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PENGARUH SUHU DAN pH TERHADAP
MIKROSTRUKTUR TiO, DALAM SINTESIS SOL-GEL TiO»
NANOPARTIKEL

ABSTRAK

TiO, merupakan logam oksida yang dapat diaplikasikan
sebagai material DSSC, fotokatalis, cat, lapisan swabersih dan sensor.
Pengaplikasian TiO2sebagai sensor mampu meningkatkan sensitivitas
dan selektivitas sensor. Properti bahan TiO, seperti transparansi,
kekerasan, dan listrik dapat ditingkatkan dengan mengontrol ukuran
bahan TiO; hingga berukuran nanometer (Nanoteknologi). Sol-gel
merupakan salah satu sintesis TiO2 nanopartikel yang dapat
mengontrol mikrostruktur (fase, ukuran kristal, ukuran partikel,
morfologi partikel) yang terbentuk dengan cara mengubah parameter
pada sintesis sol-gel. Penelitian berbasis studi literatur ini meninjau
pengaruh pH dan suhu selama proses sol-gel terhadap mikrostruktur
TiO, nanopartikel. Pada penelitian ini, variasi pH yang diamati berada
pada rentang 2-11 sedangkan variasi suhu mulai dari 200 °C -1100 °C.
Morfologi partikel dan ukuran partikel ditinjau dengan SEM. Fase
bahan dan ukuran partikel bahan ditinjau menggunakan XRD. Hasil
studi literatur menunjukkan bahwa pada larutan dengan pH rendah
pembentukan kristal dan perubahan fase lebih cepat dibandingkan
larutan dengan pH tinggi. Peningkatan pH serta suhu Kkalsinasi
menyebabkan peningkatan Ukuran kristal dan ukuran partikel

Kata kunci: TiO2, Suhu, sol-gel, pH, mikrostruktur
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THE EFFECT OF TEMPERATURE AND pH ON TiO;
MICROSTRUCTURE IN TiO,NANO PARTICLE SOL-GEL
SYNTHESIS

ABSTRACT

TiO; is a metal oxide that can be used as DSSC material,
photocatalyst, paint, self-cleaning coating and sensor. The application
of TiO; as a sensor can increase the sensitivity and selectivity of the
sensor. The properties of TiO, such as tranparancy hardness, and
electricity can be improved by controlling the size of TiO, materials
into nanometer(nanotechnology). Sol-gel is one of TiO, nanoparticle
synthesis which can control microstructure (phase, crystal size,
particle size, particle morphology) which is formed by changing the
parameters in sol-gel synthesis. This literature research discusses the
effect of pH and temperature during the sol-gel process on the TiO;
nanoparticle microstructure. In this study, pH variations were
observed in range 2-11 while temperature variations ranging from
200-1100 °C. The sample characterized by SEM and XRD. The results
of the literature research show in low pH solution, formation of
crystals and phase changes faster than in high pH solution. Increased
pH and calcination temperature cause increase in crystal size and
particle size

Keywords: TiO2, Temperature, sol-gel, pH, microstructure
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BAB |
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Perkembangan teknologi bahan terus berkembang pesat
seiring dengan meningkatnya kebutuhan manusia. Modifikasi untuk
meningkatkan properti bahan dilakukan agar kebutuhan manusia
terpenuhi. properti material dapat diubah-ubah dengan cara
mengontrol ukuran partikel, pengaturan komposisi bahan, interaksi
partikel dan modifikasi permukaan. Salah satu teknologi modifikasi
yang menjadi perhatian dalam pengembangan material adalah
teknologi nano. Teknologi nano merupakan teknologi yang
mengontrol ukuran serta sistem bahan dalam skala nano. Perubahan
ukuran bahan dalam skala nano dapat meningkatkan sifat fisika
(kekuatan, kekerasan dan sifat optik) dan kimia (reaktivitas bahan)
jika dibandingkan dengan material berukuran besar (Abdullah dkk.,
2008). Oleh karena  itu, teknologi teknologi nano -~ memberikan
kontribusi  besar terhadap perkembangan material ~science
(Avramescu dkk., 2017).

Teknik sintesis nanomaterial dapat dilakukan secara fisika
maupun kimia. Pemecahan material dari ukuran besar (bulk) menuju
ukuran nanometer maupun penggabungan material kecil (cluster)
tanpa melibatkan reaksi kimia merupakan metode fisika. Sintesis
teknologi nano secara kimia melibatkan reaksi kimia material awal
(prekursor) menjadi material baru yang berukuran nanometer
(Abdullah dkk., 2008).

