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ABSTRAK

Nama : Destya Enggrit Kusumo
Program studi : Kimia
Judul : Preparasi Nanopartikel Titania Menggunakan Aseton Beramonia

Sebagai Media Reaksi Serta Hasil Karakterisasinya

Telah dilakukan sintesis nanopartikel titania melalui teknik core-shell dalam media
pelarut organik. Struktur core-shell terbentuk dari hasil nukleasi-agregasi dari titania
amorf dan amonium klorida akibat dari interaksi titanium klorida dan aseton yang
beramonia. Baik ekstraksi pelarut maupun kalsinasi dapat menghilangkan bagian core
ammonium Kklorida dari sistem core-shell sehingga menjadi nanopartikel kristalin
berpori. Analisis termal dengan menggunakan TGA-DTA dari rute sintesis dapat
mengindikasikan proses transformasi TiCl, atau TTIP menjadi titania yang amorf dan
kemudian menjadi nano kristalin, yang terjadi pada suhu 500°C. Semakin besar
penggunaan rasio mol TiCl, menyebabkan kecenderungan ukuran kristal yang
semakin besar. Hasil optimasi diperoleh dari titania dengan prekursor TiCl, yang
memiliki rasio mol TiCl;:NH; 1:400. Keberadaan titania berstruktur mesoporous
dikonfirmasi oleh data BET dengan diameter pori 7,199 nm, kurva adsorpsi-desorpsi
gas nitrogen yang memiliki loop histerisis dan intensitas yang kuat pada pola XRD
bertheta rendah pada 0,5-1°, sedangkan titania berstruktur hollowsphere belum dapat
dibuktikan oleh data hasil karakterisasi.

Kata kunci : core-shell, nanopartikel, titania
Xiii+ 119 halaman : 41 gambar; 10 tabel
Daftar Pustaka : 34 (1985-2010)
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ABSTRACT

Name : Destya Enggrit Kusumo
Program Study: Chemistry

Judul : Preparation and Characterization of Titania Nanoparticle with
Acetone Containing Ammonia As Reaction Media and the
Characteristics.

Titania nanoparticles were synthesized via core-shell technique in aqueous system.
Core-shell structure is formed from nucleation-aggregation of amorfous titania and
ammonium chloride due to interaction of solute and solvent. Both of solvent extraction
and calcinations can release ammonium chloride core from core-shell structure, give
porous nanoparticle. Thermal Gravimetry Analysis and Differential Thermal Analysis
explained route of synthesis, which indicate transformation process TiCl, or TTIP to
amorfous titania and then to be nano crystal at 500°C. Increase mole ratio of TiCl,
cause increase crystallite size. Optimum result can be obtained from TiCl, precursor at
1:400 mole ratio. Occurrence of mesoporous titania can be indicated from BET data
which average pore radius of 7.199 nm, loop histerisis of adsorpsi-desorpsi curve and
high intensity of low angle XRD pattern at 0.5-1 degree. Meanwhile, hollowsphere
titania has not been confirmed yet.

Key word : core-shell, nanoparticle, titania
Xiii+119 pages: 41 pictures; 10 tables
Bibliography : 34 (1985-2010)
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BAB |
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Akhir-akhir ini, begitu besar perhatian peneliti terhadap sintesis kristal titania
(TiO,) berpori yang dapat dikontrol dengan baik kondisi sintesisnya maupun hasil
morfologi nanopartikelnya untuk memperoleh struktur dan ukuran pori tertentu.
Kristal titania berpori ini berpotensi pada aplikasi di berbagai bidang, seperti

photovoltaics, fotokatalisis, pemisahan, chemical sensing, dan peralatan optik.

Pada umumnya, proses pembentukan pori ini dilakukan dengan menggunakan
template untuk mendapat bentuk titania macroporous (ukuran pori > 50 nm) atau
mesoporous (ukuran pori 2-50 nm). Jenis template yang digunakan seperti koloid
kristal, emulsi, reverse micelles, foams, gel polimer dan membran, biasa digunakan
untuk preparasi kristal titania macroporous, sedangkan jenis template kopolimer blok
ampifilik non ionik biasanya digunakan untuk preparasi nanokristal titania anatase
mesoporous (Zhang, D., Qi, L., 2005).

Penggunaan template partikel koloid biasa digunakan untuk preparasi metal
oksida hollowsphere, melalui presipitasi prekursor molekul anorganik yang sesuai
pada template inti, diikuti dengan penghilangan core melalui ekstraksi atau kalsinasi.
Template yang terbuat dari polielektrolit dan nanopartikel organik submikrometer
secara layer-by-layer, juga dilakukan penghilangan template core dengan cara
kalsinasi. Namun, penggunaan template dengan koloid secara layer-by-layer
menghasilkan karakter material yang kurang baik, antara lain sulitnya mengontrol
porositas (seperti ukuran pori) metal oksida sehingga luas permukaan dan volume pori
kristal metal oksida berstruktur hollow memiliki nilai yang rendah (Xia, Y., Mokaya,
R., 2005).
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Diantara berbagai macam morfologi partikel titania yang berukuran nano,
titania mesoporous dan hollowsphere (core-shell) lebih diminati para peneliti karena
stuktur ini tidak hanya memiliki sifat unik dari gabungan fungsi antara core dan shell,
tapi juga besarnya potensi aplikasi yang dimiliki, seperti katalis, drug delivery, dan
penyimpan bahan-bahan kimia. Hasil ini dapat diperoleh berdasarkan pendekatan
umum dalam memperoleh nanostruktur hirarkis, yakni tergantung pada penggunaan
template seperti polystyrene microsphere, karbon nanosphere, dan emulsi droplet
yang pada akhirnya template ini harus dihilangkan baik dengan kalsinasi atau dengan
ekstraksi (Hui, Z., DeQian, L., GaoSong, S., 1 ZhongYong, Y., 2009)

1.2 State of The Art

Zhang et al. (2005) melakukan preparasi titania mesoporous dan hollow
microspheres dengan pembentukan kristal amonium sitrat yang berfungsi sebagai
pusat nukleasi partikel titania dalam dinding spherical yang dikelilingi oleh shell
titanium butoksida. Titania mesoporous yang dihasilkan dari kalsinasi pada suhu
500°C memiliki diameter pori 200-300 nm sedangkan hollowsphere memiliki diameter
pori 200-500 nm. Rata-rata ukuran pori dan luas permukaan mesoporous dan
hollowsphere berturut-turut sebesar 6,8 nm, 7,0 nm dan 162,90 m?®/g (Zhang, et al.,
2005).

Metoda preparasi dengan presipitasi hidrotermal titanium klorida dalam urea
dan ammonium sulfat dapat menghasilkan titania berstruktur core-shell microsphere
dengan interior hollow. Titania microsphere yang dihasilkan melalui kalsinasi 500°C
selama 3 jam, memiliki ukuran partikel 3um, ukuran kristal 8-10 nm, luas permukaan
139,7 m%/g, diameter rata-rata pori 4 nm dan distribusi ukuran pori yang sempit (Guo,
et al., 2003).

Preparasi nanopartikel titania mesoporous dapat dilakukan dengan
menggunakan cetyltrimethylammonium bromide (CTAB) sebagai agen pembentuk

pori dan penggunaan suhu kalsinasi berbeda sehingga mempengaruhi karakter titania
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yang diperoleh. Peningkatan suhu kalsinasi dapat memperoleh ukuran partikel titania
yang cenderung semakin besar, ukuran kristal yang semakin besar, luas permukaan
yang menurun, dan total volume pori yang menurun. Hasil optimasi memperlihatkan
bahwa penggunaan suhu Kalsinasi 400°C dapat diperoleh titania dengan luas
permukaan yang besar dan titania anatase yang mesotructure. Suhu kalsinasi 400°C
menghasilkan titania dengan ukuran partikel 15,7 nm, ukuran kristal 3,1 nm, luas
permukaan 317,5 m?/g, ukuran pori 2,5 nm, dan total volume pori 0.61 cm®/g. Titania
hasil sintesis memberikan aktivitas fotokatalitik yang tinggi dalam mengoksidasi

senyawa organik Rhodamin B (Peng, T., et al., 2005).

Pada tahun 2009, Hui, Z., et al melaporkan cara preparasi nanomaterial titania
berstruktur core-shell, mesoporous dan hollowsphere dengan menggunakan prekursor
titanium klorida dan larutan aseton yang beramonia. Melalui proses aggregasi NH,Cl
yang berfungsi sebagai core dan TiO,.xH,O-NH,Cl berperan sebagai shell dalam
larutan aseton dapat diperoleh titania berstruktur mesoporous dan hollowsphere.
Titania berstruktur mesoporous diperoleh dengan adanya kalsinasi pada suhu 500°C,
sedangkan titania berstruktur hollowsphere diperolen melalui proses ekstraksi
menggunakan pelarut metanol dan kemudian dikalsinasi dengan suhu 500°C. Titania
mesoporous yang dihasilkan, memiliki ukuran partikel 14,7 nm, luas permukaan 78
m?/g, volume pori 0.399 cm®/g dan rata-rata ukuran pori 2,4 nm. Titania hollowsphere
yang dihasilkan, memiliki ukuran partikel 60 nm, luas permukaan 213 m?/g, volume
pori 2,4 cm®/g dan rata-rata ukuran pori 2,4 nm. Titania berstruktur mesoporous ini
memiliki aktivitas yang baik dalam mendegradasi methyl orange. (Hui, Z., et al.,
2009).

1.3 Perumusan Masalah

Dari sekian banyak metoda preparasi nanopartikel titania berstruktur
mesoporous dan hollowsphere, proses pembentukan core-shell merupakan salah satu
cara preparasi nanopartikel berpori yang menarik untuk dikaji. Sintesis nanopartikel

titania yang dilakukan dengan mereaksikan prekursor titanium klorida dengan larutan
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aseton yang beramonia, menyebabkan agregasi NH4;Cl yang kemudian berperan
sebagai core dan kemudian core ini dikelilingi shell berupa TiO;.-xH,O-NH4CI.
Dalam penelitian ini, proses berlangsungnya pembentukan core-shell dan titania
berstruktur mesoporous akan ditelusuri melalui karakterisasi dengan TGA-DTA, DRS
UV-Vis, FT-IR, SEM, XRD, dan BET.

Selain itu, diperlajari pengaruh dengan atau tanpa adanya ekstraksi, pengaruh
dengan atau tanpa adanya kalsinasi, pengaruh rasio mol TisCl terhadap NHj3 yakni
sebesar 1:400, 2:400 dan 3:400 serta ingin melihat pengaruh dari prekursor TTIP
dalam mekanisme reaksi sistem core-shell yang berdampak pada karakter material
titania yang diperoleh, seperti ukuran kristal, ukuran partikel dan aktivitas
fotokatalitik.

1.4 Tujuan Penelitian

Penelitian ini memiliki tujuan sebagai berikut:

1. Mempelajari proses sintesis nanopartikel anatase titania berpori melalui
proses pembentukan core-shell yang terdiri atas NH,Cl sebagai core dan
Ti0,.-xH,0-NH,4ClI sebagai shell dari prekursor TiCl,.

2. Mempelajari aktivitas fotokatalitik titania yang didapat melalui degradasi

methylene blue

15 Hipotesis

Kristal titania berstruktur mesoporous dan hollowsphere dapat diperoleh
melalui pembentukan sistem core-shell yang terdiri atas NH4Cl sebagai core dan
Ti0,.xH,0-NH,4CI sebagai shell dalam media aseton beramonia. NH,ClI terbentuk dari

ion NH," dan ion CI". lon NH," berasal dari reaksi ionisasi ammonia dalam media
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H,0, sedangkan ion CI" berasal dari hasil reaksi hidrolisis prekursor TiCl,. Reaksi
antara ion NH4  dan ion CI" akan membentuk garam NH4Cl yang beraggregat
menghasilkan core. Core tersebut akan dikelilingi oleh shell yang terdiri dari
Ti0,.-xH20-NH4CI. Proses ekstraksi memberikan kemudahan proses penghilangan
core NH4CI secara perlahan dan tidak mengganggu struktur core-shell yang telah ada,
sehingga dapat diperoleh titania berstruktur hollowsphere. Penghilangan core NH,CI
yang langsung dikalsinasi menyebabkan proses penghilangan core NH,4Cl yang secara
mendadak dan bahkan merusak sistem core-shell yang telah ada, sehingga diperoleh

titania berstruktur mesoporous.

1.6 Ruang Lingkup Penelitian

Tahapan pelaksanaan penelitian ini meliputi pengaruh dengan atau tanpa
adanya ekstraksi, pengaruh dengan atau tanpa adanya kalsinasi, pengaruh penggunaan
jenis prekursor yang berbeda, serta pengaruh rasio mol TiCl, terhadap mol NH3 dalam
memperoleh nanopartikel titania anatase yang berpori. Selain itu, dilakukan
karakterisasi matriks titania yang diperoleh dan kemudian dilakukan pengujian
aktivitas fotokatalis titania hasil sintesis dalam mendegradasi senyawa methylene blue.
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BAB Il
TINJAUAN PUSTAKA

2.1  Nanopartikel

2.1.1 Definisi Nanopartikel

Nanopartikel merupakan partikel yang memiliki ukuran sekitar 1-100 nm
nanometer (Hosokawa, M., et al., 2007). Untuk menghasilkan material berstruktur
nano, partikel-partikel penyusunnya harus diatur sedemikian rupa sehingga partikel-
partikel tersebut bergabung menjadi material yang berukuran besar dan sifat
meterialnya dapat dipertahankan. Sifat material berstruktur nano sangat bergantung
pada ukuran maupun distribusi ukuran, komponen kimiawi unsur-unsur penyusun
material tersebut, keadaan di permukaan dan interaksi antar atom penyusun material
nanostruktur. Keterkaitan sifat parameter-parameter tersebut memungkinkan sifat

material memiliki sifat stablitas termal yang sangat tinggi (Nabok, A., 2000).

2.1.2 Nanopartikel Titania

Perkembangan dalam nanoteknologi memperlihatkan trend yang sama terjadi
dalam preparasi titanium dioksida dan nanomaterial titania. Awalnya, sebagian besar
nanomaterial TiO, dipreparasi dengan tehnik sol gel, yang terdiri dari partikel yang
memiliki ukuran beberapa nanometer. Aplikasi yang sangat menjanjikan dari
nanomaterial TiO, yaitu fotokatalis, dye sensitized photovoltaic cells dan sensor
(Sounderya, N., Zhang, Y., 2008).

Dalam penelusuran rujukan terkait titania nanotube, banyak penelitian yang
dilakukan untuk memahami mekanisme pembentukan nanotube, peningkatan metode

sintesis, dan penelusuran sifat nanotube. Perkembangan morfologi titania
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nanostruktur, termasuk nanorod, nanofibre dan nanosheet, dapat terlihat pada
Gambar 2.1 (Sounderya, N., Zhang, Y., 2008).
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Gambar 2.1. Kelimpahan perkembangan struktur titania

( Sumber: Sounderya, N., Zhang, Y., 2008).

2.1.4.1 Sifat dan Struktur Kristal Titania

Titania atau titanium dioksida (TiO,) merupakan material kristalin yang
memiliki tujuh bentuk polimorf yakni empat buah berasal dari alam dan tiga buah

berasal dari hasil sintesis. Dari keempat jenis polimorf alam, hanya fasa anatase, rutile
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dan brookite yang umum dalam sintesis anorganik. Umumnya, hanya fasa anatase dan
rutile yang bernilai secara komersial. Dalam bentuk bulk dan ukuran kristal yang
besar, rutile merupakan bentuk yang stabil secara termodinamik pada tekanan normal
dan pada suhu diatas titik lelehnya. Bentuk anatase biasa dihasilkan dalam preparasi,
yang dapat ditransformasikan menjadi bentuk rutile pada suhu yang lebih tinggi.
Anatase merupakan bentuk yang stabil dengan ukuran kristal yang memiliki diameter
kritis sekitar 11 nm. Kristal titania memiliki unit sel tetragonal dan struktur yang
terdiri dari (TiOs”) oktahedral. Pada anatase, setiap oktradral berhimpitan dengan
delapan oktahedral tetangga dengan cara masing-masing empat berbagi tepi dan empat
lagi berbagi sudut. Sementara rutile, setiap oktahedral bersinggungan dengan sepuluh
oktahedral lainnya dengan cara masing-masing dua berbagi tepi dan delapan berbagi
sudut. Hal ini dapat terlihat pada Gambar 2.2. Sifat polimorf titania anatase dan rutile
dapat terlihat pada Tabel 2.1 (Abonen, P., 2001).

Anatase Rutile

Gambar 2.2. Struktur anatase dan rutile yang terdiri dari (TiOg>) oktahedral
(Sumber: Abonen, P., 2001)
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Tabel 2.1. Sifat fisika dan struktur titania anatase dan rutile (Abonen, P., 2001)

Sifat Anatase Rutile
Struktur kristal Sistem tetragonal Sistem tetragonal
Konstanta kisi a 3,78 A 4,58 A
Konstanta Kisi ¢ 9.49 A 2,95 A
Berat jenis 3,9 glem® 4,2 glem®
Indeks bias 2,52 2,71
Kekerasan 5,5-6,0 6,0-7,0
Titik leleh Berubah menjadi rutile 1858°C
pada suhu tinggi (>400°C)

Transformasi bentuk amorf menjadi anatase dapat terjadi pada suhu sekitar
400-450°C yang disintesis langsung dari molekul prekursor dalam pelarut tertentu.
Transformasi anatase menjadi rutile melalui bentuk metastabil brookite yang akan
menjadi bentuk rutile yang stabil. Struktur anatase memiliki band gap sebesar 3,2 eV
yang setara dengan energi gelombang cahaya UV dengan panjang gelombang 388 nm.
Struktur rutile memiliki band gap 3,0 eV yang setara dengan energi cahaya dengan
panjang gelombang 413 nm

Ukuran kristal merupakan faktor yang mempengaruhi karakteristik material.
Selain ukuran kristal, stokiometri dan atmosfer reaksi dapat mempengaruhi
transformasi. Baru-baru ini dilaporkan bahwa laju transformasi anatase menjadi rutile
berkaitan dengan kisi rantai akibat adhesi. Dislokasi dapat mengawali struktur
polytypic dan polymorphic yang dapat kerusakan kristal (defect-free crystal) (Abonen,
P, 2001). Morfologi kristal, seperti karakter kristal, meminimalkan total energi bebas
permukaan dalam bentuk kesetimbangan dari kristal. Bentuk anatase memiliki bidang
pemutusan {001} dan {011} yang terlihat sebagai kristal piramidal yang curam,
sedangkan rutile memiliki bidang pemutusan {110}, {100} dan {111} yang terlihat

sebagai kristal prisma yang pendek.

Metode komputasi telah digunakan untuk mengetahui kesetimbangan

morfologi dari titania. Simulasi dilakukan dengan menggunakan perhitungan struktur
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elektronik. Morfologi anatase teoritis dengan simulasi atom menunjukkan oktahedra
muka {011} yang diakhiri dengan permukaan {001}. Rutile menunjukkan muka
{011}, {110}, {100} dan {221}. Selain itu, rutile dikenal dengan pembentukan
struktur seperti jarum dalam kondisi preparasi tertentu (Abonen, P., 2001).

2.1.2.2 Titania Sebagai Fotokatalis

Semikonduktor adalah suatu bahan dengan daya hantar arus listrik (o) berada
di antara konduktor dan isolator, dengan nilai ¢ sebesar 10° — 10° ohm™ cm™.
Perbedaan antara ketiganya ini, bergantung pada struktur pita, pita valensi terisi penuh
atau terisi sebagian, serta besarnya energi celah (band gap energy) antara pita valensi
dan pita konduksi. Energi celah pita merupakan energi minimum yang diperlukan
untuk menghasilkan elektron pada pita konduksi yang dapat menghasilkan hole pada
pita valensi yang telah mengalami kekosongan elektron. Umumnya, energi celah pada
semikonduktor tidak terlalu besar (0,5 — 5,0 €V), dibandingkan dengan isolator (lebih
besar dari 5,0 eV). Energi celah yang tidak terlalu besar ini memungkinkan beberapa
elektron naik ke pita konduksi. Keberadaan energi celah pada semikonduktor
mencegah deaktivasi pasangan elektron-hole sehingga lifetime pasangan elektron-hole
cukup lama untuk berperan pada transfer elektron antarmuka (Adhi, H.P, 2010).
Secara termodinamika, tingkat energi pada pita konduksi (E.) merupakan ukuran
kekuatan reduksi dari elektron sedangkan energi pada tepi pita valensi (Eys)
merupakan ukuran kekuatan oksidasi hole. Makin negatif nilai potensial tepi pita

valensi maka daya oksidasi hole semakin besar (Hoffman, M.R., et al., 1995).

Hampir semua material oksida, sulfida, dan material yang terdapat pada
Gambar 2.3 dapat digunakan dalam reaksi fotokatalitik. Namun, beberapa
semikonduktor tersebut kurang cocok digunakan sebagai katalis karena sifatnya yang
kurang menguntungkan. Logam sulfida mudah mengalami korosi. ZnO tidak stail
secara kimia, karena mudah larut dalam air membentuk Zn(OH), pada permukaan
partikel ZnO, sehingga pemakaian dalam waktu lama menyebabkan inaktivasi katalis
ZnO (Santoso, 1., 2011).
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Gambar 2.3. Level energi pita tepi pada fotokatalis yang umum digunakan

(Sumber: Stamate, M., Lazar, G., 2007)

2.1.3 Bentuk Nanopartikel

Berbagai bentuk nano titania dapat terlihat pada Gambar 2.4 (Dmitry V. B.,
Frank C.W., 2010).
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Gambar 2.4. Morfologi dan titania struktur nano: a) Sheets, b) spheroids, c)
rectangular section fibres, d) multiple wall nanotube, dan e) circular
section rods

(Sumber: Dmitry V. B., Frank C.W., 2010)

Nanotube atau nanoscroll yang terlihat pada Gambar 2.4, berupa silinder
panjang yang memiliki lekukan rongga yang berada di tengah-tengah di sepanjang
silinder tersebut. Aspek rasio nanotube biasanya >10 bahkan hingga mencapai
beberapa ribu. Dinding titania nanotube selalu multilayer dan jumlah lapisan layer
bervariasi dari 2 hingga 10. Dari sudut bangunannya, nanotube dapat digulung
menghasilkan tipe onion atau konsentris. Kadang kala, nanotube tunggal memiliki
jumlah layer yang berbeda dalam bagian menyilang aksial (axial cross sections) dari
tube yang didapat dari gambaran TEM. Nanotube biasanya lurus dengan diameter
relatif konstan. Jumlah tube yang sedikit dapat ditemukan dengan diameter internal
yang tidak berubah-ubah. Titania nanotube terbuat dari oksidasi anodik titanium, yang
selalu memiliki satu bukan di akhir dan yang lainnya tertutup. Titania nanotube
biasanya diproduksi dengan melipat nanosheet, yang terlihat pada Gambar 2.4. Pada
Gambar 2.4 terlihat ada dua tipe nanoshett yakni nanosheet lapis tunggal, yang
merupakan isolasi dari bidang (100) titanate dan nanosheet multilayer yang
merupakan beberapa konjugasi bidang (100) titanate. Perbedaan antara kedua tipe
nanosheet sangatlah tipis dan dapat ditemukan pada bentuk planar dan garis. Beberapa
nanosheet memiliki ketebalan sekitar <10 nm, ketinggian >100 nm dan lebar >100
nm. Nanosheet biasanya ditelusuri pada tahap awal preparasi nanotube atau sebagai
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kotoran kecil dalam produk akhir yang diperoleh melalui proses hidrotermal alkaline
(Dmitry V.B., Frank C. W., 2010).

Selama proses hidrotermal, bentuk morfologinya titanate cenderung
beraglomerasi menjadi partikel sekunder. Hasil tekstur yang termasuk ikatan
nanotubular, retakan nanotubular dan nanofibre yang berhubungan (Dmitry V.B.,
Frank C. W., 2010).

2.1.4 Macam-macam Metoda Preparasi Material TiO, Mesoporous

Pada dasawarsa yang lalu, material TiO, mesoporous/nanoporous yang telah
dipelajari baik dengan atau tanpa penggunaan template surfaktan organik. Barbe et al.
(1997), melakukan preparasi film TiO, mesoporous dengan metode hidrotermal. Hasil
film titania mesoporous dapat terlihat pada Gambar 2.5 (Xiaobo, C., Samuel S. M.,
2007).

