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ABSTRAK

Telah berhasil difabrikasi lapisan nano komposit PVA-TiO; yang
dideposisikan pada substrat kaca dengan metode spin coating. Fabrikasi lapisan
dilakukan dengan menambahkan serbuk TiO: ke dalam larutan PVA kemudian
diaduk selama selama 2 jam. Struktur dan morfologi lapisan diidentifikasi
menggunakan XRD dan SEM sedangkan sifat optiknya menggunakan UV-Vis
Spectrophotometer. Pola difraksi menunjukkan telah terjadi rekristalisasi pada
lapisan dan serbuk TiO> dapat terdispersi secara merata pada permukaan PVA
dengan tebal lapisan sekitar 20 um. Daerah penyerapan lapisan berada dalam
rentang panjang gelombang UV dan energi gap sekitar 3,49-3,59 eV. Aktivitas
fotokatalis lapisan diuji dengan mendegradasi larutan MB selama 5 jam
penyinaran. Lapisan PVA-TiO, mampu mendegradasi konsentrasi larutan MB
hingga 29,90 % dengan laju degradasi 0,00393 ppm/menit.

Kata kunci: Lapisan PVA-TiO, fotokatalis, metilen biru, spin coating.
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ABSTRACT

Nano-composite PVA-TiO; films have successfully been deposited on
the glass substrate by spin coating method. Fabrication was done by adding TiO>
nano-powders into PVA solution and then stirring for 2 hours. Structure and
morphology of the films were identified using XRD and SEM while the optical
properties using UV-Vis Spectrophotometer. The diffraction patterns have
indicated that TiO; nano-powders having anatase phase could be uniformly
dispersed on the surface of the PVA with thickness of 20 pm. From the
absorbance of films in the UV spectrum, the band energy gap of 3,49 to 3,59 eV
was obtained. Photocatalycal activity of nano-composite films was tested by
degrading MB solution for 5 hours under UV irradiation. PVA-TiO; films can
degrade MB solution concentrations up to 29,90 % with the degradation rate of
0,00393 ppm/minute.

Keywords: PVA-TiO; films, photocatalytic, methylene blue, spin coating.
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BAB 1
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Pemanfaatan teknologi fotokatalis saat ini menjadi salah satu alternatif
sumber energi terbarukan. Teknologi ini pertama kali diperkenalkan oleh peneliti
asal jepang yaitu Fujisima dan Honda pada tahun 1972 mengenai penguraian air
(H20) menjadi oksigen (O2) dan hidrogen (H2) melalui proses fotoelektrokimia
menggunakan elektroda semikonduktor TiO2 rutile yang diradiasi sinar UV (Carp,
2004). Fenomena fotokatalis merupakan peristiwa fotoreaksi yang melibatkan
cahaya dan mengalami peningkatan kecepatan reaksi akibat adanya katalis yang
mengabsorbsi energi cahaya ultraviolet (UV) sehingga menghasilkan senyawa
pereduksi dan pengoksidasi pada permukaan katalis. Beberapa material
semikonduktor yang digunakan sebagai fotokatalis yaitu TiO2, ZnO, Fe,O3, CdS,
ZnS dan sebagainya. Material semikonduktor yang menjadi pilihan utama dan
sering digunakan sebagai fotokatalis adalah TiO».

Titanium Dioksida terdapat banyak di Alam dan termasuk material
semikonduktor oksida organik yang tergolong polimorf (multiphase) yang
memiliki tiga bentuk fasa dengan struktur kristal yang berbeda yaitu fasa anatase,
rutile dan brookite (Diebold, 2003). Senyawa ini dapat dimanfaatkan sebagai
pigmen pada cat, bakterisida, fotokatalis, sensor, pelapis tablet, pasta gigi,
pembersih polutan di uadara, pewarna makanan, penyerap gelombang
elektromagnetik dan teknologi sel surya (Diebold, 2003; Carp, 2004; Sugumaran).

Serbuk TiO2 mudah diperoleh dan biaya pembuatannya relatif rendah
serta dapat dihasilkan mudah dengan berbagai metode sintesis diantaranya co
precipitation method, solvothermal method, microemulsion method, combustion
synthesis, electrochemical synthesis, chemical vapour deposition (CVD), spray
pyrolysis deposition (SPD), physical vapour deposition (PVD) dan sebagainya
(Carp, 2004). Serbuk TiO> memiliki keunggulan diantaranya memiliki aktivitas
fotokatalis tinggi dan stabil, non toksik, tahan terhadap korosi, tidak larut dalam

air. TiO2 juga memiliki kemampuan menyerap sinar yang tinggi yang ditandai



dengan nilai celah energi (Eg) yang sesuai yaitu sebesar 3,2 eV dalam struktur
anatase (Castro, 2008).

Strukutr anatase lebih baik digunakan pada aplikasi sel surya, lapisan
tipis dan fotokatalis (Diebold, 2003; Carp, 2004). Struktur ini memiliki
kemampuan fotoaktivitas yang lebih efektif daripada rutile. Hal ini disebabkan
nilai celah energi dari fasa anatase sebesar 3,26 eV lebih tinggi dari rutile sebesar
3,05 eV (Carp, 2004). Nilai celah energi yang tinggi akan menghasilkan luas
permukaan aktif yang lebih besar sehingga menghasilkan fotoaktivitas yang lebih
efektif. Beberapa hasil penelitian mengatakan bahwa gabungan rutile dan anatase
mampu menghasilkan efisiensi yang lebih tinggi dari fase murninya (Muggli,
2001; Ohno, 2001). Selain itu TiO2 memiliki kemampuan self-cleaning sehingga
dapat mendegradasi limbah organik dan zat berwarna.

Penggunaan serbuk TiO, sebagai fotokatalis tidak efektif karena untuk
mendegradasi limbah organik atau zat berwarna diperlukan TiO> yang banyak
sehingga untuk mengatasi masalah ini dapat dilakukan dengan cara membuatnya
sebagai komposit dengan matriks dari bahan seperti polimer, silika, zeolit dan
sebagainya. Pemanfaatan dan fabrikasi TiO. yang paling dasar adalah dalam
bentuk film (lapisan) disebabkan bentuk lapisan (film) dapat dimodifikasi sesuai
dengan divais yang diinginkan. Adapun masalah yang dihadapi dalam pembuatan
lapisan dengan material TiO adalah deposisi material pada substrat, jenis pelarut
dan binder (pengikat) yang digunakan.

Saat ini telah banyak dikembangkan lapisan nano komposit antara PVA
dan TiO; yang dimanfaatkan sebagai fotokatalis. Hal ini disebabkan keduanya
memiliki absorbansi pada daerah panjang gelombang UV. Hasil penelitian
membuktikan bahwa komposit antara PVA dan TiO> mampu meningkatkan
kualitas lapisan dan meningkatkan aktivitas fotokatalis seperti yang dilakukan
oleh Situ et al. (2014), Sugumaran (2014), dan Vishwas (2014). Lapisan nano
komposit yang dihasilkan dari memiliki kualitas yang lebih baik segi ketahanan,
sifat kimia, sifat listrik dan sifat optik. Peningkatan aktivitas fotokatalis dari
lapisan (film) dipengaruhi oleh beberapa faktor diantaranya struktur morfologi,

luas permukaan, struktur kristal dan ukuran partikelnya.



Untuk meningkatkan aktivitas fotokatalis lapisan nano komposit
beberapa cara yang dapat dilakukan diantaranya memberikan heat treatment
(pemanasan) pada sampel dan variasi komposisi. Hasil penelitian oleh Y. Song et
al. (2014) dan H. Yang et al. (2015) membuktikan bahwa lapisan nano komposit
PVA-TiO; dengan proses pemanasan memiliki efisiensi yang lebih baik daripada
lapisan PVA, lapisan TiO> dan lapisan tanpa proses pemanasan. Lapisan dengan
proses pemanasan akan mengalami retak atau crack sehingga akan memperlebar
ikatan antar muka matriks dan fillernya. Hasil penelitian lainnya juga
membuktikan bahwa persentase TiO> yang terdistribusi pada substrat berpengaruh
pada aktivitas fotokatalis. Semakin banyak TiO; yang terdapat pada matriks PVA
maka semakin tinggi konsentrasi polutan (metal orange dan rhodamine B) yang
terdegradasi (S. Mallakpour & A. Barati, 2011; X. Liu, 2015).

Berdasarkan uraian di atas maka pada penelitian ini, akan difabrikasi
lapisan nano komposit PVA-TiO> yang dibuat dengan metode spin coating. PVA
berfungsi sebagai matriks atau binder (pengikat) dari serbuk TiO; yang
dideposisikan pada substrat kaca. Metode spin coating ini dipilih karena relatif
lebih mudah difabrikasi, komposisinya yang homogen, tidak menggunakan ruang
dengan tingkat kevakuman tinggi, ketebalan lapisan dapat dikontrol dan mampu
menghasilkan mikrostruktur yang baik. Serbuk TiO: yang digunakan berukuran
nano dengan struktur anatase yang disintesis dengan metode kopresipitasi. TiO2
dihasilkan dari prekursor larutan TiCl; dan dititrasi dengan larutan amonium
hidroksida (NH4sOH). Metode kopresipitasi ini dipilih karena karena paling
mudabh, relatif murah serta parameter fisik dan kimianya dapat disesuaikan seperti
suhu, pH dan konsentrasi reaktannya sedangkan fase anatase digunakan karena
memiliki celah energi yang lebih tinggi dari rutile.

Serbuk TiO2 dan lapisan nano komposit yang dihasilkan akan
dikarakterisasi menggunakan DSC-TGA untuk mengetahui dekomposisi dan
pembentukan fase pada serbuk TiO2 dan XRD untuk identifikasi fase/kristal, UV-
Vis Spectrophotometer untuk mengetahui nilai absorbansi, SEM untuk melihat
struktur mikro dan uji aktivitas fotokatalis digunakan larutan methylene blue

(metilen biru) sebagai polutan atau zat pewarna.



1.2 Perumusan Masalah
Permasalahan yang akan diteliti dan dijelaskan dalam penelitian ini yaitu:

1. Bagaimana sintesis serbuk TiO> nanopartikel fasa anatase menggunakan
metode kopresipitasi ?

2. Bagaimana fabrikasi lapisan nano komposit PVA-TiO; yang dideposisikan
pada kaca silika amorf dengan metode spin coating ?

3. Bagaimana karakteristik lapisan nano komposit PVA-TiO, yang meliputi
fasa yang terbentuk, struktur mikro dan sifat optik ?

4. Bagaiamana aktivitas fotokatalis lapisan nano komposit PVA-TiO, dalam

mendegradasi larutan metilen biru ?

1.3 Batasan Masalah
Ada beberapa hal yang difokuskan dalam penelitian ini yaitu

1. Sintesis serbuk TiO> nanopartikel fasa anatase dengan metode
kopresipitasi

2. Fabrikasi lapisan nano komposit PVA-TiO, dengan metode spin coating
yang dideposisikan pada kaca silica amorf

3. Variasi komposisi PVA dan TiO» yang digunakan yaitu: 1:1, 1:2 dan 1:3

4. Pemanasan (heat treatment) sampel pada temperatur 100 °C selama 15
menit

5. Zat pewarna dalam pengujian aktivitas fotokatalis yang digunakan adalah

larutan metilen biru selama 5 jam penyinaran.

1.4 Tujuan dan Manfaat Penelitian
Adapun tujuan dan penelitian ini adalah
1. Membuat lapisan nano komposit PVA-TiO> dengan metode spin coating
2. Mengetahui karakteristik lapisan PVA-TiO: yang meliputi struktur
morfologi dan sifat optiknya
3. Mengetahui aktivitas fotokatalis lapisan nano komposit PVA-TiO, dalam

mendegradasi larutan metilen biru.



Penelitian ini diharapkan dapat menghasilkan lapisan nano komposit yang
memilki karakteristik yang baik yang meliputi struktur morfologi, sifat optik dan
sifat kimia serta memiliki efisiensi yang tinggi sehingga dapat diaplikasikan

sebagai fotokatalis.



Halaman ini sengaja dikosongkan



BAB 2
KAJIAN PUSTAKA DAN DASAR TEORI

2.1 Titanium Dioksida (TiO2)

Titanium Dioksida atau Titania atau Titanium (IV) oksida merupakan
material semikonduktor oksida organik yang memiliki celah energi yang lebar,
transmitansi yang tinggi, indeks bias dan sifat listrik yang baik (Diebold, 2003;
Sugumaran, 2014). TiO; berbentuk serbuk (powder) berwarna putih yang memlki
bersifat tidak tembus cahaya, lembam, penyerap gelombang elektromagnetik,
tidak beracun, memiliki titik lebur sebesar 1843 °C, titik didih sebesar 2972 °C,
rapat massa 4,23 g/cm®, massa molar 79,866 g/mol dan memiliki indeks bias 2,4
(Diebold, 2003).

Titania tergolong material polimorf (multiphase) yang memiliki tiga
bentuk fasa dengan struktur kristal yang berbeda yaitu fasa anatase (tetragonal),
rutile (tetragonal) dan brookite (ortorombik). Senyawa TiO; dapat dimanfaatkan
sebagai pigmen pada cat, bakterisida, pelapis tablet, pasta gigi, pewarna makanan,
UV absorber pada sunscreen dan teknologi solar cell (Diebold, 2003; Carp,
2004).

(a) (b) (©)

Gambar 2.1 Struktur kristal TiO> (a) rutile, (b) anatase, (c) brookite. (Lauf, RJ)



Struktur yang paling stabil dari TiO> adalah rutile sedangkan anatase
adalah fasa metastabil. Perbedaan rutile, anatase dan rutile terletak pada distorsi
octahedral dan pola susunan rantainya. Struktur rutile dan anatase digunakan
sesuai dengan aplikasi yang diinginkan. Struktur rutile paling sering digunakan
karena memiliki indeks bias yang tinggi, warna yang pekat dan memiliki sifat
kimia yang inert sedangkan anatase lebih baik digunakan pada aplikasi sel surya,

lapisan tipis dan fotokatalis (Diebold, 2003; Carp, 2004).

2.2 Sintesis TiO2 Dengan Metode Kopresipitasi

Serbuk Titania berukuran nano dapat disintesis menggunakan beberapa
metode  diantaranya  co-precipitation  method,  solvothermal  method,
microemulsion method, combustion synthesis, electrochemical synthesis, chemical
vapour deposition (CVD), spray pyrolysis deposition (SPD), physical vapour
deposition (PVD) dan sebagainya (Carp, 2004). Metode kopresipitasi merupakan
salah satu metode sintesis senyawa anorganik yang didasarkan pada pengendapan
lebih dari satu substansi secara bersama—sama ketika melewati titik jenuhnya.
Beberapa zat yang paling umum digunakan sebagai zat pengendap dalam
kopresipitasi adalah hidroksida, karbonat, sulfat dan oksalat. Metode ini
diharapkan memiliki ukuran partikel yang lebih kecil dari metoda sol-gel dan
lebih homogen daripada metode solid state.

Metode kopresipitasi banyak digunakan dalam sintesis TiO: karena
prosesnya berlangsung pada suhu rendah, waktu yang dibutuhkan relatif lebih
singkat, mudah dan murah serta parameter fisik maupun kimianya dapat
disesuaikan seperti suhu, pH dan konsentrasi reaktan. Kelemahan metode ini
adalah nanopartikel yang terbentuk harus distabilisasi untuk mencegah timbulnya
kristal berukuran mikro dan zat aktif yang hendak dibuat nano partikelnya harus
larut setidaknya dalam salah satu jenis pelarut, sementara diketahui bahwa banyak
zat aktif memiliki kelarutan rendah baik di air maupun pelarut organik.

