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Temperatur Anil Terhadap Struktur Nano dan Tingkat
Kristalinitas TiO, Nanotubes

Pada penelitian ini, telah dilakukan fabrikasi TiO, nanotubes menggunakan teknik
kimiawi basah dengan variasi konsgiisi pelarut NaOH dan temperatur perlakuan
anil. Hasil penelitian menugi aa konsentrasi NaOH sebesar 3 M

belum terjadi pembaiek v ofganes dengan diameter luar
~183.06 nm R d | W/ Hasil pengukuran
difraksi sinar R[] 3 : pogkatnya temperatur
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In this study, the fabrication of Tisganotubes has been carried out using wet
chemical methods with vays gpotrations of NaOH and annealing
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BAB 1
PENDAHULUAN

1.1. Latar Belakang

Jika melihat tingkat konsumsi energi di seluruh dunia saat ini, penggunaan
energi diprediksikan akan meningkat sebesar 50-70 % antara tahun 2005 sampai
2030 [1]. Sumber energi yang berasal dari fosil, yang saat ini menyumbang 87.7%

dari total kebutuhan eneraqi
disebabkan tidak J[asi 4

energi yang _

Jperkirakan akan mengalami penurunan
2L onoan baru. Cadangan sumber
an hanya sampai 40 tahun
untuk mglla - 3 ' A untuk batu bara [2,
3]. Ko i 2 [ S8m-n meningkatnya
kel Thimeis i i J ‘g melindungi bumi

dg dan p untuk segera

et Leknologi bareagi

PN, e seperti tenaga

t cu 1y 202, ik I aga surya,

telg e os bumgen 1 e W G T, dan bioTReReF Jonaga surya

atam cell merupa E_IF ﬁ M aNg cukup @ kan. Indonesia
sendwagai seby gy v dilewati olg Is khatulistiwa dan
menerima. pag ﬁ@ | \&, godo negara lain, memiliki

limpaha & N s aree VS THTO NS [l s pasarsr S0 1" .

km I
mempunyai potensi ya N Dcg mengembangkan pembangkit listrik
cel) sebagai alternatif batubara dan diesel

bnsi energi surya di

Indonesia vyait ' alasan ni, Indonesia
tenaga surya atau energi surgalg
sebagai pengganti bahan bakar fosil yang bersih, tidak berpolusi, aman dan
persediaannya tidak terbatas.

Energi surya dalam dunia internasional lebih dikenal sebsgar cell
atauphotovoltaic cell merupakan sebuah peralatan semikonduktor yang memiliki
permukaan yang luas dan terdiri dari rangkaian dioda tipe—p dan tipe—n, yang
mampu merubah energi sinar matahari menjadi energi listrik. Bahan sel surya

sendiri terdiri dari kaca pelindung dan material adhesif transparan yang
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melindungi bahan sel surya dari keadaan lingkungan, material anti-refleksi untuk
menyerap lebih banyak cahaya dan mengurangi jumlah cahaya yang dipantulkan,
semi-konduktor P—type dan N-type (terbuat dari campuran silikon) untuk
menghasilkan medan listrik, serta saluran awal dan saluran akhir (terbuat dari
logam tipis) untuk mengirim elektron ke perabot listrik [2]. Tipe silikon kristal
merupakan jenissolar cell yang memiliki efisiensi tinggi meskipun biaya
pembuatannya relatif lebih mahal dibandingkan jenis solataalya.

Perkembangan yang menagk dari teknologi sel surya saat ini salah satunya

adalah sel surya yang dj el O. Regan dan Michael Gratzel pada

tahun 1991, K af 3 3 & | el surya fotokimia yang
merupaka lapisan partikel nano

yang di tuk menangkap

fotogl c . ; i “&scl surya ini

ut denga
Cl v SS l]

jlasi zat pewarna

ang sering
Nobel bidang

ol e dari

dalah titanium "oklla. gFrofessgor Small

pak

ESHRT o e T 3¢ aEUl

ahwa

fikenal b [ S\

W efisiensi d 41 ﬁ S purya antara gllg 2 100 kali pada

sel Wehingga u tifitas dan Wsi dari aplikasi sel
surya Ming' Ser] A BrSeficvag] 7o Iharna, maka diperlukan
material yangd !‘?K mi‘ Qgoi darl material, TiO
denga memd A Blowe RN0,.TIO
Penétiarﬂ E Pngenai sifat-sifat titanium
dioksida sebagai materi b’-ﬁ" nog untuk dapat diaplikasikan pada sel

fotovoltik. Struktur anataseelektroda TiQ dapat digunakan untuk sel surya,

£.010 menjanjikan

A CA ' .
p— .y

bateai lithium, danelectrochromic device82]. Nilai band gap yang besar yaitu
3.2 eV, kestabilan kimia yang baik, sifat tidak beracun, kesesuaian dengan
lingkungan dan harga yang murah merupakan salah satu keuntungan dari material
semikonduktor TiQ

Nanotube mendapat perhatian yang sangat besar karena memiliki rasio

luas permukaan terhadap volume yang sangat tinggi dan ukurannya yang
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berpengaruh terhadap sifat-sifatnya. Dengan struktur yang berbentuk tabung
berongga berskala nano,nanotubes diharapkan mampu memaksimalkan
penyerapan sinar matahari yang nantinya akan dikonversi menjadi energi listrik.
Penemuan dari materieirbon nanotubedengan berbagai variasi sifat-sifat yang
menarik telah mendorong dilakukannya sintesis dari struktur yang berbentuk nano
turbular dari bahan yang lainnya dan persenyawaan kimia lainnya. Titanium
nanotubesdan struktunanotubesyang teratur, telah dihasilkan dengan berbagai
metode yang terdiri dari pendepgsisian kedal@moporous alumina template

(reaksi anodizing), reaksj.é gses hidrotermal. Pada metode reaksi

anodizing yang diperoleh membutuhkan

penghilangaj hs) pada temperatur yang
uas permukaannya.

ok untuk membuat

g vang tipis.

, . : aterial dengan
p20. Oleh karena¥u, lENg@fan indimaks lk merekayasa
dan K ol meeo s I _alelin DA <8 <an sebagai

3 o se Kk sintesw
1.2.
U

san M asala

K 3 r. ka i “Biay | o;ﬁ wa sepertt pada sel

surya tenges ‘-'l—'uwpﬁiﬂlbmuu-ﬂ'l"' eSS 1o ka diperlukan

material yang (QEMIIKL S} 4 Migalo S VR0 TINgg dart material,TiO
Hal ini dapat diperorem deiilia ’yv« glif IR ruktur dan tingkat kristalinitas
dari material ini. Maka yang 'mé permasalahan adalah bagaimana mensintesis
material serbuk Ti® menjadi material Ti@ nanotubes mengetahui pengaruh
konsentrasi dari larutan NaOH terhadap morfolognotubes serta bagaimana
menghasilkan material TiOnanotubesdengan tingkat kristalinitas yang tinggi
melalui proses anil dengan berbagai temperatur proses. Untuk menjawab
permasalahan tersebut, pada penelitian akan digunakan metode hidrotermal untuk

mensintesis material TghanotubesMetode ini diharapkan dapat menghasilkan
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partikel nanoubes yang berskala nano dan memilki tingkat kristalinitas yang

tinggi.

1.3. Tujuan Pendlitian

Tujuan peelitian ini adalah:
1. Memfabrikasi material Ti@nanotubes dari serbuk Ti®nelalui proses sintesis

hidrothermal denoan temneratur dan tekanan vyana tingoi serta lama waktu

pemanasan.
2. Mengetahui pengar a0H terhadap stndtotubes

yang dihag

: I\/Iengi i P ngat kristalinitas TiO

ri penelitian in'geald mqlembangkan nagQats yang berbasis

m bg N0 rele | milj as e <o = dgh [ehih besar

i gan i nanomaterial
Warapkan may kinerjanya waatuk

atau a tersensi . ' N Jitized solaryggell

ini adal nja A ~nej| h,

* Penelitia gounakay ‘ erigl SeTre B Degussa, German).
akan ° elis serbuk NaOH Merck.
e Larutan HCI untuk proSe peiart presipitat dengan persentase HCI 32%.

Ikasi sel surya
»C) Berikut

1. Sintes;

e Larutan Na® Ll e

* AIr suling yang digunakan untuk mencuci materiai sampei.
2. Proses hidrotermal

Proses hidrotermal dilakukan di daldreflon—lined autoclaveelama 24 jam
pada temperatur 150 °C.
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3. Karakterisasi
* PengamatarScanning Electron Microscogd®EM) untuk melihat morfologi
dari TiO, nanotube dengan berbeda konsentrasi larutan NaOH dan
temperatur anil.
* Pengujian X-ray Diffraction (XRD) yang bertujuan untuk mengkonfirmasi
fasa yang terbentuk dan melihat tingkat kristalinitas dari sampel.

1.5. Sistematika Penulisan

Sigema 3 alah ini adalah:

. tujuan penelitian,

ri majtgrial T ifat dan
igifanotubs ksl TSOL0€!, reaksi

ekani Entukan, TiO

METODE W E
-1‘.";? kan el 3 maI| jan, peralatan penelitian,

~ el NSy

eter yang divariasi,

BAB IV : HASIL DAR

Menjelaskaii teiitaing hasil yailg didapal selaiiia peiielitian dan
menganalisanya, terdiri dari hasil SEM dari struktur ;TiO
nanotubesyang berbeda konsentrasi NaOH dan temperatur anil,
sertaX-Ray Diffraction untuk mengetahui tingkat kristalinitas dari
TiO, nanotubedari hasil perlakuan temperatur anil yang berbeda
dengan menggunakafcherrer’'s formula kemudian dihitung besar
kristalitnya dengan menggunakan program PeakFit.
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BAB V : KESIMPULAN DAN SARAN

Menjelaskan mengenai kesimpulan yang didapat selama penelitian

dan beberapa hal yang disarankan untuk kepentingan

pengembangan penelitian.

&
=
<
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=
s
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BAB 2
TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Titanium Dioksida (TiOy)

Titanium dioksida(TiO,) merupakan bentuk dari oksida alami titanium.
Material titanium dioksida telah dilakukan penelitian sangat luas pada berbagai
area seperti fotokatalisis dan energi surya. Hal ini karena material titanium

dioksida memiliki beberag

epertl biaya pembuatan yang murah,
reaktifitas fotokaalilihg ] D ¢ mia yang baik [25], TiO
memiliki tiga ada temperatur tinggi

(mulai okic vang hanya

ukup  stabil

oses fotokimia

yaitu suatu PERscIESini#Sis/transformasi

imiawi dengan

Cg Fa - SED il G e

|8 atla eba ~fjcrcepat proses

ersel 2 hells = o an d atalis karena

| kemampuaald ﬁ dsamsi energi fotga (\ag
i fotokatal - T hkan bahag-Dals

i 0 1l daerah energi yang

Juga merupakan

n vyang dapat

kosong ya SR tigegeflolF W= * Imana bahan yang

sebagai katalis
lebih besar daripada c i

oleh sinar tersebut akan menyebabkan terjadinya eksitasi elektron (dari pita

anya akan berfungsi

Wiliki energi yang setara atau
s&o

nduktor yang bersangkutan. Induksi

valensi ke pita konduksi) dalam bahan semikonduktor [23].