Gambar 2.5. Gambar SEM film TiO, mesoporous yang disintesis dari prekursor
modifikasi asam asetat dan diautoclave pada suhu 230°C

(Sumber: Xiaobo, C., Samuel S.M., 2007)
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Pada eksperimen tertentu, TTIP ditambahkan pada larutan 0,1 M asam nitrat
dengan diaduk cepat pada suhu ruang, menghasilkan endapan putih. Setelah hidrolisis,
larutan dipanaskan pada suhu 80°C dan diaduk dengan cepat selama 8 jam untuk
peptisasi. Kemudian, larutan disaring pada glass frit untuk menghilangkan aglomerasi.
Air ditambahkan ke filtrat untuk mengatur konsentrasi padatan akhir sekitar 5%.
Larutan diletakkan pada autoclave titanium selama 12 jam pada temperature 200-
250°C. Setelah sonikasi, suspensi koloid diletakkan pada rotary evaporator dan
diuapkan hingga mencapai konsentrasi TiO, akhir sebesar 11 %. pH endapan, laju
hidrolisis, pH autoclave, dan prekursor kimia dapat mempengaruhi morfologi

nanopartikel TiO, akhir.

Prosedur alternatif tanpa penggunaan proses hidrotermal yang telah dilakukan
oleh Liu et al. dan Zhang et al. Studi Liu et al., menghasilkan 24 gram larutan
titanium (1V) n-butoksida etanol (rasio berat 1:7) diprehidrolisis pada 0,32 mL larutan
HNO3 0.28 M (TBT/HNO3 ~ 100:1) pada temperatur ruang selama 3 jam. 0,32 mL air
deinonisasi ditambahkan pada larutan prehidrolisis dengan diaduk cepat dan diaduk
lagi selama 2 jam. Larutan sol pada erlenmeyer disimpan pada temperatur ruang tanpa
pengadukan untuk menjadi gel dan dilakukan aging. Setelah aging selama 14 hari, gel
dikeringkan pada suhu ruang dan dihaluskan menjadi bubuk halus. Setelah dilakukan
pencucian dengan air dan etanol diikuti dengan pengeringan, dapat diperoleh TiO,
berpori. Pada kalsinasi pada suhu 450°C selama 1 jam, diperoleh material kristal TiO,
mesoporous. Yu et al. melakukan preparasi TiO, mesoporous yang stabil terhadap
termal tanpa menggunakan surfaktan. Nanopartikel TiO, monodispers dipreparasi
dengan hidrolisis titanium isopropoksida yang dimodifikasi asam asetat yang dibantu
ultrasound. Bentuk mesoporous spherical dapat dihasilkan dengan mengontrol
kondensasi dan aglomerasi nanopartikel sol ini melalui radiasi ultrasonik berintensitas
tinggi. TiO, mesoporous memiliki struktur seperti lubang cacing (wormhole) yang
terdiri dari nanopartikel TiO, dan susunan panjang yang kosong (Xiaobo, C., Samuel
S.M., 2007).

Pada metode template yang digunakan oleh grup Stucky dan grup lain, agen
pengarah struktur digunakan untuk membentuk metal oksida dalam larutan
nonaqueous. Agen pengarah struktur ini juga dinamakan sebagai template organik.
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Umumnya, template organik yang biasa digunakan adalah amphiphilic poly(alkylene
oxide) block copolymers, seperti HO-(CH2CH:0)20(CH,CH(CH3)O)70(CH,CH,0)20H
dan HO(CH2CH20)106 (CH2CH(CH3)O)70(CH2CH,0)106H. Pada preparasi tertentu,
kopolimer blok poli(alkilena oksida) dilarutkan dalam metanol. Penambahan prekursor
TiCl, diikuti oleh pengadukan yang cepat, menghasilkan larutan sol. Bentuk sol ini
dijadikan bentuk gel di dalam cawan Petri terbuka pada suhu 40°C selama 1-7 hari.
Setelah surfaktan dihilangkan melalui kalsinasi pada suhu 400°C, dapat diperoleh
titania mesoporous. Gambar 2.6. memperlihatkan gambar TEM dari TiO;
mesoporous. Selain kopolimer triblok berperan sebagai agen pengarah struktur,
polimer diblok juga digunakan, seperti [CnHzn-1(OCH,CH,)yOH, Brij 56 (B56, nly)
16/10) or Brij 58 (B58, nly ) 16/20)] yang digunakan oleh Sanchez et al.

Surfaktan lain yang digunakan untuk mengatur pembentukan TiO, mesoporous
adalah tetradecyl phosphate (rantai karbon-14) yang digunakan oleh Antonelli dan
Ying dan dodesil sulfat yang secara komersil digunakan oleh Putnam dan kawan-
kawan, cetyltrimethylammonium bromide (CTAB) (surfaktan kation), surfaktan
Gemini dan dodesil amin (surfaktan netral). Karbon nanotube dan SBA-15
mesoporous juga telah digunakan sebagai kerangka TiO, mesoporous (Xiaobo, C.,
Samuel S.M., 2007).
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Gambar 2.6. Karakterisasi TEM dua dimensi dari TiO, mesoporous yang terekam
dari zona aksis () [110] dan (b) [001]. Inset pada bagian (a) merupakan
pola difraksi elektron area yang terseleksi yang didapat dari gambaran area.
(c) gambar TEM TiO, mesoporous kubik yang disertai oleh inset spektrum
EDX.

(Sumber: Xiaobo, C., Samuel S.M., 2007)

2.2  Mekanisme Fotokatalitik Semikonduktor Titania

Secara umum, fenomena fotokatalitik merupakan suatu reaksi yang diinisiasi
oleh cahaya dan katalis secara bersama-sama. Proses fotokatalitik dibagi menjadi dua
macam, Yyakni fotokatalitik homogen dan fotokatalitik heterogen. Fotokatalitik
homogen merupakan proses fotokatalitik dengan bantuan oksidator seperti ozon dan
hidrogen peroksida, sedangkan fotokatalitik heterogen dilakukan dengan bantuan
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semikonduktor yang diiradiasi oleh sinar UV. Semikonduktor yang dapat digunakan
untuk proses fotokatalitik heterogen diantaranya adalah titanium oksida (TiO,), seng
oksida (ZnO) dan kadmium sulfida (CdS) (Gusfiyeni, 2006). Tahapan yang terjadi
pada proses fotokatalitik dapat terlihat pada Gambar 2.7.

N @
Oks~

Il Rcdtl-—i-COC' " Cl_,

SN N R
Q) \L/ P Red

Gambar 2.7. Tahapan mekanisme fotokatalitik

(Sumber: Hoffmann, et al., 1995)

Jika suatu semikonduktor menyerap energi sebesar atau lebih besar dari energi
celahnya, maka elektron (e”) pada pita valensi (v,) akan tereksitasi ke pita konduksi
(cb) dengan meninggalkan hole atau lubang positif (h*), seperti yang terlihat pada

persamaan berikut.
Semikonduktor + hv> h* ,p + e

Secara umum, reaksi fotokatalitik terbagi atas empat tahapan (Hofmann, M.R.,
etal., 1995).

1. Reaksi pembentukan pembawa muatan (e, h*vp) oleh foton
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2. Reaksi penjebakan pembawa muatan. Hole pada pita valensi terjebak

dalam gugus titanol

h'w + >TiVOH > {>Ti"VOHe}"

Elektron pada pita konduksi terjebak pada permukaan metastabil
e+ >Ti'VOH > {>Ti"'OH}

e +>TiV > > Ti'"

3. Rekombinasi pembawa muatan dengan membebaskan energi dalam bentuk

panas
e + {>TiVOHe }+ > > Ti"VOH
h*y + {Ti""OHe} > >Ti"VOH

4. Transfer muatan antar muka
Reaksi oksidasi oleh hole pada pita valensi
{>Ti"OHe}++ > >Ti'"VOH + Redo*
Reaksi reduksi oleh electron pada pita konduksi

{Ti""OH} + Oks > >Ti'"VOH + Okse

Keterangan:

>TiOH :permukaan TiO, dalam keadaan terhidrat

€ch : elektron pada pita konduksi

h*ep :lubang (hole) positif pada pita valensi

ey -elektron pada pita konduksi yang terjebak

{TiVOHe}* :lubang (hole) positif pada pita valensi yang terjebak
dipermukaan

{Ti"'OH} : elektron pita konduksi yang terjebak di permukaaan

Universitas Indonesia

Preparasi nanopartikel..., Destyva Enggrit kusumo, FMIPAUI, 2011



19

Red : donor elektron
Oks : akseptor elektron

Lubang positif (hole) pada pita valensi mempunyai sifat pengoksidasi yang sangat
kuat (+1,0 hingga 3,5 relatif terhadap elektroda hidrogen Nernst), sedangkan elektron
pada pita konduksi mempunyai sifat pereduksi yang juga sangat kuat (+0,5 hingga -1,5
Vrelatif terhadap elektroda hidrogen Nernst). Reaksi degradasi fotokatalitik senyawa
organik dapat terjadi langsung oleh hole maupun secara tidak langsung oleh radikal

hidroksil (¢ OH) yang terbentuk akibat interaksi hole dengan air, atau ion hidroksil.
TiO, +hv > TiO, (h'ep + €'yb)

h*u, + H,O (ads) > eOH + H*

h*\, + OH (surf) > eOH

Radikal hidroksil dapat juga terbentuk melalui reaksi reduksi oksigen oleh elektron

pada pita konduksi
e_cb +02 9 02._
20,0- + 2H,0 - 2eOH + 20H + Oy

Radikal hidroksil sangat reaktif menyerang senyawa-senyawa organik yang
menghasilkan CO,, H,O dan ion-ion halida yang terkandung pada senyawa organik
(Hoffmann, M.R., et al., 1995).

2.3 Aktivitas Degradasi Fotokatalitik terhadap Methylene Blue

Aktivitas fotokatalitik titania tergantung dari beberapa faktor, yakni fasa kristal
(anatase, rutile atau brookite), laju rekombinasi elektron-hole, jumlah elektron
fotoinduksi, polaritas permukaan, luas permukaan, kristalinitas, ukuran kristal, dan

sifat absorpsi cahaya.
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Methylene blue merupakan pigmen warna yang umum dalam industri tekstil
yang memiliki struktur kimia seperti yang terlihat pada Gambar 2.8. Methylene blue
bersifat inert dan stabil di lingkungan dan tidak dapat dibiodegradasi. Zat warna ini
merupakan zat warna paling umum dalam limbah industri. Kesulitan menghilangkan
methylene blue dari limbah air karena tingginya stabilitas dan kelarutan di dalam air.
Tingginya sifat toksisitas dan karsinogenik, dapat merusak ekosistem di dalam air dan
kesehatan manusia. Degradasi pewarna sintetik bukan merupakan tugas yang mudah
yang memerlukan agen pengoksidasi yang kuat seperti kalium permanganat atau
kalium dikromat atau hidrogen peroksida. Bagaimanapun, penggunaan agen
pengoksidasi tidak akan ramah terhadap lingkungan karena reaktan dan produk akhir

dari reaksi redoks (Mn?* dan Cr®") juga merupakan polutan.

740
(CH::N 7 N(CH:): |

Gambar 2.8. Methylene blue

(Sumber: Luan, J. et al., 2009)

Titania merupakan salah satu katalis yang efektif untuk menghasilkan agen
pengoksidasi yang kuat (radikal hidroksil), yang dapat mengoksidasi polutan
berbahaya seperti zat warna, dioksin atau senyawa organik volatile (VOC).

Proses fotokatalitik methylene blue dengan adanya sinar UV berlangsung pada
permukaan titania. Mekanisme reaksi degradasi methylene blue berdasarkan pada
mekanisme Langmuir-Hinshelwood Hougen-Watson (LHWW) terdiri atas tiga tahap,
yakni adsorpsi, reaksi permukaan dan desorpsi, seperti yang terlihat pada Gambar
2.9.
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Adsorption
C,.H, N SCI+8 +——C, H, N SCI-5 (1)
0,+58 «—0,.§ (2]

Surface reaction
CpgH gN5SCl-8" +25.50, 8"«
16C0, -S* +6H,0-8 +3HNO,-8" (3
+Hy504-58" + HCI-8"

Desorption

CO, 5" «—CO, +§' (4)
H,0-8" — 5 H,0+5§ (5)
HNO, -§8" «—HNO, + 8" i6)
H,50, 8" «—H 80, +8§8° (7
HCJ-§" «——HCI +§° (8)

Keterangan: S merupakan sisi aktif pada permukaan katalis

Gambar 2.9. Tahapan reaksi pada permukaan titania dalam mendegradasi methylene
blue

(Sumber: Ling, C.M., Mohamed, A.R., dan Bhatia, A., 2005)

Mekanisme yang diharapkan terjadi pada degradasi methylene blue, dapat
terlihat pada Gambar 2.10.
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Gambar 2.10. Mekanisme yang diharapkan dari degradasi fotokatalitik methylene

blue

(Sumber: Yu, Z.,Chuang, S., 2008)
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2.4 Karakterisasi Titania

2.4.1 Suhu Transformasi Kristal

Dalam sintesis titania, penentuan suhu transformasi kristal merupakan bagian
awal karakterisasi dengan menggunakan Thermal Gravimetry Analysis-Differential
Thermal Analysis (TGA-DTA). Suhu transformasi dapat menjadi dasar pemilihan
suhu kalsinasi. Suhu transformasi kristal dapat memperlihatkan perubahan fasa amorf
berubah menjadi fasa kristalin. Selain suhu transformasi, TGA-DTA juga dapat
memperoleh data perubahan berat (weight loss) dari sampel selama interval suhu
tertentu akibat dekomposisi. Peristiwa dekomposisi terjadi akibat pelepasan senyawa

organik atau pelepasan pelarut yang berada di titania.

2.4.2 Energi Celah Pita

Salah satu karakter titania adalah nilai energi celah pita sebesar 3,2 eV. Nilai
ini diperoleh dari mengubah besaran %R ke dalam faktor Kubelka-Munk (F(R)) dan
besaran panjang gelombang diubah menjadi besaran eV, sesuai dengan rumus sebagai
berikut.

(1-R)*
2R

FIR) =5 =

Keterangan: F(R)= faktor Kubelka-Munk
K= koefisien absorpsi
S= koefisien scattering
R= nilai reflektansi

Dengan memplotkan faktor Kubelka-Munk terhadap energinya, dapat
diperoleh kurva dengan persamaan garis lurus. Besarnya energi celah titania

merupakan nilai intercept dari persamaan garis lurus tersebut.
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2.4.3 Jenis dan Ukuran Kristal

Jenis dan ukuran kristal dapat diperoleh dari hasil pengolahan data XRD
dengan menggunakan kartu intrepretasi atau software X-Powder untuk mengetahui
fasa kristal titania. Dalam menentukan ukuran kristal, software X-Powder ini
menggunakan persamaan Debye-Schererr pada puncak tertinggi 26= 25° bidang {101}

anatase yang memiliki rumus sebagai berikut.

o kA
S = B cos8

Keterangan: s = ukuran kristal
A= panjang gelombang radiasi-X (CuKo= 0,15406)
K= konstanta yang dianggap 0,9
0 = sudut difraksi

B = garis lebar setengah puncak tertinggi

2.4.4 Morfologi, Komposisi Unsur dan Ukuran Partikel

Dalam industri, ukuran partikel biasanya berhubungan dengan daya rekat
material terhadap bahan yang dilapisi. Material yang memiliki ukuran yang relatif
kecil akan memberikan gaya adhesi yang besar, sehingga dapat merekat dengan baik
dan tidak mudah terkelupas. Ukuran partikel juga dapat mempengaruhi warna yang

ditimbulkan oleh suatu material.
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Morfologi partikel titania dapat terlihat dari image SEM sedangkan komponen
unsur yang terkandung dalam sampel dapat terlihat dari EDX nya. Ukuran partikel
dapat diperkirakan dari image SEM, yang dirumuskan dengan persamaan berikut
(Abdullah, M., Khairurijal., 2010).

D=D1+D2

Dimana, D1 dan D2 adalah besar diameter partikel baik yang sejajar dengan garis
horisontal maupun yang sejajar dengan garis vertikal, seperti yang terlihat pada
Gambar 2.11.

D2

Gambar 2.11. Pengukuran diameter partikel dari image SEM

2.4.5 Spektra Fourier Transform-Infra Red (FT-IR)

Dibandingkan dengan panjang gelombang sinar ultraviolet dan tampak,
panjang gelombang infra merah lebih panjang dan dengan demikian energinya lebih
rendah. Energi sinar infra merah akan berkaitan dengan energi vibrasi molekul.
Molekul akan dieksitasi sesuai dengan panjang gelombang yang diserapnya. Vibrasi
ulur dan tekuk adalah cara vibrasi yang dapat dieksitasi oleh sinar dengan bilangan

gelombang (jumlah gelombang persatuan panjang) dalam rentang 1200-400 cm™
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(Takeuchi, Y., 2006). Hasil spektra FT-IR dapat memperlihatkan adanya gugus fungsi
yang terkandung dalam sampel yang ditunjukkan dengan bilangan gelombang serapan

yang khas di daerah tertentu..

2.4.6 Luas Permukaan dan Ukuran Pori

Metode yang sering digunakan dalam pengukuran luas permukaan suatu
padatan berpori adalah metode Brunauer Emmet and Teller (BET). BET juga dapat
digunakan untuk menentukan ukuran dan volume pori suatu padatan berpori. Dasar
pengukuran BET adalah fisisorpsi gas N2 pada permukaan padatan berpori. Penentuan
luas permukaan padatan total dilakukan melalui penentuan banyaknya gas yang
diperlukan untuk menutup seluruh permukaan padatan (Satterfield, C. N., 1991 dan
Gates, B.C., 1992).

Pada prosedur BET, sampel yang akan dianalisis diletakkan dalam tabung
bervolume tertentu dan dipanaskan pada tekanan di atas 1 atm. Tempat sampel
didinginkan dalam nitrogen cair kemudian sejumlah gas N, yang diketahui jumlahnya
dimasukan ke tempat tersebut. Apabila kesetimbangan tercapai, maka tekanan diukur,
dan diketahui volume sistem, suhu serta nitrogen yang ditambahkan setiap saat.
Perbedaan antara tekanan hasil perhitungan dan tekanan yang diperoleh dari
pengukuran tiap titik, maka jumlah adsorpsi nitrogen dapat dihitung. Plot yang baik
dalam pengukuran tekanan terhadap volume dapat dilihat pada Gambar 2.12 berikut
ini (Satterfield, C. N., 1991 dan Gates, B.C., 1992).
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Gambar 2.12. Contoh plot BET monolayer untuk penentuan luas permukaan

(Sumber: Satterfield, C. N., 1991 dan Gates, B.C., 1992)

Dengan mengekstrapolasi kurva dan menerapkan persamaan BET, maka luas
permukaan dapat ditentukan (Satterfield, C. N., 1991 dan Gates, B.C., 1992):

P _ 1 () P
V(Po-P) VmC VmGC " Po

Dimana P = Tekanan
Vas = Volume gas yang diadsorpsi pada tekanan P
Po = Tekanan jenuh (200-400 torr)
Vm = Volume yang diadsorpsi pada lapisan monolayer
C = Konstanta BET

Grafik yang diperoleh dengan P/V(P,-P) sebagai sumbu y dan P/P, sebagai
sumbu x akan menghasilkan garis lurus, sehingga slope serta intercept persamaan
garis tersebut dapat digunakan untuk menghitung nilai V., dan C (Satterfield, C. N.,
1991 dan Gates, B.C., 1992).
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Luas permukaan Kkatalis dapat dibagi menjadi beberapa kriteria, yaitu
(Satterfield, C. N., 1991 dan Gates, B.C., 1992):

e Rendah (low surface area), apabila kurang dari 10 m%/g

e Sedang (moderate surface area), apabila antara 50 - 100 m%/g

e Tinggi (high surface area), apabila antara 200 - 500 m?/g

e Sangat tinggi (very high surface area), apabila lebih besar dari 800 m*/g

Distribusi kelompok pori dikelompokkan sebagai berikut (Satterfield, C. N., 1991 dan
Gates, B.C., 1992):

e Mikropori (berpori kecil), apabila kurang dari 0,5 nm
e Mesopori (berpori sedang), apabila antara 1,0 — 3,0 nm

e Makropori (berpori besar), apabila lebih besar dari 5,0 nm
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BAB 111
METODOLOGI PENELITIAN

Proses preparasi titania nanoporous dilakukan dengan dua tahap. Tahap
pertama adalah pembentukan core-shell dengan mereaksikan prekursor dengan larutan
aseton beramonia (NHs/aseton). Tahap kedua adalah penghilangan core untuk
membentuk pori dengan cara ekstraksi pelarut maupun kalsinasi secara langsung.

Pada tahap pembentukan core-shell, dilakukan variasi rasio mol TiCls/aseton
terhadap mol NHs/aseton sebesar 1:400, 2:400 dan 3:400. Selain itu, dilakukan variasi
jenis prekursor, yakni prekursor TiCl, dan prekursor TTIP.

Pada tahap penghilangan core, dilakukan variasi ekstraksi pelarut yakni tanpa
dilakukan ekstraksi pelarut dan dengan dilakukan ekstraksi pelarut. Selain itu,
dilakukan variasi kalsinasi, yakni tanpa dilakukan kalsinasi dan dengan dilakukan
kalsinasi.

Titania hasil sintesis yang didapatkan, dilakukan karakterisasi. Karakterisasi
yang dilakukan meliputi suhu transformasi kristal, energi celah pita, jenis dan ukuran
kristal, morfologi, komposisi unsur, ukuran partikel, spektra FT-IR, luas permukaan

dan ukuran pori.

3.1 Peralatan dan Bahan

3.1.1 Peralatan

Pada penelitian ini, peralatan yang digunakan untuk analisis antara lain:

1. Thermogravimetric analysis (TGA) dilakukan dengan SETARAN TAG24

dibawah aliran gas Nitrogen, dalam crucible alumina dan detektor DTG 60,
2. Difraktometer sinar-X (XRD) PHILIPS PW 1710 dengan radiasi Cu K

3. Brunauer-Emmett-Teller (BET) Quatachrome version 3.12,
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4. SEM-EDX JEOL-JSM 6510 LV low vacuum untuk karakterisasi film

titania,

5. Spektrofotometer UV-Vis Shimadzu 2450 yang dilengkapi Diffuse

Reflectance Cell dan menggunakan software UV Probe,

6. Spektrofotometri Infra Merah Shimadzu IR Prestige-21 yang dilengkapi
dengan Diffuse Reflectance Cell dan menggunaan software IR solution
1.30,

Peralatan pendukung lainnya adalah neraca analitik, water bath dan alat-alat

gelas di laboratorium.

3.1.2 Bahan

Bahan yang digunakan antara lain TiCl,, TTIP, NH,CI, NaOH, HCI, aseton,

metanol, akuabides, gelas, dan lem kaca silane.

3.2 Prosedur Perlakuan

3.2.1 Preparasi larutan NHz/aseton

Larutan NHs/aseton disiapkan dengan mengadsorpsi gas NH; ke dalam
larutan aseton (gas yang dihasilkan dari pemanasan campuran NH,Cl and NaOH).
Proses pemanasan dilakukan pada suhu 70-80°C, dimaksudkan agar meminimalisir
jumlah H,O dan meningkatkan jumlah gas NH3; yang masuk ke dalam larutan
aseton. Kadar kandungan air juga dikurangi dengan penambahan natrium sulfat ke
dalam larutan NHas/aseton. Konsentrasi NH3 dibuat menjadi 1,02 mol/L, yang
distandarisasi dengan larutan HCI standar. Setelah itu, larutan induk dilarutkan
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hingga 0,1 mol/L. Proses pembuatan larutan NHs/aseton dengan menggunakan

pipa U, dapat terlihat dari Gambar 3.1 berikut.

S
| o B

Gambar 3.1. Proses pembuatan larutan NHs/aseton

3.2.2 Preparasi Titania Nanoporous

Preparasi titania nanoporous dilakukan dengan menggunakan kondisi pada
penelitian sebelumnya. Pada penelitian sebelumnya, Hui, Z., et al (2009)
menggunakan formula titania digunakan rasio mol TiCl, terhadap NH3 sebesar 1:400.
Proses pembentukan core-shell dilakukan dengan pengadukan selama 1 jam dengan
kecepatan pengadukan yang cepat dan pengeringan dalam oven selama 1 jam pada
suhu 100°C. Proses penghilangan core dilakukan baik dengan cara ekstraksi terlebih
dahulu sebelum dikalsinasi maupun tanpa didahului ekstraksi sebelum dikalsinasi.
Suhu kalsinasi yang digunakan sebesar 366°C dan 500°C.