Bahan TiO, merupakan logam oksida yang banyak
diaplikasikan pada berbagai bidang seperti material fotokatalis, cat,
DSSC, lapisan swabersih, dan sebagai bagian dari sensor (Reyes-
Coronado dkk., 2008)(Avci dkk., 2009)(Kang dkk., 2018). Beragam
Aplikasi bahan TiO; dikarenakan TiO, merupakan logam oksida yang

1



transparan, memiliki rentang bandgap yang besar, stabilitas termal
yang baik, dan ketahanan kimia yang baik (Avci dkk., 2009). Selain
itu, memiliki sifat non toksik yang menjadikan bahan ini menjadi
pilihan utama untuk dikembangkan (Farbod dkk., 2011). Penambahan
TiO, pada sensor gas mampu meningkatkan selektivitas dan
sensitivitas perangkat sensor dalam mendeteksi gas. Hal ini
dikarenakan TiO; dapat berinteraksi secara spesifik dengan molekul
gas sehingga ia dapat diaplikasikan pada QCM (quartz crystal
microbalance) yang merupakan sensor mass resistive (Iftimie dkk.,
2009). Mikrostruktur titanium dioksida seperti struktur kristal, ukuran
nanopartikel dan morfologi permukaan sangat bergantung pada
metode sintesis yang digunakan. Oleh karena itu, berbagai metode
sintesis dikembangkan untuk mendapatkan nanopartikel TiO-.

Sintesis TiO> nanopartikel dapat dilakukan dengan banyak
metode diantaranya hidrotermal (Montazeri-Pour dkk., 2013),
solvotermal (Goto dkk., 2018) dan sol-gel. Teknik sol-gel merupakan
umum digunakan karena teknik ini dapat mengontrol pembentukan
fase dan ukuran TiO, nanopartikel (Desong et al, 2011). Selain itu,
sol-gel juga merupakan metode yang sederhana, ekonomis dan dalam
proses menggunakan suhu rendah (Ramalingam, 2019). Titanium tetra
isopropoksida (TTIP) dipilih sebagai bahan prekursor karena stabil
dalam proses sol-gel dan memberikan hasil yang lebih baik.
Mikrostruktur TiO, nanopartikel yang terbentuk pada proses sol-gel
berkaitan dengan bahan prekursor yang digunakan, pH, pelarut, suhu,
dan waktu reaksi selama proses sintesis. Nilai pH dan suhu akan
berdampak pada mikrostruktur (fase, ukuran partikel, ukuran kristal
dan morfologi partikel) TiO2 nanopartikel. Oleh karena itu pada
penelitian berbasis studi literatur ini penulis akan berfokus
mempelajari pengaruh prekursor dan pH yang digunakan pada proses
sol-gel terhadap mikrostruktur yang terbentuk.

1.2 Rumusan Masalah
Rumusan masalah pada penelitian ini adalah:

2



1. Bagaimana pengaruh pH dalam proses sintesis TiO2 nanopartikel
terhadap mikrostruktur (fase, ukuran partikel, ukuran kristal dan
morfologi partikel) TiO,?

2. Bagaimana pengaruh suhu terhadap mikrostruktur (fase, ukuran
partikel, ukuran kristal dan morfologi partikel) TiO,?

1.3 Tujuan Penelitian

Tujuan dari penelitian ini adalah:

1. Melakukan studi literatur untuk mengetahui pengaruh variasi pH
yang digunakan salama proses sintesis terhadap mikrostruktur
(fase, ukuran partikel, ukuran kristal dan morfologi partikel) TiO,
nanopartikel

2. Melakukan studi literatur untuk mengetahui pengaruh suhu
terhadap mikrostuktur (fase, ukuran partikel, ukuran kristal dan
morfologi partikel) bubuk TiO, Nanopartikel

1.4 Manfaat Penelitian

Manfaat dari penelitian ini adalah:

1. Untuk memberikan informasi pengaruh pH dalam proses sintesis
TiO, terhadap mikrostruktur (fase, ukuran partikel, ukuran kristal
dan morfologi partikel) TiO;yang terbentuk.

2. -Untuk memberikan informasi pengaruh suhu - terhadap
mikrostruktur (fase, ukuran partikel, ukuran kristal dan morfologi
partikel) TiO, nanopartikel yang terbentuk.
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BAB 11
METODOLOGI

2.1 Konsep Penelitian

Pembentukan TiO, nanopartikel merupakan tinjauan utama
penelitian ini. Hal ini bertujuan agar bahan dapat dilapiskan diatas
QCM dengan baik tanpa merusak properti QCM. Proses sintesis TiO-
nanopartikel menggunakan metode sol-gel. Metode ini merupakan
sintesis bottom-up dengan prekursoryang digunakan adalah Titanium
tetra isopropoksida (TTIP). TTIP sebagai prekursor memberikan hasil
TiO, nanopartikel yang memiliki ukuran kristal halus, derajat
kristalinitas tinggi, serta morfologi permukaan partikel yang lebih baik
jika dibandingkan dengan bahan lain seperti titanium tetraklorida.
Pembentukan TiO; nanopartikel dapat dikontrol melalui parameter-
parameter yang digunakan selama proses sol-gel seperti pH,
konsentrasi prekursor, larutan yang digunakan, waktu, kecepatan putar
dan suhu kalsinasi. Terdapat empat tahap dalam proses sol-gel yaitu
hidolisis, kondensasi, aging dan pengeringan.

