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ABSTRAK

SINTESISDAN KARAKTERISAS| Au-SiO,M ENGGUNAKAN SILIKA GEL DENGAN VARIAS
pH. Au dan SiO, banyak digunakan sebagai material tambahan untuk fotoanodaTiO, karenadapat meningkatkan
performansi DSSC. Au dapat meningkatkan pemanenan cahaya sedangkan silika bertindak sebagai material
penghambur dan penghambat rekombinasi. Penelitian yang dilakukan adalah sintesis dan karakterisasi Au-SiO,
menggunakan silikagel dengan variasi pH. Silikagel dipilih karena mudah didapat, banyak tersediadan harga
yang murah. Au disintesis berdasarkan metode Turkevich. Larutan silikagel didapatkan dengan caramenggerus
silikagel hingga diameter 44 um (325 mesh), kemudia ditambahkan ke dalam campuran etanol, ammoniadan
aquadest. Karakterisasi XRD menunjukkan puncak yang mengindikasi adanya SiO, dan Au padasemuavarias
pH. Ukuran nanopartikel emas yang disintesis pada pH 7 paling kecil dengan jumlah fraksi paling banyak.
Sedangkan nanopartikel emas yang disintesis pada pH 2 berukuran paling besar dengan jumlah fraksi paling
sedikit. Hal ini menunjukkan bahwasemakin rendah pH, maka semakin cepat proses pengintian dan pertumbuhan
nanopartikel, dan sebaliknya. Celah energi Au-SiO, menggunakan silikagel dengan variasi pH sekitar 2,5 eV
hingga 3,2 eV. Berdasarkan hasil pengukuran J-V, Au-silikagel yang disintesispadapH 7 memiliki peningkatan
efisiensi tertinggi.

Kata kunci: Emas, Silikagel, Nanopartikel, pH

ABSTRACT

SYNTHESISAND CHARACTERIZATION Au-SiO, USING SILICA GEL UNDER VARIOUS
pH. Au and SIO, are widely used as additional material for TiO, photoanode since it can enhance DSSC
performance. Au can increase light harvesting while silica as scatterer and back recombination inhibitor. This
work presents synthesis and characterization Au-SiO, using silicagel under various pH. Silicagel was chosen
sinceit iseasily availableand cheap. Au was synthesized according to the Turkevich method. Silicagel solution
were obtained by mechanically grinding the silica gel to diameter 44 pm (325 mesh), subsequently added to
mixture of ethanol, ammoniaand aguades. XRD characterization showed diffraction peaksindexed to SiO, and
Au. The size of gold nanoparticles at Au-SiO, under pH 7 is smallest with largest quantities. While the size of
gold nanoparticles at Au-SiO, under pH 2 isbiggest with least quantities. It was found that the lower the pH,
the fastest the nucleation and growth rates of Au nanoparticles. Hence, it suffers from particles coarsening
following Ostwald Ripening mechanism. Energy gap of Au-SiO, using silicagel synthesized under various pH
arearound 2.5 eV — 3.2 V. According to J-V characterization, Au-silica gel synthesized under pH 7 has the
highest photovoltaic parameters.

Keywords: Gold, Silicagel, Nanoparticles, pH
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PENDAHULUAN

TiO, banyak digunakan sebagai fotoanoda untuk
Dye Sensitized Solar Cells(DSSC), tetapi masih memiliki
performansi yangterbatas akibat transfer elektron
antarmuka yang buruk dan keterbatasan sifat optik [1].
Namun, fotoanoda TiO, memiliki harga terjangkau,
banyak tersedia, ramah lingkungan dan dapat diproses
pada suhu ruang.

Berbagai penelitian telah dilakukan sebelumnya
sebagal usaha untuk meningkatkan performansi DSSC,
diantaranya menggunakan emas (Au) dan silika sebagai
material tambahan untuk fotoanoda TiO, [1-5].
Nanopartikel emas memiliki kemampuan penyerapan
cahayatampak yang lebih baik, karenaadanya resonansi
plasmapermukaan [2]. Silikaberfungsi sebagai material
penghambur yang efisien untuk meningkatkan
pemanenan cahaya karena memiliki perbedaan indeks
biasyang lebih besar dari mediasekitar [3]. Penggunaan
silika dapat meningkatkan efisiens DSSC, karenasilika
berfungs sebagai material penghamburan dan mencegah
rekombinasi [4].

