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Abstrak— Material Metal Organic Framework tipe HKUST-1 dengan rumus molekul
[Cus(BTC)2(H20)3].xH-0 telah disintesis menggunakan prekursor tembaga nitrat trihidrat dan asam
1,3,5 benzenetrikarboksilat melalui metode solvotermal dalam autoklaf dengan variasi volume
pelarut etanol dan dimetilformamida pada suhu 100 °C selama 10 jam. Setelah padatan hasil reaksi
disaring dan dicuci dengan metanol, diperoleh kristal Cu-BTC berbentuk serbuk berwarna biru
cerah. Kristal Cu-BTC dikarakterisasi menggunakan teknik difraksi sinar-X, FT-IR, SEM, Energi
Dispersi Sinar-X (EDS) dan TGA. Semua kristal yang didapat memiliki derajat kristalinitas yang
tinggi dan menunjukkan kristal berbentuk oktahedral. Cu-BTC yang dihasilkan stabil dengan
pemanasan hingga suhu ~350 °C. Keberadaan DMF menyebabkan ukuran kristal Cu-BTC lebih
besar sedangkan Pengurangan volume pelarut DMF menyebabkan penurunan massa kristal yang

terbentuk dan kurang homogen.

Kata Kunci— Cu-BTC, Solvotermal, Perbandingan etanol:DMF, karakterisasi.

|. Pendahuluan

Metal Organic Frameworks (MOF) merupakan
kompleks senyawa anorganik dan organik memiliki
struktur teratur yang membentuk jaringan dan telah
disintesis oleh banyak peneliti. MOF memiliki gugus
fungsional pada ligan organiknya sehingga ukuran
pori, volume pori dan luas permukaannya menjadi
besar serta porinya spesifik untuk molekul tertentu.
Karena kelebihannya, MOF ideal untuk aplikasi
adsorpsi gas-gas, penyimpan gas, katalisis untuk
beberapa reaksi organik, dan pemisahan gas-gas
Seperti COlez, C02/CH4, COZ/CO, C02/CH4 dan
hidrokarbon lainnya [35,19,36,17,21,38].

Salah satu jenis MOF yang telah menarik banyak
perhatian adalah HKUST-1, yang pertama Kkali
disintesis oleh Chui dkk (1999). HKUST-1
(Hongkong University Science and Technology-1)
memiliki banyak kelebihan antara lain luas
permukaan dan volume pori yang besar serta
stabilitas termal dan keasaman Lewis yang tinggi.
Kerangka MOF atau polimer koordinasi berpori
(PCP) telah menambah informasi baru dalam
aplikasi adsorpsi karena kristal nano dibangun dari
struktur kerangka dengan jaringan mikropori yang

seragam dan luas permukaan yang tinggi. MOF
berfungsi sebagai saringan molekular memiliki efek
selektivitas terhadap molekul tertentu yang
memainkan peran penting dalam peristiwa katalisis
[40,18,9].

Sejak pertama Kkali sintesis Cu-BTC (CuzBTC,,
BTC=benzentrikarboksilat) atau lebih dikenal
dengan HKUST-1 dilaporkan, HKUST-1 telah
banyak disintesis dengan metode hidrotermal.
Sintesis Cu-BTC dengan metode hidrotermal
membutuhkan suhu dan tekanan yang tinggi untuk
mencapai titik superkritis pelarut. Air dan etanol
digunakan sebagai pelarut dalam sintesis ini untuk
mencapai titik superkritisnya. Kelemahan dari
metode hidrotermal ini adalah terbentuknya CuO
pada suhu tinggi sehingga akan mengurangi
kemurnian dari padatan Cu-BTC yang dihasilkan.
Di samping itu, molekul H,O juga dapat menjadi
ligan yang tidak stabil pada katalis Cu-BTC
sehingga katalis Cu-BTC yang didapat kurang
homogen (terbentuk [Cu,(OH)(BC)(H,O)] atau
[Cu(BTC-H)(H,0)s]) dan kurang selektif untuk
beberapa reaksi katalisis. Meskipun banyak sifat
unik dari MOF telah diketahui banyak orang,
kebanyakan material mikropori  menimbulkan
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masalah  difusi [33]. Schlichte dkk (2004)
memodifikasi jalur  sintesis untuk mendapatkan
struktur kristal Cu-BTC yang lebih sempurna secara
termal dengan meningkatkan fungsinya dalam reaksi
katalisis.

