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Abstrak—Pada penelitian ini dilakukan sintesis padatan CaF,
dan Ca,FelF, (x= 0,025; 0,05; 0,075; 0,1 dan 0,15) melalui
metode sol-gel dan dikarakterisasi struktur padatan dengan
difraksi sinar-X. Difraktogram CaF, hasil sintesis menunjukkan
bahwa katalis Ca,,Fe,F, memiliki struktur kristal CakF,, yaitu
kubus. Difraktogram padatan Ca,Fe,F, menunjukkan adanya
pengaruh doping logam Fe terhadap intensitas puncak dan
adanya kapasitas doping pada CaF, yang ditandai dengan
munculnya puncak Fe,0; pada doping 0,15 mol Fe.

Kata Kunci—CaF,, Doping, Difraksi sinar-X

I. PENDAHULUAN

ESI (Fe) adalah logam yang beragam penggunaannya

serta melimpah keberadaannya. Hal ini disebabkan
kelimpahan besi di kulit bumi cukup besar, selain itu
pengolahannya juga relatif mudah, murah serta dapat
dimodifikasi. CaF, merupakan salah satu katalis yang bersifat
asam, CaF, memiliki luas permukaan yang tinggi, yaitu 32,8
m?/g dan stabilitas termal yang baik [1]. Karakterisasi X-Ray
Diffraction (XRD) dimaksudkan untuk mengidentifikasi fasa
bulk suatu padatan dan untuk menentukan sifat kristal atau
kristalinitas dari suatu padatan. XRD menjadi teknik yang
cukup handal dan mendasar untuk mengevaluasi sifat-sifat
fasa kristal and ukuran kristal [2].

Metode sol-gel merupakan metode yang tepat untuk sintesis
katalis dan memiliki beberapa keunggulan dibandingan
dengan metode kopresipitasi. Secara umum melalui metode
sol-gel dapat diperoleh luas permukaan yang besar [3]. Doping
merupakan salah satu proses sintesis yang dilakukan dengan
cara mencampurkan secara langsung prekursor yang
digunakan dengan perbandingan komposisi tertentu yang
bertujuan untuk mengubah atau memperbaiki sifatnya. Melalui
proses doping, dengan metode sol-gel, penyebaran sisi aktif
logam dapat ditingkatkan. Doping logam Fe pada CaF,
diharapkan dapat menghasilkan luas permukaan yang lebih
besar. Variasi doping logam Fe pada CaF, dilakukan untuk
mengetahui jumlah optimum doping logam sebagai padatan
katalis.

II. METODOLOGI PENELITIAN

A. Sintesis Padatan CaF, dan Ca,.FeJF,

Sintesis padatan CaF, dibuat sesuai dengan metode yang
dilakukan oleh Murwani dkk. [4], yaitu dengan cara
mereaksikan secara stoikhiometri Ca(NOs),-4H,O dalam
etanol dan HF sambil diaduk hingga terbentuk gel. Gel yang
diperoleh kemudian diperam pada temperatur kamar hingga

stabil, selanjutnya didekantasi. Gel yang diperoleh selanjutnya
dicuci dengan aquades. Gel tersebut kemudian dikeringkan
dalam oven pada suhu 100°C dan dikalsinasi pada suhu
400°C.

Sintesis Ca, . FesF, juga dilakukan dengan metode yang
sama seperti diatas, namun sejumlah mol prekursor Fe
ditambahkan sebagai pendoping pada saat pelarutan
Ca(NOs),"6H,0 dalam etanol. Jumlah mol Fe untuk sintesis
katalis Ca, FesF, disesuaikan kebutuhan dengan variasi
doping Fe yaitu 0,025; 0,05; 0,075; 0,1 dan 0,15 mol.

B. Karakterisasi Struktur dengan X-Ray Diffraction

Padatan yang diperoleh yaitu CaF, dan Ca, Fe,F,
dikarakterisasi strukturnya menggunakan difraktometer sinar-
X. Sebelum dilakukan karakterisasi, serbuk katalis digerus
hingga halus dengan menggunakan mortar agat. Pengukuran
dilakukan pada 26 sebesar 20-90° dengan interval 0.05°.
sumber sinar yang digunakan adalah radiasi sinar CuKa
dengan panjang gelombang 1,54 A. Difraktogram sinar-X
yang diperoleh dibandingkan dengan standar dari program
PCPDFWIN database JCPDS-International Centre for
Diffraction Data Tahun 2001 untuk mengetahui apakah katalis
yang terbentuk telah murni atau masih terdapat kontaminan
lain.

ITII. HASIL DAN DISKUSI

A. Padatan CaF,

Sintesis katalis CaF, dalam penelitian ini dilakukan dengan
metode sol-gel. Keuntungan yang diperoleh melalui sintesis
dengan metode ini menurut Perego dan Villa [3] meliputi
padatan hasil sintesis memiliki tingkat homogenitas yang lebih
tinggi, luas permukaan, volume pori dan distribusi ukuran pori
yang merata, serta luas permukaan yang besar.