Pada penelitian ini, dilakukan variasi rasio mol TiCls/aseton terhadap mol
NHs/aseton sebesar 1:400, 2:400 dan 3:400. Suhu kalsinasi yang digunakan sebesar
500°C, yang dipilih melalui pengamatan suhu transformasi kristal pada data TGA.
Proses pembentukan core-shell dilakukan dengan pengadukan selama 1 jam dengan

kecepatan pengadukan yang cepat dan pengeringan dalam oven selama 1 jam pada
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suhu 100°C. Prekursor yang digunakan dalam preparasi titania tidak hanya memakai
TiCl, tapi juga memakai TTIP. Proses penghilangan core juga dilakukan baik dengan
cara ekstraksi terlebih dahulu sebelum dikalsinasi maupun tanpa didahului ekstraksi
sebelum dikalsinasi.

3.2.3 Prosedur Preparasi Titania Nanoporous

Prosedur kerja preparasi titania nanoporous dilakukan dengan dua tahap, yakni
pembentukan core-shell dan penghilangan core.

Tahap pertama yaitu pembentukan core-shell. Prekursor dilarutkan dalam
larutan aseton. Selanjutnya, larutan prekursor direaksikan dengan larutan NHs/aseton.
Penambahan larutan prekursor dilakukan secara perlahan-lahan ke dalam larutan
NHa/aseton disertai dengan pengadukan yang cepat (£500 rpm). Setelah dilakukan
pengadukan selama 1 jam, selanjutnya larutan diuapkan pelarut aseton di waterbath
pada suhu 80°C selama 3 jam. Dengan adanya proses pengeringan dengan suhu 100°C
selama 1 jam, pelarut H,O dapat dihilangkan dan menghasilkan sampel core-shell
(CS).

Tahap kedua vyaitu penghilangan core dari sistem core-shell. Proses
penghilangan core dilakukan baik dengan cara penggunaan proses ekstraksi pelarut
sebelum dilakukan kalsinasi maupun tanpa penggunaan proses ekstraksi pelarut
sebelum dilakukan kalsinasi. Untuk menentukan suhu kalsinasi, sampel CS baik yang

telah diekstraksi maupun tanpa diekstraksi dilakukan karakterisasi TGA-DTA nya.

3.2.4 Variasi Ekstraksi pada Preparasi Titania Nanoporous

Pada preparasi titania nanoporous, dilakukan variasi ekstraksi yakni tanpa

dilakukan ekstraksi pelarut dan dengan dilakukan ekstraksi pelarut sebelum dilakukan

kalsinasi.
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3.2.4.1 Preparasi Titania Nanoporous tanpa Ekstraksi

Pada saat pembuatan titania nanoporous, prekursor baik TiCl, maupun TTIP
direaksikan dengan larutan NHs/aseton dengan rasio mol 1:400. Setelah dilakukan
pengadukan selama 1 jam, selanjutnya larutan dihilangkan pelarutnya di waterbath
dan di oven. Setelah sampel CS dikeringkan di dalam oven pada suhu 100°C selama 1
jam, selanjutnya sampel CS dikalsinasi pada suhu 500°C selama 3 jam tanpa didahului
oleh proses ekstraksi pelarut.

3.2.4.2 Preparasi Titania Nanoporous dengan Ekstraksi Pelarut

Pada saat pembuatan titania nanoporous, prekursor baik TiCl,; maupun TTIP
direaksikan dengan larutan NHg/aseton dengan rasio mol 1:400. Setelah dilakukan
pengadukan selama 1 jam, selanjutnya larutan dihilangkan pelarutnya di waterbath
dan di oven. Setelah sampel CS dikeringkan di dalam oven pada suhu 100°C selama 1
jam, sampel dilakukan ekstraksi dengan pelarut metanol yang kemudian dikalsinasi
pada suhu 500°C.

3.2.,5 Variasi Kalsinasi pada Preparasi Titania Nanoporous

3.2.5.1 Preparasi Titania Nanoporous tanpa Kalsinasi

Preparasi titania nanoporous dilakukan dengan menggunakan rasio mol
prekursor TiCls/aseton dan NHs/aseton sebesar 1:400. Setelah dilakukan

pencampuran, pelarut dihilangkan di dalam waterbath dan oven.
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3.2.5.2 Preparasi Titania Nanoporous dengan Kalsinasi

Preparasi titania nanoporous dilakukan dengan menggunakan rasio mol
prekursor TiCls/aseton dan NHs/aseton sebesar 1:400. Setelah pelarut dihilangkan di

dalam waterbath dan oven, selanjutnya sebagian sampel CS dikalsinasi.

3.2.6 Variasi Jenis Prekursor pada Preparasi Titania Nanoporous

Pada penelitian ini, digunakan prekursor yang berbeda yakni prekursor
titanium tetraklorida (TiCls) dan titanium isopropooksida (TTIP). Hal ini dilakukan
untuk melihat pengaruh jenis prekursor yang berbeda terhadap karakter titania yang

dihasilkan.

3.2.6.1 Penggunaan Prekursor TiCl, pada Preparasi Titania Nanoporous

Pada saat preparasi titania nanoporous, prekursor TiCl, yang sebelumnya telah
dilarutkan di dalam aseton, direaksikan dengan NHs/aseton dengan rasio mol 1:400.
Proses pencampuran prekursor TiCl, dengan NHs/aseton disertai pengadukan dengan
kecepatan £500 rpm. Setelah itu, dilakukan penguapan pelarut di dalam waterbath
pada suhu 80°C selama 3 jam dan selanjutnya dikeringkan di dalam oven pada suhu
100°C selama 1 jam. Selanjutnya, sebagian sampel CS diekstraksi dengan metanol dan
sebagian sampel CS tidak dilakukan ekstraksi sebelum dilakukan kalsinasi.

3.2.6.2 Penggunaan Prekursor TTIP pada Preparasi Titania Nanoporous

Dalam preparasi titania nanoporous, prekursor TTIP yang sebelumnya telah
dilarutkan di dalam aseton, direaksikan dengan NHs/aseton dengan rasio mol 1:400.
Proses pencampuran prekursor TTIP dengan NHs/aseton disertai pengadukan dengan

kecepatan £500 rpm. Setelah itu, dilakukan penguapan pelarut di dalam waterbath
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pada suhu 80°C selama 3 jam dan selanjutnya dikeringkan di dalam oven pada suhu
100°C selama 1 jam. Selanjutnya, sebagian sampel CS diekstraksi dengan metanol dan
sebagian sampel CS tidak dilakukan ekstraksi sebelum dilakukan kalsinasi.

3.2.7 Variasi Rasio Mol Prekursor TiCls/Aseton terhadap NHs/Aseton pada

Preparasi Titania Nanoporous

Pembuatan titania nanoporous dilakukan dengan variasi rasio mol prekursor
TiCl4/aseton terhadap NHs/aseton sebesar 1:400, 2:400 dan 3:400. Dalam mereaksikan
prekursor TiCls/aseton dengan NHs/aseton, dilakukan pengadukan dengan kecepatan
pengadukan 500 rpm selama 1 jam. Setelah itu dilakukan pengadukan, selanjutnya
diletakkan di waterbath pada suhu 80°C selama 3 jam. Setelah itu, proses pengeringan
dilakukan di dalam oven selama 1 jam pada suhu 100°C. Proses penghilangan core

dilakukan baik dengan atau tanpa ekstraksi yang dilanjutkan dengan kalsinasi.

3.2.8 Karakteristik Katalis Titania

3.2.8.1 Karakterisasi TGA

Titania dianalisis dengan Thermogravimetric analysis (TGA) untuk
mengetahui perubahan yang terjadi selama pemanasan dan pengurangan massa
titania akibat pemanasan. Sampel dipanaskan dengan kecepatan 10°C/menit dari

suhu ruang hingga 550°C/menit.
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3.2.8.2 Spektrometri DRS UV-Vis

Sebelum dilakukan pengukuran Spektrometri DRS UV-Vis, sampel titania
dihaluskan terlebih dahulu. Awalnya, panjang gelombang diatur dari 200-800 nm.
Dua buah sampel refferensi dimasukkan ke dalam Diffuse Reflectant Spectroscopy
UV-Vis dan ditekan tombol baseline. Kemudian, salah satu sampel referensi
diganti dengan sampel titania yang akan diukur. Kurva reflaktan akan terlihat
setelah tombol start ditekan.

3.2.8.3 Karakterisasi Difraksi Sinar-X

Sampel berupa bubuk dimasukkan ke dalam plate. Kemudian, diberikan
sinar X dengan sudut 2 theta (low angle 26 berkisar O hingga 10 derajat sedangkan
wide angle 20 berkisar 20 hingga 80 derajat) dan menghasilkan intensitas tertentu.

3.2.8.4 Karakterisasi SEM-EDX

Sampel padatan titania sebanyak 3 mg didispersikan ke dalam 3 mL aseton
kemudian dilakukan ultrasonikasi selama 15 menit. Setelah proses ultrasonikasi
selesai, sebanyak 1 tetes (+ 0,05 mL) suspensi titania diteteskan ke permukaan
kaca preparat yang telah bersih. Kemudian, dilakukan proses pengeringan di dalam

udara terbuka selama % 2 jam.
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3.2.8.5 Karakterisasi BET

Sampel didispersikan pada etanol absolut dengan ultrasonikasi, diteteskan
dan kemudian dikeringkan pada cetakan tembaga yang didukung dengan film
karbon tipis. Luas area spesifik dan porositas diukur dengan menggunakan
instrumen analisis adsorpsi gas Quantachrome NOVA1000. Sebelum pengukuran,
sampel divakum selama 4 jam pada temperatur 200°C, dengan pengecualian
sample M pada temperatur 120°C. Luas permukaan didapatkan dengan metode
Brunauer-Emmett-Teller (BET) sedangkan distribusi ukuran pori dihitung dari

adsorpsi isotherm dengan model Barret-Joyner-Halenda (BJH).

3.2.8.6 Spektrometri DRS FT-IR

Pada Spektrometri DRS FT-IR, pengukuran sampel padatan menggunakan
serbuk KBr. Sekitar 0,5 — 1 gram sampel titania digerus sampai halus. Sebanyak
5% sampel titania dicampurkan dengan serbuk KBr, kemudian diletakkan dalam
pan. Serbuk KBr sebagai blanko diletakkan dalam pan, ditempatkan pada ruang
pengukuran. Pengukuran blanko KBr dilakukan secara otomatis, kisaran panjang
gelombang diatur mulai 500 nm sampai 4000 nm. Kemudian, pengukuran sampel

titania dapat dilakukan.

3.2.9 Immobilisasi Titania

Gelas (diameter dalam 2,5 cm dan tinggi 4 cm) dibersihkan dengan sabun,
dibilas dengan akuades, ditiriskan dan dikeringkan. Bagian dalam gelas dilapisi oleh
titania yang telah terdispersi di dalam methanol. Sebanyak satu gram titania hasil
sintesis didispersikan di dalam 100 mL metanol p.a. Suspensi titania tersebut
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kemudian diultrasonifikasi selama 1 jam agar menghasilkan suspensi yang baik. Gelas
dicelupkan ke dalam suspensi titania dengan kecepatan tarik 1 cm per detik. Setelah
diimmobilisasi, gelas di panaskan dalam oven pada suhu 100°C selama 30 menit dan
kemudian dikalsinasi selama 2 jam pada suhu 400°C. Proses pelapisan diulang hingga
20 kali.

3.2.10 Evaluasi Aktivitas Titania Hasil Sintesis dalam Degradasi Methylene Blue

Untuk mengetahui panjang gelombang maksimum methylene blue, perlu dibuat
kurva larutan standar. Kurva ini dibuat melalui variasi konsentrasi methylene blue
yakni sebesar 0,5 ppm, 1 ppm, 2 ppm, 5 ppm, dan 10 ppm. Panjang gelombang yang
dihasilkan, digunakan sebagai panjang gelombang yang nilai absorbansinya digunakan
untuk perhitungan persentase degradasi methylene blue.

Proses degradasi methylene blue dilakukan dengan cara menempatkan
methylene blue pada bagian dalam gelas dan diletakkan dalam reaktor fotokatalitik.
Bubling dilakukan di dalam gelas agar larutan menjadi homogen. Pengukuran
degadrasi dilakukan dengan mempipet 10 mL larutan methylene blue 10 ppm untuk
diukur absorbansinya setiap selang waktu 2 menit selama 1 jam pada tiga kondisi yang
berbeda, yaitu:

Kontrol: Methylene blue tanpa TiO,, Methylene blue tanpa TiO5,

Fotolisis : Methylene blue tanpa TiO,, lampu UV black light menyala,
Katalisis : Methylene blue dengan TiO,, lampu UV black light tidak menyala,
Fotokatalisis : Methylene blue dengan TiO,, lampu UV black light menyala.
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BAB IV
HASIL DAN PEMBAHASAN

Pada penelitian ini dilakukan investigasi terhadap proses yang berlangsung
selama preparasi titania nanoporous. Pada penelitian sebelumnya, Hui, Z., et al (2009)
melakukan preparasi titania dengan menggunakan rasio mol TiCls/aseton terhadap
NHs/aseton sebesar 1:400 yang dilakukan baik dengan atau tanpa ekstraksi sebelum
dilakukan kalsinasi. Suhu kalsinasi yang digunakan untuk sampel core-shell (CS)
yang tidak diekstraksi sebesar 500°C sedangkan sampel CS yang diekstraksi terlebih
dahulu sebesar 366°C. Sampel CS yang dikalsinasi pada suhu 500°C tanpa didahului
ekstraksi dapat membentuk titania mesoporous, sedangkan sampel CS vyang
diekstraksi dengan metanol terlebih dahulu sebelum dikalsinasi pada suhu 366°C
dapat membentuk titania hollowsphere. Hasil titania mesoporous yang dihasilkan

digunakan untuk mendegradasi methyl orange.

Penelitian ini dilakukan pengamatan terhadap pengaruh dengan atau tanpa
adanya ekstraksi pelarut, pengaruh dengan atau tanpa adanya kalsinasi, pengaruh
prekursor TiCl, dan TTIP serta pengaruh rasio mol TiCl, terhadap NH3 pada karakter
titania hasil sintesis. Variasi rasio mol TiCls/aseton terhadap NHs/aseton yang
digunakan sebesar 1:400, 2:400 dan 3:400. Evaluasi aktivitas dari titania hasil sintesis
dilakukan dengan menguji kemampuan degradasinya terhadap senyawa methylene

blue.

Hasil yang diharapkan dari preparasi ini adalah titania yang berupa padatan
putih, seperti yang terlihat pada Gambar 4.1.
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Gambar 4.1. Titania hasil sintesis

Karakterisasi yang dilakukan pada titania hasil sintesis terdiri dari suhu

transformasi kristal, energi celah pita, jenis dan ukuran kristal, morfologi, komposisi

unsur, ukuran partikel, spektra FT-IR, luas permukaan dan ukuran pori. Penamaan
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titania hasil sintesis dapat terlihat pada Tabel 4.1, sedangkan data umum titania hasil
sintesis dapat terlihat pada Tabel 4.2 dan Tabel 4.3.

Tabel 4.1. Penamaan titania hasil sintesis

Jenis Rasio Mol Prekursor : NH; Ekstraksi | Kalsinasi | Simbol
Prekursor Formula
TiCl4 1:400 N - DS-1
- - DS-2
v v DS-3
- DS-4
2:400 N - DS-5
- - DS-6
V v DS-7
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- v DS-8
3:400 v - DS-9

- - DS-10
v v DS-11
- v DS-12

TTIP 1:400 N - DS-13
- - DS-14
N v DS-15
- v DS-16

Keterangan: () : dilakukan

Tabel 4.2. Data umum titania hasil sintesis

Simbol Energi | Ukuran | Faksi Berat Ukuran

Formula Celah | Kristalit Partikel

(eV) (nm) Anatase | Rutile | Brookite | Rata-rata
(nm)

DS-1 - 3 i 0 0 -

DS-2 - 2 0,599 0,157 0,244 -

DS-3 3,32 12 0,612 0,104 0,284 69,9

DS04 3,06 14 0,773 0,054 0,173 62,4

DS-5 - 2 1 0 0 -

DS-6 - 3 0,556 0,174 0,270 -

DS-7 3,22 14 0,737 0,070 0,193 -

DS-8 3,28 14 0,871 0,039 0,09 -

DS-9 - 3 0,786 0,214 0 -

DS-10 - 3 1 0 0 -

DS-11 3,24 15 0,708 0,063 0,229 -
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DS-12 3,21 16 0,653 0,085 0,262 -

DS-13 - 3 - - - -

DS-14 - 3 0,687 0,313 0

DS-15 3,12 8 0,968 0,032 0 62,2

DS-16 3,12 14 0,888 0,112 0 71,8

Tabel 4.3. Data umum titania hasil sintesis

Simbol Rasio | Luas Total Radius Pori | Persentase

Formula | Ti:O | Permukaan | Volume Rata-rata Degradasi
(m?/g) Pori (cc/g) | (nm) (%)

DS-1 - - - - -

DS-2 - - - - -

DS-3 0,0665 | 28,015 0,1218 8,693 12,71

DS-4 0,2623 | 33,802 0,1217 7,199 35,67

DS-5 - - - - -

DS-6 - - - - -

DS-7 - - - - -

DS-8 - - - - -

DS-9 - - - - -

DS-10 - - - - -

DS-11 - - - - -

DS-12 - - - - -
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DS-13 - - - - -
DS-14 - - - - -
DS-15 0,2130 | - - - 56,44
DS-16 0,5249 | - - - 4,49

Penjelasan dari data umum titania hasil sintesis (Tabel 4.2 dan Tabel 4.3)
dibahas berdasarkan variasi rasio mol TiCls/aseton terhadap NHs/aseton, variasi jenis
prekursor, variasi ekstraksi pelarut dan variasi kalsinasi. Variasi ekstraksi pelarut
menggunakan perbandingan hasil karakterisasi terhadap formula titania DS-3 dan DS-
4. Variasi kalsinasi menggunakan perbandingan hasil karakterisasi terhadap formula
titania DS-2 dan DS-4. Variasi jenis prekursor menggunakan perbandingan hasil
karakterisasi terhadap formula titania DS-4 dan DS-16. Sementara itu, variasi rasio
mol TiCls/aseton terhadap NHs/aseton menggunakan perbandingan hasil karakterisasi

terhadap formula titania DS-4, DS-8 dan DS-12.

4.1  Proses Terbentuknya Titania Nanoporous

Pada penelitian ini, preparasi titania nanoporous dilakukan melalui
pembentukan core-shell yang terjadi akibat adanya reaksi antara prekursor dan NH;
dalam media aseton. Pada penelitian sebelumnya, Hui, Z., et all (2009) menggunakan
prekursor TiCl, untuk menghasilkan katalis titania mesoporous yang dilakukan
melalui proses ekstraksi sebelum dilakukan kalsinasi, sedangkan titania hollowsphere
yang dilakukan tanpa melalui proses ekstraksi dan langsung dikalsinasi. Secara
hierarki, skema mekanisme sintesis struktur nano titania mesoporous dapat terlihat
dari Gambar 4.2.
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Gambar 4.2. Skema mekanisme sintesis nanostruktur titania mesoporous dan
hollowsphere secara hierarki

(Sumber: Hui, Z., Degian, L., GaoSong, S., ZhongYong, Y., 2009)

4.2  Reaksi Terbentuknya Titania Nanoporous

Reaksi terbentuknya titania nanoporous terdiri atas proses pembentukan core-
shell dan proses penghilangan core. Perbedaan jenis prekursor akan memberikan
reaksi terbentuknya core-shell yang berbeda pula.

4.2.1 Reaksi Pembentukan Titania Nanoporous dengan Menggunakan
Prekursor TiCly

Reaksi terbentuknya nanoporous terdiri dari dua tahap, yakni tahap

pembentukan core-shell dan tahap penghilangan core.

Pembentukan core-shell dimulai dari proses pencampuran TiCl,/aseton dengan
NHa/aseton. Sebelum larutan prekursor TiCl, dicampurkan dengan larutan
NHs/aseton, larutan prekursor dilarutkan ke dalam aseton terlebih dahulu.
Penambahan aseton ke dalam zat prekursor ini dimaksudkan agar mencegah prekursor
berinteraksi langsung dengan udara sekitar yang banyak mengandung H,O. Jumlah
mol H,O yang berlebih pada reaksi prekursor dengan NH3; akan mempercepat laju
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hidrolisis. Selain itu, kontak langsung antara prekursor dengan udara sekitar dapat
merusak prekursor karena bisa langsung terhidrolisis akibat banyaknya kandungan uap
air di dalam udara. Dengan demikian, laju hidrolisis diatur seminimal mungkin agar
proses pembentukan network Ti-O dapat berlangsung sempurna, seperti yang terlihat

pada persamaan 1.

Proses pencampuran TiCls/aseton dengan NHs/aseton mengakibatkan reaksi
hidrolisis dan kondensasi secara berkesinambungan. Reaksi hidrolisis dan kondensasi
pada reaksi prekursor TiCl, dalam media aseton dapat terlihat pada persamaan 1 dan

persamaan 2 berikut ini.

Reaksi Hidrolisis

TiC|4(aq) + 4 H,Oq — Ti(OH)4(aq) + 4H+(aq) +4C|-(aq) ........... (1)
(dari aseton)

Reaksi Kondensasi

Ti(OH)4(aq) «— TiOy + 2HOg (2)

Adanya kandungan H,O dalam aseton, memungkinkan terjadinya reaksi dalam
laruta NH3 yang berada pada media aseton. NH; dan H,O akan mengalami ionisasi
sebagai berikut.

NHsg + H2Oq) — NHi @y + OH@y e 3)

NH; merupakan basa lemah yang sedikit terionisasi di dalam H,O. Sebagian
besar ammonia dalam H,O masih dalam bentuk tidak terionisasi dan sebagian lagi
terionisasi menjadi NH," dan OH". Hal ini dapat terlihat pada reaksi yang bersifat
reversible. Jumlah NHj3 dapat terionisasi dalam media H,O hanya sekitar 1%. Sifat
kelarutan NH3 yang terbatas dalam H,O inilah yang menyebabkan penggunaan rasio
mol NHas/aseton yang jauh lebih besar dari pada TiCls/aseton.
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lon CI" yang berasal dari hasil reaksi TiCl, dengan H,O dalam media aseton,
akan bereaksi dengan ion NH," yang berasal dari hasil reaksi antara NH3; dengan H,O
dalam media aseton sebagai berikut.

Clag + NHi'G) > NH.Clyy 4)

Senyawa NH;Cl yang mengalami aggregasi, akan membentuk core.
Selanjutnya, core ini akan diselimuti shell yang terdiri dari campuran senyawa TiO,
dan NH,4CI. Struktur hierarki sistem core-shell dapat terlihat pada Gambar 4.2.

Persamaan 1 dan persamaan 2 memperlihatkan reaksi hidrolisis dan reaksi
kondensasi yang terjadi dari prekursor titanium tetraklorida. Reaksi hidrolisis akan
mengarah ke pembentukan original nuclei dari titanium dioksida, sedangkan reaksi
kondensasi mengarah ke pembentukan sistem network original nuclei (Kumar et al.,
1999). Menurut Zhang et al (2000), kesetimbangan antara reaksi hidrolisis (tahap
nukleasi) dan reaksi kondensasi (tahap pertumbuhan) membentuk partikel TiO, yang
kemungkinan menghasilkan fasa rutile. Setelah netralisasi oleh larutan amoniak,
kesetimbangan antara hidrolisis dan kondensasi akan pecah dan reaksi hidrolisis
kemungkinan akan meningkatkan pembentukan fasa anatase (Zhang et al., 2000).
Menurut Tang et al (2002), pembentukan TiO, anatase dan rutile ditentukan oleh
reaksi hidrolisis dan kondensasi. Jika reaksi kondensasi dimulai sebelum reaksi
hidrolisis selesai, TiO, amorf dan anatase akan terbentuk. Selain itu, kondisi netral
atau basa, reaksi kondensasi dimulai sebelum reaksi hidrolisis selesai, sedangkan
kondisi asam akan meningkatkan reaksi hidrolisis dan mengurangi kondensasi (Tang
etal., 2002).

