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Pembimbing : Dr. Djoko Hartanto, M. Si.
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ABSTRAK

Sintesis komposit ZSM-5-TiO; (ZT) melalui metode nonaqueos sol
gel dilakukan dengan variasi suhu kalsinasi 300, 400, dan 500 °C
untuk mengetahui pengaruh suhu kalsinasi terhadap struktur dan
energi celah pita komposit. Komposit ZSM-5-TiO, disintesis
dengan cara melarutkan Titanium (IV) Isopropoksida (TTIP) ke
dalam pelarut 2-propanol (1:7), kemudian ditambahkan ZSM-5.
Variasi kalsinasi dilakukan selama 3 jam pada variasi suhu kalsinasi
300, 400, dan 500 °C. Karakterisasi sampel dilakukan menggunakan
XRD, FTIR, SEM, UV-Vis DRS. Hasil penelitian menunjukkan
bahwa, karakterisasi XRD semakin tinggi suhu Kkalsinasi,
kristalinitas meningkat dan fasa anatase mulai terbentuk pada suhu
400 °C pada 20 = 25,42° (ZT400) dan 25,48° (ZT500). Hasil FTIR
menunjukkan adanya pergeseran puncak serapan pada puncak khas
ZSM-5 451,36 (vibrasi tekuk T-O) yang menunjukkan telah
terbentuknya ZSM-5-TiO,. Hasil UVDR menunjukkan adanya
perubahan nilai energi celah pita lebih tinggi daripada TiO, murni
yaitu 3,36 (ZT300), 3,33 (ZT400), 3,19 (ZT500). Hal ini
menunjukkan bahwa, suhu kalsinasi memberikan pengaruh terhadap
struktur dan energi celah pita ZT.

Kata Kunci : Energi celah pita, sol gel, TiO,, ZSM-5
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THE EFFECT OF CALCINATION TEMPERATURE TO
STRUCTURE AND BANDGAP OF ZSM-5-TiO:
COMPOSITE PREPARED BY NONAQUEOUS SOL GEL
METHOD

Name : Dwi Jayanti Putri Maywontiana
Student No.  : 01211440000062
Departement : Chemistry
Advisor : Dr. Djoko Hartanto, M.Si.
Dr. Afifah Rosyidah, S.Si, M.Si

ABSTRACT

Synthesis of ZSM-5-TiO, composite through nonaqueos sol gel
method with variation of calcination temperature 300, 400, 500 °C
to determine the effect of calcination temperature on structure, phase
composition, and energy of band gap composite. ZSM-5-TiO,
composite was synthesized by dissolving Titanium (IV)
Isopropoxide (TTIP) into 2-propanol (1: 7) and stirring for 10 min,
then adding ZSM-5 while stirring for 1.5h until the solution became
homogeneous. Then calcined for 3h at a temperature variation of
calcination 300, 400, and 500 °C. Characterization of the samples
was performed using XRD, FTIR, SEM, UV-Vis DRS. The results
showed that, characterization of XRD the higher the calcination
temperature, the crystallinity increased and the anatase phase began
to form at 400 ° C at 260 = 25.42 ° (ZT400) and 25.48 ° (ZT500).
FTIR results in the presence of SM SM SM SM ZSM-5 451,36
(vibration bend T-O) which shows the formation of ZSM-5-TiO2.
The average UVDR vyield of the bands' high energy bandwidth is
higher than pure TiO2, it is 3.36 (ZT300), 3.33 (ZT400), 3.19
(ZT500). This indicates that, climate has an effect on the structure
and energy bandgap of ZT.

Keywords: Bandgap, sol gel, TiO2, ZSM-5.
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BAB I
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang
Fotokatalis memiliki sifat reduksi oksidasi yang kuat, ikatan

kimianya stabil terhadap cahaya dan tidak larut dalam air (Aliah,
dkk., 2012). Selain itu fotokatalisis dapat diartikan sebagai proses
kombinasi antara fotokimia dan katalis, yaitu reaksi kimia yang
melibatkan cahaya sebagai pemicunya dan katalis yang
mempercepat reaksi tersebut. Proses fotokatalisis terjadi ketika
material semikonduktor dikenai cahaya yang memiliki energi sama
atau lebih besar dari energi celah pita, akibatnya terjadi proses
eksitasi elektron dari pita valensi ke pita konduksi (Castellote, dkk.,
2011).

Salah satu fotokatalis yang banyak digunakan adalah
Titanium dioksida yang merupakan material semikonduktor tidak
bersifat toksik, harga relatif murah, stabilitas kimia yang sangat
baik, stabilitas termal yang cukup tinggi, aktivitas fotokatalitik yang
tinggi (Choi, dkk., 2009). TiO, memiliki kemampuan dapat
digunakan berulang kali tanpa kehilangan aktivitas katalitiknya
(Fatimah, 2009). Disisi lain, celah pita (bandgap) yang dimiliki TiO-
cukup lebar dengan struktur anatase yaitu sekitar 3,2 eV yang setara
dengan sinar UV (Effendi, 2012). Fotokatalis yang hanya
mengandung TiO; (bulk) serta bekerja pada sinar UV, perlu
dilakukan peningkatan efektivitasnya sebagai fotokatalis agar lebih
efisien dibawah sinar UV, yaitu dengan penambahan pendukung
(support) berpori pada TiO, seperti silika mesopori heksagonal
(HMS) (zZhuang, dkk., 2010) atau zeolit (Tawari, dkk., 2016).
Penambahan zeolit pada TiO, menjadikan bagian atom dari TiO;
dapat terisolasi dalam silika matriks zeolit atau silika mesopori,
fotokatalis ini dinamakan “single site”. Jenis fotokatalis “single site”
dapat menunjukkan sifat fotokatalik yang unik dan efisien
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dibandingkan dengan fotokatalis yang hanya mengandung TiO-,
yaitu kemampuan oksidasi dan reduksi pada sinar UV meningkat
karena diskristisasi (memecah) tingkat energi seperti yang
ditunjukkan pada Gambar 1.1. Selain itu zeolit sebagai pendukung
berpori dapat meningkatkan luas permukaan, sifat hidrofilik atau
hidrofobik (Zhang, dkk., 2000), serta diharapkan dapat
menunjukkan efek adsorpsi sehingga memfasilitasi proses difusi
substansi (Schneider, dkk., 2014). Salah satu bahan zeolit yang
dapat digunakan untuk modifikasi TiO, dengan spesifikasi yang
tinggi adalah ZSM-5, karena mudah dibuat menurut penelitian yang
telah dilakukan oleh Hartanto  (Hartanto, dkk., 2016) serta
pembentukan agregat relatif mudah (Hartati, dkk., 2016).

Efek ukuran Kuantum

Pita Konduksi

s = ’ e
’E, Transfer muatan

Pita Valensi

(VB)

. .

/ A hy d
O L —
M=0gN T — v
77 L5 T

. h
19 1@ P 8o o e
D

Anatas dimer fotokatalis single-site

Gambar 1. 1 llustrasi berbagai spesi titanium dan keadaan elektronik
(Schneider, dkk., 2014)

Metode sintesis yang digunakan untuk mensintesis komposit
ZSM-5-TiO; adalah metode sol gel, karena metode sol-gel memiliki
potensi homogenitas yang tinggi, berlangsung pada suhu ruang,
menghasilkan interaksi yang lebih kuat antara semikonduktor
dengan material penyangga. Tahap metode sintesis sol-gel yaitu
hidrolisis, kondensasi, pengeringan dan kalsinasi (Londeree, 2002),.
Kalsinasi merupakan tahap pemanasan untuk memperkuat struktur
permukaan fotokatalis dan menghilangkan pengotor-pengotor yang
ada dalam katalis, suhu kalsinasi dapat mempengaruhi fasa dan

ukuran kristal (Zhang, 2001).
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Pada penelitian ini dilakukan sintesis komposit ZSM-5-TiO,
(ZT) menggunakan metode nonaqueos sol gel, metode tanpa
penambahan air (nonaqueos) selama proses sintesis, yaitu guna
mengendalikan proses hidrolisis Titanium (IV)Isopropoksida
(TTIP) sebagai prekusor TiO, yang umumnya terjadi sangat cepat.
Kemudian dilakukan variasi suhu kalsinasi 300, 400, dan 500 °C,
hal ini dilakukan untuk pembentukan struktur pada TiO> dan energi
celah pita pada komposit ZSM-5-TiO; (ZT).