Curved silicate microsheetyang melapisi
fotoanoda TiO,meningkatkan efisienst DSSC sebagai
hasil dari pemanenan cahaya[5]. pH reaksi pada proses
pencampuran berperan penting sebagai pengontrol
terhadap ukuran dan bentuk dari nanopartikel emas[6,7].

DSSC dengan perbedaan jumlah Au@SiO,
core-shell meningkatkan intensitas penyerapan cahaya
pada fotoanoda [8]. Pada penelitian ini menyajikan
sintesis dan karaktesisasi Au-SiO, menggunakan silica
gel dengan variasi pH. Pengaruh dari perbedaan pH
sintesis pada sifat Au-SiO, diselidiki.

METODE PERCOBAAN

Material

Material yang digunakan pada penelitian ini
terdiri dari silicagel, Titanium(l11) chloride (TiCl,, 15%),
ammonium (NH,, 25%), etanol (absolute EtOH, Merck),
DI-Water (Sigma-Aldrich), hydrochloric acid (HCI, 37%),
sodium hydroxide (NaOH 28%, Merck), aquadest,
ethanol, (3-Aminoprophyl) trimethoxysilane(APTMS,
97%, Sigma Aldrich), HAuCI,..H,O (49%, Sigma
Aldrich) dan trisodium citrate (Merck).

CaraKerja

Larutan emas disiapkan dengan metode
Turkevich. Larutan HAUCI,.3H,0O didalamair dipanaskan
sampai mendidih, kemudian ditambahkan larutan sodium-
citrate dan diaduk. Larutan tetap dipanaskan hingga
larutan berubah warna menjadi marah keunguan dan
tetap diaduk hingga mencapai suhu ruang [9]. SiO,
disiapkan menggunakan silica gel. Larutan silica gel
dihasilkan dengan cara mencampurkan silica gel yang
sudah dihaluskan hingga diameter 44 um (325 mesh)

sebanyak 0,5 g dengan 39,5 mL etanol, 2 mL larutan
ammonium dan 0,7 mL aquadest. Nanopartikel emas
dengan silica gel disintesis dengan memodifikasi
metode yang yang sebelumnya telah dilakukan
peneliti sebelumnya [10]. Sebanyak 0,4 mL larutan
(3-Aminoprophyl) trimethoxysilane (1 mM)
dicampurkan dengan 30 mL larutan Au kemudian
ditambahkan dengan larutan silica gel, pH akhir
pencampuran ini adalah 10. Larutan tersebut kemudian
dititrasi menggunakan HCI [2M] hingga pH 2, pH 4,
pH 6, dan pH 7 dan dihasilkan endapan putih. Kemudian
larutan didiamkan selama 24 jam dan disaring, sertadicuci
beberapa kali dengan aquadest untuk menghilangkan
kandungan asam, alkali dan garam. Selanjutnya
didkeringkan selama 24 jam pada suhu 80 °C.

Struktur kristal serbuk ditentukan oleh X-Ray
Diffraction (XRD) menggunakan Phillips X' pert MPD
(40 kV, 30 mA) dengan radiasi Cu Ko (A= 0,154 nm). Pola
difraksi diperoleh untuk sudut 15° hingga 100° (26).
Morfologi diobservasi dengan Scanning Electron
Microscope (SEM) Hitachi SU 3500. Spektrum FT-IR
menggunakan Thermo Scientific Nicolet iS10. Sifat optic
diukur menggunakan UV-Vis Absor ption Spectroscopy,
UV-VisLambda 750.

HASIL DAN PEMBAHASAN

Terdapat 4 variasi yang pH diinvestigasi dalam
penelitian ini, diantaranya pH 7, pH 6, pH 4 dan pH 2.
Karakterisasi XRD dari Gambar 1. menunjukkan puncak
difraksi untuk Au-silica gel yang disintesis dengan
varias pH, mengindikas SO, danAu. Aumemiliki puncak
difraks yang berbeda untuk setiap sampel. Secaraumum
puncak yang didapatkan untuk nanopartikel Au sekitar
38,1° dengan sedikit pergeseran dikarenakan zero drift
dari peralatan XRD.