Sintesis serbuk TiO2 dengan metode kopresipitasi pada kondisi
hidrotermal dihasilkan dari beberapa prekursor diantaranya senyawa titanium
tetraklorida (TiCls) (Wang, 2007), titanium triklorida (TiClz) (Cassaignon, 2007),
titanium tetra isopropoksida (TTIP) (Paola, 2009; Senthil, 2010), TiOCl> (Bae,



2003) dengan Oksigen. Prekursor ini dapat dilarutkan atau ditambahkan dengan
asam klorida (HCI), natrium hidroksida (NaOH), natrium klorida (NaCl) dan
ammonium hidroksida (NH4OH). Senyawa TiO> juga dapat terlarut secara lambat
dalam larutan asam sulfat (H2SO4) yang membentuk kristal sulfat dan
menghasilkan produk titanat dengan alkali cair (Koelsch, 2004; Lee, 2005).
Persamaan reaksi yang terjadi pada sintesis TiO> dengan jenis prekursor yang

digunakan ditampilkan pada Persamaan 2.1 dan 2.2 berikut ini:
TiCls (aq) + H,0/0, - TiOx(OH),Cl, - Ti0, 2.1

TiCl, + H,0 © TiOH3* + H* + 4Cl~

TiOH3* + H* & Ti0?* 4+ H,0 © TiO0, (2.2)

Gambar 2.2 Pola difraksi sinar-X serbuk TiO» yang diperoleh dari variasi waktu
pengadukan (a) 25; (b) 45; (c) 65 dan (d) 85 jam (Widaryanti, 2013)

Tabel 2.1 Ukuran kristal dan komposisi fasa TiO> pada variasi waktu pengadukan

Ukuran Kristal (nm) Komposisi Fasa (%)
anatase Rutile anatase rutile
25 jam 9,7 (2) - 100,0 0

45 jam 13,8 (5) 10,1(17) 98,7 (4) 1,3 (0)

65 jam 9,3 (3) 16,3 (12) 37,7 (0) 62,3 (1)

85 jam - 11,6 (4) 0 100,0
Sumber : Widaryanti, 2013

Sampel




Berdasarkan Gambar 2.2 menunjukkan bahwa pada waktu pengadukan
25 jam terbentuk fasa anatase sedangkan pada pengadukan 45 dan 65 jam
terbentuk dua fasa yaitu anatase dan rutile. Terbentuknya fasa rutile ini
disebabkan oleh waktu pengadukan yang lebih lama sehingga intensitas fasa
anatase semakin berkurang dan pada waktu pengadukan 85 jam telah terbentuk
fasa rutile tanpa fasa anatase (Widaryanti, 2013). Terbentuknya fasa anatase dan
rutile pada sintesis TiO» disebabkan proses transformasi fasa. Fenomena
tranformasi fasa pada TiO: disebabkan oleh ikatan antara ion Ti’" yang bersifat
reaktif terhadap O* yang membentuk ikatan TixOy (Carp, 2004; Cassaignon,
2007).

Berdasarkan hasil penelitian Widaryanti (2013) larutan TiClz pada variasi
waktu pengadukan mengalami perubahan warna dengan waktu pengadukan yang
lebih lama (dari ungu menjadi putih) seiring dengan penambahan NH;OH.
Perubahan warna ini disebabkan ikatan antara ion Ti** dan O® belum stabil
sehingga presipitat harus diendapkan selama kurang lebih 24 jam untuk mengubah
ion Ti*" berubah menjadi Ti*". Ketika ion Ti*" berikatan dengan ion O* akan
membentuk TiO,. Pada Tabel 2.1 ukuran kristal TiO> pada variasi waktu
pengadukan diperoleh ukuran kristal pada pengadukan 25 jam sebesar 9,7 nm dan
terbentuk anatase kemudian pada pengadukan 85 jam diperoleh 11,6 nm dan
terbentuk rutile sedangkan pada pengadukan 45 jam dan 65 jam terbentuk anatase

dan rutile.

2.3 Lapisan TiO:2 Sebagai Fotokatalis

Titanium Dioksida telah lama digunakan sebagai fotokatalis karena
memiliki fotoaktivitas, stabilitas kimia dan tahan terhadap fotokorosi (kecuali
asam pekat) serta bersifat nontoksik sehingga mampu mendegradasi dan
mengoksidasi senyawa atau polutan organik. Fasa TiO2 yang digunakan sebagai
fotokatalis adalah rutile dan anatase (Carp, 2004 )

Fenomena fotokatalis merupakan peristiwa fotoreaksi yang melibatkan
cahaya dan mengalami peningkatan kecepatan reaksi akibat adanya katalis yang
mengabsorbsi energi cahaya ultraviolet (UV) sehingga menghasilkan senyawa

pereduksi dan pengoksidasi pada permukaan katalis. Fotokatalis merupakan suatu
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gabungan proses antara proses fotokimia dan katalis. Fotokimia sendiri
merupakan suatu proses transformasi kimia dengan bantuan cahaya sebagai
pemicunya sedangkan katalis merupakan suatu substansi yang dapat mempercepat
laju reaksi tetapi tidak ikut bereaksi selama proses berlangsung dan pada awal
sampai akhir reaksi jumlah katalis tetap sama. Hal ini disebabkan katalis memiliki
kemampuan untuk mengadakan interaksi dengan minimal satu molekul reaktan
untuk menghasilkan senyawa antara yang lebih reaktif. Katalis dalam proses ini
disebut fotokatalis karena karena memiliki kemampuan dalam menyerap foton.

Suatu substansi dapat berfungsi sebagai fotokatalis jika substansi tersebut
memiliki daerah energi yang kosong yang disebut celah pita energi. Suatu
semikonduktor akan berfungsi sebagai katalis jika dikenai dengan foton yang
memiliki energi setara atau lebih dari energi celah pita semikonduktor yang
berkaitan. Induksi oleh foton menyebabkan terjadinya eksitasi elektron dari pita
valensi ke pita konduksi. Akibat dikenai cahaya terbentuklah pasangan elektron
dan hole yang dipisahkan menjadi fotoelektron bebas pada pita konduksi dan
fotohole pada pita valensi (Richardson, 1989). Beberapa material semikonduktor
yang digunakan sebagai fotokatalis yaitu TiO;, ZnO, Fe»Os3, CdS, ZnS dan
sebagainya.

Secara umum proses terjadinya fotokatalis dimulai ketika suatu bahan
semikonduktor tipe n dikenai cahaya maka elektron (e”) pada pita valensi akan
berpindah ke pita konduksi dan membentuk hole (h*) lubang bermuatan positif.
Elektron dan hole akan berekombinasi di daerah permukaan dan di dalam partikel.
Elektron berguna untuk mereduksi zat kimia yang ada di sekitar permukaan
semikonduktor sedangkan hole dapat menghasilkan reaksi oksidasi seperti

ditunjukkan pada Gambar 2.3.

Kemampuan fotoaktivitas dari TiO2 dipengaruhi oleh beberapa faktor
diantaranya morfologi, luas permukaan, struktur kristal dan ukuran partikel. Fasa
anatase memiliki kemampuan fotoaktivitas yang lebih efektif daripada rutile. Hal
ini disebabkan nilai celah energi dari fasa anatase sebesar 3,26 eV lebih tinggi
dari rutile sebesar 3,05 eV (Carp, 2004). Nilai celah energi yang tinggi akan

menghasilkan luas permukaan aktif yang lebih besar sehingga menghasilkan
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fotoaktivitas yang lebih efektif. Beberapa hasil penelitian mengatakan bahwa
gabungan rutile dan anatase mampu menghasilkan efisiensi yang lebih tinggi dari
fase murninya (Muggli, 2001; Ohno, 2001). Dengan perkembangan teknologi
yang semakin pesat upaya peningkatan efisiensi bahan semikonduktor sebagai
fotokatalis terus dilakukan salah satunya dengan cara penambahan bahan logam

atau bahan polimer pada permukaan TiO».

Red*

Gambar 2.3 Peristiwa fotokatalis pada permukaan semikonduktor (Mills, 1997)

Gambar 2.4 Mekanisme perpindahan elektron pada TiO2 yang dikenai cahaya
(Milss, 1997)
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Proses atau tahapan terjadinya efek fotokatalis TiO» sesuai dengan

penomoran pada Gambar 2.4 dijelaskan sebagai berikut ini:

1.

Tahapan pertama terjadi pembentukan muatan oleh foton, jika fotokatalis
dikenai radiasi foton dengan energi (hv) yang sama atau lebih besar dari
celah energi (Eg) maka electron akan tereksitasi ke pita konduksi (ecp)
yang membentuk kekosongan pada pita valensi (hw"). Persamaan reaksi
yang terjadi pada tahap ini dituliskan sebagai berikut:

TiO, + hv = hyp ¥ +eqp” (2.3)
Tahapan kedua terjadi rekombinasi pembawa muatan, hole pada pita
valensi (hyw ") sebagai oksidator yang kuat yang bergabung dengan elektron
pada pita konduksi (e«,) dan melepaskan panas. Persamaan reaksi yang
terjadi pada tahap ini dapat dituliskan sebagai berikut:

eq,” + {> TiVOH} -»> Ti'VOH (2.4)

hyp© + {> Ti'VOH} —»> Ti'VOH (2.5)
Tahapan ketiga, jika dalam sistem terdapat substrat yang teroksidasi maka
hole pada pita valensi (hy,") akan menimbulkan reaksi oksidasi terhadap
substrat.
Tahapan keempat, jika sistem terdapat oksidator maka akan terjadi reaksi
reduksi oleh elektron pada pita konduksi (ecv").
Tahapan kelima terjadi reaksi fotoreduksi terkatalis dan reaksi termal
lanjutan (misal reaksi hidrolisis atau reaksi dengan oksigen aktif) akan
menghasilkan gas CO?, H*,CI', dan H-O.
Tahapan keenam terjadi penjebakan (trapping) elektron pada pita
konduksi ke permukaan fotokatalis TiYOH membentuk Ti"OH.

Persamaan reaksi yang terjadi pada tahapan ini dapat dituliskan

e”+> TiOH - {{> Ti'VOH}} (2.6)

eq,” + TilV - Tilll (2.7
Tahapan ketujuh penjebakan (trapping) hole pada pita valensi (hw') pada
permukaan Ti'VOH yang bertindak sebagai oksidator.

hy, " +> Ti'VOH - {> Ti'VOH}* (2.8)
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Dalam aplikasi fotokatalis, aktivitas fotokatalik dari material TiO; berada
pada daerah panjang gelombang 300-800 nm atau sekitar cahaya tampak hingga
infra merah. Panjang gelombang yang diserap oleh suatu material dipengaruhi
oleh celah energi yang dimilikinya (Chen, 2007; Hanaor, 2011). Celah energi

suatu material dapat diperoleh dengan menggunakan Persamaan 2.9 (Chen, 2007).

hc
E, = 2.9
9 Aint ( )
dengan :
E, =energi gap (eV)

h  =konstanta Plank (6.62 x 10* Js)
¢ =kecepatan cahaya (3x10® m/s)

A int= panjang gelombang (nm)

2.4 Polivinil Alkohol (PVA)

Polivinil Alkohol (polyvinyl alcohol) merupakan jenis polimer sintetik
yang dibuat melalui proses polimerisasi dan alholisasi vinil asetat dengan rumus
molekul (C2H4O)n. Polivinil Alkohol berbentuk padatan kering, butiran atau
bubuk, berwarna putih, tidak berbau, memilki bentuk lapisan yang baik, bersifat
adesif, kekuatan tarik yang tinggi (C.A. Finch, 1992; Perry, 1997). Polivinil
Alkohol larut dalam air pada temperatur di atas 90 °C, memiliki berat molekul
yang tinggi antara 85000 sampai 146000 g/mol, memiliki temperatur transisi gelas

(Tg) sebesar 85 °C dan temperatur leleh antara 228 °C-256 °C (Perry, 1997).

OH

Gambar 2.5 Struktur dari Polyvinyl Alcohol (Wikipedia, 2014)/
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Polivinil Alkohol banyak dimanfaatkan dalam berbagai aplikasi (C.A.
Finch, 1992) diantaranya pelapis kertas, dapat memodifikasi permukaan menjadi
mengkilap, bahan adesif dan biomaterial, serta sebagai sensor kelembaban dan
lapisan tipis. PVA dapat dibuat film disebabkan sifatnya yang hidrofilik
(menyerap uap air) meskipun memiliki resistivitas yang tinggi yaitu (3,1-3,8) 10’
Qcm (Perry, 1997). Hal ini disebabkan adanya gugus OH pada salah satu rantai
cabangnya, ketika PVA menyerap uap air maka molekul HoO akan mengalami
polarisasi. Pada saat PVA diberi tegangan AC, molekul yang terpolarisasi ini akan
bersifat konduktor sehingga mampu menurunkan impedansinya dan
meningkatkan konduktivitas.

Selain memiliki impedansi yang tinggi, PVA tidak stabil selama efek
pemanasan yang menyebabkan tekstur film berubah dan tidak stabil. Hal ini dapat
dipengaruhi oleh beberapa faktor yaitu pengaruh temperatur dan kondisi
kelembaban. Ketidakstabilan ini dapat diatasi dengan metode pengikatan silang
secara kimiawi dengan menambahkan ammonium peroksodisulfat (APS) sehingga
terjadi crosslinking pada PVA (Cecilia, 1995).

Polivinil Alkohol juga digunakan dalam pembuatan lapisan nano
komposit dikarenakan memiliki struktur, sifat fisik, biokompatibilitas dan
ketahanan kimia yang baik. Untuk membentuk lapisan komposit yang baik
polivinil alkohol biasanya ditambahkan dengan material anorganik seperti TiO2
(Sugumaran, 2014). Adapun skema dan reaksi degradasi fotokatalis oleh PVA
ditampilkan pada Gambar 2.6 dan persamaan reaksi 2.10-2.16 (L-J. Hsu et al,
2011) berikut ini.

hyg" + OH™ - OH: (2.10)
PVA + hyg* — Oxidation products (2.11)
ecg” + 0, = 03 (2.12)
03+ H™ - HO, (2.13)
2HO, - 0, + H,0, (2.14)
H,0, + 03 = OH + OH™ + 0, (2.15)
PVA + HO:; — Degradation products (2.16)
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Gambar 2.6 Skema mekanisme degradasi oleh PVA (L-J. Hsu et al., 2011)

2.5 Pembuatan Lapisan dengan Metode Spin Coating

Spin Coating merupakan salah satu metode yang digunakan untuk
menghasilkan lapisan atau film tipis organik dan homogen. Metode lain yang
digunakan dalam pembuatan lapisan yaitu metode dip coating dan power coating.
Dalam metode spin coating pembentukan lapisan melalui proses pemutaran
(spin). Bahan yang akan dibentuk lapisan dibuat dalam bentuk larutan (gel)
kemudian diteteskan di atas suatu substrat yang disimpan di atas piringan yang
dapat berputar.

Keunggulan dari metode ini adalah mampu menghasilkan lapisan tipis
dengan cepat dan mudah. Cairan yang berbentuk gel ditempatkan pada substrat
kemudian diputar dengan kecepatan tinggi secara konstan sehingga cairan dapat
tersebar merata dengan gaya sentrifugal. Dalam metode spin coating digunakan
prinsip gaya sentrifugal menurut hukum Newton II, di mana benda bergerak
secara rotasi mengelilingi suatu sumbu putar tentu. Arah dari gaya sentrifugal ini
selalu menuju pusat rotasi sehingga benda mengalami kecepatan sentripetal
(Rubiyanto, 2003).

Proses pembuatan lapisan dengan metode spin coating yaitu larutan atau

cairan dituangkan di atas gelas substrat (kaca preparat) kemudian diletakkan di
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atas spin coater setelah itu gelas substrat diisap pada tekanan tertentu supaya pada
saat pemutaran oleh alat coater dengan kecepatan tinggi (rpm) sampel tidak
terlempar. Kecepatan putaran oleh spin coater akan mempengaruhi homogenitas
dan ketebalan lapisan. Adapun beberapa parameter fisik yang mempengaruhi
kualitas dalam proses spin coating yaitu: viskositas, kecepatan dan waktu putar,
padat konten, sudut kecepatan (Rubiyanto, 2003).

Adapun langkah-langkah pembuatan lapisan dengan metode spin coating
adalah sebagai berikut ini:

1. Dispense (penetesan cairan)

Pada tahap ini cairan dideposisiskan atau diteteskan diatas permukaan
substrat. Proses dispense dibagi menjadi 2 jenis yaitu static dispense dan dynamic
dispense.

a. Static dispense merupakan proses desposisi yang dilakukan pada larutan di
atas pusat substrat. Pada proses ini menggunakan kecepatan 1 sampai 10
rpm, bergantung pada konsentrasi cairan dan ukuran substrat yang
digunakan. Adanya kecepatan yang tinggi dan ukuran substrat yang lebih
besar dapat memastikan cairan tersebut telah tersebar rata di atas substrat

b. Dynamic dispense merupakan proses deposisi dengan kecepatan putar
yang rendah kira-kira 500 rpm. Pada proses ini cairan yang tersebar di atas
substrat akan sedikit terbuang dan substrat menjadi lebih basah, sehingga
lapisan yang terbentuk akan lebih tebal.

