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ABSTRACT

Indonesia is a rich country that has various natural resources, one of which is in the form of mining materials such as iron sand which contains a lot of magnetite (Fe3O4). Magnetite (Fe3O4) has superior properties compared to others so that magnetite (Fe3O4) is a top priority in research activities that are rapidly developing in world research. Polypyrrole (PPy) is a conductive polymer which has several advantages. Fe3O4 nanoparticles are a type of magnetic material that has considerable potential in GMR magnetic sensor applications. The aim of this research is to synthesize and characterize the effect of Fe3O4 composition on the magnetoresistance properties of Fe3O4/PPy nanocomposites synthesized by the Sol Gel spin coating method. In this study, several stages were carried out, namely: the sample preparation stage, the nanocomposite manufacturing stage, the characterization stage and the data analysis. Fe3O4/PPy thin layer nanocomposite is made from iron sand that has been purified and milled by previous researchers. Fe3O4/PPy nanocomposites were prepared using the sol-gel method with a variation of Fe3O4/PPy concentrations of 30%, 40%, 50%, 60% and 70% and then grown using the spin coating method with a rotating speed of 3000 rpm for 60 seconds, the thin layer formed was dried using a furnace at 5500C for 1 hour. Then the thin layer was characterized using XRF, FTIR, SEM and FPP. Based on all the characterizations that have been obtained, a thin layer of nanocomposite has been successfully grown on glass preparations. Fe3O4/PPy nanocomposite thin layer is a thin layer that has good magnetoresistance properties, this is shown in the results of testing the magnetoresistance properties using the Four Point Probe (FPP) method.
.
Keywords: Fe3O4/PPy, Magnetoresistance, Sol gel - Spin Coating