Tahap penghilangan core NH,CI dilakukan untuk membentuk pori-pori pada
titania hasil sintesis. Proses ini dapat dilakukan baik dengan cara ekstraksi pelarut

yang kemudian dikalsinasi maupun kalsinasi secara langsung.
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4.2.2 Reaksi Pembentukan Titania Nanoporous dengan Menggunakan
Prekursor TTIP

Reaksi pembentukan titania nanoporous dengan prekursor TTIP memiliki
tahap hampir sama dengan mekanisme pembentukan titania nanoporous dengan
prekursor TiCl,. Reaksinya terdiri dari pembentukan core-shell dan penghilangan
core. Perbedaan antara reaksi pembentukan titania dari prekursor TTIP dan TiCl,
adalah proses pembentukan core. Prekursor TiCl, menghasilkan core NH,CI
sedangkan prekursor TTIP menghasilkan core NH,OH. Reaksi hidrolisis dan
kondensasi dari reaksi prekursor TTIP mengalami perbedaan dibandingkan reaksi
hidrolisis dan kondensasi dari prekursor TiCls. Reaksi hidrolisis dan kondensasi dari
prekursor TiCl, menghasilkan ion CI” yang berperan dalam pembentukan core NH,CI,
sedangkan reaksi hidrolisis dan kondensasi dari reaksi prekursor TTIP tidak
menghasilkan ion CI'. Oleh karena itu, penggunaan prekursor TTIP menghasilkan core
NH,OH yang berasal dari reaksi ammonia dalam H,O. Reaksi hidrolisis dan
kondensasi pada reaksi prekursor TTIP dapat terlihat pada persamaan 5 dan

persamaan 6.

Reaksi Hidrolisis

Ti(OC3H7)a(ag) + 4H20¢) 2 Ti(OH)s@aq + 4CsH/OHpqy —  oeeeei %)
(dari aseton)

Reaksi Kondensasi

Ti(OH)4 (ag) *— TiOyy + 2H0q Ll (6)

Tahap penghilangan core NH,OH dilakukan sama seperti penghilangan core
NH,4Cl. Proses ini dapat dilakukan baik dengan cara ekstraksi pelarut yang kemudian

dikalsinasi maupun dikalsinasi secara langsung.
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4.3 Pengaruh pH dalam Pembentukan Titania Nanoporous

Dalam penelitian ini, reaksi antara TiCls/aseton dengan NHs/aseton merupakan
reaksi yang berada pada suasana asam, sedangkan reaksi antara TTIP/aseton dengan
NHa/aseton merupakan reaksi yang berada pada suasana netral. Hal ini terlihat pada

pH yang diukur pada Tabel 4.4 berikut.

Tabel 4.4. Kondisi pH larutan pada setiap reaksi

Jenis Larutan pH

TiCls:NH; | TiCliNHs | TiClzNHs | TTIP:NH;
(1:400) | (2:400) | (3:400) | (1:400)

Prekursor 1 1 1 6
Prekursor /Aseton 1 0 0 6
NHs/Aseton 9 9 9 9
Prekursor /Aseton + NHs/Aseton 0-1 0 0 7-8

Menurut Casaignon, S., et al., reaksi hidrolisis TiCl, dengan suasana pH
dibawah 1 akan memicu terbentuk campuran fasa anatase dan rutile, anatase murni
pada suasana 1<pH<6, dan prekursor tritanate pada suasana pH>6 (Casaignon, S., et
al., 2007). Tabel 4.4 memperlihatkan bahwa selama reaksi antara prekursor TiCly
dengan NHs/aseton berada pada suasana asam. Hal ini dapat membantu proses
hidrolisis dan menginisiasi terbentuknya seed fasa kristalin. Berbeda halnya dengan
reaksi antara prekursor TTIP dengan NHs; yang berada pada suasana relatif netral.
Suasana netral ini memungkinkan proses hidrolisis berjalan lebih sempurna
dibandingkan reaksi pada prekursor TiCl,, sehingga titania yang dihasilkan dari
prekursor TTIP menghasilkan fraksi berat fasa kristal anatase yang cenderung lebih

besar dibandingkan titania yang dihasilkan dari prekursor TiCl,. Perbedaan kristal
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yang terbentuk dari reaksi kedua prekursor ini, dapat terlihat dari hasil karakterisasi
Difraksi Sinar-X.

4.4  Pengaruh Ekstraksi Pelarut pada Preparasi Titania Nanoporous

Variasi penggunaan ekstraksi pelarut dilakukan dengan membandingkan dua
sampel titania baik dengan atau tanpa dilakukan ekstraksi sebelum dilakukan kalsinasi.
Titania yang digunakan berasal dari prekursor TiCl, dengan rasio mol TiCls/aseton
terhadap mol NHs/aseton sebesar 1:400. Ekstraksi pelarut dilakukan dengan
menggunakan pelarut metanol. Proses ekstraksi memberikan kemudahan dalam tahap
penghilangan core secara perlahan-lahan yang tidak mengganggu susunan kristal yang
telah ada. Tidak terganggunya susunan kristal akan membantu dalam pembentukan

kristal titania.

Penggunaan ekstraksi dan tanpa ekstraksi memiliki perbedaan dalam analisis
TGA nya, seperti yang terlihat pada Gambar 4.3. Pada Gambar 4.3 dapat terlihat
bahwa sampel yang diekstraksi lebih kecil kehilangan berat (weight loss) nya
dibandingkan dengan sampel yang tanpa diekstraksi. Nilai kehilangan berat sampel
yang diekstraksi sebesar 29,213% sedangkan nilai kehilangan berat sampel yang tanpa
diekstraksi 49,934%. Hal ini terjadi akibat sampel titania yang diekstraksi memiliki
kandungan senyawa yang lebih banyak dibandingkan sampel titania yang tanpa
diekstraksi. Perbedaan jumlah senyawa NH4CIl merupakan penyebab dari perbedaan
nilai kehilangan berat dari titania sampel yang dengan dan tanpa ekstraksi. Hal ini
diperkuat dari Gambar 4.4 yang memperlihatkan kedua sampel titania memiliki
persentase kehilangan berat yang berbeda pada interval suhu 200°C-300°C. Perbedaan
jumlah senyawa NH,CI dapat terlihat dari persentase kehilangan berat pada interval
suhu 200°C-300°C. Pada interval suhu 200°C-300°C, sampel yang diekstraksi
memiliki persentase kehilangan berat yang lebih kecil dibandingkan sampel yang
tanpa diekstraksi. Sampel yang diekstraksi memiliki persentase kehilangan berat
sebesar 4% sedangkan sampel yang tanpa diekstraksi memiliki persentase kehilangan
berat sebesar 26%.
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Gambar 4.3. Pengaruh ekstraksi terhadap analisis TGA: (DS-3) Ekstraksi (DS-4) Non
ekstraksi
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Gambar 4.4. Pengaruh ekstraksi terhadap persentase kehilangan berat: (DS-3)
Ekstraksi (DS-4) Non ekstraksi

Sampel yang diperlakukan baik dengan atau tanpa ekstraksi memiliki nilai
energi celah pita yang khas dimiliki pada semikonduktor titania. Hal ini dapat terlihat
dari spektra DRS UV-Vis pada Gambar 4.5. Sampel titania yang melalui ekstraksi
memiliki energi celah pita sebesar 3,32 eV, sedangkan sampel titania yang tanpa
melalui ekstraksi memiliki energi celah pita sebesar 3,06 eV.
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Gambar 4.5. Pengaruh ekstraksi terhadap spektra DRS UV-Vis

Dari hasil spektrum DRS FT-IR sebagaimana yang ditunjukan pada Gambar
4.6 memperlihatkan terbentuknya network Ti-O yang anatase. Pembentukan Ti-O

anatase terlihat dari peak sekitar 550-700 cm™ yang berintensitas medium.

Kandungan organik pada titania hasil sintesis dapat terlihat pada beberapa peak
dengan kisaran bilangan gelombang tertentu. Peak pada kisaran bilangan gelombang
3042-3159 cm™ dengan intensitas lemah (melebar) memperlihatkan adanya vibrasi
ulur gugus fungsi O-H. Gugus fungsi N-H (primer) terlihat pada peak dengan kisaran
bilangan gelombang 1626 cm™ yang berintensitas lemah dan gugus fungsi N-H
(sekunder) terlihat pada peak dengan kisaran bilangan gelombang 1544 cm™ yang
berintensitas lemah.

Penggunaan ekstraksi dan tanpa ekstraksi menghasilkan perbedaan dalam
residu senyawa organik. Penggunaan ekstraksi memberikan kemudahan dalam
penghilangan core sehingga sedikit core NH,Cl yang tersisa dalam titania. Sementara
itu, tanpa penggunaan ekstraksi menyebabkan kesulitan dalam penghilangan core
NH,4CI sehingga banyak core NH,Cl yang tersisa dalam titania. Sedikit dan banyaknya
core NH,4CI yang tersisa dalam titania dapat terlihat dari besar kecilnya persentase
transmisi spektra FT-IR. Persentase transmisi yang kecil memberikan intrepetasi

bahwa sedikitnya core NH,Cl yang tersisa dan sebaliknya.
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Penggunaan prekursor TiCl, memberikan residu senyawa orgaik dengan gugus
fungsi N-H dan O-H sedangkan penggunaan prekursor TTIP tidak memberikan residu
senyawa organik. Hal ini kemungkinan akibat dari core NH4Cl yang masih berada
pada titania dari penggunaan prekursor TiCl4. Senyawa core NH4Cl yang memiliki
suhu dekomposisi yang lebih tinggi dibandingkan senyawa core NH4CI menyebabkan
lebih sulit proses penghilangan senyawa core NH4Cl dibandingkan senyawa core
NH,OH.

10 u T T T T T T
L - /Ekstraksi |
g 80_ Non |
iz S ~
g
Z 60
A L
£ 40
5
= 20+ 2
1 l 1 l 1 I 1
4000 3000 2000 1000
Bilangan Gelombang (cm-1)

Gambar 4.6. Pengaruh ekstraksi terhadap spektra DRS FT-IR

Menurut Thamaphat, K., et al., puncak difraksi yang kuat pada 27°, 36, dan
55° mengindikasikan titania bentuk rutile. Puncak difraksi yang kuat pada 25° dan 48°
mengindikasikan titania berfasa anatase. Intensitas peak pada pola difraksi yang
meningkat menyebabkan membesarnya ukuran partikel. Bentuk amorf terlihat dari

pola yang melebar dengan intensitas yang rendah (Thamaphat, K., et al., 2008).
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Menurut Adammo, M..et al., fasa brookite diperlihatkan dari peak kuat yang
berada pada 25,5° dan 30,8°. Fasa anatase diperlihatkan dari peak yang kuat pada 25,3°
dan 37,7° akibat difraksi dari (101) dan (004). Difraktogram dari fasa rutile dilihat dari
peak kuat yang berada pada 27,7°, 37,3° dan 55,1° (Adammo, M. et al.,2008).

Gambar 4.7 memperlihatkan pola difraksi sinar-X titania hasil sintesis setelah
kalsinasi. Pola XRD memperlihatkan bentuk kristalin dengan fasa anatase, rutile dan
brookite. Puncak tertinggi yang berada pada daerah 26 = 25°, merupakan puncak khas
dari kristal TiO, anatase bidang {101} sedangkan puncak pada daerah 20 = 27°
merupakan khas puncak kristal rutile. Ukuran kristalit titania dihitung dengan
menggunakan software XPowder berdasarkan persamaan Debye-Scherrer pada puncak

tertinggi 20 = 25°, bidang {101} anatase, yang dirumuskan :

_ KA
B.cosé

Dimana, s = ukuran kristalit

A = panjang gelombang radiasi-X (CuKo = 0,15406 nm)
k = konstanta yang dianggap 0,9
6 = sudut difraksi

B = garis lebar setengah puncak tertinggi

Titania yang dihasilkan melalui ekstraksi memberikan intensitas yang
cenderung lebih rendah dibandingkan titania yang dihasilkan tanpa melalui ekstraksi,
seperti yang terlihat pada Gambar 4.9. Hal ini menyebabkan titania yang dihasilkan
melalui ekstraksi memiliki ukuran kristalit yang cenderung lebih kecil dibandingkan
dengan ukuran kristalit titania yang dihasilkan tanpa melalui ekstraksi. Dengan adanya
ekstraksi menghasilkan titania dengan ukuran kristalit anatase12 nm, sedangkan tanpa
adanya ekstraksi menghasilkan titania dengan ukuran kristalit anatase 14 nm, seperti

yang terlihat pada Gambar 4.9.
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Gambar 4.7. Pengaruh ekstraksi terhadap pola XRD bertheta tinggi

Pola XRD dapat menentukan jenis kristal yang berada pada titania hasil
sintesis ditentukan berdasarkan database PDF2.DAT. Hasil pengamatan jenis krital
titania hasil sintesis dapat terlihat pada Lampiran 3.

Kandungan fasa kristal (anatase, rutile dan brookite) dapat dihitung dari
intensitas anatase, rutile dan brookite. Fraksi berat rutile (Wg) dapat dihitung dari
persamaan berikut bila sampel hanya mengandung fasa anatase dan rutile (zhang, H.,
Banfield, J.F., 2000).

7, “z
R 0.8844, + 4y

Bila sampel mengandung fasa anatase, rutile dan brookite, maka fraksi berat
anatase (Wa), fraksi berat rutile (Wg) dan fraksi berat brookite (Wg) dihitung dengan
persamaan berikut ini (Zhang, H., Banfield, J.F., 2000).
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~ kada
AT fydy + Ag + g

, e
R kA, + Ay + kpdy

W, JI1(3‘43
B kady + Ap + kpdyg

Keterangan: Aa : besarnya intensitas peak anatase (101)
AR : besarnya intensitas peak rutile (110)
Ag - besarnya intensitas peak brookite (121)
ka dan kg - koefisien dimana ka sebesar 0,886 dan kg sebesar 2,721
Dari pola XRD bertheta tinggi dapat dihitung fraksi berat kristal yang
terkandung dalam TiO,, yang dapat terlihat pada Gambar 4.8. Penggunaan ekstraksi

menyebabkan titania memiliki fraksi berat fasa anatase cenderung lebih rendah

dibandingkan tanpa adanya ekstraksi.

B Elkstralsi

Non Ekstralest

Fraksi Berat Kristal

0.1 -
; =

Anatase Rutile Broolkite

Gambar 4.8. Pengaruh ekstraksi terhadap fraksi berat setiap kristal titania hasil

sintesis
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Indikasi pori titania dapat terlihat dari data XRD bertheta rendah. Kedua
sampel titania baik DS-3 (TiO, yang melalui ekstraksi) maupun DS-4 (TiO; yang
tanpa melalui ekstraksi) memiliki pola XRD bertheta rendah yang hampir sama,
seperti yang terlihat pada Gambar 4.9. Menurut Janitabar (2010), peak yang berada
pada theta 0,5-1 mengindikasikan bahwa titania hasil sintesis memiliki struktur
mesoporous. Intensitas yang tinggi pada kisaran 2 theta 0,5-1 mengindikasikan bahwa

preparasi baik dengan atau tanpa adanya ekstraksi dapat menghasilkan titania

mesoporous.
1500 . | .

: Ekstraksi :

) - 1
= 10000- _
E I ]
E - _
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1 2

2 theta (derajat)

Gambar 4.9. Pengaruh ekstraksi terhadap pola XRD bertheta rendah

Proses penghilangan core baik dengan atau tanpa diekstraksi sebelum
dilakukan kalsinasi, menghasilkan titania yang berpori pada sampel titania DS-3 (TiO,
yang melalui ekstraksi) dan sampel titania DS-4 (TiO, yang tanpa melalui ekstraksi),

seperti yang terlihat pada isotermal adsorpsi-desorpsi gas nitrogen Gambar 4.10.
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Menurut klasifikasi IUPAC (Sing et al., 1985), isotermal titania DS-3 dan DS-4
merupakan tipe IV dengan tipe loop histerisis H1, yang mengindikasikan titania
memiliki pori dengan ukuran dan bentuk yang seragam. Isotermal tipe 1V merupakan
karakter padatan mesoporous (2 nm < ukuran pori < 50 nm). Loop histerisis
menghubungkan proses sekunder kondensasi kapiler yang terjadi pada kisaran P/P%<1.

Hasil karakterisasi BET dapat diperoleh luas permukaan, total volume pori dan
ukuran pori rerata, seperti yang terlihat pada Tabel 4.5. Ukuran pori rerata sampel
titania DS-3 (TiO, yang melalui ekstraksi) yakni sebesar 17,386 nm, sedangkan
ukuran pori rerata sampel titania DS-4 (TiO, yang tanpa melalui ekstraksi) yakni
sebesar 14,398 nm. Kedua titania ini memiliki kisaran ukuran pori material
mesoporous. Luas permukaan yang relatif kecil ini kemungkinan disebabkan oleh
ketidak teraturan susunan kristal didalam partikel titania. Luas permukaan yang relatif
kecil ini dapat terlihat dari isotermal adsorpsi-desorpsi nitrogen pada kedua sampel
yakni memiliki total volume pori yang relatif kecil. Total volume pori sampel titania
DS-3 (TiO, yang melalui ekstraksi) sebesar 0,1217 cc/g, sedangkan sampel titania DS-
4 (TiO, yang tanpa melalui ekstraksi) sebesar 0,1218 cc/g.

DS-4 = TiO, yang tanpa melalui ekstraksi
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Gambar 4.10. Pengaruh ekstraksi terhadap isotermal adsorpsi-desorpsi gas nitrogen
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Tabel 4.5. Pengaruh ekstraksi terhadap luas permukaan dan ukuran pori titania

Sampel Luas Total Ukuran Pori
Permukaan | Volume Pori | Rerata
(m°/g) (cc/g) (nm)

TiO, dari TiCl, ekstraksi, kalsinasi 28,015 0,1218 17,386

TiO, dari TiCls non ekstraksi, | 33,802 0,1217 14,398

kalsinasi

Proses ekstraksi dapat berpengaruh pada ukuran partikel rerata dan rasio Ti dan
O, seperti yang terlihat pada Gambar 4.11, Tabel 4.6 dan Tabel 4.7. Proses ekstraksi
menghasilkan titania dengan ukuran partikel rerata yang cenderung lebih tinggi
dibandingkan tanpa proses ekstraksi. Hal ini kemungkinan disebabkan oleh proses
penghilangan core yang perlahan-lahan melalui ekstraksi sehingga tidak mengganggu
sistem core-shell yang telah ada dan tidak mengganggu bentuk partikel titania.

Rasio komposisi Ti dan O yang semakin kecil (komposisi O yang jauh lebih
banyak dibandingkan komposisi Ti) akan memperbesar kemungkinan terbentuknya
network Ti-O. Sampel titania DS-3 (TiO, yang melalui ekstraksi) memiliki rasio Ti
dan O yang cenderung lebih rendah dibandingkan dengan sampel titania DS-4 (TiO,
yang tanpa melalui ekstraksi). Hal ini memungkinkan sistem network Ti-O dapat
terjaga lebih baik dengan adanya proses ekstraksi daripada tanpa adanya proses

ekstraksi.
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Gambar 4.11. Pengaruh ekstraksi terhadap morfologi dan ukuran partikel:

(DS-3) Ekstraksi, (DS-4) Non ekstraksi

Tabel 4.6. Pengaruh ekstraksi terhadap ukuran partikel

Sampel Ukuran Partikel (nm)
Rerata Terbesar
TiO, melalui ekstraksi 69,9 75,7
TiO, tanpa melalui ekstraksi 62,4 73,4
Tabel 4.7. Pengaruh ekstraksi terhadap persentase rasio Ti dan O

Sampel Persentase Massa (%)

Ti O Ti/O
TiO, melalui ekstraksi 1,81 27,23 0.0665
TiO, tanpa melalui ekstraksi 9,38 35,76 0.2623

Preparasi nanopartikel..., Destyva Enggrit kusumo, FMIPAUI, 2011
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45  Pengaruh Kalsinasi pada Preparasi Titania Nanoporous

Variasi kalsinasi dilakukan dengan atau tanpa melalui kalsinasi pada sampel
TiO,. Formula titania yang digunakan adalah menggunakan rasio mol TiCls/aseton
terhadap NHas/aseton sebesar 1:400 dan tanpa melalui tahap ekstraksi. Suhu kalsinasi
yang berdasarkan atas suhu transformasi fasa amorf menjadi fasa rutile pada data
analisis TGA, adalah 500°C. Suhu transformasi dari fasa amorf menjadi fasa kristalin
diperlihatkan dari kurva TGA yang memiliki kurva yang steady state pada suhu
sekitar 500°C.

Penggunaan kalsinasi dapat menumbuhkan ukuran Kkristalit. Titania yang tidak
dikalsinasi memiliki ukuran kristalit anatase yang cenderung lebih rendah
dibandingkan ukuran kristalit anatase pada titania yang dikalsinasi, seperti yang
terlihat pada Gambar 4.12. Sampel yang tidak dikalsinasi memiliki ukuran Kristalit
anatase sebesar 2 nm, sedangkan sampel yang dikalsinasi memiliki ukuran Kristalit
anatase sebesar 14 nm. Pertumbuhan kristal ini terjadi akibat terjadinya agregasi
antara partikel titania sehingga menghasilkan ukuran kristal yang lebih besar. Pada
Gambar 4.12 juga terlihat bibit-bibit kristal anatase dimana sudah mulai terlihat peak

pada 25° dengan intensitas yang rendah.
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Gambar 4.12. Pengaruh kalsinasi terhadap pola XRD bertheta tinggi

Pola XRD bertheta tinggi dapat memberikan data fraksi berat dari setiap fasa
kristal berdasarkan intensitas yang ada. Pengaruh kalsinasi terhadap fraksi berat kristal
dapat terlihat pada Gambar 4.13. Fraksi berat fasa anatase pada sampel yang tidak
dikalsinasi cenderung lebih rendah dibandingkan sampel yang telah dikalsinasi.
Perubahan jumlah fraksi berat ini kemungkinan disebabkan penataan struktur kristal
menjadi lebih teratur yang berlangsung saat proses kalsinasi. Oleh karena itu, titania

yang masih memiliki fasa amorf dapat bertransformasi menjadi fasa kristalin.

0.9
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0.5
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m Kalsinasi

Fraksi Berat Kristal

Anatase Rutile Broolkite

Gambar 4.13. Pengaruh kalsinasi terhadap fraksi berat setiap kristal titania hasil

sintesis

4.6 Pengaruh Jenis Prekursor

Variasi jenis prekursor dilakukan dengan menggunakan dua jenis prekursor
yakni TiCl, dan TTIP. Formula titania yang digunakan adalah menggunakan rasio mol

prekursor terhadap mol NHs/aseton sebesar 1:400 dan tanpa melalui ekstraksi sebelum
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dikalsinasi. Penggunaan jenis prekursor yang berbeda dimaksudkan untuk melihat
perbedaan karakter titania yang dihasilkan.

Analisis data TGA dapat memperlihatkan suhu terjadinya transformasi dari
fasa amorf menjadi fasa kristalin, seperti yang terlihat pada Gambar 4.14. Meskipun
preparasi TiO, menggunakan prekursor yang berbeda, pemilihan suhu kalsinasi yakni
sama-sama menggunakan suhu 500°C. Hal ini karena kurva TGA mengalami kondisi
steady state pada suhu sekitar 500°C.

Selain pemilihan suhu kalsinasi, data TGA dapat memperlihatkan persentase
kehilangan berat yang terjadi pada interval suhu tertentu, seperti yang terlihat pada
Gambar 4.15. Pada Gambar 4.15 dapat diketahui bahwa senyawa pembentuk core
yang terbentuk dari prekursor TiCl, berbeda dengan senyawa pembentuk core yang
terbentuk dari prekursor TTIP. Pada Sub Bab 4.2.1 telah dijelaskan bahwa senyawa
NH4Cl merupakan senyawa core yang terbentuk dari prekursor TiCl,, sedangkan
senyawa NH;OH merupakan senyawa core yang terbentuk dari prekursor TTIP.
Senyawa NH,Cl memiliki massa molekul yang lebih besar dibandingkan senyawa
NH40H. Hal ini didukung oleh data TGA dimana penggunaan prekursor TiCl,
memberikan kehilangan berat (weight loss) yang lebih besar dibandingkan
penggunaan prekursor TTIP. Kehilangan berat dari penggunaan prekursor TiCl,
sebesar 49,934%, sedangkan kehilangan berat dari penggunaan prekursor TTIP
sebesar 29,517%.