Gambar 2.1 dan 2.2 menunjukkan perspektif struhatasedan rutile
dari TiO,. Dari gambar perspektif tersebut nampak jelas perbedaan kedua struktur
yang berakibat pada perbedaan massa jenis (3.89 g/cc amatksedan 4.25 g/cc
untukrutile), luas permukaan dan sisi aktifnya [9]. Dengan perbedaan inilah yang
menjadi salah satu faktor yang mempengaruhi aktivitag 3éDagai fotokatalis.
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kiistal anatase [9]

(N ey
r R~
"
5

F .

alitile

‘edaan Stru oEEl g A Wl JUg mengakib#wbedaan tingkat

ener“I [Ur pita elcenom N hasil Yo . yang berasal
dari kulit* W7 ah Ay s&

hasil hibe e S T C—— Y o valensi. Sebagai

g W

ngkan tingkat energi

konsekuensiny P0SI 2 cTSEE 10 konduksi, dan besarnya
energi gap diantafaredy 8o TNE I Ngkungan dan/atau penyusunan
atom Ti dan O didalam kristal
3.2 eV) dan rutile (Eg = 3.0 eV) [24].

Anatase secara termodinamika kurang stabil daripaddile tetapi

Deda, seperti pada strukturata® (Eg =

pembentukannya yang terjadi pada temperatur <°60nembuatnya memiliki

luas permukaan yang lebih besar dan densitas permukaan aktif yang lebih tinggi
untuk adsorpsi dan katalisi®\natasemerupakan tipe yang paling aktif karena
memiliki band gap energfcelah pita energi yang menggambarkan energi cahaya
minimum yang dibutuhkan untuk mengeksitasi elektron) sebesar 3.2 eV (lebih
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dekat ke sinar ultra violet (UV), panjang gelombang maksimum 388 nm),
sedangkanrutile 3.0 eV (lebih dekat ke sinar tampak, panjang gelombang
maksimum 413 nm). Semakin ketihnd gap, semakin mudah pula fotokatalis
menyerap foton dengan tingkat energi lebih kecil, namun semakin besar band gap,
kemungkinanhole dan elektron untuk berekombinasi semakin besar. Sehingga
kedua aspek ini perlu dipertimbangkan dalam pemilihan fasa semikondukgor TiO
Fas rutile TiO, menunjukkan fotoaktivitas yang lebih rendah dari fasa

anata®. Seperti yang telah dijelgskan sebelumnyatjle dipreparasi dengan

kalsinasianatasepada su Be. har 2.3 di bawah ini terlihat bahwa

TiO2, mempunyad 1 C ¢ &l (N1 mengindikasikan bahwa
h* pada uat, karenanya akan
meng 1 redoks lebih kecil,
ternghs r@sil yang akan

ikal hidrom ¥ it nidroksil 0 1 mempunyai

Dan
lebih kegjl dari el (gsebut [24].

nyai potensial
\-"

iz

Gambar 2.3 Energi wﬁ‘ v \ki (bawah), konduksi (atas), dan

potensial redoks dari berbagai semikonduktor [30]

Pada aplikasi sel surya tersintesis zat pewarna (DSSC) umumnya
digunakan TiQ fasa anastase Hal ini dikarenakan pada fasa tersebut ;IO
memiliki sifat fotoaktif yang tinggi, antara laiphotovoltaicdan photocatalytic
bila dibandingkan dengan fasatile yang memiliki tingkat energi lebih tinggi
dibandingkan fasa TigZdainnya. Fasautile memiliki pita valensi yang rendah dan
band gapyang lebih lebar. Untuk aplikasi DSSC digunakan struktur nanopori
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TiO2, dikarenakan luas permukaan yang tinggi dapat meningkatkan daya serap
TiO2 terhadap molekutlye. Hal ini selanjutnya akan meningkatkan daya serap
foton oleh DSSC.

2.2 Keunikan Dari Material TiO » Nanotubes

Ada beberapa faktor yang mempengaruhi aktivitas fotokatalisis dagi TiO
yaitu ukuran partikel, permukaan area, dan kristalinitasnya [13], mémiliki

pita celah energi sekitar 3.2 e a0 mana mampu menyerap cahaya terutama

pada bagian sinar UV. @

ini dapat mery F )
TIO, yangaba t

me il .y .K
dl A E a " mpu R W

SRS IC. Nanoimgeria ) eliputi pa 240 0d,dan

RO ONTrolan yang presisi dari parameter

i endapatkan sifat aktivitas
¥ 13

| yang sangat
crubah sifat

bhilic atau

Ng ah diksamiae ) 0ka e Perbagsiliims 00e.
Na

Q FEmempunvas SESHE @ vong me untuk elitl, dimana

% 0 yang d \e" BE L EETONY. ¥s Ulkuran yang
me epada sifat-Jigy H Ly | kamBootu s #I berbagai
mac“t-sifat yang ong untuk iUnnya sintesis dari

struktur -‘,?' D0 il ke e ér .%\h. a lainnya. Beberapa

pembelaj e RS ni- te 5 e ya titanium  dioksida
nanotubesdap# JEW Al (0L [T RaReRRTT o0 dengan bentuk dari
serbuk  titaniun . w@ehhotocatalysis  sensing,
photoelectrolysisdan photo
Strukiur 11G nanotubesuapat disiniesis dengan menggunakan berbagai
proses mulai dari metodeemplating hingga anodic oxidation. Pada berbagai
metode fabrikashanotubestersebut, Moret al., [12] mendemonstrasikan sifat-
sifat dari nanotubeyang teratur dengan menggunakan prosesdizing dari
lembaran titanium padHuoride-based bath yang mana memiliki struktur yang
terkontrol. Keseragaman titaniunanotubesyang tersusun teratur dengan ukuran
pori (22—-110 nm, panjang 200-6000 nm), dan ketebalan dinding (7—34 nm)
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sangat mudah untuk tumbuh melalui penyesuaian kondisi elektrokimia pada
proses anodizing [12]. Berdasarkan berbagai sumber literatur yang ada
memberikan bukti dari sifat-sifat yang unik yang dimiliki oleh material ini,
sehingga membuat material ini sangat mendorong minat para ilmuan untuk
meneliti lebih lanjut.

Pada metod@nodizing, TiQ nanotubesdapat dibentuk dengan oksidasi
anodik darititanium foil pada larutan elektrolit pada kondisi yang tepat. Biasanya,
elektroda Pt digunakan sebagai katoda dan larutan HF atafr Nebagai
elektrolit. TiO, nanotubegg
dai 50 nm dg

dalam yang memiliki ukuran lebih

Jf . ctode inl. Gambar 2.4 di

nimetode anodizing untuk

bawah ini

P mé
s~ Tj metal

Gambar 2.4 elekiroda  pads

,MIakukan anodisasi. F

eratur, voltase, pH, dan komg

fabrikasi
elektrolit [12]

Kemampuan pengaturan dirinya sendiri pada kondisi satu dimensi dari
nanotubesmenciptakan kesempatan yang lebih baik untuk menangkap sinar
cahaya lebih efisien dari pada nanopartikel atanotubesyang yang tersusun
secara tidak beraturan yang dibuat dengan menggunakan metode sol-gel [14].
Gambar 2.5 dan Gambar 2.6 menggambarkan hasil sintesis damanGtubes

dengan menggunakan metode yang berbeda, yaitu dengan menggunakan metode
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prosesanodizing dan metode hidrotermal, yang mana dapat dilihat bahwa apabila
menggunakan metode prosasodizing maka struktur yang terbentuk akan lebih
teratur jika dibandingkan dengan menggunakan metode hidrotermal dimana

susunan nanotubgsng terbentuk lebih acak.

juni
ngal
ragt NH

Gambar 2.6 Mikrografi SEM struktur titanium dioksidaanotubesasil sintesi
serbuk P25 dengan menggunakan larutan NaOH 10 M
temperatur 156C selama 48 jam [11]
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2.3 Sifat Dan Aplikasi Material TiO, Nanotubes

CarbonnanotubeqCNT) pertama kali ditemukan pada tahun 1991. Sejak
saat itu, beberapa material dengan persenyawaan inorganik berhasil dilakukan
sintesis membentuk nanotubesaterial-material itu diantaranya [8]:

» Lapisan d—metal dichalcogeni@i&X, (M = Mo, W; Ta; X = S, Se) dan bentuk-
bentukyang lain darichalcogenidelnS, ZnS, BiS;, TiS;, TiSe, CdS, CdSe,
AQ>S,

e Boron nitrida (BN), boron karla BT, dan karbonitrida (BCyN,),

e Material-material .segi k Siee, InGe/GaAs, InGaAs/GaAs,
SiGe/Si daj

* Nanoiglbd
erppatan  untuk
S8EITilk area yang

ting kro organisme,

anokompoS el alil - <1 biokatalis.

2 Sl @itirogg Bl 1 DeS peberapa

- 0° 3 bias¥ TYaRaer aterial ini

m Persinkan 0 ndiri) dari

ko I. Lebih ja 2 H L3 porositasd;'esar pada skala

sub H EMPUNY Q| ST S M | 5[ LNt Masi edanic
electrorﬁz7 4@ ; = '*oh 5 I:EAplikasi yang
belakang N v e 218 AT I O e eI SF0).nction solar eell
dimana bila diQZaNQiaams L gegaan Datlikel mammtubesmampu
meningkatkarphotogenergild Iw afles Imeuncengan baik melalui jarak
nanotubesang teratur.
Pertimbangan aplikasi dananotubesyang tersusun sangat teratur untuk
dye—sensitized solar cgIDSSC) adalah teknologi sel surya dengan biaya yang
relative rendah yang dapat dicapai dengan efisiensi konversi cahaya terhadap
listrik mencapai lebih dari 10.6 % seperti yang telah disebutkan sebelumnya [17].
Struktur nanopori dalam layer oksida DSSC sangat mempengaruhi
kemampuannya dalam menyerap cahaya seperti yang diperlihatkan oleh Gambar

2.7 dan Gambar 2.8 di bawah ini. Hal ini dikarenakan struktur pori yang
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berukuran nano mempunyai karakteristik luas permukaan yang sangat tinggi.
Dengan demikiandye yang teradsorpsi semakin banyak sehingga kinerja sistem
pun semakin maksimal.
A schematic diagram of the energy
4@» flow in the dye-sensitized solar cell
sunlight
o %ﬁ 3
electrica'lly counter
el

e

-

> Ersi caaya - $SC [18]

Efisiensi 2 an pencapaian terbesar dari
iimu pengetahm tgalalt arl fakta-fakia penting dengan
mengacu kepada pemanasan g dan cadangan bahan bakar fosil yang hampir
habis. Dari pengembangan material untuk aplikatsbtoelectrolysis titanium
dioksida merupakan material yang paling menjanjikan karena memiliki efisiensi
yang tinggi, harga yang murah, ketahanan kimia yang bagus dan juga memiliki
sifat photostability Bagaimana pun, penggunaan teknologi yang berkembang
secara luas dari material titania mengurangi mi&nd gap yang besar (3.2 eV),

yang mana membutuhkan penyinaran datra violet (UV) untuk aktivitas
photocatalytic Karena sinar UV memiliki nilai fraksi yang kecil (8%) dari energi
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matahari jika dibandingkan dengan cahaya tampak (45%), perubahan yang dapat
terjadi sebagai respon optik material titanium dioksida dari UV terhadap
keseluruhan spektrum cahaya akan memberikan dampak positif pada kegunaan

photocatalyticdan photoelectromechanicdri material ini.

2.4 Mekanisme Pembentukan Ti@ Nanotubes

Menumt penelitian yang dilakukan oleh Kasugé al., [16] terdapat

beberapa parameter yanggs bi formasindantubesdan fasa yang

terbentuk, yang yang tinggl dari pelarut,

temperatur gient(yang  meliputi

pencuci q g |al aasapious
crysjpll : fNg brookite).
nelitia g ' I ' ' kkan oleh

.= i,
| v
| e
1 Wl r ieafians of Fil
I"': | r i
=1 ’
'. L

20 2006 2007

Gambar 2.9 Skenario penelitian dari sintesisitanate nanotubes (TNT)

menggunakan perlakuan hidrotermal [21]

Secara umum, mekanisme formasi pembentukan rindtubesdapat
dijelaskan melalui dimensi 3B-» 2D — 1D, dimana material dasar berubah
menjali produk lamelar dan bengkok kemudian menggulung untuk membentuk

strukturnanotubesDua-dimensi lamelar TiOmerupakan faktor esensial/penting
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dalam pembentukkan formasi dari Bi@anotubes Mekanisme pembentukan
nanotubes dapat dilihat pada Gambar 2.10 dan 2.11 di bawah ini.

