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Ok~'.dn 1;,~1ah (IV) lclah dikcnolpo~ti scb•goi mangkin yong bcrpo1cnsl dalnm rawi1ton cmisi g•s·gas 
1oks1~ donp.1~0 kcndeman bc:rm~1or dan ak1ivi1i indus1ri. Kchndirnn ok~ida losnm daripada kumpul~n 
pcrolil1"11 -~·"~ pcrtomn scbasa1 bahnn pcndop bolth mcninckatknn kcupaynan pcmangkinannya. 
l)alnm kaJlnn rn1, mangkin C<>(ll).dop Sn02 (3():70} dan Ni(H)ICo(ll)-dop SnO: {0. 10:29.97:69.93) 
di<cdlnkan mcnsgunabn kncdah modifikasi sol-sci dcngan vorl11Si suhu pcngkalsinan yang pclbagai. 
Man(lkln. Co(ll)·dnp SnO, yan.s dikalsink:ln plldn '"hu 400°C don Ni(ll)/Cn(l 1)-d.op SnO~ pnda suhu 
pcngknlsmon 600°C didapati mnsins·m•sing rncmbcrik~n akliviti pcmangkinan ynns !c.rbaik iailu 
T,,~~CQ)al75°C d~n T,noi(CO)=IS0°C bcrbnndins mangkin l<omcrsil, Pt/A l:O~ (T1nn(C0)~2oo•q. 
~?J'~" fizlknl bosl n1elihA1 lransformo~i slruklur dan pc11gc11alpastian spcsic< pada pcrmukaan n10ngkin 
'"' d1lnkuknn mcni;sun•kon Spcktrosl<ori l'cmbcloui'" Sinnr·X (XRD) dan Spckrroskopi Foloclcktron 
Sinn_r·X (XPS). ~nalisis XRD mcnggombarkan kchadlron fosa SnO: 1ctragonal dan Co,O, kubik )'ang 
lxn1ndak sebagn1. tapak oktif dalnm pcngoksidoan pemanskinan. Kcwu1ud•n oksida kobalt (c:ampuran 
kcadaan pcngoksulnon +2 don +J) dan kchadirnn campuran spcsics Co ·-0 dan Co2".Q did;pali 1uru1 
mcnyumb•ng. kcpatfa pengoltsidaan gas brbon monnksid• (CO) yang b•ik scpcrti disaMcan daripada 
analisis XPS. 

Kata kunci: 
Aklivili Pemangkinan, Karbo11 Monoksida (CO), Speklroskopi Jlembclauan Sinar-X (XRD) dan 
Spcktroskopi fotoe lck!ron Sinar-X (XI'S) 

Pcngcnalan 

Pcrkconbangan scklor industri dnn pcrmoioran rncnyumbang kcpnda pcriccm;itan almosfcrn kh"5nya 
gas·s•~ bcmcun scpcrti NO,. HC dan CO. Pcnggunaan pcngubah pcmangkinan (corolytic cornwter) 
dilihn1 bcrup•)'a n1cnangani masnlah ini. Walou b.1gaimanapun, p<:ngubah pcm3nskinan kini yang 
mcnggunakan mangkin daripnda logam plalinum mcmcrlubn kos yans amat tinggi (I], Olch iru. 
kojinn in1cn$ir kc Mas mnngkin lak adl sepcni oksida 1imnh (IV) bcrjaya mcmperliha1kan kelcbihan, 
anlarnnya harga yang lcbih ckonorni dan kcstabilan kimia. yang tinggi (I] . 

Oksida tirnah (IV) jclas 1ncnunjukkan sifor ak1ivi1i pcrnangkinan yang baik tcrutamanya apabila 
dirombahkan dengon unsur·un•ur lognm p"rnlilum yang lnin. Kojian kcrcaklifon mangkin bcrasnskon 
Sn01 dcni;nn bah.in pcndop scp<:ni kobalt (JI ) dan nikcl (II) tclah dilokukan. Sampel Co(U)-dop Sn01 

pada ~uhu pcngknlsinan 400°C. 600°C. soo•c don 1ooo•c didapati mcmbcrikan pcngoksidaan ltngkap 
CO kcpada COi. T,,.~CO)el 7j•c. I S0°C. 250°C dan l90°C. Manak:lla, suhu pcngkalsinnn 400°C, 
600°C. 800°C don 1ooo•c bngi smnpcl Ni(ll)/Co(ll}-dop SnO: pulo mcnunjukkan pcngoksidoan 
lcngkap T,m(C0)~2.20°C. I S0°C. 260°C dan l90°C. Mclalui kcnas kcrja ini. dilaporkan bcbcrnpa 
lcknik pcncirion b:lgi mcnganalisis •lrul;lur dnn pcngcnolp.i.<1ian spcsics pada pcrmukaan mangkin 
dcni;an mcogi;unaknn tcknik l'enibclouon Sinnr-X (XR.0) don Fo1oflek1ton Sinnr·X (XrS). 

[2] Motz. H. (1979). The Phy.tics of Lrr.<or F11.<io11. London: Academic l'rcss.' 
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2 Ekspcrimen 

Pcnycdiaon oksicl~ .1imah (IV) 
Oksid;i limoh (IV) discdiolmn melalui pcmcndakan lorulOn akucus SnCI, dcngan 33% lm:\ltan NH, podo 
suhu bilik, pH 4 dan dibaw:ih pengaduknn yang sckn1a [ l'J. Hasil mcndakan kcmudinnnya dlba.~uh. 
dicmpar dan disiring dcnpn air suling tigo k:lli schinssa scn1inimum ion klorida tcnlnggal (kehodirnn 
ion klorida diuji menggunakan larutan AgNOJ). 

