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ABSTRAK

Sari, Zulia Davita. 2020. Green Synthesis Hematit (a-Fe203) menggunakan
Ekstrak Daun Teh Hijau (Camellia Sinensis) dengan Metode
Presipitasi. Skripsi. Jurusan Kimia Fakultas Sains dan Teknologi
Universitas Islam Negeri Maulana Malik Ibrahim Malang.
Pembimbing I: Rachmawati Ningsih, M.Si; Pembimbing Il: Ahmad
Abtokhi, M.Pd

Kata kunci: Green Synthesis, Limbah bubut besi, hematit, daun teh

Limbah bubut besi banyak mengandung unsur Fe sebesar 96,54% sehingga
berpotensi sebagai prekursor sintesis hematit. Dalam penelitian ini, hematit disintesis
menggunakan metode presipitasi dengan variasi suhu sintesis, yakni 50°C, 70°C dan 90°C.
Agen pengendap yang digunakan ialah ekstrak daun teh hijau (camellia sinensis). Hasil
sintesis dikalsinasi selama 3 jam pada suhu 750°C dan dikarakterisasi menggunakan XRF,
difraksi sinar-X (XRD), FTIR dan SEM. Hasil XRD menunjukkan bahwa terjadi fasa
magnetit setelah proses presipitasi dan hematit terbentuk setelah kalsinasi. Ukuran kristal
yang dihasilkan secara berurutan ialah 50,5 nm; 454 nm dan 39 nm. Hasil SEM
menunjukkan morfologi yang dihasilkan berbentuk bulat dan beragam pada suhu 50°C
dan 70°C. Morfologi pada suhu 90°C mulai seragam akan tetapi masih terjadi aglomerasi.
Hasil identifikasi FTIR pada sampel sebelum kalsinasi dengan variasi suhu 90°C dan
setelah kalsinasi sudah terbentuk hematit dengan adanya gugus khas Fe-O pada bilangan
gelombang 553 cm™ dan 451 cm™.
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ABSTRACT

Sari, Zulia Davita. 2020. Green Synthesis Hematite (a-Fe20O3) using Green Tea
Leaf Extract (Camellia Sinensis) with the Precipitation Method.
Department of Chemistry, Science and Technology Faculty,
Universitas Islam Negeri Maulana Malik Ibrahim Malang.Supervisor
I: Rachmawati Ningsih, M.Si; Supervisor II: Ahmad Abtokhi, M.Pd

Keywords: Green synthesis, iron lathe waste, hematite, tea leaves

Iron lathe waste contains Fe elements of 96.54%, so that it has the potential as a
precursor of hematite synthesis. The present study used precipitation methods, using the
variations in synthesis temperature, namely 50 °C, 70 °C, and 90 °C. The settling agent
used is green tea leaf extract (Camellia Sinensis). The synthesis product was calcined for
3 hours at 750 °C and characterized using XRF, X-ray diffraction (XRD), FTIR, and
SEM. The XRD results showed that the magnetite transition phase occurred after the
precipitation stage, and hematite formed after the calcination stag. The crystallite sizes
were 50.5 nm, 45.4 nm, and 39 nm. The results of SEM showed that the resulting
morphology was round and diverse at 50°C and 70°C. The morphology at 90°C begins to
be uniform, but agglomeration still occurs. The identification results of FTIR on the
sample before calcination with a temperature variation of 90°C and after calcination
hematite has been formed in the presence of a specific Fe-O group at wavenumbers 553
cm?and 451 cm™,
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PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Limbah bubut besi didapatkan dari bengkel bubut besi dan industri
pelapisan logam yang mengandung unsur Fe cukup melimpah yaitu sebesar
97,11% (Khoiroh dkk., 2013) dan 96,08% (Chabib, 2017) sehingga sangat
berpotensi untuk dijadikan prekursor dalam proses sintesis. Umumnya besi hanya
digunakan sebagai bahan konstruksi bangunan hingga mesin berat sedangkan
limbah bubut besi hanya dibuang begitu saja tanpa diolah lebih lanjut. Akan tetapi
semakin berkembangnya ilmu sains, limbah bubut besi mulai dimodifikasi
menjadi barang yang bernilai tinggi salah satunya yaitu hematit.

Limbah bubut besi merupakan salah satu limbah B3 yang dapat mencemari
lingkungan dan kerusakan alam bila tidak diolah dengan benar. Allah SWT. juga
telah melarang umat manusia untuk membuat kerusakan dibumi sehingga kita
harus meminimalisir dalam memproduksi limbah dan memanfaatkannya kembali.
Salah satunya yaitu pemanfaatan kembali limbah bubut besi menjadi hematit yang
dapat diaplikasikan sebagai pigmen pada cat dinding. Hal ini telah dijelaskan

Allah di dalam Al-Qur'an surat Ar- Rum ayat 41 yang berbunyi:

O Vet 01 oot AR ) ol 8 Ly A5 el (8 Sl g

Artinya: “Telah nampak kerusakan di darat dan di laut disebabkan karena
perbuatan tangan manusia, supaya Allah merasakan kepada mereka
sebahagian dari (akibat) perbuatan mereka, agar mereka kembali (ke
jalan yang benar)”.
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Hematit (a-Fe2O3) telah diteliti secara luas karena termasuk besi oksida
yang paling stabil, memiliki konduktivitas yang baik, keberadaan di alam sangat
melimpah, nontoxicity, kekuatan tinggi dalam pewarnaan, daya penutup dan daya
tahan yang baik serta tahan terhadap suhu tinggi sehingga mempunyai
karakteristik pigmen yang unggul (Septityana dkk., 2013; Tini, 2018; Vujtek dkk.,
2003). Nanopartikel hematit memiliki beberapa keunggulan dibanding dengan
besi oksida yang lain diantaranya luas permukaan yang besar, tingkat reaktivitas
yang tinggi, lebih ramah lingkungan, daya penutup pada cat tinggi sehingga
semakin kecil ukuran partikel maka kestabilannya semakin meningkat (Fouda
dkk., 2012). Berdasarkan keunggulan hematit di atas, maka hematit banyak
diaplikasikan sebagai pigmen (Hosseini-Zori dkk., 2008).

Sintesis nanopartikel hematit dapat menggunakan beberapa metode seperti
sol-gel, presipitasi dan hidrotermal. Metode presipitasi memiliki kelebihan
diantaranya proses yang cukup sederhana, homogenitas tinggi, kemurnian dan
kristalinitas yang tinggi, suhu reaksi yang relatif rendah, produk yang dihasilkan
banyak dan distribusi ukurannya seragam (Lassoued, 2017; Mohapatra & Anand,
2010). Lassoued, dkk. (2017) mensintesis hematit dengan metode presipitasi
menghasilkan produk dengan Kristalinitas tinggi dibuktikan dengan data X-Ray
Diffraction (XRD) puncak yang tajam dan sempit serta ukuran partikel sebesar 21
nm. Qiu dkk. (2011) telah mensintesis hematit dengan metode hidrotermal
menghasilkan produk dengan kristalinitas yang rendah dan masih terdapat padatan
amorf yang dibuktikan dengan data XRD yang tajam tetapi lebar serta ukuran

partikel sebesar 60 nm.
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Di sisi lain, penggunaan organisme biologis dan ekstrak tanaman bisa
menjadi alternatif untuk pembuatan partikel nano oksida besi dengan cara yang
ramah lingkungan. Menurut Ahmmad dkk. (2013) ekstrak tanaman bisa berasal
dari bumbu rempah-rempah dan tanaman yang mengandung antioksidan tinggi.
Antioksidan alami telah terbukti tidak beracun bagi organisme hidup, dapat
dijadikan stabilizer untuk mencegah terjadinya aglomerasi, dapat mengikat radikal
nitrogen bebas, menghasilkan produk dengan toksisitas rendah serta dapat
mengurangi ion logam (Mahdavi dkk., 2013; Taib dkk., 2018). Salah satu
tanaman yang mengandung antioksidan tinggi yaitu daun teh hijau sebesar 30-
40% sedangkan daun teh hitam hanya 3-10%. Ekstrak daun teh hijau memiliki
senyawa polifenol sebesar 45-90% di antaranya Epigalocatechin gallate (EGCG)
dan katekin (Chacko dkk., 2010). EGCG sangat berpotensi sebagai agen
pengendap di karenakan ia bersifat hidrofobik sehingga menyebabkan agregasi
pada larutan (Ahmmad dkk., 2013). Faktor yang mempengaruhi katekin ialah
varietas, umur daun dan ketinggian tempat. Varietas daun teh hijau klon berdaun
lebar (C. sinensis var. Assamica) memiliki kandungan katekin lebih tinggi
daripada daun teh hijau berdaun sempit (C. sinensis var. sinensis) yaitu mencapai
17,26%. Bagian daun teh hijau yang digunakan sebagai agen pengendap ialah
pucuk daun teh karena semakin muda umur daun dan semakin tinggi tempat teh
dibudidayakan maka kadar katekin juga semakin bertambah (Anjarsari, 2016).
Berdasarkan metode diatas, maka penelitian kali ini menggunakan metode
presipitasi dan green synthesis agar diperoleh produk hematit dengan ukuran
nanopartikel, kristalinitas tinggi dan morfologi yang seragam dari hasil XRD dan

SEM.
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Jenis agen pengendap dalam proses presipitasi berpengaruh terhadap
pembentukan nanopartikel hematit. Ahmmad, dkk. (2013) telah mensintesis
hematit dengan agen pengendap ekstrak daun teh hijau diperoleh distribusi ukuran
antara 3-15 nm, partikel agak bulat, berpori, seragam serta didapatkan puncak
yang tajam dan sempit mengindikasikan kristalinitas tinggi serta produk murni
tidak ada pengotor. Penelitian ini menggunakan ekstrak daun teh hijau sebagai
agen pengendap dengan metode infusa.

Suhu sintesis sangat berpengaruh terhadap struktur kristal, ukuran partikel
semakin besar serta ukuran butir nanopatikel yang dihasilkan juga akan semakin
besar. Derajat kristalinitas dipengaruhi oleh proses nukleasi dan crystal growt
yang berlangsung secara cepat (Rosanti & Puryanti, 2015; Tawainella dkk., 2015).
Mdller dkk. (2015) telah meneliti sintesis hematit menggunakan variasi suhu
sintesis sebesar 60°C, 70°C, 90°C dan 110°C. Hasil kristal hematit yang paling
tinggi berada pada suhu 90°C dan 110°C karena memiliki puncak yang tajam,
sempit dan intensitas yang tinggi. Elysia (2017) juga telah mensintesis hematit
dengan suhu 80°C dan diperoleh morfologi seragam akan tetapi masih terjadi
aglomerasi dan terdapat impuritas berupa C dan Na. Chen dkk. (2005) telah
mensintesis hematit dengan suhu sintesis sebesar 70°C menghasilkan data XRD
dengan kristalinitas cukup tinggi akan tetapi masih mengandung unsur Al sebesar
0,3 yang mana dimungkinkan ada kandungan Al.Osz. Oleh karena itu, pada
penelitian ini akan mensintesis hematit dengan variasi suhu sintesis sebesar 50°C,
70°C dan 90°C.

Berdasarkan pernyataan diatas, salah satu upaya untuk meminimalisir

limbah bubut besi yaitu pemanfaatan kembali limbah untuk dijadikan serbuk
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hematit dengan metode green synthesis yang ramah lingkungan. Pada penelitian
kali ini akan mensintesis hematit menggunakan agen pengendap dari ekstrak daun
teh hijau. Metode yang digunakan ialah presipitasi dengan variasi suhu sintesis
sebesar 50°C, 70°C dan 90°C. Prekursor yang telah dibuat akan di karakterisasi
menggunakan X-Ray Fluorescence (XRF) dan Fourier-transform Infrared
Spectroscopy (FTIR). Hasil sintesis yang berupa serbuk akan dikarakterisasi
menggunakan Scanning Electron Microscopy (SEM), X-Ray Diffraction (XRD)

dan FTIR.

1.2 Rumusan Masalah
Rumusan masalah dari penelitian ini adalah:
1. Bagaimana gugus fungsi hematit dari ekstrak daun teh hijau?
2. Bagaimana pengaruh variasi suhu sintesis terhadap struktur dan ukuran kristal
hematit?

3. Bagaimana morfologi dari hematit hasil sintesis?

1.3 Tujuan Penelitian
Tujuan dari penelitian ini adalah:
1. Untuk mengetahui gugus fungsi hematit dari ekstrak daun teh hijau
2. Untuk mengetahui pengaruh variasi suhu sintesis terhadap struktur dan ukuran
kristal hematit.

3. Untuk mengetahui morfologi dari hematit hasil sintesis.



1.4 Batasan Masalah
Menghindari luasnya objek kajian dalam penelitian ini maka diberikan

batasan masalah sebagai berikut :

1. Limbah bubut besi yang digunakan sebagai sampel berasal dari industri
kerajinan besi di kota Malang.

2. Agen pengendap yang digunakan adalah ekstrak daun teh hijau yang diambil
dari kebuh teh Wonosari Lawang, Kab. Malang.

3. Variasi suhu sintesis yang digunakan ialah 50, 70 dan 90°C.

4. Metode sintesis yang digunakan adalah metode presipitasi.

5. Karakterisasi yang digunakan yaitu XRF, XRD, SEM dan FTIR.

1.5 Manfaat Penelitian

Manfaat yang diperoleh setelah dilakukan penelitian ini yaitu dapat
mengurangi pencemaran lingkungan akibat limbah besi bubut, dengan cara limbah
bubut besi dimanfaatkan sebagai prekursor pigmen hematit serta dapat
mengurangi limbah bahan kimia dikarenakan agen pengendap yang digunakan
berasal dari alam berupa ekstrak daun teh hijau. Penelitian ini juga bermanfaat
untuk mengkaji metode yang digunakan dalam sintesis senyawa hematit, sehingga
dapat dikembangkan ke berbagai aplikasi kehidupan seperti adsorben, katalis,

sensor, pigmen dll.
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TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Limbah Besi sebagai Prekursor Oksida Besi

Limbah besi merupakan limbah yang didapatkan dari bengkel bubut besi
dan industri pelapisan logam yang setiap tahunnya mengalami peningkatan sekitar
10-20 kg/bulan (Sunardi & Wijayanti, 2010). Peningkatan besi ini bila tidak
diimbangi dengan pengolahan yang baik maka akan menimbulkan dampak negatif
bagi air dan tanah karena besi tidak mudah didaur ulang dan materialnya yang
cukup stabil (Sugiharto, 2007).

Kandungan Fe pada limbah bubut besi sangatlah tinggi sehingga berpotensi
untuk dijadikan oksida besi. Para ilmuan telah meneliti kadar Fe pada limbah
bubut besi yang menghasilkan kadar sebesar 96% (Sunardi & Wijayanti, 2010),
97,11% (Khoiroh dkk., 2013), 96,08% (Chabib, 2017) dan 72% (Gaballah dkk.,
2013). Tingginya kadar besi membuktikan bahwa limbah bubut besi dapat

dijadikan bahan prekursor oksida besi.