Transformasi fase dari anatase menuju rutile pada TiO;
nanopartikel disebabkan oleh perlakuan suhu kalsinasi. Kalsinasi pada
suhu tinggi memberikan energi pada atom-atom untuk bergerak
membentuk struktur baru sehingga transformasi fase terjadi. Selain
berdampak pada perubahan fase, suhu kalsinasi juga berdampak pada
morfologi TiO, yang terbentuk. Suhu tinggi menyebabkan partikel
teraglomerase.  Pengaturan nilai pH pada sintesis menyebabkan
perubahan fase dan ukuran partikel. pH akan berperan aktif dalam
pembentukan TiO, pada tahap hidrolisis dan = kondensasi.
Pembentukan kristal dan perubahan fase TiO, pada padatan yang
dibuat dari larutan prekursor dengan pH rendah akan lebih cepat
dibanding dengan iayang dibuat dari larutan pada pH tinggi. Nilai pH
rendah -menghalangi terjadinya aggomerase partikel pada larutan

5
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2.2 Telusur pustaka

Penelitian ini digunakan metode kajian Pustaka. Metode yang
digunakan dengan mengumpulkan data dan informasi dari jurnal
maupun buku yang relevan dengan topik yang dikaji. Pengumpulan
informasi terkait dengan variabel yang berhubungan dengan topik
penelitian sehingga dapat digunakan untuk menjawab pertanyaan
penelitian yang diajukan. Setelah dilakukan pengumpulan data
dilakukan perbandingan data untuk selanjutnya dianalisa untuk
mengevaluasi hasil - akhir Analisa data dilakukan setelah data
dikumpulkan dan dibandingan. Analisa data merupakan suatu cara
untuk mengolah data menjadi suatu informasi sehingga dapat dibaca
dan dipahami.

Tabel 2.1 pemetaan data

N | Judul Data Metode Lain lain
0 Percobaan
1. | Synthesis of | e Difraktogr | e Parameter = |¢ Peningkat
TiO; am a) pH 2 pada an ukuran
nanoparticle Hubungan variasi suhu | kristal,
by hydrolisis | pH b) Suhu 100 C | agglomera
and dengan pada variasi | se partikel
peptization of | ukuran pH dan
titanium kristal c) Pelarut ukuran
isopropoxide | Gambar 3.6 isopropanol partikel
solution e Analisis | d)TTIP15ml | seiring
(Mahshid XRD e) Katalis asam | dengan
dkk., 2007) untuk (HNOs) dan | peningkat
variasi basa an suhu
suhu (NH4OH) kalsinasi
Gambar sesuai e Peningkat
3.10 dengan pH an suhu
e Prosedur serta




e Difraktogr | a. 15mITTIP | penurunan
am dicampurka | pH akan
hubungan n dengan menyebab
suhu isopropanol kan
dengan diaduk transforma
ukuran dengan si kristal
Kristal magnetic

Gambar stirrer

3.16 kemudian

ditambahka
n 250 mi
katalis.
b. Peptisasi
C. pencucian
dengan
etanol
d. Dikeringkan
dalam
vakum
kalsinasi
Phase study of | e Foto SEM | e Parameter Ukuran
titanium Gambar a) Suhu 550 partikel
dioxide 3.9 °C pada dan
nanoparticle variasi pH agglomera
prepared via b) Pelarut se
sol-gel etanol meningkat
process C)TTIP 7 ml seiring
(Araoyinbo d) Katalis asam | degan
dkk., 2018) (HCL) dan peningkat
basa an pH
(NH4OH)
sesuai

dengan pH




e Prosedur

a.7mlTTIP
dicampurka
n dengan
etanol
diaduk
dengan
magnetic
stirrer
kemudian
ditambahka
n250 ml
katalis.

b. Larutan
didiamkan
24 jam

c. Dikeringkan

d. kalsinasi

3. | Effect of pH
on TiO2
nanoparticles
via sol-gel
method

(lbrahim dkk.,
2011)

e Analisis
XRD
Gambar 3.1

e Parameter

a. Suhu 400
°C

b. Pelarut
isopropil
alkohol

c. Katalis
berupa
asam
(HNO3)
dan basa
(NH4OH)
sesuai
dengan pH

Peningkat
an ukuran
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3.1 Pengaruh pH terhadap mikrostruktur TiO; nanopartikel