Data TGA yang telah dikonversi menjadi persentase kehilangan berat pada
setiap interval suhu pemanasan, dapat memperkuat dugaan bahwa core NH,CI
terbentuk dari prekursor TiCl, sedangkan core NH,OH terbentuk dari prekursor TTIP.
Penggunaan prekursor TiCl, memberikan persentase kehilangan berat terbesar pada
suhu 200°C -300°C yang disebabkan suhu dekomposisi senyawa NH,CI berada pada
suhu sekitar 338°C. Sementara itu, penggunaan prekursor TTIP memberikan
persentase kehilangan berat terbesar pada suhu di bawah 100°C yang disebabkan suhu
dekomposisi senyawa NH,OH berada pada suhu sekitar -67°C.
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Gambar 4.15. Pengaruh jenis prekursor terhadap persentase kehilangan berat: (DS-4)
TiCl, (DS-16) TTIP

Preparasi TiO, yang berasal dari prekursor TiCl, dengan aseton beramonia
sebagai media reaksi, telah dilakukan oleh Hui Z., et al (2009). Sampel yang
dipreparasi baik dengan prekursor TiCl, maupun prekursor TTIP, memiliki nilai
energi celah pita yang khas dimiliki pada semikonduktor titania. Hal ini dapat terlihat
dari spektra DRS UV-Vis pada Gambar 4.16. Sampel titania yang dipreparasi dengan
prekursor TiCl, memiliki energi celah pita sebesar 3,06 eV, sedangkan sampel

dipreparasi dengan prekursor TTIP memiliki energi celah pita sebesar 3,12 eV.

Universitas Indonesia

Preparasi nanopartikel..., Destyva Enggrit kusumo, FMIPAUI, 2011



66

20
80

60
50
o =—T102 dari prekursor
30 TiCl4 (Eg= 3.06)

20

Persentase Reflektan (%)

=—T102 dari prekursor
10 TTIP (Eg =3.12)

0 200 400 600 800 1000

Panjang Gelombang (nm)

Gambar 4.16. Pengaruh jenis prekursor terhadap spektrum DRS UV-Vis TiO,

Dari hasil spektrum DRS FT-IR sebagaimana yang ditunjukan pada Gambar
4.17 memperlihatkan terbentuknya network Ti-O yang anatase. Pembentukan Ti-O

anatase terlihat dari peak sekitar 550-700 cm™ yang berintensitas medium.

Kandungan organik pada titania hasil sintesis dapat terlihat pada beberapa peak
dengan kisaran bilangan gelombang tertentu. Peak pada kisaran bilangan gelombang
3042-3159 cm™ dengan intensitas lemah (melebar) memperlihatkan adanya vibrasi
ulur gugus fungsi O-H. Gugus fungsi N-H (primer) terlihat pada peak dengan kisaran
bilangan gelombang 1626 cm™ yang berintensitas lemah dan gugus fungsi N-H
(sekunder) terlihat pada peak dengan kisaran bilangan gelombang 1544 cm™ yang
berintensitas lemah .

Penggunaan prekursor yang berbeda menghasilkan perbedaan dalam residu
senyawa organik. Penggunaan prekursor TiCl, memberikan residu senyawa orgaik
dengan gugus fungsi N-H dan O-H sedangkan penggunaan prekursor TTIP tidak
memberikan residu senyawa organik. Hal ini kemungkinan akibat dari core NH,CI
yang masih berada pada titania dari penggunaan prekursor TiCl,. Senyawa core
NH,CI yang memiliki suhu dekomposisi yang lebih tinggi dibandingkan senyawa core
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NH4OH, menyebabkan lebih sulitnya proses penghilangan senyawa core NH4CI
dibandingkan senyawa core NH,OH.

10 T I T I T I T
TiO2 dari prekursor TiCl4
i TiO2 dari prekursor TTIP i
= 80~ ]
. é = = Z
60 ‘ -
s
— - 4
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= 40 "
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Bilangan Gelombang (cm-1)

Gambar 4.17. Pengaruh jenis prekursor terhadap spektra DRS FT-IR

Penggunaan prekursor baik TiCl,; maupun TTIP menghasilkan titania dengan
pola XRD bertheta tinggi yang mirip polanya satu sama lain, seperti yang terlihat pada
Gambar 4.18. Hal ini menyebabkan ukuran kristalit anatase memiliki nilai yang
sama, seperti yang terlihat pada Gambar 4.18. Titania yang dihasilkan dari prekursor
TiCl, memiliki ukuran Kkristalit anatase sebesar 14 nm, sedangkan titania yang
dihasilkan dari prekursor TTIP memiliki ukuran kristalit anatase sebesar 14 nm. Dari
pola XRD bertheta tinggi dapat dihitung fraksi berat kristal yang terkandung dalam
Ti0, berdasarkan intensitasnya, yang dapat terlihat pada Gambar 4.19.
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Gambar 4.18. Pengaruh jenis prekursor terhadap pola XRD bertheta tinggi
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Gambar 4.19. Pengaruh jenis prekursor terhadap fraksi berat setiap kristal titania hasil

sintesis
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Penggunaan jenis prekursor yang berbeda dapat mempengaruhi pola XRD
yang bertheta rendah. Menurut Janitabar (2010), peak yang berada pada theta 0,5-1
mengindikasikan bahwa titania hasil sintesis memiliki struktur mesoporous. Pada
Gambar 4.20 dapat telihat bahwa instensitas yang kuat diberikan pada kisaran 2 theta
sebesar 0,5-1. Hal ini memungkinkan bahwa kedua titania baik yang berasal dari

prekursor TiCl, maupun prekursor TTIP memiliki struktur mesoporous.

1500 - T

\ TiO2 dari Prekursor TiCl4

10000~ .

TiO2 dari Prekursor TTIP 1

Intensitas (a.u)

5000~

1 2
2 theta (derajat)

Gambar 4.20. Pengaruh jenis prekursor terhadap pola XRD bertheta rendah

Penggunan prekursor yang berbeda juga memberikan morfologi, ukuran
partikel dan rasio komposisi Ti dan O yang berbeda, seperti yang terlihat pada
Gambar 4.21, Tabel 4.8 dan Tabel 4.9. Penggunaan prekursor TiCl, memberikan
ukuran partikel rerata yang cenderung lebih kecil dibandingkan penggunaan prekursor
TTIP. Perbedaan ukuran partikel ini dapat diidentifikasi dari tekstur halus tidaknya
padatan titania yang diperoleh. Hal ini karena titania yang dihasilkan dari prekursor
TiCl, memiliki tekstur lebih halus padatannya dibandingkan titania yang dihasilkan
dari prekursor TTIP.
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Rasio komposisi Ti dan O yang semakin kecil (komposisi O yang jauh lebih
banyak dibandingkan komposisi Ti) akan memperbesar kemungkinan terbentuknya
network Ti-O. Sampel titania DS-4 (titania yang dihasilkan dari prekursor TiCl,)
memiliki nilai rasio komposisi Ti dan O yang cenderung lebih kecil dibandingkan
dengan sampel titania DS-16 (titania yang dihasilkan dari prekursor TTIP). Hal ini
mengindikasikan bahwa sampel titania DS-4 (titania yang dihasilkan dari prekursor
TiCl,;) memiliki network Ti-O yang cenderung lebih banyak dibandingkan dengan
sampel titania DS-16 (titania yang dihasilkan dari prekursor TTIP).

n

B e

X40M0Q 0%um 000073441 30 SEk 20kV  X40,000 '0.5pm 0000 11.30 SEI

Gambar 4.21. Pengaruh jenis prekursor terhadap morfologi dan ukuran partikel:
(DS-4) titania yang dihasilkan dari prekursor TiCl,, (DS-16) (titania
yang dihasilkan dari prekursor TTIP)

Tabel 4.8. Pengaruh jenis prekursor terhadap ukuran partikel

Sampel Ukuran Partikel (nm)
Rerata Terbesar

TiO, dari prekursor TiCly 62,4 73,4

TiO, dari prekursor TTIP 71,8 77,1
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Tabel 4.9. Pengaruh jenis prekursor terhadap persentase massa Ti dan O

Sampel Persentase Massa (%0)

Ti O Ti/O
TiO; dari prekursor TiCly 9,38 35,76 0.2623
TiO, dari prekursor TTIP 18,35 34,96 0.5249

4.7  Pengaruh Rasio Mol TiCls/Aseton terhadap NHs/Aseton pada Preparasi

Titania Nanoporous

Variasi ini dilakukan dengan menggunakan rasio mol TiCls/aseton terhadap
mol NHs/aseton sebesar 1:400, 2:400 dan 3:400. Proses preparasi titania dilakukan
tanpa melalui ekstraksi sebelum dikalsinasi. Penggunaan rasio mol TiCls/aseton
terhadap mol NHaj/aseton yang berbeda dimaksudkan untuk melihat perbedaan
karakter titania yang diperoleh.

Suhu Kalsinasi yang digunakan dalam preparasi sebesar 500°C. Hal ini karena
suhu ini terjadi transformasi fasa amorf menjadi fasa kristalin, seperti yang terlihat
pada Gambar 4.22. Suhu transformasi dari fasa amorf menjadi fasa kristalin
diperlihatkan dari kurva TGA yang memiliki kurva yang steady state pada suhu
sekitar 500°C. Pada kurva TGA-DTA dapat terlihat persentase kehilangan berat pada
interval suhu 300°C-400°C, memiliki persentase kehilangan berat yang semakin
rendah dengan semakin besarnya rasio mol TiCl/aseton terhadap mol NHs/aseton
yang digunakan, seperti yang terlihat pada Gambar 4.23. Interval suhu 300°C-400°C
merupakan suhu terjadinya dekomposisi senyawa NH,CI sebagai pembentuk pori pada
titania. Hal ini menunjukkan bahwa semakin besar rasio mol TiCls/aseton terhadap
mol NHs/aseton yang digunakan akan memperkecil kemungkinan jumlah NH4CI yang
dapat dihilangkan dari sistem core-shell dan bahkan memperkecil pori-pori yang

terbentuk.

Universitas Indonesia

Preparasi nanopartikel..., Destyva Enggrit kusumo, FMIPAUI, 2011




72

TG
mg
[ — [Termp Prograrm]
18.00- Start Termp 30.0
L Temp Rate  Hold Temp  Hold Time Gas
[ [Cimin] [c1 [ min ] DS-4
10.00 550.0 o 1
16.00-
[ File Mame W1-TIGI4-noneks tad
[ Detector DTGED Start 30.00C
I Acquisition Date 11/03i30
14.00- Acquisition Time 01:57:30 End 550.00G |
Sample Marme V1-TiGI4-noneks weight Loss -a.141my
b sample weight: 18.306[ma] _48.834%
L atmosphere Mitragen
1200 Heat -14.1584
L -773.8900 B
10.00-
C 1 1 L 1 1
100,00 200,00 300,00 400,00 SO0.00
w1-TiCld-noneks.tad TGA Temp [2]
TGA
mg
File Marme WI-TiCl4-noneks tad -
Detector: DTGED
22.00- Acquisition Date 11/03429
Acguisition Time 02:00:58 DS-8
Sample Name WILTICI4-noneks
mple weight 22.452[mg] Start 30,000
At Mitragen End S50 00C
20.00- wieight Loss -8.21 4mg
-36.585% 4
1800
Heat 28164
L 1.7 4K
16.00 [Termp Prograrm] ° b
Start Temp 0.0
Temp Rate  Hold Temp  Hold Time  Gas
[Cirmin | [c 1] [ min ]
10.00 550.0 o 1
1400k ' L L L L
100 00 200.00 300,00 A00.00 500.00

— W2-TiCld-noneks tad TGEA

TS
mg
22,00~
Start 30,000 DS-12
End 550.00C i
Weight Loss -8.181mg
20.00F -36 B55%
File Mame w3-TiCl4-noneks.tad 1
18.00 Detector: DTGED Heat -9.68J
Acguisition Date 11/03i29 -433.79lg
Acguisition Time 21:24:09
Sample Narme V3-TICI4-noneks
Sample Weight: 22.318lma)
Atmaosphere Mitrogen i
16.00-
[Temp Frograrm]
StartTermp 30,0
Termb Rate  Hold Ternp Hold Time Gas
[Crmin | [C 1 [ rmin ]
14.00F 10.00 550.0 o 1 b
000 100.00 200.00 300 00 400,00 500.00

Termp [C]

WA-TICIA-noneks tad TGA

Gambar 4.22. Pengaruh rasio mol TiCl, /aseton terhadap mol NHs/aseton terhadap
analisis TGA: (DS-4) 1:400, (DS-8) 2:400, (DS-12) 3:400
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Gambar 4.23. Pengaruh rasio mol TiCl, /aseton terhadap mol NHz/aseton pada
persentase kehilangan berat: (DS-4) 1:400, (DS-8) 2:400, (DS-12)
3:400
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Penggunaan variasi rasio mol TiCls/aseton terhadap mol NHs/aseton dapat
menghasilkan nilai energi celah pita yang khas dimiliki pada semikonduktor titania.
Hal ini dapat terlihat dari spektra DRS UV-Vis pada Gambar 4.24. Sampel titania
DS-4 (rasio mol TiCly/aseton terhadap mol NHs/aseton sebesar 1:400) memiliki nilai
energi celah pita sebesar 3,06 eV. Sampel titania DS-8 (rasio mol TiCls/aseton
terhadap mol NHg/aseton sebesar 2:400) memiliki nilai energi celah pita sebesar 3,28
eV. Sampel titania DS-12 (rasio mol TiCls/aseton terhadap mol NHs/aseton sebesar
3:400) memiliki nilai energi celah pita sebesar 3,21 eV.

60 /

—1:400(Eg=3,06¢eV)

Persentase Reflektan (%)
.
<

30 —72:400(Eg=3,28¢V)
20 3:400(Eg=3.,21¢eV)
10
et
0
0 200 400 600 800 1000

Panjang Gelombang (nm)

Gambar 4.24. Pengaruh rasio mol TiCls/aseton terhadap mol NHs/aseton pada
spektra DRS UV-Vis TiO;

Pada Gambar 4.25 terlihat bahwa ukuran kristalit anatase cenderung
meningkat seiring dengan meningkatnya rasio mol TiCls/aseton terhadap mol
NHas/aseton. Hal ini kemungkinan diakibatkan oleh meningkatnya jumlah Ti yang
terkandung dalam reaksi pencampuran TiCl, dengan NHj3 seiring dengan peningkatan
penggunaan rasio mol TiCls/aseton terhadap mol NHs/aseton, sehingga ukuran

kristalit anatase yang terbentuk akan cenderung semakin besar pula.
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Gambar 4.25. Pengaruh rasio mol TiCl/aseton terhadap mol NHs/aseton pada pola
XRD bertheta tinggi

Hasil perhitungan fraksi berat setiap fasa kristalit titania hasil sintesis dengan
rasio mol TiCl, terhadap NH3 sebesar 1:400, 2:400 dan 3:400, dapat terlihat pada
Gambar 4.26.
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Gambar 4.26. Pengaruh rasio mol TiCls/aseton terhadap NHs/aseton pada fraksi berat

setiap kristal titania hasil sintesis
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4.8 Immobilisasi Titania Hasil Sintesis

Evaluasi aktivitas titania hasil sintesis dilakukan pada titania yang dihasilkan
dari jenis prekursor TiCl, dan TTIP. Formula titania yang digunakan adalah rasio mol
prekursor/aseton terhadap NHs/aseton sebesar 1:400, baik dengan atau tanpa melalui
ekstraksi sebelum dilakukan kalsinasi. Immobilisasi titania dilakukan dengan cara
metode dip-coating atau pencelupan dengan kecepatan tarik 10 detik/cm. Pelapisan
titania pada gelas dilakukan sebanyak 20 kali. Foto titania hasil immobilisasi dapat
terlihat pada Gambar 4.27.

Keterangan: DS-3 = TiO; dari TiCl4:NH3; (1:400), ekstraksi
DS-4 =TiO; dari TiCl4;:NHj; (1:400), non ekstraksi
DS-15 =TiO, dari TTIP:NH3; (1:400), ekstraksi

DS-16 =TiO; dari TTIP:NHj; (1:400), non ekstraksi
Gambar 4.27. Titania yang telah diimmobilisasi pada bagian dalam gelas

49 Evaluasi Aktivitas Fotokatalitik

Pada penelitian ini, pengujian aktivitas fotokatalitik dilakukan dengan melihat

kemampuan degradasi titania hasil sintesis terhadap senyawa methylene blue.

Untuk mengevaluasi aktivitas fotokatalisis, pengujian dilakukan pada empat
kondisi yang berbeda, yakni:

kontrol : methylene blue tanpa titania, lampu UV black light tidak menyala

fotolisis : methylene blue tanpa titania, lampu UV black light menyala
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katalisis : methylene blue dengan titania, lampu UV black light tidak menyala
fotokatalisis : methylene blue dengan titania, lampu UV black light menyala

Pada masing-masing kondisi percobaan tersebut selama waktu observasi
dilakukan pengukuran spektra UV-Vis terhadap larutan contoh selama selang waktu
tertentu. Dari data spektra tersebut diperoleh dinamika perubahan adsorbansi
methylene blue (MB) pada panjang gelombang 666 nm (Amax) Yang menggambarkan

perubahan konsentrasi MB selama pengamatan.

Titania yang dievaluasi aktivitasnya adalah DS-3 (TiO; dari TiCl, melalui
ekstraksi), DS-4 (TiO, dari TiCl, tanpa melalui ekstraksi), DS-15 (TiO, dari TTIP
melalui ekstraksi), dan DS-16 (TiO, dari TTIP tanpa melalui ekstraksi). Nilai
persentase degradasi diambil dari pengukuran absorbansi senyawa methylene blue
selama selang waktu 2 menit mulai dari menit ke-0O hingga menit ke-20 dan selang
waktu 5 menit mulai dari menit ke-20 hingga menit ke-40.

Dinamika persentase pengukuran methylene blue menunjukkan bahwa keadaan
kontrol, fotolisis dan katalisis menunjukkan persentase pengurangan yang relatif kecil,
yakni dibawah 10%, seperti yang terlihat pada Gambar 4.28. Sementara pengurangan
yang cukup besar ditunjukkan oleh percobaan dengan kondisi operasi fotokatalitik dari
dua macam titania, yaitu film titania berkode DS-4 (TiO, dari TiCl, tanpa melalui
ekstraksi) dan DS-15 (TiO, dari TTIP melalui ekstraksi), dimana masing-masing
selama 40 menit dapat menurunkan konsentrasi MB sampai 35,67% dan 56,44%.
Diluar dugaan fotokatalisis berkode DS-3 (TiO; dari TiCl, melalui ekstraksi) dan DS-
16 (TiO, dari TTIP tanpa melalui ekstraksi) tidak menunjukkan aktivitas
fotokatalitiknya.
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Persentase Degradasi (%)

0

=+=Ti0, dari TiCly eks
—#—T10; dari TiCls non eks
=——T10, dari TTIP eks
=—=Ti0, dari TTIP non eks
kontrol
katalisis

fotolisis

0 10 20 30 40 50 60 70
Waktu (menit)

Gambar 4.28. Persentase degradasi methylene blue terhadap waktu
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BAB V
KESIMPULAN DAN SARAN

Kesimpulan

Preparasi nanopartikel titania telah dilakukan. Berdasarkan data yang diperoleh

dapat disimpulkan bahwa:

Kristal titania berstruktur mesoporous dapat diperoleh dari prekursor TiCl,
yang dipreparasi melalui pembentukan sistem core-shell yang terdiri atas
NH.Cl sebagai core dan TiO,.-xH,O-NH4Cl sebagai shell dalam media aseton

beramonia.

Kalsinasi dari core-shell yang didahului dengan ekstraksi sebelumnya,
menghasilkan ukuran kristalit 12 nm, ukuran partikel rata-rata 69,9 nm,
memiliki fasa kristal anatase, brookite dan rutile dengan fraksi berat masing-
masing 0,612, 0,284, dan 0,104, luas permukaan 28, 015 m?/g, total volume
pori 0,1218 cc/g, radius pori rata-rata 8,693 nm.

Kalsinasi dari core-shell yang didahului dengan ekstraksi sebelumnya,
menghasilkan ukuran kristalit 14 nm, ukuran partikel rata-rata 62,4 nm,
memiliki fasa kristal anatase, brookite dan rutile dengan fraksi berat masing-
masing 0,773, 0,173, dan 0,054, luas permukaan 33,802 m?/g, total volume
pori 0,1217 cc/g, radius pori rata-rata 7,199 nm.

Dalam degradasi senyawa methylene blue, kondisi fotokatalitik oleh sampel
TiO, dari prekursor TTIP yang didahului ekstraksi sebelum dikalsinasi

menghasilkan persentase degradasi tertinggi yakni sebesar 56,43%.
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5.2 Saran

Penelitian ini masih memiliki banyak kekurangan, sehingga diperlukan

penelitian lebih lanjut terhadap preparasi nanopartikel titania, antara lain:

o Perlu dilakukan variasi mol NH3 untuk mengatur pembentukan pori sehingga

dapat memperbesar luas permukaan titania.

o Perlu dilakukan karakterisasi menggunakan TEM untuk melihat morfologi

internal dari core-shell dan titania yang diperoleh.
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Lampiran 1. Diagram Alir Penelitian

Tanpa Ekstraksi ]

Pelarut

Variasi Ekstraksi

Pelarut
Dengan Ekstraksi
Pelarut

Tanpa
Kalsinasi

Variasi Kalsinasi
—>[ Preparasi matriks titania { 1as! nas!

Dengan
Kalsinasi

Variasi Jenis
Prekursor

1:400
Variasi rasio mol 2- 400
TiCl, dan NH; J
3:400
| 4 -  TGA-DTA R
- UV-Vis DRS
[ Karakteristik matriks titania R - XRD (Low dan
wide angle)
- FTIR
- SEM-EDX
- BET
- J
v
Immobilisasi katalis titania Penguijian Aktivitas Fotokatalis Titania
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Lampiran 2. Data DRS UV-Vis TiO;

Grafik DRS UV Vis

90
30
70
60
50
40
30
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Energi celah (band gap energy) adalah nilai intercept dari persamaan garis linier
grafik Kubelka-Munk

1. Grafik Kubelka-Munk dari TiO; dengan formula TiCl, V1 Non Ekstraksi

Faktor KM
[S¥]

y=7.314x-24.31

1 R*=0.997
0.5
0
3.55 3.6 3.65 37 3.75 38 3.85
Energi (eV)

2. Grafik Kubelka-Munk dari TiO, dengan formula TiCl, V1 Ekstraksi

3.

v=5027x-14.99
R==0.997

Faktor KM

342 343 344 345 346 347 348 349 3.5 3.51
Energi(eV)

Grafik Kubelka-Munk dari TiO, dengan formula TiCl, V2 Ekstraksi

o

45
4
35
-
g 3
2 25
=z 2
= 15 v=14.95x-48.18
- RZ=0.994
1
0.5
0
3.38 3.4 342 344 346 348 35 352 354

Energi (eV)
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4. Grafik Kubelka-Munk dari TiO, dengan formula TiCl, V2 Non Ekstraksi

9
8
- 6
2 s
]
Z 4
=
i
v=14.15x-46.39
2 RZ=0.996
1
0
34 345 3.5 3.55 3.6 3.65 37 3.75 3.8 3.85
Energi(eV)

5. Grafik Kubelka-Munk dari TiO, dengan formula TiCl, V3 Ekstraksi

Faktor KM
.