Kemudian Chowdhury, dkk (2009) menunjukkan
prosedur sintesis yang lebih efektif pada suhu lebih
rendah dengan membandingkan 2 jalur sintesis yang
berbeda dan tetap menghasilkan luas permukaan
yang tinggi. Dalam penelitian ini, dilakukan jalur
sintesis menggunakan metode solvotermal dengan
campuran  pelarut air, etanol dan  N,N-
dimetilformamida (DMF). Karena digunakan
campuran pelarut H,O, etanol dan DMF maka suhu
pemanasan dalam autoklaf menjadi lebih rendah
yaitu 100 °C dan produk lain seperti CuO dan
pengotor lainnya tidak terbentuk. Sejauh ini, sintesis
Cu-BTC menggunakan sistem pelarut air-etanol-
DMF, tetapi peranan DMF secara kuantitatif belum
pernah dilaporkan. Dari jalur sintesis ini dibuat
metode variasi perbandingan volume pelarut
etanol:DMF pada rentang 1:1 hingga 9:1 untuk
mendapatkan produk MOF yang memiliki struktur
MOF lebih baik dan optimasi sifat fisik seperti
massa Cu-BTC, kristalinitas, stabilitas termal dan
morfologinya [4].

I1. Metodologi Penelitian

2.1 Sintesis HKUST-1 atau Cu-BTC

Metode sintesis Cu-BTC ini dilaporkan oleh
Chowdhury dkk, (2009) dan dilakukan modifikasi
variasi perbandingan pelarut etanol dan DMF pada
penelitian ini. Mula-mula 2,077 g tembaga (1) nitrat
trihidrat [Cu (NOs),. 3H20] dilarutkan dalam 15 ml
air terdeionisasi. Dalam wadah lain, 1,000 g 1,3,5-
benzenetrikarboksilat [H3BTC] dilarutkan dalam 30
ml campuran etanol:N, N-dimetilformamida (DMF)
1:1 (sampel a) hingga 9:1 (sampel e). Sintesis
HKUST-1 dilakukan untuk variasi air:etanol:DMF
sesuai Tabel 1. Kedua larutan tersebut kemudian
dicampur dan diaduk selama 15 menit. Campuran ini
kemudian dipindahkan ke autoklaf stainless steel
berlapis teflon dan dipanaskan pada 100 °C selama
10 jam. Autoklaf didinginkan pada suhu kamar.
Campuran yang didapat dipindahkan ke wadah lain
untuk dibiarkan selama 2 hari. Kristal biru yang
dihasilkan diisolasi dengan penyaringan dan
diekstraksi dengan 30 ml metanol dengan
perendaman. Hal ini dilakukan pada kondisi hangat
~55 °C dengan penangas minyak semalaman selama
3 hari berturut-turut. Ekstraksi ini bertujuan untuk
menghilangkan DMF yang terlarut. Produk ini
kemudian dikeringkan pada suhu kamar. Di samping

itu dilakukan sintesis Cu-BTC dengan pengurangan
volume air dalam perbandingan air:etanol:DMF
0,67:1:1 (ml) untuk sampel f. Sampel f dibuat
berbeda pada komposisi pelarut H,O untuk
membedakan gradasi warna antara H,O dan DMF.

Tabel 1. Variasi air:etanol:DMF pada sintesis
HKUST-1

Sampel a b c d e f

Air (ml) 15 |15 |15 |15 |15 |10

Etanol (ml) 15 18 21 24 27 15

DMF(ml) |15 |12 |9 |6 |3 |15

2.2 Karakterisasi
Difraksi Sinar-X (XRD)

Kristalinitas Cu-BTC dapat ditentukan melalui
karakterisasi XRD. Pengukuran XRD dilakukan dengan
Phillip X’Pert PN-1830 X-ray menggunakan sumber
radiasi Cu-Ka pada panjang gelombang A = 1,5418 A
dengan 20 mulai dari 5° sampai dengan 50°. Data yang
diperoleh dicocokkan dengan difraktogram Cu-BTC [4]
sebagai referensi.