Sintesis TiO» nanopartikel dengan metode sol-gel menggunakan
senyawa titanium alkoksida oksida seperti titanium tetra
isopropoksida, tetra isopropil ortotitanate, dan titanium tetraklorida
yang berperan sebagai prekursor Ti. Pelarut seperti etanol, methanol,
dan propanol, air adalah media untuk tahapan hidrolisis pada proses
sol-gel, dan larutan asam adalah penstabil selama sintesis TiO2
berlangsung (Mingwei et al.,2006). Masing-masing senyawa memiliki
pengaruh penting dalam sintesis. Keasaman larutan akan berpengaruh
terhadap kristalinitas dan fase material yang terbentuk. Fase dan
kristalinitas material TiO, yang terbentuk menentukan aplikasi dari
material tersebut (Bessekhouad et al., 2003). Gambar 3 Adalah
difraktogram hasil pemanasan pada suhu 400 °C menggunakan pelarut
isopropil alkohol dan katalis yang digunakan berupa asam nitrat dan
ammonium hidroksida.

Ak A - Anatase R - Rutile

Intensity (a.u)

/ / A
'4 ! '
[~ Bt Mo’
Mw
- —_— - <4 - - =
20 25 30 35 40 95 50 55 60 65 70
2 Theta Scale (°2)

Gambar 3.1. Difraktgram XRD nanokristal titanium dioksida yang
disintesis pada suhu suhu 400 °C dengan variasi pH berbeda (a) pH
9, (b)pH 7, (c) pH 5, (d) pH 3, (e) pH 1(lbrahim dkk., 2011)
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Identifikasi pola difraksi pada Gambar 3.1 menunjukkan bahwa pada
pH rendah (asam) cenderung menghasilkan partikel TiO, dengan fase
rutile yang ditandai dengan ‘R’. Sintesis dengan larutan pH tinggi
(basa) akan membentuk struktur anatase. Penelitian lain menunjukkan
hasil seperti Gambar 3.2

T T L) T B T T T T
A A(101) B R(110)]
R(211)
4 - E R(101) 1
= . kml:{wm Ra20)
] i = Jpuz Rzm) RC J
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h z
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E A0d) AR e a0 T |
Pl o B(121) A(101) Rty R(220)
3 pH9 H B(121) RI200% R(210n(200)
r T -
20 30

T T

' T T
4 50 60 20 30 40 0 60
2 Theta degrees 2 Theta degrees

Gambar 3.2. Difraktogram XRD kristal TiO, pada pH 2 dan 9 (A)
kalsinasi pada suhu 600 °C dan (B) 800 °C menggunakan pelarut
isopropil alkohol(Mutuma dkk., 2015).

Gambar 3.2 menunjukkan bahwa pH menyebabkan perubahan
terhadap kritalinitas partikel TiO; yang terbentuk. Gambar 3.2 A
menunjukkan bahwa pada pH 2 (asam) terdapat puncak kecil fase
rutile yang merupakan hasil perubahan fase dalam partikel (anatase
menuju rutile maupun brookite menuju rutile). Hal ini berbeda dengan
puncak-puncak difraksi yang terbentuk pada pH 9 (basa). Hasil
identifikasi fase pada pH 9 menunjukkan bahwa fase yang terbentuk
murni merupakan fase anatase dan brookite. Identifikasi fase pada
Difraktogram XRD pada Gambar 3.2 B menunjukkan pada pH 2
sampel memiliki fase rutile sedangkan pada pH 9, masih terdapat fase
anatase maupun brookite. Berdasarkan pengamatan pada kedua
difraktogram XRD, Sintesis pada larutan dengan pH rendah
memberikan dorongan pada sampel untuk bertransformasi lebih cepat

18



menuju fase berikutnya jika dibandingkan dengan penggunaaan pH
tinggi. Transformasi kristal yang dimaksudkan seperti berikut

kristal kristal kristal

amorf kristal dengan dengan dengan
fase fase fase

brookite anatase rutile

Hal ini diperkuat oleh hasil karakterisasi pada Gambar 3.3 (Araoyinbo
dkk., 2018). Difraktogram XRD pada Gambar 3.3 menunjukkan pada

= sintesis menggunakan larutan dengan pH 3, setelah proses pemanasan
mulai terbentuk struktur kristal TiO, sedangkan sintesis dengan
larutan pada pH lainya, padatan masih berstruktur amorf. Transfomasi
fase yang lebih cepat pada sintesis menggunakan larutan dengan pH
rendah juga ditunjukkan Gambar 3.4. Difraktogram XRD pada
Gambar 3.4 sampel dikalsinasi suhu 500 °C dan menggunakan pelarut
2-propanol (Mexicano dkk., 2005).