LAilT
Jirziaay
":' LT

Gambar 2.10 Mekanisme pembgadiikan nanotugesara 3D 2D — 1D [6]

2

-

b J -
MI’IIS ;{? Ll ; g ;i‘: meliputl tiga

tahapan gas

.
LTS

Gambar 2.

“L_sena0aimana ditunjukkan

oleh Gamba O O, |

Tahap 1: PeruWr ...' MT@ anatase(senyawa

dasar yang akan terjadi reaksi elfdnjutnya menghasilkan senyawa lainnya),
akibat penyerangan unsur aikaiin, dalam hal int NaOH membentuk struktur 2D
lamelar. Secara umum telah diakui bahwa selama perlakuan dengan menggunakan
konsentrasi NaOH, beberapa ikatan Ti—O-Ti daecursor TiO, mengalami
pemutisan rantai membentuk struktur lanjutan yang mengandung Ti—O—Na dan
Ti—-OH, mengakibatkan pembentukan formasi dari potongan-potongan lamelar

yang merupakan fasa lanjutan pada proses pembentukan material nanotubes
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Tahap 2: Batas dari lamelam@noshegtmemiliki ikatan bebas dan energi bebas,
dengan adanya unsur alkalin yaitu NaOH, struktur akan berubah menjadi 2D
membentuk suatu lembaran yang selanjutnya akan mengalami pelengkungan.
Produk lamelar Ti@ mempunyai struktur lapisan dua dimensi. Bagian tepi dari
produk Bmelar memiliki banyak atom-atom dengan ikatan yang teruntai, dan
atom-atom tersebut harus memiliki banyak energi untuk menstabilkan struktur

dua dimensi.

Tahap 3: Struktur tube 1D, tepl k melalui penggulungaranosheetdan

gleh dari baassheet Akhirnya,

penjenuhan dari ikata :
nanoscale tuf 3 ' ! 811 lebih lanjut, kemudian
struktur 148 e M 01, akan mengalami
pengat | sl clBE 012N masing-masing
Ob & cmbaran.

Bid , , PO Ulungaa dar 2T s 1 1D, sehingga

pKiur yait 4622 struktur

Strukiusme o < terks i.

brmukaan Sgesilie 400gh dan
na ] [l dilaporkan oleh
natase Penelitian

mereka beri ukan nanotubes

Beberapﬂ

pembentukan fasa ata

memperdebatkan terkait
ubesberbasis Ti@ Jenis-jenis
dari fasa atau struktur kimia yang mungkin terbentuk pada sintesistubes
TiO, diantaranya:

1. Anatase TiQ [6,16],

2. Lepidocrocite HTiz—a4l 15404 (X~0.7, [1:vacancy) [37]

3. HzTizO7/NaTizO7/NaH2«Ti307[38,39,40]

4. HTi04(OH),/ NapTiz04(OH)/NaH2Ti205(H20) [41-44]

5. H3TisOy(H20) [45].
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Dari pengamatan literatur diatas, komposisi kimia dari guguslNa&izO;
dan NayH»xTi204(OH) lebih diterima dibandingkan struktur yang lain [21]. Oleh
karena itu, paparan berikut akan menekankan mekanisme pembentukan dan
karakterisasi dari dua struktur tersebut dalam istilah-istilah dari beberapa teknik-
teknik baru dan khusus, dimanmmanotubesberbasis Ti@ disingkat sebagai
titanatenanotubegTNT) dan tidak merupakan subjek dari struktur manapun yang
disebutkan di atas. Meskipun beberapa usaha telah didedikasikan untuk

menjelaskan mekanisme pembepiukan TNT, tetapi belum diperoleh penjelasan

yang eksplisit mengenai pg bekarena struktur kimia dari TNT

masih kontrovg engusulkan pembentukan
r, sebelum atau setelah
Al 16] bahwa

o Peng et al., [46]

i oallNe O H dalam

nanotubespi

L1 G g 2.3 11207

et al., [46 af ; anisme pempe

teH I‘iTI 307.

S vang mungkin

Jale & 8K |cmbaran aner (11.0,)%
mung buh dalgtees g hcdiate ph cbabkan oleh
reaksi antara,} ;9";? :%E\tg. i sehuah kecenderungan
menggu | o T e N T AT e ? =T “Alanotiubes Juga,

NaxTizOr—like W [ @ Ha) el Lol fasa yang tidak teratur
ini, dan lapisantrititan n ?twé &ter elupas daranocrystal dan

secara alami mengkurva sepe /U terserut menmubdtubes Fenomena ini
diduga karena interkalasi berlebin dari ion*N#i antara ruang-ruang kristal.
Kajian mereka yang lain memperkuat mekanisme yang telah ditetapkan
sebelumnya dimana kekurangan hidrogen di permukaan lapisg®y,)¢Tibisa
meryediakan tenaga penggerak (tegangan permukaan) untuk pengelupasan
lapisan (TiO;)> dan kemudian menghasilkan lapisan yang membengkok
menmbentuk morfologi tabung.
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Pada saat bersamaan, sebuah model atomik untuk TNT juga dibuat [21].
Laporan ini menunjukkan bahwa tabung mungkin dapat dikonstruksi melalui
penggulungan sebuah bidang (100) sepanjang AA’, seperti yang ditunjukkan
dalam Gambar 2.12 (b) dan (c) yang mengilustrasikan konstruksi dari sebuah
nanotubesdengan pergeseran A’ sebesar 0.78 nm, dan struktur serta potongan
melintang dari TNT masing-masing ditunjukkan oleh Gambar 2.12 (a) dan (d) di
bawah ini, orientasi kristal mengindikasikan orientasi yang mengacu kepada
lapisan HTi3O; dan AA’ serta AA” mengindikasikan vektor chiral. Dalam kajian

terpisah [21], wilayah agg geomat di dalam struktur TNT karena
cacat selama ff ke clkatan (ak fepat antara

nanoshee ] jequntal di permukaan

“TRA

pemindahan A" “ketika membungkus lembaran L

membentuk tipe menggulunganotubesdan (d) struktur de

tritianate nanotube$46]

2.4.1.2 Gugus NgH,4Ti204(0OH),

Sebu& dalil mengapa struktur TNT bisa dikatakan ;NgO4(OH),
diberikan oleh Yanget al., [47] dimana mereka berpendapat bahwa hal yang
mustahil untuk asam lemah,;H3;O; bisa terdapat di dalam NaOH pekat.
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Mekanisme pembentukan fasaNaxTi,O4(OH), juga diberikan oleh Yangt

al., [47] dimana partikel Ti@yang mengembang dianggap sebagai tahap awal.
Mekanisme detilnya adalah sebagai berikut: ikatan-ikatan Ti—O yang lebih pendek
di dalam unit-unit Ti@ oktahedral diharapkan terpisah di bawah larutan NaOH
pekat dan menghasilkan pengembangan yang tak biasa. Fragmen linear yang
dihasilkan akan saling terhubung oleh ikatar-N&'—-O membentuk fragmen
bidang yang fleksibel.Nanotubesbisa didapatkan melalui ikatan kovalen dari
gugus akhir, seperti yang ditunjukkan oleh Gambar 2.13 (a) dan (b) di bawah ini

yang mendeskripsikan ko goisan darp,Nali,04(OH), setelah
penggatian Nagf ; )

| P F

H 11 g—H" E:t

P A i

flr—r:u’ | Ti=— 0 el.l—u+
i (e 8

T (312 1: T—DH

0 ut ] i*

Gambar 2.13 Skematis diagram: (a) formasi proses dariTi#,(OH), dan (b
mekanisme pemutusan dari NgO4(OH), [21]
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Mekanisme tersebut kemudian ditekankan oleh Tsai dan Teng [42], yang
mengindikasikan bahwa penggantian®Naeh H menyebabkan pengelupasan
lapisan-lapisan individual dari partikel-partikel Ti@ang menyebabkan variasi
muatn permukaan. Dukungan-dukungan selanjutnya, termasuk parameter Kisi
dan beberapa kesimpulan yang diperoleh dari hasil XRD, berhubungan dengan
penetapan fasa BlgH,Ti,Os(H20) juga dilaporkan dalam penelitian ini. Cacat
enegi yang disebabkan oleh ikatan yang berjuntai pada lapisap A&Qus

digantikan untuk menstabilkan stryktur. Selanjutnya, sli@melar membengkok

menbentuk struktur tabung

2.4.1.3 ( ) n
[ AT rgaksi Ti—O-Na

kan pentukar g seiring dengan

bes

N n—|k |—(eiNENNE tatik sisa dari

i—0O--Na mungkin mée/ellbkaisebuah hubung embaran Ti—O—

g bunee r@mbuhan kristal

dikasikan oleh

t al., [48].

inggalkan

mengelupasgda priikel-partikel

mukaan, de

anat Tongkristal kembali

sebaga -m barauWeebut selanjutnya

bar
melengku {m gMveKini kal bakal pada proses

pembent n morfologi dari
penampang m

| & awang, rdattiple spiral.
Dalam sebuah kajian S enggulunghdadsheetsnenjadi

nanotubeguga dilaporkan oleh Mat al., [21] yang mengindikasikan bahwea-

intercalation dari ion-ion N& yang disebabkan oleh substitusscQ4 akan
mengurangi interaksi antara lembaran-lembaran terlapis. Lapisan paling atas akan
terkelupas karena penurunan interaksi elektrostatik dengan lapisan di bawahnya
dan secara bertahap menggulung menjadi struktur tabung. Kajian lain yang
menyoroti reaksi-reaksi kimia lunak juga diajukan berkaitan dengan mekanisme

pembentukan. Dalam laporan tersebut,,IN#;, yang digunakan sebagai
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prekursor Ti dibandingkan dengan FjOmampu menghasilkan TNT tanpa
kehadian NaOH. Juga terdapat indikasi bahwa lapisan-lapisans][bi€a saling
mendoan memberikan interaksi statik yang kuat antara unit-unitg]TdDdalam
NaTigOs. Penggantian Naoleh HO selama perlakuan hidrotermal akan
menperlemah interaksi statik, menghasilkan pengelupasan lapisan-lapisap [TiO
dari partikel-partikel NaTigO13. Sebuah perpanjangan intrinsik hadir memberikan
pembdikan simetri dari lembaran-lembaran tersebut yang menuju ke proses

penggulungan menjadi struktur taQung.

2.4.2 Pengg
D g g i [ —ja, ﬂﬂﬂ:ursor
(DeglsSank : J : ' NT juga telah
it |2 - : peratur 100—

16 berup Ofi e emakai
Sor amorphousTiO,. L&gh h

k Qi S* asi Ng —15 Rl ol e ]

Pi, struktunanori tuk pada

e mbentuk

fa 120). . - : Ja larC 11 menyusun

Koi on-hollow ofill h bBks |uoa dapgl Co@foleh melalui

pro glrotermal y 2 ~ hon-like dagdgasebar 30-200

nm dip@h p Fi %elama 2/ jam pada

temperatur, 204 f:o ibb® Rt Kkan dari anatdse, [21].