2.2 Nanopartikel Oksida Besi Hematit

Hematit merupakan salah satu bentuk besi oksida yang paling stabil dengan
sifat semikonduktor tipe-n. Hematit mempunyai struktur kristal korundum dengan
ion oksigen yang tersusun sepanjang arah dan bidang anion sejajar dengan bidang.
Data kristalografi hematit telah dirangkum pada Tabel 2.1. Hematit terbentuk dari
beberapa fasa transisi salah satunya yaitu ferrihidrit (5Fe203.9H20) yang memiliki
struktur hampir sama dengan hematit. lon Fe®" pada struktur hematit menempati

selitan oktahedral sedangkan pada struktur ferrihidrit menempati selitan
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tetrahedral. Adapun ion O? pada struktur hematit maupun ferrihidrit dan ion OH-
pada struktur ferrihidrit sama-sama menempati situs hexagonal close packed (hcp)
seperti yang ditampilkan pada Gambar 2.1. Parameter kisi dari ferrihidrit ialah
a=0.296 nm dan ¢=0.949 nm dengan space grup P-31c sedangkan hematit
mempunyai parameter kisi a=0.50346 dan c=1.3752 dengan space grup R-3cH

(Cornell dan Schwertmann, 2003).

Tabel 2.1 Data kristalografi hematit

Karakteristik Hematit
Sistem Kristal Rombohedral, heksagonal
Grup ruang R-3cH
Stacking of closepacked anions ABAB [001]
Struktur kristal Corundum

a=0,50346, c=1,3752 (heksagonal)

Rarameferkispnim) arn=0,5427,0=55,3° (thombohedral)

Formula unit per unit sel (2) 6
Warna Merah
Kekerasan 6 Y2
Titik leleh (°C) 1350
Kemagnetan Feromagnetik yang _Iemah
atau antiferomagnetik
Kelarutan produk (pFe + 3pOH ) 42.2-43.3
Kelas (H-M) 3m (3 2/m)-Heksagonal Scalen
Rasio a:c 1:2,734

Sumber : (Cornell & Schwertmann, 2003)

@ |, (b)
o s | .
) e _:y::—-)'
0 |' ‘.,‘
© O Oxygen R
@ Iron

Gambar 2.1 Struktur kristal pada (a) hematit dan (b) ferihidrit (Cudennec &
Lecerf, 2006).
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Nanopartikel hematit memiliki beberapa kelebihan dibandingkan besi
oksida yang lain diantaranya memiliki luas permukaan yang besar, tingkat
reaktivitas yang tinggi, biaya murah, lebih ramah lingkungan, daya hiding yang
tinggi, mempunyai stabilitas kimia yang baik, nontoxicity, kekuatan tinggi dalam
pewarnaan, daya penutup dan daya tahan yang baik, sifat kemagnetan yang besar,
tahan terhadap korosi yang tinggi dan tahan terhadap suhu yang sangat tinggi
sehingga mempunyai karakteristik sebagai pigmen yang unggul (Fouda dkk.,
2012; Vujtek dkk., 2003; Aji dkk., 2019; Chen dkk., 2005; Septityana dkk., 2013).
Hematit dapat dibuat dengan oksidasi magnetit di udara atau atmosfer oksigen di
atas 500°C. Dehidrasi dari goethite pada suhu di atas 400°C juga menghasilkan
hematit (Walter, 2006).

Aji, dkk. (2007) telah mensintesis nanopartikel hematit dengan agen
pengendap berupa amonia (NH4OH) menggunakan XRD menghasilkan fasa
hematit yang berukuran orde nano. Khoiroh (2013) dalam penelitiannya
mensintesis hematit dengan agen pengendap NaHCOs dan menghasilkan
parameter Kkisi a=b=5.026°A dan ¢=13.735°A, ukuran kristal rata-rata 0,16um,
kualitas pigmen sudah hampir mendekati standar dan bentuk partikel pigmen
hematit berbentuk bulat menyerupai bola dan seragam. Septityana, dkk. (2013)
mensintesis hematit dengan agen pengendap berupa HCI yang menghasilkan
serbuk dengan ukuran orde nanometer sebesar 41 nm dan menghasilkan kristal
Fe20s murni.

Nanopartikel hematit sering diaplikasikan dalam kehidupan sehari-hari
diantaranya sebagai pigmen, keramik, magnet, katalis, bahan baku lithium, sensor,

adsorben dan industri baja. Septityana, dkk. (2013) telah memanfaatkan
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nanopartikel hematit sebagai pigmen, diperoleh uji XRD dengan ukuran Kristal
pada suhu 500°C sebesar 40 nm dan pada suhu kalsinasi 800°C sebesar 41 nm.
Hasil karakterisasi XRD menghasilkan intensitas tertinggi berada pada 26= 35,7°
yang merupakan puncak khas dari hematit dengan indeks Miller masing-masing
berada pada (220), (311), (400), (511) dan (440).

Qin dkk. (2010) telah mensintesis hematit dengan karakterisasi FTIR dan
menghasilkan serapan pada daerah bilangan gelombang 576 cm™ dan 420 cm
menunjukkan ikatan vibrasi Fe-O dari hematit (Fe2.Oz). Serapan pada bilangan
gelombang 899 cm™ dan 803 cm™? menunjukkan gugus fungsi C-H yang
disebabkan oleh sisa triethylamine pada permukaan partikel. Serapan pada daerah
bilangan gelombang 1629 cm™ menunjukkan ikatan C-N, pada puncak 3448 cm?
menunjukkan vibrasi O-H stretching dari penyerapan air sedangkan pada puncak

serapan 3134 cm™ menunjukkan vibrasi N-H. Hal ini telah dijelaskan pada

Gambar 2.2.
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Gambar 2.2 Hasil FTIR hematit (Qin dkk., 2010)
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2.3 Peran Ekstrak Daun Teh Hijau sebagai Agen Pengendap
Teh hijau memiliki kadar polifenol tertinggi dibandingkan teh oolong dan
teh hitam yaitu mencapai 30% (Chacko dkk., 2010). Sebagian besar polifenol
didalam teh hijau ialah flavanol (catechin). Produk yang berasal dari ekstrak daun
teh hijau dalam bentuk cair atau bubuk mempunyai kandungan yang bervariasi
yaitu polifenol (45-90%) dan kafein (0,4-10%). Hal ini telah dijelaskan pada

Tabel 2.2.

Tabel 2.2 Komposisi kimia teh hijau dalam 100 gr

Senyawa Jumlah
Kalori 17 kJ
Air 75-80%
Polifenol 25%
Karbohidrat 4%
Serat 27%
Pektin 6%
Kafein 2,5-4,5%
Protein 20%
Kalium 1795 mg %
Tannin 9-20%
Vitamin E 25-70 mg
Katekin 63-270 mg
Vitamin K 200-500 Ul/g

Sumber: (Rossi, 2010)

Faktor yang mempengaruhi kadar katekin ialah varietas, umur daun dan
ketinggian tempat. Varietas daun teh hijau klon berdaun lebar (C. sinensis var.
Assamica) memiliki kandungan katekin lebih tinggi daripada teh hijau berdaun
sempit (C. sinensis var. sinensis) yaitu mencapai 17,26%. Hal ini telah dijelaskan
pada Tabel 2.3, bagian teh hijau yang digunakan sebagai agen pengendap ialah
pucuk daun teh (daun peko). Kandungan daun peko memiliki katekin yang paling
tinggi dari pada daun bagian bawah, hal ini dikarenakan sel-sel bagian pucuk peko

masih aktif membelah sehingga metabolit sekunder yang dihasilkan lebih tinggi
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(Martono & Setiyono, 2014). Ketinggian tempat juga berpengaruh terhadap
kandungan katein, semakin tinggi tempat budidaya teh maka pertumbuhan pucuk
semakin lambat sehingga total katekin semakin meningkat (Anjarsari, 2016). pH
juga mempengaruhi presipitasi, semakin tinggi pH maka proses presipitasi akan
berjalan dengan cepat.

Tabel 2.3 Kandungan katekin pada pucuk teh (Camellia Sinensis) varietas
Assamica dan varietas Sinensis

Varietas Katekin (%) Katekin
C EC EGC  ECG  EGCe ol
Assamica 0,02 1,44 0.35 035 1210 _ 17.26
Sinensis 0.07 113 2,38 238 8,59 13.52

Sumber: (Anjarsari, 2016)

Ekstrak daun teh hijau merupakan tanaman yang memiliki antioksidan yang
tinggi serta mengandung komponen penting diantaranya polifenol, kafein, asam
amino, vitamin, flavonoid, polisakarida dan florin. Salah satu unsur dari polifenol
ialah katekin, yang terdiri dari beberapa senyawa kompleks diantaranya katekin
(C) 0,5-1%, epikatekin (EC) 1-3%, epikatekin galat (ECG) 2-4%, epigalokatekin
(EGC) 4-7%, epigalokatekin galat (EGCG) 5-14% dan galokatekin (GC) 1-2%
(Zhen dkk., 2002). Kandungan katekin dalam varietas assamica hanya ada 3 jenis
katekin yaitu EGC, ECG dan EGCG, dari ketiga derivate ini EGCG memiliki
persentase yang paling tinggi yaitu sekitar 50% karena EGCG merupakan derivate
katekin akhir yang mengandung senyawa gallo dan gallat sehingga lebih stabil
(Shimamura dkk., 2007). Katekin sering disebut polifenol karena memiliki lebih
dari satu gugus fenol yaitu 2 gugus fenol cincin A dan B dan satu gugus
hidropiran (cincin C) (Juniaty Towaha, 2013). Struktur kimia senyawa katekin

ditampilkan pada Gambar 2.3 (Heroniaty, 2012).
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Gambar 2.3 Struktur kimia beberapa senyawa katekin (Heroniaty, 2012)

Katekin merupakan senyawa tidak berwarna, sukar larut dalam air serta
mempunyai sifat pahit dan sepat pada seduhan teh, ketika suatu senyawa itu pahit
maka pH yang terkandung dalam larutan termasuk dalam kategori basa yang mana
terdapat gugus fenol, didalam gugus fenol ada -OH. Epicatechin (EC) dan
epigallocatechin (EGC) memunculkan rasa sedikit sepet (pahit) dengan sedikit

manis setelah diminum sedangkan bentuk gallatenya (ECG dan EGCG)
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memunculkan rasa sepet yang kuat (Mitrowihardjo, 2012). Katekin merupakan
asam lemak yang memiliki nilai pKa:=7,72 dan pKa,=10,22. Selain bersifat asam
lemak, katekin mudah teroksidasi pada pH mendekati netral (pH 6,9), mudah
terurai cahaya dengan laju reaksi lebih besar pada pH rendah (3,45) dibanding
dengan pH 4,6. Katekin dalam larutan asam asetat akan membentuk larutan
bening tetapi jika direaksikan dengan besi klorida akan membentuk cairan warna
hijau. Karakteristik senyawa katekin telah dijelaskan pada Tabel 2.4 (Heroniaty,
2012).

Tabel 2.4 Karakteristik senyawa katekin
Sifat Fisika Sifat Kimia
Warna: putih Rumus molekul: C;5H1404
Sensitif terhadap oksigen dan cahaya
(dapat mengalami perubahan warna
apabila mengalami kontak langsung

dengan udara terbuka)
Substansi  yang dihindari: unsur

Rasa: Pahit dan sepat pada seduhan teh

Melting point: 104-106°C oksida, HCI, asam anhidrida basa dan
asam nitrit
Boiling point: 245°C Larut dalam air hangat

Stabil pada kondisi agak asam atau
netral (pH optimum 4-8),

Dalam keadaan murni sedikit tidak
larut dalam air dingin tetapi larut
Densitas uap: 3,8 g/m3 dalam air panas, larut dengan alkohol
dan etil asetat, hampir tidak larut
dalam klorofom benzen dan eter

Tekanan uap: 1 mm Hg pada 75°C

Epigallocatechin gallate (EGCG) merupakan katekin yang berperan dalam
proses reduksi karena memiliki potensial standar 0,57V sehingga dapat mereduksi
Fe3* ke Fe 0 dengan potensial standar besi ialah -0,036V. Mekanisme reduksi ada
3 langkah yang pertama, ketika prekursor ditambahkan akan membentuk
kompleks dengan memutuskan ikatan —OH dari gugus fenol daun teh hijau dan

membentuk ikatan parsial dengan ion logam (Fe®*). Kedua, pemutusan ikatan
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parsial dan terjadi transfer elektron untuk mereduksi ion logam menjadi
nanopartikel seperti pada Gambar 2.4. Fe° yang dihasilkan sangat tidak stabil
sehingga menghasilkan oksida logam dalam waktu singkat sebelum membentuk
nanopartikel besi oksida. Ketiga, ekstrak teh hijau menutup nanopartikel besi

oksida (Gottimukkala, 2017):

nFe3* + 3 Ar-(OH), ——> nFe®+ 2nAr =0 + 2nH*
Keterangan: Ar : gugus fenil

n :banyaknya gugus hidroksil yang teroksidasi oleh Fe3*

EGCG pada sampel juga berfungsi sebagai surfaktan yang terdeprotonasi
pada suhu dan tekanan tinggi selama proses hidrotermal. Awal kompleks
oktahedral dari ion Fe®* adalah Fe(H20)s yang terbentuk dalam air dan terurai
menjadi beberapa molekul sederhana seperti [Fe(OH2)(OH)]?*, [Fe(OH2)4(OH)2]*
melalui deprotonasi molekul air yang terkoordinasi. Spesies besi yang terhidrolisis
dapat membentuk kompleks dengan cincin B dan D yang dideprotonasikan oleh
EGCG. Cincin A pada senyawa EGCG bersifat hidrofobik sehingga terjadi
agregasi dan membentuk struktur seperti Gambar 4.6. (Ahmmad dkk., 2013).
Adanya peningkatan suhu mengakibatkan terjadinya transformasi besi [Fe(OH)2]*
menjadi partikel primer nanometer (Fe203). Fe2O3 ini memiliki permukaan energi
yang tinggi dan agregasi cepat untuk meminimalkan energi permukaannya.
Molekul EGCG atau GCG terdekomposisi pada suhu tinggi dan produk yang
terurai didispersikan menjadi air meninggalkan pori-pori dalam partikel. Reaksi

yang terjadi antara besi dengan katekin telah tergambar pada Gambar 2.4. (Ryan

& Hynes, 2007).
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Gambar 2.4 Pembentukan kompleks ligan EGCG dengan logam Fe (Ryan &
Hynes, 2007)

Metode yang digunakan untuk mengekstrak katekin ialah metode infusa.
Metode infusa merupakan proses mengekstrak zat-zat yang terkandung
menggunakan pelarut air pada suhu 80°C selama 30 menit. Ekstraksi daun teh
hijau menggunakan pelarut aquademineral dikarenakan katekin merupakan
senyawa yang memiliki 2 cincin aromatik dengan gugus hidroksil lebih dari satu,
semakin banyak gugus hidroksil maka tingkat kelarutan dalam air semakin besar
atau bersifat polar (Rustanti dkk., 2013). Berdasarkan teori like dissolve like maka
senyawa katekin akan larut dalam pelarut polar. Astutiningsih dkk. (2014) telah
meneliti kandungan katekin pada daun teh hijau dan dianalisa menggunakan FTIR
yang mengandung gugus fungsional C=C aromatik dengan serapan 1500-1600
cmt dan gugus O-H pada serapan 2000-3600 cm™*(lebar).

Polifenol dalam ekstrak daun teh hijau dapat berfungsi sebagai zat pereduksi

dan agen capping (Gottimukkala, 2017). Capping merupakan proses adsorpsi



17
senyawa organik yang memiliki sifat hidrofobik dan efek sterik pada permukaan
partikel logam sehingga pada hasil sintesis serapan ini masih muncul walaupun
intensitasnya rendah (Arief dkk., 2015). Kereaktifan senyawa polifenol yang
digunakan sebagai agen capping berpengaruh pada efek sterik dan gugus hidroksi,
semakin banyak gugus hidroksi maka akan meningkatkan kereaktifan senyawa

tersebut (Arief dkk., 2015).

