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ABSTRAK

‘Ayun, M.Q. 2022. Sintesis Material Fotokatalis PbBisTisO15 Menggunakan
Metode Lelehan Garam Dengan Variasi Garam. Skripsi. Jurusan Kimia
Fakultas Sains dan Teknologi Universitas Islam Negeri Maulana Malik Ibrahim
Malang. Pembimbing I: Dr. Anton Prasetyo, M.Si; Pembimbing II: Lilik
Miftahul Khoiroh, M.Si.

Kata kunci: fotokatalis, KCI, metode lelehan garam, NaCl, PbBisTi4O1s,

Material fotokatalis PbBisTi4O15 merupakan salah satu golongan dari senyawa
Aurivillius lapis empat yang memiliki sifat ferroelektrik. Material ferroelektrik
dilaporkan mempunyai aktivitas fotokatalis yang bagus karena mempunyai laju
rekombinan electron-hole yang rendah. Dalam penelitian ini dilakukan sintesis material
fotokatalis PbBisTi4O15 menggunakan metode lelehan garam dengan variasi garam.
Garam yang digunakan dalam metode lelehan garam adalah garam NaCl, KCI dan
garam campuran NaCI-KCI. Suhu yang digunakan untuk kalsinasi sebesar 810, dan
825°C dengan waktu pemanasan 6 jam. Hasil sintesis terbaik dimiliki oleh senyawa
PBT dengan garam KCI. Karakterisasi senyawa dilakukan menggunakan X-ray
diffraction (XRD), scanning electron microscopy (SEM), dan ultraviolet-visible diffuse
reflectance (UV-Vis DRS). Hasil karakterisasi XRD menunjukkan senyawa memiliki
kecocokan dengan standar ICSD No. 96609 dengan kristalinitas yang tinggi dan stabil.
Senyawa PBT memiliki sistem Kristal orthorombik dengan grup ruang A2iam.
Selanjutnya hasil karakterisasi SEM menunjukkan sampel memiliki morfologi khas
senyawa Aurivillius plate-like, dengan ukuran partikel kecil sekitar 1pum dan seragam
tanpa adanya aglomerasi. Hasil karakterisasi UV-Vis DRS menunjukkan senyawa PBT
memiliki energi celah pita sempit sekitar 2 eV, sehingga menunjukkan bahwa senyawa
dapat digunakan sebagai material fotokatalis.
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ABSTRACT

‘Ayun, M.Q. 2022. Synthesis of PbBisTi4O15 Photocatalyst Material Using Melted
Salt Method With Various Salt. Essay. Majoring in Chemistry, Faculty of
Science and Technology, Maulana Malik lbrahim State Islamic University,
Malang. Advisor I: Dr. Anton Prasetyo, M.Si; Advisor Il: Lilik Miftahul Khoiroh,
M.Si

Keywords: KCI, molten salt method, NaCl, PbBisTisO1s, photocatalyst.

PbBisTi4015 photocatalyst material is one of the four-layer Aurivillius compound
group which has ferroelectric properties. Ferroelectric materials are reported to have good
photocatalytic activity due to their low electron-hole recombinant rates. In this research,
the synthesis of the molten salt of the photocatalyst PbBisTi4O1s was carried out using a
variety of salts. The salts used in the salt melt method are NaCl, KCI and mixed NaCl-
KCI salts. In addition, calcination temperatures of 810 and 825 °C were used with a
heating time of 6 hours. The best synthesis results are PBT compounds with KCI salt. The
characterization of compounds was carried out using X-ray diffraction (XRD), scanning
electron microscopy (SEM), and ultraviolet-visible diffuse reflectance (UV-Vis DRS).
The results of XRD characterization showed that the compounds matched the ICSD No.
standard. 96609 with high and stable crystallinity. PBT compounds have an orthorhombic
crystal system with the A2;am space group. Furthermore, the results of SEM
characterization showed that the sample had a typical morphology of Aurivillius
compounds such as plates, with a small particle size of about 1pum and uniform without
any agglomeration. The results of the UV-Vis DRS characterization showed that the PBT
compound had an energy gap in the narrow band of about 2 eV, indicating that the
compound could be used as a photocatalyst.
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BAB |
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