1.2 Rumusan Masalah

Pembuatan komposit ZSM-5-TiO, merupakan salah satu cara
untuk meningkatkan kinerja fotokatalis TiO.. Sintesis komposit
tersebut dapat dilakukan dengan metode sol gel tanpa penambahan
air dalam reaktan. Namun dalam proses sintesis ini, suhu kalsinasi
merupakan salah satu faktor penting untuk menentukan
pembentukan TiO, dari prekusornya karena suhu kalsinasi dapat
mempengaruhi struktur kristal TiO,. Oleh karena itu suhu kalsinasi
perlu dipelajari lebih lanjut untuk mengetahui pengaruh pada
karakteristik struktur dan energi celah pita (bandgap)

1.3 Batasan Masalah

Sintesis Komposit ZSM-5-TiO, (ZT) pada penelitian ini
dilakukan dengan metode sol gel tanpa penambahan air
(nonaqueous sol gel) dalam reaktan dan dilakukan variasi suhu
kalsinasi 300, 400, dan 500 °C. Material hasil sintesis dikarakterisasi
menggunakan X-Ray Diffraction (XRD), Fourier Transform
Infrared (FTIR), Scanning Electron Microscopy (SEM), UV-vis
Diffuse Reflectance (UVDR).



1.4  Tujuan
Tujuan dari penelitian ini adalah untuk mendapatkan

informasi pengaruh suhu kalsinasi terhadap karakteristik struktur
dan energi celah pita (bandgap) komposit ZSM-5-TiOs..

15 Manfaat
Manfaat dari penelitian ini adalah untuk memberikan

informasi ilmiah mengenai pengaruh suhu kalsinasi terhadap
sintesis komposit ZSM-5-TiO, (ZT) pada suhu kalsinasi 300, 400,
dan 500 °C.



BAB 11
TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Titanium Dioksida (TiO,)

Titanium dioksida merupakan material semikonduktor
berukuran nano, yang dikenal sebagai fotokatalis. Selain itu,
diantara oksida logam yang lain, titanium dioksida dikenal tidak
beracun (non toxic), stabilitas termal cukup tinggi, dan
kemampuannya dapat digunakan berulang kembali tanpa
kehilangan sifat katalitiknya, dapat menyerap sinar UV dengan baik,
bersifat inert dalam reaksi, memiliki kemampuan oksidasi yang
tinggi dan secara umum TiO, memiliki aktivitas fotokatalisis yang
lebih tinggi daripada fotokatalis yang lain seperti ZnO, CdS, WO,
dan SnO; (Okamoto, dkk., 1985). Titanium dioksida dapat
melakukan hidrolisis yaitu memecah air menjadi hidrogen dan
oksigen. Dalam proses fotokatalis, semikonduktor TiO;
memerlukan serapan energi yang lebih besar dari selang energinya.
Aktivitas fotokatalis ini membutuhkan penyerapan sinar UV untuk
membentuk dua pasang elektron dan lubang (hole). Elektron yang
tereksitasi pada pita konduksi dan lubang yang terdapat pada pita
valensi dapat bergabung kembali dan mengubah input energi
menjadi panas atau terperangkap pada permukaan yang stabil.
Gabungan elektron yang diadsorpsi pada permukaan semikonduktor
atau sekitar medan listrik muatan partikel bisa juga menjadi
pengubah input energi (Banerjee, dkk., 2006).

Pada Gambar 2.1 menjelaskan absorpsi foton dan pasangan
elektron-lubang (h™) serta migrasi elektron dan lubang, (1) dan (2)
merupakan proses rekombinasi elektron-lubang pada permukaan,
(3) reduksi akseptor elektron, (4) oksidasi donor elektron. Energi
absorpsi foton akan mengakibatkan elektron tereksitasi dari pita
valensi ke pita konduksi sehingga terjadi transfer elektron ke

5



molekul oksigen membentuk ion radikal superoksida (*O2) dan
transfer elektron dari molekul air ke lubang pita valensi membentuk
radikal hidroksil (*OH) (Sitorus, 2013).

Rekomhinasi ¥
permulkaan
L
A
Rekombinasi .
Limbah Logam = dalam Limbakh
berat organik

Gambar 2. 1 Mekanisme fotokatalis (Banerjee, dkk., 2006)

Fotokatalis yaitu bahan yang berfungsi mempercepat reaksi
yang diinduksi oleh cahaya, TiO, memiliki sifat semikonduktor
yang mempunyai struktur elektronik yang dikarakterisasi oleh
adanya pita valensi terisi dan pita konduksi yang kosong. Diantara
kedua pita tersebut terdapat celah, yaitu bandgap sebesar 3,2 eV
untuk fasa anatase dan 3,0 eV untuk fasa rutil. TiO, dalam fasa
anatase memiliki luas permukaan yang lebih besar dan ukuran yang
lebih kecil dibanding rutil (Matthews, 1992).

2.2 Struktur Kristal TiO;

TiO, dibuat dari ilmenite dan rutil, yang menghasilkan dua
bentuk alotropi atau bentuk struktur kristal yang berbeda dari unsur
yang sama, Yyaitu anatase dan rutil. TiO, memiliki tiga fasa
polymorpik vyaitu rutil (tetragonal, 4,120 g/cm® ), anatase
(tetragonal, 3,894 g/cm? ), dan brookite (4,120 g/cm?® orthorombik).
Fasa anatase dan rutil memiliki struktur kristal tetragonal (Zhang,
dkk., 2011). Pada proses fotokatalisis fasa rutil maupun anatase
dapat digunakan namun dalam aplikasinya anatase memiliki potensi
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yang paling besar untuk digunakan sebagai fotokatalis (Tanaka,
dkk., 1991) karena memiliki struktur kisi yang sesuai dengan
aktivitas fotokatalis yang tinggi. Struktur rutil lebih stabil pada suhu
tinggi dan anatase pada suhu rendah. Struktur rutil dan anatase dapat
digambarkan dengan TiOg oktahedral, di mana setiap ion Ti*
dikelilingi oleh enam ion O% . Struktur anatase dan rutil
digambarkan pada Gambar 2.2 dan 2.3. Perbedaan dari kedua
struktrur kristalin terletak pada distorsi struktur oktahedronnya.
Pada rutil, struktur oktahedronnya sedikit distorsi orthorhombik.
Sementara anatase, distorsi jauh lebih besar, sehingga strukturnya
kurang simetris dibandingkan orthorhombik.

a=4.493 A
c=2959 A

Gambar 2. 2 Struktur anatase TiO, (Howard, dkk., 1991).
Pemodelan kristal menggunkaan Ball and Stick 8.1
(BS) (Ozawa & Kang, 2004).

a=3.784 A
c=9515A




Gambar 2. 3 Struktur rutil TiO2 (Howard, dkk., 1991) Pemodelan
kristal menggunkaan Ball and Stick 8.1 (BS) (Ozawa
& Kang, 2004).

Beberapa aplikasi struktur rutil lebih banyak digunakan
daripada anatase karena memiliki sifat fisik yang unik misalnya
berkilau, keras dan tahan terhadap korosi. Sel satuan pada rutil
adalah tetragonal dengan atom-atom logam terletak pada sudut-
sudutnya. Struktur rutil dari TiO, pada umumnya dapat
digambarkan sebagai suatu distorsi barisan oksida heksagonal
tertutup dengan setengah dari oktahedral diduduki oleh atom Ti.
Struktur brokit dari TiO, mengkristal dalam struktur orthorombik,
yang memiliki simetri yang polimorf (memiliki struktur kristal yang
tidak teratur) dan akan berubah menjadi fasa rutil pada temperatur
sekitar 750°C (Chen, dkk., 2008). Pada Gambar 2.4 menunjukkan
bahwa untuk mendapatkan fasa anatase akan lebih mudah, yaitu
pada tekanan normal dan suhu lebih rendah.
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Gambar 2. 4 Diagram fasa anatase dan rutile dari TiO, (Hanaor &
Sorrell, 2011)



2.3 Modifikasi TiO>

Sinar ultraviolet (UV) dalam komposisi sinar matahari
kisaran 4-5%, sedangkan komposisi sinar tampak kisaran 40% dari
total foton cahaya matahari. Sehingga pemakaian TiO, murni untuk
fotokatalis memiliki efisiensi yang cukup rendah karena lebar pita
energi TiO, sebesar 3,2 eV yang hanya bekerja pada daerah sinar
UV (Effendi, 2012). Pada Gambar 2.5 menunjukkan probabilitas
eksitasi yang terjadi dari TiO, sebagai fotokatalis, oleh karena itu
untuk meningkatkan efisiensi kinerja fotokatalisi TiO, dilakukan
modifikasi pada TiO,.

...............

| o] d

B

Gambar 2. 5 Skema Probabilitas Eksitasi Elektron Dari Fotokatalis
a) TiO2 murni, b) pemendekan celah energi, ¢) TiO2
dengan oksigen vakansi, d) doping non-logam, e)
koeksis doping non-logam dan vakansi oksigen
(Fujishima, dkk., 2008)

2.3.1 Komposit dengan Nano Material

Penambahan material lain dapat merubah sifat fotokatalis dari
TiO2, yaitu sebagai komposit TiO.. Beberapa padatan dapat
membentuk komposit dengan TiO,. Penelitian yang telah dilakukan,
antara lain membuat komposit dengan zeolit. Zeolit merupakan
material yang memiliki stabilitas fotokimia, luas permukaan dengan
sisi aktif dan dapat bekerja pada radiasi sinar UV-Vis. Sehingga
zeolit merupakan bahan alternatif sebagai pendukung fotokatalis
TiO; (Chong, dkk., 2015).