2.4  Sintesis Hematit Menggunakan Metode Presipitasi

Sintesis nanopartikel hematit telah banyak dilakukan dengan berbagai
metode diantaranya metode sol gel dari metode tersebut diperoleh diameter
hematit antara 20-42 nm (Duhan & Devi, 2010), metode presipitasi dengan ukuran
partikelnya antara 2,1-58,5 nm (Sahoo dkk., 2010), metode hidrotermal dengan
ukuran partikelnya 5-60 nm (Qiu dkk., 2011) dan metode elektrodeposisi dengan
ukuran partikelnya 7-23 nm. Metode presipitasi memiliki beberapa kelebihan jika
dibandingkan dengan metode lainnya yaitu proses yang cukup sederhana, hemat
bahan dan energi, kemurnian dan kristalinitas yang tinggi, waktu persiapan yang
singkat, homogenitas tinggi dan suhu reaksi yang relatif rendah (Lassoued, 2017).
Berdasarkan hasil ukuran partikel tiap metode sintesis hematit serta kelebihan
metode presipitasi maka pada penelitian ini akan mensintesis hematit
menggunakan metode presipitasi.

Prinsip metode presipitasi ialah pemisahan unsur-unsur berdasarkan
perbedaan besarnya hasil kali kelarutan (Ksp). Pengendapan akan terjadi jika nilai
hasil kali konsentrasi ion-ionnya melebihi harga senyawa tersebut (Wasito &
Biyantoro, 2009). Ahmmad, dkk. (2013) telah mensintesis hematit menggunakan

metode presipitasi yang menghasilkan ukuran kristal nanometer sebesar 33 nm,



18
distribusi partikel berkisar 3-15 nm serta memiliki puncak yang tajam dan sempit
pada data XRD dan pada data SEM memiliki morfologi bulat berpori dan

beragam. Data XRD telah dijelaskan pada Gambar 2.4 dan SEM pada Gambar 2.5

Intensity
Intensity

26/deg

Gambar 2.5 Data XRD nanopartikel hematit dengan variasi waktu dan proses
hidrotermal (Ahmmad dkk., 2013)

Gambar 2.6 Hasil SEM (a) dan TEM (b) pada sintesis nanopartikel a-Fe203
(Ahmmad dkk., 2013)
2.5 Fe(NOs)s sebagai Prekursor Sintesis Hematit
Prekursor Fe(NOz)s dapat terbentuk dari proses destruksi limbah bubut besi
dengan asam kuat. Frankel (2016) menyebutkan bahwa ion Fe*" dalam bentuk
Fe(NOz)s dapat terbentuk dari destruksi menggunakan asam nitrat. Prekursor
Fe(NOz)s menghasilkan fasa magnetit (FesO4) tetapi ketika diberi suhu tinggi

(400-700°C) maka akan berubah ke fasa hematit dengan derajat kristalinitas yang
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lebih tinggi. Menurut Vogel (1990) menyebutkan bahwa, besi yang ditambahkan
dengan asam nitrat pekat menghasilkan ion ferri (Fe®*"). Asam nitrat dapat
mengoksidasi Fe dari bilangan oksidasi 0 menjadi 3+ (Fe**). Pembentukan Fe*
lebih dipilih dari pada ion ferrous (Fe?*), hal ini dikarenakan hematit berasal dari
ion ferri (Fe®*) dan lebih reaktif (Frankel, 2016).

Hassanjani-Roshan dkk. (2011) telah mensintesis hematit menggunakan
bahan destruksi HCI dan diperoleh ukuran partikel 12 nm-19 nm serta intensitas
pada puncak XRD cukup tinggi tetapi banyak pengotor. Legodi & de Waal (2007)
mensintesis hematit dengan bahan destruksi HNOs menghasilkan spektrum XRD
dengan intensitas yang kuat, tajam dan sempit mengindikasikan kristalinitasnya
tinggi serta ukuran partikel yang sangat kecil yaitu (<0.1 gm). Menurut Nisa
(2018), jika material besi ditambahkan asam nitrat pekat maka menghasilkan ion

ferri dan gas nitrogen sesuai dengan reaksi berikut:

Fes + 4AHNO3 —> Fe(NO3)3 @g) + NO? @ + 2H20q)

Reaksi diatas menghasilkan gas NO yang tidak berwarna, saat gas tersebut keluar
maka akan segera bereaksi dengan oksigen yang ada di udara membentuk gas

nitrogen dioksida (NO.) yang berwarna coklat kemerahan (Vogel, 1990).

2NO) + Oz —> 2NO2()

Keberadaan ion ferri (Fe®*") dalam suatu larutan dapat diketahui dengan
terbentuknya endapan merah kecoklatan ketika direaksikan dengan NaOH sesuai

dengan reaksi berikut:

Fe3* +30H — Fe(OH)s Vo (23)
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Apabila endapan berwarna hijau ketika direaksikan dengan NaOH
mengindikasikan adanya ion Fe?*. lon ferro mudah teroksidasi menjadi ion ferric.
Ketika proses oksidasi maka terjadi pelepasan elektron seperti pada Persamaan

2.4:

Fe* ——  Fe3+e i (28

Konsentrasi pendestruksi juga mempengaruhi hasil hematit terutama pada
kristalinitas dan lama waktu destruksi. Ketika konsentrasi HNO3 terlalu pekat
maka produk akan terlalu kering sedangkan bila terlalu encer maka butuh proses
lama dan kristalinitas rendah. Chabib (2017) menggunakan HNO3 3,5 M untuk
pembuatan prekursor Fe(NOz)s dan menghasilkan data XRD dengan kristalinitas
yang rendah (amorf) serta membutuhkan waktu yang lama untuk mendestruksi.
Habibah (2019) menggunakan HNO3 7 M untuk pembuatan prekursor Fe(NOz)3
dan menghasilkan data XRD dengan puncak yang tajam dan sempit menujukkan

kristalinitas tinggi.

2.6 Pengaruh Variasi Suhu Sintesis pada Hematit

Menurut Muller dkk. (2015) adanya peningkatan suhu berpengaruh terhadap
struktur dan ukuran kristal yang dihasilkan. Semakin tinggi suhu maka ukuran
kristal yang dihasilkan semakin kecil. Miller dkk. (2015) telah mensintesis
hematit menggunakan variasi suhu sintesis sebesar 60°C, 70°C, 90°C dan 110°C.
Hasil kristal hematit yang paling tinggi berada pada suhu 90°C dan 110°C karena
memiliki puncak yang tajam, sempit dan intensitas yang tinggi. Chen dkk. (2005)

telah mensintesis hematit dengan suhu sintesis sebesar 70°C menghasilkan data
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XRD dengan kristalinitas cukup tinggi akan tetapi masih mengandung unsur Al

sebesar 0,3 yang mana dimungkinkan ada kandungan Al>Oz.

(024}
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2 bdegrees
Gambar 2.7 Hasil XRD dengan suhu sintesis 60°C, 70°C,90°Cdan 110°C (Muller
dkk., 2015)
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Gambar 2.8 Hasil XRD dengan suhu sintesis 70°C (Chen dkk., 2005)
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Menurut Gilbert dkk. (2008) kecepatan pengadukan dapat mempengaruhi
ukuran partikel, semakin besar kecepatan pengadukan maka ukuran partikel yang
dihasilkan juga akan semakin kecil. Nisa (2018) telah mensintesis besi oksida
dengan variasi kecepatan pengadukan 550, 650, 750, dan 850 rpm menggunakan
SEM dan menghasilkan ukuran kristal berturut-turut sebesar 63,24 nm; 40,92 nm;
24,92 nm dan 17,61 nm. Gilbert dkk. (2008) mensintesis geotit menggunakan
kecepatan pengadukan 430 rpm menghasilkan 50-60 nm dan pada kecepatan
pengadukan 1200 rpm menghasilkan ukuran 2-14 nm.

Kalsinasi merupakan tahap akhir dalam proses sintesis hematit yang berupa
reaksi dekomposisi secara endotermik. Kalsinasi berfunsi untuk melepaskan gas-
gas dalam bentuk hidroksida dan karbonat serta menghilangkan zat-zat yang tidak
dibutuhkan seperti H2O, air kristal dan gas CO.. Selain itu, kalsinasi juga
bertujuan untuk mengubah fasa dari fasa transisi menjadi fasa hematit melalui
proses thermal transformation. Menurut Darezereshki (2012) suhu kalsinasi dapat
memberikan fasa transisi yang berbeda-beda pada oksida besi. Suhu kalsinasi 200-
400°C terjadi transisi fasa magnetit menjadi maghemit sedangkan pada suhu 400-
700°C terjadi transisi fasa maghemit menjadi fasa hematit. Sehingga pada

penelitian kali ini akan menggunakan suhu kalsinasi 750°C.
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y-Fe,0, >400°C :Fe,0, >700°C o-Fe,0,

Gambar 2.9 Transisi besi oksida dengan tingkat aglomerasi terbatas dari
nanopartikel maghemit (Machala dkk., 2011)
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2.7 Pemanfaatan Besi Oksida Hematit dengan Metode Green Synthesis
Berdasarkan Perspektif Islam
Besi merupakan salah satu dari beberapa unsur kimia yang dikenal oleh
ilmuwan sains zaman dahulu seperti emas, perak, air raksa, aluminium dan timah
hitam. Besi termasuk logam yang paling terkuat dan paling banyak di bumi. Allah
telah mengabadikan besi di dalam Al-Qur’an dan terdapat enam ayat dalam lima
surah. Salah satunya adalah QS. Al-Hadid (57) 25 yang berbunyi:
Gpmedly 00 ok Sipadly < das G5 oy ulzg s 38
G &) Sl Ao el 1a 0 iy LU aas B ok w G

ToPl

Artinya: “Sesungguhnya Kami telah mengutus rasul-rasul Kami dengan
membawa bukti-bukti yang nyata dan telah Kami turunkan bersama
mereka Al Kitab dan neraca (keadilan) supaya manusia dapat

melaksanakan keadilan. Dan Kami ciptakan besi yang padanya
terdapat kekuatan yang hebat dan berbagai manfaat bagi manusia,
(supaya mereka mempergunakan besi itu) dan supaya Allah
mengetahui siapa yang menolong (agama)Nya dan rasul-rasul-Nya
padahal Allah tidak dilihatnya. Sesungguhnya Allah Maha Kuat lagi
Maha Perkasa.”

Ayat di atas menjelaskan tentang kelebihan besi serta manfaatnya dalam
kehidupan manusia. Kata “adl G55 yang artinya “Dan Kami turunkan besi”.
Maksud dari turunkan ialah besi tidak dibuat di bumi melainkan turun dari langit.
Hal ini juga ditegaskan oleh Profesor Armstrong dari NASA atau Mohamed Asadi
berpandangan bahwa “memang besi diturunkan dari langit”. Sains menyatakan

bahwa besi termasuk logam berat yang tidak dapat dihasilkan oleh bumi sendiri.

Sedangkan menurut tafsir jalalain arti dari “a0) G5 5” jalah Kami keluarkan besi
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dari tempat-tempat penambangannya yang di dalamnya terdapat kekuatan yang
hebat yakni dapat digunakan untuk keperluan rumah tangga, kendaraan laut dan
udara serta bahan senjata perang sebagaimana pada zaman Rasulullah SAW. Ayat
ini menjelaskan bahwa besi memiliki kekuatan yang dapat menguntungkan dan
juga membahayakan bagi manusia. Besi mempunyai keistimewaan menghadapi
suhu tinggi maupun rendah, tarikan, kekaratan serta lentur sehingga dapat
menampung daya magnet. Besi juga digunakan dalam industri berat dan ringan
untuk menunjang kemajuan peradaban. Tidak hanya besi murni, limbah bubut
besi juga dapat dirubah menjadi produk dengan ekonomis yang lebih tinggi salah
satunya yaitu pigmen. Secara tidak langsung, penelitian ini mengurangi limbah
besi dan menghasilkan produk yang bermanfaat bagi manusia. Oleh karena itu,
dalam penelitian ini akan memanfaatkan limbah bubut besi untuk dijadikan besi
oksida.

Besi oksida dapat dengan mudah disintesis dengan berbagai metode dan
pendekatan. Salah satu metode yang paling mudah ialah metode presipitasi
dengan adanya proses pembentukan endapan dalam larutan. Metode presipitasi
membutuhkan agen pengendap agar terjadi pemisahan antara filtrat dan endapan.
Umumnya agen pengendap yang dilakukan pada proses sintesis hematit ialah dari
bahan kima NH4OH, HCI dan H.SO4; yang akan menimbulkan limbah kimia
kembali. Oleh karena itu, perlu adanya alternatif agar proses sintesis tidak
menimbulkan limbah lebih banyak yaitu menggunakan ekstrak tanaman. Green
synthesis merupakan proses preparasi nanopartikel besi oksida menggunakan agen

pengendap dari bahan dasar alam salah satunya ekstrak daun teh hijau.
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Tumbuhan memiliki banyak manfaat bagi manusia diantaranya sumber
makanan, fotosintesis, obat-obatan, pembuat pakaian dan menyerap polusi udara.
Allah telah mengabadikan tumbuhan dalam firman-Nya yaitu pada QS. An-Naml

ayat 60 yang berbunyi:

-

G ask S5 @1as o W0 0 el 50 280 08 (o531 ophedl gle o

7 . }o .o 2 )51';& qﬂl/‘y, ~ 208 0% Ao L

%66%»09;&; 25 o2 N & ‘dl\ WAl lend Of (,_Q o8

Artinya: “Atau siapakah yang telah menciptakan langit dan bumi dan yang

menurunkan air untukmu dari langit, lalu Kami tumbuhkan dengan air

itu kebun-kebun yang berpemandangan indah, yang kamu sekali-kali

tidak mampu menumbuhkan pohon-pohonnya? Apakah disamping

Allah ada tuhan (yang lain)? Bahkan (sebenarnya) mereka adalah
orang-orang yang menyimpang (dari kebenaran).”

Menurut tafsir Jalalain, kata “Aai &b Giha 4l artinya lalu Kami
tumbuhkan dengan air itu kebun-kebun yang memiliki pemandangan indah.
Manusia dengan segala keterbatasannya tidak dapat menumbuhkan sesuatu dari
tidak ada menjadi ada sehingga penciptaan Allah dapat membuat kita selalu
bersyukur. Kebun-kebun yang didalamnya terdapat tanaman, tidak diciptakan
tanpa manfaat. Tanaman dikenal sebagai obat-obatan herbal seperti teh hijau.
Tidak hanya sebagai obat-obatan saja, seiring berjalannya waktu peneliti
menemukan bahwa teh hijau dapat dijadikan agen pengendap dalam proses

sintesis dikarenakan terdapat senyawa katekin yang bersifat basa sehingga dapat

mengendapkan larutan.