3
- y=21.93x-71.10
- R*=10.989
1
0
34 3.45 3.5 3.55 3.0
Energi(eV)

6. Grafik Kubelka-Munk dari TiO, dengan formula TiCl,; V3 Non Ekstraksi

7
6
5
g a
g
= 3
[T
2
y=1518x-4872
1 R*=10.993
0
3.35 34 3.45 35 3.55 3.6 3.65
Energi{eV)
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7. Grafik Kubelka-Munk dari TiO, dengan formula TTIP V1 Ekstraksi

4.05

3.95

Faktor KM

y=7467x-22.19
R*=10.989

345 346 347

348 349

Fnergi(eV)

35 3.51

8. Grafik Kubelka-Munk dari TiO;, dengan formula TTIP V1 Ekstraksi

Faktor KM

y=14.68x-45.79
R==0.998

3.28 3.3 3.32

3.34 3.36

Energi(eV)

3.38 3.4
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Lampiran 3. Jenis Kristal Titania Hasil Sintesis dari Database PDF2.DAT

1. Sampel dari TiCl4:NH; (1:400), ekstraksi, non kalsinasi

4 PDF # 761934, Wawvelength = 1.54056

761934 Cuality:

CaS Mumber:

Molecular Wweight:  79.90
Yolume[CD]:  256.84
D= 4132 Drn:

Tioz
Titanium Dxide

Ref: Calculated from ICSD wsing POWD-12++, [1997)
Ref: Meagher, E.P.. Lager, G.A., Can. Mineral., 17, 77 [1979]

5.G.: Pbca [B1]

Cell Parameters:

a 89174 b 5.443 c 5138
2] B ¥

I/lcor. 1.64
Rad: Cuk.al
Lambda: 1.540E0
Filker:

d-zp: calculated

ICSD # - 036403

Mineral Narme:
Brookite

-

=5 -
2E 3
ey =

L |||.]| l|| |l[||ih||. s

T T T T T
53 30 20 1.5 1.3

di&] Int-f bk | dia) Int-f bk | dia) Int-f
4.5870 5 2 0 0 |1.7545 22 4 20 |1.4238 K
3.5091 993 2 1 0 [1.7308 1 2 2 2 |1.4152 73
3.4618 792 1 1 1 [1.7108 9 402 1411 40
2.8978 952 2 1 1 [1.6887 203 2 3 0 [1.3825 2
2.7245 47 0 2 0 |1.6834 119 1 2 1 [1.3721 2
2.5630 3 00 2 |1E604 290 4 2 1 [1.3622 58
24738 235 1 0 2 [1.6471 54 5 1 1 |1.3344 78
2.4070 171 0 2 1 [1.6323 5 4 1 2 |1.3307 42
2.3669 75 3 1 1 |1.6085 142 1 1 3 [1.3167 28
2.3424 212 20 |1.6043 86 2 31 [1.31339 23
2.3282 25 1 21 |1.5948 20 3 2 2 |1.31m 27
2.2935 42 4 0 0 |1.539 59 2 1 3 |1.310 27
2.2825 42 1 1 2 |1.5290 3 6 0 0 |1.3058 13
2.2414 148 2 0O 2 [1.4330 103 3 3 1 [1.3034 7
21314 142 02 2 1 [1.4930 103 5 0 2 [1.2906 4
21138 E 4 1 0 |1.4721 16 6 1 0 |1.2845 2
2.0728 4 21 2 |1.4640 7401 3 2 |1.2FF2 3
1.9670 191 3 0 2 [1.4592 o3 5 21 [1.2720 10
1.9549 17 4 1 1 |1.4439 E3 0 2 3 |1.2656 1
1.8913 293 3 2 1 [1.4439 E3 4 2 2 |1.25139 1
1.86591 4 0 2 2 |1.4400 80 3 1 3 |1.2453 1
1.8501 189 2 1 2 [1.4400 80 5 1 2 |1.2367 44
1.8314 29 1 2 2 |1.4322 126 1 2 3 [1.2367 44

SRR OO 2SO0 OE WO AN O A T
S O0WWEO-LOMNAEENMNOE L WEROMNO W &
N e o N = LS N B AT Yo Y SN N B o R

0100, Wavelength = 1.54056

72-0100 Quality: ©

CAS Mumber:

talecular Weight: 79,90
Volume[CD]  257.38
D 4124 Crov:

Tigz
Titanium Oxide

Ref: Calculated from IC5D using POWD-12++, [1997]
Ref: Baur, . H., Acta Crystallogr., 14, 214 [1961]

5.G. Pboa [B1)

Cell Parameters:

a 9.184 b 5447 c 5.145
t f ¥

I#lcor: 1.62
Rad: Cuk.al
Lambda: 1.54060
Filter:

d-zp: calculated

ICSD #: 015409

-

= o
& Z
.
EBE =
[ =

TR

1 1 1 1 1
549 2.0 20 1.5 1.3

d[A] Int-f h k1| did) Irt-f h k| [dia) Irt-f
4 5920 4 20 0 |1.7554 a0 4 2 0 [1.41E6E E3
25108 9599 2 1 0 |1.73z20 1 2 2 2 |1.3837 2
24640 Fe0 1 1 1 |1.7129 2 40 2 |1.372% 2
29000 91 211 1.6884 184 2 3 0 [1.3617 51
27238 432 0 2 0 |1.6831 09 1 3 1 |1.3349 EE
25728 2 00 2 16613 289 4 21 1.3349 EB
24771 217 1 0 2 |1.6487 49 B 1 1 [1.3322 35
24070 162 0 2 1 1.63240 5 4 1 2 |1.3164 26
23690 B3 31 1 |1.6104 125 1 1 3 |1.3164 26
23424 18 2 2 0 |1.5959 18 3 2 2 |1.3113 21
2.3284 22 1 2 1 |1.5409 B 21 3 [1.3113 21
2. 2960 40 4 0 0 |1.5306 3 6B 0 0 |1.303 B
22549 3}/ 1 1 2 |1.4948 90 5 0 2 [1.2916 3
22443 136 2 0 2 |1.4948 90 3 31 1.2862 17
213119 136 2 2 1 |1.473% 13 B 1 0 [1.2786 2
21157 B 4 1 0 |1.4644 B2 1 3 2 |1.2738 a
20750 3 21 2 |1.4602 16 5 2 1 |1.26684 1
1.9694 172 23 0 2 |1.4512 B4 0 2 3 |1.2524 1
1.9867 16 4 1 1 |1.4912 B4 4 2 2 [1.24589 1
1.8922 27 3 21 1.4415 EE 3 1 3 |1.2380 36
1.8701 3 02 2 |1.4418 EE 5 1 2 [1.2380 36
1.8521 170 23 1 2 |1.4334 109 1 2 3 [1.2354 29
1.8325 26 1 2 2 |1.421 5 4 3 0 |1.2267 B

A BEAMN=SMOM=AWOn o s Do ERNT T
SN e N R e B A RN U e R I BT
R R e N A Y | W o A
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2. Sampel dari TiCl4:NH;3 (1:400), non ekstraksi, non kalsinasi

[ 2 ]

&4 PDF # 710147, Wavelength = 1.54056
0147 Quality: C Til.g6003
C45 Mumber: Titaniurm Oxide

Ref: Calculated from ICSD using POWD-12++, [1997)

Molecular Weightt 137.03 Fick Riice, C.E__ Fiobinson, WP, Acta Crystallogr.. Sec. B, 33, 1342 [1977)

WVolume[CDL  314.72
D 4340 D

5.G.: R3c(167)

=

Cell Parameters: =z

ab13 b c 1378 @

R T
™ [}

|II.I|CDI 1?? - Ll | L | ||I 1l |‘_

Rad: Cuk.al T T T T T

Lambda: 1.54080 59 30 20 1513 d (&)

Filter:

dom calculated dibl I hok L [diAl I Rk LBl I Rk

ICSD #: 000929 3735 B 01 2 |1.6065 E 01 8 |12140 no312
27237 939 1 0 4 {16106 262 2 1 4 [1.2030 1128
28674 B3 11 0 14822 #14 300 (17714 g0 0 210
2.2971 50 00 6 |1.4350 3125 |11612 B1 1 3 4
22412 440 1 1 3 |1.3618 1 208 [1.1485 22 0 012
21160 B8 20 2 |1.3165 130 1 010 [1.1258 2 318
18682 362 0 2 4 |1.2837 Ef 220 |11206 138 2 26
17119 967 1 1 6 |1.2455 46 0 3 6 |1.0975 13 042
1.6684 8 211 (12363 21 223
1.6329 67 1 2 2 |1.2284 1 131

3. Sampel dari TiCl4:NH3 2:400 non ekstraksi, non kalsinasi

10148, Wawvelength = 1.54056

B
71-0148 Guality: © Ti1.886 03

CAS Mumber: Titanium Oxide )
Molecular Weight: 138.53 Ref: Calculated from ICSD using POWD-12++, [1997)

Valume[CD]  315.23 Fef Rice, C.E.. Robinzon, wW.R.. &cta Crystallogr., Sec. B, 33, 1342 (1977]

D 4.378 Dimn:
5.G.: R3c(167)

=

Cell Farameters: =

a 5128 b c 1383 k]

R S 58
el =

lHICOI: 1?5 - Ll ‘ L | ill LL |‘_

Rad: Cuk.al T T T T T

Lambda: 1.54060 549 20 20 15 1.3 dA)

Filter:

dl_szr: calculated i) Intf kb1 | dig) Intf b k1| dla) Intf h koI

IC5C # : 000930 ATFIFT 835 01 2 |16119 9 018 (12353 19 223
27294 933 1 0 4 |1.5103 258 21 4 |1.2270 11 31
2.5643 863 1 1 0 |1.4805 3|7 300 |17 29 312
23065 49 0 0 6 |1.4353 31 285 [1.2047 2124
22412 A7 11 3 | 1.3647 1 208 (11745 59 0 210
21145 E2 202|132 123 1 010 |1.1604 5801 34
1.8688 I/F O 2 4 |1.7187 2 11 59 |1.1832 20 0 012
1.7148 915 1 1 B |1.281 B4 2 2 0 |1.1206 125 2 2B
1.EE6E5 8 211 (126 3 21 7 |1.0963 12 042
1.6314 B2 1 2 2 |1.2489 43 0 3 B
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4. Sampel dari TiCl4;:NHj3 (3:400) ekstraksi, non kalsinasi

4 PDF # 761937, Wavelength = 1.54056

7E-1937 Guality: © Tinz
CAS Mumber: Titarium Oxide
P Ref: Calculated from IC5D using POWD-12++, [1997)

@;{?ﬂfg{gﬁf e.gzhé.n_sgs.sn Fef: Meagher, E.P., Lager, G4, Can Mineral, 17, 77 [1974)

D 4.072 Dim: n

5.G.: Pbca (61 '

Cell Parameters: % =

a 9.211 b 5.472 c 5171 @

-] f ¥ EE §
[T )

IAlcor: 1,61 -

Rad: Cukal r — ||LJ | Il || i|.| |IIL‘| Ll —

Lambda: 1.54060 53 30 20 15 1.3 d i)

Filter:

d-sp: calculated dfa) Int-f kb k1| d&) Intf kb ko[ di&) Intf b k|

ICSD # : 036411 4. 6055 5 200 (17618 24 4 20 (1421 B0 B 1 1

Mineral M arne: 35235 993 2 1 0 (1.7399 1 2 2 2 (14180 33 232

Erookite 3.4798 FEE 1 1 1 [1.7196 g 40 2 [1.3903 2 223
29118 884 2 1 1 |1.6958 175 2 3 0 |1.3780 1 4 31
27360 3/ 020 (16908 103 1 3 1 [1.3680 49 0 4 0
25885 2 00 2 (16676 254 4 21 (1.3408 Bl 3 3 2
24892 219 1 0 2 [1.6541 45 51 1 [1.3380 33 41 3
24183 168 0 2 1 [1.6405 5 41 2 [1.3225 19 0 41
23777 EZ2 31 1 [16184 124 1 1 3 [1.3200 16 B 0 2
23522 18 2 2 0 (16028 14 3 22 [1.3173 19 3 2 3
2.3390 24 1 2 1 [1.5482 50 21 3 [1.3185 m 52 2
23027 37 4 00 (1535 3 6 00 [1.3113 5 240
22658 43 1 1 2 (15003 83 3 3 1 [1.3090 4 1 41
2.2545 145 2 0 2 |1.5003 88 5 0 2 |1.2360 3 B 21
21411 132 2 21 (14731 1% 6 1 0 [1.2927 17 00 4
21224 E 410 (14713 53 1 3 2 [1.2832 2 B 12
20845 4 21 2 [1.4654 85 5 2 1 [1.2802 m 1 0 4
1.9776 174 3 0 2 [1.4583 56 0 2 3 [1.271 1 241
1.9635 14 4 1 1 [1.45588 32 04 2 2 12572 1 531
1.8998 27 3 2 1 [1.4493 3|/ 313 (12512 1 432
1.8791 4 0 2 2 |1.4469 Bl 5 1 2 |1.2465 1 11 4
1.8599 178 3 1 2 [1.4404 115 1 2 3 [1.2419 an 7 1 1
1.8412 2101 2 2 (14298 4 4 30 (12919 an 1 3 3

5. Sampel dari TTIP:NH3 1:400 ekstraksi, non kalsinasi

EZ PDF # 710151, Wavelength = 1.54056

710151 Quality: C Til.870 03
CAS Mumber: Titaniurm Ozide
P Ref: Calculated from ICSD using POWD-12++, [1957)

ﬂ;{fﬂﬁg'&;’f sl T Fief. Fiice, C.E. . Rohinson, W.R., Acta Crystallogr., Sec. B, 33, 1342 [1577)

Dw 4317 Dimn: "

.G Ric (167] '

Cell Parameters: =

25125 b 13,95 i

t B ¥ ?}é% 3
i z

eor 1.73 ‘ | . |‘ L

Rad: Cuk.al T T —— T T

Lambds: 1.54060 k| 30 20 15 12 did)

Filter.

thspy caloulated d4] I hok L[] I hok 1 [dA] Ind hok

ICSD #: 000933 37451 7SE 01 2 [1631 52 122 (1282 18 223
27431 @99 10 4 [16237 17 01 8 |12262 1137
ZEE25 @0 1010|1579 243 21 4 [12122 24 312
2P M 006 14794 M7 300 (12089 16 128
Zo445 a5 1 1 3 |14378 31265 |17814 52 0210
214 51 20 2 [1378 2 208 |11630 18 0 012
TE725 9 0 2 4 [1334 114 1 070 [11608 55 1 3 4
17223 @1 116 [12812 85 220 (11222 102 226
16655 7 211 |12483 35 036|103 10 042
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6. Sampel TiO; dari TiCl4;:NH3 (1:400) ekstraksi, kalsinasi

92

£4 PDF # 720021, Wavelength = 1.54056

72-0021 Quality: C

Tioz

CAS Murnber:

Titanium O =ide

Molecular Weight:  73.90
Volurme[CD): 12258
D 4.329 Dim: 4318

Ref: Calculated from IC5D uzing POWD-12++, [1937)
Ref: Simons, P, Dachille, F., Acta Crpstallogr., 23, 334 [1967)]

5.G.: Pben [ED)

Cell Parameters:

a 4515 b 5497 o 4928
-7 1] ¥

-=

1Mcor: 2,84
Rad: Cuk.al
Lambda: 1.54060
Filter:

d-zp: calculated

IC5D #: 015328

B,
WG
o -
EE &
i S

Ll ..I|| |l s

] 1 1 1 1
59 an 20 15 13

dla) Intf h k| |da) Intf h k1| dia)
24889 488 1 1 0 |1.E05E 21 31 |1.2514
2.8496 933 1 1 1 [1.55845 5 21 2 [1.247
27485 9 0 2 0 [1.4889 117 1 1 3 [1.2008
24695 111 0 0 2 14515 2 310 (11973
24016 96 0 2 1 [1.4248 o 22 2 (11910
22575 27 o200 (14123 9 0 2 3 [11819
2.1BEE 93 1 0 2 |1.2990 7 132 |11738
21203 163 1 2 1 [1.3926 9% 321 1 [1.1629
20156 a1 1 2 [1.3742 20 0 4 0 (11604
1.9234 11 21 1 |1.3670 2231 |11420
1.8363 46 0 2 2 [1.3473 11 2 3 [1.1287
1.7444 3\ 220 (1323 30 0 41 [11263
1E978 133 1 2 0 (12928 1 21 3 |1.0928
1.BEE2 160 2 0 2 |1.2851 5 3202
1.6443 25 2 2 1 [1.2752 8 321

4 PDF # 090309, Wavelength = 1.54056

dd)

hok oI
19 31 2
E 004
1 042
E 223
4 10 4
1133
1 240
14 330
19 1 4 2
an 241
19 400
12 02 4
1124

Ti3 05
Titamium Oxide

Ref Zdanoy, Rusakoy, Dokl Akad. Nauk SS5R, 82, 901 [1952)

03-0303 GQuality: O

CAS Mumber:

Molecular Weight, 223,70
Volume[CD]  346.19

Dw: 4282 Dr:_ 4150
S.G.: Cmem (B3]

Cell Parameters:

a 3754 b 9.474 c 3734

o

Y
S5/FOM: F21=2(0.155, 61)
|/lcor:
Rad: Cuk.a
Lambda: 1.5418
Filter: Mi
d-spe

: :
= ik
=
&E
N | U

T T T T T
59 3n 20 15 1.3 d(A)

dfa) Int-f bk [ dA) Int-f h k [ dA) Intf - h
4.7800 ED 0 2 0 |1.8500 100 1.4900 20 2
3.4800 00 1 1 0 |1.e100 4o 0 2 5 |1.4200 20 0
2.7000 100 002 3 [1.7300 ED 2 21 |1.3700 40
2.4200 G0 1 3 0 |1.6500 80 2 2 2 |1.3800 ED 1
2.3700 a1 0 4 0 |1.6200 80 0 0 & |1.3100 20
21700 ED 0 2 4 |1.5800 20 06 0 |1.2900 E0 1
21400 20 0 4 2 |1.5400 100 2 2 3 |1.2600 ED 2
1.9300 an 1 3 3 |1.5300 80 0 2 6 |1.2400 E0 3

(95 mo
[IRRY

Fop—y
=1
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7. Sampel TiO; dari TiCl4:NH3 (1:400) non ekstraksi, kalsinasi

£4 PDF # 761937, Wawvelength = 1.54056

FE-1937 Quality: C TiOz2
CAS Mumber: Titanium Oxide
PR Ref: Calculated from IC5SD uszing POWD-12++, [1397]

A S Ref Meagher, E.F.. Lager. G.A Can, Mineral.. 17, 77 [1979]

Dw 4.072 Cirn: n

5.G.: Pboa [B1) '

Cell Parameters: s=

a 9.211 b 5472 c 5171 a

s B ¥ T E a3
P o

IMeor. 1.61 - =

Fad: Cukal I — ||L|J | Il || i|.| L IIlh Ll r

Lambda: 1.54060 59 30 20 15 1.3 d &)

Filter:

d-sp: calculated dla) Int-f - b k1| di&) Int-f h k1| dld) Int-f h ko

ICSD #: 036411 4 6055 5 200 (17618 24 4 2 0 |1.4211 B0 & 1 1

Mineral Mame: 3.5235 983 2 1 0 |1.7399 1 2 2 2 |1.4180 33 2 3 2

Brookite 34793 766 1 1 1 |1.7196 8 4 0 2 |1.3303 2 22 3
29118 884 2 1 1 |1.6958 176 2 3 0 |1.3780 1 4 31
27360 3B 0 2 0 |1.6908 m3 1 3 1 |1.3680 43 0 4 0
25855 2 0 0 2 |1BEFE 254 4 2 1 |1.3408 E1 3 3 2
24892 213 1 0 2 | 1.6541 45 5 1 1 |1.3380 33 41 3
24183 16882 0 2 1 |1.64058 5 4 1 2 |1.3225 19 0 4 1
23777 B2 21 1 |1.6184 124 1 1 3 |1.3200 16 6 0 2
23522 18 2 2 0 |1.6028 14 3 2 2 |1.3:173 19 3 2 3
2.3390 24 1 2 1 |1.5483 50 2 1 3 |1.3155 i 5 2 2
2.3027 3F 4 0 0 [1.535 3 B 00 |1.3113 5 2 40
22658 43 1 1 2 |1.5003 28 3 3 1 |1.3090 4 1 41
2.2545 145 2 0 2 |1.5003 28 5 0 2 |1.2960 3 B 21
21411 132 2 2 1 |1.4751 15 B 1 0 |1.2927 17 0 0 4
21224 5 41 0 (14713 53 1 3 2 |1.2832 2 B1 2
2.0845 21 2 |1.4654 825 5 2 1 |1.2802 o 1 0 4
1.9776 174 3 0 2 |1.4583 56 0 2 3 |1.2711 1 2 41
1.9635 14 4 1 1 |1.4888 32 4 2 2 |1.2572 1 85 31
1.8393 27 3 2 1 | 1.4493 3|/ 31 3 |1.2512 1 4 3 2
1.8791 4 0 2 2 [1.44639 E1 5 1 2 |1.2465 1 11 4
1.8599 178 31 2 | 1.4404 15 1 2 3 |1.24139 40 7 11
1.8412 21 1 2 2 |1.4298 4 4 3 0 |1.2419 40 1 3 3

8. Sampel TiO; dari TiCl4:NHj3 (2:400) ekstraksi, kalsinasi

[ |

&4 PDF # 841750, Wavelength = 1.54056

84-1750 Quality: Tigz

CAS Mumber Titatiurn Oxide:

[ Ref: Calculated from ICSD using POWD-12++, [1397)

Voo, Ref. Grey, LE ot o, Mater. Res. Bul., 23, 743 [1988]

D 4338 D N

5.G.: Pben (0] '

Cell Parameters: E=

a 45831 b 5501 c 4906 @

t f ¥ §E §

cor. 306 N ool -

Rad: Cukal T T T T T

Lambda: 1.54060 59 30 20 1h 13 d &)

Filter:

dhipt caleulated dal b R koD [dil e bk o[BIk Rk

ICSD #: 202765 34973 401 110 [160B3 2 131|125 17 312
2.8482 933 1 1 1 [1.6931 2 21 2 [12348 1 232
27509 7020|1485 W05 11 3 [1.2265 7004
2453 00 00 2 |1.4566 6B 31 0 11957 1 042
23995 99 021|142 28022211948 E 223
22659 22 2 00 |1.4087 95 0 2 3 (11839 4 104
21573 94 1 0 2 (1.3973 41 1 3 2 (11758 1 2410
21206 184 1 2 1 |1.3973 141 31 1 (11689 1B 3310
2.0034 g 11 2 |1.3754 20 040 |1.1659 16 322
15268 4 211 (13689 22 31 (11538 9 142
1.8309 47 02 2 |1.3426 11 2 3 (11574 M 114
1.7489 43 2 2 0 |1.3244 33041 11434 2 241
1.7000 121 1 3 0 |1.2862 B 302 (11329 19 400
1.6645 164 2 0 2 |1.2783 o321 |10 E 024
1.6474 M43 2 2171|1202 1 141
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E4 PDF # 761934, Wavelength = 1.54056

761934 Quality C Ti02
A5 Number: Titarium Oxide
P Fef: Caloulated fram [C5D using POWD-12++, [1937)

\"j';frﬁg'[g[;f o Ref. Meagher, E.P., Lager, G.A.. Can. Mineral. 17, 77 (1373]

Dx 4132 D R

5.G.: Phea [61) '

Cell Parameters: £z

29174 b5443 513 B

A = I

/lcar: 1.64 - | \ 2

Frat Cufad T T ||L.“ Il | | | |I|Hj L i

Lambda: 1.54050 58 30 20 15 13 dif)

E'.';Ei'cammed d6) Wt hok L[da) e h ok |dA) I koK

ICSD #: 036408 45870 5 200 |1755 32 420|142 7 430

Mineral Name: 35091 999 2 1 0 |1.7309 1 2221482 73 611

Brook ts 34618 792 111 |1.7108 3 402 (14111 40 232
28978 952 211 |1B887 203 2 30 |138:\ 0 2 223
2745 47 020 |[1B8 119 131|137 2 431
25690 3 002 |1B604 290 4 21 |1382 58 D 4 0
2473 235 102 |1B4M1 54 511|134 78 332
24070 171 0 2 1 | 16323 5 412 [13307 42 413
23863 75 311 |1B0SE 142 113 |1316F 28 0 4 1
2324 2 220 |1BM3 86 231|138 2 B0 2
23282 2% 121 |18M8 20 322 |13;|00 & 323
2293 42 400|159 59 213|130 7 522
22505 42 11 2 |1520 3600 (13088 13 240
22414 148 202 (14930 103 331 (1309 7 14 1
21314 142 2 21 |14930 103 50 2 [12906 4 2 1
2113 6 41014721 16 5101285 21 D04
20728 4 212 |14640 74 132|122 3 B 12
19570 191 3 0 2 |14592 109 5 21 |12720 10 104
19543 17 411|149 B3 0 2 3 |128% 1 2 4 1
18913 293 3 21 (14499 B3 42 2 [12519 1 5 3 1
1.8691 4022 (14400 80 313 [12883 1 432
18501 183 31 2 |1.4400 80 51 2 |1236F 44 20 4
18314 29 122 (14322 126 123 [12367 44 711

£4 PDF # 751537, Wavelength = 1.54056

751537 Qualty: C Ti02

A5 Number: Titanium O xide
Molecular Weight:  79.40 Rief. Calculated from IC30 using PO'WD-12++, (1337)

YomelCD} 13036 Ref: Parker, B.L. . Kristallogr, Krisgtalgeom., Kristallphys., Kristalchem,, 59,1 [1924)

D¢ 4.00 Dm: X

SG.: 141 /amd [141] '

Cell Parameters. 3

3370 b ¢ 33 [

t B ¥ gﬁ @

lcor. 5.20 - L ‘ | I -

Rad: Cukal T T T T T '

Lambdz: 154060 B9 2 15 13 dig)