Spektrofotometer Fourier Transform Infrared (FTIR)

Karakterisasi FTIR dilakukan dengan FTIR
Shimadzu. Serbuk sampel Cu-BTC disiapkan
melalui penggerusan dengan KBr pada perbandingan
1:99 (sampel:KBr). Pelet kemudian dianalisis FTIR
dengan bilangan gelombang 400 — 4000 cm™.

Scanning Electron Microscope (SEM) dan EDX

Analisis SEM digunakan untuk menentukan
morfologi kristal dan mendapatkan perkiraan ukuran
partikel dari material Cu-BTC. Preparasi sampel Cu-
BTC dilakukan dengan meletakkan sedikit sampel
pada permukaan sampel holder yang telah diberi
carbon tipe kemudian dilakukan coating emas.
Analisis EDX sekaligus mapping dilakukan pada
beberapa perbesaran untuk mendapatkan informasi
tentang komposisi kimia pada titik tertentu dan
penyebaran unsur logam dan ligan yang telah
disintesis.

Analisis Termogravimetri (TGA)

Serbuk biru yang diperoleh dianalisis dengan
TGA untuk menentukan stabilitas termal dari Cu-
BTC. Analisis TG dilakukan dalam aliran gas N,
(150 ml /menit). Pengukuran TG dilakukan dari suhu
kamar (~25 °C) sampai 800 °C dengan laju
pemanasan 10 °C/menit.
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I11. Hasil dan Pembahasan

3.1 Hasil Sintesis Cu-BTC dalam Pelarut dengan
Pengurangan DMF

Material HKUST-1 atau Cu-BTC telah disintesis
dengan  prekursor tembaga nitrat  trihidrat
[Cu(NOs),.3H,0], asam 1,3,5 benzentrikarboksilat
(HsBTC) dalam pelarut air, etanol dan N-N’-
dimetilformamida (DMF). Setalah reaksi 10 jam
pada suhu 100 °C, kristal yang diperoleh mengendap
di bawah dan terpisah dengan filtrathya yang
berwarna biru keruh. Dari hasil pengamatan terdapat
koloid pada permukaan filtrat berwarna kehitaman
yang merupakan pengotor dari DMF terlarut [4].
Padatan Cu-BTC vyang diperoleh (informasi
pendukung) sesuai dengan sintesis yang pernah
dilakukan oleh [4,17,32] menunjukkan bahwa kristal
terbentuk dari berwarna biru kehijauan (prussian
blue) hingga biru cerah (light blue). Padatan biru
yang didapat semakin berwarna biru dan bersih dari
pengotor setelah pencucian. Pada sampel (a)-(f)

terjadi pengurangan massa setelah pencucian.
Pengurangan  massa ini  disebabkan  oleh
berkurangnya molekul pengotor seperti DMF

ataupun ligan yang tidak bereaksi. Kristal Cu-BTC
yang diperoleh berupa serbuk padatan bertekstur
halus berwarna biru muda yang menunjukkan
kesamaan dengan kristal Cu-BTC yang pernah
disintesis sebelumnya.Penurunan massa hasil sintesis
secara umum ditunjukkan pada Gambar 1.
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Gambar 1. Penurunan massa Cu-BTC terhadap
penurunan volume DMF

Penurunan massa ini sangat teratur ditunjukkan
dengan regresi sebesar 0,996. Penurunan massa
diakibatkan kondisi kurang optimum pada saat reaksi
suhu 100 °C. DMF pada reaksi ini merupakan
pelarut protik yang membantu proses deprotonasi
dari ligan. Meskipun DMF ini dikurangi volumenya,
kristal Cu-BTC masih dapat terbentuk akan tetapi
molekul yang berekasi pada suhu tersebut tidak
keseluruhan. Molekul DMF merupakan molekul
yang besar, keberadaan molekul ini sangat

membantu untuk proses perpanjangan rantai dan
pembentukan kerangka yang sangat luas dan
porositas tinggi [5,21].

