzene-
sulphonate (Zhao, 2007)

¢ Surfaktan Non-ionik, tersedia dengan bermacam struktur kimia, digunakan
secara luas dalam bidang industry, harganya murah, tidak beracun dan
biodegradable. Surfaktan memiliki sifat fasa yang banyak, nilai CMT
yang rendah dan sangat disukai untuk mensintesis padatan mesopori.
Contoh surfaktan non-ionik : co-polimer poly(ethylene-oxide)n-

poly(propylene-oxide)m-poly(ethylene-oxide), dan Oligomeric alkyl-

CH,
HA O~ ; o0 O ~OH

poly(ethylene-oxide)n-poly(propylene-oxide)m-poly(ethylene-

ethylene-oxide (Brij).

oxide)n

CHy+CH 4+ 0-CHy-CH, 1 0H
Oligomeric alkyl-ethylene-oxide (Brij)

Gambar 2.9. Poly(ethylene-oxide)n-poly(propylene-oxide)m-poly(ethylene-
oxide)n (johansson, 2008) dan Oligomeric alkyl-ethylene-
oxide (Brij) (Zhao,2007)
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2.5 Metode Sol-Gel

Metoda sol-gel dipilih karena dapat menghasilkan mesopori silika pada
temperatur rendah, dapat mengontrol ukuran mesopori silika yang dihasilkan.
Pada prinsipnya metoda sol-gel dimulai dari pembentukan larutan surfaktan dan
prekursor, dilanjutkan pembentukan sol, gel, pengendapan dan diakhiri dengan
pelepasan surfaktan (ekstraksi, kalsinasi). Proses sol-gel pembentukan sol, gel dan
pembentukan padatan berlangsung secara bertahap dengan bantuan garam dan pH
larutan pada temperatur rendah (ruang), sehingga ukuran dan morfologi silika
mesopori yang dihasilkan lebih homogen (Yu, C., et al 2001). Reaksi dasar
pelarutan natrium silikat dan hidrolisis silikat membentuk asam silisik sebagai

berikut,

NazSiOs(s) + H20 = Na'*(ag) + SiOs*
Na%* ag) + SiO £aq) + HCI (4M) _PH=223 Si(OH)agaq) + NaClag)
Untuk bisa terjadi polimerisasi silika, maka dengan bantuan katalis asam

atau basa akan memprotonasi gugus silanol atau deprotonasi gugus silanol sebagai

berikut:
Dalam suasana asam,

Si(OH)4 + H30" = Si(OH)30H," + H.0
Dalam suasana basa,

Si(OH)4 + OH" = Si(OH)30" + H,0
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Gugus SiO" dan Si-OH." yang terbentuk dapat mengalami polimerisasi

(kondensasi) sebagai berikut:

Dalam suasana asam,

=SiOH" + Si(OH)4 > =Si-O-Si= + H30*

Dalam suasana basa,

=Si0" + Si(OH)s > =Si-0O-Si= + OH"

Menurut Kosuge, et al (2004) Rasio mol reaktan surfaktan P104 : HNOs :

H20 : SiO2 sebesar 0,017 : 5,68 : 1,96 : 1 mol, merupakan kondisi optimum yang
ditentukan untuk mensintesis silika mesopori. Pada kondisi pH yang sama
ternyata jenis asam akan memepengaruhi agregat bulatan silika mesopori yang
dihasilkan. Asam yang lebih hidrofilik akan menghasilkan interaksi yang kuat
dengan surfaktan non-ionik, seperti untuk surfaktan P104 dengan asam nitrat
(HNO:3) yang lebih hidrofilik dari pada HCI menghasilkan bulatan silika mesopori

bukan agregat silika mesopori.

Faktor-faktor yang Mempengaruhi Sintesis Silika Mesopori
Menurut Sierra, L., & Guth, L. J., (1999) pembentukan silika mesopori
dipengaruhi oleh lima faktor utama, yaitu pH campuran dan keberadaan garam,
rasio surfaktan / silika, waktu aging dan temperatur kalsinasi.
d pH campuran. Jika campuran misel (surfaktan, air, asam) dengan larutan
silikat (Na2SiOs, air) pada pH rendah (pH<2) akan membentuk asam
silisik Si(OH)4 dengan gugus Si-OH lebih banyak dikelilingi oleh molekul

air sehingga kondensasi akan lambat. Sementara jika pH tinggi akan
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terjadi pembentukan gugus SiO°, yang mengurangi gugus Si-OH dan
mengurangi ikatan hydrogen dengan air, sehingga kondensasi spesies
silika cepat terjadi.

Keberadaan Garam. pH rendah dengan keberadaan garam NaCl atau ion
Na*. lon Na" akan memutus ikatan hydrogen antara asam silisik dengan air
dan membiarkan asam silisik untuk mengalami polimer pada temperatur
rendah.

Rasio mol surfaktan / Si. Rasio mol surfaktan / Si tinggi akan membantu
pembentukan misel mikro pori.