Gel putih yang 1crbcn1uk kemudiannya dikcringknn pada suhu 120°C sclama 24 .inm sclcrusnya 
mcmbcrikan lmil pepcjal pulih kcpcnmgnn yang lutsinar. Masil di1ltis dcngan air suling tlsa kali 
hingga mcmben1uk scrbuk don dikcrlngkan scmulo pada I 20°C. Mosl! akhir adalah scrbuk p11tih SnO,. 

Pcnycdi~•n sol olt•ido cim•h (IV) 
Oksida timoh (IV) dilorulkon dalam kolina dan air suling liga kali seterusnyn diaduk schingga 
"""··-""'-"''"'" 1 .. - ........ - ... - .. A : ... -:~ r11 L1 ... ~ : 1 L..-~ •• ...t : ~--··- ..1 :t..-~:- ... L.-- __ ..... _ -· ·' "' 1"Jnor ..,1 __ 

Pcnycdi••n s11m,xl Co(ll)·doJl SnO, cl•n Ni/Cn(ll)-clop Sn01 

Scmua sampcl discdiakan menggullllknn kacdah modifikasi sol-gel. Sampcl CQ(ll)-dop Sn02 (Co:Sn. 
nisb•h a1om 30:70) dan Ni(ll)ICo(lt)-dop SoO, (Nl:Co1Sn. nisbah atom 0.10:29.97:69.93) dcngon 
kuan1i1i tcrtcntu dilorurlcon di dalam air suling liga kali don dioduk scloma I jM•. 

Ha511 adalah larulun pcrong jcmih dan dikcrlngkan padn suhu J 2o•c sclama 24 j am. Sarnpcl kcring 
sc1crusnya dikalsinkan pada s uhu 400°C, 600•C, SOO•C dan I 000°C mcnsgunnkan rclnu 1111tfller 
selama 17 j am. Kcmudian dihancurkan menjadi serbulc halus dan dilnkukan pencirian mcnggunakan 
tcknik an•lisis Pcmbtlauan Sinar-X (XRD) don Fo1oclck1ron Sinor-X (XPS). 

3 Pcncirian 

Ujion Aklh•ili rcmangldnon 
Ujian oktiviti pcmangkinan dilokulmn dcngan mcnggunakan ,..,,.klor mikro padotan tclap. Sampcl 
mangldn (0.3-0.S g) dimasukkon kc dalam t!ub kaca pyrcx dan diaklilkan dalnm rcaklnr pad• suhu 
J00°C sclamn satu jam di baw:ih aliran udarn (2 1 % 0 1 + 79'¥.i N1). Kcmudian s~mpcl dibiarkan scjuk 
pad;i suhu bilik. Stlerusnya gas karbon monoksidn di bawah kendnan ~aya okslgcn (4% CO + 20% O, 
+ 76% N1) dialirkan (96 mUmin) bagi mcliha1 pcngoksidnon lengkap CO kepado CO:. Mod rcgnngan 
C.O dan C01 dikC$jln oleh FTIR pacla kawasan 2230-2006 cm"' dnn 2379-2259 cm·1. 

Spc:ktroskopl rcmhelau•n Sinar-X (XRD) 
Pcncirian ini menggunakan alat Oifrak1omctcr 05000 Siemens Kristalloncx dcnsan alur sinnr-X Cu·Kn 
((l.: 1.540560 A), sudul 20 daripada 10° hlnsga 70° dcngan mod :mi?. langkah 0.02°flangkoh dnn mas• 
langkah 0.4 saalllangkah. Oi(rak1ogram yang dipcrolehi diintcrprctasi bcrdasarkan rail pc1nbclauan 
scrbuk (Powd~r D!ffeoction Flfo a1au PDF) [7]. 

SJleklrnskopi Fotnelcklron Slnor·X (XPS) 
Snmpcl dianalisis mcnggunakan pcrolalOn Krntos j cnis spcklrometer XSAM HS. Sumbcr sinnr·X 
Mg-K,, (1253.6 cV) digunakan don spcktrum dinmbil padn arus 10 mA dcni;an sumlx:r lenaga 14 kV. 
l111basan lcbar dilnkuknn dalam jul3l 10-1100 cV dan dirckoclkan pado 1cruzr;:n lnlu~n 160 cV dcngan 
~iz langkah I cVflangknh dan masa sopuan pada 300 s•::11/sap11an. Scmcn!Rrn imb3san scmpil 
dilakuk•n pada tcnaga laluan 20 cV deng:m 0.1 cV/fonskah dan ma.<n s:ipuan 59.898 s~nllsapuan. 
Semua spck1rum or.is tcnu didckonvulu•ikan pada puncak komponcn Gnu~inn mcncgonnkan pcrisinn 
Vision yans discdfakan oleh per.zlatan Kr:uos. 



4 Hasil dan Perhincangan 

Ujian Aktiviti rcman~kinan 
Jadual I menunjukkan aktiviti pemangkinan bagi mangkin-mangkin yang disediakan pada suhu 
pengkalsinan 400°C, 600°C, 800°C dan I 000°C. 