2. Spreading (percepatan dan penyebaran)

Setelah tahap penetesan cairan, larutan dipercepat dengan kecepatan
relatif tinggi. Kecepatan yang digunakan pada substrat ini akan mengakibatkan
terjadinya gaya sentrifugal dan turbulensi cairan sehingga cairan tersebar merata
di atas substrat. Kecepatan yang digunakan antara 1500-1600 rpm dan tergantung
sifat cairan terhadap substrat yang digunakan.

a. Spin up: larutan pada substrat masih banyak yang terlempar keluar. Hal ini
karena kondisi awal dari kondisi spin coater diam menuju kecepatan
tertentu.

b. Spin off: larutan yang terlempar sudah mulai berkurang, bahkan sudah

tidak ada. Hal ini karena kecepatan sudah konstan atau stabil.
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3. Drying (pengeringan)

Pada tahap ini terbentuk lapisan tipis murni dengan suatu ketebalan
tertentu. Tingkat ketebalan lapisan yang terbentuk bergantung pada tingkat
kelembaban substrat. Adanya kelembaban yang kecil mengakibatkan ketebalan

lapisan murni yang terbentuk akan menjadi semakin besar

® ®

Gambar 2.7 Proses pembuatan lapisan dengan metode spin coating

2.6 Karakterisasi Lapisan Nano Komposit PVA-TiO:

Kualitas lapisan nano komposit dapat dilihat dari segi ketahanannya, sifat
kimia, sifat listrik dan sifat optiknya. Dalam aplikasi sebagai fotokatalis, kualitas
lapisan dipengaruhi oleh beberapa faktor diantaranya struktur morfologi, luas
permukaan, struktur kristal dan ukuran partikelnya. Ada beberapa jenis
karakterisasi yang harus dilakukan untuk mengetahui hal tersebut. Berikut
karakterisasi dan penjelasan dari beberapa hasil penelitian mengenai lapisan nano
komposit PVA-TiOx.

Berdasarkan hasil penelitian yang dilakukan oleh Y. Song et al. (2014)
menunjukkan bahwa lapisan komposit PVA-TiO; tanpa pemansan dan lapisan
PVA-TiO; dengan pemanasan (120° dan 240 °C) memiliki pola XRD yang identik
atau tidak berubah dibandingkan serbuk TiO,. Adapun puncak 20 yaitu 25.28°
(101), 37.82° (004), 47.82° (200), 54.18° (106), dan 62.84° (215). Puncak yang
terbentuk ini menunjukkan bahwa serbuk TiO: yang digunakan adalah fasa
anatase. Estimasi ukuran kristal TiO: yang dihasilkan pada sampel yang
dipanaskan dan tanpa pemanasan masing-masing 5.9 nm dan 5.4 nm. Hasil yang

sama ditunjukkan penelitian yang dilakukan oleh (H. Yang, 2015) di mana sampel
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lapisan komposit PVA-TiO, yang dikalsinasi pada temperatur 250 °C-260 °C
tidak mengalami perubahan fasa terbukti dengan puncak pada sudut 20 yang
dihasilkan. Hal ini mengindikasikan bahwa serbuk TiO, dapat terdispersi secara
merata pada matriks PVA. Kedua hasil ini membuktikan bahwa proses pemanasan

tidak mempengaruhi struktur dan ukuran kristal dari TiO».

Gambar 2.8 Skema mekanisme immobilisasi TiO, dalam matriks PVA
(P.Lei et al., 2012)

Gambar 2.9 Pola XRD (a) PVA-TiO», (b) PVA-TiO> dipanaskan dan (c) TiO2
(Y. Song et al, 2014)
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Gambar 2.10 Pola XRD pada TiO», lapisan C-TiO> dan lapisan C-PVA/ TiO>
(H. Yang, 2015)

Hasil penelitian yang dilakukan oleh Vishwas (2014) pada Gambar 2.11
struktur mikro partikel nano TiO; (a) dan lapisan PVA (b) menggunakan SEM
menunjukkan bahwa distribusi partikel nano TiO> dan lapisan PVA menunjukkan
struktur permukaan yang kasar dengan beberapa retakan dan pori yang kecil.
Hasil penelitian lain pada Gambar 2.12 yang dilakukan oleh Y. Song et al. (2014)
menunjukkan lapisan komposit PVA-TiO, dengan pemanasan dan tanpa
pemanasan memiliki struktur morfologi yang halus dengan penyebaran TiO> yang
merata dengan baik diantara PVA. Pada Gambar 2.12 terdapat retakan yang
disebabkan oleh proses pemanasan pada temperatur 120 °C dan 240 °C. Retakan
yang terjadi dapat meningkatkan interaksi antar muka antara PVA dan partikel
TiO, sekaligus dapat meningkatkan aktivitas fotokatalis. Hasil penelitian ini
membuktikan bahwa proses pemanasan dan tanpa pemanasan tidak
mempengaruhi penyebaran TiO dalam PVA.

Selain karakterisasi dengan difraksi sinar-x, juga dilakukan analisis
dengan UV-Vis Spectrophotometer untuk mengetahui daya absorbsi dan pada
lapisan nano komposit PVA-TiO;. Berdasarkan hasil penelitian yang dilakukan
oleh Y. Wang et al. (2009) dan S. Mallakpour (2011) diperoleh grafik spektrum
absorbansi lapisan nano komposit PVA-TiO; yang ditampilkan pada Gambar 2.13

bahwa lapisan nano komposit PVA-TiO, memiliki nilai absorbansi maksimum
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pada panjang gelombang sekitar 350 nm. Perbedaan komposisi pada sampel
menyebabkan perbedaan koefisien absorbansi yang diperoleh dimana semakin
banyak massa TiO2 yang digunakan maka semakin tinggi koefisien absorbansi
yang diperoleh. Hasil ini menunjukkan bahwa semakin besar TiO; yang
ditambahkan pada lapisan PVA maka semakin besar absorbansi yang dihasilkan

dan mampu mereduksi daya transmisi pada lapisan komposit.

Vg B
<
‘. _ _ s " £
AccV  Spot Maan Dot WD ——— 2000 AoV Spot Magn Dot WD f——————— 500.6m
100KV 20 341279 TLD 66 G00KV 30 164408% TLD 6.8

?

Gambar 2.11 Morfologi (a) TiO nanopartikel yang dikalsinasi pada 500°C dan
(b) lapisan PVA (Vishwas, 2014)

Gambar 2.12 Morfologi lapisan nano komposit PVA-TiO, (a) Tanpa pemanasan
dan (b) dipanaskan pada temperatur 180 °C dan 240 °C (Y. Song et al, 2014)
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Gambar 2.13 Spektrum absorbansi lapisan (a) TiO2 dan TiO2/D-PVA (Vishwas,
2014) dan (b) PVA dan PVA.TiO; (S. Mallakpour and A. Barati, 2011)

2.7 Degradasi Metilen Biru

Fotodegradasi adalah reaksi pemecahan senyawa oleh adanya cahaya.
Proses fotodegradasi memerlukan suatu fotokatalis, Prinsip fotodegradasi adalah
adanya perpindahan elektron dari pita valensi ke pita konduksi pada logam
semikonduktor jika terkena energi foton (Carp, 2004). Perpindahan elektron ini
menyebabkan timbulnya 4ole (lubang elektron) yang dapat berinteraksi dengan
pelarut (air) membentuk radikal OH™ yang bersifat aktif dan dapat berlanjut untuk
menguraikan senyawa organik target. Proses fotodegradasi akan diawali dengan
oksidasi ion OH™ dari HO membentuk radikal, setelah suatu semikonduktor
(sebagai contoh adalah TiO») menyerap cahaya dan membentuk hole. Adapun

Persamaan reaksi degradasi metilen biru dapat dituliskan pada Persamaan 2.17.

C16H1N3SCl + 51/ 0, = HCl + H,S0, + 3HNO; + 16C0, + 6H,0 (2.17)

Metilen biru adalah senyawa kimia aromatis heterosiklik dengan rumus
molekul CisHisN3SCl yang digunakan sebagai pewarna thiazine yang kerap
digunakan sebagai pewarna sutra, wool, tekstil, kertas, peralatan kantor, kosmetik
dan fungsida pada akuarium. Metilen biru dikenal sebagai kapas biru, helvetia
biru, asam biru 93 atau CI 42780. Penggunaan bahan ini mempunyai pengaruh

buruk terhadap filtrasi biologi dan kemampuan warnanya untuk melekat pada
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kulit, pakaian, dekorasi akuarium dan peralatan lainnya termasuk lem akuarium.

Struktur metilen biru ditampilkan pada Gambar 2.14.

Gambar 2.14 Struktur metilen biru

Senyawa ini berupa kristal berwarna hijau gelap pada suhu kamar.
Senyawa ini menghasilkan larutan berwarna biru ketika dilarutkan dalam air atau
alkohol. Larutan metilen biru dapat memberikan warna biru apabila berada pada
lingkungan dengan tingkat oksidasi yang tinggi. Memiliki berat molekul 319.86
gr/mol, dengan titik lebur di 105 °C dan daya larut sebesar 4,36 x 104 mg/L.
Metilen biru merupakan fotosensitizer yang digunakan untuk membuat oksigen
singlet apabila terkena oksigen dan cahaya. Hal ini digunakan untuk membuat
peroksida organik oleh reaksi Diels-Alder. Dalam penelitian mengenai fotokatalis,
larutan ini digunakan untuk bahan penelitian sebagai salah satu polutan standar.
Ada beberapa larutan atau zat pewarna lain yang juga sering digunakan
diantaranya metal orange (MO), thodamine A (RhA) dan rhodamine B (Rh B).

Beberapa hasil pengujian degradasi Rhodamine B (RhB) dan Metil
Orange (MO) oleh fotokatalis komposit PVA-TiO2 dengan proses pemenasan,
tanpa pemanasan dan variasi komposisi ditampilkan pada Gambar 2.15 dan
Gambar 2.16 yang menunjukkan H-PVA/Ti0, mampu mendegradasi konsentrasi
larutan Rhodamine B lebih besar daripada sampel PVA/TiO; yang tidak diberi
pemanasan. Proses pemanasan pada lapisan dapat menimbulkan retakan yang
dapat memeperluas daerah antar muka antara matriks dan filler sehingga

immobilisasi TiO> dalam PV A lebih optimal.

23



Secara rinci, proses reaksi degradasi metilen biru oleh lapisan PVA-TiO;

ditampilkan pada persamaan reaksi 2.18 sampai 2.28 (Y. Wang, et al, 2009).

TiO,/PVA + MB = Ti0,/PVA/MB (2.18)
TiO,/PVA/MB + hv =3 TiO, /PVA*/MB (2.19)
Ti0,/PVA" /MB + hv <3 TiO, (e5,)/PVA* /MB (2.20)
TiO,/PVA* /MB + hv S Ti0, /PVA/MB* 2.21)
el +0,3.0; (2.22)
.05 + H,0 3. 00H + OH- (2.23)
2.00H S H,0, + 0, (2.24)
.00H + H,0 + €3, % H,0, + OH~ (2.25)
H,0, + €2, -3 OH + OH- (2.26)
.05 + H,0, 3.0H + OH~ + 0, (2.27)
.03 /OH + MB,/MB;} g Degraded Products (2.28)
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| —Oo—P-25
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;\ | 2
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= 40}
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Gambar 2.15 Fotodegradasi pada Rhodamine B selama 6 jam penyinaran
(Y. Song et al., 2014)
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Gambar 2.16 Spektrum absorbansi degradasi Rhodamine B

Gambar 2.17 Aktivitas fotokatalis nano komposit PVA/TiO, dalam mendegradasi
larutan metal orange (MO) (X. Liu et al, 2015)
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(Halaman ini sengaja dikosongkan)
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BAB 3
METODE PENELITIAN

Pada bagian ini akan dijelaskan tahapan penelitian, metode, peralatan dan
bahan, karakterisasi serta analisis yang digunakan. Kegiatan penelitian dilakukan
di Laboratorium Optoelektronika dan EM Terapan untuk sintesis serbuk TiO»,
pembuatan lapisan dan pengujian aktivitas fotokatalis, Laboratorium Zat Padat
untuk pengambilan data absorbansi, Laboratorium Energi dan Rekayasa untuk
pengambilan data menggunakan DSC-TGA dan XRD sedangkan Laboratorium
Mikro Struktur UNM Makassar untuk data SEM. Estimasi ukuran kristal
dianalisis menggunakan MAUD dan parameter kisi serbuk TiO2 dianalisis dengan

metode Rietveld.

3.1 Peralatan dan Bahan

Bahan yang digunakan dalam sintesis serbuk TiO2 nano partikel dan
pembuatan lapisan komposit PVA-TiO; terdiri dari larutan TiClz (15%) (merck),
larutan NH4OH (28,9%) (Aldrich), Polyvinyl Alcohol (PVA) (Mw Approx 60000),
Methylene Blue, air destilasi (aquades), substrat kaca silica amorf, alkohol dan
aseton.

Peralatan yang digunakan dalam sintesis TiO2 nano partikel dan
pembuatan lapisan komposit PVA-TiO> terdiri dari gelas becker, tabung ukur,
magnetic stirrer, pipet, spatula, mortal, cawan keramik, timbangan digital,
termometer atau termokopel, pH meter atau universal indicator, hot plate stirrer,
aluminium foil, furnace dan ultrasonic cleaner, lampu UV 25 Watt dan spin

coater.

3.2 Prosedur Kerja

Proses sintesis TiO> nanopartikel menggunakan metode kopresipitasi
sedangkan pembuatan lapisan komposit PVA-TiO; dengan metode spin coating.
Secara rinci proses sintesis serbuk TiO,, fabrikasi lapisan komposit dan

karakterisasinya dijelaskan pada bagian selanjutnya.
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3.2.1 Sintesis TiO2 Nanopartikel

Larutan TiClz 15% sebanyak 20 ml dicampurkan dengan air destilasi
sebanyak 100 ml ke dalam gelas becker dan diaduk menggunakan magnetic
stirrer selama 5 jam. Selanjutnya, menambahkan (titrasi) larutan NH4OH 28,9%
ke dalam larutan TiClz hingga pH larutan mencapai 9-12. Setelah itu, larutan
diaduk kembali hingga berwarna putih kemudian diendapkan kurang lebih 24 jam.
Selama proses pengendapan dilakukan pencucian dan penyaringan endapan putih
hingga pH larutan mencapai 7. Hasil endapan putih kemudian dikalsinasi pada
temperatur 400 °C selama 3 jam dalam firnace dan digerus menggunakan mortal
hingga butiran sampel semakin halus. Kalsinasi ini bertujuan untuk memperoleh

serbuk TiO; fasa anatase.

3.2.2 Pembuatan Lapisan Komposit PVA-TiO2

Persiapan substrat dimulai dengan memotong substrat kaca silica amorf
dengan ukuran 2x2 cm, 2x1 cm dan Ix1 cm kemudian menghaluskan sisinya
dengan amplas atau sejenisnya dan dicuci dengan aseton atau sabun dan dibilas
dengan aquades. Selanjutnya, bersihkan kembali substrat kaca menggunakan
ultrasonic cleaner.

Persiapan pembuatan larutan suspensi dimulai dengan menimbang serbuk
TiO, dan serbuk PVA pada neraca digital dengan perbandingan yang telah
ditentukan. Selanjutnya, serbuk PVA dicampurkan dengan air destilasi dan diaduk
dengan magnetic stirrer pada temperatur 90 °C selama 2 jam. Selanjutnya, serbuk
Ti102 dicampurkan ke dalam larutan PVA kemudian diaduk kembali selama 2 jam
tanpa proses pemanasan.

Pembuatan lapisan komposit dimulai dengan meletakkan substrat kaca
yang berukuran 2x2 cm, 2x1 cm dan Ixl cm pada spin coater kemudian
meneteskan larutan suspensi larutan PVA-TiO, pada permukaan substrat kaca
silica amorf. Sampel diputar dengan kecepatan 1500 rpm selama 30 detik
menggunakan spin couter. Setelah itu semua sampel dipanaskan pada temperatur

100 °C selama 15 menit.
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3.2.3 Karakterisasi Serbuk TiO: dan Lapisan Komposit PVA-TiO2

Karakterisasi yang dilakukan pada penelitian ini terbagi menjadi dua
bagian yaitu karakterisasi serbuk TiO» dan karakterisasi lapisan PVA-TiO,.
Adapun alat yang digunakan untuk karaketerisasi terdiri dari DSC-TGA
(Differential Scanning Calorimetry-Thermal Gravimetric Analyzer), XRD
(Philips Xpert XRD), Scanning Electron Microscopy (SEM EVO MA 10) dan
UV-Vis Spectrophotometer (Genesis 10S UV-Vis).

a. DSC-TGA untuk mengetahui reaksi yang terjadi selama pemanasan dan
besarnya pengurangan massa TiO akibat pemanasan. Sampel TiO; yang
diukur adalah nano-powder TiO». Alat ini akan mencatat secara otomatis
perubahan berat sebagai fungsi temperatur atau waktu. Sampel
dipanaskan dengan kecepatan konstan antara 1 — 20 °C/menit.

b. XRD untuk mengidentifikasi kristal/fase yang terbentuk pada sampel.

c. SEM untuk mengetahui struktur mikro dan tebal lapisan

d. UV-Vis Spectrophotometer untuk pengukuran nilai absorbansi sampel

3.2.4 Pengujian Aktivitas Fotokatalis Menggunakan Methylene Blue

Tahap pengujian ini dimulai dengan menyiapkan wadah atau chamber
yang tidak tembus cahaya kemudian diisi dengan larutan methylene blue
secukupnya. Sebelum melakukan pengujian, terlebih dahulu mengkalibrasi larutan
metilen biru dengan variasi konsentrasi yaitu 4.0 ppm, 12.0 ppm, 20.0 ppm dan
28.0 ppm seperti yang ditampilkan pada Tabel 3.1. Tujuannya adalah untuk
memperoleh Persamaan linear dari grafik hubungan antara konsentrasi dan
koefisien absorbansi yang akan digunakan untuk menentukan konsentrasi larutan

metilen biru setelah penyinaran lampu UV dalam satuan ppm.