Fiter:

g coleuted i) IE Rk D [dA) W Rk DA W Rk

ICD 4 : 031064 J4ERR 933 1T 0T [MR422 13 211148 B2 216

Mineral Mame: = v N AV O P B I . T F R

Aratase 2% 18 00414880 76 204|172 2 008
22983 73112 (1M¥ 0 B 116|175 33013
T88R0 N4 ZOoO0(r;Er o4 220|149 A 224
1TEM5 132 1 05 |1.2599 5107|148 12 312
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9. Sampel TiO, dari TiCl4:NH; (2:400) nonekstraksi, kalsinasi

[ 8 ]

7E-1937 Quality: C

a5 Mumber:

Molecular Weight: 7390
Vaolurme[CD] 268063
Dw 4072 Cirn:

PDF # 761937, Wavelength = 1.54056

Tioz
Titanium Oxide

Ref: Calculated fram TS50 uging POWD-12++, [1997)]
Fef: Meagher, E.P., Lager, G.A., Can. Mineral, 17, 77 [1979]

5.G.: Pbca [B1)

Cell Parameters:

a 3211 b 5472 c 5171
L4 f X

Iflcar: 1.61
Rad: Cuk.al
Larnbda: 1.54060
Filer:

d-sp: caloulated

ICSD #: 036411

Hineral Mame:
Brookite

=

p=g
"5
T
e 3
[ =]
L |||..] | lh i|.| Ll 1y L i
1 1 1 1 1
5.9 a0 20 15 13 d &)
da) Intf h k1| dia) It hok 1| di) bt Rk
4.6055 5 200 (17618 24 4 20 (14211 B0 B 11
35235 939 21 0 |1.7399 1 22 2 (14180 33232
347538 7B 1 1 1 |1.7196 a8 40 2 (13903 2 2213
29118 984 2 1 1 |1.6958 1We 2 30 (13780 1T 431
2.7360 3 02 0 |1.6908 03 1 31 |1.3680 43 040
2.5855 2 00 2 |1.6676 284 4 2 1 11.3408 B3 32
24852 219 1 0 2 |1.6541 45 5 1 1 (13380 33413
24183 168 0 2 1 |1.6405 5 41 211325 ™04
237 B2 31 1 |1.6184 124 1 1 3 (1.3200 16 602
2.3522 18 2 2 0 |1.6028 14 3 2 2 (1373 19 323
2.3350 24 1 2 1 |1.5483 50 21 3 [1.3155 m 522
23027 3 400|158 3 6001313 5 240
22658 43 1 1 2 |1.5003 g8 3 3 1 |1.3090 4 1 41
2.2545 145 2 0 2 |1.5003 98 5 0 2 [1.29%0 36 21
21411 132 2 21 |1.473 15 6 1 0 (1.2927 17 004
21224 5 410 |1.4713 B3 1 3 2 |1.2832 2 B12
2.0845 4 21 2 |1.4654 g5 5 2 1 |1.2802 m o104
1.9776 174 3 0 2 |1.4883 5 0 2 3 [1.2711 1 241
1.9635 14 41 1 |1.4559 2 4 2 2 [1.2572 1 531
1.8938 27 3 2 1 |1.4453 |31 3122 1T 432
1.879 40 2 2 |1.4465 E1 5 1 2 |1.24E5 1T 114
1.8559 178 31 2 |1.4404 s 1 2 3 |1.2419 aa 711
1.8412 211 2 2 |1.4258 4 4 30 [1.2419 0 1 3 3

10. Sampel TiO; dari TiCl4:NH3 (3:400) ekstraksi, kalsinasi

£4 PDF # 761935, Wavelength = 1.54056

7B-1935 Quality: ©

CAS5 Murnber:

Molecular Weight: 79,90
“olume[CD]:  257.83
Dw 4116 Do

Tioz
Titanium O=ide

Ref: Calculated from ICSD using POWD-12++, [1997)]
Refl: Meagher, E.P.. Lager. G.A.. Can. Mineral . 17, 77 [1973)

5.G.: Pboa (B1)

Cell Parameters:

a 3175 b 5.453 c 5143
. f ¥

IAlcor 1.62
Fad: Cuk.al
Larnbda: 1.54060
Filter:

d-zp: calculated

ICSD #: 036409

ireral Marne:
BErockite

-

=)
T
i =3
. ||L.l| l|| |||i Lkl s . L
1 1 1 1 1
5.9 30 20 1.5 1.3 d ]

] Int-f b k| did) Irt-f bk 1| diA) Irt-f h k|
4.5875 4 2 0 0 [1.7560 25 4 20 |1.2851 3 223
35120 953 2 1 0 [1.7126 2 4 0 2 [1.3738 1 4 31
34678 &7 01 1 1 [1.6914 188 2 3 0 [1.3647 42 0 4 0
29014 922 2 1 1 |1.6864 109 1 3 1 [1.3365 B4 3 3 2
27295 43 0 2 0 |1.BB20 232 4 2 1 [1.3326 I/ E 20
25745 2 00 2 [1.6478 49 5 1 1 [1.3326 I/ 41 3
2.4787 234 1 0 2 [1.6240 5 41 2 [1.3192 17 0 4 1
24118 227 0 2 1 [1.6118 130 1 1 3 [1.3147 12 6 0 2
2.3689 78 31 1 |1.60OES P2 31 [1.323 19 32 2 3
2.3457 15 2 2 0 |1.5971 17 3 2 2 [1.3080 11 2 40
23323 24 1 2 1 [1.5420 88 2 1 3 [1.3057 71 41
2.2937 33 4 0 0 |1.5291 32 E 0 0 [1.2914 2 B 21
2.2569 48 1 1 2 [1.4942 92 5 0 2 [1.2872 19 00 4
22451 144 2 0 2 [1.4724 16 B 1 0 |1.2781 2 B 1 2
21346 g8 2 2 1 [1.4668 7BO103 2 | 1.2747 o 1 0 4
211486 5 4 1 0 [1.4603 92 5 2 1 [1.2532 2 5 31
2.0763 4 21 2 [1.4829 86 0 2 3 |1.2471 1 4 3 2
1.9695 178 3 0 2 |[1.4807 314 2 2 |1.237 432 1 3 3
1.9561 14 4 1 1 [1.4434 44 3 1 3 |1.237 432 7 11
1.8936 27403 2 1 [1.4M2 B4 5 1 2 [1.2274 2 4 2 3
1.8728 30 2 2 [1.4380 122 1 2 3 [1.2216 4 51 3
1.8526 174 3 1 2 [1.42585 E 4 3 0 [1.2113 1m 3 41
1.8350 26 1 2 2 [1.4157 B2 E 1 1 [1.2086 22 21 4
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11. Sampel TiO; dari TiCl4:NH3 3:400 non ekstraksi, kalsinasi

£4 PDF # 720021, Wavelength = 1.54056

72-0021 Quality: C Tioz
CAS5 Mumber: Titaniurn Oxide
PR Ref: Calculated fram ICSD uzsing POWD-12++, [1997]

i LY Ref Simons, P, Dachille, F.. Acta Crystallogr., 23 334 (1967]

Dw: 4.323 Drm: 4.318 N

5.G.: Pbcn [B0) !

Cell Parameters: =

a 4515 b 5497 c 4939 @

nf. B ¥ B 2 &
= o
[ =]

IMlcor 284 cdy al g -

Rad: Cuk.al T T T T T

Lambda: 1.54060 5.4 a0 20 15 1.3 d (A)

Filter:

thsp: caloulated di) Imbf Rk || diA) bt Rk || did) It Rk

ICSD #: 015328 34383 483 1 1 0 |1.6056 2 1 31 |1.2514 13 31 2
28495 933 1 1 1 |1.5945 5 21 2 |1.2347 E 00 4
27485 95 0 2 0 |1.4883 117 1 1 3 |1.2008 1 042
24695 111 00 2 |1.4515 3 31 0111973 E 22 3
24016 95 0 2 1 |1.4248 20 2 2 2 111910 4 104
22575 P2 00 |1.423 96 02 3 |1.1819 1 1 3 3
2.1B6E6 93 1 0 2 |1.3990 87 01 3 2 |1.1738 1 240
21203 163 1 2 1 |1.3926 9 21 1 |1.1629 14 2 30
20156 /a1 1 2 |1.5742 20 0O 4 0 |1.1604 15 1 4 2
1.9234 11 21 1 |1.3670 3 0231 |11420 302 41
1.8363 46 0 2 2 |1.3473 1 1 2 3 |1.1287 15 4 00
1.7444 3| 2 20 |1.3239 30 041 111263 12 0 2 4
1.6978 133 1 3 0 |1.2928 1 21 3 |1.0928 1 1 2 4
1.B662 160 2 0 2 |1.28%1 5 30 2
1.6443 246 2 2 1 |1.2752 5 321

E4 PDF # 020406, Wavelength = 1.54056

02-0408 [Deleted] TioZ
CAS Murmber: Titaniurn Oxide
Molecular Weight  79.90 Ref: Weiser, Miligan, J. Phys. Chem., 38, 517 [1934)

Wolume[CD] 13525
D 3924 Dim:_3.900

-=

5.6 [47/amd [141) ﬁ =
Cell Paramneters: @ o
a 3776 b c 9486 L @
M T 25 5
55/FOM: F22=2(0.246. 49) | |||| ‘ TN
|flcar: 1 T T T T T
Rad Cuka 3B 1.8 1.3 1.0 0489 e did)
Lambda: 1.541
Filter: dl&) Intf ko ok | dld) Intt bk | dd) Intf h k|
d-sp: 24700 o0 1 01 |1.2600 B0 2 1 5 [.91200 o411
Mineral Mame: 2.3900 40 0 0 4 |1.2400 40 89200 0 1 110
Anatase 2.3800 40 11600 40 31 2 |.87600 0 404
2.3100 20 1 1 2 |1.0400 3003 21 |.84300 0 420
1.8800 0 200|100 20 82400 Mm 414
1.6900 701 05 |1.0000 20 _B0E00 10
1.6600 o211 |.95200 20 3 2 3 |.79500 0 424
1.4700 B) 2 0 4 |.95100 30031 B |.74000 10
1.3600 A0 11 B |.84300 40 4 0 0 |.70200 10
1.3300 0 2 2 0 |.91600 B0 3 2 5 |.BBBO0 10
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4 PDF # 030380, Wavelength = 1.54056

030380 [Deleted) TidzZ

CAS Mumber: Tikanium Ozide .

Molecular Weight:  79.90 Ref. Biitish ugeum [Matural History)

Volume[CD]  255.86

Dy 4748 D 4.140

5.6.: Poab (B1) =z o

Cell Parameters: @ 2

ab4¥k b9lBE chB1A TL -,

5 B ¥ = -

S/FOM: F13-20134,45) . || |

[lcor: T T T T T T

Rad: Cukal 8a 4.4 30 23 1.8 15 dih)

Lamnbda: 1.5405

Fiter: Ni di) It bk 1| dia) mtf hok| | did) It hoko|

dsp 34700 100 1 1 1 | 2110 251 40 (16500 B 151

Mineral Mame: 23000 85 1 21 [1.59700 B0 0 3 2 [1.5300 Bl 232

Brookite 24800 A0 01 2 |1.8800 a2 37 [ 1.4800 2 180
24100 2207 [1.8400 A0 1 32 [1.4400 2133
2200 i 16800 0311

12. Sampel TiO; dari TiCl4:NH3 (1:400) ekstraksi, kalsinasi

E4 PDF # 761937, Wavelength = 1.54056

FE-1937 Quality: C Tioz
CaS Mumber: Titanium Oxide
P FRef: Calculated from ICSD using POMWD-12++, [1997)

\':,‘;fnﬁ:'[gg}fe'gzhé'ﬂ_sgs'sn Fief Meagher E.P.. Lager. G4 Can. Mineral 17, 77 [1973)

D 4072 Do "

S.G. Pbca [B1) '

Cell Parameters: ==

a 3.211 b 5472 c 5171 8

& ! ¥ BE =
£ | | zZ

IAcar 1,681 —

leor 161 i i IWH U/ YA

Lambda: 1.54060 53 3.0 2.0 1.5 1.3 d &)

Filker:

d-sp: calculated dis) It bk 1| dia) -t hoko1 | dig) It hoko

ICSD # : 036411 4 6055 5 200 (17618 24 4 2 0 (14211 EO B 1 1

Mineral Marme: 35235 988 21 0 |1.7399 1 2 2 2 (14180 33 o2 32

Brookite 34798 FEE 1 1 1 |1.7196 2 4 0 2 [1.3303 2 223
29118 884 2 1 1 |1.6958 175 2 3 0 |1.3780 1 4 31
27360 3/ 0 2 0 |1.6908 109 1 3 1 |1.36880 45 0 4 0
25855 2 00 2 |[16676 254 4 2 1 |1.2408 Bl 3 3 2
24892 213 1 0 2 |1.684 45 5 1 1 [1.3380 33 41 3
24183 168 0O 2 1 |1.6405 4 1 2 [1.3225 19 0 4 1
23777 E8 31 1 |16184 124 1 1 3 |1.3200 16 & 0O 2
23522 18 2 2 0 |1.6028 14 3 2 2 [1.3:173 19 3 2 3
23390 24 1 2 1 |1.5483 50 2 1 3 [1.31558 10 5 2 2
23027 3F 4 0 0 |1.5351 3 6 00 (13113 5 240
22658 43 1 1 2 |1.5003 88 3 3 1 [1.30890 4 1 41
225845 145 2 0 2 |1.5003 88 5 0 2 [1.2560 36 21
21411 132 2 2 1 |1.4731 15 6 1 0 [1.2827 17 00 4
21224 5 4 1 0 (14713 89 1 3 2 [1.2832 2 612
2.0245 4 21 2 (1.4654 g5 5 21 1.2802 o 1 0 4
1.9776 174 3 0 2 |1.4583 5 0 2 3 |1.2711 1 2 41
1.9635 14 4 1 1 1.4553 32 4 2 2 |1.2572 1 5 31
1.8338 271 3 21 1.4433 3}/ 31 3 |1.2812 1 4 3 2
1.8791 4 0 2 2 (1.44889 E1 5 1 2 |1.2465 1 11 4
1.8593 178 3 1 2 |1.4404 115 1 2 3 | 1.2413 40 7 1 1
1.8412 21 1 2 2 |[1.4238 4 3 0 |1.2413 40 1 3 3
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L4 PDF # 711167, Wavelength = 1.54056

T-1167 Huality: C TiozZ

[CAS Mumber: Titariurn Dwide .
Wolecular Weight:  79.90 Ref. Calculated from ICSD using POWD-12++, [1357)

ValumelCD] 13693 Ref: Hom, M., Schwerdtfeger, CF.. Meagher, E.P., 2. Kristallogr., Kristallgeom.. Knstallphys. . Knstallchem., 136, 27

Dw 3876 D (1972]

5.6 141 amd [141)
Cell Parameters:

=

aldml b ¢ 9537 %3;

t B ¥ a
BE 5

car 495 z o

Rad: Cukal ||| ‘ | T_

Lambda; 1.54060 T T T 1 T

Filter X an 20 15 13 d 1A

dap: caloulated

150 - 009853 di&) Intf hok || dia It h k|| di It hok oI

Mineral Mame: 35214 939 1 01 |16BE84 144 2 1 1 |1.266B 2 21h

Anatase 24354 Bl 103 (14953 o213 (1.5 301
23342 184 00 4 (14833 105 204 {1194 008
23358 711 2 [1.3670 B 116 (11738 B o303
18346 237 200 (1335 48 220 11679 w22y
17037 147 106 (12820 4107|1162 1w 312

13. Sampel TiO; dari TiCl4:NH3 (1:400) non ekstraksi, kalsinasi

%2 PDF # 791582, Wavelength = 1.54056

751582 Quality: C Tioz2
CAS Mumber Titaniurn Oxide
o Fef: Calculated from ICSD using POWD-12++, (1957

o e, B Ref. Weyl, R.. 2. Kristalogr., Kistalgeom., Kristallhys.. Kristalchem, 111, 401 [1959)

D 4124 D .

5G.: Phea (B1) '

Cell Parameters: Ex

24184  bboddr  chHldh @

: 2 ! BE 5
£ l 2

[/lcor. 1.62 | -

Rad Culial r T L |L|J| II | | | |I|“| |||I L

Lambda 154060 59 30 20 15 13 dif)

Filter:

drsp: caloulated dis) bt h k|| da) Intf bk 1| dA) Ikt bk

ICSD & : 031122 4.5320 2 200 (17554 27 4 20 (14166 B2 B 11

Mineral Mame: ab0e 933 2 1 0 |1.7320 1 222 (1383 12213

Brookite J4640 7111 1 |1.7129 3 402 (135 1 431
29000 928 21 1 |16884 18R 2 3 0 |1.3617 B2 040
27235 46 0 20 |16831 10 1 31 (13349 65 332
25725 2 002 (B3 2 421 [1.3349 B8 B 20
2477 23 1 0 2 | 16487 BB 11 (13322 I}/ o413
24070 154 0 2 1 |1.6340 5412 (13164 25 041
23630 B9 311 |1Ed 129 1 1 3 (13164 2B BD2
23424 18 220 |1593 19 3221z 00323
23284 21 21 |15409 B2 1 3 [1313 0622
22960 41 4 00 |15306 3600 (1303 4 141
2.2543 41 11 2 |14948 80 502 ([12916 4 621
22443 143 2.0 2 | 14948 B0 3 31 [1.2862 16 00 4

Universitas Indonesia

Preparasi nanopartikel..., Destyva Enggrit kusumo, FMIPAUI, 2011



99

%2 PDF # 832243, Wawvelength = 1.54056

83-2243

Cuality: C

CAS Mumber:

M olecular Weight:  79.90
Wolume[CDL 13588
D 3.906 Corn:

Tioz2

Titanium O xide
Ref: Calculated from ICSD uzing POWD-12++, [1997]
Ref: Khitrova, V1., Bundule, M.F.. Finsker, £.G., Knstallografiva, 22, 1253 [1977]

5G4 amd [141)
Cell Parameters:

a 3.780 b

] f

c 9.510
¥

Iflcor B3
Rad: Cuk.al
Lambda; 1.54060
Filker:

d-zp: calculated

ICSD #: 200332

tineral Marne;
Anatasze - spnthetic

==

Fixed Slit
Intensity

dl&)]

35126
2.4289
2.3775
2.3299
1.8300
1.6530

Int-f

933
2
53

1a

193

103

oOo—=oO0oo

N D e D —

an

dl&)

1.6643
1.491E
1.4734
1.3633
1.3364
1.2785

Irt-f

14
1A
29
24
40
15

i Rl RS G ) S s

o =0O == =

s i n g B SR )

)

o
L T L -
1.3 d &)
di] Int-f h k|
1.2635 52 2145
1.2450 1\ 301
1.1887 2 008
1.1703 3 303
1.1643 B 2214
1.15592 M| o312
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Lampiran 4. Perhitungan Crystallite Size Menggunakan Software X-Powder pada

Puncak Anatase 20 =25

1. Sampel dari TiCl4;:NH; (1:400), ekstraksi, non kalsinasi

Experimental
Caleulated

2

Carrec.Scherrer= 3 nmneglecks stram

1 Integral Obs.counts=s 91873
Integral Cal.counts= 208726
tie? '24 25 26 E
* ﬂ&ier%rfehh ,,wh“ 2ot R L T L
Sample: DESTY-15 7 "'Hw""‘ﬂ" RN WAL ! !

2. Sampel dari TiCl;:NH3; (1:400), non ekstraksi, non kalsinasi

Experimental
alculate

S

st

Correc.Scherrers 2 nmineglects strain)
Integral Obs.counts= BOZ2
Integral Cal.counts= 13485

- .
P 7
CAFFErance + " L N

]

3. Sampel dari TiCl4:NH3 (2:400), ekstraksi, non kalsinasi

Experimental
Calzulated

FirHM= 35000
&lphaZ Camected= 34360
06 Fukil: 3445
fel) .-“'?'U.. RE

Correc. Scherrcr 2 nmineglects

Integral Obs.counts= 10372
Integral Cal.counts= 26504

F 24

Preparasi nanopartikel...,

"?‘h""%

"z "2t

- [ o
n,\ 11““: ‘.p‘-p\n‘# )
]
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4. Sampel dari TiCl;:NH3 (2:400) non ekstraksi, non kalsinasi

FwHM= 2370
F'wHM Alphal Corrected= 2 986
rueE i HM= 2915

1855

Experimental

t
Carrec Zcherrer= 3 nmineglect? steain]
Integral Obs.counts= 9144
Integral Calcounts= 13430

- . 24 25 26 21 ‘
L DL * . ”I‘ 'ﬂ-

* oy
Sample: CESTV-2 » Lar ﬂﬁ:t ¢‘, v“"‘ "‘""“,"‘,“" o fat "'"'Hm :"q.*’"’"!* {'ﬂ*‘* *

L

5. Sampel dari TiCl4:NH; (3:400) ekstraksi, non kalsinasi

FwHM:= 3210
FwHM AlphaZ Corrected= 32080
EwHM= 3155

= L]
M {\/\‘“.;S\um.l, s %f
Correc.Scherrers 3 nmineglécksSrain)

Integral Obs.count== 11058
Integral Cal.counts= 21705

Experimental

"o4 o5 = a‘-.?
‘
'\..‘ 59"3‘1'3'3. P} 'L B ‘t‘ ”.

o ¥
Sal'l'lF'hE' EII:*E‘:T*r' ﬁ-"‘”" “r'“‘ " ‘;ﬂ""" '“*N '“"1‘ 4-“ ﬂwtu h“‘;""" i "Hi T wT

-
-
t‘:ﬁ‘ Wy ‘ﬁ

6. Sampel dari TiCl4:NH; (3:400) non ekstraksi, non kalsinasi

FwHM= 3136

Calzulated HM &lphal Corrected= 31320

Correc.Zcherrer= 3 nmneglects &
Integral Obs.counts= 102463
Integral Cal.counts= 205303
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7. Sampel dari TTIP:NHj3 (1:400) ekstraksi, non kalsinasi

FifHN: 11 EETe

T alculared FwHM AlphaZ Correcteds 2532
True FWwHM= 2421
Integral breadth= 1.071
Echerrer= 3 nm[neglects strain]
Correc.Echerrer= 3 nmineglects =train]
Integral Obs.counts= 42500
Integral Calcounts= BB2471

z5 ‘26 I 28

_ Difference .
we hey ol ] T e LT, T [ Y
""@H'PWWM *\ﬁu"'ﬁ"" * ': ﬂq-"“'"*”* H"“‘“ ™ ﬁ.#"" 1-":*'\‘" ~ ""-n*t" «.q.ht . J“"t"’ :ﬂi-

ot LU Y .