Jadual I: Data aktiviti pcmangkinan bagi mangkin Co(ll)-dop Sn01 dan Ni(II)/Co(ll}-dop Sn02 

400 600 800 I 000 
Sampel 

Suhu pengoksidaan lcngkap gas CO kepada CO,. T,00 (
0 C) 

Co(ll)-dop Sn01 175 180 250 390 

Ni(ll)/Co(ll)-dop Sn01 220 150 260 390 

Rajah I menunjukkan sampel Co(ll)-dop SnO, pada pengkalsinan 400°C mengoksidakan gas CO 
dengan lcngkap pada T1no=175°C. Apabila suhu pengkalsinan ditingkatkan, keaktifon mangkin sedikit 
mcnurun untuk sampcl yang dikalsinkan pada 600°C dengan T 100=180°C. Tetapi pada suhu 
pcngkalsinan yang lcbih tinggi iaitu 800°C dan 1000°C didapati aktivili pemangkinannyajauh merosot 
kcpada T 1oo=250°C dan T 100=390°C. 

l3agi sampcl Ni(ll}/Co(ll}-dop Sn01 (Rajah 2), clidapali suhu pengkalsinan pada 600°C memberikan 
aktivili tcrba.ik dengan T,00=150°C bcrbanding suhu pcngkalsinan 400°C, 800°C dan 1000°C dengan 
T100=220°C, T100=260'C dan Tum=390°C. 

Sccara kcscluruhannya, sampcl Ni(ll)/Co(ll)-dop Sn02 (0.10:29.97:69.93) yang dikalsinkan pada suhu 
600°C mcmberikan aktiviti pcmangkinan terbaik dengan pengoksidaan lcngkap gas CO kepada C02 

pad a, T 100= I 50°C. 
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Rajah I: Grafpcngoksidaan CO bagi Co(ll)-dop Sn02 pada pelbagai suhu pengkalsinan. 
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Rajah 2: Graf pengoksidaan CO bagi Ni(ll)/Co(ll)-dop Sn02 pada pelbagai suhu pcngkalsinan. 

Anolisis rcmbcl•1••n Sinor-X (XRD) 
Corak difrnktogram XRD bagi sampd Co{ll}dop Sn01 dan Ni(ll)/Co{!l)-dop Sn02 poda pclbagai suhu 
pengkalsinan ditunjul:,kan dalam Rajah 3 don Roj ah 4 mMabln datn dnrlpnda annl lsis XRD din1sun 
dalnm Jodual 2 dnn Jadual 3. Maldumnl meni;cnai pcn1~ahan fosn kc. alos snmpcl yang dikolsinknn pada 
pelbagai suhu diinlepretasi berdasarkan nilai 20 dan nilai d sctcrusnya dibandingkan dengan nilai 
daripada Fail rembelauan Serbuk (PDF) [7]. 

Corak dnn kedudukan puncak difrnktogram bn&i sampcl C<l{ll)-dop Sn02 dltunjukknn dalam Rajah l 
dan Jadual 2. Pada suhu scbelum pengkalsinon iaitu I 20°C menuajukkan puncak mc lcbor dan tidak 
jelas mcmperlihatkan sampcl masih bersifot amorfus. Puncak oksida timnh (SnO,) t<:tragonol diccrap 
pada nilai 20 • (26.76, 34.20, 51.98 dan 64.93)0 atau pada nilai d = (3.33, 2.62. 1.76 dan 1.44)A (PDF 
nilai d = (J.35, 2.64. I. 76 dan l.42)AJ. Puncak Co10 , bcrs1ruk1ur kubik pula dijanska bcrt ind ihon 
dcngan puncak Sn01 pad a niloi 20" 64.93° al.:lu pada nilai d : I .44A [PDF niloi d ~ 1.43AJ. 

Pengknlsinan sclcl'\lsnya pndn 400°C, dua puncak baru hsdir mt'wnkili fosa SnO, tctrni;onal don r. ... 
CoJO, kubik pada nilai 26 ~ (37.06 dan 37.98)0 atau pada nilal d = (2.42 don 2.37)A [PDF nilai d = 
(2.44 dan 2.37)A]. Pcngkalslnnn pad• suhu 600°C pula mcnurtjukkan tiada pcn.1bahan fosa yong 
bcrla.l:u kecunli wujudnya satu punt.11k baru SnO, pada nil ai 20 D 54.26" ntnu pada nilai d • 1.69A 
[rDF nilai d = 1.68A]. 

Pcningknt an suhu pcngknlsinan pada soo•c mcnghadirkan punCi'lk baru Sn01 dcngan strukt1ir 
tetragonal pada nilai 20 • (J9.14 . .S7.98 dan 62.00)~ nlw pad• nilai d = (2.30, 1.59 don I.SOJA (PDF 
nilai d - (2.JI, 1.59 dan l.SO)AJ dan struktur kubik CoJO• podn nilai 2G = (19.02. Jl.28, 44.99 don 
59.38)0 atau nilai d ~ (4.66, 2.86, 2.01 dan 1.56)A [PDF nllni d ; (4.67, 2.86, 2.02 don l.S6)Aj. 
Manakala punc:ak Co,O, dan puncak SnO, pnda niloi 20 ~ 64. 75° tidak ln gi bcrtindihan scb.~l iknyn 
mombc ntuk dun puncak bani dc ngan nilai 20~ (65.42 dan 66.03)0 ntm1 pada niloi d ~ ( 1.43 dnn 1.41 )A 
[l'Df ni lai d ., ( l.43 dan l.42)/i.J , Sntu sebalian tcm,ri bagi Co,SnO, dengnn struklur kubik 
dijangl<akan bcrtindihan dcngnn puncak Sn01 pada nilni 20 ° 34.01° ntau pnda nilai d a 2.63A [PD!' 

nilai d = 2.61A]. 