Tabel 3.1 Pembuatan kurva standar metilen biru

Massa Konsentrasi Absorbansi
(gr) (ppm) (a.u)

0 0 0
0,001 4,0 0,701
0,003 12,0 1,365
0,005 20,0 2,886
0,007 28,0 3,906
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y=0.138x-0.006

Absorbansi (a.u)
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Gambar 3.1 Kurva standar konsentrasi larutan metilen biru

Pengujian sampel lapisan PVA-TiO; diawali dengan mengaduk dan
merendam sampel selama 1 jam ke dalam gelas becker yang berisi larutan
methylene blue. Selanjutnya, sampel lapisan PVA-TiO> diangkat dan disinari
dengan menggunakan lampu UV 25 Watt kemudian diukur nilai absorbsinya.
Kegiatan ini dilakukan setiap 1 jam selama 5 jam. Data absorbansi yang diperoleh
kemudian digunakan untuk menentukan persentase degradasi konsentrasi pada
larutan metilen biru selama waktu penyinaran yang ditunjukkan pada Persamaan

(3.1) berikut ini:

%D = 2= x 100% (3.1)
0
dengan:
%D = Persen degradasi (%)
Co = Konsentrasi awal (sebelum penyinaran) (ppm)
C; = Konsentrasi setelah penyinaran selama waktu t (ppm)

Adapun untuk menentukan laju degradasi fotokatalis dapat dihitung

dengan menggunakan Persamaan 3.2 berikut ini:
C = Coe ™kt (3.2)
k = In (%) (3.3)

dengan:

k = Laju degradasi (ppm/menit)

Co = Konsentrasi awal (sebelum penyinaran) (ppm)

C = Konsentrasi setelah penyinaran selama waktu t (ppm)
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Secara rinci pengujian aktivitas fotokatalis dibagi dalam dua kondisi yaitu
1. Reaksi fotolisis : Methylene blue tanpa lapisan PVA-TiO, dan lampu UV
dalam keadaan menyala.
2. Reaksi fotokatalisis : Methylene blue dengan lapisan PVA-Ti0O;, lampu

UV dalam keadaan menyala.

3.3 Diagram Alir Penelitian

[ FABRIKASI LAPISAN PVA-TiO2 SEBAGAI FOTOKATALIS]

y -

AN
= ; A
Smtesnfs serbuk TiO; nanoH Larutan PVA ]
L (fasa anatase) ditambahkan .
l [ Suspensi PVA-TiO; ]

-
Karakterisasi serbuk TiOz] l

\ (Uji XRD dan DSC-TGA) [Deposisikan pada Substrat Kaca]

I

Lapisan PVA-TiO;
(metode spin coating)

1L

Karakterisasi (XRD, UV-Vis, dan SEM)
dan
Pengujian Aktivitas Fotokatalis

1L

Analisis dan Interpretasi Data

1l

[ Kesimpulan ]

Gambar 3.2 Diagram alir penelitian

31



Diaduk selama 5 jam menggunakan
magnetic stirrer

[ Larutan TiCl; + Aquades ]

|

[ Larutan NH4OH (titrasi) ]“"‘"'"""'"'"'"'"'"~~.‘.’.‘{§_r_ﬂ_'°_‘_[ﬂﬁ[‘)_?f!!_}_{ﬂg}{_P_‘_f_!ffi_ff_ __________________________ :
g”"k;tika pH larutan prekursor sudgﬁ""g
i mencapai 9 maka titrasi dihentikan dan :

* larutan diaduk dengan magnetic stirrer
.._hingga berubah warna menjadi putih

[ pH larutan prekursor 9 ]

! putih diendapkan selama kurang lebih
24 jam dan dicuci dan pH nya diukur.
" Jika pH = 7 maka endapan yang :
berwarna putih diambil 5

Larutan diendapkan, dicuci
dan disaring hingga pH=7

:-"§ampel yang dikalsinasi digerus agat:"'-,_
i butirannya semakin  halus  dan
: dilakukan pengujian XRD untuk i
i mengetahui kandungan fasa dari
" sampel. Catatan : Fasa yang diperoleh
diharapkan anatase yang akan
'-.‘..dlgunakan untuk pembuatan lapisan 3

[ Karakterisasi Serbuk TiO,

Gambar 3.3 Diagram alir sintesis serbuk TiO>

[ PVA + Air destilasi H Serbuk TiO; ]
. ditambahkan

g"“L‘érutan PVA diaduk selam.g"g } Larutan PVA-TIO,
i 2 jam dan dipanaskan pada : V : : diaduk selama 1 jam
0 - - i tanpa pemanasan  :
temperatur9OC ....................... [Larutan Suspensi PVA-TIOz] RS <

{ Suspensi PVA-TIO,
5 diteteskan pada

e sUbstrat kaca

[ Diteteskan 2-3 tetes ]— ------------------------------------- !

T

[ Diputar 1500 rpm; 60 s ] Lapisan PVA-TIO,

l i dipanaskan pada

 temperatur 100 oC
[ Lapisan PVA-TiO, ]

Gambar 3.4 Diagram alir fabrikasi lapisan PVA-TiO:
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[ Lapisan PVA-TiO; —[ Larutan Methylene Blue ]
Direndam dan diaduk

i Lapisan PVA-TiO, :
: dan diaduk ke dalam gelas :
becker yang dibungkus dengan
! kertas hitam atau ruang gelap [ Penyinaran Lampu UV ]

Jortasam saurargecs * Il

[ Pengukuran Nilai Absorbansi ]

I

[ Menghitung (%) Degradasi Larutan MB ]

Gambar 3.5 Diagram alir pengujian aktivitas fotokatalis pada lapisan PVA-TiO»
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Aquades 100 ml Larutan TiCl3 15% 20 ml Larutan TiCl; + aquades

Pengadukan larutan TiCl; + aquades  Titrasi NH4OH ke dalam larutan  Pengukuran pH larutan prekursor

Serbuk TiO; yang telah dikalsinasi

Pengadukan sampai larutan Presipitat berwarna putih
berwarna putih

Gambar 3.6 Sintesis serbuk TiO> dengan metode kopresipitasi
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Serbuk PVA Serbuk TiO, fasa anatase
PVA merck (Mw 60000)

Larutan Suspensi PVA-TiO; Larutan Suspensi PVA-TiO; dengan variasi komposisi

Substrat kaca silica amorf

Lapisan Nano Komposit PVA-TiO; yang dideposisikan
pada substrat kaca dengan berbagai dimensi

Spin Coater

Gambar 3.7 Peralatan dan bahan yang digunakan untuk fabrikasi lapisan
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(XRD Philips X-Pert) (SEM EVO MA 10)

UV-Vis Spectrophotometer (Genesis 10 S UV-Vis)

Gambar 3.8 Alat karakterisasi yang digunakan

36



BAB 4
HASIL PENELITIAN DAN PEMBAHASAN

Pada Bab 4 ini akan ditampilkan hasil karakterisasi, pengukuran data,
analisis dan pembahasan mengenai karakteristik dari serbuk TiO, fase anatase
yang disintesis dengan metode kopresipitasi dan lapisan PVA-TiO; yang
difabrikasi dengan metode spin coating. Serbuk TiO» dikarakterisasi
menggunakan DSC-TGA  (Differential  Scanning  Calorimetry-Thermal
Gravimetric Analyzer) untuk mengetahui dekomposisi dan pembentukan fase dan
identifikasi kristal/fase menggunakan XRD (X-Ray Diffraction) sedangkan
estimasi ukuran kristal dan parameter kisinya dianalisis menggunakan MAUD dan
metode Rietveld sedangkan lapisan PVA-TiO: dikarakterisasi menggunakan
XRD, UV-Vis Spectrophotometer untuk pengukuran nilai absorbansi, dan SEM
(Scanning Electron Microscopy) untuk mengetahui struktur mikro dan tebal
lapisan serta pengujian aktivitas fotokatalis menggunakan larutan metilen biru

sebagai polutan standar.

4.1. Karakterisasi dan Analisis Serbuk TiO:

Berdasarkan kurva DSC-TGA (lihat Lampiran 1) dan penelitian
sebelumnya (Widaryanti, H.N, 2013) diketahui bahwa temperatur kalsinasi serbuk
Ti0; fasa anatase dapat diperoleh pada temperatur 400 °C. Sintesis serbuk TiO»
dilakukan sesuai dengan prosedur sintesis pada Bab 3 penelitian ini. Serbuk TiO»
yang dikalsinasi pada temperatur 400 °C selama 3 jam berwarna putih.
Selanjutnya, dilakukan karakterisasi XRD untuk mengetahui fasa yang terbentuk
dari sampel tersebut. Pola difraksi sinar-X yang terbentuk menunjukkan bahwa
serbuk TiO> yang dihasilkan adalah fase anatase dengan puncak sudut 20 yaitu
25.34° 37.90°, 48.02°, 54.14°, 55.10, dst. Hasil ini sesuai dengan search match 2!
data ICSD Collection Code 202243 oleh Burdett, J.K (1997) (lihat Lampiran 3).

Berdasarkan hasil analisis menggunakan MAUD menunjukkan bahwa
serbuk TiO, yang disintesis pada pH 9 selama 5 jam pengadukan kemudian

dikalsinasi pada temperatur 400 °C selama 3 jam memiliki ukuran butir 11,28 +
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2,65 nm (lihat Lampiran 2). Adapun hasil refinement menggunakan metode
Rietveld menunjukkan bahwa temperatur kalsinasi yang diberikan tidak merubah
struktur kristal serbuk TiO,. Hal ini ditunjukkan pada nilai parameter kisi serbuk
yang tidak mengalami pergeseran yang signifikan atau sesuai data ICSD (lihat

Lampiran 3).
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Gambar 4.1 Pola difraksi sinar-X serbuk TiO; yang disintesis pada pH 9 selama
5 jam pengadukan

Gambar 4.2 Morfologi serbuk Ti0O; yang disintesis pada pH 9 selama 5 jam
pengadukan
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4.2. Hasil Fabrikasi Lapisan Nano Komposit PVA-TiO2

Dimensi substrat kaca yang digunakan dibagi menjadi tiga ukuran yaitu
Ix] cm untuk pengujian pada XRD dan SEM, 2x1 cm untuk pengukuran
absorbansi dan 2x2 cm untuk pengujian aktivitas fotokatalis. Komposisi larutan
suspensi antara PVA dan TiO; yang digunakan terdiri dari 1:1 (sampel PVA-TiO»
A), 1:2 (sampel PVA-TiO; B) dan 1:3 (sampel PVA-TiO, C). Proses pelapisan
(coating) dilakukan sebanyak tiga kali setiap sampel. Hal ini bertujuan untuk
meratakan partikel TiO> pada matriks PVA. Adapun sampel pembanding yang
digunakan lapisan PVA dan lapisan TiO».

Proses preparasi lapisan dibagi menjadi tiga tahapan yaitu dimulai
dengan penetesan larutan suspensi yang dideposisikan pada substrat kaca pada
kecepatan 500 rpm hingga seluruh permukaan substrat kaca terisi larutan suspensi.
Selanjutnya kecepatan putar dinaikkan menjadi 1500 rpm selama 30 detik agar
larutan suspensi tersebar merata pada permukaan substrat kaca. Tahap selanjutnya
yaitu mengeringkan sampel pada temperatur 100 °C selama 15 menit. Hal ini
bertujuan untuk pemurnian lapisan dan menghilangkan kandungan H>O pada
sampel. Larutan suspensi dan lapisan PVA-TiO ditampilkan pada Gambar 4.3
dan Gambar 4.4.

Gambar 4.3 Larutan suspensi PVA-TiO2 dengan berbagai komposisi
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Gambar 4.4 Hasil fabrikasi lapisan nano komposit PVA-TiO> dengan metode
spin coating

Tabel 4.1 Parameter dan kode sampel

Kode Sampel Keterangan

Serbuk TiO: yang disintesis menggunakan prekursor
Nano-powder TiO2 | TiCl; ditambahkan NH4OH dengan pH 9 selama 5 jam
pengadukan

Serbuk TiO» yang dideposisikan pada substrat kaca
Lapisan TiO» silica amorf dan dipanaskan pada temperatur 450 °C
selama 15 menit

Larutan PVA dideposisikan pada substrat kaca silica
Lapisan PVA amorf dan dipanaskan pada temperatur 100 °C selama
15 menit

Larutan PVA ditambahkan serbuk TiO2 yang
dideposisikan pada substrat kaca silica amorf dengan
perbandingan PVA dan TiO, adalah 1:1 dan
dipanaskan pada temperatur 100 °C selama 15 menit

PVA-TiO; A

Larutan PVA ditambahkan serbuk TiO2 yang
dideposisikan pada substrat kaca silica amorf dengan
perbandingan PVA dan TiO, adalah 1:2 dan
dipanaskan pada temperatur 100 °C selama 15 menit

PVA-TiO,B

Larutan PVA ditambahkan serbuk TiO2 yang
dideposisikan pada substrat kaca silica amorf dengan
perbandingan PVA dan TiO, adalah 1:3 dan
dipanaskan pada temperatur 100 °C selama 15 menit

PVA-TiO,C
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4.3. Struktur Lapisan Nano Komposit PVA-TiO2

Lapisan yang telah difabrikasi akan dikarakterisasi menggunakan XRD
untuk mengetahui perubahan fasa yang terjadi setelah berbentuk lapisan
sedangkan morfologi dan tebal lapisan dikarakterisasi menggunakan SEM. Pola
difraksi sinar-X ditampilkan pada Gambar 4.5 sedangkan struktur morfologi dan
tebal lapisan ditampilkan pada Gambar 4.6 dan Gambar 4.7.

T Lapisan PVA-TIO, C
Lapisan PVA-TIO, B

Lapisan PVA-TIO, A

Lapisan TiO,
| Substrat Kaca

Mano-powder TiO,
T s _‘.-I T T LI

20 25 30 35 40 45 50 55 60

26 (%

Intensitas (a.u)

Gambar 4.5 Pola difraksi sinar-X serbuk TiO», substrat kaca dan lapisan

Pola difraksi sinar-X menunjukkan bahwa serbuk TiO; yang difabrikasi
menjadi lapisan PVA-Ti0O; tidak mengalami perubahan fasa. Hal ini dibuktikan
dengan pola difraksi lapisan PVA-TiO: tidak mengalami pergeseran puncak yang
signifikan dengan sudut 20 sesuai dengan sampel serbuk TiO: dari data ICSD
yang digunakan dan hasil penelitian yang dilakukan oleh (Y. Song et al, 2014).
Pola difraksi lapisan yang dihasilkan menunjukkan jumlah puncak yang berbeda
yaitu sampel PVA-TiO; A dan lapisan TiO2 hanya memiliki satu puncak pada
sudut 20 masing-masing 25,46° dan 25,26° sedangkan sampel PVA-TiO> B dan
PVA-TiO; C memiliki jumlah puncak yang sama dengan sampel serbuk TiO>
(lihat Lampiran 2). Berdasarkan data XRD, diperoleh perbedaan sudut 20 atau
sudut hamburan pada setiap sampel lapisan dan serbuk TiO». Perbedaan jumlah
puncak ini disebabkan oleh pada sampel PVA-TiO> A dan lapisan TiO; masih
terbentuk lapisan yang bersifat amorf. Terbentuknya fasa amorf pada lapisan

disebabkan partikel-partikel TiO2 tidak memiliki energi yang cukup untuk
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melakukan proses kristalisasi dan penyesuain swaorientation (self orientation).
Ketika sinar-X mengenai kristal pada permukaan sampel lapisan dengan sudut 26
maka kristal akan mendifraksikan sinar-X yang memiliki panjang gelombang
sesuai dengan jarak antar kisi, Hal ini berarti bahwa sudut difraksi ditentukan oleh
tetapan kisi sedangkan tetapan kisi yang ideal ditentukan oleh kesempurnaan
kristal yang terbentuk selama pembentukan lapisan. Berdasarkan penjelasan di
atas dapat dikatakan bahwa pada sampel lapisan yang dideposisikan pada substrat
kaca dengan pemanasan pada temperatur 100 °C selama 15 menit telah terjadi
proses rekristalisasi pembentukan struktur anatase.