Pada penelitian Tawari (2016) telah dilakukan sintesis
komposit TiO, dan ZSM-5 dan dihasilkan interaksi TiO, yang baik
dengan permukaan zeolit dengan metode sol gel, dan diaplikasikan
sebagai fotokatalis oksidasi NO. Hasil struktur pori ZSM-5 dengan
TiO2 menunjukkan peningkatan kinerja fotokatalitik (Tawari, dkk.,
2016). Adanya penambahan TiO, dengan nano material dapat
meningkatkan kinerja fotokatalitik dari TiO..

24 ZSM-5

Zeolite Socony Mobile-5 (ZSM-5) merupakan salah satu
zeolit framework tipe MFI, dengan rumus umum
Nan(AlO2)n(SiO2)g6-n.16H20 dan memiliki rasio Si/Al dari 10 hingga
ratusan. Data mengenai zeolit ZSM-5 dari International Zeolite
Assosiassion (I1ZA) ditunjukkan pada Tabel 2.1 sebagai berikut:
Tabel 2. 1 Data zeolit ZSM-5 (Sumber http://asia.iza-

structure.org/IZA-SC).

Crystal chemical data | [Nan (H20)16| [AlnSige-nO192]-MFI , n <
27 orthorhombic
Cell parameters a=20.07A, b = 19.92A ¢ = 13.42A
0=90.0° B=90.0° y=90.0°
Frameworks density 17.9 T/1000A3
Channel System {[100] 10 5.1 x 5.5 [010] 10 5.3 x
5.6}***(3-dimensional)

Zeolit ZSM-5 memiliki pori sedang antara 0,45-0,65 nm. ZSM-5
dibentuk oleh dua jenis sistem pori cincin 10 oksigen, tipe pertama
yaitu saluran lurus dengan lubang seperti elips dengan luas 0,55 x
0,51 nm. Tipe kedua adalah saluran sinusoidal yang tegak lurus
dengan saluran pertama dengan luas 0,56x0,54 nm (Bekkum, dkk.,
1991). Kerangka ZSM-5 terdiri dari sebuah konfigurasi ikatan
tetrahedral silika yang ditunjukan pada Gambar 2.6a dan memiliki 8
cincin segi 5 atau dikenal dengan struktur MFI 5-1. Unit-unit
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terkecil ZSM-5 tersebut dapat mengalami penggabungan secara
bersambung pada sisinya dan terlihat pada Gambar 2.6b. Rangkaian
ini akan terkoneksi membentuk lapisan dan lapisan lapisan tersebut
terikat bersama dan membentuk struktur kerangka tiga dimesi.
Kemudian kerangka tersebut akan terikat sepanjang sumbu z, dan
lapisan pararel 010 ditunjukan pada Gambar 2.6¢ dan 2.6d.

\ \ | ) §
= ay
S N
4
a b c d

Gambar 2. 6 Kerangka zeolit ZSM-5
(Hartanto, dkk., 2016; Kokotailo, dkk., 1978)

2.5 Nanokomposit
Nanokomposit merupakan material pada multi fase, yaitu

memiliki lebih dari satu dimensi yang kurang dari 100 nanometer,
atau struktur padat dengan dimensi berskala nanometer yang
berulang pad ajarak antara bentuk oentusun struktur yang berbeda.
Material jenis ini terdiri dari padatan anorganik yang tersusun atas
komponen organik. Ikatan antar partikel yang terjadi pada material
nanokomposit berfungsi sebagai peningkatan dan pembatasan sifat
material. Partikel-partikel yang berukuran nano mempunyai luas
permukaan interaksi yang tinggi. Makin banyak partikel yang
berinteraksi maka makin kuat pula material dari segi sifat mekanik,
listrik, optik, katalis dan struktur yang berbeda dibandingkan dengan
material penyusunnya (Hadiyawarman, dkk., 2008).

Dengan mendesain partikel nano dalam komposit,
memungkinkan untuk meningkatkan sifat katalis dari fotokatalis.
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Partikel-partikel berukuran nano memiliki luas permukaan interaksi
yang tinggi, dan kinerja tinggi dari katalis.

2.6 Metode Sol Gel

Metode sol gel merupakan proses terjadinya perubahan sol
menjadi gel melalui tahap hidrolisis, gelasi, penuaan dan
pengeringan (Hench & West, 1990). Sol adalah padatan yang
tersebar atau tersuspensi kedalam larutan membentuk partikel
koloid. Gel adalah jaringan kaku yang saling berhubungan yang
memiliki pori pori (Hench & West, 1990; Brinker, dkk., 1990
)Metode sol gel dapat dilihat pada Gambar 2.7.

pori-pori

\

-
jaringan
solid

Jaringan
koloid gel

Larutan
awal

Gambar 2. 7.Tahapan proses sol gel (Feinle, dkk., 2015)

Tahapan pertama metode sol gel, yaitu pencampuran. Pada
tahap ini sol dibentuk dengan mencampurkan partikel koloid ke
dalam pelarut, hal ini biasanya disebut sebagai hidrolisis. Dalam hal
ini prekusor alkoksida dihidrolisis menggunakan air. Tahap kedua,
partikel koloid akan berinteraksi dengan prekusor membentuk
jaringan tiga dimensi berupa gel. Perubahan bentuk menjadi gel ini
menunjukkan peningkatan vikositas yang tinggi, pada tahap ini
disebut gelasi. Tahap ketiga, yaitu pengeringan dimana zat cair
dihilangkan dari jaringan yang mengikat pori-pori (Hench & West,
1990).
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2.6.1 Nonaqueous Sol Gel

Nonaqueous merupakan metode yang umumnya digunakan
untuk sintesis nanokristal oksida dengan tidak melibatkan air
kedalam reaktan. Proses hidrolisis dalam sol gel biasanya terjadi
sangat cepat dan sulit untuk memodulasi, sehingga ketika air tidak
ditambahkan selama proses sintesis, maka hidrolisis dan kondensasi
umumnya dapat dikendalikan karena reaksi yang terjadi cenderung
melambat (Cargnello, dkk., 2014).

2.7  Metode Karakterisasi
2.7.1 Difraksi Sinar-X (XRD)

X-Ray Difraction merupakan salah satu metode
karakterisasi untuk mengetahui struktur kristal uatu material. Prinsip
dari karakterisasi XRD adalah pantulan sinar-X. Sinar-X merupakan
gelombang elektromagnetik dengan panjang gelombang 0,01-100
A. Sinar-X yang sejajar dan monokromatik yang ditembakkan pada
suatu bidang kristal dengan sudut 0 akan dipantulkan sehingga jarak
antar bidang dna dapat dihitung dengan Persamaan Bragg :

nA=2dsin 0 (2.1)

Keterangan

n = orde difraksi (1,2,3,... dst)

A = panjang gelombang sinar-X

d = jarak antar Kisi kristal dan

0 = sudut sinar datang

Peristiwa difraksi sinar-X pada bidang kristal tersebut dapat
digambarkan seperti Gambar 2.8. Pola difraksi di-plotkan
berdasarkan intensitas puncak yang menyatakan parameter Kisi
kristal atau indeks Miller (hkl) sebagai fungsi 20 dengan 6
merupakan sudut difraksi sesuai persamaan Bragg. Penentuan
kesesuaian struktur kristal dapat dilakukan dengan membandingkan
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setiap puncak yang muncul pada difraktogram material yang
disintesis dengan 20 pada difraktogram referensi. Jika semua puncak
sesuai dengan referensi maka dapat ditentukan bahwa material
tersebut memiliki struktur yang sesuai referensi (Rahman, S dan
Toifur, M, 2016).

dsint
—0—0—‘—0—0—
Gambar 2. 8 Peristiwa Difraksi Sinar-X (Rahman, S dan Toifur, M,
2016)

Zeolit ZSM-5 memiliki difaktogram standar yang
digunakan sebagai identifikasi. Puncak-puncak karakteristik khas
dari zeolit ZSM-5 yaitu pada 26 = 7.96, 8.86, 9.08, 23.16, 23.30, dan
23.98°. Difraktogram ZSM-5 berdasarkan International Zeolit
Association (I1ZA) ditunjukkan pada Gambar 2.9. Difraktogram
Titanium dioksida (TiOz) memiliki puncak standart seperti yang
ditunjukkan pada Gambar 2.10, yaitu fasa anatas pada 26 = 25, 37,
dan 48°.

14



7.96

Intensitas (a.u.)