PbBi4Ti4015 (PBT) adalah salah satu anggota senyawa Aurivillius lapis empat.
Senyawa Aurivillius memiliki rumus umum [An-1BnOzn+1]. Kation-A merupakan kation
berkoordinasi dioctahedral, sedangkan kation-B adalah kation transisi dengan struktur
oktahedral dan n merupakan bilangan bulat (1, 2, 3..) yang menunjukkan jumlah lapisan
oktahedral (Zulhadjri, dkk., 2011). PBT dilaporkan memiliki sifat yang menarik yaitu
feroelektrik yang baik, karena memiliki noncentrosymetric yang menunjukkan respon
dielektrik kuat (Tang, dkk., 2015). Tu, dkk., (2019) melaporkan bahwa senyawa
feroelektrik Aurivillius menunjukkan sifat fotokatalitik yang kuat, sehingga material ini
berpotensi sebagai material fotokatalitik.

Fotokatalis merupakan fotoreaksi yang terjadi ketika energi matahari diubah
menjadi energi kimia dengan merangsang transfer elektron semikonduktor fotokatalis,
sehingga dapat menguraikan polutan (Long, dkk., 2020). Senyawa Aurivillius yang
dilaporkan sebagai material fotokatalis diantaranya seperti Bi;WQs, BisTisO12, Bis-
xLaxTisFeOss (x =1, 2), BisTizFeO1s, dan Bis xLaxTizsFe201g (Liu, dkk., 2017). Senyawa
Aurivillius lapis empat yang dilaporkan memiliki sifat fotokatalis adalah BisTizFeOs.
Material BisTisFeO1s merupakan Aurivillius lapis empat yang mengalami substitusi Ti**
dengan Fe®* yang berkemampuan dalam mendegradasi Rhodamin Biru (RhB) di bawah
iradiasi sinar UV. Saat penyinaran muncul spektrum serapan pada (Amax = 550 hm) yang

semakin melemah atau hancur menjadi molekul kecil seiring dengan bertambahnya



2
waktu penyinaran. Hal ini menunjukkan bahwa senyawa ini dapat dijadikan material
fotokatalitik yang dapat mendegradasi polutan.

Senyawa Aurivillius lapis empat lainnya yang dilaporkan memiliki sifat

fotokatalis adalah SrBisTisO15 (SBT) yang memiliki energi celah pita sebesar 3,0 eV
dan mempunyai kemampuan fotokatalitik dalam mereduksi CO2 yang kuat dengan
tingkat produksi CHa sebesar 19,8 umol h™ g ! dan efisiensi kuantum (QE) tinggi
(1,33% pada 365 nm) (Tu, dkk., 2019). Qi, dkk., (2019) melaporkan bahwa BaBisTi4O1s
(BBT) merupakan material fotokatalis dengan energi celah pita 3,2 eV dan mampu
mendegradasi 15% RhB di bawah radiasi sinar UV-Vis selam 3,5 jam. Senyawa PBT
sampai saat ini masih belum ada yang melaporkan terkait dengan sifat fotokatalisnya,
sehingga dalam penelitian ini dikaji potensi fotokatalis dari senyawa PBT.

Morfologi partikel dilaporkan berpengaruh kepada aktivitas fotokatalis. Yin,
dkk. (2018) melaporkan bahwa pada material dengan luas permukan yang besar
mempengaruhi aktivitas fotokatalitik karena dapat meningkatkan situs reaktif dan juga
memperpendek laju rekombinan. Berbeda dengan penelitian yang dilakukan Adhikari,
dkk. (2018) pada penelitiannya morfologi yang dapat meningkatkan aktivitas katalitik
adalah material berstruktur nanorods hal ini karena pengaruh absorbs yang tinggi
sehingga terjadi degradasi yang cepat terhadap polutan. Faktor lain yang dapat
meningkatkan aktivitas fotokatalitik yaitu dengan meningkatkan Kkristalinitas

(Samsudin, dkk., 2019).