PcnE:kalsinan pada suhu I ooo•c pula mcnunjukkan kcwujudnn scbntian tcmnrl. CoiSnO, dcng,in 
struktur kubik pada nil•i 20 • (17 .93, 29.38, 34.SS. 36.1 S. 4 l .94, SS.JS don 60.63)° n1nu pnda niloi d = 
(4.94, 3.04, 2.59, 2.4&, 2.15. 1.66 don l..5'3)A [PDF nil•i d • (4.99. 3.06, 2.61. 2.49. 2. ll'i, l.66 dnn 
I .S3)AJ. Satu puncak baru SnO: diperolchi pndn nilai 20 • 64 .99° a tau pad• nilAi d ~ 1.41 A [POI' ~ilni 
d • 1.44A] manak~ln duo punc.'k SnO, Pod• nilni d • (2.J I dan I .G8JA pndn •uhu pcngkaL<innn 
s..cbclumnyo didftp.nti hflang p.oda _.:ulrn pc_ngk:tlsinnn ini. Sclnin hu. pune.'1k SnO: ynns bcr1indihan 

.. ~· - ~· _ .,.., ~ ,..; • ,.. #• • .- 11o .. 1 .. r ........ '"" '""~" AIJft 11 , .., '"!;f..' -'•" ,,,....:,.~hocintuk pu_,.'f::71k b -z;._,t"U 

Jadual 2: Kedudukan puncak 2El pada corak XRD bagi Co(ll)-dop Sn02 (30:70) pada pclbagai sllhll 

pengkalsinan. 

Suhu (0 C) 2e (") di A d/A(rDF) Deduksi 

26.76 3.33 3.35 Sn01(t) 



Kcamatan (%) • Sn02 (t) • Colo, (k) 
• Co2SnO, (k) 
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Rajah 3: Difraktogram XRD bagi Co(Jf)-dop Sn02 {30:70) 
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(4.94. 3.04, 2.S9. 2.48, 2 .15, 1.66 dan l.53)A [POI' nilai d = (4.99, 3~06, 2.61:2.49, 2.16, 1.66 dan 
1.53)AJ. Salu plln~k baru Sn01 diperolcl1i podo nllai 20 » 64.99° a1au pada nilai d = 1.41 A [PDF nilai 
d • l.44A) man~k•ln dua punc.'k SnO, pnd:i nilai d • (2.J I dan 1.6S)A pada suhu pcngko/sinon 
sc:belutnnya dldnpntl hil;:117g p:1da S'Uhu pcngkailsh1l!n ini. Selain iru. puncak Sn02 yang bertindihan 
d•r«"'""' iirv"'O•~ ~,SnO. n-04-• o-ttn112'i:•l111I""'~ -b.a.l1,11n"\>"" rlo'd,.f'J't!; t erpi..u.1• don rncrnbentuk pun~a~ !:..''~~ 

Jadual 2:_ Kcdudukan p\lncak 20 pada corak XRD bagi Co(H)-dop Sn01 {30:10) pada ?<::\bag.a\ ~\.lh\.1 
pengkalsman. 

Suhu (0 C) 

120 

400 

600 

800 

\000 

l = tetragonal 
k = kubik 

20 (0
) 

26.76 
34.20 
51.98 
64.93 
26.48 
34.0l 
37.06 
37.98 
52.33 
64.70 
26.63 
33.79 
36.70 
38.17 
51.80 
54.26 
64.75 
19.02 
26.75 
31.28 
34.01 
36.93 
38.04 
39.14 
44.99 
51.97 
54.87 
57.98 
59.38 
62.00 
65.42 
66.03 
17.93 
26.n 
29 .3~ 
34.09 
34.SS 
36.18 
38.10 
41.94 
s 1.91 
55.35 
58. 16 
60.63 
62. 13 
64.99 
66.27 

di A 

3.33 
2.62 
1.76 
l.44 
3.36 
2.63 
2.42 
2.37 
1.75 
1.44 
3.34 
2.65 
2.45 
2.36 
1.76 
1.69 
1.44 
4.66 
3.33 
2.86 
2.63 
2.43 
2.36 
2.30 
2.01 
1.76 
1.67 
1.59 
1.56 
1.50 
1.43 
I .41 
4.94 
3.33 
3.04 
2.63 
2.59 
2.48 
2.36 
2. 15 
1.76 
1.66 
1.58 
l.53 
1.49 
l.43 
t.41 

d/A(POF) Ocduksi 

3.35 Sn0,(1~ 
2.64 Sn02(t) 
1.76 Sn02(t) 

1.43. l.42 Co .• O.Ckl. SnO,(t) 
3.35 Sn02(t) 
2.64 Sn02(t) 
2.44 Co,O.(k) 
2.37 Sn02(t) 
1.76 Sn02(1) 

1.43. 1.42 Co10,(k), SnO,(t) 
3.35 SnOi(t) 
2.64 Sn02(t) 
2.44 Co)O.(k) 
2.37 Sn02(t) 
1.76 Sn02(l) 
1.68 Sn02(t) 

1.43, 1.42 Co10.1(k), Sn0,(1) 
4.67 Co O,(k) 
3.35 SnO,(t) 
2.86 Co)O.(k) 