30 40 50

20 ()

Gambar 2. 9 Difaktrogram ZSM-5 (Sumber :1ZA)
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Gambar 2. 10 Difraktogram TiO; (Cargnello, dkk., 2014)

2.7.2 Spektrofotometer FTIR

Spektrofotometer IR merupakan jenis spektrokopi untuk
mengindentifikasi gugus fungsi yang ada dalam suatu senyawa
dengan daerah dengan bilangan gelombang. 12800 hingga 10 cm™
atau 0,78-1000 nm. Umumnya daerah inframerah terbagi menjadi
tiga, yaitu infra merah dekat, inframerah tengah dan infra merah
jauh.
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Tabel 2. 2 Daerah Spektrum Infra Merah (Chatwal, 1985)

Panjang Bilangan
Daerah gelombang | gelombang Frekuensi (Hz)
(Lm) (cm™)
Dekat 0,78-2,5 12800-4000 | 3,8x10%**—1,12x10%*
Tengah 2,5-5,0 4000-200 1,2x1014 -6,0x1014
Jauh 50-100 200-10 6,0x1014 -3,0x1014

Spektroskopi IR dapat digunakan untuk analisis kualitatif

dan kuantitatif. Umumnya digunakan untuk identifikasi senyawa
organik dengan sifat fisik yang karakteristik untuk setiap senyawa
hingga menghasilkan spektrum-spektrum yang khas pada bilangan
gelombang 400 hingga 600 cm™. Spektroskopi FTIR dilengkapi
dengan teknik transformasi Fourier untuk deteksi dan analisis hasil
spektrum. Absorpsi pada FTIR didasarkan pada dua syarat, yaitu
kesesuaian frekuensi radiasi. Inframerah dengan frekuensi
vibrasional molekul sampel dan perubahan momen dipol selama
bervibrasi (Chatwal, 1985).
Proses serapan inframerah sesuai hukum Hooke dimana jumlah
energi yang diperlukan untuk meregangkan suatu ikatan bergantung
pada tegangan ikatan dan massa atom yang terikat sehingga bilangan
gelombangnya dapat dirumuskan sebagai :

= 1 f(m1+m2)}1/2 (22)

2TC Mym,

Persamaan tersebut menghubungkan bilangan gelombang
sebagai fungsi energi terhadap konstanta gaya dan massa atom yang
terkait (Bruice, 2001). Spektrum FTIR ZSM-5 dapat ditunjukkan
pada Gambar 2.11.
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Gambar 2. 11 Spektrum FTIR ZSM-5 (Caldeira, dkk., 2016)

2.7.3 UV-Vis Diffuse Reflectance (UV-Vis DR)

UV-Vis Diffuse Reflectance (UV-Vis DR) merupakan
perangkat atau alat yang digunakan untuk mengukur energi celah
pita, metode DRS didasarkan pada pengukuran intensitas UV-Vis
yang direfleksikan oleh sampel. Prinsip kerja dari metode ini adalah
material disinari dengan gelombang elektromagnetik, sehingga
foton diserap oleh elektron dalam material (Abdullah & Khairurrijal,
2009). Ketika cahaya mengenai suatu bahan maka sebagian akan
diserap, dipantulkan dan ditransmisikan. Metode ini memiliki tiga
proses pada dasaranya, Yyaitu absorpsi, emisi spontan dan emisi
terimbas (Widyandari & Budiman, 2004). Energi tiap sinar dapat
dituliskan sebagai berikut:

E=hv=hs (2.3)

Fenomena eksitasi elektron dari keadaan dasar menuju
keadaan transisi dapat ditunjukkan pada Gambar 2.12 , ketika
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semikonduktor disinari maka foton diserap kemudian terbentuk
pasangan elektron-hole (a), apabila keadaan yang terjadi adalah hv
= Eg. Ketika hv > Eg maka pasangan elektron-hole terbentuk dan
kelebihan energi yang tidak digunakan (hv = Eg) diubah dalam
bentuk panas (b). Proses (a) dan (b) merupakan transisi intrinsik
(band to band transition). Saat hv < Eg maka foton akan diserap,
jika terdapat keadaan energi dalam celah terlarang akibat adanya
cacat, terjadi transisi ekstrinsik (c). Proses adsorbsi foton
menyebabkan transisi elektron dari pita valensi ke pita konduksi
dengan energi foton harus sama atau lebih besar dari energi gap-nya,
dengan frekuensi v berkaitan dengan tepi absorpsi (Widyandari &
Budiman, 2004) sebagai berikut :

Eg
v > -2 (2.9)

hv

@ @ (o

Gambar 2. 12 Transisi dasar dari semikonduktor (Widyandari &
Budiman, 2004)

Pada Gambar 2.13 menunjukkan spektra TiO; hasil karakterisasi
UVDR pada penelitian yang telah dilakukan Qiu-ye (2014) berada
pada panjang gelombang 200-400 nm.
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Gambar 2. 13 Spektra UVDRS TiO; (Qiu-ye, dkk., 2014)

2.7.4  Scanning Electron Microscopy (SEM)

Scanning Electron Microscopy (SEM) merupakan metode
untuk membentuk bayangan daerah mikroskopi pada permukaan
sampel atau penggunaan berkas elektron untuk menggambarkan
permukaan benda (Abdullah & Khairurrijal, 2009; Rohaeti, 2009).
Cara kerja SEM adalah sinar dari lampu dipancarkan pada lensa
kondensor, sebelum masuk pada lensa kondensor, ada pengaturan
dari pancaran sinar elektron yang ditembakkan. Sinar yang melewati
lensa kondensor diteruskan lensa objektif yang dapat diatur maju
dan mundurnya. Sinar yang melewati lensa objektif diteruskan pada
spesimen yang diatur miring. Spesimen ini disinari oleh deteksi x-
ray seperti pada Gambar 2.14, menghasilkan sebuah gambar yang
diteruskan pada layar monitor (Respati, 2008). Suatu berkas elektron
berdiameter 5-10 nm yang dilewatkan sepanjang spesimen
mengakibatkan adanya interaksi antara berkas elektron dengan
spesimen mengakibatkan pemantulan elektron berenergi tinggi,
pembentukan elektron sekunder berenergi rendah, penyerapan
elektron, pembentukkan sinar-X, atau pembentukan sinar tampak
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(cathodeluminecene). Setiap sinyal yang terjadi dapat dimonitor
oleh suatu detektor (Respati, 2008).

Berkas elektron

Elektron
pantulan

/ Permukaan material

Gambar 2. 14 Berkas elektron berenergi tinggi mengenai permukaan
material (Abdullah & Khairurrijal, 2009).

Karakterisasi SEM agar mendapatkan hasil gambar yang
tajam yang dilakukan adalah permukaan benda harus bersifat
sebagai pemantul elektron atau dpat melepaskan elektron sekunder
ketika ditembak dengan berkas elekrton. Material yang dapat
bersifat demikian adalah material logam. Namun, jika spesimen
yang akan dianalisis tidak mampu memantulkan elektron atau
melepaskan elektron sekunder maka spesimen perlu dilapisi dengan
lapisan logam seperti yang ditunjukkan pada Gambar 2.15
(Abdullah & Khairurrijal, 2009). Logam yang digunakan dapat
berupa emas (Au) atau berupa perak (Ag).

Permukaan material

l Pelapisan (coating)

Lapisan tipis logam

Gambar 2. 15 Pelapisan pada permukaan isolator (Abdullah &
Khairurrijal, 2009).
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Pada Gambar 2.16 ditunjukkan morfologi dari ZSM-5 pada
penelitian Wan (2014). Karakterisasi SEM ZSM-5 menunjukkan
morfologi bentuk zeolit ZSM-5, yaitu heksagonal.

Gambar 2. 16 Morfologi ZSM-5 (Wan, dkk., 2014)
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BAB Il
METODOLOGI PENELITIAN

3.1 Alatdan Bahan
3.1.1 Alat

Alat-alat yang digunakan pada penelitian ini adalah, gelas
beker, pipet tetes plastik, magnetic stirer, stirer, bola hisap, pipet
volume, neraca analitik, oven, muffle furnace. Peralatan
instrumentasi adalah X-Ray Diffraction (XRD Xpert MPD), Fourier
Transformation Infra Red (FTIR 8400S Shimadzu) , UV-vis Diffuse
Reflectance Spectroscopy (UVDRS Shimadzu UV-2450), Scanning
Electron Microscopy (SEM Hitachi Flexsem1000).

3.1.2 Bahan

Bahan-bahan yang digunakan pada penelitian ini adalah
ZSM-5 komersial dibeli dari Jiangxi-China dengan Si/Al = 50,
Titanium (IV)isopropoksida (Sigma-Aldrich 97%), 2-propanol
(Merck, 99%), Aluminium oksida (Al.O3).