Metode sintesis ini diadopsi dari penelitian yang telah
dilakukan oleh Murwani dkk. [4] pada sintesis MgF,. Padatan
Ca(NOs),"4H,0 berperan sebagai prekursor kation Ca’",
sedangkan etanol berperan sebagai pelarut. Dalam jurnalnya,
Murthy [5] mengungkapkan bahwa dalam metode sol-gel
pemilihan pelarut sangat penting, harus dipilih pelarut yang
sesuai dengan reaksi, selain itu juga tidak menyebabkan
terjadinya pengurangan jumlah pelarut selama reaksi
berlangsung. Dalam jurnal tersebut Murthy menggunakan
alkohol dan dietil eter sebagai pelarut, namun dalam penelitian
ini dipilih pelarut alkohol yaitu etanol, karena dietil eter
memiliki titik didih yang lebih rendah (35°C) dibandingkan
dengan etanol (79°C). Titik didih yang rendah menyebabkan
pelarut cepat menguap pada suhu ruang, padahal pelarut
dibutuhkan selama reaksi berlangsung pada tahap polimeriasi.
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Gambar. 1. Difraktogram CaF,

Langkah selanjutnya adalah peambahan HF, pada
penambahan HF ini larutan berubah menjadi putih keruh dari
sebelumnya larutan jernih tak berwarna, HF berperan sebagai
sumber anion F° dan pembentuk sol. Gel yang terbentuk
kemudian diaging sehingga diperoleh gel dengan jaringan
yang lebih rapat dari sebelumnya, selanjutnya gel dipisahkan
dari cairan.

Langkah selanjutnya adalah pengeringan (drying) hingga
diperoleh serbuk padatan putih yang disebut dengan gel kering
atau xerogel. Xerogel adalah gel yang mempunyai kadar air
<50% [3]. Xerogel ini kemudian dikalsinasi pada temperatur
400°C, hasil dari proses kalsinasi ini berupa padatan serbuk
berwarna putih. Menurut Perego dan Villa [3] pada proses
kalsinasi ini terjadi dekomposisi jaringan pada xerogel untuk
membentuk struktur partikel kristal CaF,. Selain itu kalsinasi
juga berfungsi untuk menghilangkan sisa nitrat dan molekul
air yang terikat secara kimia.

Reaksi yang terjadi pada sintesis CaF, ini keseluruhan
adalah sebagai berikut:

Ca(NO3)2 (etanol) + 2HF(aq) - CaFZ(s) + 2HN03(aq)

Padatan hasil kalsinasi dikarakterisasi struktur kristalnya
dengan X-Ray Diffraction (XRD). Hasil dari karakterisasi ini
seperti ditampilkan pada Gambar 1. Hasil ini kemudian
dicocokkan dengan database JCPDS-Internal Centre of
Diffraction Data PCPDFWIN tahun 2001 dan hasilnya
menunjukkan bahwa terdapat kesesuaian dengan database
PDF No. 35-0816 yang merupakan kristal CaF, dengan sistem
kubus. Puncak-puncak CaF, pada difraktogram terletak pada
20: 28.25; 47; 55.78; 68.59; 75.91 dan 78.35°. Selain itu
difraktogram CaF, juga dicocokkan dengan database
prekursor Ca(NO;),-4H,0 (PDF No. 07-0204) dan produk lain
yang mungkin terbentuk selama kalsinasi, misalnya CaO (PDF
No. 82-1691). Ternyata hasil pencocokan tidak menunjukkan
adanya puncak dari Ca(NOs), dan CaO, hal ini dapat menjadi
indikasi bahwa tidak ada prekursor lagi pada padatan hasil
sintesis dan tidak terbentuk hasil samping CaO. Difraktogram
tersebut menunjukkan bahwa hasil sintesis merupakan CaF,
yang memiliki fasa tunggal karena tidak terdapat puncak
kedua senyawa tersebut.
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Gambar. 2. Difraktogram Katalis: (a) CaF,, (b) Cagg75FeqsFs, (€)
Cag gsFeg sk, (d) CagoasFeg.o7sF2 (€) CagooFe.10Fa, () CaggsFeg.isF,
dan (g) Fe,05 7]

B. Padatan Ca;_ Fe.F,

Padatan hasil sintesis ini nantinya akan diaplikasikan
sebagai katalis padat. Oleh karena itu, dilakukan cara agar
aktivitas padatan sebagai katalis dapat meningkat. Pada
penelitian ini dilakukan sintesis padatan doping. Menurut Cai
[6] aktivitas katalis dapat ditingkatkan melalui metode doping,
oleh karena itu dalam penelitian ini disintesis Kkatalis
Ca;Fe,F, yang bertujuan untuk mengetahui pengaruh variasi
doping logam Fe terhadap aktivitas katalis. Metode sintesis
katalis Ca;_ Fe.F, (x= 0.025; 0.05; 0.075; 0.1 dan 0.15) sama
dengan metode sol-gel untuk sintesis CaF,, namun pada saat
pelarutan dalam etanol tidak hanya prekursor Ca(NO3),-4H,0
yang dilarutkan tetapi juga logam dopant, yaitu
Fe(NO3);-9H,O dan diperoleh larutan berwarna kuning
bening. Mol logam dopant yang dimasukkan ditambah mol
Ca(NOs3), sama dengan jumlah mol Ca pada saat sintesis CaF,.
Kemudian dilakukan penambahan HF dan diperoleh sol
berwarna putih keruh dari sebelumnya berupa larutan kuning
bening. Hingga proses pencucian tidak terjadi perubahan
warna gel, diperoleh gel padat berwarna putih.