PENDAHULUAN

Indonesia merupakan negara kaya yang memiliki berbagai sumber daya alam yang salah satunya adalah berupa bahan galian tambang seperti batu bara, perak, nikel, emas, batu kapur, tembaga, intan, dan besi[1]. Sebaran pasir besi di Indonesia banyak di jumpai di berbagai pulau mulai dari pulau Sumatera, Kalimantan, Sulawesi, kawasan Nusatenggara, kepulauan Maluku dan Jawa[4]. Salah satu pantai di Sumatera barat yang mengandung pasir besi yaitu pantai Tiram Kabupaten Padang Pariaman Sumatera Barat[2].
Pasir besi yang mengadung bahan magnetite memiliki sifat yang aplikatif dalam berbagai bidang ilmu, seperti fluida, gel magnetik, bioteknologi, biomedis, katalis, magnetic reconance imaging (MRI), dan penyimpanan data. Respon yang kuat terhadap medan magnet luar menjadikan magnetit sangat berguna untuk kepentingan riset. Luasnya aplikasi membuat para peneliti terus mengembangkan material magnetit dalam skala nano.
Magnetite (Fe3O4) merupakan salah satu bentuk oksida besi dialam selain maghemite dan hematite. Magnetite banyak terkandung dalam pasir besi dan merupakan senyawa kimia dalam bentuk oksida besi. Struktur Fe3O4 dapat ditulis Fe.Fe2O4 membentuk spinel invers dalam bentuk kubik. Magnetite yang terkandung didalam pasir besi dapat diolah menjadi magnet, selain itu juga dapat dimanfaatkan dalam berbagai aplikasi. Beberapa tahun terakhir magnetitte  (Fe3O4) menjadi bahan kajian yang menarik perhatian para ahli karena peluang aplikasi yang luas, terutama dalam bidang industri.
Nanopartikel Fe3O4 merupakan salah satu jenis material magnetik yang cukup menjanjikan karena mempunyai karakteristik yang cukup potensial  dalam aplikasi sensor magnetik Giant Magnetoresistance (GMR). Material GMR memiliki magnetoresistansi yang sangat besar hingga memiliki potensi untuk dikembangkan menjadi devais pendeteksi medan magnet, juga penggunaan material GMR sebagai sensor medan magnet[3].
Giant Magnetoresistance (GMR) terjadi karena perubahan MR yang cukup besar yang disebabkan oleh adanya hamburan pada saat transport elektron. Kelebihan dari penggunaan GMR sebagai sensor magnetic ialah ukuran yang kecil, daya dan harga yang relative rendah dibandingkan dengan sensor magnetic lainnya, sensitivitas tinggi, dan respon cepat terhadap medan magnet rendah[4]. Sensor GMR dapat digunakan dalam berbagai aplikasi, seperti sensor pengukuran arus, pengukuran jarak, pengukuran kecepatan rotasi, keberadaan (prencence) dan lain-lain
Sifat nanopartikel magnetik sebagian besar bergantung pada ukuran butur dari nanopartikel megnetik. Ukuran partikel yang relative kecil menyebabkan material tersebut sangat reaktif dengan medan magnet luar, namun jika medan magnet luar pengaruhnya dihilangkan pengaruhnya secara perlahan-lahan maka sifatnya akan sangat mirip dengan material paramagnetik. 
Adapun standarisasi ukuran nanopartikel yang diharapkan adalah antara 20-50 nm, partikel yang berukuran lebih kecil dari 20 nm akan cendrung kehilangan sifat magnetisnya sedangkan yang berukuran lebih besar dari 50 nm akan cenderung mengendap karena pengaruh gaya gravitasi.
Polipirol (PPy) merupakan salah satu polimer konduktif yang memiliki beberapa keunggulan yang baik seperti preparasi yang mudah, ramah lingkungan, mudah larut dalam air, mudah disintesis dan memiliki konduktivitas yang relative tinggi dibandingkan dengan polimer konduktif lainnya[5]. 
PPy digunakan dalam berbagai aplikasi potensial seperti perangkat elektronik, biosensor, sensor gas, kabel, pelapis bahan anti listrik, kapasitor, batrai polimer, mikroaktuator, coating antielektrostatik, biomedis, dan lain-lain[11]. Polipirol merupakan senyawa dengan tekstur seperti bunga karang, terdekomposisi pada suhu 180 – 2370C dan memiliki temperature kaca 160 – 1700C, serta memiliki nilai konduktivitas dibawah 3 S cm-1.
Banyak metode yang telah dikembangkan untuk mensintesis nanopartikel Fe3O4/PPy seperti motode Kopresipitasi, metode Sol Gel dan metode Hidrotermal. Metode Sol Gel merupakan salah satu metode yang relative sederhana dan dapat dilakukan pada kondisi lingkungan normal[6]. Metode Sol Gel juga merupakan salah satu metode paling sukses dalam mempreparasi material oksida logam yang berukuran nano.

Metode Sol-Gel merupakan salah satu “wet method” karena pada prosesnya melibatkan larutan sebagai medianya. Metode Sol-Gel, sesuai dengan namanya larutan mengalami perubahan fase menjadi Sol (koloid yang mempunyai padatan tersuspensi dalam larutannya) dan kemudian menjadi Gel (koloid tetapi mempunyai fraksi solid yang lebih besar daripada Sol)[7].
Magnetoresistansi adalah sifat yang berhubungan dengan hambatan listrik ketika sebuah metal diberikan medan magnet eksternal.
Sifat magnetoresistansi dapat didefenisikan sebagai perubahan resistivitas akibat medan magnet luar, dapat ditulis dalam persamaan berikut ini:
MR =
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 x 100%           

Dimana :

 ∆ρ/ρ : Magnetoresistansi Ratio (MR)

⍴𝖧     :  Resistivitas ketika dikenakan medan magnet

⍴𝖧=0 : Resistivitas saat medan magnet nol [8]. 