3.2 Prosedur Kerja

3.2.1 Sintesis komposit ZSM-5-TiO,

Sintesis komposit ZSM-5-TiO; (ZT) pada penelitian ini dilakukan
dengan metode sol gel tanpa penambahan air, yaitu 2 ml Titanium
(IV)isopropoksida (TTIP) dilarutkan dalam 14 ml pelarut organik
(2-propanol) dalam botol pereaksi sebagai prekusor dari TiO, 10%,
sambil dilakukan pengadukan dengan pengaduk magnetik selama 10
menit. Selanjutnya TTIP yang telah dilarutkan dalam botol pereaksi
ditambahkan ZSM-5 sebanyak 5 gram dan diaduk dengan pengaduk
magnetik selama 1,5 jam. Campuran yang telah dibuat dikeringkan
terlebih dahulu dalam oven pada suhu 80 °C selama 12 jam.
Kemudian hasil pengeringan yang telah didapat dilakukan kalsinasi
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selama 3 jam menggunakan muffle furnace dengan variasi suhu
masing masingnya 300 (ZT300), 400 (ZT400), 500 “C (ZT500).

3.3 Karakterisasi Material Hasil Sintesis
3.3.1 Difraksi Sinar X (XRD)

Kristalinitas dan struktur kristal komposit ZSM-5-TiO,
(ZT) dikarakterisasi dengan XRD yang dilakukan di Laboratorium
Departemen Teknik Material dan Metalurgi, Institut Teknologi
Sepuluh Nopember Surabaya. Pola hamburan difraksi didapatkan
dengan difraktometer X-ray menggunakan radiasi Cu Ko (A= 1,5406
A), dengan tegangan percepatan dan arus berturut-turut 40 kV dan
40 mA. Analisis dilakukan dengan sudut 20 dari 5-50° dengan
interval scan 0,020°. Sampel ditempatkan pada holder yang telah
disediakan. Hasil karakterisasi berupa data (kurva) antara intensitas
puncak difraksi sampel dan sudut 26.

3.3.2 Spektrofotometer Fourier Transform Infrared (FTIR)

Analisis keberadaan jenis gugus fungsi pada material
komposit ZSM-5-TiO, (ZT) dilakukan menggunakan instrumen
FTIR di Laboratorium Instrumen Departemen Kimia, Institut
Teknologi Sepuluh Nopember (ITS) Surabaya. Spektra FTIR
tersebut dideteksi pada bilangan gelombang 400 hingga 4000 cm-1
menggunakan teknik Attenuated Total Reflectance (ATR). Serbuk
sampel komposit ZSM-5-TiO, berkarbon disiapkan melalui
penggerusan dengan KBr pada perbandingan 1:9 (sampel:KBr).
Penggerusan dilakukan dengan mortar agar tercampur. Kemudian
sampel ditempatkan pada pellet holder. Pelet yang terbentuk
kemudian dimasukkan pada holder FTIR.

3.3.3  UV-vis Diffuse Reflectance (UVDR)
Material ZSM-TiO, (ZT) dan referensi, yaitu ZSM-5 dan
TiO, dikarakterisasi menggunakan UVDR di Laboratorium
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Departemen Kimia, Universitas Indonesia (Ul) Depok untuk
mengetahui panjang gelombang untuk setiap material, sehingga
dapat ditentukan nilai energi celah pita setiap material. Pengukuran
dilakukan dengan memasukkan sampel kedalam holder kemudian
dimasukkan dalam alat UV-vis yang telah dilengkapi dengan
Praying Mantis dan dilakukan pengukuran pada panjang gelombang
200 hingga 800 nm.

3.3.4  Scanning Electron Microscopy (SEM)

Material komposit ZSM-5-TiO, yang telah disintesis
dengan variasi suhu kalsinasi (300, 400, dan 500 "C) dikarakterisasi
menggunakan  Scanning Electron Microscopy (SEM) di
Laboratorium Departemen Teknik Mesin, Institut Teknologi
Sepuluh Nopember (ITS) Surabaya. SEM digunakan untuk
mengetahui morfologi permukaan. Karakterisasi dilakukan dengan
mengambil sedikit sampel, diletakkan dalam sampel holder
kemudian sampel di coating (dilapisi) berupa Au-Pd (emas-
paladium) untuk membuat permukaan sampel menjadi konduktif.
Selanjutnya sampel yang teah dilapisi di masukkan dalam sample
chamber.

25



“Halaman ini sengaja dikosongkan”

26



BAB IV
HASIL DAN PEMBAHASAN

4.1  Sintesis Komposit ZSM-5-TiO;

Pada penelitian ini telah berhasil disintesis material komposit
ZSM-5-TiO; (ZT), yaitu kombinasi TiO, dengan ZSM-5 yang
disiapkan dengan nonaqueos sol gel. Nonaqueous sol gel adalah
metode sol gel tanpa penambahan air didalam reaktannya. Metode
sintesis sol gel untuk sintesis komposit ZSM-5-TiO, didasarkan
pada Guesh (2015) dan Tawari (2016) dengan menggunakan
Titanium Alkoksida dan 2-propanol sebagai prekusor TiO, dan
dilakukan modifikasi TiO, dengan zeolit. Pada penelitian ini
dilakukan metode sol gel tanpa penambahan air dalam reaktan, yaitu
TTIP dilarutkan dalam 2-propanol dengan perbandingan 1:7 (untuk
10% TiO,) dalam botol pereaksi dalam keadaan tertutup seperti yang
terlihat pada Gambar 4.1, hal ini dikarenakan senyawa titanium
alkoksida, salah satunya TTIP merupakan senyawa yang sangat
sensitif dan mudah mengalami hidrolisis, sehingga harus berhati-
hati untuk mencegah terjadinya hidrolisis yang cepat . Tanpa
penambahan air, proses hidrolisis dan kondensasi dapat terkontrol
lebih baik, karena reaksi yang terjadi lebih lambat. Hidrolisis cepat
yang terjadi pada TTIP ditandai dengan perubahan warna menjadi
putih dan terjadi kondensasi dari cair menjadi butiran kecil berwarna
putih, namun ketika TTIP dilarutkan dalam 2-propanol dalam
keadaan tertutup, larutan yang dihasilkan tidak berwarna (bening)
tidak berubah langsung menjadi putih seperti Gambar 4.1 ketika
dilarutkan dan diaduk dengan pengaduk magnetik dalam 2-
propanol. Hal ini menunjukkan bahwa proses hidrolisis terjadi lebih
lambat.
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ic)\

Gambar 4. 1 Mereak3|kan TTIP dengan 2-propanol sebagai
prekusor TiO>

Langkah penting dalam sintesis TiO, dengan prekusor Titanium
(IV)lsopropoksida (TTIP) adalah terbentuknya nukleasi homogen
selama proses hidrolisis serta pertumbuhan nukleus yang seragam
dengan menjamin stabilitas koloid, yaitu dengan sedimentasi agar
menjadi struktur superlattice yang teratur (Eiden-Assmann, dkk.,
2004). Hal tersebut dapat dilakukan dalam prosedur yang sama,
kemudian ditambahan zeolit ZSM-5. Penambahan ZSM-5 kedalam
botol reaksi, disertai pengadukan dengan pengaduk magnetik hingga
homogen dan membentuk gel. Hasil campuran yang diperoleh
berupa gel berwarna putih keruh, kemudian campuran dikeringkan
dalam oven pada suhu 80 °C selama 12 jam, hal ini bertujuan untuk
menghilangkan pengaruh pelarut dan merupakan proses
pengeringan. Setelah proses pengeringan, selanjutnya dilakukan
kalsinasi dengan variasi suhu, yaitu 300, 400, dan 500 °C.

4.2 Hasil Karakterisasi
4.2.1 X-Ray Diffraction (XRD)

Hasil karakterisasi XRD dilakukan pada sudut 5-50°
ditunjukkan pada Gambar 4.2 menunjukkan difraktogram hasil
sintesis komposit ZSM-5-TiO; dengan variasi suhu kalsinasi (300,
400, dan 500 °C).
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Gambar 4. 2 Difraktogram XRD ZSM-5, ZT300, ZT400, ZT500,
dan TiO;

Hasil difraktogram menunjukkan pola difraksi yang relatif
sama, untuk puncak khas ZSM-5 , yaitu terdapat pada puncak 26 =
7,97; 8,83; 23,20; 23,82° . Puncak difraksi XRD mengalami
pergeseran 20 untuk setiap variasi suhu kalsinasi yang diberikan
yaitu 23,01 (ZT300); 22,96 (ZT400); dan 23,23°(ZT500),
pergeseran ini terjadi akibat adanya TiO; dan suhu kalsinasi. Hasil
karakterisasi XRD pada ZT menunjukkan kristalinitas mengalami
kenaikan ketika suhu kalsinasi meningkat seperti yang ditunjukkan
pada Tabel 4.1, hal ini dikarenakan suhu kalsinasi yang meningkat
akan menyebabkan difusi atom menjadi lebih cepat sehingga
mempercepat kristalinitas dan membentuk ukuran kristal yang lebih
kecil (Lee, dkk., 2005). Hasil XRD juga menunjukkan fasa TiO;
yang terbentuk dalam komposit ZSM-5-TiO,, yaitu pada ZT300
tidak menunjukkan puncak khas fasa anatas dari TiO», namun fasa
anatas mulai terbentuk pada ZT400 dan ZT500 yaitu pada 26 =
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25,42° (ZT400) dan 25,48° (ZT500). Hal ini menjelaskan bahwa
pada suhu 300 °C fasa kristal dari TiO, dikatakan belum terbentuk
dan masih dalam fasa amorf untuk TiO2 meskipun pada proses
sintesis ada penambahan TiO;, sehingga puncak khas dari fasa
kristal pada TiO, tidak muncul. Namun semakin meningkatnya suhu
kalsinasi yang diberikan, menunjukkan pada suhu 400 dan 500 °C
menghasilkan fasa kristal dari TiO., yaitu anatas.