BAB Il

METODOLOGI PENELITIAN

3.1 Waktu dan Tempat Penelitian

Penelitian ini akan dilaksanakan pada rentang waktu bulan Februari- Juni
2020 di Laboratorium Riset Kimia Fisika Fakultas Sains dan Teknologi UIN
Maulana Malik lbrahim Malang. Karakterisasi XRF dilakukan di Laboratorium
Sentral Mineral dan Material Maju Universitas Negeri Malang (UM).
Karakterisasi XRD dan SEM dilakukan di Laboratorium Energi dan Lingkungan
Institut Teknologi Bandung (ITB). Adapun karakterisasi FTIR dilakukan di
Laboratorium UIN Maliki Malang.
3.2 Alat dan Bahan
3.21 Alat

Peralatan yang digunakan dalam penelitian ini diantarannya seperangkat alat
gelas, magnetik sparator, hot plate, penangas air, termometer, lemari asam, pH
meter, magnetic stirrer, neraca analitik, tanur, freeze drying, XRF (X-Ray
Fluorecence), XRD (X-Ray Diffraction), SEM (Scanning Electron Microscopy)

dan FTIR (Fourier-transform infrared spectroscopy).

3.2.2 Bahan
Bahan-bahan yang digunakan dalam penelitian ini diantarannya limbah
bubut besi dari sisa industri kerajianan besi, aquademineral, HNO; 7M, HNOs3

0,1M, NaOH dan ekstrak daun teh hijau.
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3.3 Rancangan Penelitian
Penelitian yang akan dilakukan adalah sintesis senyawa hematit
menggunakan metode presipitasi dengan variasi suhu sintesis 50, 70 dan 90°C
(Chen dkk., 2005; Elysia, 2017; Mdller dkk., 2015). Penelitian ini menggunakan
agen pengendap green synthesis yaitu ekstrak daun teh hijau. Prekursor di uji
dengan XRF dan FTIR telebih dahulu sebelum disintesis. Setelah disintesis akan
didapatkan produk berupa serbuk dan dikarakterisasi menggunakan XRD, SEM

dan FTIR.

3.4 Tahapan Penelitian
Tahapan penelitian ini adalah:
1. Preparasi sampel limbah bubut besi
2. Pembuatan prekursor Fe3*
3. Karakterisasi dengan X-Ray Fluorecence (XRF) dan FTIR
4. Ekstraksi daun teh hijau dengan metode infusa
5. Sintesis senyawa hematit (a-Fe,05) dengan variasi suhu sintesis
6. Karakterisasi yang digunakan antara lain: (a) XRF, (b) XRD, (c¢) FTIR dan
(d) SEM
7. Analisis data
3.5 Prosedur Penelitian
3.5.1 Preparasi Sampel
Bahan dasar yang digunakan dalam penelitian ini adalah limbah bubut besi
berbentuk serbuk dari salah satu industri kerajinan besi di kota Malang Jawa

Timur. Limbah bubut besi dari industri dipisahkan dari kerikil atau tanah
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menggunakan magnetik separator. Sampel yang telah terpisah dijadikan sebagai

bahan dasar prekursor.

3.5.2 Pembuatan Prekursor Ferri (Fe3*)

Sampel limbah bubut besi ditimbang sebanyak 10 gram dan dimasukkan ke
dalam beaker glass 500 mL lalu ditambahkan 150 ml HNOs 7 M. Campuran
didiamkan pada suhu ruang selama 24 jam agar terlarut sempurna. Kemudian
disaring menggunakan kertas saring untuk menghilangkan pengotor. Selanjutnya,
filtrat dipanaskan di atas hot plate sambil diaduk menggunakan magnetic stirrer
sampai larutan menjadi kering untuk memaksimalkan pelarutan. Prekursor
tersebut diambil 2 gram lalu dilarutkan dengan aquades untuk membentuk ion
Fe3*, kemudian ditetesi NaOH 1 M untuk menguji keberadaan ion Fe3* (Khoiroh,
dkk., 2013). Jika terbentuk endapan merah kecoklatan maka sampel mengandung
ion Fe3*. Jika terbentuk endapan hijau maka sampel mengandung Fe?* (Vogel,

1990). Sampel hasil preparasi kemudian dianalisis menggunakan XRF dan FTIR.

3.5.3 Ekstraksi Daun Teh Hijau dengan Metode Infusa

Ekstraksi daun teh menggunakan metode infusa memiliki beberapa langkah.
Mula-mula daun teh hijau yang sudah dipetik, dicuci dengan air yang mengalir
dan dibilas dengan aquades. Daun teh hijau dioven dengan suhu 40°C selama 2
hari, kemudian ditumbuk hingga halus. Daun teh hijau yang sudah halus
dilakukan pengayakan sehingga ukuran lebih seragam kemudian dianalisis
menggunakan FTIR untuk mendeteksi gugus fungsi C=C dan O-H pada senyawa

katekin di dalam ekstrak daun teh hijau.
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Daun teh hijau ditimbang sebanyak 30 gram menggunakan neraca analitik,
kemudian dimasukkan ke dalam beaker glass 2000 mL. Tahap selanjutnya,
ditambahkan aquades sebanyak 1500 mL dan diaduk hingga homogen (Ahmmad,
dkk., 2013). Beaker glass yang berisi larutan teh ditutup dengan aluminium foil
kemudian dipanaskan diatas penangas air yang berisi air 500 mL selama 30 menit,
waktu pemanasan dihitung mulai suhu 80°C. Selanjutnya, didiamkan sampai
larutan mengendap kemudian di saring dengan kertas saring dan didapatkan filtrat
yang digunakan sebagai agen pengendap. Kemudian, filtrat dilakukan pengecekan
pH sedangkan endapan teh dioven dengan suhu 40°C selama 22 jam lalu

dikarakterisasi dengan FTIR (Rahmawati, dkk., 2012).

3.5.4 Sintesis Hematit (a-Fe203) dengan Variasi Suhu Sintesis

Padatan prekursor Fe(NOgz)s 15 gram dilarutkan dengan HNOs 0,1 M
sebanyak 150mL (perbandingan 1:10) serta diaduk hingga homogen
menggunakan magnetic stirrer lalu dicek pH larutan. Setelah campuran homogen,
ditambahkan ekstrak daun teh hijau sebanyak 90 mL sedikit demi sedikit supaya
merata dan tetap diaduk dengan magnetic stirrer. Selanjutnya, dicek pH kemudian
dipanaskan pada variasi suhu sintesis 50, 70 dan 90°C selama 1 jam dengan
kecepatan pengadukan 850 rpm dan distirrer lalu didiamkan pada suhu ruang
selama 24 jam (Legodi dan De Waal, 2007). Setelah terbentuk endapan dan filtrat
maka larutan didekantasi dan endapan dicuci dengan aquademin sampai pH 6.
Endapan disaring dengan corong buchner untuk menghilangkan kadar air
sehingga ketika freeze drying lebih maksimal. Selanjutnya, endapan di freezer

sampai beku lalu di freeze drying. Hasil freeze drying di mortar agate sampai
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halus dan dipanaskan dalam tanur pada suhu 750°C selama 3 jam, setelah ditanur
maka padatan dihaluskan menggunakan mortar agate.

Produk hasil sintesis dikarakterisasi menggunakan X-Ray Diffraction, SEM
dan FTIR. Karakterisasi XRD diperoleh ukuran dan struktur kristal dengan derajat
kristanilitas yang tinggi. Karakterisasi SEM untuk memperoleh morfologi dan
ukuran partikel sedangkan analisis FTIR untuk mendeteksi gugus fungsi dan
mengidentifikasi senyawa.

3.6 Karakterisasi Hasil Sintesis
3.6.1 X-Ray Fluorosence

Limbah besi yang sudah dipisahkan dari pengotor dianalisis dengan XRF
untuk mengetahui unsur-unsur yang terkandung dalam sampel beserta konsentrasi
unsur. Analisis menggunakan XRF dapat dilakukan dengan metode analisis
kualitatif maupun kuantitatif. Analisis kualitatif hanya memberikan informasi
kandungan unsur suatu bahan yang dinyatakan dalam intensitas dalam satuan cps
(count per second). Analisis kuantitatif dilakukan untuk menentukan konsentrasi
unsur dalam suatu bahan. Analisis secara kuantitatif dilakukan dengan cara
mengkonversi hasil yang diperoleh dalam analisis kualitatif yang berupa intensitas

dalam satuan cps menjadi satuan persen berat atau ppm.

3.6.2 X-Ray Difraction

Karakterisasi dengan XRD dilakukan pada sampel hematit untuk
mengetahui ukuran kristal, struktur kristal dan parameter Kisi hematit. Mula- mula
serbuk hematit dipress dengan alat pengepres. Selanjutnya, sampel ditempatkan

pada sampel holder dan disinari dengan sinar-X dengan radiasi Cu Ka
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(1=1.5418A) dengan daya sebesar 30kV dan arus sebesar 10 mA. Pengukuran

dilakukan pada rentang 26 (°) =20-80.

3.6.3 Scanning Electron Microscopy (SEM)

Produk terbaik dari hasil karakterisasi XRD akan dianalisis menggunakan
SEM untuk mengetahui morfologi permukaan dan ukuran partikel. Sebelum
dilakukan scanning maka terlebih dahulu dilakukan coating atau pelapisan sampel
dengan logam. Logam yang digunakan ialah emas, sampel di tempatkan pada
mesin pelapis emas dengan tebal sekitar 8 nm. Sampel yang sudah terlapisi emas
ditempatkan di tempat sampel lalu ditembakkan dengan seberkas elektron
berenergi tinggi dan dipantulkan sehingga objek akan terlihat. Pengukuran
dilakukan pada rentang perbesaran 20.000-200.000x sehingga terlihat morfologi

dan ukuran partikel.

3.6.4 FTIR

Hasil sintesis dengan variasi suhu dikarakterisasi menggunakan FTIR.
Karakterisasi FTIR mempunyai 3 fungsi yaitu 1) untuk mengidentifikasi material
yang belum diketahui, 2) untuk menentukan kualitas atau konsistensi sampel dan
3) untuk menentukan intensitas suatu komponen dalam sebuah campuran
(Thermo, 2001). Tujuan lain dari FTIR juga untuk mengetahui gugus fungsional
dan jenis vibrasi pada sampel hematit serta untuk mengetahui adanya ikatan
logam-oksigen pada produk yang dihasilkan melalui vibrasi molekul dengan
adanya pita penyerapan pada frekuensi tertentu. Sinar inframerah memiliki
rentang panjang gelombang dari 2.5 um sampai 25 um. Adapun frekuensi sinar

infrared memiliki rentang dari 400 cm™ sampai 4000 cm™ .
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3.7 Analisis Hasil Penelitian
3.7.1 Analisis Hasil XRD

Analisis XRD bertujuan untuk mengetahui struktur kristal, perubahan fasa
dan derajat kristalinitas. Hasil sintesis hematit yang dianalisis oleh XRD berupa
difraktogram. Data difraktogram ini diperoleh nilai 20 dan B (lebar setengah
puncak) yang digunakan untuk menghitung ukuran kristal (D) menggunakan
persamaan Debye-Scherrer yang ditulis seperti persamaan 3.1. (Lassoued, 2017).

_ Kk
\ Lcos6

(3.1)

dengan D adalah ukuran kristal (nm), k: nilai konstanta faktor (0,9-1), A: panjang

gelombang sinar-X (1,54056 A), B: nilai FWHM dalam radian dan 0: sudut Bragg.

3.7.2 Analisis Hasil FTIR

Analisa FTIR bertujuan untuk mengetahui adanya ikatan logam-oksigen
pada sampel. Hasil yang didapatkan berupa spektrum absorbansi dengan sumbu x
berupa bilangan gelombang yang jumlahnya berkisar 4.000 di paling kiri dan 400
di paling kanan sedangkan sumbu y berupa absorbansi. Pengujian FTIR
menghasilkan data berupa grafik intensitas dan frekuensi. Intensitas menunjukkan
tingkatan jumlah senyawa sedangkan frekuensi menunjukkan jenis senyawa yang
terdapat dalam sebuah sampel. Kemudian, tentukan karakteristik puncak dan
tentukan gugus fungsi yang diperlukan untuk membaca spektrum. Lalu cocokkan
hasil spektrum yang diperoleh dengan standar FTIR hematit di SDBS. Data pita
absorpsi pada senyawa hematit telah di jelaskan pada Tabel 3.1 (Darezereshki,

2012).
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Tabel 3.1 Data absoprsi senyawa hematit

Bilangan Gelombang (cm™1) Jenis vibrasi
465 dan 544 Fe-O stretching
3414 Vibrasi ulur OH
1628 O-H tekuk

3.7.3 Analisis Hasil SEM

Analisis SEM bertujuan untuk mengetahui informasi-informasi mengenai
topografi (ciri-ciri permukaan) dan morfologi (bentuk dan ukuran dari partikel
penyusun objek). Hasil karakterisasi SEM diperoleh gambar digital partikel yang
akan diolah kembali di Image-J. Penggunaan Image-J membutuhkan background
untuk analisis partikel yang disebut dengan segmentasi gambar. Background
diperoleh dengan cara Image > Adjust > Threshold, dengan mengatur threshold
maka dapat diatur tingkat kecerahan gambar untuk definisi partikel dan
background. Penyesuaian threshold di maksudkan untuk mengukur luas artikel

pada Image-J sehingga diperoleh distribusi ukuran partikel.



BAB IV

HASIL DAN PEMBAHASAN

Green Synthesis hematit dalam penelitian ini menggunakan bahan dasar
limbah bubut besi dengan agen pengendap dari ekstrak daun teh hijau. Metode
yang digunakan ialah metode presipitasi dengan variasi suhu 50°C, 70°C dan 90°C,
hal ini untuk mengetahui pengaruh suhu terhadap struktur dan ukuran kristal dari
hematit. Senyawa hasil sintesis dikarakterisasi menggunakan SEM, XRD dan
FTIR.

4.1 Sintesis Pigmen Hematit (a-Fe203) dari Limbah Bubut Besi
4.1.1 Pembuatan Prekursor Ferri (Fe**)

Sampel yang digunakan dalam penelitian ini ialah limbah bubut besi yang
berbentuk serbuk dan berwarna abu gelap, serta masih tercampur dengan berbagai
pengotor lainya seperti unsur-unsur dalam tanah sehingga perlu dipisahkan
menggunakan magnetik separator. Besi yang tertarik oleh magnetik separator
digunakan sebagai bahan prekursor sintesis hematit. Limbah bubut besi diambil
dari bengkel bubut besi yang berada di JI. Simpang Gajayana Malang.

Metode destruksi menggunakan asam nitrat bertujuan untuk memisahkan
unsur besi yang terdapat dalam sampel dengan cara memutus ikatan logam besi
dengan unsur-unsur lainnya. Asam nitrat merupakan oksidator kuat dan asam kuat
sehingga dapat melarutkan logam besi menjadi ion ferri dalam bentuk garam
Fe(NOs)s, hal ini sesuai dengan Persamaan reaksi 2.1.

Logam besi yang dilarutkan dengan asam nitrat menghasilkan gas berwana

merah seperti Gambar 4.1. yang mengindikasikan adanya gas NO».. Gas ini
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berasal dari gas NO yang bereaksi dengan oksigen diudara, hal ini sesuai dengan

Persamaan reaksi 2.2 (Vogel, 1990).