2.64, 2.61 Sn02(t), Co2Sn0.(k) 
2.44 Co,O.(k) 
2.37 Sn02(t) 
2.31 Sn02(1) 
2.02 Co .. O,(k) 
1.76 Sn02(t) 
1.68 Sn02(t) 
1.59 Sn02(l) 
1.56 Co .. O.(k) 
l.50 Sn02(t) 
1.43 Co,O.(k) 
I .42 SnO,(t) 
4.99 Co,SnO,(k ) 
3.35 Sn02(t) 
3.06 Co,SnO.(k) 
2.64 SnO,(t) 
2.61 Co1Sn0,(k) 
2.49 Co2Sn0,(kl 
2.37 Sn01(t) 
2. 16 Co,SnO,(k) 
1.76 Sn02{t) 
t.66 Co2Sn0,(k) 
1.59 Sn02{1) 
I.SJ Co,SnO,,(k) 
1.50 SnO?(t) 
l.44 Sn02(1) 
l.42 Sn01(1) 

A121 



Merujuk kcpada Rajah 4 dan Jadual 3, sarnpcl Ni(ll)/Co(ll)-dop Sn02 yang dikeringkan pada 120°C 
rnenunj ukkan puncak ccrapan Sn02 podo nilai 2() • (25.67, 33.84 dan 52:55)0 atau pad• nllai d = (3.34, 
2.65 do.n l.74)A (PDF nHai d = (3.35, 2.64 dan l.76)AJ. l'cngkalsinan pada suhu 400'C jclilS 
mcnunjul< kan kchadiran fosn yang scrupa dibandingkan dcngan sampcl Ca(ll)-<iop Sn02 pndo suhu 

pcngkalsinan yang sama. Walaubagairnanapun, pada suhu 600°C, fasa baru yang lerbentuk dikenalpasti 
scbagai Co,0,1 dcngan struktur kubik pada nilai 2() =) 1.51° atau pada nilai d = 2.84A [PDF nilai d = 
2.s6AJ. 

Peningkatan suhu pcngkalsinan pada 800°C dan I 000°C juga rnenunjukkan perubahan fasa yang 
hampir scrupa bcrbonding dcngan sarnpel Co(ll)-dop Sn02 yang dikalsinkan pada suhu yang sama. 
Walnubogaimanapun, bcrlakunya kehilangan puncak bagi fasa Sn02 pada PDF nilai d = (2.31, 1.68, 
I.SO dan 1.43)A. 

Sccara amnya, analisis XRD membcrikan rnaklumat mengenai perubahan fasa dan transformasi 
struktur ke alas mangkin. Sclain itu, ia turut mcmperlihatkan sifat kehabluran mangkin. Berdasarkan 
corak difraklogram XRD (Rajah 3 dan Rajah 4) didapati pada suhu pengkalsinan yang rendah iaitu 
120°C. 400°C dan 600°C jclas menunjukkan keadaan puncak yang lebar dan menggambarkan sampel 
masih bersifot amorfus. 

Pcningkatan suhu pcngkalsinan kcpada 800°C dan I 000°C, memberikan puncak-puncak yang ta jam 
dcngan kcamatan yang linggi dan ini menunjukkan bcrtambahnya sifat kehabluran mangkin (4]. 
Kcadaan ini juga dapat dijelaskan pada analisis SEM yang mcnunjukkan perubahan sifat amorfus 
kepada sifot hablur selaras dengan peningkalan suhu pengkalsinan [3]. 

Pada takat penccrapan oksida ternari, Co2Sn0, didapati aktiviti p~mangkinan merosot kesan daripada 
berlakunya tindak balas keadaan pepejal dalam sistem sebatian ini. lni akan menyebabkan 
keberkesanan penjerapan menurun dan sctcrusnya mengurangkan tapak aklif permukaan mangkin. 
Justeru itu penjerapan gas pada pcm1ukaan mangkin turut bcrkurang dan menyebabkan bcrlakunya 
pendeakti fan aktiviti mangkin. 

Ujian aktivili pemangkinan menunjukkan mangkin Ni(ll)/Co(ll)-dop Sn02 (0.10:29.97:69.93) pada 
suhu pcngkalsinan 600°C adalah tcrbaik dcngan T 1011(C0)=150°C. Aktiviti pemangkinan dijangka 
meningkat apohi la mangkin itu nicnipunyai spesics Co.i0.1 dcngan campuran kcadaan pcngoksidaan +2 
dan + 3 di mnna Co1

' adalah dominan [2]. Percampuran ini rnenyebabkan lcbih banyak lapak akti f 
wujucl pada permukaan mangkin. 

Sclain itu, kchadiran pcndor kcduo n\kc l pada sa mpcl ma nBki n ini dlkcnalp~sli men ingkalkan 
kcha.di rnn fasn CojOo don sctcrusnyn mcningkqtkon ak1 ivhi pcmn ngkinnn. lni kcnmo Ni'" 
1ncnggalakkan pcngoksidaan Co1

' kcpa<la Co3
' . Sopcr1i yanc dijanc,k3kan, punc.ak untuk bahan pcndop 

kcclua iaitu oksida nikel tidak dapat diccrap dalarn analisis XRD disebabkan oleh jisim yang digunakan 
terlalu kccil. 

Jadual J: Kcdudukan puncak 20 pac/a corak XRD bagi Ni(ff)/Co(ff)-dop SnO, (0.10:29.97:69.93) pada 
rcfh::igai suhu pengkalsinan. 

Sulrn (°C) 20 (•) d!A d/A(PDF) Deduksi 

Keamatan (%) • Sn02 (t) • Co304 (k) 
• Co2SnO, (k) 

• 
1000 °C 

• • . . 