Tabel 4. 1 Kiristalinitas dan ukuran kristal
komposit ZSM-5-TiO-

Material Kristalinitas Ukuran kristal
(%) (nm)
ZSM-5 100 101,72
ZT300 89,6 72,28
ZT400 93,2 63,26
ZT500 98,4 72,28

4.2.2 Spektrofotometer Infra Merah (FTIR)
Karakterisasi spektrofotometer FTIR dilakukan untuk

mengetahui gugus fungsi pada suatu senyawa. Hasil FTIR pada
Gambar 4.3 menunjukkan puncak yang hampir sama dengan ZSM-
5, komposit ZSM-5-TiO; (ZT) dengan variasi suhu kalsinasi (300,
400, dan 500 °C) dapat dilihat terdapat puncak serapan antara 3300-
3500 cm?, dimana puncak tersebut menunjukkan vibrasi ulur dari
gugus —OH. Pada bilangan gelombang sekitar 1600-1656 cm
menunjukkan adanya vibrasi ulur ikatan -COOH , hal ini diperoleh
dari Titanium (IV)lsopropoksida (TTIP) yang dilarutkan dalam
pelarut organik (Ba-Abbad, dkk., 2012) 2-propanol sebagai
prekusor. Vibrasi asimetri Si-O dari ZSM-5 muncul pada frekuensi
1200-900 cm™, hal ini ditunjukkan ZSM-5, ZT300, ZT400, ZT500
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pada bilangan gelombang 1097,53 cm? dan tidak mengalami
pergeseran walaupun adanya pengaruh suhu kalsinasi.
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Gambar 4. 3 Spektra FTIR komposit ZSM-5-TiO, dengan variasi
suhu kalsinasi 300, 400, dan 500 °C.

Serapan vibrasi asimetri Si-O tersebut diperkuat dengan
munculnya bilangan gelombang 796,63 ; 795,63 ; 719; 794,7 cm
untuk ZSM-5, ZT300, ZT400, dan ZT500 . Adanya puncak antara
450 dan 800 cm™ juga merupakan vibrasi ulur Ti-O, hal ini
menunjukkan bahwa pada setiap suhu kalsinasi (300, 400, 500 °C)
telah terbentuk TiO, dan memiliki puncak serapan antara 450 dan
800 cm (Ba-Abbad, dkk., 2012). Selain itu, puncak penting dari
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ZSM-5 yang muncul pada bilangan gelombang 451,36 dan 543,94
cm® merupakan vibrasi tekuk Si-O atau Al-O (T-O) dan vibrasi
cincin ganda (Khatamian, dkk., 2010) mengalami pergeseran seperti
yang ditunjukkan pada Tabel 4.1, hal tersebut menunjukkan bahwa
telah terbentuknya komposit ZSM-5-TiOx.

Tabel 4. 2 Puncak serapan FTIR

Gugus Bilangan gelombang (cm?)

Fungsi TiO, | ZSM-5 | ZT 300 | ZT 400 | ZT 500
Vibrasi 3506.7 | 3450.77 | 3464.27 | 3485.49 | 3462.34
ulur -OH 0

Vibrasi 1545.0 | 1566.25 | 1527,67 | 1527,67 | 1535,39
tekuk -OH 3

Vibrasi 422.45 | 451.36 4475 449,43 447,5
tekuk T-O

Vibrasi - 543.94 | 543,94 | 542,02 | 545,87
cincin

ganda

Hasil karakterisasi FTIR yang telah dijelaskan,
menunjukkan bahwa telah terbentuknya komposit ZSM-5-TiO;
pada masing-masing suhu kalsinasi, sehingga karakterisasi FTIR ini
mendukung pernyataan pada karakterisasi XRD dimana pada suhu
kalsinasi 300 °C terdapat TiO, didalamnya, meskipun pola XRD
yang ditunjukkan tidak menunjukkan puncak khas kristal TiO- yaitu
amorf.

4.2.3 UV-vis Diffuse Reflectance (UVDR)
Karakterisasi UVDR pada penelitian ini dilakukan untuk

mengetahui nilai energi celah pita (bandgap) yang dihasilkan dari
komposit ZSM-5-TiO, yang telah disintesis. Gambar 4.4
menunjukkan terjadinya pergeseran panjang gelombang pada strong
off cut antara TiO, murni dengan komposit ZSM-5-TiO,. Pergeseran
mengarah ke panjang gelombang lebih pendek dibandingkan dengan
sampel yang hanya mengandung TiO, sehingga energi celah pita
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yang didapatkan lebih besar, seperti yang ditunjukkan pada Tabel
4.3. Nilai energi celah pita (band gap) didapat dengan menentukan
daerah linier strong cut off melalui grafik dengan menghubungkan
antara panjang gelombang dengan absorbansi, sehingga didapatkan
nilai panjang gelombang optimum untuk masing-masing.
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12
strong off cut

08

Abs (a.u)
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02
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Gambar 4. 4 Hasil Karakterisasi UVDRS (a)ZSM-5 (b)TiO,
(€)ZT500 (d)ZT400 (e)ZT300.

Tabel 4. 3 Energi Celah Pita (bandgap) hasil komposit

ZSM-5-TiO;
Material Energi Celah Pita Panjang gelombang
(eV) (nm)
TiO, 3,19 387,9
ZT300 3,36 368,5
ZT400 3,33 372,5
ZT500 3,19 388,3
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Spektra UVDR menjelaskan bahwa pengaruh suhu kalsinasi
terhadap komposit ZSM-5-TiO- (ZT) hanya menyerap pada daerah
UV, vyaitu <400 nm. Tabel 4.3 menunjukkan bahwa adanya
perubahan energi celah pita semakin meningkat dibandingkan
dengan TiO, murni, yaitu pada ZT300 dan ZT400 mengalami
pergeseran panjang gelombang lebih pendek dan menghasilkan
energi celah pita yang lebih tinggi, namun pada ZT500 terjadi
pergeseran panjang gelombang lebih besar daripada ZT300 dan
ZT400 sehingga energi celah pita yang dihasilkan lebih kecil. Hasil
karakterisasi UVDR yang telah dijelaskan, menunjukkan bahwa
adanya ZSM-5 sebagai material pendukung (support) dan suhu
kalsinasi dapat mempengaruhi nilai energi celah pita.

4.2.4  Scanning Electron Microscopy (SEM)

Karakterisasi material komposit ZSM-5-TiO; dengan SEM
dilakukan untuk mengetahui morfologi dari kombinasi TiO. dan
ZSM-5, yaitu ZSM-TiO; (ZT) dengan adanya pengaruh variasi suhu
kalsinasi (300, 400, dan 500 °C) yang diberikan pada material, dapat
dilihat pada Gambar 4.5, adanya pengaruh suhu kalsinasi tidak
terlalu mempengaruhi perubahan morfologi material komposit
secara signifikan. Identifikasi SEM menunjukkan bentuk ZSM-5
komersial rasio Si/Al 50, yaitu heksagonal. Pengaruh suhu dan
adanya TiO, menunjukkan partikel-partikel saling bertumpukan
satu sama lain dibandingkan dengan gambar 4.5a, yaitu ZSM-5
saja.
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(b)

(c) (d)
Gambar 4. 5 Karakterisasi SEM (a)ZSM-5 komersial Si/Al 50
(b)ZT300 (c)ZT400 (d)ZT500.
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BAB V
KESIMPULAN

5.1 Kesimpulan

Berdasarkan penelitian dan pembahasan yang telah dilakukan
dapat disimpulkan bahwa modifikasi 10 % TiO, pada ZSM-5
menjadi komposit ZSM-5-TiO; (ZT) dengan variasi suhu kalsinasi
300, 400, dan 500 °C, menunjukkan bahwa kristalinitas meningkat
diikuti dengan meningkatnya suhu kalsinasi, fasa struktur TiO;
mulai terbentuk pada suhu 400 °C yaitu pada 26 = 25,42° (ZT400)
dan 25,48° (ZT500) dan nilai energi celah pita yang dihasilkan
semakin meningkat pada ZT300 (3,36 eV), ZT400 (3,33 eV) dan
ZT500 (3,19 eV) dibandingkan dengan TiO, murni.