Gambar 4.1 Proses pembuatan prekursor Fe(NOz)3, (a) limbah bubut besi yang
telah dipisahkan menggunakan magnetit separator, (b) reaksi besi
ketika ditambahkan HNOs, (c) hasil pencampuran limbah bubut besi
dengan HNOgs, (d) penyaringan larutan prekursor dan (e) hasil
pemanasan prekursor Fe(NOz)s hingga kering

Hasil dari destruksi masih terdapat endapan yang mengindikasikan bahwa
logam larut tidak sempurna sehingga dilakukan penyaringan untuk meminimalisir
pengotor. Proses penyaringan didapatkan residu dan filtrat, residu merupakan
pengotor dari sampel diantaranya unsur-unsur tanah dan karbon, sedangkan filtrat
merupakan larutan sebagai bahan baku prekursor. Proses pembuatan prekursor
telah ditunjukkan pada Gambar 4.1. Uji kualitatif pada prekursor bertujuan untuk
mengetahui adanya ion ferric/ferrous dengan cara penambahan reagen NaOH.
Endapan hijau pada larutan megindikasikan adanya ion ferrous sedangkan jika
endapan merah kecoklatan mengindikasikan adanya ion ferric sebagaimana

Gambar 4.2. dengan Persamaan reaksi 2.3.

OF MAULANA MALIK IBRAHIM STATE ISLAMIC UNIVERSITY OF MALANG
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___W

Gambar 4.2 Uji kualitatif dengan reagen NaOH

Endapan merah selanjutnya dikarakterisasi dengan XRF untuk mengetahui

kandungannya, sebagaimana pada Tabel 4.1.

Tabel 4.1 Kadar unsur yang ada dalam prekursor Fe(NO3)s

No. Unsur Nama Kimia Kadar %
1. Fe Besi 96,54
2. Eu Europium 0,72
3. Mn Mangan 0,55
4, Rb Rubidium 0,54
5. Br Brom 0,45
6. P Fosfor 0,31
7. Cu Tembaga 0,29
8. Ca Kalsium 0,24
9. Cr Kromium 0,18
10. Yb Iterbium 0,1
11. La Lantanum 0,03

Hasil karakterisasi XRF menunjukkan unsur yang paling dominan pada
limbah bubut besi ialah Fe yaitu sebesar 96,54%, akan tetapi masih terdapat
unsur-unsur lain yang terkandung dalam sampel dengan kadar yang relatif kecil.
Hal ini dikarenakan sampel yang digunakan berasal dari limbah bubut besi
sehingga masih banyak kandungan unsur logam lain. Banyaknya kandungan Fe

pada sampel sangat berpotensi untuk dijadikan sebagai bahan prekursor dalam



37
produk hematit. Adapun dalam bentuk oksida pada sampel, kadar Fe>O3 juga yang

paling tinggi yaitu sebesar 96,62%, sebagaimana pada Tabel 4.2.

Tabel 4.2 Kadar oksida yang ada dalam prekursor Fe(NO3)s

No. Senyawa Kadar %
1. FeoOs 96,62
2. Eu203 0,76
3. P>0Os 0,56
4, MnO 0,48
5. Rb.O 0,38
6. Br 0,31
7. CaO 0,26
8. CuO 0,25
9. Cr203 0,20
10. Ybo03 0,2
11. La,O3 0,03

4.1.2 Ekstraksi Daun Teh Hijau dengan Metode Infusa

Daun teh hijau dalam penelitian ini berasal dari Kebun Teh Wonosari
Lawang. Daun teh diambil dari kebun TP 1 (Tahun Pangkas 1) manual, bagian
yang diambil ialah pada bagian ujung daun 1, 2 dan 3. Gambar 4.3 menjelaskan
tentang proses pengeringan daun teh hijau. Pengeringan dengan oven bertujuan
agar senyawa katekin yang terdapat didalam daun teh hijau tidak kontak langsung
dengan cahaya matahari, oksigen dan tidak terpengaruh oleh cuaca serta sanitasi.
Tahap selanjutnya yaitu penghalusan daun teh hijau untuk menghomogenkan
ukuran sampel dan memperluas kontak antara serbuk dengan pelarut sehingga
memperoleh zat aktif yang berada didalamnya. Hasil dari pemblenderan masih
tidak seragam, oleh karena itu dilakukan pengayakan agar butiran-butiran yang

digunakan seragam sehingga endapan yang terbentuk juga maksimal.



38

Gambar 4.3 Proses pengeringan daun teh hijau, (a) daun teh hijau basah, (b) daun
teh hijau setelah pengeringan oven 40°C, (c) daun teh hijau setelah di
blender dan diayak 60 mesh

Serbuk yang sudah halus dikarakterisasi FTIR untuk mengetahui gugus
fungsional yang terdapat pada sampel. Serbuk daun teh hijau diekstraksi
menggunakan metode infusa untuk memperoleh zat kandungan aktif yang larut

dalam air. Hasil dari penyaringan didapatkan filtrat dan endapan. Filtrat akan di

uji pH dan endapan dikarakterisasi dengan FTIR untuk mengetahui gugus

fungsional senyawa yang terdapat pada ekstrak daun teh hijau. Hasil uji pH pada

filtrat antara 5-6 yang tercantum pada Gambar 4.4 (c).

Gambar 4.4 Proses ekstraksi daun teh hijau dengan metode infusa,(a) pemanasan
dengan suhu 80°C selama 30 menit, (b) penyaringan ekstrak daun teh
hijau dan (c) hasil uji pH pada ekstrak daun teh hijau

OF MAULANA MALIK IBRAHIM STATE ISLAMIC UNIVERSITY OF MALANG
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4.1.3 Sintesis Hematit (a-Fe203) dengan Variasi Suhu Sintesis
Proses sintesis hematit menggunakan metode presipitasi. Tahap awal
sintesis ialah penambahan HNO3 pada prekursor yang berperan sebagai nukleasi
serta ionisasi yang dihasilkan lebih maksimal. Apabila prekursor Fe(NOs)s
dilarutkan dengan HNO3z yang memiliki anion sejenis maka akan terjadi
ketidaksetimbangan dikarenakan penambahan konsentrasi NOs™ yang berasal dari
penguraian HNO3. Beberapa kation Fe** akan bereaksi dengan anion NOs™ agar
reaksi setimbang yang mengakibatkan konsentrasi NOs~ semakin besar sehingga
kesetimbangan akan bergeser dari kanan ke kiri (Chang, 2004). Ketika suatu
reaksi bergeser ke kiri maka Fe(NO3)s akan sukar larut, hal ini sesuai dengan

Gambar 4.5 (a).

Gambar 4.5 (a) Penambahan prekursor dengan HNOz 0,1 M, (b) hasil pH
prekursor dengan HNO3 0,1 M, (c) penambahan prekursor+ HNO3
0,1 M+ ekstrak daun teh hijau dan (d) hasil pH prekursor+ HNO3
0,1 M+ ekstrak daun teh hijau

OF MAULANA MALIK IBRAHIM STATE ISLAMIC UNIVERSITY OF MALANG
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Penambahan ekstrak daun teh hijau menyebabkan terjadinya endapan pada
larutan serta pH menjadi sangat asam yaitu dari pH 2 menjadi O sesuai pada
Gambar 4.5 (b) dan 4.5 (d). Hal ini dikarenakan ketika Fe(NO3)3 larut dalam air
maka ion Fe3* mengambil bentuk terhidrasi Fe(H20)s*. lon Fe** yang bermuatan
positif akan menarik rapatan elektron sehingga ikatan O-H semakin polar.
Akibatnya, atom H akan terionisasi lebih besar daripada atom hidrogen pada
molekul air yang tidak terlibat hidrasi sehingga larutan akan bersifat asam sesuai
dengan Gambar 4.5 (d). Proses ionisasi dapat dituliskan sebagaimana Persaman

reaksi 4.4 (Chang, 2004).

3+
Fe(H20)6%* (ag)+ H20q) [Fe(H20)4(OH)2]"@g)+ HsO(ag) (4.4)
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Gambar 4.6 Mekanisme terbentuknya nanopartikel a-Fe,O3 (Ahmmad dkk., 2013)

Adanya endapan pada proses presipitasi dikarenakan daun teh hijau bersifat
sebagai agen pengompleks serta pengaruh pH. Besi terhidrolisis membentuk
kompleks dengan cincin B dan D pada senyawa EGCG seperti pada Gambar 4.6.

Kedua ligan menunjukkan kemiripan perilaku pembentukan kompleks dengan
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Fe(OH)?*" sebagai spesies utama yang berkontribusi terhadap reaksi. Ikatan
koordinat utama dalam logam EGCG kompleks dibentuk oleh cincin gallate (D)
dan cincin gallocatechin (B) yang memiliki efek koordinasi sekunder (Ryan &
Hynes, 2007). Cincin B dan D lebih disukai oleh Fe karena kelompok katekol
merupakan pendonor elektron yang baik dan reaksi yang terjadi lebih cepat
sedangkan gugus hidroksil pada posisi 5 dan 7 pada cincin A bersifat hidrofobik
sehingga mengakibatkan terjadiya aglomerasi (Pannala, 2001). Senyawa katekin
memiliki gugus hidroksi yang kaya elektron bebas sehingga dapat disumbangkan
untuk membentuk ikatan dengan senyawa elektropositif pada kristal besi oksida.
Menurut asas Le Chatelier menyatakan bahwa kesetimbangan akan bergeser
kearah zat yang ditambahkan, semakin besar nilai pH maka kelarutanya akan
semakin kecil, oleh karena itu ketika penambahan ekstrak daun teh terjadi
pengendapan. Pemanasan dengan variasi suhu sintesis 50, 70 dan 90°C bertujuan
agar terjadi fasa transisi sebelum fasa hematit terbentuk, serta untuk mengetahui
suhu optimal pembentukan hematit. Frankel (2016) pembentukan hematit akan
terjadi setelah melewati fasa transisi besi oksida salah satunya ialah fasa magnetit.
lon Fe?* akan melewati hidrolisis dan membentuk fasa magnetit serta akan
membentuk hematit setelah adanya kalsinasi. Hal ini sesuai dengan Persamaan

reaksi 4.5:

3Fe(OH)2 = Fe304 + Hz (g) + H20 (1) (4.5)

Pencucian sampel dengan aquademineral sampai pH 6 bertujuan untuk
menghilangkan pengotor. Aquademineral digunakan sebagai bahan pencucian

karena kandungan mineral yang terkandung relatif sedikit sehingga dapat
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memperkecil pengotor. Penyaringan sebelum freeze drying dengan corong
buchner untuk mengurangi kadar air yang terdapat dalam sampel sehingga proses
freeze drying lebih maksimal. Freeze drying berfungsi untuk mengurangi
terjadinya transformasi oksida besi (transisi) serta mengontrol distribusi
nanopartikel sehingga ukuran dan distribusi partikel lebih homogen setelah
kalsinasi. Oksida besi tidak dapat bergerak selama pembekuan dan laju
pengeringanya cukup tinggi untuk menjaga prekursor membeku dan dapat
mencegah redistribusi (Eggenhuisen dkk., 2013). Hal ini terbukti pada hasil SEM
Gambar 4.14 menghasilkan distribusi partikel berkisar 0,28-0,33um yang
menandakan distribusi homogen. Hasil dari freeze drying ialah berupa padatan
dan dikalsinasi pada suhu 750°C selama 3 jam. Kalsinasi bertujuan untuk
mengubah fasa dari fasa transisi menjadi fasa hematit serta dapat menguraikan
ligan dari logam sehingga senyawa organik sudah tidak terbaca ketika setelah

kalsinasi.

Gambar 4.7 (a) Sampel sebelum di freeze drying, (b) Sampel setelah di freeze
drying, (c) Sampel sebelum di kalsinasi dan (d) Sampel setelah di
kalsinasi.

OF MAULANA MALIK IBRAHIM STATE ISLAMIC UNIVERSITY OF MALANG



43

4.2 Karakterisasi Hasil Sintesis dengan FTIR
4.2.1 Prekursor Fe(NOs3)3
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Gambar 4.8 Hasil spektra FTIR prekursor Fe(NO3)3

Hasil FTIR prekursor Fe(NOz)s berada pada kisaran bilangan gelombang
400-4000 cm™ yang mengidentifikasi beberapa ikatan kimia. Bilangan gelombang
3407 cm™ menunjukkan serapan gugus O-H stretching yang tumpul dan melebar.
Adanya gugus O-H ini berasal dari pengotor senyawa H>O yang dimungkinkan
masih tertinggal di permukaan sampel. Serapan 1632 cm™ menunjukkan adanya
gugus fungsional N-O stretching milik nitrat, rentang bilangan gelombang
senyawa nitrat berkisar 1625-1660 cm™ (Shriner, 2004). Serapan pada 1384 cm'
menunjukkan ikatan N=0O symmetric (medium) dengan intensitas spektra sangat
tajam. Adapun serapan 1050 cm™ menunjukkan adanya gugus fungsional C-O
stretching dengan intensitas sangat rendah, hal ini mengindikasikan bahwa hasil
filtrat dari penyaringan prekursor masih terdapat pengotor. Unsur karbon
dibuktikan dengan adanya endapan hitam ketika proses pembuatan prekursor.

Adapun serapan 669 cm™ menunjukkan ikatan vibrasi pada Fe-O. Menurut
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Beauchamp (1975) bilangan gelombang 1300-1390 cm™ merupakan gugus N=0O
symmetric (medium) yang menunjukkan adanya gugus nitrat. Interpretasi hasil

spektra FTIR pada prekursor Fe(NO3)3 dapat dilihat pada Tabel 4.3.

Tabel 4.3 Interpretasi hasil spektra FTIR pada prekursor Fe(NO3)3

Bilangan

Gugus Fungsi Gelombang (cm?) Bilangan Gelombang (cm™)
Prekursor

O-H stretching 3407 3200-3550 (Shriner, 2004)

N-O stretching 1625-1660 (Shriner, 2004)

: 1632
(nitrat)
N=0 symmetric 1384 1300-1390 cm* (Beauchamp, 1975)
(medium)
C-O stretching 1050 1050-1200 (Kristianingrum, 2012)
1050 (Barizuddin, 2006)
Ikatan vibrasi Fe-O 669 659-621 (Guru dkk., 2016)

4.2.2 Daun Teh Hijau Sebelum dan Setelah Ekstraksi

Hasil daun teh hijau sebelum dan setelah diekstraksi, diidentifikasi
menggunakan spektroskopi FTIR seperti pada Gambar 4.9. ldentifikasi FTIR
dilakukan untuk mengetahui gugus fungsi senyawa katekin yang terdapat pada
sampel. Senyawa polifenol memiliki serapan yang khas pada bilangan gelombang
1643 cm™ dan 1555 cm® merupakan gugus C=C aromatik serta bilangan
gelombang 3423 cm™ dan 3854 cm™ menunjukkan adanya gugus O-H stretching
(Durga dkk., 2016). Adapun bilangan gelombang 2924 cm™ merupakan gugus
fungsi dari C-H stretching dari alkana mulai rentang 2840-3000 cm™. Serapan
1455 cm™ merupakan gugus C-C stretching sedangkan serapan 1382 cm™ dan
1323 cm* ialah gugus fungsi dari O-H bending tersier dengan rentang 1330-1420
cm. Adapun serapan 1148 cm™ merupakan gugus fungsional C-O stretching

(alkohol). Serapan 1238 cm™ dan 1040 cm™ menunjukkan gugus fungsional C-O
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stretching eter (alkil dan aril). Serapan 669 cm™ merupakan gugus fungsi dari -C-

H aromatik out-of-plane bending dari senyawa EGCG (Rufus dkk., 2019).