Waktu aging. Waktu aging yang lama akan meningkatkan tingkat
polimerisasi dan dihasilkan silika mesopori dalam ukuran yang besar.
Temperatur kalsinasi. Temperatur kalsinasi mempunyai dua fungsi:
pertama untuk menstabilkan polimer silika yang terbentuk, kedua untuk
pengoptimalan pengelaran surfaktan sehingga dihasilkan pori silika yang
lebih besar.

Selain medium sintesis, faktor yang mempengaruhi struktur meso yang

dihasilkan adalah adanya zat tambahan (zat additive) dalam sistem. Campuran
surfaktan dengan zat tambahan dapat memberi pengaruh pada morfologi dan
ukuran pori atau membuat misel yang bertingkat sesuai dengan spesies silikat
yang terikat. Ada dua jenis bahan tambahan untuk memperoleh misel yang

bertingkat yaitu bahan tambahan organik dan bahan tambahan anorganik.

Bahan tambahan organik. Untuk memperbesar ukuran pori pada saat

pembentukan misel oleh surfaktan ditambahkan senyawa organik non-
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polar seperti hexana, sehingga hexana berada pada bagian dalam dari
misel. Keberadaan hexana pada bagian dalam misel dalam air akan
memeperbesar ukuran misel, sekaligus akan memperbesar ukuran pori
silika yang dihasilkan. Namun, reaksi harus berlangsung pada temperatur
rendah karena hexana memiliki titik didih rendah sekali. Sementara untuk
surfaktan yang berbeda akan menghasilkan morfologi pori yang berbeda.

Bahan tambahan anorganik. Penambahan garam anorganik akan
memepengaruhi  nilai  konsentrasi  kritik misel (CMC=konsentrasi
minimum pembentukan suatu misel oleh suatu surfaktan). Penambahan
garam lebih lanjurt akan memepercepat kondensasi silika, karena garam

dapat menghalangi interaksi antara gugus Si-OH dengan air.

2.6 Karakterisasi Senyawa Hasil

Karakterisasi sampel dilakukan dengan dua pengujian yaitu, XRD dan

SEM. Pengujian XRD digunakan untuk untuk melihat difraktogram (pola difraksi
sinar-X) suatu padatan kristal. Pengujian SEM digunakan untuk melihat

morfologi objek mikroskopis dengan perbesaran yang cukup tinggi.

2.6.1 Karakterisasi Difraktometer sinar-X (XRD)

Difraktometer sinar-X adalah suatu alat yang dapat digunakan untuk

melihat difraktogram (pola difraksi sinar-X) suatu padatan kristal yang bila

diberi sinar-X. Difraktometer sinar-X (XRD) umumnya digunakan sebagai
metode mengkarakterisasi struktur kristal suatu materi pada 26 10-100 dan

juga untuk menentukan ada atau tidaknya pori pada suatu materi. Materi yang
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memiliki pori antara 2-50 nm (meso) akan memberikan puncak difraktogram
pada 20 1-10 dengan pola satu atau dua puncak pada 20 1-3 (1, 3/2, 3),
diiringi oleh puncak kecil pada 26 5-10. Suatu kristal memiliki bidang yang
dibentuk oleh atom-atom yang tertata secara teratur. Sinar-X yang mengenai
bidang akan didifraksikan dengan sudut tertentu sesuai dengan sudut sinar
datang. Setiap padatan yang berstruktur kristal tertentu akan memilki jarak
antar bidang tertentu (d) dan sudut difraksi tertentu (20). Hubungan panjang
gelombang sinar-X yang datang (A) pada bidang kristal dengan jarak antar
bidang (d) dan sudut difraksi (©), tingkat difraksi (n), dapat dijelaskan oleh

persamaan Bragg di bawabh ini.

nA = 2d Sin 20

A adalah panjang gelombang sinar-X yang digunakan, d adalah jarak antara
dua bidang kisi, 6 adalah sudut antara sinar datang dengan bidang normal,

dan n adalah bilangan bulat yang disebut sebagai orde pembiasan.

Incident
plane wave

Gambar 2.11. Diagram difraksi Bragg
Berdasarkan persamaan Bragg, jika seberkas sinar-X di jatuhkan pada

sampel kristal, maka bidang kristal itu akan membiaskan sinar-X yang
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memiliki panjang gelombang sama dengan jarak antar kisi dalam Kristal
tersebut. Sinar yang dibiaskan akan ditangkap oleh detektor kemudian
diterjemahkan sebagai sebuah puncak difraksi. Makin banyak bidang kristal
yang terdapat dalam sampel, makin kuat intensitas pembiasan yang
dihasilkannya. Tiap puncak yang muncul pada pola XRD mewakili satu
bidang kristal yang memiliki orientasi tertentu dalam sumbu tiga dimensi.
Puncak-puncak yang didapatkan dari data pengukuran ini kemudian
dicocokkan dengan standar difraksi sinar-X untuk hampir semua jenis
material. Standar ini disebut JCPDS.