IS00 —

2000 —

2000 s PH B

[ macasity (am)

pH 7T
1000

S00
- pPH 2

- T - T - T - T - T - T - T - J
i0 0 30 A0 (= L=1e] FO a0 SO

2 8 (Degiec)

Gambar 3.3 Difraktogram XRD TiO, dengan variasi pH tertent pada
suhu 100 °C (Araoyinbo dkk., 2018).
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Intensity (arb. u)

20 (degrees)

Gambar 3.4 Difraktogram XRD TiO- pada variasi pH tertentu
dengan suhu kalsinasi 500 °C (Mexicano dkk., 2005).

Variasi pH pada tahapan hidrolisis dan kondensasi memberikan
kecepatan pembentukan gugus baru yang berbeda pada larutan
prekursor. Perbedaan polaritas. akan mempengaruhi besarnya
reaktivitas pada proses hidrolisis dan kondensasi (Behnajady et al.,
2011). Reaksi hidrolisis dan kondensasi dapat dituliskan sebagai
berikut

Ti-(OR)-4 + 4H,0 — Ti-(OH)-4 + 4ROH (hidrolisis) (3.1)
Ti-(OH)-4 — TiOxH20 + (2 - x) H.0 (kondensasi) (3.2)
R adalah etil, i-propil, n-butil.. Apabila larutan dalam kondisi asam,
pembentukan gugus hidroksida Ti-(OH)-4 tidak dapat terjadi.
Pembentukan fase anatase maupun  rutile terjadi pada tahap
kondensasi ketika reaksi dalam larutan cukup untuk deprotonasi lebih
lanjut. Pengaturan nilai pH rendah pada larutan menyebabkan reaksi
_deoksidasi tidak terjadi. Hal tersebut berakibat pada pertumbuhan
linear di sepanjang bidang ekuatorial dari kation ketika nukleasi.
Kemudian, reaksi oksidasi antara menghasilkan rantai linear TiO-
(OH)->-(OH)-2 yang menghasilkan struktur rutile. Pada wilayah pH
20



tinggi terjadi reaksi deoksidasi. Proses kondensasi akan tejadi terus
menerus sehingga tebentuk rantai miring struktur anatase. pH juga
berpengaruh Terhadap ukuran kristal partikel. Data XRD kemudian
dianalisis lebih lanjut dengan menggunakan persamaan Scherrer
Berikut ini data ukuran kristal berdasarkan persamaan Scherrer

Tabel 3.1 Ukuran kristal berdasarkan pH (Ganesan dkk., 2014)

Particle size (nm)

325°C 425°C 525°C

aya 2.6 6.80 6.98 18.18
7.0 8.53 10.17  20.70
10,6 11.60 1430 22.00

pH

Grafik hubungan pH terhadap ukuran kristal
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Gambar 3.5. Kurva hubungan pH dengan ukuran kristal (Ganesan
dkk., 2014)
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crystallite size (nm)

0 5 10
pH

7Gambar 3.6 Kurva hubungan pH dengan ukuran kristal TiO»
(Mahshid dkk., 2007).

Gambar 3.5 adalah sampel yang disintesis dengan menggunakan
pelarut etanol, sedangakan Gambar 3.6 sampel dikalsinasi pada suhu
100 °C dan pelarut isopropanol. Data pada Gambar 3.5 dan Gambar
3.6 menunjukkan kenaikan pH menyebabkan ukuran kristal
mengalami kenaikan. Hal ini disebabkan pada pH tinggi memiliki
kadar ion OH -~ lebih tinggi. TiO, nanopartikel akan berinteraksi
dengan ion tersebut sehingga pembentukan struktur TiO, nanopartikel
terganggu. Hal ini tentu berdampak pada pertumbuhan batas butir
(bidang yang membatasi 2 orientasi kristal yang berbeda) kristal.
Gambar 3.5 dan Gambar 3.6 memiliki pola peningkatan ukuran kristal
yang berbeda. Hal ini disebabkan penggunaan pelarut, suhu kalsinasi,
dan lama waktu kalsinasi yang berbeda sehingga memberikan pola
kenaikan yang berbeda. Perubahan ukuran kristal akibat pengaruh pH
juga terjadi pada data yang tersedia pada Tabel 3.2.

Tabel 3.2 Ukuran kristal berdasarkan pH (Mexicano dkk., 2005)
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Gambar 3.7.Kurva hubungan ukuran kristal dengan pH dengan
kalsinasi pada suhu 500 °C (Mexicano dkk., 2005).