Dari hasil pengamatan serbuk Cu-BTC (informasi
pendukung) yang diperoleh dari sampel (a) — (e)
tidak menunjukkan adanya gradasi warna yang
signifikan kecuali terhadap sampel (f). Awalnya
gradasi warna ditunjukkan oleh padatan sebelum
proses pencucian kristal. Setelah pencucian kristal
Cu-BTC menggunakan metanol, warna semua kristal
Cu-BTC menjadi biru muda. Pada sintesis Cu-BTC
gradasi warna disebabkan karena perubahan volume
H,O yang ditunjukkan oleh sampel (f) dengan
perbandingan air:etanol:DMF 0,67:1:1 (ml). Kristal
Cu-BTC memiliki rumus molekul
[Cus(BTC),(H,0)3].xH,O, keberadaan H,O inilah
yang mempengaruhi kecerahan kristal Cu-BTC,
semakin sedikit volume H,O yang digunakan warna
kristal menjadi lebih biru muda dan strukturnya
menjadi lebih halus. Oleh karena itu, berdasarkan
pengamatan fisik pengurangan jumlah DMF tidak
menyebabkan perubahan warna kristal Cu-BTC.

3.2 Karakterisasi Padatan Hasil Sintesis
Hasil Karakterisasi Difraksi Sinar-X

Hasil karakterisasi XRD kristal Cu-BTC seperti
yang terlihat pada Gambar 1 menunjukkan pola
XRD dari katalis Cu-BTC hasil sintesis dan
dibandingkan dengan Cu-BTC referensi. Dari
difaktogram, kristal Cu-BTC telah terbentuk karena
terdapat kecocokan puncak dengan Cu-BTC [4] yang
menggunakan etanol:DMF 1:1 tanpa melalui adanya
fase lain. Munculnya puncak vyang tajam
menunjukkan kristalinitas dan kemurnian dari kristal
Cu-BTC yang didapat sangat tinggi. Jumlah puncak
tajam pada karakterisasi XRD ini menunjukkan
jumlah bidang kristal dari Cu-BTC.

Puncak tersebut muncul pada sudut 26=11,6°
sebagai puncak khas dengan intensitas yang sangat
tinggi diikuti dengan puncak ke-2 pada 26=9,5°dan
26=6,7°. Hal tersebut sesuai dengan penelitian
[4,5,32] dimana intensitas puncak tertinggi muncul
pada 26 ~11,5. Seluruh difraktogram kristal Cu-
BTC (a), (b), (c), (d) dan (e) hasil sintesis turut
menunjukkan puncak karakteristik pada 20 yang
sama tanpa disertai pergeseran puncak. Sampel (c)
menunjukkan tingkat kristalinitas paling tinggi
(HKUST-1 dengan perbandingan etanol:DMF 7:3)
dengan menghitung luasan di bawah puncak
menggunakan bantuan software origin. Hal tersebut
mengindikasikan bahwa terdapat kondisi optimum
untuk mencapai tingkat kristalinitas yang tinggi.
Pengurangan DMF  dalam  sintesis  tidak
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menyebabkan perubahan struktur kerangka, hal ini
diperjelas dengan tidak adanya pergeseran puncak
pada 20 secara signifikan.

Hasil Analisis FTIR

Hasil Analisis FT-IR menunjukkan bahwa spektra
Cu-BTC muncul dengan bilangan gelombang yang
sama degan Cu-BTC yang disintesis pada umumnya
(informasi pendukung). Pita serapan Cu-BTC
dibandingkan dengan spektra H;BTC yang
ditunjukkan oleh Gambar 3 mengalami beberapa
pergeseran.
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Gambar 3. Spektra FTIR HKUST-1 sampel (a)
dan (e) dan H;BTC