2.5

——P2: Setelah ekstraksi
P1: Sebelum ekstraksi
2.0

_____

Y Transmitansi (a.u)

0.0 N
TA :“";‘1543

-0.8 ——
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Gambar 4.9 Hasil spektra FTIR (P1) daun teh hijau sebelum ekstraksi dan (P2)
daun teh hijau setelah ekstraksi

Adapun hasil FTIR dari daun teh hijau sebelum dan setelah ekstraksi tidak
jauh berbeda. Hasil FTIR setelah ekstraksi didapatkan serapan khas senyawa
katekin pada bilangan gelombang 1643 cm™* dan 3423 cm™ mengalami pergeseran
ke arah bilangan gelombang yang lebih besar yaitu menjadi 1648 cm™ dan 3432
cm, hal ini dikarenakan senyawa EGCG sudah terekstrak ke dalam filtrat secara
maksimal sehingga dapat digunakan sebagai agen pengendap pada proses
selanjutnya dibuktikan dengan adanya endapan pada proses sintesis sesuai dengan
Gambar 4.5 (c). Interpretasi hasil spektra FTIR pada daun teh hijau sebelum dan

setelah ekstraksi dapat dilihat pada Tabel 4.4.
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Tabel 4.4 Interpretasi hasil spektra FTIR pada daun teh hijau

i -1
I(:Bugus_ Bilangan Gelombang (cm™) Bilangan Gelombang (cm)
ungsi P1 P2
O-H stretch 3854, 3423 3432 3600-3450  (Durga  dkk.,
2016)
C-H 2924 2923 2840-3000 (Shriner, 2004)
stretching
(alkana)
C=C 1643 dan 1555 1648 dan 1610-1660 (Shriner, 2004)
stretching 1540
(eter)
C-C stretch 1455 1456 1600-1450 (Socrates, 1994)
O-H bending 1382 dan 1323 1383 1330-1420 (Shriner, 2004)
tersier
C-O stretch 1148 1147 1124-1205 (Shriner, 2004)
(alkohol)
C-O 1238 dan 1040 1241 dan 1020-1075 dan 1200-1275
stretching 1040 (Shriner, 2004)
eter (alkil dan
aril)
-C-H 667 669 663 (Rufus dkk., 2019)
aromatik out-
of-plane
bending
Keterangan:

P1 : Daun teh hijau sebelum diekstraksi
P2 :Daun teh hijau setelah diekstraksi
4.2.3 Hasil Sintesis Sebelum dan Setelah Kalsinasi

Hasil sintesis sebelum Kkalsinasi diidentifikasi menggunakan spektroskopi
FTIR seperti pada Gambar 4.10. Serapan gugus khas senyawa besi oksida (FesO4)
terdeteksi pada bilangan gelombang 565 cm™ dan 420 cm™ yang menunjukan
mode fibrasi Fe-O stretching dengan intensitas yang masih rendah pada suhu 50°C
namun semakin tinggi suhu serapan pada daerah ini semakin tajam. Serapan 669
cm™ merupakan ikatan Fe-O pada pembentukan oksida besi dalam FesO4. Hal ini
diperkuat dengan adanya data XRD yang menyatakan bahwa pada suhu 50°C
hanya ada 3 puncak magnetit sehingga pada data FTIR pada serapan ini memiliki

intensitas yang sangat rendah atau hampir tidak terbaca. Suhu 70°C terdapat 5
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puncak magnetit sehingga pada data FTIR bilangan gelombang bergeser ke arah
yang lebih besar sedangkan pada suhu 90°C mengalami penurunan bilangan
gelombang namun tidak terlalu signifikan dikarenakan puncak magnetit juga
menurun menjadi 2 puncak pada data XRD. Adanya gugus tambahan pada
bilangan gelombang 3428 cm™ menunjukkan gugus O-H stretching dari molekul
air dengan intensitas yang masih kuat. Serapan gugus OH yang Kkuat
mengindikasikan kuatnya ikatan OH dengan kation-kation yang ada. Serapan
2361 cm™ menunjukkan gugus fungsional C-O stretching pada CO, di atmosfir.
Serapan pada bilangan gelombang 1630 cm™ mengindikasikan adanya gugus dari
C=C stretching sedangkan serapan 1384 cm™ ialah gugus fungsi dari O-H bending
tersier yang berasal dari agen pengendap daun teh hijau. Serapan 1079 cm
menunjukkan pergeseran pembentukan fasa besi oksida (FesO4) yang merupakan
fasa transformasi sebelum terbentuknya hematit. Serapan 1079 cm™ pada suhu
50°C memiliki puncak yang masih tajam akan tetapi ketika suhu meningkat,
serapan pada daerah ini mengalami penurunan dikarenakan senyawa dominan
yang terbentuk ialah hematit, hal ini dibuktikan dengan data XRD pada suhu 90°C.
Interpretasi hasil spektra FTIR pada hasil sintesis sebelum kalsinasi dapat dilihat

pada Tabel 4.5.

Tabel 4.5 Interpretasi hasil spektra FTIR pada hasil sintesis sebelum kalsinasi

Bilangan Gelombang
(cm™)

Gugug Sebelum Sebelum Sebelum Intensitas Bilangan 4
Fungsi S N L Gelombang (cm™)
kalsinasi kalsinasi kalsinasi
50°C 70°C 90°C
O-H 3428 3429 3413  Strong 3600-3450 (Durga
stretch dkk., 2016)
C-O 2361 2361 2361 Strong 2360

stretching (Darezereshki,2012)
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Cc=C 1630 1629 1630 Medium  1610-1660 (Shriner,
stretching 2004)
(eter)
O-H 1384 1384 1384 strong 1330-1420 (Shriner,
bending 2004)
tersier
Fasa 1079 1079 1062 Medium 1088 (Nuayi, 2017,
transisi Sahoo dkk., 2010)
Fe;04
Ikatan Fe- - 669 668 weak 626 (Karade dkk.,
O pada 2017)
Fe304
Ikatan 566 dan 545dan 545dan Weak 556 dan 443
vibrasi Fe- 420 419 419 (Lassoued, 2017)
0]
(c)
3.0 1 .0 ..
i 0-H (F;“-SDJJK
2.0 Fe0 =~
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Gambar 4.10 Hasil FTIR sintesis sebelum kalsinasi pada suhu (a) 50°C, (b) 70°C

dan (c) 90°C

Hasil sintesis setelah kalsinasi dengan FTIR menunjukkan ada beberapa

serapan yang hilang dan intensitas semakin tinggi pada senyawa utama jika

dibandingkan dengan sebelum kalsinasi. Serapan gugus khas senyawa hematit

yaitu Fe-O muncul pada serapan 553 cm™ dan 451 cm™ dengan intensitas yang

tajam dan kuat mengindikasikan senyawa hematit yang terbentuk semakin
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banyak. Serapan 962 cm™ dan 808 cm™ merupakan Karakteristik bilangan
gelombang khas getaran tekuk FeOOH pada senyawa geothit (a-FeOOH) (Ghos
dkk., 2011). Adanya serapan 1100 cm™ mengindikasikan masih adanya fasa
magnetit, hal ini dibuktikan dengan data XRD pada sampel setelah kalsinasi ada 3
puncak magnetit pada variasi suhu 50°C dan ketika suhu semakin naik maka
intensitas yang dihasilkan juga semakin rendah. Adapun serapan 3469 cm sangat
lebar yang menunjukkan gugus O-H stretch yang berasal senyawa geothit (Cui
dkk., 2013). Interpretasi hasil spektra FTIR pada hasil sintesis setelah kalsinasi

dapat dilihat pada Tabel 4.6.

Tabel 4.6 Interpretasi hasil spektra FTIR pada hasil sintesis setelah kalsinasi

Bilangan Gelombang

Gugus (cm™) Bilangan
E . Setelah  Setelah  Setelah  Intensitas Gelombang (cm-
UNGST alsinasi  kalsinasi  kalsinasi 1)
50°C 70°C 90°C
O-H stretch 3469 3473 3475  Weak 3400 (Cui dkk.,
2013)
Fasa 1100 1098 1096  Medium 1300-1000
transisi (Silverstein dkk.,
Fe304 2005)
FeOOH 962dan 959dan 971dan Weak 797-890 (Ghos
pada 808 813 809 dkk., 2011)
Geothit (a-
FeOOH)
Ikatan 553 dan 554 dan 550 Strong 556 dan 443
vibrasi Fe- 451 452 (Lassoued, 2017)

O)
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Gambar 4.11 Hasil FTIR sintesis setelah kalsinasi pada suhu (a) 50°C, (b) 70°C
dan (c) 90°C

4.3 Karakterisi Hasil Sintesis dengan Difraksi Sinar-X (XRD)
4.3.1 Sampel Sebelum Karakterisasi

Karakterisasi sampel sebelum kalsinasi menggunakan X-Ray Difraction
dengan perangkat lunak X pert High Score Plus yang bertujuan untuk mengetahui
fasa yang terbentuk. Sampel yang dikarakterisasi meliputi 3 yaitu variasi suhu 50,
70 dan 90°C. Hasil analisis XRD terhadap besi oksida sebelum kalsinasi pada 3
variasi suhu tertera pada Gambar 4.12, menunjukkan bahwa puncak-puncak
difraksi sesuai standar magnetit (FesOs) dengan struktur kristal kubik dan
parameter kisi a=b=c 8,3740 ( No. JCPDS 00-003-0862).

Sampel pada suhu 50°C terdapat 3 puncak yang muncul yaitu pada 26=
18,9658°; 35,2783° dan 62,1800° yang sesuai dengan standar magnetit. Variasi
suhu 70°C mulai terbentuk 5 puncak yang sesuai dengan standar magnetit pada
bidang hkl (220), (311), (422) dan (533). Adapun puncak-puncak difraksi pada
variasi suhu 90°C mulai didominasi dengan fasa hematit pada bidang (104), (110),

(024), (214) dan (0210). Puncak-puncak yang muncul sesuai dengan standar
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hematit dengan No. JCPDS 00-024-0072, namun fasa magnetit masih terbentuk
pada 26= 18,7346° dengan intensitas yang rendah. Hematit dapat terbentuk
sebelum dilakukan kalsinasi dengan suhu sintesis yang cukup tinggi akan tetapi
kristalinitas yang terbentuk masih belum sempurna (amorf).

Tabel 4.7 Data FWHM serta ukuran Kristal sampel sebelum kalsinasi
Ukuran Kristal

Sampel 20 (°) FWHM (°) (nm)
Hematit suhu 50°C 20,21 0,116 75,79
Hematit suhu 70°C 18,84 0,183 47,99
Hematit suhu 90°C 18,73 0,023 37,62

= z Suhu 80C
5% z g

Suhu 70C

(220}
(3110
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(533)
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Gambar 4.12 Difraktogram hasil sintesis sebelum kalsinasi
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Analisis menggunakan persamaan Debye Scherrer dihasilkan ukuran kristal
sampel sebelum kalsinasi dengan variasi suhu 50°C, 70°C dan 90°C berturut-turut
ialah 75,79 nm; 47,99 nm dan 37,62 nm. Semakin tinggi suhu sintesis maka

ukuran kristal semakin kecil, hal ini berhubungan dengan nilai FWHM. Ukuran
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kristal semakin kecil maka nilai FWHM semakin besar, hal ini dibuktikan dengan

rumus Debye Scherrer pada Persamaan 3.1.

4.3.2 Hasil Sintesis Hematit dengan Variasi Suhu Sintesis

Analisis XRD pada sampel setelah kalsinasi dengan variasi suhu sintesis 50,
70 dan 90°C menggunakan software highscore diperoleh puncak-puncak khas
standart hematit (a-Fe;Os) dengan No. JCPDS 01-087-1166, namun beberapa
puncak muncul sesuai standart dari magnetit (FesO4) dan geothit dengan intensitas
rendah. Adapun fasa magnetit pada variasi suhu 50 °C, 70 °C dan 90°C memiliki
nilai 26 secara berturut-turut ialah 30,3164°; 30,2519° dan 30,2342° sedangkan
fasa geothit pada nilai 26= 33,119°; 33,123°; 33,141°. lon hidroksida pada
cathechin akan langsung bereaksi dengan ion Fe(11)/Fe(l1l) yang akan membentuk
Fe(11)/Fe(111) hidroksida menjadi Fe;O3/Fe304 setelah dehidrasi. Ketika senyawa
katekin terdisosiasi sempurna maka reaksi presipitasi berlangsung lebih cepat,
ketika reaksi presipitasi terlalu cepat maka pembentukan hematit tidak cukup
sempurna sehingga masih ada fasa besi oksida lain yaitu magnetit dan geothit
(Sulungbudi, 2007).

Sampel pada suhu 50°C terdapat 10 puncak hematit dengan intensitas rendah
serta ada 4 puncak magnetit pada 26= 30,30°; 35,626°; 57,4834°; 62,49° dan 3
puncak geothit pada 26= 33,119°; 40,820° dan 84,873°. Puncak tersebut memiliki
intensitas yang tinggi jika dibandingkan pada suhu 70°C dan 90°C. Adapun pada
suhu 70°C didapatkan 9 puncak hematit, 6 puncak magnetit dan 3 puncak geothit.
Puncak yang sesuai standar magnetit memiliki nilai 26= 18,891°; 30,25°; 35,649°;
37,1319°; 57.397°; 62,43° dan fasa geothit pada 26= 33,123°; 40,89° dan 63,99°

dengan intensitas mulai menurun jika dibandingkan dengan suhu 50°C. Sampel
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pada suhu 90°C terdapat 8 puncak hematit dengan intensitas tertinggi serta puncak
magnetit dan geothit mulai menurun yaitu ada 3 puncak magnetit dan 3 puncak
geothit dengan intensitas terendah yang dibuktikan dengan data height pada
puncak magntit sebesar 292,12. Difraktogram hasil sintesis ditampilkan oleh

Gambar 4.13.
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Gambar 4.13 Difraktogram hasil sintesis setelah kalsinasi

Difraktogram pada suhu 50°C tidak jauh berbeda dengan suhu 90°C, akan
tetapi ada beberapa puncak dengan intensitas rendah terutama pada kisaran 26=
33°, 49° dan 54°. Adapun sampel pada suhu 70°C muncul 2 gundukan baru milik
magnetit pada 26=18,9° dan 30,25° yang menandakan material amorf dan
mengakibatkan intensitas difraksi pada bidang hkl (104) yang khas dimiliki oleh
hematit menurun. Pada sampel suhu 90°C, gundukan sudah mulai hilang dan

intensitas yang dihasilkan lebih tinggi dan tajam yang mengindikasikan derajat
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kristalinitas yang tinggi. Hal ini menunjukkan bahwa suhu dapat mempengaruhi
kristalinitas serta ukuran kristal yang terbentuk. Semakin tinggi suhu maka
kristalinitas semakin tinggi, hal ini diperkuat dengan puncak yang tajam pada
suhu 90°C. Suhu yang lebih tinggi memberikan energi yang cukup untuk
pertumbuhan inti dan mempercepat kristalisasi. Kristalinitas tinggi maka ukuran
kristal akan semakin kecil sedangkan nilai FWHM semakin naik (Aditama, 2015).
Hal ini dikarenakan nilai FWHM dan ukuran kristal berbanding terbalik, sesuai
dengan persamaan Debye Scherrer. Hasil perhitungan Debye Scherrer telah
ditampilkan pada Tabel 4.8, analisis pada intensitas yang paling tinggi
menghasilkan ukuran kristal pada variasi suhu 50, 70 dan 90°C berturut-turut

adalah 50,5 nm; 45,4 nm dan 39 nm.