Mikrostruktur dalam pembahasan ini meliputi fase, ukuran
partikel, ukuran kristal, dan morfologi permukaan. Partikel dapat
ditinjau dari karakterisasi SEM. Variasi pH yang diberikan akan
memberikan pengaruh terhadap morfologi permukaan dan juga
ukuran kristal. Berikut ini hasil karaktersasi SEM untuk TiO-
nanopartikel menurut beberapa penelitian mutuma tahun 2015
(Mutuma dkk., 2015).
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- Gambar 3.8. Foto SEM TiO; nanopartikel (A) pH 2 (B) pH 4 (C) pH
iy 9 (Mutuma dkk., 2015).

:«E;Embar 3.8 menunjukkan bahwa pH 9 tejadi penggumpalan
'_::i(ﬁbglomerase) partikel TiO, nanopatikel. Pada pH rendah, hasil
L menunjukkan terbentuknya kumpulan padatan partikel TiO2namun ia
Jfgmiliki ukuran yang yang lebih kecil dibanding dengan pH tinggi.
|~ Tingkat keasaman tinggi mencegah terjadinya agglomerase sehingga
l’}:.)éi‘bentuk partikel dengan ukuran yang lebih kecil. Pemisahan partikel
L terjadi ketika tingkat keasaman yang semakin rendah pada Gambar
| 3.8. Gambar 3.8 merupakan TiO, partikel dengan pH 2 yang
| berukuran 200 nm sedangkan pada pH 9 partikel berukuran 400 nm.
v::gf;émbar 3.9 yang merupakan hasil karakterisasi FE-SEM untuk pH 3
= menunjukkan bentuk yang tidak beraturan karena aggomerase yang
“terjadi. Pada keadaan tersebut partikel primer memiliki ukuran 0.22

wijaya

pm. Hasil karakterisasi FE-SEM untuk pH 7 menunjukkan ukuran
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partikel 0.32 um. Ukuran partikel dan bentuk partikel pada gambar 3.8
dan 3.9 memiliki perbedaan ukuran partikel. Hal ini disebabkan
karena suhu kalsinasi yang digunakan berbeda, pelarut yang
digunakan berbeda dan jenis asal atau basa yang berbeda.

Gambar 3.9. Foto FE-SEM TiO; nanopartikel (A) pH 3 (B) pH 7
dengan suhu kalsinasi 550 °C (Araoyinbo dkk., 2018).

3.2 Pengaruh suhu terhadap mikrostruktur TiO, nanopartikel

Kristalisasi merupakan pembentukan fase padat dari fase cair
maupun gas. Mikrostruktur (fase kristal, ukuran Kristal dan bentuk
partikel) krsital yang terbentuk dipengaruhi oleh kecepatan nukleasi
dan pertumbuhan kristal. Tahap pertama Pembentukan fase padat dari
fase cair maupun gas adalah nukleasi. Tahapan nukleasi terdapat
parameter yang mempengaruhi diantaranya adalah  suhu,
impurities,dan saturasi. Selain kecepatan nukleasi, terdapat parameter
lain yang menentukan mikrostruktur Kristal yang terbentuk yaitu
pertumbuhan kristal. Suhu dalam pertumbuhan krital memegang
peranan sebagai pengontrol difusi pertumbuhan (suhu tinggi). Suhu
kalsinasi - akan menyebabkan atom-atom mengalami peningkatan
energi sehingga atom-atom bergetar dengan jarak antar atom yang
lebih besar. Semakin tinggi suhu kalsinasi maka jarak antar atom akan
menjadi lebih besar. Pada level energi tertentu yang diakibatkan oleh
suhu, atom akan memiliki cukup energi untuk melepaskan diri dari
ikatannya sahingga terjadi proses difusi yang menyebabkan atom
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menempati posisi baru. Hal tersebut menyebabkan terbetuknya fase
kristal yang baru akibat pengaruh suhu. Berikut ini merupakan difraksi
XRD TiO; nanopartikel yang terbentuk akibat pengaruh suhu .

o iJL .JL IV T 4|Uk b, 800°C
W-J\‘J\-M.Mﬁomc

Intensitas

_ o s oo TR NN —— T Lo}
- _NMA'E ORI N o Vet i 300°C
_mw‘-‘ el ot gt ¥ 200°C
20 30 40 50 60
2 Theta

Gambar 3.10. Difraktogram XRD TiO, nanopartikel yang disintesis
pada pH 2 dengan variasi suhu (Mahshid dkk., 2007)

- T T T g T T T
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+ ) : w W
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Gambar 3.11. Difraktogram XRD TiO; nanopartikel yang disintesis
pada pH 7 dengan variasi suhu (Wetchakun dkk., 2008)