 Resistivitas adalah kemampuan suatu bahan untuk menghambat arus listrik yang bergantung terhadap besarnya medan listrik dan kerapatan arus. Semakin besar resistivitas suatu bahan maka semakin besar medan listrik yang digunakan untuk menimbulkan sebuah kerapatan arus[9].
Prinsip dasar dari magnetoresistansi (MR) adalah perubahan resistivitas material sebagai akibat dari respon terhadap keberadaan medan magnet luar. Alat ukur four point probe (probe 4 titik disingkat FPP) merupakan salah satu metode yang dapat digunakan untuk mengukur nilai resistivitas dari suatu bahan konduktor maupun semi konduktor dan bahan logam yang berbenuk lapisan tipis.  
Efek GMR merupakan efek mekanika kuantum yang diamati dalam struktur lapisan tipis yang terdiri dari lapisan-lapisan feromagnetik yang dipisahkan oleh lapisan nonmagnetik. Efek GMR ini berhubungan dengan kenyataan bahwa spin elektron memiliki dua nilai yang berbeda (spin up dan spin down). 
Ketika spin-spin itu melintasi material yang telah dimagnetisasi, salah satu spin mungkin mengalami hambatan (resistance) yang berbeda dari pada jenis spin lainnya. Sifat ini memunjukkan adanya hamburan bergantung spin (spin-dependent scattering).
Kajian fisika dari GMR berdasarkan pada pengaruh spin terhadap sifat konduksi dan sifat penerobosan (tunneling) elektron-elektron dalam logam feromagnetik.
Gambar dibawah ini adalah skema dari four point probe.
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Gambar 1. Metode four point probe [9]
Dari gambar diatas dijelaskan bahwa keempat titik kontak (probe) itu dibuat berderet dalam satu garis lurus dengan jarak antar probe diatur sedemikian rupa sehingga satu sama lain mempunyai jarak yang sama. prinsip kerja dari alat tersebut adalah, sebelum arus dialirkan melalui probe, keempat probe diturunkan sehingga menyentuh permukaan sampel. 
Setelah itu arus akan dialirkan secara  konstan disepanjang permukaan sampel melalui dua probe terluar secara laminar melalui sampel dari probe yang satu menuju probe yang satunya. Sampel yang memiliki nilai resistansi akan mengalami penurunan tengangan ketika arus mengalir disepanjang sampel tersebut. Perubahan tegangan dapat dilihat melalui dua probe bagian dalam.
Beberapa fenomena yang terjadi pada sensor magnetik antara lain, menggunakan efek Hall, flux-gate magnetometer, Superconducting Quantum Interference Device (SQUID) magnetometer, Anisotropic Magnetoresistive (AMR), Tunneling Magnetoresistance (TMR) dan Gian Magnetoresistive (GMR). Sensor GMR dapat digunakan dalam berbagai aplikasi, seperti sensor pengukuran arus, pengukuran jarak, pengukuran kecepatan rotasi, keberadaan (prencence) dan lain-lain. 
Sehingga inilah yang melatarbelakangi penulis untuk membuat artikel yang berjudul “Karakterisasi sifat magnetoresistansi nanokomposite Fe3O4/PPy yang disintesis dengan metoda Sol Gel–Spin Coating”.
METODE PENELITIAN
Penelitian ini merupakan penelitian eksperimen, Penelitian ini mengkaji nilai magnetoresistansi dari nanokomposit Fe3O4/PPy yang disintesis dengan metode Sol Gel. Dalam penelitian ini ada beberapa tahapan yang dilakukan yaitu: tahap preparasi sampel, tahap pembuatan nanokomposit, tahap karakterisasi dan analisis data. dengan diagram alir yang diperlihatkan pada Gambar 2. 
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Gambar 2. Diagram Alir Penelitian
Pada penelitian ini, alat yang digunakan adalah High Energy Milling (HEM-E3D), oven, FTIR, magnetic stirrer, furnance, spin coating, magnet permanen, timbangan digital, substrat kaca, lumping dan alu, gelas ukur dan tabung erlenmeyer, bola-bola milling, cawan, penyaring dan spatula. Sedangkan bahannya yaitu pasir besi, asam oksalat, etilen glikol , alcohol, aquabidest dan asam nitrat. 
Lapisan tipis nanokomposite Fe3O4/PPy dibuat dari pasir besi yang telah dimurnikan dan dimiling oleh Nidya 2017 dan Debi 2017[10, 11].  Waktu milling  yang digunakan berdasarkan penelitian Darvina[1] yaitu selama 30 jam[2]. 
Selanjutnya dibuat precursor Fe(NO3)3.9H2O dengan menggunakan metode sol gel. Proses pembuatan prekursor Fe3O4 dilakukan pada suhu 1100C dengan mereaksikan 10,44 gram Fe3O4 dan 2,7 gram asam oksalat (C2H2O4) dengan asam nitrat (HNO3) sebanyak 25,2 ml.