• .. 
• 

••• 
800 °C 

• • ••• 

• • 

• ••• 

400 °C 

• • 

10 40 20(0
) 70 

Rajah 4: Difraktogram XRD bagi Ni(ll)/Co(ll}-dop SnO, (0.10:29.97:69.93) 

Analisis Fotoclcktron Sin'ar-X (XPS) 
Analisis ini dilakukan terhadap sampel Ni(ll)/Co(ll)-dop Sn02 (0.\0:29.97:69.93) pada "''."u. 

kalsinan 4oooc dan 60Q°C bagi mengenalpasti spesics pada permukaan bahan bcrda~mrkan m\a1 
f:;agga ikatan yang dipernlehi. Spektrum dan parameter XPS bagi Sn-Jd ditunjukkan dalm~ Rajah S 
dan Jadual 4. Dckonvolusi spektrum Sn-3d mcmperllhatkan dua puncak berpasangan pada m\m ~~naga 



./odual J: Kcdudukan puncak 20 pad a corak XRD bagi Ni(IJ)/Co(ll)-dop Sn02 (0.10:29.97:69.93) pado 
pclhagai suhu pengkaJsinan. 

Suhu (°C) 

120 

400 

600 

800 

1000 

l = tetragonal 
k = kubik 

2f) (•) 

25 .67 
33.84 
52.55 
27.06 
33.40 
37.01 
38.44 
51.27 
64 .31 
26.78 
31.51 
33.96 
36.93 
38.25 
52.01 
65.50 
26.77 
31.40 
34.01 
36.89 
38.04 
39.14 
44.93 
51 .94 
54.93 
59.32 
62. 13 
65.05 
66.09 
17.87 
26.72 
29.31 
34.04 
34.51 
36.09 
38.04 
41.91 
51.95 
55.24 
60.63 
64.87 
66.03 

d/;\ 

J .34 
2.65 
1.74 
3.29 
2.68 
2.43 
2.34 
1.78 
1.45 
3.33 
2.84 
2.64 
2.43 
2.35 
1.76 
1.42 
3.33 
2.85 
2.63 
2.43 
2.36 
2.30 
2.02 
1.76 
1.67 
1.56 
1.49 
1.43 
1.41 
4.96 
3.33 
3.05 
2.63 
2.60 
2.49 
2.36 
2.15 
1.76 
1.66 
1.53 
1.44 
1.41 

d/;\(PDF) Deduksi 

3.35 SnO,(I) 
2.64 Sn02(t) 
1.76 Sn02(l) 
3.35 Sn02(t) 
2.64 Sn02(t) 
2.44 CoiO.,(k) 
2.37 Sn01(t) 
1.76 Sn02(t) 

1.43. 1.42 Co,O.,(k), Sn02(t) 
3.35 Sn02(l) 
2.86 Co)O.(k) 
2.64 Sn02(l) 
2.44 Co)O,(k) 
2.37 Sn02(t) 
1.76 Sn02(l) 

1.43. 1.42 Co,O.,(k), Sn02(l) 
3.35 SnO,(l) 
2.86 Co.104(k) 

2.64. 2.61 Sn02(t), Co2Sn0.(k) 
2.44 Co)O,(k) 
2.37 Sn02(t) 
2.31 SnO,(t) 
2.02 Co,O,(k) 
1.76 Sn02(l) 
1.68 Sn02(t) 
1.56 Co)O.,(k) 
1.50 SnO,(t) 
1.43 Co,O,(k) 
1.42 Sn02(t) 

4 .99 Co,SnO,(k) 
3.35 Sn02(t) 
3.06 Co2Sn0,(k) 
2.64 Sn02(t) 
2.61 Co2Sn0,(k) 
2.49 Co2Sn0,(k) 
2.3 7 Sn02(t) 
2.16 Co2Sn0.(k) 
1.76 Sn02(t) 
1.66 Co,SnO.(k) 
1.53 Co2Sn0,(k) 
1.44 Sn02(l) 
1.42 SnO (t) 

10 40 20(0 ) 70 

Rajah 4: Difraklogram XRD bagi Ni(llYCo(ll)-dop Sn02 (0.10:29.97:69.93) 

Analisis Fotoclcktron Sinar-X (XPS) 
Analisis ini dilakukon terhadap sampel Ni(ll)/Co(ll)-dop Sn02 (0.10:29.97:69 .93) pada suhu 
pcnsJ<nlsinon 400°C don 600"C bogi mengcnolpaS!i spesics pada . pcroiukaan bnh•" be<dnsarl<an nila1 
tcnoga ikntan y:ing dipcrolchi . Spckm1m don p;iramotcr XPS bngi Sn-Jd ditunj11kkan dalom Rajoh 5 
dan Jndual 4. Dckonvolusi spcktrum Sn-Jd rnompcrliholkan dun pune<>k berpa"1ngon pnda ni\a1 lennga 
iknlan yang bcrl'>cza. Pnda suhu pcngkalsinnn 400°C. puneak-puncak b3gi Sn-Sdy,i dM Sn-3d ,,, diccmp 
poda nil•i 1enaga ikalan 486.6 cV don 4?5.2 eV 1ncwakjli Sn"' ynng 1eriko1 d•lam bcntuk Sn·O-Sn. 
Manakala, dua puncnk yong mcnunjukbn kchndiran Sn .. dalnm bcntuk Sn-OH dipcrolch podn 
489.9 eV (3d,12) dan 498.2 eV (Jd,12). 