Sintesis senyawa PBT dengan metode lelehan garam telah dilaporkan beberapa
pihak. Li, dkk. (2020) telah berhasil membuat mikro-platelet PBT menggunakan metode

lelehan garam KCI dan dikalsinasi pada suhu 900°C selama 5 jam. Morfologi yang



3
diperoleh berupa microplatelet. Wibowo (2019) melaporkan dalam penelitiannya
dengan menggunakan metode lelehan garam NaCIl-KCI (rasio 1:1) pada material PBT
berhasil dilakukan menggunakan suhu kalsinasi 900°C selama 5 jam. Penggunaan garam
campuran dalam metode lelehan garam diketahui memiliki titik leleh eutektik yang
rendah sebesar 650°C (Su, Y. & Wang, Y., 2016). Penelitian lain dilaporkan Zulhadjri,
dkk. (2009) pada sintesis senyawa Aurivillius Pb1xBis+xTi4xMnxO1s (0< x <0,6) berhasil
dilakukan menggunakan campuran garam NaSO4/K>SOs dalam lelehan garam
menghasilkan struktur ortorombik dengan grup ruang A2;am.

Penelitian Zulhadjri (2011) menunjukkan penggunaan metode padatan dalam
sintesis senyawa Aurivillius dapat menghasilkan homogenitas campuran yang rendah
dan difusi ionik lambat. Selain itu penggunaan suhu yang tinggi pada metode padatan
dapat merusak atau menimbulkan cacat pada lapisan Bi>O,. Penggunaan metode lain
pada material Aurivillius dilakukan oleh Liu, dkk. (2017) dengan menggunakan metode
sol-gel. Hasil sintesis menunjukkan material nanopartikel seperti piring. Langkah
sintesis yang dilakukan kurang efisien seperti penggunaan larutan PV A sebagai pengatur
viskositas, selanjutnya penggunaan film prekursor, dan menggunakan suhu sintering
850°C untuk mengeringkan film prekursor.

Metode lelehan garam merupakan suatu media berasal dari lelehan garam
dengan titik leleh rendah yang digunakan untuk pembuatan oksida komplek powder
dengan menambahkan garam pada reaktan kemudian dipanaskan diatas titik leleh garam
(Rahaman, 2003). Dalam lelehan garam partikel serbuk dibentuk dengan mereaksikan
garam dan senyawa, selanjutnya terjadi pertumbuhan partikel membentuk struktur
kristal, sehingga laju pertumbuhan partikel diperlukan untuk menghasilkan partikel

serbuk yang sesuai. Hasil tersebut dapat menunjukkan beberapa faktor yang



4
mempengaruhi morfologi pembentukan partikel serbuk menggunakan metode ini seperti
jenis garam yang digunakan, suhu dan waktu yang dibutuhkan selama reaksi
berlangsung serta karakteristik serbuk reaktan. Menurut Inova, dkk. (2016) metode
lelehan garam memiliki beberapa kelebihan seperti dapat meningkatkan laju reaksi,
menggunakan suhu yang rendah, meningkatkan homogenitas, dapat dilakukan kontrol
morfologi partikel, menghindari aglomerasi, selain itu juga fleksibel dan ramah

lingkungan.

Sintesis senyawa Aurivillius lapis lima PBT dengan metode lelehan garam yang
menggunakan jenis garam berbeda dilaporkan telah menghasilkan morfologi yang
berbeda. Hailili, dkk., (2017) melaporkan dalam sintesis Pb.BisTi4O13 menggunakan
lelehan garam yang berbeda seperti NaCl-NaH2PO4 menghasilkan morfologi berupa
nanosphere Pb2BisTi4O18, berbeda dengan lelehan garam NaCIl-KCI menghasilkan
morfologi nanopartikel Pb2BisTisO1s, selanjutnya juga menggunakan NaCl-Na;SO4
yang menunjukkan morfologi berupa rectangular. Hal ini menunjukkan bahwa
penggunaan jenis garam yang berbeda dapat menghasilkan morfologi partikel yang
berbeda.

Karakteristik dan manfaat dari senyawa PBT yang terdiri dari beberapa
prekursor seperti PbO, Bi»Os, TiO2 sebagai material fotokatalis merupakan bukti

kekuasaan dari Allah SWT. hal ini dijelaskan dalam QS. an-Nahl (16) 13:

;-
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Artinya: “Dan Dia (menundukkan pula) apa yang Dia ciptakan untuk kamu di bumi ini
dengan berlain-lainan macamnya. Sesungguhnya pada yang demikian itu
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benar-benar terdapat tanda (kekuasaan Allah) bagi kaum yang mengambil
pelajaran”.