Dahwa fasatase

wermukaan yang lebih tinggi
irmasikan yang mengacu pada

pembanding, Tsai dan Té¢hg] telah

merupakan fasﬁ
pada sintesis TNT21f I
karteristik kristalinnya. Sebagal
menguaikan bahwa fasautile lebih semangat dari pada fasaatase pada
penyusunan kembali, yang mana merupakan fasa selanjutnya dari pembentukan
TNT. Untuk fasarutile sebagaiprecursor dari TNT, peningkatan temperatur
hidrotermal dan lamanya proses menghasilkagle-crystalline nanorodiengan

stabilitas termal yang baik.
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Terdapat hubungan yang kompleks antara konsentrasi dengan temperatur
yang mempengaruhi formasi yang berbeda-beda yang berampetubesdan
nanoribbons Gambar morfologi dari diagram fasa pada Gambar 2.14 di bawah ini
sangat berguna untuk mensintesis 1-dimensi dari titanium pada struktur nano dan

mengontrol morfologi dari produk.

Napoﬁ?bops

5|

orfq Rl T as o 8 dikasike
daerah ' struktur na perl
hidroter ; :

cal panjang dari TNT
menindat sec atnya temperatur (100-200
°C), dimana luas spesi yang paling besar dengan diameter
dalan yang lebih besar pada T pentuk pada kondisi temperatd€15@da
pembdajaran yang terpisah, struktur poros dari TNT relevant dengan pemakaian
temperatur serta penggunaan konsetrasi dari HC| pada proses pencucian, yang
juga diungkapkan oleh Tsai and Teng [21]

Padakondisi rentang temperatur dari 110—80) volume maksimum dari
porosdan luas permukaan terjadi pada sintesis TNT dimana kondisi temperatur
mencapai 136C. Konsep yang layak diusulkan bahwa temperatur di bawah 130

°%C mudah untuk terjadi pemecahan ikatan Ti—-O-Ti, yang mana merupakan

Universitas Indonesia

Pengaruh konsentrasi..., Tego Hadi Pujianto, FT Ul, 2009



24

tahapan awal dalam sintesis TNT. Perlakuan pada temperatur tinggi (°€)X130
akan menghancurkan lamelar TiOpada tahapan proses selanjutnya dari
pembatukan TNT. Sedangkan Poudsl al., [51] pertama kali menghubungkan
frakd pengisian dan tekanan dadutoclave pada karakterisasi dari TNT.
Disebutkan bahwa kondisi dari fraksi pengisian atau pencucian dengan larutan
asam berpengaruh atas kinerja pembentukan dari kristalinitas, dimana fraksi
pengisisan yang optimum adalah 86% dari voluresseldan 0.1 N HCI pada

proses pencucian merupakan kongdisi yang optimum untuk pembentukan kristalin.

2.4.4 Proses §§ 0 2 ,
2.4.4.1
if "l a E=r ba&wa pencucian
. L akas <ol g formasi proses

mengusulkan

LT ara 4

cian dengan a yapertujuan untuk

uk{d&h ion
me gl e 1 [ JEIC o[iRme, SRNOE “ff dengan asam
penga, 3 ' adap 7.0 jumlah yang
dariatom Na da

R oy (1. Dianjurkge _sdadl¥ e penggunaan

konsgliragy yang opti Al selama prgets gencucian, karena
penghil“n ,_ A P dia&&a; oleh konsentrasi
asam yang (#gy 4{- o\ Cd Y u%-"'_--’ formasi dar[ZDNT
pertukaran’ angan

: wkaran ini akan menghasilkan

n kepada pengelupasan lembaran

Seryawa Nag
H* setelah per
variasi tegangan per
titanate kemudian menggulung menjadi lapisaanotubes Berkaitan dengan

perlakuan ini, Menzedt al., [34] menyebutkan bahwa prosedur pencucian dengan
menggunakan asam tidak mempengaruhi keseluruhan morfologi dari produk akhir
tetapi hanya menghilangkan iosodium (N&) dari struktur, sehingga

menngkatkan luas permukaan spesifik dari struktur lapisan dan memungkinkan
perubahan panas atau perilaku anil dari fasatase Hal yang berlawanan

disebutkan oleh Tsai dan Teng, [35] yang menganggap bahwa kondisi dari
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pencucian dengan menggunakan HCI pada tahgpatitreatment mengarah
pada formasi dari produk akhir berupa nanotubes

2.5 Metode Sol-Gel

Proses sol-gel merupakan proses yang banyak digunakan untuk membuat
keramik dan material gelas. Pada umumnya, proses sol-gel melibatkan transisi
sistem dari suatu fadmuid/sol menjadi fasaolid/gel. Material yang digunakan

dalam proses sol—gel bia garam logam inorganik atau campuran

logam organik Qas " ; p: Ol—gelrecursor menjadi
subjek pada s bentuk suspensi koloid,
atau so
gnpreparagi TiO

sepe as! hidrotermal

%
= nakd Flah

sukses dalam

o

iliki aktivitas

si material ok¥a jang@oerukuran nan

Ik yag Jg! 2
sol—g

1. Waagkatgtabilitas ternglya ﬁ
i [ ]
2. LugS begmukaan ya
4. Daya tahar
5.Modifikasi
Istilah s

3. Stabigadmekog
' ' terdispersi (dengan ukuran
1 nm to 1um) dalam su J k koloid sedangkameyeipakan

padatan yang tersusun dari fasa cair dan padat dimana kedua fasa ini saling

terdispersi dan memiliki struktur jaringan internal. Sedangkan proses sol-gel itu

sendiri didefinisikan sebagai proses pembentukan senyawa anorganik melalui
reaksi kimia dalam larutan pada suhu rendah. Dalam proses tersebut terjadi
perubahan fasa dari suspensi koloid (sol) membentuk fasa cair yang berkelanjutan

(gel).
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Proses sol-gel banyak diaplikasikan secara luas belakangan ini. Sebagian
besar produk sol-gel adalah bahan keramik dan gelas dalam berbagai bentuk
seperti bubuliltrafine atauspherical lapisan film tipis, serat keramik, dan bahan

aerogelberpori.

2.5.1 Bahan Prekursor
Prekursor yang digunakan pada umumnya ialah logam inorganik atau

senyawa logam organik. Dalam_proses sol—-gel, prekursor mengalami proses

hidrolisis dan polimerisagi gntuk suspensi koloidal (sol). Proses

selanjutnya so dalam bentuk yang berbeda

anasan, gel dikonversi
{|angkan pada kondisi
a 'tas ftinggi dan
c pSitas [ £ 00 ;
.wProses ol-Ge i
apLAFD dalc™e DS gl C0apa Kat p Bt nbar 2.15 di
e/

g meli
JL.X.
Uy SU koksida) di
dan te |ISIS Il ndlham netral atau basa
menghasjka W .‘m “leg hidrolisis 2.1 di bawah

sigen pada molekul air

’ P‘gus hidroksil (~=OH) dengan

M(OR) H,O - M(OR),.1(OH) + ROH (2.1)

2
b
a

tahapan i n dalam alkohol

ini. Hidrolisig
sehingga Iigan

reaksi sebagai berlkut

Fakbr yang berpengaruh terhadap proses hidrolisis adalah rasio
air/prekursor dan jenis katalis hidrolisis yang digunakan. Peningkatan rasio
pelarut/prekursor akan meningkatkan reaksi hidrolisis. Reaksi berlangsung cepat
sehingga waktu gelasi lebih cepat. Katalis yang digunakan pada proses hidrolisis
adalah jenis katalis asam atau katalis basa, namun proses hidrolisis juga dapat
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berlangsung tanpa menggunakan katalis. Dengan adanya katalis maka proses
hidrolisis akan berlangsung lebih cepat dan konversi menjadi lebih tinggi.

- = ==

|
Concensation _ o Gelaticn g _drying

L5 & ¥ -

Salution Sol Gal

of precursors {eolicid)
T

-~ 1 \'~.

Diry|

apan kot 8 & alf noses - 4806/ menjadi gel.
Re™ densas| el |2 ! I] mengha rlan M-O-M.
R&juga dapal S a0 n Ol samping B 2ir atau alkohol
dengu amaan red e N njukkan p Uksi kondensasi 2.2
dan 2.3#;1vv ﬁ&“ L

M-OH D=ty A=) O pRSenT (22)
o[ > i

M-O-R + HO™™ 4RO} (2.3)
® VN4
L L

ohol)

c. Pematangan (Aging
Pada tahapan ini, terjadi ™ Matangan gel yang terbentuk. Proses ini lebih

dikenal dengan nama prosaging. Pada proses pematangan ini, terjadi reaksi

pembentukan jaringan gel yang lebih kaku, kuat dan menyusut di dalam larutan.

d. Pengeringan (Sintering)
Tahap ini merupakan tahapan terakhir pada proses sol-gel dimana terjadi
proses penguapan larutan dan cairan yang tidak diinginkan untuk mendapatkan

struktur sol-gelyang memiliki luas permukaan yang tinggi
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stage 2

Gambar 248 Proses pengeringan [20]

Mekanig T B o diperlihatkan Gambar
2.16 di atgs:

PeLldS DU

si volugaae dari

Blume damaeli

Hidroterma . A .

wuigh e
digunakaganle ‘(

(1792-1871 a tlemperatur dan tekanan
yang tinggi, y

a 3 umi sehingga menghasilkan
pembentukkan formasi C at an mineral [5].

Proses hidrotermal dapat didefinisikan sebagai reaksi berbagai

2.6

N pertama kali

Roderick Murchison

keseragaman (nanopartikel) atau ketidakseragaimalk (ateria) yang terjadi
dengan adanya pelarut yang encer dibawah kondisi temperatur dan tekanan yang
tinggi agar terjadi reaksi dan terjadi rekristalisasi material yang mana tidak larut
pada kondisi yang biasa. Byrappa and Yoshimura [22], menjelaskan hidrotermal
sebagai keseragaman atau ketidakseragaman reaksi kimia sebagai akibat dari
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adanya bahan pelarut di atas temperatur dan tekanan yang sangat tinggi di atas 1
atm pada sistem tertutup.

Teknik hidrotermal memudahkan fabrikasi bahkan pada material kompleks
dengan sifat fisik maupun kimia yang ekstrim. Metode ini memiliki beberapa
keuntungan dibandingkan dengan proses konvensional lainnya seperti
penghematan energi, kesederhanaan proses, efisiensi biaya, kontrol nukleasi yang
lebih baik, bebas polusi (ketika reaksi dilakukan pada sistem tertutup), dispersi

yang lebih tinggi, tingkat reaksi_vang tinggi, lebih mudah untuk mengontrol

bentuk, dan temperatur Qs o rendah dengan menggunakan pelarut

yang tepat [5]. 2 kan perbedaan partikel dari

proses hidgo ]
dapat disesuaikan
deng 12 Lalsi yang lebih
gkan der g gl \deposi uapi/ et
Ra p tike BEF e tinggi dengan
M yang lebih baNgdal ki ®n dan_bentuk. ni, hidrotermal
Wabhak " PO sesal glerals Logdha pada teknik

para p pada . tekanan, dan
W|mia sebagg |g 1a pada per@n material dan
' lebih dala

nWan termodi

Highly controlled diffusion. size and shape control, grain boundary
effect minirmized. dense particles. higher crystallinity. phase purity

Gambar 2.17 Perbedaan partikel dari proses hidrotermal dan tebaikmilling
konvensional [5]

Universitas Indonesia

Pengaruh konsentrasi..., Tego Hadi Pujianto, FT Ul, 2009



BAB 3
METODOLOGI PENELITIAN

3.1 Diagram Alir Pendlitian

Gambar 3.1 di bawah ini menunjukkan diagram alir proses persiapan dan
fabrikasi sampel titanium dioksidaanotubesdengan perbedaan dari konsentrasi
NaOH, proses perlakuan anil pada temperatur anil yang berbeda-beda terhadap

sampelas dried 60°C, sertg aic <(erisasi sampel pada masing-masing

titanium dioksidg

.. EETTTU LI cl]] ClTOo ey ) g

--'"W. ’

ens ficrtBan 0.1 M HCI
( temperatur ruang, 1 jam )

v

Pencucian endapan
dengan air suling, pH ~ 7

+

Gambar 3.1 Diagram alir penelitian
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Penyaringan dan pengeringan endapan
(60°C, 12 jam)

Sampel Titanate Nanotube
( sampel as dried 60 °C)

Gambar 3.1 Di lir penelitian (lanjutan)
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3.2 Komposisi Bahan

3.2.1 Serbuk titanium dioksida (P25 Degussa, dengan komposisai@#sedan
30 % rutile dengan berat 1 gram.
3.2.2 Larutan NaOH (3 M, 30 ml)

=g
n

:0.0SCmI
n = 0.09

mencapai 30 ml.
3.2.

encapal 30 ml.