Hasil analisis difraksi XRD pada Gambar 3.10 dan Gambar 3.11
menunjukkan adanya perubahan fase dari anatase menuju rutile yang
dipengaruhi oleh suhu kalsinasi pada proses sol-gel. Namun,
perubahan fase yang terjadi pada Gambar 10 dan Gambar 11 terjadi
pada suhu yang berbeda. Gambar 10 perubahan fase terjadi pada suhu
600 °C sedangkan pada Gambar 11 perubahan fase dari anatase
menuju rutile terjadi pada suhu 800 °C. Perbedaan titik suhu
perubahan fase ini dikarenakan pada proses sol-gel menggunakan
katalis dengan pH yang berbeda. Gambar 10 memiliki tingkat pH yang
lebih rendah dibanding Gambar 11. Tingkat pH rendah menyebabkan
tranformasi fase dari anatase menuju rutile terjadi lebih cepat. Oleh
karena itu pada suhu 600 °C berdasarkan analisis difraksi puncak XRD
pada gambar 10 sudah mengalami transformasi fase. = Namun
perbedaan titik suhu perubahan fase ini tidak hanya disebabkan oleh
pH, melainkan pelarut yang digunakan kedua gambar berbeda.
Gambar 10 menggunakan isopropanol sedangkan pada gambar 11
menggukan etanol. Perbedaaan pelarut berpengaruh terhadap reaksi
hidrolisis dan kondensasi pada merode sol-gel. Hal ini dikarenakan
masing masing pelarut memiliki polaritas yang berbeda.
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Gambar 3.12. Difraktogram XRD TiO, nanopartikel yang disintesis
pada pH rendah variasi suhu (BANJURAIZAH dkk., 2018)
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Gambar 3.13. Difraktogram XRD TiO; nanopartikel pada pH 8
dengan variasi suhu Difraktogram(Viana dkk., 2010)

Gambar 3.12 dan Gambar 3.13 menunjukkan hal yang sama
seperti Gambar 3.10 dan Gambar 3.11 yaitu transformasi fase dari
anatase menuju Kristal akibat adanya peningkatan suhu pada saat
kalsinasi TiO2 nanopartikel. Berikut ini adalah mekanisme perubahan

fase pada TiO-

(Tin Amorf + H,0 teradsorpsi ) lﬂf( TiOs Amorf +H,0 )

endi

25°C S0-_800°C.
= TiO» Amorf —,Anamsr;zﬁ s Rutile

endo ] EXD
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Pada suhu 500 °C Peristiwa endotermik terjadi. peristiwa endotermik
merupakan penyerapan energi dari sekitar (kalor) oleh atom sehingga
tidak menyebabkan perubahan struktur pada Kristal. Pada suhu 650 °C-
800 °C terjadi reaksi eksotermik. Reaksi eksotermik merupakan
pelepasan energi yang dimiliki oleh atom ke sekitarnya. Peristiwa
eksotermik pada atom menyebabkan terlepasnya ikatan pada atom
sehingga atom berdifusi dan menempati posisi baru. Penempatan
posisi baru dari atom berdampak pada peningkatan densitas kristal dan
perubahan struktur kristal. Hal ini berkaitan dengan perubahan fase
dari anatase menuju rutile.

Ukuran kristal yang merupakan bagian dari mikrostruktur
partikel juga terpengaruh oleh suhu pada tahapan kalsinasi. Pada suhu
tinggi terdapat lebih banyak ion OH-yang terbenetuk pada derah dekat
permukaan sampel dibandingkan dengan suhu rendah. Hal ini
dikarenakan pada suhu tinggi terjadi reaksi oksidasi yang
menyebabkan banyak terbentuk ion OH- didalam material.
Peningkatan ion OH dan peningkatan proses difusi akibat peningkatan
suhu menyebabkan ukuran butir kristal menjadi lebih besar. Berikut
ini adalah hasil perhitungan ukuran kristal menggunakan persamaan
Scherrer

Tabel 3.3 Ukuran kristal berdasarkan suhu (Viana dkk., 2010)

Suhu r°Cc Fase Ukuran kristal (nm)
300 Anatase 7
500 Anatase 17
700 Anatase (26%) 45
Rutile (74%) 80
900 Rutile 110

1100 Rutile 165
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Gambar 3.14 Kurva hubungan suhu dengan ukuran kristal (Viana
dkk., 2010)