Kemudian diaduk menggunakan magnetic stirrer dengan kecepatan konstan selama 15 menit, setelah itu tambahkan etilen glikol sebanyak 33 ml kemudian turunkan suhunya menjadi 800C selama 2 jam. Gel yang nantinya terbentuk akan digunakan untuk propes penumbuhan lapisan tipis
Kemudian dibuat nanokomposite Fe3O4/PPy Sol Gel dengan cara Fe3O4 dilarutkan dalam aquabidest sebanyak 300 ml dan diaduk menggunakan magnetic strirrer selama 1 jam, kemudian tambahkan pyrrole sedikit demi sedikit kedalam larutan dengan perbandingan konsentrasi Fe3O4/PPy sebesar 30%, 40%, 50%, 60% dan 70 %. 
Tambahkan  FeCl3 dan aduk menggunakan magnetic stirrer pada suhu 0-500C selama 8 jam, kemudian cuci larutan menggunakan aquabidest dan ethanol, Kemudian keringkan didalam oven pada suhu 600C selama 24 jam. Tumbuhkan lapisan tipis Fe3O4/PPy menggunakan spin coating dengan kecepatan putar sebesar 3000 rpm selama 60 detik, lapisan tipis yang terbentuk dikeringkan menggunakan furnace dengan suhu 5500C selama 1 jam. 

Sampel lapisan tipis nanokomposite Fe3O4/PPy dikarakterisasi menggunakan alat XRF untuk mengetahui konsentrasi unsur-unsur yang terkandung dalamnya, alat FTIR untuk mengetahui gugus fungsi dari nanokomposit material yang dihasilkan, metode four poin probe untuk memperoleh nilai magnetoresistansi dari nanokomposit Fe3O4/PPy.
HASIL DAN PEMBAHASAN
Hasil karakterisasi lapisan tipis nanokomposite Fe3O4/PPy menggunakan alat XRF ditunjukkan pada Tabel 1.
Tabel 1. Hasil karakterisasi kandungan lapisan tipis nanokomposite Fe3O4/PPy
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Berdasarkan data yang didapat dari hasil karakterisasi menggunakan XRF dapat dilihat persentase kandungan masing-masing lapisan tipis untuk setiap variasi komposisi. 

Pada hasil karakterisasi XRF memperlihatkan bahwa kandungan senyawa yang paling dominan yang terdapat di dalam lapisan tipis yaitu SiO3 dengan persentase paling tertinggi pada komposisi 40%, sedangkan pada komposisi 30%, 50%, 60% dan 70% masing-masing sebesar 73,9%, 31,43%, 73,95% dan 12,88%.
 Selain itu untuk kandungan ferit Fe2O3 di dalam lapisan tipis nanokomposite yang telah terbentuk hanya sedikit yaitu masing-masing sebesar 2,247%, 0,64%, 13,442%, 1,67% dan 0,39%, serta kandungan-kandungan senyawa lainnya yang terkandung sedikit di dalam lapisan tipis nanokomposite tersebut.
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Gambar 3. Grafik Hasil Uji FTIR variasi komposisi 70%.
Berdasarkan hasil karakterisasi FTIR yang ditunjukkan pada Gambar 3 di atas memperlihatkan bahawa grafik nanokomposit Fe3O4/PPy pada daerah bilangan 928,27 cm-1 dimana menunjukkan jenis senyawa Fe3O4 /PPy yang sudah berikatan.