Spektra Absorbsi IR pada kompleks Cu®* dan
ligan 1,3,5- benzentrikarboksilat oleh Gambar 3
menunjukkan bahwa kompleks telah terbentuk.
Pergeseran dari bilangan gelombang 2400-3200
cm™ ke serapan yang tidak lebih lebar pada bilangan
gelombang 3300-3600 cm™ menunjukkan adanya
gugus —OH dari H,O yang terikat pada kompleks
Cu-BTC Serapan tajam pada daerah 1600-1650 cm
! menunjukkan adanya gugus C=0 karbonil. Pada
panjang gelombang ini terjadi pergeseran dari
puncak HsBTC yang semula 1700-1750 cm™
[21menjadi  1600-1650 cm™. Pergeseran ini
menunjukkan ligan telah menjadi kompleks dengan
Cu?*. Hal ini juga menjelaskan bahwa DMF telah
mendeprotonasi asam benzentrikarboksilat serta
menghilangkan  asam benzentrikarboksilat yang
mengganggu [16]. Serapan tajam pada daerah 1400-
1450 cm® menunjukkan adanya ikatan C=C
aromatik [42]. Pada daerah finger print muncul

puncak dengan bilangan gelombang ~700 cm™
Berdasarkan literatur, spektra ini menunjukkan
ikatan Cu-O pada kompleks Cu-BTC. Munculnya
puncak pada panjang gelombang 400-500 cm™
menunjukkan masih ada CuO yang terbentuk saat
nukleasi kristal [21]. CuO merupakan produk yang
tidak diinginkan. Meskipun terbentuk CuO, namun
jumlahnya sangat kecil karena tidak mempengaruhi
kristalinitas Cu-BTC pada karakterisasi XRD.

Hasil analisis IR menunjukkan DMF tidak
mempengaruhi gugus Yyang aktif pada struktur
kerangka Cu-BTC karena spektra IR pada
perbandingan etanol:DMF 1:1 dan 9:1 tidak
mengalami pergeseran puncak. Artinya struktur Cu-
BTC stabil dan pengurangan volume DMF tidak
mempengaruhi perpanjangan ikatan antara atom Cu
dengan O maupun C dengan O.

Hasil pengamatan SEM dan Analisis EDX

Hasil pengamatan morfologi padatan Cu-BTC
dengan pengurangan DMF ditunjukkan pada
Gambar 4 dan 5. Morfologi sampel Cu-BTC dengan
perbandingan etanol:DMF 1:1 dan 9:1 vyang
diperolen menunjukkan ketidakseragaman kristal
seperti yang ditunjukkan oleh sampel (a) pada
Gambar 4 dan sampel (b) pada Gambar 5. Dengan
variasi pengurangan DMF juga menunjukkan bahwa
keberadaan DMF mengarahkan kristal untuk
membentuk agregat [16].
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Gambar 4. Morfologi HKUST-1 sampel (a)
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Gambar 5. Morfologi HKUST-1 sampel (e)

Semakin sedikit jumlah DMF yang digunakan untuk
sintesis, morfologi pada kenampakan kristal semakin
kasar dan tidak beraturan. Pada sampel (a) morfologi
yang terbentuk lebih homogen dan ditemukan
banyak kenampakan kristal berbentuk kubik
daripada sampel (e). Apabila diperbesar pada
Gambar 4 dan 5 terlihat lebih jelas morfologi Cu-
BTC ada yang berbentuk oktahedral akan tetapi
pada sampel (a) bentuk oktahedral terlihat lebih
sempurna meskipun banyak ditemukan kenampakan
kristal dengan ukuran sangat besar yang
mengganggu  pengamatan  keseragaman  kristal
oktahedral yang lain. Hal ini menunjukkan bahwa
pengaruh DMF menstimulasi bentuk kristal yang
lebih teratur dan oktahedral. Akan tetapi pemakaian
DMF yang berlebihan dan suhu yang rendah kurang
dapat mengoptimasi pembentukan kristal yang lebih
seragam pada Cu-BTC. Pengurangan DMF ini
menyebabkan hanya beberapa saja yang membentuk
oktahedral. Hal ini sesuai dengan penelitian
sebelumnya bahwa Cu-BTC disintesis suhu rendah
biasanya morfologi yang terbentuk adalah kubik dan
memiliki tepi yang tajam sedangkan pada suhu
tinggi cenderung berbentuk bulat tidak beraturan dan
tidak bersudut [4]. Pengaruh pengurangan volume
H,O dijelaskan dalam Gambar 6. Pengurangan
volume H,O membuat ukuran kenampakan Kristal
menjadi lebih kecil daripada Cu-BTC yang disintesis
dengan tanpa pengurangan H,O. Hal ini dapat dilihat
dengan membandingkan Gambar 4 dengan 6.