3.2.4 Lar,

M =
Mr
M = 10.1.18gram/ml).32
375
M =10.07 M
Vl.Ml = Vz.Mz
V1. 10.07 M =100mL. 0.1 M
V1 =10/10.7

V1= 0.9 mL, diencerkan dengan air suling hingga mencapai 30 ml.
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3.3 Peralatan dan Bahan
3.3.1 Peralatan
Peralatan yang digunakan dalam penelitian ini antara lain:

Teflon-lined autoclavatau container hydrothermal
Magnetic stirrer
Tabung pyrex Erlenmeyer

Oven

Dapur Nabeterm
Saringan

Gelas u

2)
| J

© © N o o bk~ w DN PP

e
o

H

H atau pH metée
R Bahan

Bahan yang 1 ; P an ini anta

rbuk titaniu . UCA o German ak 1 gram.

dengan air suling

3.3.2. 4buk ~’-""| 1 u dila
samp #M r un - dapatkan larutan dengan

B el L o ;
1 ram yang dilarutkan

dengars ' - * ‘ et meyer untuk mendapatkan
laurtan dengan e "*:y’ ‘

3.3.2.3 Larutan HCI 32 %, sebaftyak 0,9 ml yang diencerkan dengan air suling

O

sampai 100 ml dalam erlenmeyer untuk mendapatkan larutan HCI dengan
konsentrasi 0,1 M.

3.3.2.4. Air suling, untuk pengenceran dan pencucian sampel.
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3.4 Prosedur Pendlitian

3.4.1 Proses Sintesis
3.4.1.1 Preparasi Sampel

Pada proses persiapan sampel, digunakan material serbuk titanium
dioksida P25 dan juga larutan NaOH. Serbuk titanium dioksida P25 Degussa
German, tanpa mengalami proses perlakuan pemurnian atau purifikasi terlebinh

dahulu, digunakan sebagai mateg@l awal untuk mempersiapkan material titanium

dioksida nanotubesdenggs mormal. Pertama, menimbang secara

presisi  satu 8 : . _ 4o P25 Degussa dengan
menggungkj bar 3.2 di bawah ini.
Selanj - : | 2 konsentrasi yaitu 3

M cilbn A1, maka untuk

md af rutan NaOH™ erbuk 3.

ang selanjutnya

di _ ety pai ARt MeEnys G M| dengan air
iUk - rutan BaOH d
Cifm Unkan odpgetc 12

S sentrasi 10 M

ngka

d I ol kemu® atll <N kedalam

er, Fampai 18 Al lenga

Gambar 3.2 Timbangan Digital

Setelah itu, didapatkan hasil penimbangan material titanium dioksida dan
juga larutan NaOH, kemudian serbuk titanium dioksida ditambahkan ke dalam
erlenmeyer yang terdiri dari dua larutan yang berbeda. Bagian pertama
dimasukkan kedalam larutan NaOH dengan konsentrasi 3 M dan yang kedua
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dimasukkan ke dalam konsentrasi 10 M. Selanjutnya dilakukan proses

pencampuran dengamagnetic stirrer

3.4.1.2 Proses Pencampuran

Hasil pencampuran kemudian dilakukan pengadukan dengan
menggunakammagnetic stirreryang terlihat pada Gambar 3.3 di bawah ini,
dimana padaerlenmeyer dimasukkan magnet putih yang berfungsi untuk

0 Lol [ Jran tersebut
serbuk dari
ak terjadi

aitu berupa

Hasil campuran yang berupa larutan putih susu tersebut dimasukkan ke
dalamTeflon-lined autoclavelengan kapasitas 25 ml seperti yang terlihat pada
Gambar 3.4 di bawah ini dimana bagian-bagiannya terdiriteffon vesseyang
terbuat dari bahan keramik datainless steepada bagian luar sebagai bagian
wadah untukteflon vesselSetelah itu, sampel ditutup dengan rapat kemudian
dimasukkan kedalamoven Memmert seperti yang terlihat pada Gambar 3.5 di

bawah ini dengan pengaturan temperatur yaitu “5&elama 48 jam. Setelah
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sampel selesai doven atau dilakukan hidrothermal, kemudidreflon—lined
autoclave yang berisi sampel dikeluarkan daoven dan didinginkan pada
temperatur ruang.

Bursting disc

Sy
g wolan da
qk. 3 ¥ ga ag emasar
>
=

e g
L y =
o= % g -

T i %

3.4.1.4 Pencucian Sampel

Presipitat atau endapan hasil hidrothermal yang telah didinginkan pada
temperatur ruang diambil kira-kira sebanyak 0.5 gram kemudian dilakukan
pencucian berulang-ulang (kurang lebih sebanyak tujuh kali) sampai pH ~ 7
dengan menggunakan air suling. Hasil dari pencucian dengan menggunakan air
suling kemudian direatmentdengan menggunakan larutan HCI 0.1 M selama

kurang lebih satu jam untuk menghilangkan unsur natrium yang nantinya akan
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menjadi garam NaCl. Setelah selesai dilakukan perlakuan tersebut, kemudian
endapardicuci kembali secara berulang-ulang sampai didapatkan pH ~ 7 dengan
menggunakan air suling. Kemudian dilakukan proses penyaringan seperti yang
terlihat pada Gambar 3.6 di bawah ini untuk mendapatkan endapan yang

selanjutnya akan dikeringkan.

yven untuk

ingkan

ining

<ro dari
tingkat

ampel yang

VT UOCO N

Sampel yang telah dikeringkan pada temperatu’®Gselama 12 jam
(sampel as dried) kemudian dilakukan proses anil dengan menggunakan variasi
temperatur yang berbeda. Pada proses ini digunakan Dapur Nabetrem, dimana
sampelas dried dibagi menjadi tiga bagian yang selanjutnya akan dianil dengan

beda temperatur.
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Bagian yang pertama diletakkan pada cawan alumina kemudian
dimasukkan ke dalam Dapur Nabetrem dengan pengaturan temperatur &ail 300
selbma 3 jam. Kemudian untuk bagian yang kedua dan yang ketiga dilakukan hal
yang sama tetapi terdapat perbedaan temperatur anil, dimana untuk bagian kedua
pengaturan temperatur anil 43¢ dan bagian ketiga 608C masing-masing
sebma 3 jam.

Setelah itu, kita akan mendapatkan tiga sampel hasil anil dimana ketiganya
memiliki temperatur anil yang Rerbeda-beda. Sampel hasil dari proses anil

selanjutnya akan dilakuyls L dengan menggunakan SEM  untuk

melihat perubg : : 0 sl berkutnya dengan
menggunaky ] § isialinitas hasil percobaan

denga Si

3.4 s ar akter s

jian Scagning E OSCORESEM)

OIS JEITER Mk [ SEM DeR k Metalurgi

gen g

d = Unive N j i r SENV e Fgan |SHEM

4bepartemen seperti yan§ pada Gambar

3.7 ah ini. Mikr8 on (SEV) Neme®iounakan untuk

studi de'drsit u Sl s SO o M lainnya), dan obyek
& e

diamati § i 1 Sraimanpre B berdasarkan deteksi

o1 ' a SRS N1 yang  muncul  dari
, ahwsebut dipindal dengan sinar

elektron. Elektron sekun k0N pantul yang terdeteks! selanjutnya

elektron bart

permukaan sam

diperkuat sinyainya, kKemudian besar amplitudonya ditampiikan dalam gradasi
gelap-terang pada layar monitor CRdathode ray tube). Di layar CRT inilah
gambar struktur obyek yang sudah diperbesar bisa dilihat.

Agar dapat mengamati sampel hasil proses pengeringan dan juga hasil
proses anil dengan baik, diperlukan persiapan sampel dengan melakukan fiksasi,
yang bertujuan untuk agar tidak mengubah struktur serbuk yang akan diamati,

fiksasi dapat dilakukan dengan menggunakan senyawa perekat carbon. Setelah itu
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sampel baru dapat dimasukkan ke datamber Untuk mendapatkan hasil yang
bagus maka dibutuhkan harus diperhatikan pengaturan perbesaran dan kontras

gambar.

D dilakukan di

eria versiiog ["EONRSE. 00U

% .8 R A\vah ini:
[ ]

Tle Oy XRD_Departe

di deng By - Gambar

#k Metalurgi
IHpsay
deitunjukkan Ha 4 ‘

i

Gambar 3.8 Mesin Phillips X—ray diffractometdiXRD)

Uji XRD dilakukan untuk mengetahui ukuran partikel dari sampel, TiO
nanotubeg/ang meliputi sampelsdried serta hasil anil pada temperatur 300, 450
dan 600°C yang dihitung dari besar kristalitnya. Untuk pengujian XRD
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membutuhkan sampel berupa serbuk minimal 0.5 gram dengan proses preparasi
sampel yang cukup mudah yaitu dengan menempatkan serbuk dalam suatu wadah
kemudian diratakan dengan menggunakan kaca. Hasil dari uji XRD berupa grafik
difraksi partikel sampel pada Gambar 3.9 di bawah ini, dimana sumbu X

menunjukkan sudut 2 @etha) dan sumbu Y menunjukkan intensitas tiap titik.

XRD TiO, Degussa-Nanopartikel

100

bar 3.9 lustrasiafii o) XRD dari seer

D dilak ) 7 paden Yoaran dari
tian kristal. Uy . ;{ m. ertinggi dari pel akan
dihitWai full wid . " Inaxin WHM). Nj HV akan

dimasu ke d e S " e - Bl lan persaman 3.1 di
D 2 S D g

bawah igi_ 0] Ty cening Br) o vang

selanjutnya 4

(3.1)
dimana:
t = besar dari ukuran kristal rata-rata
k = faktor bentuk dari kristalit (dengan rentang 0.89-1)
A = panjang gelombang radiasi sinar X yang digumék#&4 A)
B = lebar dari setengah puncak gelombang tertiRygHM)
0 = posisi puncak difraksi
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Nilai besar sudut difraksi dan FWHM yang diperoleh kemudian

dimasukkan pada Tabel 3.1 di bawah ini:

Tabd 3.1 Hasil pengolahan Peakfit

Peak Br 0 cos 0 sin 0 Br cos 0
1
2
Berdasarkan Tabel aka rilaicos6 dansin 6 dapat diplot

menjadi suatu grg ( ( ) B2 N ini:

il

ambar 3.170 (K walas asil perhitune=X L)

rnya grafi hka d|peroIWamaan garisy =

m ap Deno 0 O3S get ||a| konstanta dari c,
maka kita_bis w s [F:) gw\x <kan pada persamaan
3.2dan

(3.2)
maka

3.3)
dimana:
t = besar dari ukuran kristal rata-rata
k = faktor bentuk dari kristalit (dengan rentang 0.89-1)
A = panjang gelombang radiasi sinar X-ray yaggrikan (1.54 A)
C = konstanta persamaan garis grafik interpolasi
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BAB 4
HASIL DAN PEMBAHASAN

Pada bab ini akan dibahas hasil fabrikasi material titanium dioksida)(TiO
nanoubes dari serbuk TiQ Degussa melalui proses sintesis hidrothermal pada
temrperatur 15C selama 48 jam, pengaruh konsentrasi larutan NaOH 3 M dan
10 M terhadap pembentukamanotubes dan pengaruh proses temperatur anil
e nga menghubungkan antara hasil
gion (XRD).