Tabel 4.8 Data FWHM serta ukuran kristal setelah kalsinasi

Ukuran Kristal

Sampel 20 () FWHM (°) (nm)
Hematit suhu 50°C ggﬁg 8igg 5%17
Hematit suhu 70°C gg?gg 8382 j,ig?g
Hematit suhu 90°C gg?ﬁ 00':22314 ?12

4.4 Karakterisasi Hasil Sintesis dengan SEM

Morfologi permukaan dan ukuran partikel hasil sintesis dapat dianalisis
menggunakan SEM. Hasil Kkarakterisasi SEM berdasarkan Gambar 4.14
menunjukkan bahwa semakin tinggi suhu sintesis maka ukuran partikel semakin
menurun, morfologi beragam dan bentuk partikel bulat. Hematit suhu 50°C
cenderung memiliki morfologi bulat dan tidak teratur serta tidak ada batas-batas

antar partikel. Adapun hematit pada suhu 70°C cenderung memiliki morfologi
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bulat dan beberapa partikel berbentuk kubus serta batas-batas antar partikel sudah
terlihat jelas. Hematit suhu 90°C diperolenh morfologi yang seragam yaitu
berbentuk bulat dan teratur serta warna lebih dominan terang. Hasil analisa
Gambar 4.14 hampir semua variasi suhu 50°C, 70°C dan 90°C terjadi aglomerasi,
namun pada suhu 90°C aglomerasi yang terjadi cukup tinggi dikarenakan ketika
ukuran partikel semakin kecil maka ikatan antar atom semakin kuat yang
menyebabkan aglomerasi mudah terjadi. Hasil uji SEM pada perbesaran 10.000
kali ditampilkan pada Gambar 4.14.

Hasil karakterisasi SEM kemudian diolah dengan aplikasi image-J untuk
memperoleh data distribusi partikel dan ukuran partikel yang ditampilkan pada
Gambar 4.15 dan Tabel 4.9. Hasil ukuran partikel pada semua variasi sampel
berkisar 0,28-0,33 um. Variasi suhu 70 °C mengalami peningkatan ukuran
partikel, hal ini dikarenakan produk senyawa magnetit yang terbentuk pada suhu
ini mencapai 6 puncak yang dibuktikan dengan hasil data XRD. Ukuran partikel
erat kaitanya dengan nilai FWHM dan bilangan gelombang. Ukuran partikel
menurun maka nilai FWHM meningkat dan bilangan gelombang pada FTIR akan
menurun (Guo dkk., 2011). Adanya fasa magnetit menimbulkan kecacatan pada
kisaran bilangan gelombang 440 cm™ dan 700 cm™ yang menyebabkan ukuran
partikel juga meningkat. Ukuran partikel variasi suhu 90 °C mengalami penurunan
secara drastis karena fasa magnetit yang terbentuk menurun yaitu hanya 1 puncak,
nilai FWHM juga menurun dari 0,183 menjadi 0,0233 serta bilangan gelombang
kisaran 400 cm* sudah tidak muncul. Semakin tinggi suhu maka ukuran partikel
yang dihasilkan semakin kecil karena inti dari hematit yang terbentuk ukuranya

kecil dan jumlahnya banyak (Hartanto dkk., 2016).
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Tabel 4.9 Hasil analisis ukuran partikel

Sampel variasi suhu | Ukuran rata-rata
sintesis partikel (um)
Hematit 50°C 0,28863
Hematit 70°C 0,33105
Hematit 90°C 0,2962

Gambar 4.14 Hasil karakterisasi SEM sampel hematit dengan variasi
(0] (0] (0]
suhu (a) 50°C, (b) 70°C dan (c) 90°C
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Gambar 4.15 Histogram pola distribusi ukuran partikel sampel hematit dengan
variasi suhu a) 50°C, b) 70°C dan c) 90°C

4.5 Kajian Hasil Penelitian Berdasarkan Perspektif Islam

Pencemaran lingkungan di era modern semakin kompleks khususnya pada
limbah industri besi. Umumnya limbah besi tidak diolah lebih dahulu sehingga
dapat mencemari lingkungan. Allah telah melarang berbuat kerusakan di bumi
karena akan berdampak ke kehidupan selanjutnya. Hal ini sesuai dengan firman

Allah dalam surat Al- Qashas ayat 77 yang berbunyi:

4l e o e gl O el E0eSG Al S g S b
Artinya: “Telah nampak kerusakan di darat dan di lautan disebabkan karena
perbuatan tangan (maksiat) manusia, supaya Allah merasakan kepada
mereka sebagian dari (akibat) perbuatan mereka, agar mereka

kembali (ke jalan yang benar)” (QS. Ar Ruum:41).
Menurut Syaikh “Abdurrahman bin Nashir As-Sa'di (1433) dalam kitab
“Taisiirul Kariimir Rahmaan” menyatakan bahwa berbuat kerusakan dapat
menyebabkan kerusakan pada makhluk hidup yang lain seperti biji-bijian,

pepohonan, tumbuhan dan hewan. Oleh karena itu, Allah menciptakan manusia

untuk memakmurkan bumi dengan ketaatan dan segala manfaatnya. Salah satu
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cara meminimalisir pencemaran limbah besi dengan cara mengolahnya agar
menjadi produk yang dapat digunakan kembali serta ramah lingkungan yaitu
dengan dijadikan pigmen karena memiliki ciri khas warna merah. Sesungguhnya
Allah tidak menciptakan sesuatu dibumi ini melainkan ada manfaat yang dapat
diambil walaupun sudah dalam bentuk limbah. Hal ini sesuai dengan firman Allah

SWT dalam surat al-‘Imran ayat 190-191 yang berbunyi:

%%,
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Artinya: “Sesungguhnya dalam penciptaan langit dan bumi, dan silih bergantinya
malam dan siang terdapat tanda-tanda bagi orang-orang yang berakal,
(yaitu) orang-orang yang mengingat Allah sambil berdiri atau duduk
atau dalam keadan berbaring dan mereka memikirkan tentang
penciptaan langit dan bumi (seraya berkata): “Ya Rabb kami, tiadalah
Engkau menciptakan ini dengan sia-sia, Maha Suci Engkau, maka
peliharalah kami dari siksa neraka”.

Menurut Imam Al-Zamakhsyari (1998) dalam Al-Kasyaf menyebutkan
bahwa ulul albab adalah orang yang dapat mengambil ibrah dalam setiap
keajaiban ciptaan Allah serta dapat mengintegrasikannya dalam kehidupan.
Penciptaan langit dan bumi berupa tanaman, unsur-unsur yang terdapat di dalam
bumi merupakan kekuasaan Allah. Menurut Ali, Imam ‘Alauddin (865) dalam
“Tafsir Khozin” menyatakan bahwa ayat diatas memerintahkan agar manusia
berpikir dan mengambil pelajaran di setiap kejadian. Melalui berfikir manusia

dapat mengetahui hakikat dan manfaat dari suatu hal, untuk mendapatkan manfaat

tersebut juga harus dibarengi dengan pengaplikasian dalam kehidupan nyata, salah
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satunya dengan penelitian terhadap hematit. Unsur logam besi membutuhkan
bantuan agen pengendap agar menjadi hematit. Agen pengendap yang digunakan
lalah daun teh hijau karena memiliki kandungan senyawa katekin yang termasuk
senyawa polifenol. Tanaman tidak hanya bisa sebagai bahan pangan akan tetapi
kandungan-kandungan yang Allah berikan dapat dijadikan bahan pengolah
pigmen. Manfaat tanaman juga telah dijelaskan oleh Allah pada surah As-Syuara

ayat 7 yang berbunyi:

—_—n\

- > 2 L . - 5..’ A

Artinya: ”Dan apakah mereka tidak memperhatikan bumi, berapakah banyaknya
Kami tumbuhkan di bumi itu berbagai macam tumbuh-tumbuhan yang
baik. ”(QS. as-Syuara:7)

Ayat tersebut menjelaskan bahwa Allah menciptakan tumbuhan yang baik
dan dapat diambil manfaatnya salah satunya yaitu daun teh hijau yang didalamnya
mengandung senyawa EGCG dan GCG yang dapat menjadi agen pengendap.

Daun teh hijau telah dibuktikan dalam penelitian ini mengadung senyawa EGCG

dan GCG yang sudah tercantum pada hasil ftir.
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PENUTUP

51 KESIMPULAN

Berdasarkan hasil yang dioperoleh dari penelitian ini, maka dapat diambil
kesimpulan sebagai berikut:

1. Identifikasi hematit menggunakan FTIR menghasilkan serapan gugus khas
hematit yaitu ikatan vibrasi Fe-O pada bilangan gelombang 553 cm™ dan 451
cm* dengan intensitas tajam dan kuat.

2. Hasil karakterisasi XRD menunjukkan bahwa semakin besar suhu sintesis
maka ukuran kristal semakin kecil serta pembentukan hematit semakin
maksimal dengan puncak tajam dan intensitas kuat.

3. Hasil karakterisasi SEM diperoleh morfologi bulat dan beragam serta masih

terjadi aglomerasi.

52 SARAN

Saran untuk penelitian selanjutnya yaitu perlu dikaji lebih lanjut dalam
proses ekstraksi seperti konsentrasi ekstrak teh hijau dan perlu adanya uji kadar
katekin pada daun teh hijau. Pengontrolan proses presipitasi seperti penambahan
agen pengendap dan pencucian sampel. Adanya pengontrolan lebih lanjut ini
diharapkan hasil sintesis memiliki kristalinitas yang tinggi serta memiliki ukuran

partikel kecil dan seragam.
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LAMPIRAN

Lampiran 1. Rancangan Penelitian

Preparasi Sampel

! !

Ekstraksi Daun Teh Hijau dengan
Pembuatan Prekursor

Fe(NOs)s Metode Infusa

A

Sintesis Pigmen Hematit (a-Fe2O3) dengan Variasi Suhu Sintesis

l

Karakterisasi Hasil Sintesis
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Lampiran 2. Diagram Alir
L.2.1 Preparasi Sampel

Serbuk limbah bubut besi

dipilih limbah bubut besi yang berbentuk sebuk
dipisahkan menggunakan magnetit sparator

diambil sampel besi yang menempel pada magnetit separator

Bahan prekursor

L.2.2 Pembuatan Prekursor Fe(NO3)s3

10 gram bahan prekursor

dimasukkan ke dalam beaker glass 500 mL

ditambahkan 150 mL HNOs 7 M

didiamkan selama 24 jam

disaring menggunakan kertas saring

dipanaskan hingga terbentuk lumpur/slury

dilarutkan sedikit lumpur yang diperoleh dengan aquades

diuji keberadaan ion Fe*" dengan cara ditetesi NaOH 1M hingga
terbentuk endapan merah kecoklatan

dikarakterisasi menggunakan XRF dan FTIR

Prekursor Fe(NO3)3
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L.2.3 Ekstraksi Daun Teh Hijau dengan Metode Infusa

Daun Teh Hijau

dipetik, dicuci dengan air yang mengalir
dioven dengan suhu 40°C selama 2hari
didiamkan dalam suhu ruangan
dihaluskan menggunakan blender
diayak sampai 60 mesh

dianalisis dengan FTIR

Serbuk Daun Teh Hijau

ditimbang sebanyak 30 gram

dimasukkan ke dalam erlenmeyer 2 liter

ditambahkan aquades sebanyak 1500 mL dan diaduk hingga homogen
ditutup erlenmeyer dengan aluminium foil

dimasukkan erlenmeyer yang berisi larutan teh ke dalam penangas yang
berisi air

dipanaskan selama 30 menit pada suhu 80°C

didiamkan sampai mengendap

disaring dengan kertas saring halus

Filtrat SreHE
dimasukkan ke dalam beaker - dioven selama 22 jam
glass 500 mL
dicek pH - dikarakterisasi
dengan FTIR

Ekstrak Daun Teh Hijau Hasil
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L.2.4 Sintesis Pigmen Hematit (a-Fe203) dengan Variasi Suhu Sintesis

Prekursor Fe(NQOs)s

Ditimbang sebanyak 15 gram

dilarutkan dalam 150 mL HNO3 0,1 M

diaduk menggunakan magnetic stirrer hingga homogeny

dicek pH

ditambahkan 90 mL ekstrak daun teh hijau sedikit demi sedikit sambil
diaduk dengan magnetic stirrer

dicek pH sampai pH 6

dipanaskan pada variasi suhu 50°C, 70°C dan 90°C selama 1 jam dengan
kecepatan pengadukan 850 rpm dan distirrer

didinginkan pada suhu ruang selama 24 jam

didekantasi campuran

dicuci padatan dengan aquades sampai pH 6

di freeze drying

Analisis menggunakan
FTIR

Serbuk

dihaluskan menggunakan mortar agate

dikalsinasi serbuk hasil sintesis pada suhu 750 °C selama 3 jam

dianalisis dengan FTIR

Data

L.2.5 Karakterisasi Hasil Sintesis

Produk hasil sintesis

dikarakterisasi menggunakan FTIR pada 3 sampel variasi suhu sintesis
(serbuk setelah dikalsinasi)

dikarakterisasi menggunakan FTIR pada produk sebelum kalsinasi

Hasil




Lampiran 3. Perhitungan

L.3.1 Larutan HNOs7 M
BJHNO3 = 1,4 gram/mL
Mr =63 gram/mol

Molaritas = W x 1090

v
_ m(gram) X 1000
Mr m/p

_ m(gram) X 1000 p

Mr m

65
_ 155X 1000 Xp

Mr

_ 65x10x 1,4 gram/mL
63 gram/mol

= 14,444 M

Mix V1= M2Xx V2
14,444 Mx V1 =7 M x 100 mL
V1 = 48,463 mL

L.3.2 Larutan HNO30,1 M
Mix V1= Max V>
14,444 Mx V1 = 0,1Mx500mL
V1 = 3,461 mL

L.3.3 Larutan NaOH 1 M dalam 100 mL

Mr =40 gr/mol

_mol
RZ0)

_ mol
1M = 01L
=0,1 mol
mol =2
Mr
0,1 mol= —=%
40 g/mol

m =4 gram



Lampiran 4. Hasil Karakterisasi XRF pada Prekursor Limbah Bubut Besi

05-mei-2020 10:08:50 Samgle results Page 1
Sample ident
E 291
L A A B S O S/ ML ST, MM SN/
Application | <Standardless> |
Sequence | 1 0of 1
Measurement time | 05-mei-2020 10:06:48
Position | 4
Compound P Ca Cr Mn Fe Cu Br | Rb La Eu Yb
Conc 031 | 0,24 | 0,18 | 0,55 | 96,54 | 0,29 | 0,45 | 0,54 | 0,03 | 0,72 0,1
Unit % % % % % % % % % % %
Compound | P205 CaO | Cr203 | MnO | Fe203 | CuO Br Rb20 | La203 | Eu203 | Yb203
Conc 0,56 0,26 0,20 0,48 96,62 0,25 0,31 0,38 0,03 0,76 0,2
Unit % % % % % % % % % % %
<Standardless> result spectra @5-mei-2020_14:89:89
B3-mai-2820 1B:86:48 E 291
= O Standardless 28,68 kU 27 uR <none> Air 68 sec. 42341,6 cps
il
3]
]
=
g]‘_
=
E-a_
- Eu LBL
%.
=
=B
EH
5N
iz
]
th KB
=
g
=
B
=
&
= [
7 C
E:'L Fe KB
™1 Cr KAEs 183
| La LBZ Eu LBZ Cu KA
La LA La TcH |1 |Eu_KB
= La LB3 Eu LG|¥b B2
iy Ca KA La (BL b LEI Ab KA
Ca Ko "YhLBleLE B KA Br KB Ab KA
)T l 1L |
1,2 24 36 49 68 7,2 B4