Hasil yang diperolen dari pengukuran dengan menggunakan
instrument Difraktometer sinar-X (XRD) adalah grafik dikfraktogram.
Difraktogram adalah output yang merupakan grafik antara 20 (diffraction

angle) pada sumbu X versus intensitas pada sumbu Y.
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Gambar 2.10. Pola XRD dari Silika Mesopori (Gao et al, 2006)



21

20 merupakan sudut antara sinar datang dengan sinar pantul. Sedangkan
intensitas merupakan jumlah banyaknya X-Ray yang didifraksikan oleh Kisi-
kisi kristal yang mungkin. Kisi kristal ini juga tergantung dari kristal itu
sendiri. Kisi-kisi ini dibentuk oleh atom-atom penyusun kristal. Jika tidak ada
atom-atom yang menyusun suatu bidang kisi pada kristal, maka sinar X yang
datang tidak dapat didifraksikan atau dengan kata lain tidak ada kisi tersebut.
2.6.2 Karakterisasi Scanning Electron Microscopy (SEM)

Scanning electron microscopy (SEM) merupakan alat karakterisasi
yang digunakan untuk melihat objek mikroskopis dengan perbesaran yang
cukup tinggi. Signal yang berasal dari interaksi elektron dan sampel akan
memberikan informasi tentang morfologi luar (tekstur) sampel. Prinsip kerja
dari SEM ini adalah dengan menggambarkan permukaan benda atau material
dengan berkas electron yang dipantulkan dengan energi tinggi. Permukaan
material yang disinari atau terkena berkas elektron akan memantulkan
kembali berkas elektron atau dinamakan berkas elektron sekunder ke segala
arah. Tetapi dari semua berkas elektron yang dipantulkan terdapat satu berkas
elektron yang dipantulkan dengan intensitas tertinggi.

Detektor yang terdapat di dalam SEM akan mendeteksi berkas
elektron berintensitas tertinggi yang dipantulkan oleh benda atau material
yang dianalisis. Dapat juga menentukan lokasi berkas elektron yang
berintensitas tertinggi. Dengan memanfaatkan berkas pantulan dari sampel
maka informasi dapat di ketahui dengan menggunakan program pengolahan

citra yang terdapat dalam computer. Gambar di bawah ini merupakan SEM
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mikrografik dari beberapa mesopori silika hasil penelitian Kosuge et al

(2004).

Gambar 2.11. SEM Mikrogafik Beberapa Sampel Hasil Analisis Kosuge et al
(2004)



BAB V
KESIMPULAN DAN SARAN

5.1 Kesimpulan
Berdasarkan penelitian yang telah dilakukan dapat diambil kesimpulan
sebagai berikut:

1 Silika mesopori telah berhasil disintesis menggunakan prekursor natrium
silikat dari pasir sungai Nyalo. Rasio mol surfaktan dengan natrium silikat
0,0126 s/d 0,0189. Penambahan NaOH sampai pH=3 dan penambahan
NH4sOH sampai pH=7 dengan 3 tahap pemanasan dan temperatur
pemanasan padatan silika menghasilkan silika mesopori dengan bentuk
pori yang tidak homogen serta memiliki intensitas yang rendah
(karakterisasi XRD).

2 Penambahan NH4OH saja pada tahap pembentukan gel (pH=3) dan pada
tahap pembentukan padatan silika (pH=7) dengan 2 tahap pemanasan dan
temperatur pemanasan padatan silika juga menghasilkan silika mesopori
dengan ukuran pori yang tidak homogen, memiliki intensitas yang rendah
(karakterisasi XRD) dan morfologi produk yang dihasilkan belum
sempurna (karakterisasi SEM)

3. Silika mesopori dengan morfologi bulat sudah mulai terbentuk dari hasil
kajian rasio mol P104/SiO. (0,0151 mol) dengan pH tetap tanpa
penambahan NaOH dan NH4OH (sampel OBS10).

4. Silika mesopori dengan ukuran pori yang seragam dalam range mesopori

terbentuk dari hasil kajian rasio mol P104/SiO, dengan penambahan

47
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NH4OH sampai pH=3 (pH tetap) selama pembentukan gel dan selama

pembentukan padatan silika. Tingkatan temperatur kalsinasi padatan silika

mesopori yang bagus yaitu dengan 3 tingkatan temperatur pematangan,

pemanasan pertama pada temperatur 110°C selama % jam, temperatur

kedua 300°C selama % jam dan temperatur kalsinasi 600°C selama 1 jam.
5.2 Saran

Agar diperoleh silika mesopori terbaik dengan bentuk pori relatif homogen
dan morfologi yang seragam maka perlu dikaji mengenai konsentrasi campuran
surfaktan dengan natrium silikat, waktu gelasi, dan temperatur kalsinasi. Karena
bentuk silika mesopori juga dipengaruhi oleh surfaktan maka pada penelitian lebih

lanjut perlu diteliti konsentrasi surfaktan yang digunakan.
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