Scanning Elec f .."' ) »,
4.1 Fab | s, -
4.1 a puran '

elitian il KR 8T T f e serbuk P25

terhadap tingkat kristalinijg

N variase KoNsHK ol olfian Nad

yait fn 10 M yang

melin 2D Bnsentrd golarul W@ terhadap

pe struk® ) J 4.1 bW F, bawah ini

225 dan larutan

mé gilF(kan baha G/ Ekc berupa

fkukan pengwh
‘,'i.‘ sepertimiisy (

AR e (20 (D) di bawah ini.
| peTToneg #mulu olehreiNal., [29]

I .
)2 * ran antara serbuk P25 dengan
d " 4 n menghasilkan campuran putih susu

yang mengindikasikan bahwa terjadi pencampuran yang merata antara keduanya

NaO an-bahan i
Setelah*ku f}— »s

SUSPENS | gl T

selama satu jam.

Berkaitan dé __aaisipEel

mengindikasikaml

larutan NaOH di bawah

dan tidak terjadi penggumpalan partikel.
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Gambar 4.1 Serbuk P25 Degusga danutn NaOH, (b) Hasil pencampu
dari NaOH .8 . serbuk P25 Degussa

|

idapa

4.1.2 Hasl|

proses hidrotermal
g 438 am. Untuk

ZTiiie () agak mengeras

0 M didap@ o0 yang keras

gkayg o KO 3 M, dan juga

onsejrasi K ¥ cngand
ar dibandvas i PN o OH 10
fI NaOH 10

no NaOH yang

¥ ItU, pada pada

material d engalami

o NEm8%| imana hal
a

n struktur. xan oleh @

peng

ini terja® dig 1‘;{' j T*_ d artikel > Ti@ng
mengdary B VA N B Ocniuk  kepingan-

kepingan/potonesmerienas o3 * D gari bidayagase Hal ini
menunjukkan bal e - : =1 juga tekanan yang tinggi pada
proses hidrotermal, mengakiba e P25 yang berukuran nano yang berupa
SlruKtur anatase mengaiami pemecanhan rantal strukiur T1—O—Ti yang
mengakibatkan terjadinya perubahan dimensi luas area yang lebih besar
dibandingkan dengan bentuk serbuk.

4.1.3 Hasil Pencucian

Setelah mengalami hidrotermal, kemudian endapan dilakukan pengadukan

dengan magnetic stirrer selama 30 menit yang bertujuan untuk mencegah
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terjadinya aglomerasi atau penggumpalan. Hasil pengadukan tersebut kemudian
dicuci dengan menggunakan air suling sebanyak kurang lebih tujuh kali. Hasil
pencucian untuk kedua larutan tersebut hampir sama yaitu seperti bubur putih,
tetapi kuantitas untuk larutan dengan konsentrasi NaOH 10 M lebih banyak
dibandingkan dengan larutan dengan konsentrasi NaOH 3 M. Hal ini
menunjukkan dengan perbedaan konsentrasi yang ekstrim, stankiiaselebih

mudah mengalami pemecahan rantai Ti—O-Ti dibandingkan dengan larutan
dengan konsentrasi yang lebih rendah. Endapan yang telah dicuci dengan air

suling kemudian dicuci ghs Jokan HCE 0.1 M selama satu jam.

Tahapan penc L' vang telah disebutkan Tsai

dan Ten arl pencucian dengan

h da formasi dari

Eil P : i el d cawan petri

~2lany KUk o | : i 1100 ! 2 12 jam

DA Deratur 60C. TS i . gd Uk masinmsstd | onsentrasi

han s na, vaitu bg L. g berserabu Bk yang didapat

tidak i serbuk palERTy e 2b akan t erbuknya berbentuk

seperti berse J’:-? :‘ah 2| inl dikarenakan dihasilkan

bentuk (UG e g Qe menempel satu

@M berbeda dengan konsentrasi

‘."‘ ecilcon hampir mirip dengan material

dengan yang |
yang lebih kecil, dima
serbuk P25 vyaitu berupa ‘serm alus. Hal ini menunjukkan bahwa pada
konsetrasi pelarut NaOH yang lebih rendah mengakibatkan sulit untuk membuat
struktur anataseberubah bentuk menjatlibe dibandingkan dengan konsentrasi

yang lebih tinggi.

Universitas Indonesia

Pengaruh konsentrasi..., Tego Hadi Pujianto, FT Ul, 2009



45

4.1.5Hasll Anil

Pada proses anil ini, digunakan sampel yang berasal dari sampel hasil
pengeringan serbuk P25 Degussa dengan larutan NaOH dengan konsentrasi 10 M.
Sampel ini dipilih karena pada kondisi ini merupakan kondisi yang optimum
untuk mendapatkan struktmanotubes Pada proses anil ini menggunakan tiga
kondisi yang berbeda, yaitu yang pertama adalah pada temperatur afiC 300
denganwaktu selama 3 jam. Diperoleh sampel yang berubah warna yang tadinya

berwarna agak putih menjadi agaigosong. Sedangkan untuk temperatur anil 450

°C, diperoleh sampel |g 1 gian sebelumnya. Kemudian untuk

-

temperatur anj ang lebih putih dan lebih

halus lagjatli a haan ini timbul karena

semakisn® A ) SEmL < akan mengalami
pergla ' |STS g js2 yang tadinya
fas e Mmilikigotensita D h reggal MeEMmaQ In meningkat,

h

an terjadma D US P UgUS e Na kemudian

gug wollk 3£ WIF fleEeT g dimana

J IS8 o adlW: Scimal i Sk temperailawmd 1o o8k o1 mengurangi

IN{E mari bD 8 D ad QU | T (-

mbn hahwa p gl ] n Ca WllB 1 0kan ikatal

OH d‘Jdan juga : ia. E
L7 ™

Pembentukv ]‘
k 0

leh Kasued al, [16] terdapat

a
-

nokat yang
seped@i H

M Terhadap

Menuwut penelitian
beberapa parameter yang mempengaruhi formasi dari pembemakatubes
dan fasa yang terbentuk diantaranya: perbedaan konsentrasi yang tinggi,
temperatur operasi, lama waktu perlakugmgst-treatment (yang meliputi
pencucian, proses kalsinasi, dan perlakuan kimia), dan material dasar yang
digunakan. Salah satu parameter kunci yang dapat mempengaruhi pembentukan
struktur TNT adalah kandungan NaOH. Seo et al., [36] mengungkapkan bahwa
dengan meningkatnya konsentrasi pelarut NaOH, terjadi perubahan morfologi dari
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partikel spherical serbuk material dasar TiGOnenjadi 2—dimensi lembaran nano
kemudan perubah menjadi 1-dimensanotubes Berangkat dari pemahaman
tersebut, pada penelitian ini mempergunakan dua beda konsentrasi pelarut NaOH
yaitu 3 M dan 10 M, dimana material awal yang sudah dicampur dengan beda
konsentrasi tersebut dilakukan perlakuan hidrotermal pagi@clave pada
temperatur 150°C selama 48 jam yang diikuti dengan pencucian dengan

mengginakan larutan HCI 0.1 M. Hasil dari sintesis hidrotermal dapat dilihat

\“)

Gambar 4.2 Mikrografi SEM dari struktur mikro: (a) serbuk P25 EiDeguss
perbesaran 5000X, dan TNperbesaran 7500X hasil hidroter:
150°C selama 48 jam serbuk titanium P25 Degussa menggt
larutan NaOH dengan konsentrasi: (b) 3 M dan (c) 10 M

Gambar 4.2c¢ hasil karakterisasi SEM dari struktur TNT hasil hidrotermal

150°C selama 48 jam serbuk titanium P25 Degussa menggunakan pelarut NaOH
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10 M diikuti pencucian HCI konsentrasi 0.1 M menunjukkan adanya struktur yang
berserabut. Berbeda dengan apa yang terlihat pada Gambar 4.2b, yang
menunjukkan gambaran dari partikel yang diperoleh dari larutan NaOH 3 M
dengan perlakuan yang sama. Banyak partikel-partikel kecil, bahkan seluruhnya,
dengan bentuk spherical yang terbentuk dari keadaan dimana terjadi
pengumpulan. Oleh karena itu, partikel dengan bentuk berserabut tidak dapat
dilihat pada kondisi reaksi ini. Akan tetapi, pada kondisi konsentrasi larutan
NaOH yang lebih tinggi lagi atau dengan semakin meningkat konsentrasi pelarut

yang digunakan terbentu g Dentuk berserabut dan aspek rasio dari

partikel semak e J 3 i3 kan bahwa konsentrasi dari
NaOH m cnentukan keseluruhan
morfologms

clligan ini lebih
butkan oleh

gugus e R eperti
0] dikée JI

meo o g clalui rantal defapeiliba Tiektghedral. ' ikelilingi

iog Hiktahetim . B 5 3F ElERNEL atan Ti—O-Ti

utusi La X $ Ianju . Engandung Ti—
Ti—OH. Pag g h n.clg N ini, 2mi pengaturan
kem uk membd :

mbaglan Wmasing tepi dari
oktahecﬂﬁ@ !‘. m/\h talahbaran Senyawa
NacH2x TiZLelC) m m caran’ Nkengan H

seklah perla

variasi tegangU
Rl d

titanatekemudian meng
Berdasarkan hasil pengolahan data pengukuran diametendoatubes

k1INl akan menghasilkan

jhada nengelupasan lembaran
|

N nanotubes

maka pada penelitian Kkali ini diperoleh diameter luar sebesar 183.06 nm dengan
panjangnanotubessebesar beberapa ratus mikrometer. Hal ini berbeda dengan
apa yang diperoleh oleh Kasuggal., [16] yang menyebutkan bahwa diperoleh
ukuran ~8nm dan panjang ~100nm. Semen®ma et al., [36] didapat diameter
struktur seperti serat atdube sebesar ~10-20 nm dan panjang beberapa ratus
nanometer.
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Telah dijelaskan pula pada Bab 2 mengenai pengaruh pencucian sampel
dengan menggunakan larutan asam terhadap pembentukan TNT. Para peneliti
masih berdebatan mengenai perlakuan pencucian yang berpengaruh terhadap
pembentukan TNT. Menzeit al., [34] menyebutkan bahwa prosedur pencucian
dengan menggunakan asam tidak mempengaruhi keseluruhan morfologi dari
produk akhir tetapi hanya menghilangkan ion sodium YNari struktur, sehingga

menngkatkan luas permukaan spesifik dari struktur lapisan dan memungkinkan

/.
<

—d
\

lam
1ake
pelarut NaOH 10 M tanpa pencucian dengan HCI de
perbesaran: (a) 2500X, (b) 5000X, dan (c) 7500X

Sedangkan berdasarkan hasil penelitian yang diperlihatkan pada Gambar
4.3a-c di atas, dimana sampel hasil hidrotermal dengan menggunakan pelarut
NaOH 10 M yang tidak diikuti dengan pencucian dengan menggunakan HCI

terlihat pembentukan yang tidak sempurna damotubes Hal tersebut sejalan
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dengan apa yang diungkapkan oleh Tsai dan Teng [35] yang menganggap bahwa
kondisi dari pencucian dengan menggunakan HCIl pada talpmgsttireatment
mengarah pada formasi dari produk akhir bemgr@otubesPerlu disadari bahwa
pentingnya jumlah kandungan daodium (Na) yang bergabung dengan struktur
nanotubesDinding-dinding darnanotubesmemiliki struktur yang berlapis-lapis.
Meskipun struktur memiliki kemiripan dengarsodium titanate secara
keseluruhan tingkat kristalinitas menjadi lebih buruk dengan adanya

penggabungan dasodium. Dengan jelas, kehadiran dsodium pada ukuran

nano material TNT terjadi ang membuat efisiensi dari material
TNT ini menjacilimeE 10¢ aplikesi. Oleh karena itu, sangat
penting u eningkatkan stabilitas

dan ting

Q>

Gambar 4.4 Grafik pola XRD dari: (a) serbuk T¥OP25 nano, darsodiun
titanate nanotubesyang disintesis melalui perlakuan hidroter