Pola difraksi sinar-X pada setiap sampel juga menunjukkan intensitas
tinggi puncak yang berbeda-beda seperti yang ditampilkan pada Gambar 4.5.
Sampel lapisan PVA-TiO, C dan PVA-TiO> B memiliki intensitas puncak yang
identik dan lebih tinggi daripada sampel lapisan PVA-TiO; A dan lapisan TiOs.
Tinggi puncak pada sudut Bragg pada sampel lapisan berkaitan dengan
kesempurnaan struktur kristal yang terbentuk pada sampel lapisan, dimana
semakin tinggi intensitas puncak maka struktur kristal yang terbentuk semakin
mendekati sempurna. Intensitas puncak pada sampel lapisan ini dipengaruhi oleh
persentase massa TiO» yang diberikan pada sampel. Semakin banyak massa TiO>
yang diberikan maka semakin tinggi intensitas puncak pola difraksi yang
dihasilkan. Berdasarkan penjelasan di atas dapat dikatakan bahwa sampel PVA-
TiO, C dan PVA-TiO, B memiliki struktur kristal yang lebih baik daripada
sampel PVA-TiO2 A dan lapisan TiO».

Pada Gambar 4.6 dan Gambar 4.7 menampilkan morfologi dari lapisan
PVA-TiO; yang memiliki permukaan yang halus dan lapisan TiO: yang
mengalami aglomerasi di mana dengan ukuran partikel yang lebih besar dengan
distribusi TiO2 yang relatif merata di atas permukaan substrat kaca. Proses
aglomerasi pada sampel dipengaruhi oleh temperatur pemanasan yang diberikan
pada sampel lapisan TiO> yaitu 450° C dimana semakin tinggi temperatur maka
semakin besar ukuran partikel yang terbentuk. Temperatur pemanasan atau
kalsinasi juga mempengaruhi proses difusi material dalam pembentukan distribusi
partikel-partikel TiO> pada permukaan substrat kaca dimana semakin tinggi

temperatur maka semakin teratur distribusi partikel yang terbentuk.
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Gambar 4.6 Morfologi lapisan PVA-TiO, menggunakan SEM

Gambar 4.7 Morfologi lapisan TiO2 menggunakan SEM
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Gambar 4.8 Penampang lintang lapisan PVA-TiO, menggunakan SEM

Gambar 4.9 Penampang lintang lapisan TiO2 menggunakan SEM
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Pada Gambar 4.6 menampilkan morfologi lapisan PVA-TiO: yang terdiri
dari matriks lapisan PVA dan partikel TiO> yang berada di atas permukaan PVA.
Pada sampel PVA-TiO> juga terbentuk aglomerasi meskipun tidak sebanyak
sampel lapisan TiO,. Hal ini disebabkan temperatur pemanasan yang diberikan
lebih rendah daripada sampel lapisan TiO» yaitu 100 °C. Secara keseluruhan
partikel-partikel TiO» dapat terdispersi secara merata pada matriks PVA. Jika
dibandingkan dengan lapisan TiO; yang ditampilkan pada Gambar 4.8 dan
Gambar 4.9. Lapisan PVA-TiO> memiliki struktur permukaan yang lebih halus
dan rata dengan perbesaran 20 pm. Permukaan halus pada lapisan ini disebabkan
oleh karakteristik yang dimiliki oleh PVA yang berfungsi sebagai matriks dan
binder. Struktur penampang lintang sampel lapisan TiO, dan PVA-TiO;
ditampilkan pada Gambar 4.8 dan 4.9. Adapun tebal lapisan TiO, dan lapisan
PVA-TiO; yang dihasilkan adalah sekitar 20 pum. Berdasarkan Gambar 4.8 dan 4.9
terbukti bahwa penampang lintang lapisan nano komposit PVA-TiO, memiliki

struktur permukaan yang lebih baik daripada lapisan TiO».

4.4. Sifat Optik Lapisan Nano Komposit PVA-TiO2

Nilai absorbansi maksimum dan panjang gelombang yang diperoleh pada
setiap sampel berbeda tetapi memiliki pola spektrum absorbansi yang sama. Pada
Gambar 4.10 menunjukkan bahwa serbuk TiO; setelah difabrikasi dalam bentuk
lapisan mengalami penurunan nilai absorbansi dan pergeseran panjang
gelombang. Sampel PVA-TiO> A, B dan C memiliki absorbansi maksimum secara
berurutan 0,72 (305 nm), 0,84 (308 nm) dan 1,03 (315 nm) sedangkan lapisan
Ti02 0.98 (262 nm).

Perbedaan nilai koefisien absorbansi yang diperoleh pada sampel
dipengaruhi oleh persentase massa TiO>. Semakin tebal (tidak transparan) lapisan
yang terbentuk akan menyebabkan nilai absorbansi semakin tinggi. Semakin
banyak massa TiO2 yang diberikan maka semakin banyak atom-atom yang
menyerap berkas cahaya atau sinar UV. Pergeseran panjang gelombang ini
disebabkan oleh distrosi yang cukup kuat setelah serbuk TiO; dibentuk lapisan.
PVA yang berfungsi sebagai matriks dan binder mampu mengikat partikel-

partikel TiO,. Keadaan ini menyebabkan atom-atom sulit tereksitasi sehingga
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dibutuhkan energi yang lebih besar untuk memutuskan ikatan antar atom tersebut.
Hasil ini sesuai dengan penelitian sebelumnya oleh (Chen, 2007) yang
membuktikan bahwa serbuk TiO» menyerap gelombang UV-Vis pada panjang
gelombang sekitar 320 nm dan ketika dibentuk lapisan TiO2 panjang
gelombangnya bergeser pada 280 nm.

— Nano—powﬂerTiO; 2 1.54 (343 nmy)
Lapisan TiO, 20,98 (262 nm)
Lapisan PVA-TIO_ A1 0.72 (305 nm)

—— Lapisan PVA-TIO_B: 0.84 (308 nm)

—— Lapisan F'VA—TiO; C:1.03 (315 nm)

0.8

Absorbansi (a.u)

0.6

0.4

0.2

0.0

T T T T T T T 1
250 275 300 325 350 375 400 425 450
Panjang Gelombang (nm)

Gambar 4.10 Spektrum absorbansi serbuk TiO», lapisan TiO; dan lapisan nano
komposit PVA-TiO;

Perbedaan nilai absorbansi dan pergeseran panjang gelombang ini juga
akan memepengaruhi energi gap yang diperoleh seperti yang ditampilkan pada
Tabel 4.2 menunjukkan nilai energi gap yang dihasilkan pada serbuk lebih kecil
daripada sampel dilapiskan. Peningkatan energi gap ini dipengaruhi oleh partikel-
partikel TiO2 yang mengalami dispersi pada saat larutan suspensi dideposisikan
pada substrat kaca. Keadaan ini menyebabkan partikel-partikel TiO:» yang
beraglomerasi semakin kecil sehingga meningkatkan luas daerah ikatan antar
muka pada permukaan lapisan. Semakin banyak ikatan antar muka yang terjadi
maka semakin besar energi yang dibutuhkan untuk melepaskan elektron pada
lapisan. Energi gap yang diperoleh dihitung dengan menggunakan Persamaan
(2.9) yang ditampilkan pada Tabel 4.2. Energi gap yang diperoleh masih sesuai
dengan rentang energi gap Titanium yaitu 3,2 eV-3,8 eV. Hasil ini juga sesuai
dengan hasil penelitian Widaryanti (2013) dan Sugumaran (2014) yang

memperoleh nilai energi gap yang meningkat setelah proses pelapisan.
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Gambar 4.11 Penentuan panjang gelombang pada spektrum absorbansi
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Tabel. 4.2 Energi gap lapisan TiO; dan PVA-TiO;

Sampel Aint (nm)  Energi Gap (eV)
Nano-powder TiO> 385 3,22
Lapisan TiO» 350 3,54
Lapisan PVA-TiO2 A 355 3,49
Lapisan PVA-TiO2 B 348 3,56
Lapisan PVA-TiO; C 345 3,59

4.5 Aktivitas Fotokatalis Lapisan Nano Komposit PVA-TiO2

Berdasarkan hasil pengukuran diperoleh sampel nano-powder TiO»
mampu mendegradasi konsentrasi larutan metilen biru lebih besar hingga 24,90 %
atau memiliki efisiensi sebesar 75,10 % setelah 5 jam penyinaran dengan
konsentrasi metilen biru sebelum penyinaran 20 ppm (100%). Degradasi
konsentrasi MB oleh lapisan PVA-TiO; diperoleh sampel PVA-TiO, A 57,10%,
PVA-TiO; B 42,00 %, PVA-TiO2 C 29,90%, dan lapisan PVA sebesar 82,97 %.
Penurunan konsentrasi larutan MB yang signifikan pada awal proses ditunjukkan
oleh sampel yang mengandung TiO.. Persentase massa TiO2 yang diberikan pada
sampel lapisan sangat signifikan dalam mendegradasi larutan MB. Semakin besar
persentase massa TiO> yang diberikan maka semakin besar penurunan konsentrasi
larutan MB yang diperoleh. Berdasarkan Gambar 4.13 dan Gambar 4.14 bahwa
efisiensi berbanding lurus dengan laju degradasi larutan MB oleh fotokatalis

dimana semakin besar efisiensi maka laju degradasi semakin meningkat.

Gambar 4.12 Degradasi konsentrasi larutan MB oleh lapisan PVA-TiO; ditandai
dengan perubahan warna larutan
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Gambar 4.13 Spektrum absorbansi degradasi larutan MB oleh lapisan PVA-TiO>
selama 5 jam penyinaran lampu UV

Proses fotodegradasi larutan MB terjadi ketika lapisan komposit dikenai
sinar lampu UV sehingga elektron pada TiO; tereksitasi dari pita valensi ke pita
konduksi, dan meninggalkan hole pada pita valensi (hyw'). Selanjutnya, elektron
pada pita konduksi (ec,’) bereaksi dengan oksigen membentuk ion superoksida,
sedangkan hole pada pita valensi bereaksi dengan ion hidroksi (OH") membentuk
radikal hidroksi (OOH"). Secara jelas mekanisme Persamaan reaksinya dapat
dilihat pada Bab 2 Persamaan 2.18 sampai 2.28. Pada Gambar 4.12 juga
menunjukkan bahwa semakin lama waktu penyinaran maka penurunan
konsentrasi larutan MB akan semakin besar. Hal ini disebabkan karena sampel
yang berada di dalam wadah berisi larutan MB akan mendapat penyinaran lebih
lama sehingga lebih banyak katalis (partikel TiO2) yang teraktivasi dan akan
menghasilkan OH™ yang lebih banyak dan akan mengoksidasi larutan MB. Selain
sebagai matriks dan binder, keberadaan PVA juga mempengaruhi penurunan
konsentrasi larutan MB dimana PVA memiliki sifat hidrofilik sehingga mampu
mengabsorbsi kandungan H>O yang berlebih dalam larutan MB yang
menyebabkan elektron dan hole pada partikel-partikel TiO> dapat melakukan

proses reaksi reduksi dan oksidasi secara efisien.
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Gambar 4.13 Degradasi larutan MB selama 5 jam penyinaran lampu UV
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Gambar 4.14 Laju degradasi aktivitas fotokatalis lapisan PVA-Ti0: pada larutan
metilen biru
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BAB 5
KESIMPULAN DAN SARAN

5.1 Kesimpulan

Berdasarkan hasil penelitian diperoleh beberapa kesimpulan yaitu:

a) Serbuk TiO, fase anatase dengan ukuran kristal 11,28 nm berhasil
disintesis dengan metode kopresipitasi menggunakan prekursor TiCls.

b) Lapisan nano komposit PVA-TiO; berhasil dideposisikan pada substrat
kaca silica amorf dengan metode spin coating

c) Struktur kristal serbuk TiO; setelah difabrikasi menjadi lapisan nano
komposit PVA-TiO; tidak mengalami perubahan dan dapat terdispersi
secara merata pada matriks PVA dengan tebal lapisan sekitar 20 um.

d) Lapisan nano komposit PVA-TiO, mampu mendegradasi konsentrasi
larutan MB hingga 29,90 % dengan laju degradasi (k) sebesar
0,00393 ppm/menit.

5.2 Saran

Penulis berharap pada penelitian selanjutnya dilakukan karakterisasi sifat
listrik dan sifat mekanik agar data yang diperoleh semakin lengkap dan dapat

lebih meningkatkan efisiensi lapisan sebagai fotokatalis
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(Halaman ini sengaja dikosongkan)
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LAMPIRAN 1
Data DSC-TGA

Aexo
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60 341.07 2503.33 o0o J
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LAMPIRAN 2
Data XRD












LAMPIRAN 3
Data ICSD Serbuk TiO: Anatase

COL ICSD Collection Code 202243
DATE Recorded Dec 19, 1988; updated Nov 10, 1997
NAME Titanium dioxide
MINR Anatase - synthetic
FORM Ti 02
= 02 Ti

TITL Structural-electronic relationships in inorganic solids:
Powder

neutron diffraction studies of the rutile and anatase
polymorphs

of titanium dioxide at 15 and 295K
REF Journal of the American Chemical Society
JACSA 109 (1987) 3639-3646

AUT Burdett J K, HughbanksyT, Miller{yGyJd, RichardsonyJyW,
SmithyJyv

CELL a=3.782(0) b=3.782(0) c=9.502(0) a=90.0 a=90.0 ¢=90.0
v=135.9 Z=4

SGR I 41/a m d Z (141) - tetragonal
CLAS 4/mmm (Hermann-Mauguin) - D4h (Schoenflies)
PRS tIlz2
ANX AX2
PARM Atom No OxStat Wyck ----- X===== === Y-——= ————- Z—-———=
SOF-
Ti 1 4.000 4b 0. 1/4 3/8
0 1 -2.000 8e 0. 1/4 0.16675(4)
WYCK e Db
i
TF Atom Uu(l,1) U(2,2) U(3,3) U(L,2) U(,3) U(2,3)
Ti 1 0.0009 0.0009 0.0009 0.0000 0.0000 0.0000
(1) (1) (1)
o 1 0.0023 0.0048 0.0033 0.0000 0.0000 0.0000
(1) (2) (1)

REM NDP (neutron diffraction from a powder)
REM TEM 15

REM M PDF 21-1272

RVAL 0.031

TEST At least one temperature factor is implausible or
meaningless but

agrees with the value given in the paper. (Code 52)



LAMPIRAN 4
Hasil refinement & MAUD

1. Analisis Menggunakan Rietica

e +
| Phase 1
o +
PHASE SCALE FACTOR = 0.102860E-030.157534E-070.162154E-05
OVERALL TEMP. FACTOR = 0.000000 0.000000 0.000000
CELL PARAMETERS = 3.797552 0.000052 0.000964
3.797552 0.000052 0.000964
9.523316 0.000016 0.002490
90.000008 0.000008 0.000000
90.000008 0.000008 0.000000
90.000008 0.000008 0.000000
RECIPROCAL CELL = 0.263 0.263 0.105 90.000 90.000 90.000

137.339584 0.060992
0.014127 0.000223

CELL VOLUME
SCALE * VOLUME

MOLECULAR WEIGHT = 639.200
DENSITY = 7.725
ABSOLUTE PHASE VALUES:
INC = NEUTRONS ON SAMPLE/CM"2 ( in cm”-2)
MASS = MASS OF PHASE IN BEAM (in g)
1s/R = RATIO OF DETECTOR HEIGHT TO SAMPLE-DETECTOR
Then:

INC*MASS*1s/R = 2575.60

SCALE FACTOR = 1.0000 0.00000 0.00000
ZEROPOINT = -0.02600 0.00000 0.00000

SAMPLE DISPLACEMENT -0.68695 -0.00034 0.02214

BACKGROUND PARAMETER B 0 = 45.4479 -0.178815E-02 8.92046
BACKGROUND PARAMETER B 1 = -1.19145 0.116278E-04 0.222047
BACKGROUND PARAMETER B 2 = 0.889535E-02 0.345139E-06 0.172773E-02
BACKGROUND PARAMETER B 5 = -293.815 0.245514E-01 111.862

PREFERRED ORIENTATION 1.00000 0.00000 0.00000

ABSORPTION R = 0.00000 0.00000 0.00000
ASYMMETRY PARAMETERS = 0.31209 -0.00021 0.00889
0.00000 0.00000 0.00000
HALFWIDTH PARAMETERS U = 2.474878 -0.025122 0.160189
\ = -0.005000 0.000000 0.000000
W = 0.020000 0.000000 0.000000
ANISOTROPIC GAUSSIAN BROADENING = 0.000000 0.000000 0.000000
PEAK SHAPE PARAMETER GamO = 0.879463 0.000163 0.037284
PEAK SHAPE PARAMETER Gaml = 0.000000 0.000000 0.000000
PEAK SHAPE PARAMETER Gam2 = 0.000000 0.000000 0.000000
EXTINCTION PARAMETER = 0.000000 0.000000 0.000000
fo———_———————————_——_—_———_—————— +
| Hist | Rp | Rwp | Rexp |Durbin Unwght| Durbin Wght | N-P |
o +
| 1 | 15.80 | 22.57 | 20.39 | 1.142 | 1.719 | 1234
o +
| SUMYDIF | SUMYOBS | SUMYCALC | SUMWYOBSSQ | GOF | CONDITION |
B e ettt +

| 0.4690E+04| 0.2969E+05| 0.2817E+05] 0.2969E+05| 0.1226E+01| 0.2185E+17 |



TiO2-Anatase (pH 9.5 jam)