Pada suhu pcngkolsinnn 600'C. puncak-puncnk bngi Sn'' (Sn-0-Sn) tcranjnk scdikit pndn niloi ten•~~ 
ikat.on yang lcbih rcndah ini tu 486.5 eV (3d511 ) dnn 495.0 cV (ld_,q) monnkala puncnk·punCl>k Sn 
(Sn-OH) dlcernp pada 488.9 cV (3d,,,) dan 497.4 cV (3d1,,). Anjokan nilai lcnogo ik<ilnl\ kcpada nllni 
ynng lcbih rcndnh mcnunjukknn pcrtambnhon sifot kovnlcn bahnn. Tcnnga pcmccnhnn mo!ckul •dalnh 
di entara 8.J cV hingga 8.6 oV dan scsuai dcncnn ni lni tcori ioilu S.4 cV [5] . 

Puncak-puncak pndo kcdun-<!ua suhu pcngknlsinan mcwakili Sn'" dan tldnk mcngalami pcrubohan 
nombor pef)goksidaan (5] . Kcadonn ini disok<>ng tx:111sask'.an annlisis XRD ynni; mcnunjukb n 
kchodimn fos.a SnO, 1e1mgonnl padn kcdua-dua suhu pcngknlsinan. Pcningknllln suhu pcnskolsinan 
mcmbcriknn luns kowasnn ynng lcbih ~r basi cnbu111n spcsic5 Sn'· (Sn-0-Sn) dnn Sn' ' (Sn-OH ) 
bcrk.urang sedl.kh padn kcluasnn oplimum dnn·dijnngka mcnycdiakon lnpnk nktifsclcrusnyn mcn ingkal 
aktiviti pemangkinan [3]. 

Kt•m•il" (%) 

.ioo•c . 

S02 soo ~93 

~O~ SOD ~9S 

496 4'>4 J92 400 -IR~ 
T•P•C• lkal•n (eV) 

~96 49: 49l 4!l<I '~~ u~ 
Tt•MI" 1l1atna (cV) 

Rajah 5: Spektrum dckonvo\usi XPS bagi Sn-3d 

Al25 

J~.1 



fodual 4: Paramelcr dckonvolusi spcklrum XPS bagi Sn-)d 

T" ("C) Tcn~ga ikatan (cV) l'>E,
0 

(cV) Luas kawasan 3d,,,• 
Jd,., Jd~ 

400 

600 

486.6 495.2 
489.<) 498.2 
486.5 
488 .9 

495.0 
497.4 

1 i'1,. • "Uhl.I J'ICf1b!1.:4'l~ fn;.111 

8.6 
8.3 
s.s 
8.5 

• ""kcmnat:m runcilk s r:w1 IM (Full Width nl I hllr M;isimum) 
1~E.~n:: tcnat;n rcmccahnn mnlcL:ul 

97.3 
204.9 
149.1 
201.0 

Dcduksi 

Sn • (Sn-0-Sn) 
Sn'• (Sn-OH) 

Sn • (Sn·O<Sn) 
Sn" (Sn-OH) 

Tenaga pc111ccahan mnlckul Co-2p di antnra 14.2 cV hinggn 15.9 eV bcr•csuaian densan nilai teori 
iailu 15.0 cV [5]. Mcni.iuk Rajah 6 dan Jodual 5. dipcrolchi nilai tcnaga ik~llln bagi puncnk Co·2PJll 
pJda 779.0 cV dan n 1.6 cV mnnak~'la punca~ Co-2p 1,, pnda 793.2 cV dan 797.5 cV untuk suhu 
pengkalsinan 400°C. [lagi suhu pengkalsinan 600°C pula memperlihalkan puncak Co-2p,12 pada 
779. I cV don 781.7 cV manakala puncak Co-2p 112 pada 793.4 eV don 797.1 eV. Puncak-puhcak ini 
lcrhasil di scbubkan kchadiran fasa Co O, dengan nombor pcngoksidann Col• dan Co3• pada pcrmukaan 
mangkin dan dibuklikan daripada analisis XRD. 

1i04 191 79! 7S6 ?IU 77J, .a.14 ~HI i9.? 11~ 7KO j'j4 

Ten1gn. lknrnn ((!\') 'rcu:11::1 lkat:tn 'c:V) 

Rajah 6: Spektrum dckonvolusi XPS bagi Co-2p 

.ladual 5: Parameter dckonvolusi spcktrum XPS bagi Co-2p 

Tx (0 C) 6f.~1(cV) Luns kawnsan 2p.112 . Dcduksi 

400 
14.2 150.1 

Co"/Co'• (Co30 4) 
781.6 15.9 217.4 

600 
779.1 793.4 14.3 180.2 Co2•1co,. (Co,O,) 
781.7 797.1 15.4 277.4 

= suhu rcng.knlsinan 
= kcmnntr1n puncak s. 17\VI IM (Full Width al 1 lalrMaximum) 

~E~n = lcn:ig.n l'Cmccahnn mnlckul 

Kesimpulan 

Uiian nkliviti penrnngkinan mcnunjukkan nrnngkin Ni(rT)/Co(rT)·dop Sn02 (0.1:29.97:69.93) pada suhu 

Rajah 7 dan Jadual 6 menunjukkan nilai lenaga ikalan clan dekonvolusi spcktrum XPS bagi 0-ls. 
Puncak pada lenaga ikalan 529.9 eV pada kedua-dua suhu pcngkalsinan merujuk kcpada oksida Sn-0 
dalam fasa Sn02 tetragonal [9]. Manakala, tcnaga ikatan pada 532.2 cV dan 53 1.9 cV scpadan dengan 
spesics hidroksil permukaan [6]. Puncak cerapan pada 533.& eV dan 533.9 eV hc"'esuaian dengan 
oksigcn p:ida spesic~ Co" ·O merujuk kepada fasa •pincl oksida kobalt Co,01• Puncak yang sepadan 
dengan spesios Co'+.o honya dipcrolchi pada suhu pengkalsinan 600°C iaitu pada SJS.9 cV. Puncak ini 
berpndanan dcngan fasa CoJO• kubik di mana kehadir.m spesies Co'·-o bersama-sama Co2•.o dilihat 
berupaya meningkalkan aktiviti pemangkinan sampel. 