5.2 Saran

Saran untuk penelitian selanjutnya, yaitu perlu dilakukan
termal analisis untuk mengetahui stabilitas termal material, SEM-
EDX, dan dilakukan uji fotokatalis dengan melakukan aplikasi
untuk mengetahui efisiensi material sebagai fotokatalis.
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LAMPIRAN
A. Skema Kerja Sintesis ZSM-5-TiO;

Titanium (IV) Isopropoksida 2-propanol

TTIP + 2-propanol

Diaduk selama 10 menit

Larutan ZSM-5 komersial
(rasio Si/Al 50)

Diaduk selama 1,5 jam

ZSM-5-TiO; (basah)

Dikeringkan dalam oven
dengan suhu 80 °C selama 12
jam

ZSM-5-TiO; (kering)

Kalsinasi selama 3 jam
Suhu : 300, 400, dan 500°C

Komposit ZSM-5-TiO, ——»| Karakterisasi :
FT-IR
XRD
SEM
UVDRS
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B. Perhitungan
B.1 Komposisi Bahan Penelitian

Titanium(1V) Isopropoxide (TTIP)
Mr = 284,22 g/mol
Density = 0,96 g/cm?

Mr TiO, = 79,866 g/mol
B.2 Perhitungan Massa Prekusor
1g TIP setara dengan 0,289 TiO; (dari perhitungan stokiometri)

_ massa TiO,
%TIOZ =

massa Ti0, + massa zeolit

Untuk 10 % TiO; pada ZSM-5

0,10 =————

x +5 gram
0,1x +5 =x
99x =5

X = 0,50 gram TiO;
Sehingga 0,5 gram TiO; dilapiskan pada 5 gram ZM-5

massaTiO, _ 0,5gram
MrTiO, 79,866 g/mol
mol Ti0, = 0,006 mol ( mol TiO; setara dengan mol TTIP

mol TiO, =

mol TTIP = 0,006 mol

massa TTIP =mol x Mr
= 0,006 mol x 284,22 g/mol = 1,797 gram
Volume TTIP =-2&52 _ L79797am _ 4 g7l ~ 2 ml

" densitas 0,96 g/cm3

TTIP : 2-propanol (1:7) =2mL : 14 mL
2 ml TTIP dilarutkan dalam 14 ml 2-propanol.
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C. Hasil Karakterisasi
Cl1.

XRD

ZSM-5 Komersial

VoYV YW VY v Yy Yy WWY WYY Y YWY v Yy oy v vy

Counts

vy

Yy ywyvy

ZSM5 B (1;1)
1500
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20

T
30

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

40

Pos. Height FWHM Left  d-spacing Rel. Int.
[°2Th.] [cts] [°2Th.] [A] [%]
7.9763  462.21 0.1840 11.08460 29.77
8.8360  434.58 0.2007 10.00795 27.99
11.8697 26.99 0.2676 7.45607 1.74
13.1225 39.86 0.1338 6.74691 2.57
13.8671 110.60 0.1673 6.38625 7.12
14.7044 148.65 0.2342 6.02442 9.57
15.4690 129.57 0.0836 5.72835 8.35
15.8454 136.28 0.1673 5.59309 8.78
17.2021 30.80 0.2007 5.15493 1.98
17.7754 88.23 0.1338 4.98993 5.68
19.1284 75.18 0.2007 4.63993 4.84
20.2863 146.20 0.0836 4.37764 9.42
20.7658  328.57 0.0836 4.27763 21.16
21.7096  347.19 0.1004 4.09374 22.36
22,1438  234.23 0.1338 4.01445 15.09
23.0012 1515.42 0.1171 3.86671 97.61
23.2080 1552.46 0.0836 3.83272 100.00
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23.6317
23.8216
24.3388
25.4750
25.8291
26.5352
26.9205
27.4398
28.3267
29.2138
29.7848
29.9430
30.3220
31.2100
32.1071
32.7058
33.3432
34.3101
36.0707
37.5158
38.6989
42.5947
43.5952
44.9085
45.4539
46.3321
47.3973
48.4750

584.94
837.59
511.54
90.79
173.01
236.04
182.82
103.03
64.46
217.69
176.46
252.47
132.14
52.84
28.23
82.57
24.84
96.88
181.69
84.61
34.02
16.78
24.80
147.94
205.84
43.64
82.62
59.26

0.0502
0.0836
0.1004
0.1338
0.1338
0.2342
0.1673
0.1673
0.2342
0.2007
0.1338
0.1673
0.1673
0.3346
0.2007
0.2342
0.2342
0.1004
0.2007
0.3346
0.2007
0.4015
0.4015
0.0612
0.1673
0.2007
0.1004
0.1673

3.76495
3.73536
3.65715
3.49655
3.44942
3.35921
3.31200
3.25049
3.15070
3.05702
2.99970
2.98421
2.94777
2.86590
2.78784
2.73817
2.68726
2.61371
2.49008
2.39741
2.32681
2.12258
2.07616
2.01678
1.99549
1.95969
1.91811
1.87795

37.68
53.95
32.95
5.85
11.14
15.20
11.78
6.64
4.15
14.02
11.37
16.26
8.51
3.40
1.82
5.32
1.60
6.24
11.70
5.45
2.19
1.08
1.60
9.53
13.26
2.81
5.32
3.82
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ZT300

Counts

vy

Yoy owwy

Voy vy Y ¥y

ZT 300

400 +

300

100

200 —M

20

T
30

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

40

Pos. Height FWHM Left  d-spacing Rel. Int.
[°2Th.] [cts] [°2Th.] [A] (%]
7.9137 284.85 0.1171 11.17212 100.00
8.8200 169.05 0.1673 10.02605 59.35
13.8114 29.10 0.2007 6.41189 10.22
14.7804 26.62 0.2676 5.99363 9.35
15.8232 36.42 0.1338 5.60089 12.78
19.2003 20.67 0.2007 4.62273 7.26
20.7842 55.27 0.1673 4.27388 19.40
21.7241 53.32 0.1338 4.09104 18.72
23.0126 279.81 0.1171 3.86481 98.23
23.2335 228.89 0.1004 3.82857 80.35
23.6101 83.68 0.0836 3.76834 29.38
23.8553 134.01 0.1338 3.73016 47.04
24.3032 108.84 0.1004 3.66242 38.21
26.5647 42.57 0.2676 3.35555 14.94
28.1774 10.72 0.5353 3.16706 3.76
29.1840 40.50 0.1338 3.06007 14.22
29.9045 31.14 0.2007 2.98796 10.93

49




30.2976
32.6267
35.9685
45.0296
45.4320

27.86

7.74
22.44
22.78
20.64

0.1338
0.4015
0.2007
0.2007
0.2676

2.95009
2.74462
2.49692
2.01330
1.99640

9.78
2.72
7.88
8.00
7.25
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ZT400

Yy Vyyy YOV WY Yy WwyY wwyy yywy vy oy oy Yyy vy
Counts

ZT 400
600

400

200

e,

T T
10 20 30 40

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

Pos. Height FWHM Left  d-spacing Rel. Int.
[°2Th.] [cts] [°2Th.] [A] [%]

7.7783 86.18 0.1338 11.36629 16.22

8.7264 59.54 0.2676 10.13343 11.20
13.7909 32.81 0.2676 6.42138 6.17
14.6774 46.35 0.1673 6.03547 8.72
15.3887 53.61 0.1004 5.75807 10.09
15.8068 38.78 0.1673 5.60668 7.30
17.6555 21.84 0.2007 5.02355 411
19.0720 43.02 0.1506 4.65352 8.10
19.7740 14.71 0.0836 4.48988 2.77
20.1992 57.17 0.1004 4.39632 10.76
20.7470 102.74 0.1171 4.28146 19.33
21.6407 101.58 0.2007 4.10662 19.11
22.9623 531.43 0.1338 3.87317 100.00
23.1977 462.55 0.1004 3.83440 87.04
23.6284 214.59 0.1171 3.76546 40.38
23.7929 252.04 0.1004 3.73980 47.43
24.2724 209.45 0.1004 3.66700 39.41
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25.4254
25.7801
26.5075
26.8041
27.3178
28.1158
29.1546
29.9060
30.2626
31.0462
32.6100
34.2793
35.9254
37.0391
44.8969
45.3724
46.2154
47.3708
48.3786

68.95
87.40
77.69
65.83
19.00
14.32
62.01
59.25
40.16
12.56
33.25
37.33
50.04
20.83
57.31
57.13
12.67
12.70
25.29