4001 i
350 -
300 ]

250 |
w 200
150§ It ;
100 1 1

Count

01 | I | I Il

20 25 30 35 40 45 a0 55 B0 B5
2 theta (deg)

2. Analisis Menggunakan MAUD

Analysis title: Put a title here
Refined parameters:

0 MAUD5Jam-5.par:Sample x:Datasets: riet par background pol0
value:4.896825 error:3.9544826

1 MAUD5Jam-5.par:Sample x:Datasets: riet par background poll
value:0.4515146 error:0.2938578

2 MAUDS5Jam-5.par:Sample x:Datasets: riet par background pol2 value:-
0.017790344 error:0.0071134446
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3 MAUDSJam-5.par:Sample x:Datasets: riet par background pol3
value:1.5186873E-4 error:5.293705E-5

4 MAUDSJam-5.par:Sample x:Datasets:Philips
ITS: pd proc intensity incident value:667.5855 error:10.877842

5 MAUDS5Jam-5.par:Sample x:Datasets:Philips ITS:Caglioti
PV: riet par asymmetry valueO value:293.86774 error:146.36484

6 MAUDS5Jam-5.par:Sample x:Anatasio: cell length a value:3.783815
error:2.117474E-4

7 MAUDS5Jam-5.par:Sample x:Anatasio: cell length c value:9.487741
error:8.163616E-4

8 MAUDSJam-

5.par:Sample x:Anatasio:Distributions:unknown: riet par distribution size
_variance value:0.040756494 error:0.020352533

9 MAUDS5Jam-—

5.par:Sample x:Anatasio:Distributions:unknown: riet par distribution stra
in decay value:0.6244691 error:0.10208272

10 MAUDSJam-5.par:Sample x:Anatasio:Isotropic: riet par cryst size
value:112.79284 error:2.6551926

11 MAUDSJam-5.par:Sample x:Anatasio:Isotropic: riet par rs microstrain
value:0.004200665 error:2.9747945E-4

12 MAUDS5Jam-5.par:Sample x:Anatasio:Atomic
Structure:Ti: atom site B iso or equiv value:1.811293 error:0.30435243

13 MAUDSJam-5.par:Sample x:Anatasio:Atomic
Structure:0: atom site B iso or equiv value:15.217061 error:0.43983394

40007

2000

Intensity [Count]

AA
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LAMPIRAN 5
Pengukuran Absorbansi

TEST SETUP
GENESYS 10S UV-Vis v4.003 2L9P286007

Scanning 09.52 am 18 Mar 15
Test Name PT-A; PT-B; PT-C; TiO;
Measurement

Mode Absorbance

Start Wavelength 200.0nm
Stop Wavelength 600.0nm
Sample Positioner  Auto 6

Scan Speed Fast

Interval 1.0nm

Cell Correction off

ID# (0=OFF) 1

Auto Save Data off

Sampel
Wavelength = = =
Serbuk TiO; Lapisan TiO; PT-A PT-B PT-C

200 0.286 0.645 0.317 0.376 0.404
201 0.284 0.633 0.328 0.386 0.437
202 0.273 0.635 0.332 0.384 0.421
203 0.295 0.646 0.333 0.372 0.366
204 0.283 0.644 0.302 0.397 0.421
205 0.262 0.652 0.312 0.383 0.366
206 0.266 0.644 0.316 0.393 0.421
207 0.262 0.653 0.312 0.376 0.411
208 0.277 0.654 0.302 0.386 0.421
209 0.286 0.646 0.331 0.384 0.366
210 0.284 0.654 0.317 0.372 0.421
211 0.273 0.640 0.328 0.397 0.404
212 0.273 0.646 0.332 0.383 0.404
213 0.295 0.652 0.333 0.437 0.421
214 0.283 0.653 0.302 0.421 0.411
215 0.286 0.647 0.331 0.366 0.404
216 0.284 0.658 0.334 0.362 0.437
217 0.273 0.653 0.323 0.383 0.421
218 0.295 0.648 0.345 0.393 0.366
219 0.283 0.658 0.333 0.376 0.421




220 0.262 0.659 0.312 0.386 0.411
221 0.266 0.653 0.316 0.384 0.404
222 0.262 0.660 0.312 0.397 0.437
223 0.277 0.667 0.327 0.383 0.421
224 0.286 0.675 0.367 0.437 0.411
225 0.284 0.679 0.378 0.421 0.404
226 0.273 0.689 0.382 0.441 0.437
227 0.273 0.709 0.383 0.454 0.421
228 0.295 0.714 0.352 0.467 0.366
229 0.283 0.733 0.381 0.479 0.362
230 0.262 0.757 0.367 0.492 0.411
231 0.266 0.762 0.378 0.505 0.421
232 0.262 0.741 0.382 0.518 0.411
233 0.277 0.726 0.327 0.530 0.404
234 0.286 0.715 0.336 0.543 0.437
235 0.273 0.712 0.334 0.556 0.421
236 0.295 0.704 0.323 0.568 0.411
237 0.283 0.712 0.319 0.581 0.366
238 0.262 0.709 0.327 0.594 0.362
239 0.266 0.705 0.336 0.607 0.411
240 0.262 0.714 0.334 0.366 0.404
241 0.277 0.730 0.323 0.359 0.437
242 0.286 0.765 0.323 0.363 0.421
243 0.284 0.793 0.345 0.358 0.434
244 0.273 0.813 0.323 0.376 0.438
245 0.273 0.817 0.345 0.386 0.439
246 0.295 0.852 0.333 0.384 0.446
247 0.302 0.890 0.342 0.372 0.436
248 0.331 0.915 0.350 0.695 0.441
249 0.317 0.927 0.348 0.683 0.435
250 0.328 0.930 0.352 0.685 0.458
251 0.332 0.931 0.375 0.696 0.470
252 0.333 0.948 0.381 0.694 0.467
253 0.302 0.963 0.377 0.702 0.452
254 0.331 0.961 0.380 0.694 0.484
255 0.317 0.961 0.391 0.703 0.466
256 0.328 0.966 0.360 0.704 0.479
257 0.332 0.972 0.354 0.696 0.492
258 0.333 0.978 0.360 0.704 0.489
259 0.332 0.983 0.359 0.690 0.494
260 0.496 0.985 0.353 0.696 0.529
261 0.490 0.985 0.357 0.702 0.537




262 0.538 0.987 0.359 0.703 0.531
263 0.503 0.979 0.368 0.703 0.536
264 0.545 0.975 0.373 0.703 0.551
265 0.541 0.970 0.402 0.703 0.506
266 0.575 0.967 0.407 0.703 0.498
267 0.568 0.966 0.429 0.430 0.506
268 0.556 0.962 0.433 0.464 0.537
269 0.608 0.962 0.452 0.470 0.531
270 0.583 0.958 0.478 0.496 0.536
271 0.604 0.954 0.497 0.501 0.531
272 0.610 0.952 0.515 0.523 0.518
273 0.612 0.948 0.509 0.554 0.525
274 0.622 0.942 0.520 0.576 0.567
275 0.607 0.939 0.537 0.598 0.575
276 0.615 0.933 0.360 0.590 0.607
277 0.605 0.929 0.387 0.523 0.614
278 0.641 0.925 0.392 0.554 0.641
279 0.660 0.920 0.413 0.576 0.680
280 0.656 0.913 0.417 0.598 0.708
281 0.632 0.912 0.435 0.590 0.735
282 0.682 0.906 0.460 0.661 0.725
283 0.654 0.900 0.636 0.662 0.742
284 0.674 0.896 0.636 0.686 0.767
285 0.694 0.890 0.633 0.701 0.776
286 0.690 0.882 0.637 0.739 0.767
287 0.698 0.879 0.634 0.740 0.776
288 0.752 0.873 0.624 0.737 0.895
289 0.765 0.865 0.638 0.740 0.889
290 0.756 0.858 0.645 0.737 0.902
291 0.763 0.852 0.661 0.726 0.913
292 0.787 0.845 0.657 0.742 0.909
293 0.717 0.839 0.660 0.750 0.895
294 0.704 0.830 0.691 0.769 0.915
295 0.717 0.822 0.691 0.785 0.926
296 0.714 0.815 0.710 0.742 0.895
297 0.701 0.808 0.706 0.750 0.915
298 0.709 0.801 0.706 0.784 0.909
299 0.714 0.792 0.702 0.789 0.895
300 0.735 0.786 0.703 0.772 0.915
301 0.747 0.776 0.704 0.808 0.926
302 0.813 0.769 0.710 0.809 0.926
303 0.825 0.764 0.718 0.812 0.915




304 0.876 0.754 0.719 0.813 0.929
305 0.886 0.747 0.720 0.814 0.935
306 0.929 0.739 0.702 0.819 0.956
307 0.990 0.732 0.701 0.826 0.963
308 1.034 0.725 0.699 0.838 0.979
309 1.076 0.716 0.687 0.817 0.988
310 1.060 0.710 0.673 0.816 1.011
311 1.088 0.703 0.654 0.814 1.018
312 1.126 0.694 0.630 0.800 1.030
313 1.140 0.686 0.606 0.783 1.033
314 1.153 0.678 0.581 0.761 1.034
315 1.162 0.669 0.551 0.732 1.035
316 1.200 0.662 0.526 0.705 1.009
317 1.203 0.650 0.495 0.675 1.008
318 1.248 0.638 0.471 0.640 1.005
319 1.278 0.629 0.448 0.610 0.988
320 1.354 0.620 0.425 0.574 0.966
321 1.355 0.608 0.402 0.546 0.938
322 1.349 0.597 0.383 0.518 0.903
323 1.356 0.584 0.360 0.491 0.868
324 1.350 0.572 0.341 0.465 0.832
325 1.328 0.563 0.326 0.442 0.788
326 1.360 0.551 0.308 0.415 0.750
327 1.376 0.539 0.293 0.393 0.705
328 1.413 0.528 0.277 0.375 0.670
329 1.402 0.516 0.263 0.354 0.635
330 1.411 0.505 0.251 0.336 0.602
331 1.413 0.496 0.240 0.317 0.568
332 1.442 0.487 0.230 0.301 0.540
333 1.451 0.477 0.220 0.287 0.507
334 1.419 0.469 0.209 0.274 0.478
335 1.409 0.461 0.201 0.262 0.457
336 1.432 0.453 0.192 0.250 0.430
337 1.458 0.445 0.185 0.237 0.407
338 1.486 0.439 0.178 0.227 0.383
339 1.478 0.432 0.171 0.217 0.364
340 1.482 0.426 0.165 0.208 0.346
341 1.465 0.419 0.160 0.201 0.330
342 1.546 0.413 0.155 0.193 0.315
343 1.548 0.408 0.150 0.185 0.300
344 1.507 0.402 0.147 0.179 0.284
345 1.505 0.399 0.143 0.173 0.272




346 1.501 0.395 0.139 0.168 0.259
347 1.473 0.390 0.135 0.164 0.248
348 1.440 0.385 0.132 0.159 0.238
349 1.396 0.380 0.129 0.154 0.228
350 1.340 0.376 0.127 0.151 0.219
351 1.286 0.373 0.125 0.147 0.212
352 1.228 0.369 0.123 0.144 0.204
353 1.159 0.364 0.121 0.141 0.197
354 1.099 0.361 0.120 0.138 0.192
355 1.029 0.358 0.118 0.135 0.186
356 0.974 0.354 0.116 0.134 0.180
357 0.919 0.352 0.115 0.132 0.176
358 0.867 0.349 0.114 0.130 0.171
359 0.815 0.345 0.113 0.128 0.167
360 0.769 0.342 0.112 0.127 0.164
361 0.718 0.340 0.111 0.125 0.161
362 0.673 0.337 0.110 0.124 0.157
363 0.639 0.335 0.110 0.123 0.155
364 0.597 0.332 0.109 0.122 0.152
365 0.561 0.329 0.109 0.121 0.150
366 0.524 0.328 0.108 0.120 0.148
367 0.493 0.326 0.108 0.120 0.146
368 0.465 0.324 0.107 0.119 0.144
369 0.439 0.322 0.107 0.119 0.143
370 0.416 0.320 0.106 0.118 0.141
371 0.392 0.318 0.106 0.117 0.140
372 0.368 0.316 0.106 0.117 0.139
373 0.348 0.314 0.106 0.116 0.138
374 0.329 0.313 0.106 0.116 0.137
375 0.311 0.311 0.106 0.116 0.136
376 0.296 0.309 0.106 0.116 0.136
377 0.280 0.308 0.105 0.116 0.135
378 0.265 0.308 0.105 0.116 0.134
379 0.254 0.306 0.105 0.115 0.133
380 0.242 0.305 0.105 0.115 0.133
381 0.232 0.304 0.104 0.115 0.133
382 0.223 0.303 0.105 0.115 0.132
383 0.214 0.301 0.105 0.114 0.132
384 0.205 0.300 0.105 0.114 0.132
385 0.198 0.299 0.104 0.114 0.132
386 0.190 0.298 0.104 0.114 0.132
387 0.184 0.297 0.104 0.114 0.131




388 0.179 0.296 0.104 0.113 0.131
389 0.174 0.295 0.105 0.114 0.131
390 0.168 0.294 0.104 0.114 0.131
391 0.165 0.293 0.104 0.114 0.130
392 0.161 0.293 0.105 0.114 0.131
393 0.157 0.292 0.105 0.114 0.131
394 0.153 0.291 0.105 0.114 0.130
395 0.150 0.290 0.105 0.114 0.129
396 0.148 0.289 0.105 0.114 0.130
397 0.145 0.288 0.105 0.114 0.130
398 0.144 0.287 0.105 0.114 0.130
399 0.141 0.286 0.105 0.114 0.130
400 0.139 0.285 0.105 0.115 0.130
401 0.138 0.284 0.105 0.115 0.130
402 0.137 0.284 0.105 0.115 0.130
403 0.136 0.283 0.105 0.115 0.131
404 0.135 0.282 0.105 0.114 0.130
405 0.134 0.282 0.105 0.115 0.130
406 0.132 0.281 0.105 0.115 0.131
407 0.131 0.280 0.105 0.115 0.131
408 0.130 0.279 0.105 0.115 0.131
409 0.130 0.279 0.105 0.115 0.131
410 0.130 0.278 0.104 0.115 0.131
411 0.129 0.278 0.104 0.115 0.130
412 0.129 0.277 0.105 0.114 0.131
413 0.129 0.276 0.105 0.114 0.131
414 0.128 0.276 0.104 0.114 0.131
415 0.128 0.275 0.104 0.114 0.131
416 0.128 0.275 0.104 0.114 0.131
417 0.128 0.274 0.104 0.114 0.131
418 0.127 0.273 0.104 0.114 0.131
419 0.125 0.272 0.104 0.114 0.131
420 0.127 0.272 0.104 0.114 0.130
421 0.127 0.271 0.104 0.113 0.130
422 0.126 0.271 0.104 0.114 0.130
423 0.125 0.270 0.104 0.114 0.130
424 0.125 0.270 0.104 0.114 0.130
425 0.125 0.269 0.104 0.113 0.130
426 0.126 0.269 0.104 0.114 0.130
427 0.126 0.268 0.104 0.114 0.130
428 0.125 0.267 0.104 0.114 0.129
429 0.126 0.267 0.104 0.114 0.130