Dari Gambar 1 puncak difraksi utamananopartikel
Au disekitar 26 =~ 38,14°, sesuai dengan bidang (111) di
nanopartikel Au [8]. Terdapat puncak lain untuk pH 7,
diantaranya di 44,39°, 64,6°, dan 77,1° sesuai dengan
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Gambar 1. XRD dari Au-silica gel yang disintesis dengan
variasi pH (intensitas digeser secara vertical untuk
kejelasan).
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bidang (200), bidang (220), dan bidang (311) pada
nanopartikel Au[6]. Untuk pH 6, pH 4, and pH 2, terdapat
bidang (200) pada nanopartikel emas di 44,04°,43,67°,
dan 44,1°. Selainitu, puncak di 77,2° untuk pH 6, 77,4°
untuk pH 4, dan 77,7° pH 2, sesuai dengan puncak difraksi
nanopartikel Au bidang (311). Karakterisasi XRD dari
Gambar 1. juga menunjukkan bahwa SiO,dalam fasa
amorf. Untuk fasa amorf, X-Ray akan dihamburkan ke
berbagai arah dan didistribusikan ke sepanjang26.
Puncak difraksi SIO, sekitar20 = 22° untuk semua sampel.

Gambar SEM ditunjukkan pada Gambar 2. Haslil
tersebut menunjukkan bahwasilica gel memiliki bentuk
yang tidak beraturan.

A%

SU3500 10.0kV x2.50k SE 20.0um

Gambar 2. SEM Au-silika gel
yang disintesis dengan variasi pH.

Ukuran kristal Au yang dihitung berdasarkan

persamaan Scherrer dan fraksi disgjikan pada Tabel 1.

Tabel 1. Ukuran kristal dan fraksi Au Au-silica gel
yang disintesis dengan variasi pH.

Variasi pH Ukuran kristal Fraksi Au

Au-silica gel (nm) (%)
pH 7 8,49 45,93
pH 6 20,70 41,73
pH 4 24,83 39,57
pH 2 26,97 18,9

Ukuran nanopartikel Au padaAu-silica gel yang
disintesis pada pH 7 memiliki ukuran paling kecil
sedangkan yang disintesis pada pH 2 memiliki ukuran
paling besar. Prosentase nanopartikel Au padaAu-silica
gel yang disintesis pada pH 2 paling sedikit, sedangkan
yang disintesis pada pH 7 memiliki prosentase paling
banyak. Hal ini menunjukkan bahwa semakin rendah pH
sintesis, semakin cepat proses pengintian dan tingkat
pertumbuhan partikel.

Berdasarkan Ostwald ripening atau particle
coarsening, terdapat 3 fasa pembentukan nanopartikel
Au, yaitu pengintian, pertumbuhan lambat dan
pertumbuhan cepat [12]. Fasa pertama adalah
pembentukan inti secaracepat, diikuti oleh pertumbuhan
inti menjadi patikel yang |ebih besar, kemudian partikel
tumbuh secara cepat hingga ukuran akhir. Nanopartikel
Au yang disintesis bervariasi bergantung pada pH
sintesis. Untuk pH rendah, pH 3,7 hingga 6,5,
pembentukan partikel melalui nukleasi selama 10 detik,
diikuti oleh pertumbuhan acak secaracepat dan diakhiri
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dengan intraparticle ripening. Untuk pH yang lebih
tinggi, pH 6,6 hingga 7,7, pembentukan partikel
membutuhkan waktu yang pengintian yang lebih lama
yaitu 60 detik diikuti pertumbuhan lambat[13]. Ukuran
kristal emas pada Tabel 1, memiliki kesesuaian dengan
particle coarsening mechanism, ukuran rata-rata kristal
meningkat seiring penurunan pH sintesis.

Gambar 3. menggambarkan spektrum FT-I1R pada
rentang 500 cm* hingga 4000 cmt untuk Au-silica gel
yang disintesis dengan variasi pH. Pengaruh pH selama
sintesis tidak dapat terlihat secara jelas. Puncak luas
pada 3370 cmsesuai dengan H-O-H stretching
karena penyerapan air. Puncak disekitar 1600 cm* dan
1060 cmr* merupakan puncak H-O-H bending of water,
dan Si-O stretching. Puncak disekitar 750 cmt adalah
Si-O-Si bending [14,15]. Ikatan M-O dapat terdeteksi
dengan IR Spectroscopy di daerah 1060 cnr{16].
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Gambar 3. Spektrum FT-IR Au-silica gel yang disintesis

dengan variasi pH (transmitansi digeser secara vertical
untuk kejelasan).