Sampel (f) juga menunjukkan bentuk oktahedral
(Gambar 6-b) akan tetapi kristal oktahedral
ditemukan pada perbesaran yang lebih besar dari
Gambar 4 dan 5. Selain itu, terlihat lebih jelas
adanya kenampakan kristal lain berbentuk kubik dan
dodekahedral.

EHT =20.00 kV Signal A = SE1
WD= 95mm Mag= 1.50KX

Y
File Name = HKUST1 04.tif (a)

EHT =20.00 kV Signal A = SE1

File Name = HKUST1 03.tif b
WD= 95mm Mag= 8.00KX ( )

Gambar 6. (a) Morfologi HKUST-1 sampel (f), (b)
kenampakan morfologi HKUST-1 terlihat lebih
jelas berbentuk kubik-oktahedral-dodekahedral.

Berdasarkan Gambar 6 morfologi Cu-BTC
terlihat lebih homogen dan mayoritas berbentuk
kubik. Pada penelitian yang pernah dilaporkan H,O,
MeOH dan EtOH merupakan donor proton yang
sangat kuat. H,O merupakan pelarut yang memiliki
sifat polar protik yang dapat dengan mudah
membentuk koordinasi dengan ion Cu? dan
membentuk ligan. Selain itu H,O akan menggantikan
koordinasi DMF dengan kompleks Cu-BTC.
Pengurangan volume H,O pada sintesis Cu-BTC
menyebabkan keberadaan H,O yang terikat pada
CusBTC, lebih sedikit sehingga dapat menurunkan
ukuran kristal dan kenampakan kristal yang
terbentuk lebih seragam (Gambar 6) [16,42].

Hasil Analisis EDX untuk sampel (a), (e) dan (f)
dapat dilihat pada Tabel 2. Tabel tersebut
menunjukkan perkiraan komposisi unsur karbon (C),
oksigen (O) dan tembaga (Cu) pada beberapa titik
yang terletak pada bagian kristal. Masing-masing
unsur memberi kontribusi yang hampir sama pada
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pembentukan MOF HKUST-1. Jumlah % Cu paling
banyak terdapat pada sampel (a) yang disintesis

Tabel 3. Persentase pengurangan berat masing-
masing padatan hasil sintesis

tanpa mengurangi volume DMF dan H,0.

Tabel 2. Hasil EDX HKUST-1 Massa Padatan yang Hilang (%) pada -
Sam | Rentang Suhu Tertentu (°C) Stabilit
Berat (%) pada: pel as Termal
No | Unsur cu CU-BTC cu Tahap | Tahap Il Tahap 111
Cu- -
BTC (a) (e) BTC() | | gre 12§9c 120300 200,
1 C 27,02 27,26 4378 11 (a) 3508 | C 065G 350 °C
2 0 35,34 4563 | 32,75 %) (~0%) (45.07%)
3 Cu 37,63 27,11 20,22 Cu- 30- 200400
4 N - - 3,26 BTC 120°C oc 4 300- o
Hasil Analisis T imetri (TGA 9:1 (e) (38, . 400 °C 350 °C
asi _na |5|s_ t_armograwme I’-I( : ). _ 60%) (~0%) (37.34%)
Hasil analisis termogravimetri ini sangat _ -
penting untuk mengetahui stabilitas termal dari ~ Penurunan pada kisaran suhu ~100 °C untuk

kristal Cu-BTC. Penurunan massa Yyang terjadi
menunjukkan komponen-komponen penyusun Cu-
BTC. Hasil analisis menggunakan TGA diberikan
dalam bentuk kurva penurunan % berat senyawa
dalam cuplikan (mg) terhadap kenaikan suhu (°C).
Untuk Cu-BTC pemanasan dilakukan hingga suhu
800°C dan menghasilkan kurva termogram. Pada
Gambar 7 menunjukkan kurva penurunan massa
Cu-BTC ada 3 tahapan didukung dengan persentase
pengurangan berat masing-masing tahapan pada
Tabel 3. Sampel (a) dan (e) mengalami pengurangan
berat yang signifikan pada kisaran suhu ~100 °C dan
~300 °C. Tahapan pertama hilangnya komponen
yang berisi pelarut mudah menguap pada suhu 30-
120 °C [4,21].