430 0.126 0.266 0.104 0.114 0.130
431 0.127 0.266 0.104 0.114 0.130
432 0.126 0.265 0.104 0.114 0.129
433 0.126 0.264 0.104 0.114 0.130
434 0.127 0.264 0.104 0.114 0.130
435 0.127 0.264 0.104 0.114 0.130
436 0.128 0.263 0.104 0.114 0.130
437 0.128 0.263 0.104 0.114 0.130
438 0.127 0.262 0.104 0.114 0.130
439 0.126 0.262 0.104 0.114 0.130
440 0.127 0.261 0.105 0.114 0.130
441 0.128 0.261 0.105 0.114 0.130
442 0.128 0.260 0.105 0.114 0.130
443 0.128 0.260 0.104 0.114 0.130
444 0.128 0.260 0.104 0.114 0.130
445 0.127 0.259 0.104 0.114 0.130
446 0.127 0.258 0.104 0.114 0.130
447 0.127 0.258 0.104 0.114 0.130
448 0.126 0.258 0.104 0.114 0.130
449 0.126 0.257 0.104 0.114 0.130
450 0.126 0.257 0.104 0.114 0.130
451 0.126 0.256 0.104 0.114 0.130
452 0.126 0.256 0.104 0.114 0.130
453 0.125 0.256 0.104 0.114 0.130
454 0.125 0.255 0.104 0.114 0.130
455 0.125 0.254 0.104 0.114 0.130
456 0.125 0.254 0.104 0.114 0.130
457 0.125 0.254 0.104 0.114 0.130
458 0.125 0.253 0.104 0.114 0.130
459 0.125 0.253 0.104 0.114 0.130
460 0.125 0.253 0.104 0.114 0.130
461 0.125 0.252 0.104 0.114 0.130
462 0.125 0.252 0.104 0.114 0.130
463 0.125 0.252 0.104 0.114 0.130
464 0.126 0.251 0.104 0.114 0.130
465 0.125 0.250 0.104 0.114 0.130
466 0.125 0.250 0.104 0.114 0.130
467 0.125 0.250 0.104 0.114 0.130
468 0.125 0.249 0.104 0.114 0.130
469 0.126 0.249 0.104 0.114 0.130
470 0.126 0.249 0.104 0.114 0.130
474 0.126 0.247 0.104 0.114 0.130




475 0.126 0.247 0.104 0.114 0.130
476 0.126 0.247 0.104 0.114 0.130
477 0.126 0.246 0.104 0.114 0.130
478 0.126 0.246 0.104 0.114 0.130
479 0.126 0.245 0.104 0.114 0.130
480 0.126 0.245 0.104 0.114 0.130
481 0.126 0.244 0.104 0.114 0.130
482 0.125 0.244 0.104 0.114 0.130
483 0.125 0.244 0.104 0.114 0.130
484 0.125 0.244 0.104 0.114 0.130
485 0.125 0.243 0.104 0.114 0.130
486 0.125 0.243 0.104 0.113 0.130
487 0.125 0.243 0.104 0.113 0.130
488 0.125 0.242 0.104 0.113 0.130
489 0.125 0.242 0.104 0.113 0.130
490 0.125 0.242 0.104 0.114 0.130
491 0.125 0.241 0.104 0.114 0.130
492 0.125 0.241 0.104 0.113 0.130
493 0.125 0.241 0.104 0.113 0.129
494 0.125 0.241 0.104 0.113 0.129
495 0.125 0.240 0.104 0.114 0.129
496 0.125 0.240 0.104 0.114 0.129
497 0.125 0.240 0.104 0.113 0.130
498 0.125 0.240 0.104 0.114 0.130
499 0.126 0.239 0.104 0.113 0.129
500 0.126 0.238 0.104 0.113 0.129
501 0.125 0.239 0.104 0.114 0.129
502 0.125 0.238 0.104 0.113 0.130
503 0.125 0.238 0.104 0.113 0.130
504 0.125 0.238 0.104 0.113 0.129
505 0.125 0.237 0.105 0.113 0.130
506 0.126 0.237 0.105 0.114 0.129
507 0.126 0.237 0.103 0.114 0.129
508 0.125 0.236 0.104 0.114 0.130
509 0.125 0.236 0.104 0.114 0.129
510 0.125 0.236 0.104 0.113 0.129
511 0.125 0.236 0.104 0.113 0.129
512 0.126 0.235 0.104 0.114 0.129
513 0.125 0.235 0.104 0.114 0.130
514 0.125 0.235 0.104 0.113 0.130
515 0.125 0.235 0.104 0.113 0.131
516 0.125 0.234 0.104 0.114 0.130




517 0.125 0.234 0.104 0.114 0.128
518 0.125 0.234 0.104 0.113 0.129
519 0.126 0.234 0.104 0.113 0.130
520 0.126 0.233 0.104 0.113 0.130
521 0.124 0.233 0.104 0.114 0.129
522 0.124 0.233 0.104 0.114 0.129
523 0.125 0.232 0.104 0.114 0.130
524 0.125 0.232 0.104 0.113 0.130
525 0.125 0.231 0.104 0.114 0.129
526 0.125 0.232 0.104 0.113 0.129
527 0.125 0.231 0.104 0.114 0.129
528 0.124 0.231 0.104 0.114 0.130
529 0.124 0.231 0.104 0.114 0.130
530 0.125 0.230 0.104 0.113 0.130
531 0.125 0.230 0.104 0.114 0.129
532 0.125 0.230 0.104 0.114 0.130
533 0.125 0.230 0.104 0.114 0.129
534 0.125 0.230 0.104 0.114 0.130
535 0.125 0.229 0.104 0.114 0.130
536 0.125 0.229 0.104 0.114 0.130
537 0.125 0.229 0.104 0.114 0.129
538 0.125 0.229 0.104 0.114 0.130
539 0.125 0.228 0.104 0.114 0.130
540 0.125 0.228 0.104 0.114 0.130
541 0.125 0.228 0.104 0.114 0.130
542 0.125 0.228 0.104 0.114 0.130
543 0.127 0.228 0.104 0.114 0.130
544 0.126 0.228 0.104 0.114 0.130
545 0.123 0.227 0.104 0.113 0.130
546 0.124 0.227 0.104 0.114 0.130
547 0.125 0.227 0.104 0.114 0.130
548 0.125 0.226 0.104 0.114 0.130
549 0.124 0.226 0.104 0.114 0.130
550 0.125 0.226 0.105 0.114 0.130
551 0.125 0.226 0.104 0.114 0.130
552 0.125 0.225 0.104 0.114 0.129
553 0.124 0.225 0.104 0.114 0.130
554 0.124 0.225 0.104 0.114 0.130
555 0.125 0.225 0.105 0.113 0.130
556 0.125 0.224 0.105 0.113 0.130
557 0.125 0.224 0.105 0.114 0.130
558 0.125 0.224 0.105 0.114 0.130




559 0.125 0.223 0.105 0.114 0.130
560 0.125 0.223 0.105 0.114 0.131
561 0.125 0.223 0.105 0.114 0.130
562 0.125 0.223 0.105 0.114 0.129
563 0.125 0.223 0.105 0.114 0.129
564 0.125 0.223 0.105 0.114 0.130
565 0.125 0.222 0.105 0.114 0.130
566 0.125 0.223 0.105 0.114 0.130
567 0.125 0.222 0.105 0.114 0.129
568 0.125 0.222 0.105 0.114 0.130
569 0.125 0.221 0.105 0.114 0.130
570 0.125 0.221 0.105 0.114 0.130
571 0.125 0.221 0.105 0.114 0.130
572 0.125 0.222 0.105 0.114 0.131
573 0.125 0.221 0.105 0.114 0.131
574 0.125 0.220 0.105 0.114 0.130
575 0.125 0.220 0.105 0.114 0.130
576 0.125 0.220 0.105 0.114 0.130
577 0.126 0.220 0.105 0.114 0.130
578 0.126 0.220 0.105 0.114 0.130
579 0.125 0.220 0.105 0.114 0.130
580 0.125 0.220 0.105 0.114 0.130
581 0.125 0.219 0.105 0.114 0.130
582 0.125 0.219 0.105 0.114 0.130
583 0.125 0.219 0.105 0.114 0.130
584 0.126 0.218 0.105 0.114 0.130
585 0.125 0.219 0.105 0.114 0.131
586 0.126 0.218 0.105 0.114 0.130
587 0.126 0.218 0.105 0.114 0.130
588 0.127 0.218 0.105 0.114 0.130
589 0.126 0.218 0.105 0.114 0.130
590 0.124 0.217 0.105 0.114 0.131
591 0.125 0.218 0.105 0.114 0.130
592 0.125 0.217 0.105 0.114 0.131
593 0.126 0.217 0.105 0.114 0.131
594 0.125 0.217 0.105 0.114 0.130
595 0.125 0.217 0.105 0.114 0.131
596 0.126 0.217 0.105 0.114 0.131
597 0.126 0.217 0.105 0.114 0.131
598 0.125 0.217 0.105 0.114 0.131
599 0.126 0.216 0.105 0.114 0.130
600 0.127 0.216 0.105 0.114 0.130




LAMPIRAN 6
Pengukuran Degradasi Metilen Biru

Panjang Gelombang (A) : 663 nm
Tebal Kuvet :1.0cm
Koefisien Absorbansi :0.138

Konsentrasi Metilen Biru : 20 ppm (abs max 2.910)

Sampel : Metilen Biru + Sinar UV

Lama Penyinaran | Abs Max Ko?sle)l:lg ast Cwms/Chg | In (CYp/Cub)
Sebelum Penyinaran 2.910 20.000 1.000 0

1 Jam 2.666 19.316 0.966 0.088

2 Jam 2.663 19.295 0.965 0.089

3 Jam 2.641 19.140 0.957 0.097

4 Jam 2.632 19.069 0.953 0.101

5 Jam 2.627 19.034 0.952 0.102

Sampel : Lapisan PVA + Sinar UV

Lama Penyinaran | Abs Max KO?;;I:I:; B Cmp/ CY%: | In (CYp/Cmp)
Sebelum Penyinaran 2.910 20.000 1.000 0

1 Jam 2.620 18.986 0.949 0.105

2 Jam 2.445 17.719 0.886 0.174

3 Jam 2.380 17.246 0.862 0.201

4 Jam 2.340 16.957 0.848 0.218

5 Jam 2.290 16.594 0.830 0.240

Sampel : Serbuk TiO2 + Sinar UV

Lama Penyinaran | Abs Max KO?;;‘:;; ast Cwms/Chg | In (CYp/Cup)
Sebelum Penyinaran 2.910 20.000 1.000 0

1 Jam 2.383 17.269 0.863 0.200

2 Jam 1.788 12.958 0.648 0.487

3 Jam 1.413 10.238 0.512 0.723

4 Jam 1.289 9.338 0.467 0.815

5 Jam 0.688 4.986 0.249 1.442




Sampel : Lapisan PVA-TiO2 A + Sinar UV

Konsentrasi

Lama Penyinaran | Abs Max Gpm) Cwme/Cg | In (CYp/Cup)
Sebelum Penyinaran 2.910 20.000 1.000 0

1 Jam 2.444 17.712 0.886 0.174

2 Jam 2.132 15.452 0.773 0311

3 Jam 1.908 13.827 0.691 0.422

4 Jam 1.781 12.909 0.645 0.491

5 Jam 1.576 11.419 0.571 0.613

Sampel : Lapisan PVA-TiO; B + Sinar UV

Lama Penyinaran Abs Max KO?;;I:I:; ast CMB/CI(\)/[B In (Cl(\),[B/CMB)
Sebelum Penyinaran 2.910 20.000 1.000 0

1 Jam 2.367 17.154 0.858 0.206

2 Jam 1.950 14.130 0.707 0.400

3 Jam 1.673 12.126 0.606 0.553

4 Jam 1.593 11.547 0.577 0.602

5 Jam 1.160 8.406 0.420 0.920

Sampel : Lapisan PVA-TiO; C + Sinar UV

Lama Penyinaran | Abs Max KO?;;I:;; ast CMB/CI(\)/[B In (Cl(\),[B/CMB)
Sebelum Penyinaran 2.910 20.000 1.000 0

1 Jam 2.328 16.867 0.843 0.223

2 Jam 1.704 12.348 0.617 0.535

3 Jam 1.470 10.652 0.533 0.683

4 Jam 1.280 9.275 0.464 0.821

5 Jam 0.825 5.978 0.299 1.261
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Pengaruh pH terhadap Pembentukan TiO2 Nanopartikel Fasa Anatase
dan Sifat Fotokatalisnya

Nur Ichzan AS®™, Vicran Zharvan, Rizqa Daniyati, Hadi Santoso, Gatut Yudoyono, Darminto®”
Jurusan Fisika, Fakultas Matematika dan Ilmu Pengetahuan Alam, Institut Teknologi Sepuluh Nopember

Kampus ITS Sukolilo, Surabaya (60111)

Email: ichzan13@mhs.physics.its.ac.id ("), darminto@physics.its.ac.id (**)

Abstrak — Makalah ini menjelaskan pengaruh perbedaan pH larutan pada proses pembentukan kristal TiO; anatase
terhadap peningkatan aktivitas fotokatalis. Serbuk TiO; disintesis menggunakan metode kopresipitasi pada variasi pH
larutan prekursor dalam kondisi basa yaitu 9, 11 dan 12. Serbuk TiO; nano partikel yang dianalisis menggunakan X-Ray
Diffractometry (Philips X-pert) dan UV-Vis Spectrophotometer (Genesis 10S). Estimasi ukuran butir sampel akan
dianalisis dengan metode rietveld sedangkan pita celah energinya dihitung menggunakan metode Tauc. Ukuran Kristal
yang diperoleh masing-masing adalah 11.80 nm, 14.96 nm dan 15.87 nm. Pengujian aktivitas fotokatalis menggunakan
larutan metilen biru dengan penyinaran lampu UV selama 5 jam dan diuji setiap 1 jam. Koefisien absorpsi paling tinggi
adalah 1.81 pada panjang gelombang 265 nm pada sampel pH 12. Hasil penelitian menunjukkan bahwa perbedaan pH
larutan pada proses sintesis berpengaruh pada ukuran butir serbuk TiO;. Hasil percobaan juga membuktikan bahwa
semakin kecil ukuran butir serbuk TiO; maka semakin efektif dalam mendegradasi konsentrasi larutan metilen biru.
Efisiensi maksimum yang diperoleh sebesar 55,44 % pada sampel pH 9.

Kata kunci: TiO; anatase, pH, ukuran kristal, aktivitas fotokatalis, metilen biru

Abstract — This paper describes the effect of different pH solution on the formulation of anatase TiO, nano-powders to
enhance photocatalytic activity. TiO; powders were synthesis using co-precipitation method at diffrence of pH precursor
solution which is 9, 11 dan 12. TiO: nano-powders analyzed using X-Ray Diffractometry (Philips X-pert) and UV-Vis
Spectrophotometer (Genesis 10S). The Estimation of crystalline size would be analyzed by Rietveld method while the
energy band gap was calculated by using Tauc method. Crystalline size are 11.80 nm, 14.96 nm and 15.87 nm
respectively. Photocatalytic activity experiment used methylene blue solution with irradiation of UV lamp for 5 hours and
measured every 1 hour. The highest absorption coefficient was 1,80 with wavelength 265 nm to pH 12. The results
showed that the difference of pH on synthesis process influenced on crystals size of TiO: powders. The experimental
results also showed the smaller crystals size of TiO; powders, the more effective in degrading the concentration of

methylene blue solution. The maximum efficiency provided is 55.44 % at pH 9.

Key words: anatase TiO., crystalline size, pH, photocatalytic activity, methylene blue

I. PENDAHULUAN

Pemanfaatan teknologi fotokatalis saat ini menjadi
salah satu sumber energi alternatif terbarukan. Teknologi
ini pertama kali diperkenalkan oleh peneliti asal jepang
yaitu Fujisima dan Honda pada tahun 1972 mengenai
penguraian air (H,O) menjadi oksigen (O2) dan hidrogen
(H2) melalui proses fotoelektrokimia menggunakan
elektroda semikonduktor TiO, yang diradiasi sinar UV
[11,]2]. Fenomena fotokatalis merupakan peristiwa
fotoreaksi yang melibatkan cahaya dan mengalami
peningkatan kecepatan reaksi akibat adanya katalis yang
mengabsorbsi energi cahaya ultraviolet (UV) sehingga
menghasilkan senyawa pereduksi dan pengoksidasi pada
permukaan katalis [2]. Beberapa material semikonduktor
yang digunakan sebagai fotokatalis diantaranya yaitu
TiO,, ZnO, Fe,0s3, CdS, ZnS dan sebagainya. Material
semikonduktor yang menjadi pilihan utama dan sering
digunakan sebagai fotokatalis adalah TiO».

Senyawa titanium (IV) oksida atau titanium dioksida
(TiO2) merupakan material semikonduktor organik yang
memiliki celah energi yang lebar, transmitansi yang
tinggi, indeks bias dan sifat listrik yang baik [1],[2]. Oleh
karena itu, senyawa TiO, banyak dimanfaatkan sebagai
fotokatalis, lapisan tipis, pewarna makanan, sensor gas,
pembersih polutan, pigmen pada cat, bahan kosmetik,

teknologi sel surya, penyerap gelombang elektromagnetik
dan sebagainya [2]. Serbuk TiO, memiliki keunggulan
diantaranya memiliki aktivitas fotokatalis tinggi dan
stabil, non toksik, tahan terhadap korosi, tidak larut
dalam air. TiO; juga memiliki kemampuan menyerap
sinar yang tinggi yang ditandai dengan nilai celah energi
(Eg) yang sesuai yaitu sebesar 3,2 eV dalam struktur
anatase [3]. Selain itu TiO, memiliki kemampuan self-
cleaning sehingga dapat mendegradasi limbah organik
dan zat berwarna.