Pengamatan secara visual setelah dilakukan pengeringan
menghasilkan padatan berwarna putih, sedangkan setelah
dilakukan kalsinasi warna padatan berubah menjadi merah
bata. Semakin besar doping logam yang dimasukkan, maka
intensitas warna merah bata pada padatan semakin kuat, hal
ini disebabkan karena semakin banyak logam Fe yang
ditambahkan. Seperti ditampilkan pada Gambar 3.
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Gambar. 3. Warna padatan katalis hasil kalsinasi pada variasi doping
logam: (a) 0,025 mol Fe, (b) 0,05 mol Fe, (c) 0,075 mol Fe, (d) 0,10
mol Fe dan (e) 0,15 mol Fe

Berikut merupakan reaksi yang terjadi pada pembentukan
katalis Ca,_FeF,

(1-x) Ca** + x Fe*" + 2 F — Ca,Fe,F,
dengan x= 0.025; 0.05; 0.075; 0.1 dan 0.15 mol.

Padatan hasil kalsinasi yang diperoleh kemudian
dikarakterisasi struktur kristalnya dengan X-Ray Diffraction
(XRD). Seluruh difraktogram dicocokkan dengan database
CaF, (PDF No. 35-0816), dan diperoleh data bahwa pada
masing-masing difraktogram doping logam Fe dari 0,025-0,15
mol muncul puncak seperti CaF,.

Difraktrogram Ca; Fe.F, menunjukkan adanya pengaruh
doping logam Fe terhadap intensitas puncak, hal ini terlihat
jelas pada puncak dengan nilai 26 : 28.25, 47 dan 55.78°.
Hasil ini telah sesuai dengan penelitian yang dilakukan oleh
Zhang [8] vyang menyatakan bahwa doping logam
mempengaruhi intensitas puncak senyawa yang didoping.
Difraktogram juga dicocokkan dengan Fe,O; dan CaO yang
mungkin terbentuk selama reaksi terjadi, dan diperoleh data
bahwa tidak terdapat kecocokan dengan puncak difraktogram
Ca0O, sedangkan pada difraktogram doping 0,15 mol Fe
terdapat dua puncak kecil yang sesuai dengan dua puncak
difraktogram Fe,O; yang intensitasnya paling tinggi. Hasil ini
kemungkinan disebabkan oleh sebagian logam Fe tidak
terdoping dalam kerangka CaF, sehingga membentuk Fe
dalam bentuk oksidanya, hasil ini sesuai dengan penelitian
yang telah dilakukan oleh Yang [9]. Yang dalam penelitiannya
mengenai pengaruh doping Bismuth terhadap struktur
Bay S194Co 7Fe030;.5 menyatakan bahwa pada
Bay S 4Coq 7F e 3xBiyO3.5 memiliki kapasitas doping tertentu
(x = 0,05 dan 0,08) sehingga ketika doping Bi meningkat (x =
0,12 dan 0,2) muncul puncak baru yaitu puncak barium
bismuth oksida pada difraktogram. Berdasarkan hasil
karakterisasi dan pencocokan diperoleh difraktogram pada
Gambar 2 yang menunjukkan bahwa hasil sintesis yang
dilakukan telah terjadi doping terhadap CaF, dan mulai
terbentuk besi oksida (Fe,O;) pada doping 0,15 mol Fe,
ditandai dengan munculnya dua puncak dari Fe,O; (tanda *)
yang sudah terlihat meskipun intensitasnya rendah.
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IV. KESIMPULAN

Padatan Ca,_Fe.F, (x= 0; 0.025; 0.05; 0.075; 0.1 dan 0.15)
telah berhasil disintesis dengan metode sol-gel. Data
difraktogram menunjukkan bahwa padatan CaF, hasil sintesis
sesuai dengan No. 35-0816 dengan sistem kubus.
Difraktogram padatan Ca;Fe.F, (x= 0.025; 0.05; 0.075; 0.1
dan 0.15) telah memunculkan puncak untuk CaF, dan
menunjukkan adanya pengaruh doping logam Fe terhadap
intensitas puncak, selain itu pada doping 0,15 mol Fe mulai
terbentuk besi oksida (Fe,O;) karena kemungkinan besar telah
melampaui kapasitas doping CaF,.
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