Gambar L.4.1 Unsur kimia yang terkandung dalam prekursor Fe(NO3)3
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Lampiran 5. Hasil Karakterisasi FTIR
5.1 Hasil FTIR pada Prekursor Limbah Bubut Besi

55—
prekursar

a0=

1060642 58 608

669.433 254.952

YT ransmittance
1632.205 958.362

@
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3407 427 11024.040

W T T F e TR N
2400 2200 2000 1800 1600 1200 1000 800 60D

Wavenumber
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3800 3600 3400 3200 3000 2800 2600

Gambar L.5.1 Hasil spektra FTIR pada prekursor limbah bubut besi

5.2 Hasil FTIR pada Serbuk Teh Hijau Sebelum Ekstraksi

serbuk teh 60 mesh
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Gambar L.5.2 Hasil spektra FTIR pada serbuk daun teh hijau sebelum ekstraksi
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5.3 Hasil FTIR pada Serbuk Endapan Teh Setelah Ekstraksi

™" serbuk endapan teh
74k
725

0=

B3—

BB~

B4-

1040602 13388

B2=

1383759 78.011

668,922 13.616

B0=

% Transmittance
1648845 370.264

2923973 84813
527.489 5945

8=

ah=

s4-

52
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48

3432.043 3179.710

26—
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3800 3600 3400 3200 3000 2800 2600 2400 2200 2000 1800 1600 1400 1200 1000 800 BOD 4
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Gambar L.5.3 Hasil spektra FTIR pada serbuk daun teh hijau setelah ekstraksi

5.4 Hasil FTIR Sebelum Kasinasi pada Variasi Suhu 50, 70 dan 90°C

% sebelum kalsinasi 50
78R
76R
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Gambar L.5.4 Hasil spektra FTIR sampel sebelum kalsinasi pada variasi suhu
50°C



% Transmittance
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Gambar L.5.5 Hasil spektra FTIR sampel sebelum kalsinasi pada variasi suhu
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Gambar L.5.6 Hasil spektra FTIR sampel sebelum kalsinasi pada variasi suhu

90°C
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5.5 Hasil FTIR Setelah Kasinasi pada Variasi Suhu 50, 70 dan 90°C

YT ransmittance

78~ Setelah Kalsinasi 50 C

808.690 42.234

862087 96.2680

1100.782 239.853

1650 587 34317

441032 68470

m
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553.419 1124036
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Gambar L.5.7 Hasil spektra FTIR sampel setelah kalsinasi pada variasi suhu
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Setelah Kalsinasi 70 C
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Gambar L.5.8 Hasil spektra FTIR sampel setelah kalsinasi pada variasi suhu

70°C



. Setelsh Kalsinasi 90 C

%Tral

78

P | S R S A T
3600 3600 3400 3200 3000

PRV PR R W ——
2800 2600 2400 2200 2000
Wavenumber

PP S
1800 1600 1400

D, O R R ——
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Gambar L.5.9 Hasil spektra FTIR sampel setelah kalsinasi pada variasi suhu

90°C

Lampiran 6. Hasil Karakterisasi XRD

6.1 Hasil Karakterisasi Sampel

Sebelum Kalsinasi

Counts |

Hematit Variasi

Suhu Sintesis 50°C

Fe203 sebelym 50C

:

J[,Ill

10 20 30

40 50
Puosition [*2Theta]

60

LR A
il a0 a0

Gambar L.6.1 Difraktogram besi oksida hasil sintesis suhu 50°Csebelum kalsinasi
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Tabel L.6.1 Daftar puncak yang muncul pada difraktogram besi oksida hasil

sintesis suhu 50°C sebelum kalsinasi

Pos.[°2Th.] Height[cts] FWHM[°2Th.] d-spacing[A] Rel.Int.[%]
18.9658 277.48 0.1181 4.67934 31.59

35.2783 440.90 0.3964 2.54417 50.19

62.1800 878.43 0.0100 1.49295 100.00

6.2 Hasil Karakterisasi Sampel Hematit Variasi Suhu Sintesis 70°C

Sebelum Kalsinasi

Counts

Fe2(3 sebelim 70C

|

Fed 04—

_ b |

10

20 30

40

50

Fosition [*2Theta]

60

70

Gambar L.6.2Difraktogram besi oksida hasil sintesis suhu 70°Csebelum kalsinasi

Tabel L.6.2 Daftar puncak yang muncul pada difraktogram besi oksida hasil

sintesis suhu 70°C sebelum kalsinasi

Pos.[°2Th.]  Height[cts] FWHM[°2Th.] d-spacing[A] Rel.Int.[%]
18.8362 674.97 0.1827 4.71125 100
30.1021 304.05 0.0590 2.96880 45.05
35.4509 627.04 0.0656 2.53217 92.9
53.6553 59.07 0.1440 1.70681 8.75
73.9941 213.29 0.4674 1.28126 31.6
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6.3 Hasil Karakterisasi Sampel Hematit Variasi Suhu Sintesis 90°C
Sebelum Kalsinasi

Counts

Fe203 sebelum 30C

3
!

i
| '| Lkl
| ]i‘mh l‘J. |.||.|h|.-|l'IIIH

Fed 03—

!
|
I

10 20 30 40 50 60 70 a0 90
Position ["2Theta]

Gambar L.6.3 Difraktogram besi oksida hasil sintesis suhu 90°C sebelum kalsinasi

Tabel L.6.3 Daftar puncak yang muncul pada difraktogram besi oksida hasil
sintesis suhu 90°C sebelum kalsinasi

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

18.7346 395.89 0.0233 4.73656 100

33.0215 566.57 0.0100 2.71270 61.52
35.7604 200.60 0.6298 2.51097 50.67
49.2122 128.06 0.6298 1.85153 32.35
62.4914 234.21 0.1264 1.48626 59.16
82.8000 Daxl3 0.0900 1.16577 45.76
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6.4 Hasil Karakterisasi Sampel Hematit 50 C

Counts ] | I
Fe203 50C -}
i
k5
3000 - E’
e
_E:E I
2000 - e . .
= = = 24 5
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Gambar L.6.4 Daftar puncak yang muncul pada hematit suhu sintesis 50°C
sesudah kalsinasi

Tabel L.6.4 Daftar puncak yang muncul pada difraktogram besi oksida hasil
sintesis suhu 50°C sesudah kalsinasi

No. 2- d(ang.) Height(cps FWHM(de Int. I(cps Int. Asym.
theta(deg) ) 0) deg) W(deg) factor

1 24.176(17  3.678(3) 821(83) 0.18(4) 258(17) 0.31(5) 3(2)

2 30.30(3) 2.947(3)  380(56) 0.20(4) 92(16) 0.24(8) 3(2)

3 33.119(13  2.7027(10  2282(138) 0.196(17) 666(22) 0.29(3) 0.6(2)

35.626(11  2.5180(7) 2933(156) 0.180(12)  778(17) 0.27(2) 0.9(3)

4
5 40.820(16  2.2088(8)  854(84) 0.07(2) 131(16) 0.15(3) 1.0(11)
6 49.47(5) 1.8410(19  629(72) 0.32(5) 275(21) 0.44(8) 1.0(7)

7  5411(33)  1.6935(7) 939(88) 0.29(3) 370(20) 0.39(6) 2.3(11)

8  62.49(3)  1.4852(7) 314(51) 1.04(10)  347(33) 1.1(3) 0.50(19)

9 63.964(14  1.4543(3) 511(65) 0.28(4) 155(16) 0.30(7) 0.50(19)

10 84.873(15 1.14156(1 325(52) 0.14(3) 82(10) 0.25(7) 0.5(3)
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6.5 Hasil Karakterisasi Sampel Hematit 70 C

Counts

3000

2000 H

1000

82

Fe203 70C

agnetite

Hematite

agnetite

Magnetite

T

atite; Goethite

matiter Magnetite
rmatite; Gogthite

atite; Magnetite

Position ["2Theta]

Gambar L.6.5 Daftar puncak yang muncul pada hematit suhu sintesis 70°C
sesudah kalsinasi

Tabel L.6.5 Daftar puncak yang muncul pada difraktogram besi oksida hasil
sintesis suhu 70°C sesudah kalsinasi

No. 2- d(ang.) Heightcp FWHM(de Int. I(cps Int. Asym.
theta(deg) S) 0) deg) W(deg) Factor
1 18.900 4,69549 329,83 0.5818
2 2279(10) 3.898(18)  306(50) 5.9(4) 3791(118) 12(2) 1.2(3)
3 24.110(17  3.688(3) 403(58) 0.22(5) 118(23) 0.29(10) 0.9(13)
4 30.2509)  2.952(8)  218(43) 0.23(7) 54(19) 0.25(13)  1.3(19)
5 33.123(18  2.7024(14 2268(137) 0.202(16) 662(22) 0.29(3) 1.0(5)
6  35.649(7) 2.5165(5) 2343(140) 0.200(10) 658(21) 0.28(3) 2.5(3)
7  40.89(2)  2.2053(11 307(51) 0.27(7) 87(23) 0.28(12)  3(4)
8  49.500(10 1.8399(4) 693(76) 0.21(3) 169(21) 0.24(6) 4(4)
9  54.04(2) 1.6956(6) 923(88) 0.17(3) 276(19) 0.30(5) 1.0(8)
10 57.397(12  1.6041(3) 642(73) 0.10(3) 131(14) 0.20(4) 0.6(3)
11 62.43(7) 1.4863(14  472(63) 0.45(10) 398(29) 0.84(17) 0.6(4)
12 63.99(2)  1.4538(5) 476(63) 0.32(4) 210(17) 0.44(9) 1.7(5)
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6.6  Hasil Karakterisasi Sampel Hematit 90 C

Counts
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Gambar L.6.6 Daftar puncak yang muncul pada hematit suhu sintesis 90°C

sesudah kalsinasi

Tabel L.6.6 Daftar puncak yang muncul pada difraktogram besi oksida hasil
sintesis suhu 90°C sesudah kalsinasi

No. 2- d(ang.) Height(cps FWHM(de Int. I(cps Int. Asym.
theta(deg) ) 9) deg) W(deg) factor

1 2411(3)  3.688(4)  539(67) 0.17(7) 187(17) 0.35(8) 1.3(12)

2 33.141(17  2.7010(13 2013(130) 0.21(2) 652(21) 0.32(3) 1.4(6)

3 35.619(17 2.5185(11 2326(139) 0.234(15) 781(21) 0.34(3) 0.9(3)

4 40.85(3) 2.2074(14  539(67) 0.16(5) 157(17) 0.29(7) 0.9(8)

5  49.46(3)  1.8414(9) 622(72) 0.20(5) 244(21) 0.39(8) 0.9(7)

6  54.089(12 1.6941(4) 982(90) 0.17(2) 310(17) 0.32(5) 1.3(4)

7  6247(3)  1.4855(6) 331(52) 1.00(10)  374(34) 1.1(3) 0.50(19)

8 63.972(14  1.4542(3) 529(66) 0.27(5) 163(16) 0.31(7) 0.50(19)
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Lampiran 7. Data Ukuran Kristal Hematit Hasil Sintesis
Ukuran  kristal dapat diukur menggunakan persamaan Debye
Scherrer(persamaan 3.3). Data untuk perhitungan ukuran kristal pada salah satu

hasil sintesis hematit pada suhu 50 adalah:

) (Ka) = 1,54060 (nm)

B (FWHM) =0202rad ——> 0'128002 x 3,14= 0,00352
20 =33123

0  =16,5615

cos ® =0,9585

sehingga ukuran kristal hematit sebesar:

b KA 0,98x1,54056
~ Bcos®  0,00352 x 0,9585

= 446,8034 A = 44,68 nm

Perhitungan variasi lain dengan 2 theta yang berbeda dihitung dengan persamaan

yang sama sehingga menghasilkan data sebagai berikut:

Tabel L.7.1 Ukuran kristal sampel hematit variasi suhu sintesis

Sampel 5 Theta Ukuran Kristal

(hm)

Sebelum Kalsinasi  Suhu 50°C 20,21 75,79
Suhu 70°C 18,8362 47,99

Suhu 90°C 62,5 73,32

Setelah Kalsinasi Suhu 50°C 33,119 46,041
35,626 50,475

Suhu 70°C 33,123 44,679

35,649 45,439

Suhu 90°C 33, 141 42,998

35,619 38,829
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Lampiran 8. Hasil Karakterisasi SEM
8.1 Hasil SEM Sampel Hematit Suhu 50°C

>
SEI - 45kV.  WD10mm 1X40,000 0.5um —
FMIPA ITB =k

Perbesaran 10.000x Perbesaran 40.000x
Gambar L.8.1 Mikrograf SEM hematit 50°C pada berbagai perbesaran

8.2 Hasil SEM Sampel Hematit Suhu 70°C

S (s
FMIPAITE. "4

Pebesara 10.000x y ) * Perbesaran 40.000x
Gambar L.8.2 Mikrograf SEM hematit 70°C pada berbagai perbesaran

8.3 Hasil SEM Sampel Hematit Suhu 90°C

! £10,000) 1' '%— SEI . 15kV

Perbesaran 10. OOOX Perbesaran 40.000x
Gambar L.8.3 Mikrograf SEM hematit 90°C pada berbagai perbesaran
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Lampiran 9. Dokumentasi
9.1 Preparasi Sampel

Gambar L.9.1 Limbah bubut besi
sebelum preparasi

9.2 Pembuatan Prekursor Fe(NO3)3

Gambar L.9.3 Destruksi besi dengan
150 mL HNO3 7M

B e

Gambar L.9.5 Pemanasan prekursor
hingga kering

Gambar L.9.2 Limbah bubut besi
setelah preparasi

Gambar L.9.4 Penyaringan prekursor

Gambar L.9.6 Prekursor yang telah
kering
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Gambar L.9.7 Endapan merah yang
terbentuk ketika uji
kualitatif

9.3 Ekstraksi Daun Teh Hijau dengan Metode Infusa

Gambar L.9.9 Daun teh hijau setelah di
oven dan diayak 60 mesh

Gambar L.9.10 Ekstraksi daunteh  Gambar L.9.11 Penyaringan larutan teh
hijau
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=]
Gambar L.9.12 Hasil uji pH ekstrak ~ Gambar L.9.13 Endapan teh setelah
teh diekstraksi dan dioven
40°C

9.4 Sintesis Pigmen Hematit (a-Fe203) dengan Variasi Suhu Sintesis

BRR [

o T

strips

pH-Fix 0-14
100 indicateurs a couleurs fixées

100 farbfixierte Indikatorstabchen

100 color-fixed indicator

B i

¥
PGS

g & PR
Gambar L.9.14 Larutan prekursor Gambar L.9.1

Hasil jipH prkursor +

dalam 150 mL HNO3 HNO30,1 M
0,1 M

) &
Gambar L.9.16 Campuran larutan Gambar L.9.17 Hasil uji pH prekursor+
prekursor dengan 90 HNOs; 0,1 M+ ekstrak
mL ekstrak daun teh daun teh hijau
hijau
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Gambar L.9.18 Pemanasan dengan
variasi sintesis 50, 70 dan 90°C

Gambar L.9.20 Endapan
di freezer

yng sudah

Gambar L.9.19 Uji pH larutan variasi
50, 70 dan 90°C yang dinetralkan
dengan aquademin sampai pH 6

Gambar L.9.21 Endapan setelah di
freeze drying

Gambar L.9.22 Endapan sebelum
kasinasi

Gambar L.9.23 Endapan setelah
kalsinasi
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