Sedangkan hasil karakterisasi menggunakan SEM ditunjukkan dalam Gambar 4 di bawah ini. 
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Gambar  4. Grafik hasil uji SEM dengan komposisi Fe3O4 dalam PPy (A) 30%, (B) 40%, (C) 50%, (D) 60%, (E) 70%.
Dari Gambar 30 di atas maka didapatkan besarnya nilai ketebalan dari masing-masing lapisan tipis nanokomposit komposisi Fe3O4 dalam PPy. Data nilai ketebalan lapisan tipis ditunjukkan pada Tabel 2 di bawah ini.
Tabel 2. Nilai ketebalan lapisan tipis dengan komposisi Fe3O4 dalam PPy
	No.
	Komposisi
	Ketebalan

	1.
	30%
	998,3 um

	2.
	40%
	1.062 um

	3.
	50%
	939,7 um

	4.
	60%
	900,4 um

	5.
	70%
	868,8 um


Ketebalan lapisan tipis yang didapatkan berdasarkan pengujian menggunakan alat Scanning Electron Microscopy (SEM) menunjukkan bahwa ketebalan masing-masing dari lapisan tipis untuk variasi komposisi 30%, 40%, 50%, 60% dan 70% masing-masing yaitu sebesar 998,3 um, 1.062 um, 939,7 um, 900,4 um dan 868,8 um. 
Berdasarkan hasil ini dapat kita lihat bahwa semakin banyak komposisi Fe3O4  yang terkandung di dalam lapisan tipis nanokomposite maka akan mempengaruhi besarnya ketebalan lapisan tipis yang dihasilkan. 
Dimana semakin besar komposisi Fe3O4 yang digunakan makan semakin kecil ketebalan lapisan tipis yang dihasilkan. Begitupun sebaliknya, semakin banyak komposisi matrik PPy yang digunakan maka ketebalan lapisan tipis yang dihasilkan akan semakin besar. 
Lapisan tipis dengan ketebalan paling kecil didapatkan pada variasi komposisi 70%. Sedangkan lapisan tipis dengan ketebalan paling besar didapatkan pada variasi komposisi 30% dan 40%. Dimana ketebalan dari lapisan tipis ini akan mempengaruhi nilai magnetorisasi dari lapisan yang terbentuk.
Grafik analisis data hasil karakterisasi sifat magnetorestansi menggunakan metode Four Point Probe (FPP) pada nanokomposite Fe3O4/PPy dalam berbagai variasi komposisi ditunjukkan dalam Gambar 5 di bawah ini
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Gambar 5. Grafik Hasil Uji Magnetoresistansi dengan komposisi Fe3O4 dalam PPy 30%, 40%, 50%, 60% dan 70%.
Dari Grafik di atas didapatkan besarnya nilai sifat magnetoresistansi dari masing-masing komposisi Fe3O4 dalam PPy. Data nilai magnetoresistansi ditunjukkan pada Tabel 3 di bawah ini.
Table 3. Data nilai magnetoresistansi lapisan tipis Data nilai magnetoresistansi
	No
	Komposisi Fe3O4 dalam PPy
	MR (%)