150°C selama 48 jam dengan berbagai variasi larutan NaOH
M NaOH, dan (c) 10 M NaOH A =anatasem =rutile, dan® =

sodium titanate nanotubes )

Pengaruh konsentrasi pelarut NaOH yang berbeda juga dapat dilihat dari
hasil XRD yang diperlihatkan oleh Gambar 4.4 di atas. Berdasarkan grafik XRD
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tersebut, terlihat perbandingan antara material awal serbuk Ta@otubes/ang
disintesis dengan perlakuan hidrotermal dengan menggunakan 3 M NaOH dan 10
M NaOH. Pada saat penggunaan larutan NaOH 3 M, yang ditunjukkan grafik
XRD pada Gambar 4.4b di atas, bersifat lebih amorf dibandingkan dengan
penggunaan larutan NaOH 10 M yang lebih bersifat kristalin dan juga terlihat
mulai terjadi pengurangan puncakatasemenjadi tiga puncak pada rentang 24-

26, 48, dan 61-63. Pada penggunaan larutan NaOH 10 M, yang ditunjukkan
grafik XRD pada Gambar 4.4c di atas, mun@dak—peakbaru yang tidak

bersesuaian dengan pun gseyaitu pada rentang antara 28—-30

dan 34° Hal ipigime ' ’ gan ‘'meningkatnya larutan NaOH
edari serbuk P25
tampilaadium
| NaOH, dimana

urunan dan

yang diguna

anatesnanc 52N berarti bahwa

mengalami pefliba g menyeluruh titanate
ang ngac Dade :i‘r T 1,04(C
asil XRD7 Kita ( ‘ stimasi 8 stalit. Dengan
mban persa - h makak dapat dipe ssar kristal yang

o

i‘i“h gan persamaan Scherrer

ditun'uI ada Tabe
Tabel 4.1 ﬁ rista dsil. perhitung

sashpel TICIRanoliDES 25 ¢iie perlakuan hidrotermal

padaiemapenatur “ IqIanan variasi konsentrasi

NaO v

Sampel TiQ Ukuran kristalit, @(nm)
Serbuk P25 Degussa 27.42
As dried hidrotermal 3 M NaOH 6.23
As dried hidrotermal 10 M NaOH 8.06
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Berdasarkan Tabel 4.1 diatas, material awal serbuk P25 Degussa memiliki
ukuran kristal sebesar 27.42 nanometer, sedangkan setelah dilakukan proses
hidrotermal padautoclaveselama 48 jam pada temperatur 60maka sampel
TiO, dengan penggunaan larutan NaOH 3 M diperoleh ukuran kristal sebesar 6.23
nanoneter sedangkan dengan penggunaan larutan NaOH 10 M diperoleh ukuran
kristal 8.06 nanometer. Terjadi penurunan besar kristalit dari serbuk P25 pada saat
proses hidrotermal dengan menggunakan larutan 3 M NaOH yang diakibatkan
karena adanya pembentukan intetkalasi dari atom Na pada strakbtubesaat
bereaksi dengan larutanbi
kembali saat g S ; 16 akan 10 M NaOH vyang
diakibatkan t Y& { perasi yang ekstrim yang

suali dengan yang

etapi terjadi peningkatan besar kristalit

memic
ditaghp c) X R S aypada penggunaan
dibandingkan

besar, karena

akin besar nilai maka nilai besar kristali iperoleh lebih

a kg

81 1ni, per dike jug@*bahwa ar ni stelit tidak sama

de diame ti telah @ sebelumnya
di dasarkan pg _ A I-e jameter luar 183.06 nm. Nilai
yan fikan ini ten in be gibandingkan dWesar kristalit, jadi

kemungﬁdn Ie |::: H"t o.-- ubar 1973

erhadap Tingkat

;&r anil terhadap tingkat kristalinitas

dan besar kristalit yang terbentuk, mateaal dried yang diperolen dari hasil

4.3 Pengar
Kristalinit

Untuk mengetahui peng

perlakuan hidrotermal 15U selama 48 jam diikuti pencucian dengan 0.1 M HCI
dilakukan proses anil pada dapur Nabeterm dengan variasi temperatur anil yaitu
300, 450, dan 608C selama 3 jam. Setelah selesai dilakukan proses anil, sampel
dilakukan karakterisasi dengan menggunakan SEM yang bertujuan untuk
mengetahui perubahan strukttwbe yang terjadi serta karakterisasi dengan
menggunakan XRD vyang bertujuan untuk mengetahui perubahan tingkat
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kristalinitas dan juga besar kristalitnotubesakibat perbedaan temperatur anil
yang tinggi.

Kalsinasi pada temperatur dibawah 38D dapat mengubalhydrous
titania menjadi TiQ. Kerugian dari proses ini adalah terbentuknya partikel yang
aggregate dan agglomerate Seperti yang telah disebutkan dalam penelitian ini,
serbuk akan dianil pada variasi temperatur yang berbeda (308cp9ang akan
membantu menghindari terjadinya formasi dagdrous dan/atau fasaodium
titanate Hal yang sama, Kim et al., [11] mengungkapkan bahwa Na dapat

dihilangkan dengan mengg elektrodeposisi.

Gambar 4.5 Mikrografi SEM ‘pe@€saran 7000X dari struktur TNT F
hidrotermal menggunakan pelarut NaOH 10 M: (a) sangzel
dried, dan hasil anil selama 3 jam dari sampsl dried pad:
temparatur: (b) 308C, (c) 450°C, dan (d) 606C

Seperti diperlihatkan pada Gambar 4.5 di atas, dimana stridierdari
hasil sintesis hidrotermal pada Gambar 4.5a mengalami perubahan struktur saat
dilakukan anil dari 308C sampai 606C yang ditunjukkan pada Gambar 4.5b-d.
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Pada temperatur anil 30C yang ditunjukkan oleh Gambar 4.5b, strukiuie
mengalami penghancuran struktur tetapi masih terlihat adanya struktur berserabut.
Kemudian dengan peningkatan temperatur anil sampaf 60gang ditunjukkan

pada Gambar 4.5d, menghasilkan struktur seperti bentuk serbuk akibat
penghancuran struktur tuberoses anil mengakibatkan penurunan yang signifikan
dari luas areananotube Pada temperatur yang lebih tinggi lagi, bentuk seperti
serbuk TiQ yang menggumpal, menghasilkan partikel silindrik dengan ukuran
patikel yang lebih besar. Dengap jelas, perlakuan hidrotermal mengubah fasa

rutile dari P25 menjadi da temperatur anil yang mencapai

temperatur tinggi
lebih stabil,d

18§ l‘

nenjadi fasautile yang

80

Gambar 4.6 Grafik pola XRD sa
NaOH hasil: (a) hidrotermal 0 °C, dan proses perlakuan :
selama 3 jam pada temperatur: (b) 309 (c) 450°C, dan (d) 60

°C ( A = anatasem = rutile, dan ® = sodium titanate nanotubes

pel Tionanoubesdengan konsentrasi 10
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Pengaruh temperatur anil yang berbeda juga dapat dilihat dari hasil XRD
yang diperlihatkan oleh Gambar 4.6 di atas. Terlihat bahwa sampel hasil
perlakuan hidrotermal yang ditunjukkan pada Gambar 4.6a, tidak memiliki
puncak-puncak difraksi yang signifikan dengan fasataseTiO, dibandingkan
denga hasil anil. Sedangkan pada saat peningkatan temperatur anil yang
ditunjukkan pada Gambar 4.6b-d, menunjukkan bahwa mulai terjadi perubahan
fasa menjadianatase dan menghilangnya fasaodium yang mengakibatkan

peningkatan puncak fasmatase Hal ini menunjukkan bahwa keberadaan fasa

anataseriO; ini telah memidi valaupun kristalintasnya masih berada
padatingkat yag ¢ ‘ : 2 il (pola “b” sampai “d”) juga
menunjukkag 3 , ignifikan, sebagaimana

ditunju

eningkat.

S ¢ _ { aL3 jam yang
dit Gamba ’ emperlih puncak difraksi
yane pefebaran, padaiientay =26 alen dengan
bidengektisial (101), dan (208) dar fasmataseTiO, dangdug ai terlihat

adaya fasarutilerpada rents 41--46 P

ak-p K difrak ar-X yang

di peng tingka an kristalit di

da rial nanotub,

Wondisi te 2da, secarWruhan kristalinitas
darina e f, rista initabngan meningkatnya
temperatyea - ( 5 ih tinggt lagi, yaitu pada temperatur anil

600°C, meng (zngan fasana@se.

Menurut Kim et : m‘ : ehydration dari gugus
interlayered Ti-OH yan ne w ahan struktur kristalin dari titanium

dioksida nanotubemenjadipure titania anatase/ang memiliki ikatan Ti—O-Ti

secara merata, dan juga strukb@notubularhancur selama proses pemanasan
pada temperatur tinggi yang menyebabkan inisiasi pembentukan fasa rutile

Dari hasil XRD pada Gambar 4.6 di atas pula, kita bisa mengestimasi
ukuran kristalit ) dari keempat jenis sampel dengan persamaan Scherrer
berdasarkan pelebaran garis difraksi dtalswidth at half maximunm(FWHM).

Hasil perhitungan ukuran kristalit keempat jenis sampel dapat dilihat pada Tabel
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4.2 di bawah ini. Material awal serbuk P25 Degussa memiliki ukuran kristal
sebesar 27.42 nanometer, sedangkan setelah dilakukan proses hidrotermal pada
autoclave selama 48 jam pada temperatur 18D maka sampel Ti©dengan
menggunakan larutan NaOH 10 M (sampsldried) diperoleh ukuran kristal 8.06
nanometer. Setelah dilakukan perlakuan anil terjadi peningkatan nilai besar
kristalit seiring dengan peningkatan temperatur anil. Nilai ukuran kristalit sampel
hidrotermalas driedsebesar 8.06 nm meningkat pada perlakuan anifGg@kni
diperoleh ukuran kristalit sebesar_9.79 nm. Kemudian terjadi peningkatan pula

pada temperatur anil 4508 dimana diperoleh ukuran kristalit

berturut-turut se * ika hasil ukuran kristalit ini

dikaitkan de

a, terlihat bahwa dengan
mening , ] I penghancuran
' embali ke
itu berupa seper al ini diperkuat

afng hampir sama

a k P25 dengan BEaitu sekitar 27 Ny

Tabel 4.2 gran kristali tungan dengain persameaan Scherrer

untuk arn gengan berbane S| temperatur
‘ anil

4Sa

j"
-~

Anil 300°
Anii 450°C 12.46
Anil 600°C 27.41
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BAB 5
KESIMPULAN

Berdasarkan hasil penelitian yang telah dilakukan dapat diambil beberapa
kesimpulan sebagai berikut:

1. Fabrikasi material Ti@nanotubes dari serbuk TiQ P25 dengan diameter luar
tube sebesar 183.06 nm telah berhasil dilakukan melalui proses sintesis
hidrothermal pada temperatur 180 selama 48 jam dengan menggunakan
pedarut NaOH 10 M yapg

. Penggunaa Q : ‘ OH telah diterapkan untuk

pencucian dengan asam.

mengeta ' melalui proses
hidrogher enggunakan SEM
nén 3 | : pelum terbentuk
penggun i larutan NaOH
RD mpel dengan

si yang_lebih repdalill mgigakibatkan lebi amorfus yang

kap gan nitalixukurans Kifstz ang Ie aitu sebesar 6.23

J

ntuk mengetahui

pengg F: an 8.6

0 M NaOH. A
[ ] .

proses t€
pen t|n / asHW menunjukkan
bahwa seTak Mﬁ dar._300sampai 600°C

terjadi pefg

melalui hasil. ﬂ'
maka puncak-puncak*igsa h%'—*
kristalit juga semakin meningkat yaitu sebesar 9.79 nm untuk temperatur anil
300 °C, 12.46 nm untuk temperatur anil 48C¢, dan 27.41 nm untuk

temperatur anil 606C.

k penggunaan

. P clah dltera

Pada pembelajaran

Uningkatnya temperatur anil,
ulaiPfe

rbentuk dan juga nilai ukuran
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Adapun saran yang dapat dikemukakan untuk kepentingan penelitian lebih
lanjut antara lain:

1. Perlakuan hidrotermal dari serbak dried nanotubes pada rentang temperatur
100-150°C dengan variasi waktu.

2. Perlu dilakukan percobaan lebih lanjut untuk mengetahui nilai tingkat efisiensi
dari strukturnanotubes pada sel surya jika dibandingkan dengan penggunaan
material serbuk.