~(0 ~lA $j~ !.H sn s;o 521 52& 5·10 ;)I Sl6 s:w 532 S)O S2S s:6 
Tc113p Jlr.11l•• (it'\.") Tr11nJIC1' l1c•l11n (t'V) 

Rajah 7: Spektrum dekonvolusi XPS bagi 0-1 s 

Jadual 6: Parameter dckonvolusi spektrum XPS bagi 0-1 s 

T, (0 C) Tenaga ikalan (eV) Luas kawasan 0-1 s• 

529.9 135.7 
400 532.2 188.8 

533.8 88.06 

529.9 98.9 

531.9 153. I 
600 

533.9 183.7 

535.9 43 .2 
T" ""'!mlm pcngkal!iiinan 
"' ""'kcamalan puneak x FWMM (Full Width al llalfM:iximum) 

Dcduksi 

Sn-0 
Sn-OH 
Co'·-o 

Sn·O 
Sn-OH 
Co"·O 
Co''.O 

Mangkin Ni(ll)fCo{ll)-dop Sn01 (0. 1 :29.97:69.93) podo sulm pcngka!sinnn 400°C dan 600°C 
mcmpcrtlhalknn k.cwujudan puncak-punc;ik oksid• timah densan nombor pcngoksidoan +4 . Unsur 
kob•ll dnlam Sllmpcl ini hodir dnlom dun bcntuk nombor pcngolu:idoon iailu +2 dnn +) mcniju~ kcpndn 
kchadirnn fn<• spine! Co,O, dnripada aMlisis XRD. Spine! Co,,O, ini odnloh gobung.in spcs1cs CoO 
d•n CoiO,. Dckonvolusi spck1rum XPS bagi unsur oksiscn puln mcnunjukka.n kchadiran spcsies­
spc•ics S~·O, Sn-OH dan Co'»o. Manakol:i. spcsics Co·" -0 ynns hony• dieuop podo suhu 
pongkalsinan G00°C bersnmo kchadirnn spcsics Co'' ·,0 dilihot. bcrupoy• . . "'~"!"~knlkon ok_1'.ivili 
pemangkinan sampel. Spcsics oksida nikel 1idnk dnpnl d1ccrnp daripado nnnllsis mo d1schabknn 11slm 
yang digunakan adalah tcrlalu kccil. 
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~E:r;n • lcnngft pcn,cc:1J,:.~ mnlclrnl 

Kesimpulan 

l.1iian aklivili pemangkinan mcnunjukkan nrnngkin Ni(ll)/Co(ll)-dop Sn02 (0. l :29.97:69.93) pada suhu 
pcngkalsinan 600°C mcmbcrikan aktivili pcmangkinan lcrbaik dan paling optimum terhadap 
pcngoksidaan gas karbon rnonoksida, T100~150°C. Analisis XRD menunjukkan mangkin ini bersifat 
campuran amorfus dan hablur dcngan mcmperlihalkan kcwujudan fasa Sn01 tetragonal dan spine! 
Co,10, kubik (campuran keadaan pengoksidaan Co" dan Co)• di mana Co.l• adalah dominGn). Kaad.1an 
ini dijangkakan berupaya mcnyediakan lcbih banyak lapak aktif pada pennukaan mangkin. Bahan 
pendop kedua iailu nikcl (II) dikenalpasti meningkatkan kchadiran rasa Co,04• Nike! (II) juga 
berperanan mcngurangkan jarak kawasan lorangan (memudahkan pergerakan elektron di antara jalur 
pcnghontnr dan jalur valens) scterusnyo. mcngsalakkan bcrlakunya lindakbalas pengoksidaan dan 
pcnurunon di antara Col+ dan Co1•• Analisis XPS untuk sampcl Ni(ll)/Co( ll}<lop Sn02 

(0.1 :29.97:69.93) pada suhu pengkalsinnn 400°C dan 600°C mempcrllhatkon kewujudon oksida timoh , 
Sn''. Unsur kobalt hadir dalam bentuk Co'' dan Co'' mcrujuk kcpada spincl Co,,O, darlpada analisis 
XRD. Dekonvolusi spektrum XPS bagi unsur oksigen menunjukkan kehadiran spesics Sn-0, Sn-OH 
dan Co''-0. Manakala, spcsics CoJ' ·O hanya dapal dicerap pada suhu pcngkalslnnn 600°C sahaja di 
mana kchadiran spc.•ics ini hc"3mn·sama spesics Co"-O dilihal berupnya 1noningkatkan aktiviti 
pcmangkinnn sampel. 
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pcngkalsinan 600°C bersama kchadiran spcsies Co2'-0 dilihot berupoya mcningkotkan aktiviti 
pemangkinan sampel. Spesics oksida nikcl tidak dapat diccrap daripada analisi~ ini discbabkan jisim 
yang digunakan adalah tcrlalu kecil. 