0.1004
0.1338
0.1338
0.1004
0.2342
0.4015
0.2007
0.1673
0.1338
0.2007
0.1338
0.1004
0.1338
0.1004
0.0669
0.1673
0.4015
0.3346
0.1004

3.50326
3.45586
3.36266
3.32612
3.26473
3.17386
3.06309
2.98782
2.95342
2.88064
2.74598
2.61599
2.49981
2.42717
2.01894
1.99888
1.96437
1.91912
1.88147

12.97
16.45
14.62
12.39
3.57
2.70
11.67
11.15
7.56
2.36
6.26
7.03
9.42
3.92
10.79
10.75
2.38
2.39
4.76
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ZT500

vy Vyyy YoV YV YWY WYY WW oy vy oy oy oy YWy vy
Counts

ZT 500

600

400

200

T
10 20 30 40
Position [°2Theta] (Copper (Cu))

Pos. Height FWHM Left  d-spacing Rel. Int.
[°2Th.] [cts] [°2Th.] [A] [%]
7.9364 353.42 0.1004 11.14021 62.85
8.8478 236.38 0.1673 9.99461 42.03
13.9745 54.28 0.1171 6.33741 9.65
14.7865 47.47 0.2676 5.99117 8.44
15.5182 44.52 0.1338 5.71031 7.92
15.9141 56.63 0.1673 5.56911 10.07
17.7287 27.20 0.2007 5.00298 4.84
19.1687 44.01 0.1673 4.63028 7.83
20.3412 74.10 0.1338 4.36593 13.18
20.8297 119.00 0.1338 4.26464 21.16
21.7277 107.49 0.1673 4.09037 19.11
22.0949 78.98 0.1673 4.02322 14.04
23.0162 552.88 0.1171 3.86421 98.31
23.2356 562.37 0.0669 3.82822 100.00
23.9122 277.64 0.1004 3.72142 49.37
24.3982 232.40 0.1338 3.64838 41.32
25.4802 86.79 0.1673 3.49585 15.43
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25.8664
26.5757
26.8703
28.2069
29.2981
29.7901
30.3524
31.1511
32.7256
34.3359
35.9598
37.4827
44.9634
45.4332
46.3273
47.3825
48.5074

90.71
90.55
83.26
16.76
67.95
58.13
45.90
19.57
38.63
31.82
63.17
32.14
54.52
77.54
29.39
25.37
22.51

0.1338
0.1004
0.1004
0.4015
0.1338
0.1338
0.1338
0.2007
0.1673
0.2007
0.1673
0.2007
0.2007
0.2676
0.1004
0.2007
0.2342

3.44453
3.35418
3.31807
3.16381
3.04841
2.99918
2.94488
2.87118
2.73655
2.61181
2.49750
2.39945
2.01611
1.99635
1.95988
1.91867
1.87677

16.13
16.10
14.80
2.98
12.08
10.34
8.16
3.48
6.87
5.66
11.23
5.71
9.69
13.79
5.23
4.51
4.00
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C2.FTIR

ZSM-5 Komersial
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4000 3500 3000 2000 1750 1500 1250 1000 750 500
ZsM-50U ifem
Peak Intensity Corr. Intensity | Base (H) Base (L) Area Corr. Area
1 3877 34,432 2153 397.35 3Ta2 10.280 0.35
2 451.36 26.375 4.788 480.28 3087.35 43.258 2.951
3 48808 28.846 0233 513.08 48029 17.375 0.023
4 54304 28267 2415 578.86 51501 33783 1.144
i 5B0.50 AATT 0.058 81145 A78.68 16.350 -0.021
] 51917 32101 0.032 850.03 61145 18.282 0.017
7 70663 30.ATE 2.025 948.71 T04£.04 72.062 1.325
8 1097.53 16.926 11.251 1123.28 BT7.64 187.825 20.300
2 1222.01 25403 1.638 1423.51 1185.01 117.18 0.872
10 1588.25 4174 0.057 1570.11 1554.88 7.185 0.005
11 1620.05 33.836 0.042 1827.87 15884 18.071 -0.032
12 245077 33014 0.187 M5B 4B 44112 5338 i0.021
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3000 2500 1750 1500 1250 1000 750 500
Ti02 tatak 1 ifem
Peak Intensity Corr. Intensity | Base (H) Base [L) Area Corr. Area

1 42242 17.857 2.006 42821 40i5.849 15.164 0.43

2 515.01 17 486 0.133 540.08 511.15 21.672 0.048

3 633.46 19.788 0.926 1251.84 621.1 201.424 4.088

4 1545.03 45.781 1.243 1556.54 1535.39 T.874 0.105

5 3608.7 32524 0.675 351635 340513 1027 0108
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ZT300

45
g
5T \ ./) H
4 |I ,l
a0 le i 'ﬁ‘k\ | | =1
]
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4000 3500 3000 2500 2000 1750 1500 1250 1000 T
ZT300 1icm
Paak Infenaity Corr. Intenglty  |Bass [H) Base L] Araa |Coir. Area
1 415.54 40.058 1.63 420.5 40314 5.547 IE.1?1
2 447.5 2.9 0.733 42043 4205 12.843 0.321
3 4E215 3E.TSE 0.573 430,58 4TE.26 9.03 0.107
2 54394 34.654 4.289 E7E.6E S20.E 25.081 1.609
& 613.38 42,198 |922T E19.17 611.45 2.581 II:I.DD?
6 BE3.53 43.58 0.e2 E7E.OT 653.89 8.509 0.07
7 ToG.63 30352 3ELT B55.35 T4E.45 42814 1.565
a 1047.53 25.04E 1025 1190.12 885.36 143.503 1E6.049
9 1222.91 31.325 316 1332.E5 118205 82916 1.484
10 1357.58 40.06E 0.038 1352.01 136565 8.578 0.013
11 1527.67 40,375 II:I221 1520.6 1518.03 4.545 |E.EI'IJ
12 1624.12 40351 0.069 162605 1509.04 10.573 0.017
13 1710.92 30674 0.405 1720.56 1707 .06 5.388 0.027
14 342408 3E.181 0.305 J24E ES 3443.08 2.545 0.015
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ZT400
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2000 3500 3000 2500 2000 1750 1500 1250 1000 750
ZTam 1itm
Peak |Intenaity Corr. Intensity | Base [H) Basza (L] Araa COIT. Arga
i PR = 4423 480 FIEA ErdiH 423
2 455,08 32048 0.095 515.0 18415 14671 Tss
3 |Saz0z 31648 2457 1053 S15.01 11558 128
= Fi7.24 557 0238 5582 08.53 20353 0.085
B FE3.53 3115 o172 675.97 655.62 391 0.021
s 713.47 |36.407 0.056 7214 678.97 18411 |0.02a
7 7847 |3a503 1534 Bez.2t TE7.18 saE72 1.007
a 1037.53 21766 10576 1152.05 araTs 167117 17.137
E] 1222.91 20214 154 1352 14 1133.08 TT01E 0.651
1o 152767 |3a.8as 0212 153345 1523.02 z38s 0013
11 1633.76 353 o3 1637.62 1627.97 1345 [o.01
1z 165498 35446 0181 1660.77 1647 36 5062 0.008
13 1T14.7T 35722 005 1735.09 171285 10271 T
[ 1747.57 38058 0.133 1764.23 173590 12774 0.035
15 253097 35776 D104 7356 57 2BE2.48 42083 0.058
18 (322591 |33.128 X EFECIE] 343534 11.077 |0.035
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ZT500
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4000 3500 3000 ] 2000 1750 1500 1250 1000 T
ZT500 1iem
Paak |intenatty Corr. Intenaity | Base [H) Base [L) Arsa |CoiT. Area
1 e |3TETE 1.081 4205 2031 7.047 [0.123
2 4475 32458 0.608 42043 4367 9.017 0.115
3 |5a5.37 34734 1815 EE5E 52E £ 16.450 0.453
3 6211 35513 0238 E53.58 51517 13.705 0.063
5 £63.53 40851 0.513 £78.97 553 80 9,643 |o.os
8 7047 36194 2091 E2d8E 75008 34303 0.861
7 1097 52 ZEIZE |i0a2E 1192.05 31439 133304 14537
El 122484 3.0 2.458 1282.71 1153.96 4D.454 1.143
3 1535.35 |36.653 0.758 570,11 1527 67 17.085 0.102
0 163183 |EEE | GREN 163376 162218 1635 0.005
11 170513 3L.TTE 0.115 1726.35 170127 10011 0.047
12 343148 3EESE 0.055 EFECET 34I5ED EX-EE] o
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C3. UVDRS
ZT300
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ZT500

1.380

1.000

Abs.

0.500

0.007
200.00 400.00 600.00 800.00
nm.
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“Halaman ini sengaja dikosongkan”
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