8. Sampel dari TTIP:NHj3 (1:400) non ekstraksi, non kalsinasi

FuwHM= 5728
WHM Blphaz Corrected= 28080

Lol
O P

Correc.Echerrers 5 nmnegle
Inteqgral Qb= counts= 10726
Integral Cal.counts= 375151

+
L]
23 24 25 26 "‘, J:"‘* ‘"w:a;.rﬂ
L
Difference Y et “,,,d' Wy,

o ' tﬂ”"wﬂt“t*’*\'”‘**"""'
. .,HHWPI&,EE.SNHHS‘: it Y V‘ PRI

oot ¢tt‘

9. Sampel TiO; dari TiCl4:NH3; (1:400) ekstraksi, kalsinasi

,-"ﬁ 5, Fi/HI= 0.712"

Caleulated & % FwHM Alphaz Corrected= 0707
& % True FwHM= 0.EBE

% Inteqral breadth= 08240

- i Scherrer= 11 nmneglects strain

Carrec.Zcherrer= 12 nmineglects strain]

Integral Ob=s.counts= G427

Integral Calcounts= FEEY

25 26 21
i
s ffe ﬂﬁﬁ“* AN NPT AN
2y wa—— Y
Sample: DESTY-05 uat? W Tt
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10. Sampel TiO; dari TiCl4:NH3 (1:400) non ekstraksi, kalsinasi

' FwHM= 0629

Calculated ¥ ", FwHM Alphaz Corrected= 0.624"
4" 1, True FwHM= 0572

'y ‘... Integral breadth= 02360

9#—%- Fcherrer= 13 nmineglects strain)

‘ Correc.Echerrer= 14 nm{neglects strain]

Integral Obs.counts= 9224
Inkegrtal Calocounts= 276D

11 - #ﬂ\'\ (e N w 1- e r’l‘m

Qiifference

%ﬂwﬂw—‘—

Sample: OESTY-04

11. Sampel TiO; dari TiCl4:NH3 (2:400) ekstraksi, kalsinasi

o * FrHM= DG
Calculated o * FwHM Alphaz Corrected= 013"
True FlwHM= 0.5E2"
Integral breadth= 0681

.
*
M‘ Echerrer= 13 nmineglects strain]

'1? L Correc.Echerrer= 14 nmneglect= strain]

Inteqgral Obs.counts= G043
Integral Calltounts= E133

"2t “26 T2t
’
PP L

m\h\-ﬁ \“\.ﬂhq-
"' """t - H’"‘“‘ JM -*""’*'
*

DOiifference

Sample: DEST'Y-01 ".‘.....m

12. Sampel TiO; dari TiCl4:NHj3 (2:400) nonekstraksi, kalsinasi

¥ . FuwHM= 0625
Calculated *t* e FwHM Alphal Corrected= 020"
d % True FiwHM= 05630
+ LN Integral breadth= 083100

#
‘;f—q Zcherrers 13 nmineglects strain)
& ﬁ". Correc.Echerrer= 14 nmineglects strain)

Integral Obs.counts= B478
IntegrabCalcounts= 6332

2-1- 25 26 27

Difference ¥ M‘““‘ LTV R ."ﬁi‘tﬂt‘ﬂﬂ“‘ﬁ“ﬂ":

.
C iii+ q.wt"'_*' -

Sample: DESTY-N
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13. Sampel TiO; dari TiCl4:NHj3 (3:400) ekstraksi, kalsinasi

Experimental FwHM= 054950

FwHM Alpha2 Corrected= 0.530°
True FwHM= 0.5335"

Integral breadth= 0777

Echerrer= 14 nmneglecks strain)
Correc.Zcherrer= 15 nmneglects skrain)
Integral Ob=.counts= 7247

ts= B127

"2 Tas "6 "ot

Difference P N a - F o b
e LY ?" ®
Sample: DESTY-02 PETER T,

14. Sampel TiO; dari TiCl4:NHj3 (3:400) non ekstraksi, kalsinasi

Experimental FwHM= 0.580"

FiwHM Alphal Corrected= 0554
True FwHM= 0,503

Integral breadth= 07720

Fcherrer= 15 nm{neglects skrain
Correc.Bcherrers 16 nmneglects strain]
Integral Obs.counts= 6409

Cal.zounts= B398

24 ’ o5 i o5 T o
)
Difference  #7 e+ kt“":d'*m_l‘*ﬁ*.“w:_p ‘o u'“ﬂ“'"tl M’,ﬂ‘w *

e e
Sample: DESTY-08

15. Sampel TiO; dari TTIP:NH; (1:400) ekstraksi, kalsinasi

Euxperimental FwHRA= 1053
FwHM AlphaZ Corrected= 1.0481°

e FiwHM= 1037

| breadth= 0,331

Integral Obs. oo
Inkegral Cal.countss

T

T
+ o"‘u""'"t R “? e " ™
36 - M‘: e e

- LY o " -

Ditference """ ** Mde ot bt o™ T A, el
* . Far L] o
Sample: DESTY-07 e T ;“‘um..’*
*a
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16. Sampel TiO; dari TTIP:NH; (1:400) non ekstraksi, kalsinasi

FwHM= 08330

FwHM Alphaz Corrected= 0628
True FwHM= 0577

Integral breadth= 0.799"

Echerrer= 15 nmineglecks strain]
Carrac.Zcherrer= 14 nmneglects strain)
Integral Obs.counts= 8432

Experiment.al

== 3037
ﬁ"E-t "z5 "z6 s "zt
L L]
Difference % "m""‘“"‘t"\"f‘o“q!' LT M,“.#!-,M'.W“;“‘ LA
*
Sample: DESTY-06 T
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Lampiran 5. Foto SEM dan EDX

1. Sampel TiO; dari TiCl4:NH3 (1:400) melalui tahap ekstraksi sebelum
dikalsinasi

sh0-D
4800 — L
¥
7 o]
4000 —
i
= ¥
@ 3200 -
3 =
© 2400 2 2
2 3
16004 % 3l % E = s
Q o3 =% &
§”§ > 2 o e e o
O—M T e T T | |
0.00 3.00 6.00 9.00 12.00 15.00 18.00 21.00
keV
Element (keV) Mass$
0 K 0.525 27.23
Na K 1.041 7.11
Mg K 1.253 2.22
si K 1.739  44.18
Ca K 3.690 8.49
Ti K 4.508 1.81
Pt M* 2.048 8.97
Total 100.00
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2. Sampel TiO; dari TiCl4:NH3 (1:400) tanpa melalui tahap ekstraksi sebelum
dikalsinasi

5000 —201
4500 —
l’:!
4000 — ¥
3500 —
3000 —
P =] [
g 2500 2 |2 =
o Koo (B 2
2000 5 3 %
g 4 = ) P
1500 & & v 2 =
3 =~ =) o)
e St &) lQ & = (-
10003 =12 2 g e
g s = o TR S
500 — ‘ 1 i
0 e e 2 I T
0.00 3.00 6.00 9.00 12.00 15.00 18.00 21.00
keV
Element (keV) Mass$%
0K 0.525 35.76
Na K 1.041 6.50
Mg K 1.253 1.89
8i K 1.739  29.46
Cca K 3.690 4.93
Ti K 4.508 9.38
Pt M 2.048 12.09
Total 100.00
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3. Sampel TiO, dari TTIP:NHj3 (1:400) melalui tahap ekstraksi sebelum
dikalsinasi

D2 dari TTIP -Extraction-

5600~k
4800 — g
W
4000 —
2 3200 — <
=] bl
5 R
© 2400 & 2
S 5 < .0
“94s O X =
S ELE g R = Rt
16004 ¥ gls 8 « = =
: &D E © _é < .2- LQ-'
= = bt = = = -
800 -7 | & & & =
m Li
O ; T 1 T T i
0.00 3.00 6.00 9.00 12.00 15.00 18.00 21.00
keV
Element (keV) Mass$%
0 K 0.525 27.79
Na K 1.041 6.62
Mg K 1.253 2.38
si K 1:938 . 4210
Ca K 3.690 8.30
Ti K 4.508 5.92
Pt M 2.048 6.89
Total 100.00
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4. Sampel TiO, dari TTIP:NHj3 (1:400) tanpa melalui tahap ekstraksi sebelum
dikalsinasi

3
>

* 3 24
)2.dari TTIP=No Extraction-
D

X40,000 0.5um 0000 1130 SEI
4500 201
4000 —
]
R 2
3500 — &0
3000 —
g 2500 —| % = _&;
3 CA S o=
& 2000 - = v}
£ 3 G
s 4 v
1500 o = ] g 2 o
B & < = —
e IRC I &) i - A &
PP EIE | IE 2 8 3
' (- VI ] -9 [
I T I T I
0.00 3.00 6.00 9.00 12.00 15.00 18.00 21.00
keV
Element (keV) Mass$%
O K 0:..525 34.96
Na K 1.041 5.32
Mg K 1.253 1.80
81 K 1.739 25.66
Ca K 3.690 431
73 K 4.508 18.35
Pt M 2.048 9.61
Total 100.00
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Lampiran 6. Data BET

1. Sampel TiO; dari TiCl4:NH3 (1:400) melalui tahap ekstraksi sebelum
dikalsinasi

Quantachrome QuadraWin - Data Acquisition and Red!
for QuadraSorb Si
o A

©2000-07, Quant: All rights reserved.

INSTRUMENTS

version 3.12
e

Analysis Report

Operator:Kamelia Date:5/9/2011 Operator:Kamelia Date:5/10/2011

Sample ID: 2048-11 Filename: C:\QCdata\Physisorb\QW2_110509_01 2048-11 TiCl4-eks Serbuk Zeolit.gps
Sample Desc: Serbuk Zeolit C Degassing dilakukan hingga <50 mt

Sample weight:  0.1033g Sample Volume: 0.0775cc

Analysis Time:  302.9 min End of run: 5/9/2011 8:27:18 Instrument: QuadraSorb Station 2

Void Vol.: Cell Cal. ID: 23 Run mode Standard

Outgas Time: 3.0hrs OutgasTemp: 300.0C

Analysis gas: Nitrogen Bath Temp: 773K

Press. Tolerance: 0.050/0.050 (ads/des) Equil time: 30/30 sec (ads/des) Equil timeout: 300/300 sec (ads/des)

Isotherm * Linear

86.60
84.00

80.00

76.00

72.00

68.00

64.00

60.00

56.00 —---

52.00

48.00 —

44.00

40.00

Volume @ STP (cc/g)

36.00 —{

32.00

28.00

24.00

20.00

16.00

12.00 —

8.00 —

4.00 —
0.00

Relative Pressure, P/Po

Dan aSorb 51 G2000-07. nsumsres At rserved verson s 12 REPOT 1d:{315256586:20110510 074944640} Page 1 of 1
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Quantachrome QuadraWin - Data Acquisition and Reduction
for QuadraSorb SI
©2000-07, Quantachrome Instruments. All rights reserved.
version 3.12

uantachrome

INSTRUMENTS

Ootimizi A

g P

Analysis Report
Operator:Kamelia Date:5/9/2011 Operator:Kamelia Date:5/10/2011
Sample ID: 2048-11 Filename: C:\QCdata\Physisorb\QW2_110509_01 2048-11 TiCl4-eks Serbuk Zeolit.qps
Sample Desc: Serbuk Zeolit Comiment: Degassing dilakukan hingga <50 mt
Sample weight:  0.1033g Sample Volume: 0.0775 cc
Analysis Time:  302.9 min End of run: 5/9/2011 8:27:18 Instrument: QuadraSorb Station 2
Void Vol.: Cell Cal. ID: 23 Run mode Standard
Outgas Time: 3.0hrs OutgasTemp: 300.0C
Analysis gas: Nitrogen Bath Temp: 773K
Press. Tolerance: 0.050/0.050 (ads/des) Equil time: 30/30 sec (ads/des) Equil timeout: 3007300 sec (ads/des)
Multi-Point BET Plot
Data Reduction P: S
Adsorbate Nitrogen Temperature 77.350«
Molec. Wt.: 28.013 ¢ Cross Section:  16.200 A Liquid Density:  0.808 g/cc
7y | x|
L =
A D BF

0.000e+00 4000602 8000602  1.2000-01 160001 200001 2400001 2800601 320000

Relative Pressure, P/Po

BET summary
Slope = 117.255
Intercept = 7.056e+00
Correlation coefficient, r = 0.989718
C constant= 17.619
Surface Area = 28.015 m?g
- Datn Acquisiion or. Inssumerts. A3 rorts ressrved. version 3 12 R€OT 1d:{1009726597:20110510 074953468} Page 1 of 1
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Quantachrome QuadraWin - Data Acquisition and Reduction

©2000-07, Quantachrome Instruments. All rights reserved.

for QuadraSorb Si

INSTRUMENTS

112

version 3.12
Optimizing partice
Analysis Report
Operator:Kamelia Date:5/9/2011 Operator:Kamelia Date:5/10/2011
Sample ID: 2048-11 Filename: C:\QCdata\Physisorb\QW2_110509_01 2048-11 TiCld-eks Serbuk Zeolit.qps
Sample Desc: Serbuk Zeolit C Degassing ditakukan hingga <50 mt
Sample weight:  0.1033g Sample Volume: 0.0775cc
Analysis Time:  302.9 min End of run: 5/9/2011 8:27:18 Instrument: QuadraSorb Station 2
Void Vol.: Cell Cal. ID: 23 Run mode Standard
Outgas Time: 3.0hrs OutgasTemp: 3000C
Analysis gas: Nitrogen Bath Temp: 773K
Press. Tolerance: 0.050/0.050 (ads/des) Equil time: 30/30 sec (ads/des) Equil timeout: 300/300 sec (ads/des)
Multi-Point BET
Data Reduction Parameters Data
Adsorbate Nitrogen Temperature 77.350
Molec. Wt.: 28.013 4 Cross Section:  16.200 A Liquid Density:  0.808 gicc
Multi-Point BET Data
Relative|Pressure  Volume @ STP 1/ [W((Po/P) - 1) ] Relative|Pressure  Volume @STP  1/[W((Po/P) -1) ]
[P/Po] [cc/g] [P/Po] [cc/g]

2.02587e-02 27474 6.0218e+00 1.80654e-01 6.0484 2.9167e+01

4.78635e-02 3.4225 1.1752e+01 2.01801e-01 6.4822 3.1206e+01

7.69781e-02 3.9279 1.6988e+01 2.27495e-01 7.0016 3.3653e+01

1.05216e-01 4.3708 2.1526e+01 2.55105e-01 7.5263 3.6407e+01

1.25743e-01 4.9298 2.3343e+01 2.76511e-01 7.9447 3.8490e+01

1.56367e-01 5.5465 2.6738e+01 2.99853e-01 8.3947 4.0819e+01

BET summary
Slope = 117.255
Intercept = 7.056e+00
Correlation coefficient, r = 0.989718
C constant= 17.619
Surface Area = 28.015 m¥g

Ouertachrom OuadaWin - Dats Acquston and Roducbon fo OuadroSorb 1 G2000-07. Quantachromo Insirments: AL gt rosorved.version 312 REPOTE id:{1120937606:20110510 0750001 87} Page 1 of 1
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Quantachrome QuadraWin - Data Acquisition and Reduction
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for QuadraSorb SI
©2000-07, Quantachrome Instruments. All rights reserved. uantachr ome
Version3.12 INSTRUMENTS
Optimizis ticle perf
Analysis Report
Operator:Kamelia Date:5/9/2011 Operator:Kamelia d Date:5/10/2011
Sample ID: 2048-11 Filename: C:\QCdata\Physisorb\QW2_110509_01 2048-11 TiCld-eks Serbuk Zeolit.qps
Sample Desc: Serbuk Zeolit Comment: Degassing dilakukan hingga <50 mt
Sample weight:  0.1033g Sample Volume: 0.0775cc
Analysis Time:  302.9 min End of run: 5/9/2011 8:27:18 Instrument: QuadraSorb Station 2
Void Vol.: Cell Cal. ID: 23 Run mode Standard
Outgas Time: 3.0hrs OutgasTemp: 3000C
Analysis gas: Nitrogen Bath Temp: 713K
Press. Tolerance: 0.050/0.050 (ads/des) Equil time: 30/30 sec (ads/des) Equil timeout: 300/300 sec (ads/des)
Area-Volume Summary
Data Reduction Parameters Data
Adsorbate Nitrogen Temperature 77.350k
Molec. Wt.: 28.013 ¢ Cross Section:  16.200 A Liquid Density:  0.808 g/cc J
Surface Area Data
MultiPoint BET. 2.801e+01 m?/g
Langinuigsurfacearear... oo o S T T o 4.735e+01 m?/g
BJH method cumulative adsorption surface area 3.232e+01 m?/g
BJH method cumulative desorption surface area. 4.341e+01 m?/g
DH method cumulative adsorption surface area 3.267e+01 m*g
DH method cumulative desorption surfacearea.....................________ 7 4.399e+01 m?/g
t-method external surface area 2.801e+01 m?/g
DR method micropore area. 3.656e+01 m?/g
Pore Volume Data
Total pore volume for pores with Radius
less than 1241.01 A at P/Po = 0.992220 1.218e-01 cc/g
BJH method cumulative adsorption pore volume 1.228e-01 cc/g
BJH method cumulative desorption pore volume.. 1.328e-01 cc/g
DH method cumulative adsorption pore volume 1.194e-01 cc/g
DH method cumulative desorption pore volume 1.301e-01 cc/g
DR method micropore volume. 1.289e-02 cc/g
HK method cumulative pore volume. 8.456e-03 cc/g
SF method cumulative pore volume 8.913e-03 cc/g
Pore Size Data
AverageiporeRadils = oo cn s 8.693e+01 A
BJH method adsorption pore Radius (Mode DV e s s s 9.136e+01 A
BJH method desorption pore Radius (Mode Dv(r)) 4.802e+01 A
DH method adsorption pore Radius (Mode Dv(r)). 9.136e+01 A
DH method desorption pore Radius (Mode DV(r))............ooooovooooo 4.802e+01 A
DR method micropore Half pore width 2.606e+01 A
DAmethiodipore Radits (Mode). . -0 0 e T 1.190e+01 A
HKmethod pore RadiUs (M) ......cicoo-i oo 1.838e+00 A
SF method pore Radius (Mode).......... 2.261e+00 A

Guarkachrome QuodraWin - Dota Acausiton and Reducton for QuadraSorb 1 62000-07, Quartachrome Insrments. A ngrts ressrve version 312 REPOT 1d:{1373109739:20110510 075008500} Page 1 of 1
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2. Sampel TiO; dari TiCl4:NH; (1:400) tanpa melalui tahap ekstraksi sebelum
dikalsinasi

Quantact Q - Data Acquisition and Red
for QuadraSorb Si
©2000-07, Quantachrome Instruments. Al rights reserved, uantachrome
version3.12 INSTRUMENTS
Optimizing particle performance

Analysis Report
Operator:Kamelia Date:5/9/2011 Operator:Kamelia Date:5/10/2011
Sample ID: 2049-11 Filename: C:\QCdata\Physisorb\QW3_110509_01 2049-11 TiCl4-non eks Serbuk Zeolit.
Sample Desc: Serbuk Zeolit Comment: Degassing dilakukan hingga <50 mt
Sample weight:  0.1570g Sample Volume: 0.0232cc
Analysis Time: 283.8 min End of run: 5/9/2011 8:58:35 Instrument: QuadraSorb Station 3
Void Vol.: Cell Cal. ID: 33 Run mode Standard
Outgas Time: 3.0 hrs OutgasTemp: 300.0C
Analysis gas: Nitrogen Bath Temp: 773 K
Press. Tolerance: 0.050/0.050 (ads/des) Equil time: 30/30 sec (ads/des) Equil timeout: 300/300 sec (ads/des)

Isotherm * Linear

g

o)
| Ads

86.60
84.00

80.00 —

76.00
72.00 —|

68.00 —

Volume @ STP (cc/g)

Relative Pressure, P/Po

for QuadeaSorb $1€2000.07, Ouartachroma Ierumorts Allngres “enved wesion 312 R@POTt id:{989818551:20110510 075101 921} Page 1 of 1

Ouadrawin - Dats

Universitas Indonesia

Preparasi nanopartikel..., Destyva Enggrit kusumo, FMIPAUI, 2011



115

Quantachrome QuadraWin - Data Acquisition and Reduction

for QuadraSorb SI
©2000-07, Quantachrome Instruments. All rights reserved. TR T
version 3.12
Optimizing p formance
Analysis Report
Operator:Kamelia Date:5/9/2011 Operator:Kamelia Date:5/10/2011
Sample ID: 2049-11 Fil c:\QC isorb\QW3_110509_01 2049-11 TiCl4-non eks Serbuk Zeolit
Sample Desc: Serbuk Zeolit Ci D ing dil hingga <50 mt
Sample weight:  0.1570g Sample Volume: 0.0232cc
Analysis Time:  283.8 min End of run: 5/9/2011 8:58:35 I Quad Station 3
Void Vol.: Cell Cal. ID: 33 Run mode Standard
Outgas Time: 3.0hrs OutgasTemp: 3000C
Analysis gas: Nitrogen Bath Temp: 773K
Press. Tol 0.050/0.050 (ads/des)  Equil time: 30/30 sec (ads/des) Equil timeout: ~ 300/300 sec (ads/des)
Multi-Point BET Plot
Data R P;
Adsorbate Nitrogen Temperature 77.350k
Molec. Wt.: 28.013 ¢ Cross Section:  16.200 A Liquid Density:  0.808 grec
© =
A D BF
35.0000
28.0000
24.0000 —
?ZOAOOOO =
a
S
g
16.0000
12.0000 —{
8.0000 —{
4.0000
0.0000 1 : ; : i :
0.000e+00 4.000e-02 8.000e-02 1.200e-01 1.600e-01 2.000e-01 2.400e-01 2.800e-01 3.200e-01

Relative Pressure, P/Po

BET summary
Slope = 102.165
Intercept = 8.611e-01
Correlation coefficient, r = 0.999950
C constant= 119.641
Surface Area = 33.802 m¥/g

. Oartactrone «anmts A ngts e wesens 12 REPOT id:{619518864:20110510 07510846} Page 1 of 1
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Quantachrome QuadraWin - Data Acquisition and Reduction
for QuadraSorb SiI
©2000-07, Quantachrome Instruments. All rights reserved. QUantachrome

INSTRUMENTS

version 3.12
Optimizing particle performance
Analysis Report
Operator:Kamelia Date:5/9/2011 Operator:Kamelia Date:5/10/2011
Sample ID: 2049-11 Filename: C:\QCdata\Physisorb\QW3_110509_01 2049-11 TiCl4-non eks Serbuk Zeolit
Sample Desc: Serbuk Zeolit Cc t Degassing dilakukan hingga <50 mt
Sample weight:  0.1570g Sample Volume: 0.0232cc
Analysis Time:  283.8 min End of run: 5/9/2011 8:58:35 Instrument: QuadraSorb Station 3
Void Vol.: Cell Cal. ID: 33 Run mode Standard
Outgas Time: 3.0hrs OutgasTemp: 300.0C
Analysis gas: Nitrogen Bath Temp: 773K
Press. Tolerance: 0.050/0.050 (ads/des) Equil time: 30/30 sec (ads/des) Equil timeout: 300/300 sec (ads/des)
Multi-Point BET
Data Reduction Parameters Data
Adsorbate Nitrogen Temperature 77.350
Molec. Wt.: 28.013 4 Cross Section:  16.200 A: Liquid Density:  0.808 g/cc
Multi-Point BET Data —
Relative|Pressure  Volume @STP  1/[W((Po/P)-1)] Relative|Pressure  Volume @ STP 1/ [W((Po/P) -1) ]
[P/Po] [celg) [P/Po] [ce/g]

4.62306e-02 71313 5.4383e+00 1.79557e-01 9.0947 1.9254e+01

6.01489e-02 7.3725 6.9455e+00 2.05365e-01 9.4928 2.1783e+01

8.11151e-02 7.6833 9.1927e+00 2.23571e-01 9.7558 2.3616e+01

1.07404e-01 8.0611 1.1943e+01 2.48568e-01 10.1157 2.6164e+01

1.30140e-01 8.3860 1.4274e+01 2.79158e-01 10.5482 2.9375e+01

1.57441e-01 8.7784 1.7032e+01 3.01897e-01 10.8982 3.1749e+01

BET summary
Slope = 102.165
Intercept = 8.611e-01
Correlation coefficient, r = 0.999950
C constant= 119.641
Surface Area = 33.802 m?/g
QuacraWin - Deta Acquisi for QuaraSer S| €2000-07. Quariachrome Insumerts Al norts resenwd wersons 12 REPOTT 1:{696634592:20110510 075113265} Page 1 of 1

Universitas Indonesia

Preparasi nanopartikel..., Destyva Enggrit kusumo, FMIPAUI, 2011



Lampiran 7. Kurva standar methylene blue

Panjang Gelombang (nm)

5  Amax methylene blue
1.8
1.6 —(),5 ppm
= 1.4 ——1 ppm
S 12 2 ppm
= 1 5
s — 5 ppm
fﬂ 08 e 1 ) ppINL
0.6
0.4
02 Q
0 NN .
200 400 600 800 1000

Lampiran 8. Full Spectra UV-Vis dari Proses Fotokatalisis pada Titania Hasil

Sintesis

1. Titania dari prekursor TiCl, yang diekstraksi terlebih dahulu sebelum dikalsinasi
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Absorbansi
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2. Titania dari prekursor TiCl, yang tanpa diekstraksi terlebih dahulu sebelum

dikalsinasi
2
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3. Titania dari prekursor TTIP yang diekstraksi terlebih dahulu sebelum dikalsinasi
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4. Titania dari prekursor TTIP yang tanpa diekstraksi terlebih dahulu sebelum
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dikalsinasi
2
e () menit
1.8 n _
=7 menit
1.6 i l\ e | TIENIE
1.4 | — G menit
— S menit
z 1.2 | )
_g ) . [‘ | =10 menit
g | e | 2 11€N1E
Z !
< 08 ! — 14 menit
0.6 16 menit
& ] 8 menit
04 & e 20 menit
0.2 25 menit
0 S - 30menit
200 400 600 800 1000 35 menit
40 menit

Panjang Gelombang (nm)

Universitas Indonesia

Preparasi nanopartikel..., Destyva Enggrit kusumo, FMIPAUI, 2011



	Awal
	Abstrak
	Daftar isi
	Bab I
	Bab II
	Bab III
	Bab IV
	Bab V
	Daftar Pustaka
	Lampiran