—(a)

(e)

Penurunan berat (mg)

100 200 300 400 500 600 700 800

Suhu (°C)

Gambar 7. Perbandingan Termogram Cu-BTC
sampel (a) dan sampel (e)

NNAL: h#tn A AAl AvAl1TN 10D ENEANDTOL 131 1 425

kedua sampel ini secara luas berbeda yaitu 35%
untuk sampel a dan 39% untuk sampel e. Pada
kisaran suhu yang sama dari tahap satu maupun
tahap 2 penurunan massa sampel (e) sangat drastis
dibandingkan dengan sampel (a). Hal ini
menunjukkan bahwa DMF mampu membantu proses
pembentukan kristal Cu-BTC lebih banyak dan
mengurangi molekul H,O vyang tidak berekasi
menjadi ligan.

Tahapan ke-dua yaitu hilangnya molekul air pada
suhu 120-300 °C. Pada tahap ini hilangnya molekul
H,O tidak terhitung dengan kurva TGA Kkarena
membentuk plato yang sangat datar untuk itu harus
dihitung secara manual. Tahapan ke-tiga disusul
dengan rusaknya kerangka Cu-BTC pada kisaran
suhu 360 °C. Sampel (a) dan (e) mengalami
pengurangan berat yang signifikan pada Kisaran suhu
300-400 °C dimana terjadi dekomposisi ligan
karboksilat dan rusaknya struktur Cu-BTC
membentuk CuO. CuO terbentuk saat pemanasan
mencapai suhu 350 °C [4,32]. Stabilitas termal
ditentukan saat padatan mulai  mengalami
dekomposisi ligan organik yang berarti padatan tidak
lagi mampu mempertahankan struktur kerangkanya.
Pada penelitian ini, pengurangan DMF dalam
sintesis Cu-BTC tidak mengakibatkan penurunan
stabilitas termal. Rusaknya kerangka Cu-BTC sama-
sama terjadi pada kisaran suhu 350 °C.

Pengurangan berat (%) dan stabilitas termal
padatan hasil sintesis pada tahapan ke-tiga
menunjukkan massa padatan yang hilang dari sampel
(a) lebih banyak daripada sampel (b) (Tabel 4.5). Hal
ini juga membuktikan bahwa pada sampel (a) jumlah
ligan yang terikat pada Cu lebih banyak daripada
sampel (e). Apabila dihubungkan dengan perkiraan
analisis SEM-EDX %Cu sebagai atom pusat paling
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banyak adalah sampel (a) sehingga hal ini membuat
kerangka MOF semakin besar daripada sampel (e).

Kesimpulan dan Saran

Pada sintesis Cu-BTC dengan variasi rasio
etanol:DMF diperoleh informasi bahwa kristal Cu-
BTC terbentuk dengan krsitalinitas yang tinggi pada
semua variasi. Morfologi kristal Cu-BTC berbentuk
oktahedral namun tidak seragam. Pengaruh DMF
pada sintesis Cu-BTC menunjukkan bahwa semakin
sedikit volume pelarut DMF yang digunakan maka
massa kristal Cu-BTC yang terbentuk semakin kecil.
Keberadaan DMF membantu pembentukan Kkristal
Cu-BTC lebih banyak dan lebih besar sedangkan
etanol dan air membuat kristal Cu-BTC yang
terbentuk lebih seragam. Pelarut DMF tidak
menyebabkan penurunan stabilitas termal Cu-BTC.
Cu-BTC sampel (a) dan (e) stabil pada pemanasan
hingga suhu ~350 °C. Persen penurunan berat Cu-
BTC dengan etanol:DMF=9:1 lebih signifikan pada
saat pelepasan tahap pertama dan tahap ke-3.

Dalam penelitian ini belum diketahui porositas
dan ukuran partikel dari MOF HKUST-1. Sehingga
perlu adanya penelitian lanjutan dengan pengukuran
isotermal adsorbsi nitrogen.
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