Tabel 3.3 merupakan hasil analisis yang didapatkan berdasarkan
perhitungan menggunakan persamaan Scherrer. Hasil perhitungan
kemudia direpresentasikan dalam bentuk difraktogram agar lebih
mudah dalam membaca data. Gambar 3.14 menunjukkan peningkatan
ukuran kristal pada setiap kenaikan suhu kalsinasi yang diterapkan
pada metode sol-gel. Apabila kita amati pola difraksi sinar X pada
Gambar 3.13, peningkatan suhu menyebabkan kenaikan intensitas
pada puncak difraksi sinar-X. Lebar setengah puncak pada pola
difraksi juga mengecil. Hal ini sesuai dengan persamaan Scherrer,
dimana lebar setengah puncak berbandjng terbalik dengan ukuran
kristal. Apabila ukuran kristal membesar maka lebar setengah puncak
mengecil. Terdapat perbedaan hasil ukuran kristal pada tabel 3.3 dan
tabel 3.4 seperti contohnya pada suhu 700 °C untuk fase anatase. Suhu
700 °C pada tabel 3.3 sampel berukuran kristal berukuran 45 nm
sedangkan pada tabel 3.4 sampel berukuran 70 nm. Hal ini
dikarenakan parameter lain seperti pH dan pelarut yang digunakan
berbeda. Terlepas dari perbedaan parameter yang digunakan pada
proses sol-gel, pengaruh suhu Kalsinasi pada masing-masing

penelitian memiliki pola yang sama yaitu peningkatan ukuran Kristal
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seiring dengan meningkatnya suhu Kkalsinasi. Hal ini dieperkuat oleh
penelitian (Mahshid dkk., 2007) seperti pada Gambar 3.15 yang
memiliki pola yang sama.

Tabel 3.4 Ukuran kristal berdasarkan Suhu (Banjuraziah dkk.,

2018)
Sampel Fasa Ukuran kristal (nm)
P-400 A 11.66
P-500 A 15.40
P-600 A 46.70
A 70.05
- P-700 R 1145

Kurva hubungan suhu dengan ukuran kristal
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Gambar 3.15. Kurva ukuran kristal berdasarkan Suhu (Banjuraziah
dkk., 2018)
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Gambar 3.16. Kurva ukuran kristal berdasarkan Suhu (Mahshid dkk.,
2007)

Mikrostruktur lain yang menjadi tinjauan dari penelitian ini
adalah morfologi TiO; nanopartikel dan ukuran partikel. Partikel nano
sendiri - memiliki kecenderungan untuk membentuk agglomerase.
Peningkatan suhu tentu memberikan energi tambahan pada atom
untuk  membentuk agglomerase sehingga ukuran partikel K akan
meningkat. Gambar 17 menunjukkan foto SEM TiO, nanopartikel
yang dilakukan oleh (Banjunariah dkk., 2018).

Gambar 3.17 Foto SEM TiO2 nanopartikel (a) 0 °C (b) 400 °C (c)
500 °C (d) 600 °C (e) 700 °C pada perbesaran 15000X.(Banjunariah
dkk., 2018)

Hasil Gambar 17 menunjukkan bahwa partikel memiliki bentuk yang
tidak beraturan. Ukruan partikel akan semakin membesar dengan
peningkatan suhu kalsinasi. Pola yang sama juga ditemukan pada
penelitian (Wetchakun dkk., 2008) seperti pada Gambar 18.
Pertumbuhan kristal terjadi pada suhu tinggi menyebabkan partikel
lebih mudah untuk menempel satu sama lain dan teraglomerase. Foto
pada Gambar 3.18 merupakan hasil dari karakterisasi TEM. Suhu 400
°C Sampel memiliki ukuran partikel rata-rata sebesar 15 nm.
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Gambar 3.18.Foto TEM TiO, nanopartikel (a) 400 °C (b) 500 °C (d)
600 °C (d) 700 °C (Wetchakun dkk., 2008)
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BAB IV
PENUTUP

4.1 Kesimpulan

1. Tingkat pH semakin rendah berpengaruh terhadap pembentukan
kristal dan perubahan trasnformasi fase TiO, yang lebih cepat
dibanding dengan tingkat pH rendah. pH yang berbebda pada
proses sintesis sol-gel akan menyebabkan perbedaan ukuran
partikel (partikel cenderung membesar akibat kenaikan pH),
ukuran kristal. Peningkatan pH berdampak pada agglomerase
7 patikel

2. Peningkatan suhu kalsinasi pada metode sol-gel akan
menyebabkan terjadinya agglomerase partikel, ukuran partikel
membesar, ukuran kristal membesar dan perubahan fase krital
TiO; nanopartikel

4.1 Saran

Sintesis dengan mengguanakan pH rendah memiliki hasil
ang efektif ditinjau dari pembentukan fase yang lebih cepat ketika
menggunakan suhu rendah, ukuran kristal dan ukuran partikel yang
lebih kecil dan menghindari terjadinya agglomerase partikel.
Penelitian selanjutnya disarankan meninjau pengaruh dari konsentrasi
dan larutan terhadap mikrostruktur TiO» nanopartikel.
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