Gambar 4. menampilkan celah energi pada
Au-silica gel yang disintesis dengan variasi pH. Celah
energi didefinisikan sebagai perbedaan antara pita
konduksi dan pita valensi. Celah energi ditentukan
dengan Persamaan (1) hingga Persamaan (3).

(ahv)? = (%)2 ............................. 1)
@ =200 @
EV)=hv=" )

Transmitansi (T) dan panjang gelombang (L)
merupakan hasil dariUV-Vis Spectroscopy. Au-silica gel
yang disintesis dengan variasi pH memiliki celah energi
antara2,5eV hingga3,2 eV. SO,memperlebar celahenergi,
sedangkan nanopartikel Au mempersempit celah
energi [17].
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Gambar 4. Celah energi Au-silika gel yang disintesis
dengan varias pH.

Untuk mengetahui pengaruh Au-silica gel yang
disintesis dengan variasi pH pada besarnya foto voltaik
pada DSSC, TiO, yang disintesis dengan TiCl,
digabungkan dengan Au-silica gel sebagai foto anoda.
Besarnya fotovoltaik bergantung pada beberapa faktor.
Kenaikan cel ah energi berpengaruh terhadap penurunan
arusshort-circuit. Arusshort-circuit (Gambar 5) memiliki
kesesuai an dengan celah energi (Gambar 4). seperti yang
telah diketahui, kontak langsung antaraAu dan el ektrolit
menghasilkan proses rekombinasi dan menurunkan
performans DSSC[1].

Au-silica gel pH 7
Au-silica gel pH 6
Au-silica gelpH 4
Au-silica gel pH 2

0,08 -

0,06 -

0,04 -

Rapat arus (mA.cm™)

0,024

0,00 . . . . . ,
0,0 02 04 06 08

Tegangan (V)

Gambar 5. (a). Kurva rapat arus - tegangan (J-V)
Au-silica gel yang disintesis dengan variasi pH.

Shunt resistance (R,) menghasilkan kurva J-V
yang tidak ideal untuk solar cell. Adanya R
menyebabkan rugi daya, yang dihasilkan karena cacat
fabrikasi. R, yang rendah menyebabkan rugi daya pada
solar cells dengan menyediakan aliran arus alternatif
untuk cahaya yang menghasilkan arus seperti pada
Persamaan (4).
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Aliranini menurunkan jumlah arusyang mengalir
melalui sambungan solar cell dan menurunkan tegangan
solar cell [18]. Cacat berasal dari proses fabrikasi yang
tidak sempurna. Pasta foto anoda menempel dengan
lemah ke kaca FTO. Sabagian pasta terlepas selama
proses perendaman pewarna.

Parameter fotovoltaik tertinggi diperoleh dari
DSSC yang menggunakan TiO,/Au-silica gel disintesis
pada pH 7: V = 0,775V, J_= 0,116 mA/cm* dan
n = 0,031%. Au-silica gel yang disintesis pada pH 7
memiliki parameter fotovoltaik tertinggi karenamemiliki
proses fabrikasi terbaik, sedangkan Au-silica gel yang
disintesis pada pH 6 memiliki parameter fotovoltaik
terendah karena memiliki proses fabrikasi yang kurang
baik yang menyebabkan cacat.

KESIMPULAN

Au-SiO, menggunakan silika gel yang disintesis
dengan variasi pH telah berhasil disintesis. Hasil XRD
menunjukkan bahwa semakin rendah pH titrasi maka
semakin cepat proses pengintian dan kecepatan
pertumbuhan nanopartikel Au. Sampel terbaik adalah
Au-SiO, menggunakan silika gel dengan pH titrasi 7,
karena memiliki parameter fotovoltaik tertinggi. Celah
energi Au-SiO, menggunakan silika gel dengan varias
pH sekitar 2,5eV hingga3,2 eV.
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