3. Dilakukan karakterisasi BET uptuk pengukuran luas permukaan lebih lanjut

ermukaan yang besar untuk aplikasi sel

/.
=
s

sehingga dapat mengkg

surya.

&
>
<

L ZaS>>
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LAMPIRAN

Lampiran 1

Pengukuran diameter luar nanotubes

ganp

ar nanotub?

wh‘ﬁh Diameter

,__,_u.n-- nanotubes (nm)
1 i 158.61
2 M 195.56
3 10.8 200.28
4 6.83 ( 10.8 189.72
5 6.78 300 10.8 188.33
6 5.52 300 10.8 153.33
7 5.85 300 10.8 162.50
8 10.16 300 10.8 282.22
9 4.47 300 10.8 124.17
10 6.33 300 10.8 175.83
rata-rata = 183.06
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Lampiran 2

Pengolahan Data XRD

2.1 Pengolahan Data XRD dengan Program PeakFit

Hasil data XRD diolah dengan menggunakan program Peakfit v4.12 untuk
mendapatkan nilai broadening atau pelebaran dari tiap sampel kristal, kemudian
untuk setiap peak dari sampel akan didapat nilai full width at half maximum

(FWHM). Nilai FHWM ini selanj akan dimasukkan dalam formula Scherrer

untuk mendapatkan nilai pg ) !

Sebelum o terlebih dahulu kita
melakukapaf k i ; rfmat .udf dengan
mengg 3 - A} AW) atau XY
yangiditt 110 : L3iE k mendapatkan

RD_dan memudaiKafiintuk peagambilan da 1ap peak-

nggi yang'§élanj a did@patkan nilai pe

FileDrateTimg, BJun-2003 15;

D atatingleFA3

ScanStepSize,

ScanType COMTINUOUS #

ScanStepTime,  1.00,7 5 3?
RawScan 535

B2, 46, 5.41
43, &5, 5 43 46 7
el . [

Tampilan program Bella V 2.0
Berikut ini adalah tahapan-tahapan penggunaan program Peakfit:

1. Membuka program PeakFit v4.12, kemudian memasukkan data excel hasil
konversi dari program Bella dengan meng-klik file—import, pilih file
yang akan dibuka bisa dengan format excel atau txt, kemudian klik OK.

Didapatkan hasil grafik seperti gambar di bawabh ini.
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'®

File Edit Data Prepare AutoFiE Help

~ alAALA

Jul 13, 2009 8:33:56 P Pentivirm
Mem: 250172  1311.652 FPI: 334643
v 4192 Active: 4132

q:skripsi tegohskripsi okhsampel az dried. xls

# Wariable:
Min: 5.01 M ax: 85883
Fange: 83.82 Median: 45.92
Mean: 46.92 Std: 24.20841
atrmin: 85.15 atrmas: 11.87
 Wariable:
Mir: 16 b ax: 225
Fange: 209 tedian: 50

Mear: 5633833 St 273
atzmin: 62 al

Area Xmi 43 ‘

' : lial % o . 7 empermudah
<-peak giteTtinggi 2 eng-klik

D0 - ¥ Selamjutnya ton ald tertinggi

tat tiap sudut-sudil yafi@ memiliki peak tertinggigyangi@difunjukkan

)
eh ang

Proses PeakFit 2
3. Setelah menentukan nilai sudut dengan pucak tertinggi, kemudian kita
mengambil rentang tiap titik yang menunjukkan nilai peak tertinggi dari
data excel yang awal misalnya pada rentang sudut 48.09-49.55 (peak ke-
7). Selanjutnya, hasil dari excel tiap puncak kita masukkan pada program

PeakFit dan akan dihasilkan pada gambar di bawah ini:
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®

File Edit Data Prepare AuctoFit Help

AN A A=)

EcumenisandSemesiteptiieskiopipeaklexiss

Jul 13, 2009 3:15:05 P Pentium
Mem: 257.293 1330059  FPI: 394643
A 74 Active: 74

c:hdocuments and

X Wariable:
rin: 48.09 aw 49,55
Fange: 1.46 Median: 48.62
tean 48,62 Std: 0.430116
atmin: 48,15 afv'masx: 48.95
¥ Wariable:
Fefir: 46 b aw: 213
Fange: 173 g
tean:11 ]

Ak
Area

melakuk?d IS8 smoothing

eng-klik

66

potl i =¥ melihat

ari turupan funggi dil@silkan grafik yanggdi

mba awah int:

Ao cOments )

tive: 74

afrmin: 48.09
Y W ariable: IMTEMSITAS
tin: 55.43273 Max198.773
Fiange: 143.3403 Median: 101.857
Mean: 117. 7584 Skd: 4321997
at¥min: 5543273 atkmax: BE.64133
Area Xmin to xmas 173068167

Proses PeakFit 4

kan oleh

5. Selanjutnya klik kiri autofit peak II Second Derivative kemudian

lakukan perbaikan grafik dengan menghapus grafik yang tidak perlu

hingga muncul grafik pada gambar di bawah ini:
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L =1 e v e B L

rtiliskan Full
dihasilkan

ada gambar

ittings\iEgo\Desktop\pear/ .xis
mp €& "caks Bg=Linear
Se=( <45 F=40190.3

SR = =
o

2 TETHA

Proses PeakFit 6

7. Setelah dilakukan review fit, hal yang harus dilakukan adalah dengan
meng-klik Numeric untuk mendapatkan nilai full width at half maximum
(FWHM) dari tiap-tiap peak seperti yang ditunjukkan oleh gambar di

bawah ini:
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o ﬁﬁE@ﬂﬁﬁﬂﬂ s =] =[x “JﬂJ_M

 Export

Mumeiic || File Edit Styls  Options
0 Description: C:\Documents and SettingsMEgo\Desktopipeak?. xls
22l 3 variable: 2 TETHA
Eval [l ¥ Variable: INTENSITAS
———| File Source: c\documents and settingsitegoldesktopi\peak? xls

 Residuds

Fitted Parameters
 CoefDet  DF Adj® Fit Std Err F-walue
009992929  0.09990261  0.47144989  40190.3054
Peak  Type £ £ az

1 Gause Amp 17.6712904 483478450 (0.12376489
Gauge Amp 317597848 485356316 0.07081377
Gauss Amp 130928045 487700345 0.11981384
Gauss Amp 912681950 450016845 0.09001334
Gauss Amp 447580631 491709500 0.10058292
Gauss Amp 194126507 493041867 0.08117325
Linear By~ -289.20273 7 15678786

Help

o 0wk

Measured Values
Peak  Type Amplitude Center FWHM Agyms0 FW Base Agym10
Gauss Amp 176712004 483478450 0.20144405 099998839 058338556 1.00000000

1

2 Gauss Amp 317597843 485356315 (.16E75368  1.00000262 0.33379221  1.00000143

3 Gauss Amp 130928045 487700345 (.28214003 1.0000000C 0.56476203  1.00000000

4 Gauss Amp 91.2681953 480916845 (0.21198521 09938 42429251  0.99999995

5 Gauss Amp 447580831 491709503  (0.23685467 B84 0.99909785

B Gauss Amp 194126507 4939418658  0.144068 B.09999570
Peak  Type Anlytc Area % Area

1 Gauss Amp  5.4822100 5310

2 Gauss Amp 5634 0

] Gauss Amp 35 E.100

4 Gauss Amp 4.1

i1 Gauss Amp

B

ul pada

sil XRD.

)
~ Y,

h Besg

pengolahan akan progr it diatas

kemu'di an diolah ké an excel d emasukkan

nilai suH dan_j ;",," ‘ — . %‘ than dimasukkan
kedalam pessamddnss > 5 pelChasannya (Br).

data aran akan dimasukkan

Unta (c) hasil dari peak-

stanta, maka ukuran kristalit rata-

Selanjt an d

aku
kedalam diagramﬂ
ndapa

peak tertinggi. Setelah me

4 -
rata dapat diperoleh dengan memasukkan formulasi di bawah ini.

kA
Fosgd

Dimana t merupakan ukuran rata-rata kristalit; k merupakan konstanta
Scherrer yang memiliki nilai rentang sembarang dalam rentang 0,87-1 dimana
nilai 0,89 yang sering digunakan, A adalah panjang gelombang sinar-X; dan B
adalah besarnya pelebaran pada ketinggian setengah dari puncak maksimum

difraksi atau full width at half maximum (FWHM) dihitung dalam radian, nilai B
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dapat diperoleh dari konstanta nilai ¢ dari diagram scatter, dan 6 adalah posisi

puncak difraksi.

Sort | 3
QCleat™ Fiter~ Select~
Editing
;| =(0.89*0.154)/0.0168
) \ E_| [ M [ N

1| kelerangan  peakangle(s) | Bf) Bi()  comred B rad BinsRad  Brrad  (8)  wos(e)  Sinfe) | BiCosfe) Brinfe)
2| campuran BIUNE | 144559199 0171062 127453 001745329252 0026230987 000298569146 0.023607186 1267621 0978626743 02144113 0.023031778  0.00518
3| campuran 30.0409885 | 136979888 0217331 1.162468 0.01745329252 0.02390750055 0.00379314344 0021789742 19.02049 0.945402086 0.325906268, 0.020600067 0.007101
4 campuran 480237627 18419207 0232763 161643 0.01745320262 003227449013 000406247267 0030054725 24.01188 0913461103 0406926053 0.027453822 0.01223
5|  campuran 54.5234848 20954058 025866 1.636746 0.01745328 3038 0.00451447126 0.034108984 2726174 0.888923303 0456056066 0.030320271 0.015624
6 | campuran 627463624 | 1.90592545 (0.192243 1.713663 .8 30526651 0.031461924  31.37318  0.853794567  0.520610029 0.02686202 0.016379
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Lampiran 3

Besar Kristal

1masi

Pengolahan Data Est

Besar Kristal Sampel 3 M NaOH

imasi

3.1 Pengolahan Data Est
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Besar Kristal Sampel 10 M NaOH

imasi

3.2 Pengolahan Data Est
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Besar Kristal Sampel 10 M NaOH Dengan

Temperatur Anil 300 C Selama 3 Jam

1masi

3.3 Pengolahan Data Est
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Besar Kristal Sampel 10 M NaOH Dengan

1masi

3.4 Pengolahan Data Est
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Besar Kristal Sampel 10 M NaOH Dengan

1masi

3.5 Pengolahan Data Est

Temperatur Anil 600 C Selama 3 Jam
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