	1.
	30%
	92,8 %

	2.
	40%
	98,2 %

	3.
	50%
	97,8 %

	4.
	60%
	94,2 %

	5.
	70%
	98,2 %


Nilai magnetoresistansi ini menunjukkan besarnya penurunan resistivitas yang dialami oleh sampel (lapisan tipis nanokomposite Fe3O4/PPy) sebagai akibat dari adanya pengaruh medan magnet eksternal (H). 
Berdasarkan Grafik dan Tabel di atas dapat kita lihat bahwa pada lapisan tipis nanokomposite Fe3O4/PPy dalam komposisi 30% menghasilkan nilai magnetoresistansi sebesar 92,8%, pada komposisi 40% menghasilkan nilai MR sebesar 98,2%, pada komposisi 50% menghasilkan nilai magnetoresistansi sebesar 97,8%, pada komposisi 60% menghasilkan nilai magnetoresistansi sebesar 94,2% dan pada komposisi 70% menghasilkan nilai magnetoresistansi sebesar 98,2%.
Besarnya nilai magnetoresistansi ini dipengaruhi oleh komposisi dari bahan magnetic yang digunakan dalam lapisan tipis, dimana dengan berbedanya komposisi yang digunakan maka ketebalan lapisan tipis yang dihasilkan juga akan berbeda. 
Hal ini sesuai dengan teori yang mengatakan bahwa semakin kecil ketebalan dari lapisan tipis maka nilai magnetoresistansi yang dihasilkan akan semakin besar dan ini juga sesuai dengan penelitian yang telah dilakukan oleh Ramli, 2014 [7,8]. 
Sehingga hal ini menunjukkan bahwa dengan adanya perbedaan komposisi Fe3O4 dalam PPy akan mempengaruhi besarnya ketebalan lapisan tipis yang dihasilkan dan nilai Magnetoresistansi yang dihasilkan pada setiap lapisan tipis nanokomposite.
Nilai magnetoresistansi yang paling besar atau maksimum didapatkan pada lapisan tipis nanokomposite Fe3O4/PPy dengan komposisi Fe3O4 dalam PPy sebesar 40% dan 80%, dengan besarnya nilai magnetoresistansi yang didapatkan yaitu sebesar 98,2%. 
Dengan adanya perbedaan komposisi Fe3O4 dalam PPy mengakibatkan terjadinya peningkatan nilai magnetoreistansi dalam lapisan tipis nanokomposite Fe3O4/PPy. Ini disebabkan karena munculnya daerah tidak aktif pada lapisan Fe3O4 yang mengurangi nilai rasio 
GMR akibat terjadinya shunting arus (shunting current) pada efek GMR[12]. Pada saat nilai rasio GMR maksimum, hal ini menunjukkan bahwa lokasi pusat dari hamburan itu bergantung spin yang ada di dalam lapisan feromagnetik. 
Dimana pada lapisan ferromagnetik, terdapat 2 bagian yaitu bagian aktif dan bagian tidak aktif. Selain ketebalan dari lapisan tipis, nilai rasio MR juga dipengaruhi oleh faktor lain seperti jenis material yang digunakan sebagai lapisan penyusunnya[13].
KESIMPULAN

Berdasarkan penelitian yang telah dilakukan maka didapatkan kesimpulan bahwa telah berhasil ditumbuhkan lapisan tipis nanokomposite Fe3O4/PPy dengan komposisi Fe3O4 yang bervariasi dalam PPy yaitu sebesar 30%, 40%, 50%, 60% dan 70%. Lapisan tipis ini dibuat dengan menggunakan metode sol-gel yang ditumbuhkan di atas kaca preparat dengan menggunakan metode spin coating untuk kecepatan putar 3000 rpm. 
  Berdasarkan seluruh karakterisasi yang telah dilakukan yaitu dengan menggunakan alat XRF, FTIR, SEM dan uji sifat magnetoresistansi menggunakan metode Four Point Probe (FPP) didapatkan bahwa lapisan tipis nanokomposite telah berhasil ditumbuhkan di atas kaca preparat, hal ini ditunjukkan dari hasil karakterisasi menggunakan XRF dan FTIR.  
Lapisan tipis nanokomposite Fe3O4/PPy merupakan lapisan tipis yang mempunyai sifat magnetoresistansi yang bagus, ini ditunjukkan pada hasil pengujian sifat magnetoresistansi menggunakan metode Four Point Probe (FPP) dengan besarnya nilai resistansi maksimum yang didapatkan pada lapisan tipis nanokomposit Fe3O4/PPy dengan komposisi Fe3O4 dalam PPy sebesar 40% dan 80% dengan nilai magnetoresistansi sebesar 98,2%. 
Dimana nilai magnetoresistansi ini dipengaruhi oleh komposisi dari lapisan tipis yang ditumbuhkan yang menghasilkan ketebalan yang berbeda untuk setiap lapisan. 
Dimana semakin besar komposisi Fe3O4 yang digunakan maka ketebalan yang dihasilkan akan semakin kecil, dan sebaliknya semakin besar komposisi matrik PPy yang digunakan makan ketebalan lapisan yang terbentuk akan semakin besar. Semakin kecil ketebalan lapisan tipis maka semakin besar nilai magnetoresistansi yang dihasilkan
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