Pembentukan struktur kristal dalam sintesis TiO»
dipengaruhi oleh beberapa faktor diantaranya temperatur
kalsinasi, pH larutan, konsentrasi dopan, waktu reaksi
(lama pengadukan) dan banyaknya air yang digunakan
[4]. Faktor-faktor ini juga dapat mempengaruhi ukuran
butir, komposisi atau transformasi fasa, dan kristalinitas
dari TiO,. Salah satu faktor yang secara signifikan
berpengaruh adalah pengaturan pH larutan. Beberapa
prekursor yang sering digunakan dalam sintesis TiO»
diantaranya TiCls [5], TiClz [6], TTIP [7], dan TiOCl,
[8]. Beberapa penelitian yang dilakukan oleh [4],[8],[9]
menunjukkan bahwa variasi pH larutan menghasilkan
pembentukan fasa yang berbeda dari TiO,. Hal ini
dikarenakan semakin rendah keasaman larutan atau
bersifat basa maka struktur fasa yang terbentuk adalah
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anatase sedangkan semakin tinggi keasaman larutan
maka fasa yang terbentuk terarah ke rutile.

Pada makalah ini akan dijelaskan pengaruh variasi pH
larutan prekursor pada pembentukan ukuran kristal fasa
anatase TiO, terhadap peningkatan aktivitas fotokatalis
yang disintesis dengan metode kopresipitasi.

II. METODE PENELITIAN
A. Sintesis Serbuk TiO, Nanopartikel

Larutan titanium triklorida (TiCl; 15%) sebanyak 20
ml dicampurkan dengan air destilasi sebanyak 100 ml dan
distirer selama 5 jam. Selanjutnya, menambahkan (titrasi)
larutan ammonium hidroksida (NH4OH 28,9%) ke dalam
larutan TiCl; hingga pH larutan mencapai 9, 11 dan 12.
Setelah itu, larutan diaduk kembali hingga berwarna putih
kemudian diendapkan selama 24 jam. Selama proses
pengendapan dilakukan pencucian dan penyaringan
endapan putih hingga pH larutan menjadi 7. Hasil
endapan putih kemudian dikalsinasi pada temperatur
400°C selama 3 jam.

B. Karakterisasi dan Analisis

Serbuk TiO, akan karakterisasi menggunakan X-Ray
Diffractometry (Philips X-Pert) untuk mengetahui fasa
yang terbentuk pada serbuk TiO, dan UV-Vis
spectrophotometer (Genesis 10S) untuk pengukuran nilai
absorpsi. Sampel akan dianalisis ukuran butirnya
menggunakan metode rietveld dan dihitung besar celah
energinya (Eg) menggunakan metode Tauc [6] seperti
yang ditampilkan pada persamaan (1) dan (2) berikut ini.

(ahv)" = A(hv—-E),) )
a =abs(2.303)/ )

Dimana o adalah koefisien absorpsi, hv adalah energi
foton, A adalah konstanta kesebandingan, n adalah
konstanta numerik (n=2 untuk direct band gap), abs
adalah absorpsi, / adalah lebar cuvet dan E, adalah pita
celah energi

C. Uji Aktivitas Fotokatalis

Menyiapkan chamber kemudian diisi dengan larutan
metilen biru 20 ppm sebanyak 30 ml. Serbuk TiO»
sebanyak 40 mg diaduk dan direndam selama 30 menit ke
dalam larutan metilen biru. Selanjutnya, larutan metilen
biru yang berisi serbuk TiO, disinari dengan
menggunakan lampu UV 25 Watt selama 5 jam kemudian
diukur nilai absorpsinya setiap 1 jam. Menghitung nilai
efisiensi menggunakan persamaan (3) berikut ini:

. c).—C
Efisiensi(%) = —22——5 x100 3)
Cus

Dimana C%m adalah konsentrasi awal sebelum
penyinaran (ppm), Cwms adalah konsentrasi setelah
penyinaran dalam selang waktu t (ppm).

pH 12

. pH 11

Intensitas (a.u)

P M“'m_ oA 'M, ,,‘#‘l"\,“ .
20 25 30 35 10 15 50 55 80
26()
Gambar 1. Pola difraksi sinar-X serbuk TiO: dengan varisasi
pH larutan prekursor.

I11. HASIL DAN PEMBAHASAN

Pola difraksi sinar-X pada variasi pH larutan 9,11dan
12 menunjukkan bahwa semua sampel memiliki fase
anatase seperti yang ditampilkan pada gambar 1. Adapun
estimasi ukuran butir dan parameter pada masing-masing
sampel berbeda seperti ditampilkan pada tabel 1 dan 2.

Parameter kisi yang diperoleh untuk semua sampel
relatif sama dengan data ICSD-63711 (anatase). Hal ini
disebabkan temperatur kalsinasi yang digunakan pada
proses sintesis hanya 400° C sehingga tidak menyebabkan
pergeseran parameter kisi. Perbedaan ukuran butir pada
masing-masing sampel disebabkan pH larutan prekursor
yang diberikan pada proses sintesis. Semakin banyak
konsentrasi NH4OH atau semakin besar pH yang
diberikan maka akan menyebabkan ukuran kristal
semakin besar. Hasil ini sesuai dengan yang dilaporkan
[31,[9],[10].

Pada pengukuran nilai absorpsi diperoleh koefisien
absorpsi paling tinggi pada pH 12 yaitu 1.81 pada daerah
panjang gelombang 265 nm seperti yang ditampilkan
pada gambar 2. Perhitungan pita celah energi
menggunakan metode Tauc diperoleh pita celah energi
yang paling tinggi 3.22 eV oleh sampel pH 12 seperti
yang ditampilkan pada gambar 3.

Pengujian  fotodegradasi  diperoleh  penurunan
konsentrasi larutan metilen biru seiring dengan lama
penyinaran. Sampel pH 9 mampu menurunkan
konsentrasi larutan metilen biru lebih efektif dengan
efisiensi sebesar 55.44 % seperti yang ditampilkan pada
gambar 4 dan 5. Hal ini dipengaruhi oleh ukuran butir
kristal TiO> yang dihasilkan. Semakin kecil ukuran butir
kristal maka semakin efektif dalam menurunkan

konsentrasi larutan metilen biru.

Tabel 1. Hasil refinement parameter kisi serbuk TiO2

Parameter ICSD

Kisi nm) 63711 pH-9 pH-11 pH-12
ab 3784 3.692(28) 3.749(32) 3.743 (18)
c 9.514 9291 (49) 9.373(21) 9.369 (15)
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Tabel 2. Hasil refinement estimasi ukuran kristal serbuk TiO2

Sampel  Ukuran Kristal (nm)  Micro Strain

pH-9 11.80 (3) 0.00623 (48)
pH-11 14,96 (5) 0.00984 (36)
pH-12 15,87 (2) 0.00301 (15)

204

Absorbansi {au)

A pH9 :1.54 (268 nm)
< pH11:1.69 (275 nm)
o pH12:1.81 (265 nm)

0.0

250 27 300 325 350 75 400
Panjang Gelombang (nm)

Gambar 2. Grafik spektrum absorpsi serbuk TiO2 pada variasi

pH larutan prekursor

Gambar 3. Pita celeh energi serbuk TiO: pada variasi pH
larutan prekursor
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Gambar 4. Fotodegradasi larutan metilen biru oleh katalis TiO2
selama 5 jam penyinaran
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Gambar 5. Efisiensi fotodegradasi serbuk TiO: selama 5 jam
penyinaran

IV. KESIMPULAN

Serbuk TiO, yang terbentuk pada variasi pH larutan
prekursor 9, 11 dan 12 adalah fase anatase dengan
ukuran butir kristal yang dihasilkan adalah 11.80 nm,
14.96 nm dan 15.87 nm. Sampel pH 9 lebih efektif dalam
mendegradasi konsentrasi metilen biru dengan efisiensi
55.44 %. Fotodegradasi konsentrasi metilen biru dalam
percobaan ini dipengaruhi oleh ukuran butir kristal.
Semakin kecil ukuran butir kristal maka smakin efektif
dalam mendegradasi konsentrasi metilen biru.
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Sintesis TiO2 dengan Metode Kopresipitasi

Metode kopresipitasi merupakan salah satu metode sintesis senyawa
anorganik yang didasarkan pada pengendapan lebih dari satu
substansi secara bersama-sama ketika melewati titik jenuhnya.
Beberapa zat yang paling umum digunakan sebagai zat pengendap
dalam kopresipitasi adalah hidroksida, karbonat, sulfat dan oksalat.

Ukuran kristal dan komposisi fasa TiO, pada variasi waktu pengadukan

Kelebihan S I Ukuran Kristal (nm) Komposisi Fasa (%)
ALl A anatase Rutile anatase rutile
< Prosesnya berlangsung pada suhu rendah, 25 jam 9,7 (2) - 100,0 0
< Waktu yang dibutuhkan relatif lebih singkat, 45 jam 13,8 (5) 10,1(17) 98,7(4) 1,3(0)
16,3 62,3
< Mudah dan murah 65 jam 03 (3) ’ 37.7 (0) !
(12) D

< Parameter fisik maupun kimianya dapat
P ya aap 85 jam ] 11,6 (4) 0 100,0

disesuaikan eperti konsentrasi reaktan,
suhu dan pH.

Sumber : Widaryanti, H.N (2013)
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Metode Spin Coating

Keunggulan dari metode ini adalah mampu menghasilkan lapisan
dengan cepat , mudah dan homogen

dispense spreading drying

T

spin-up spin-off
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Mekanisme Peristiwa Fotokatalis

Step 1 : Penyerapan energi foton
sehingga terjadi fotoeksitasi
(elektron dan hole)

Step 2 : Elektron dan hole memisah
tanpa adanya rekombinasi
ke permukaan katalis

Step 3 : Terjadi reaksi reduksi dan
oksidasi pada elektron dan
hole untuk memproduksi
radikal H2 dan O2
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Struktur Lapisan PVA-TIO2

TiO2

H-PVA/TiO2
b

Intensity (a.u.)

PVA/TIO2
a

10 20 30 40 50 60 70 80
20 ()
Y. Song dkk, (2014) H. Yang dkk, (2015)

Berdasarkan hasil penelitian yang dilakukan oleh Y. Song et al. (2014) dan H. Yang dKkk,
(2015) menunjukkan bahwa lapisan komposit PVA-TIO, tanpa pemansan dan lapisan
PVA-TIO, dengan pemanasan memiliki pola XRD yang identik atau tidak berubah
dibandingkan serbuk TiO,. Puncak yang terbentuk ini menunjukkan bahwa serbuk TiO,
yang digunakan adalah fasa anatase. Kedua hasil ini membuktikan bahwa proses
pemanasan tidak mempengaruhi struktur dan ukuran kristal dari TiO,.




Jurusan Fisika-Institut Teknologi Sepuluh Nopember
Dipresentasikan pada Seminar Ujian Tesis, 25 Juni 2015 Ruang J-103 Pukul 10.00-12.00 WIB

Morfologi Lapisan PVA-TIO2

1 ;1111; )

Y. Song et al. (2014) H. Yang et al. (2015)

Metode sol-gel Metode spin coating
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Absorbansi Lapisan PVA-TIO2

Lapisan nano komposit PVA-TIO,
memiliki nilai absorbansi maksimum
pada panjang gelombang sekitar
350 nm. Perbedaan komposisi pada
sampel menyebabkan perbedaan
koefisien absorbansi yang diperoleh
dimana, semakin banyak massa
TiO, yang digunakan maka semakin
tinggi koefisien absorbansi yang
diperoleh.

S. Mallakpour and A. Barati (2011)
Metode Casting
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Degradasi Polutan

X. Liu dkk, (2015)
Y. Song dkk, (2014) Metode Casting

Metode Sol-gel
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Sintesis Serbuk TiO2 Anatase
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Fabrikasi Lapisan PVA-TI02
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Alat Karakterisasi yang digunakan

N UV-Vis Spectrophotometer
XRD Philips X-pert SEM EVO MA 10 (Genesis 10 S UV-Vis)

4 4 4

Identifikasi struktur kristal/fase  Identifikasi struktur morfologi ~ Pengukuran nilai absorbansi
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Uji Aktivitas Fotokatalis

Lapisan PVA-Ti0, _[ Larutan Methylene Blue
Direndam dan diaduk

[ ."'-F'-

i Sammpel disinan dengan

e 3 :-"'Lapisan PY&TiO, direndarh"'-i *Larnpu 1V sefiap 1 jam
Cdan diduk ke dadlam gelas |

becker yang dibungkus dengan
ks hitain 3tEu ruang gelap ‘ Penyinaran Lampu UV ]

I

[ Pengukuran Nilai Absorbansi ]

|

[ Menghitung (%) Degradasi Larutan MB I
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Karakterisasi Serbuk TiOz2

)

26 ()
Parameter Kisi (nm)
Sampel
a b C
. : 3.797552 + 3.797552 + 9,523316 +
SR, [Enl et 0.009640 0.009640 0.002490
Data ICSD-202243 (anatase) 3,782 3,782 9,502
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Hasil Fabrikasi Lapisan PVA-TIOz

Kode Sampel Keterangan

Nano-powder Serbuk TiO, yang disintesis menggunakan prekursor
. TiCl; + NH,OH dengan pH 9 selama 5 jam
TIOZ pengadukan

Serbuk TiO, yang dideposisikan pada substrat
Lapisan TiO2 substrat kaca silica amorf dan dipanaskan pada
temperatur 450 °C selama 15 menit

Larutan PVA dideposisikan pada substrat kaca silica
Lapisan PVA [amorf dan dipanaskan pada temperatur 100 °C
selama 15 menit

Larutan PVA + Serbuk TiO, yang dideposisikan pada
substrat kaca silica amorf dengan perbandingan PVA
dan TiO, adalah 1:1 dan dipanaskan pada
temperatur 100 °C selama 15 menit

PVA-TIO, A

Larutan PVA + Serbuk TiO, yang dideposisikan pada
substrat kaca silica amorf dengan perbandingan PVA
dan TiO, adalah 1:2 dan dipanaskan pada
temperatur 100 °C selama 15 menit

PVA-TiO, B

Larutan PVA + Serbuk TiO, yang dideposisikan pada
substrat kaca silica amorf dengan perbandingan PVA
dan TiO, adalah 1:3 dan dipanaskan pada
temperatur 100 °C selama 15 menit

PVA-TIiO, C
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Struktur Lapisan PVA-TIO2

. Lapisan PVA-TIO, C
Lapisan PVA-TIO, B

7 Lapisan PVA-TIO, A

Lapisan TiO,
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Morfologi Lapisan PVA-TIO2

Lapisan PVA

)

Serbuk TiO2
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Lapisan TiO2 vs Lapisan PVA-TiO2

VS
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Sifat Optik Lapisan PVA-TIO2

1.6 7 —Nano-powder TIO_ : 1.54 (343 im)
—— Lapisan TiO, - 0.98 (262 nm) Celah Pita Energi
14 4 —— Lapisan PVA-TIO, A 072 (305 nm) Kode Sampel A int (NM) (V)
—— Lapisan PVA-TiO_ B 0.84 (308 nm)
1o —— Lapisan PVA-TIO_ C: 1.03 (315 nm) Nano-powder TiO, 385 3.22
= Lapisan TiO, 350 3.54
£ 109 Lapisan PVA-TIO,A 355 3.49
i
E 0.8 Lapisan PVA-TiO, B 348 3.56
o
§ 06 Lapisan PVA-TiO, C 345 3.59
0.4 -
hc
02 - E g =
Aint
D-D T T T T T T T 1
250 275 300 325 350 375 400 425 450

Panjang Gelombang (nm) Eg = celah energi (e\;)

h = konstanta Plank (6.62 x 10-3* Js)
¢ =kecepatan cahaya (3x10% m/s)

A it = Panjang Gelombang (nm)
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Energy Gap

Chen, (2007)
Widaryanti, (2013)
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Hasil Uji Aktivitas Fotokatalis
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Kesimpulan

ﬁSerbuk TIO, fase anatase dengan ukuran kristal 11,28“
berhasil  disintesis dengan  metode  kopresipitasi
menggunakan prekursor TiCls.

2. Lapisan nano komposit PVA-TIO, berhasil dideposisikan
pada substrat kaca silica amorf dengan metode spin coating

3. Struktur kristal serbuk TiO, setelah difabrikasi menjadi
lapisan nano komposit PVA-TIO, tidak mengalami
perubahan dan dapat terdispersi secara merata pada
matriks PVA dengan tebal lapisan sekitar 20 um.

4. Lapisan nano komposit PVA-TIO, mampu mendegradasi

konsentrasi larutan MB hingga 29,90 % dengan laju
\degradasi (k) sebesar 0,00393 ppm/menit. /
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