Dari ayat tersebut Allah telah menyediakan berbagai macam benda yang
diturunkan ke bumi dengan berbagai bentuk, struktur, dan ukuran untuk dimanfaatkan
manusia. Sesungguhnya semua itu adalah bukti jelas kekuasaan Allah dan banyak kaum
yang merenungkan hal ini (Shihab, M. Quraish, 2002). Dalam hal ini peneliti
menggunakan bahan-bahan seperti PbO, Bi2O3, TiO2, garam NaCl, dan KCI dengan
struktur, ukuran dan bentuk yang berbeda dimanfaatkan sebagai objek kajian sesuai
dengan ayat tersebut untuk memanfaatkan berbagai macam benda di bumi.

Berdasarkan uraian tersebut maka dalam penelitian ini akan dilakukan sintesis
material fotokatalis PBT menggunakan metode lelehan garam dengan jenis garam yang
berbeda. Hasil sintesis akan dikarakterisasi untuk mengetahui data struktur kristal
dengan menggunakan X-ray diffraction (XRD), mengetahui morfologi hasil sintesis
dengan menggunakan scanning electron microscopy (SEM), dan untuk mengetahui

energi celah pitanya menggunakan ultraviolet-visible diffuse reflectance (UV-Vis DRS).

1.2 Rumusan Masalah
Adapun rumusan masalah dalam penelitian ini adalah bagaimanakah struktur,
morfologi, dan energi celah pita senyawa PBT hasil sintesis dengan menggunakan

metode lelehan garam yang menggunakan variasi jenis garam?

1.3  Tujuan Penelitian
Tujuan dari penelitian ini agar mahasiswa mengetahui karakteristik senyawa

PBT sebagai material fotokatalis ditunjukkan dengan hasil karakterisasi seperti struktur,
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morfologi, dan energi celah pita senyawa hasil sintesis dengan menggunakan metode

lelehan garam yang divariasi jenis garamnya.

1.4 Batasan Masalah

Garam yang digunakan dalam penelitian ini adalah NaCl, KCI, dan NaCI/KCI.

1.5 Manfaat Penelitian
Manfaat dari penelitian ini adalah untuk mengetahui senyawa PBT memiliki
karakteristik sebagai material fotokatalis dan memberikan gambaran dari pengaruh jenis

garam yang berbeda pada metode lelehan garam.
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2.1 Material Fotokatalis

Fotokatalis merupakan fotoreaksi dan material katalis yang diubah menjadi
energi kimia untuk merusak atau menguraikan polutan dengan merangsang transfer
elektron pada fotokatalis semikonduktor (Long, dkk., 2020). Pada penelitian (Mukti,
dkk., 2013) fotokatalis merupakan terjadinya reaksi pada suatu materi dengan materi
lainnya dengan bantuan energi dari penyinaran cahaya UV dan katalis padat. Dimulai
dari Fujishima dan Honda (1972) yang menggunakan fotokatalis untuk pemisahan air
menggunakan material TiO> (rutile) penelitian terkait fotokatalis terus dikembangkan
karena kemampuannya dalam menguraikan kontaminan, dengan biaya murah dan

efisiensi tinggi (Li, 2016).

Dalam prosesnya fotokatalitik umumnya mencakup tiga langkah vyaitu
pembangkitan muatan, pemisahan, dan konsumsi (Long, dkk., 2020). Saat fotokatalis
berlangsung menggunakan cahaya pasangan electron-hole pada pita valensi (VB) akan
dipisahkan kemudian mengalami eksitasi ke pita konduksi (CB), hal ini menyebabkan
terbentuknya hole ion hidrogen pada pita valensi (VB) yang menghambat laju
rekombinan, Ini akan mengurangi efisiensi dari fotokatalitik sehingga menjadi
kelemahan dari fotokatalitik. Kejadian ini memberi waktu yang cukup untuk transfer
pemisahan menuju area fotokatalis dan mengalami reaksi redoks. Prinsip fotokatalitik

ditampilkan pada Gambar 2.1.
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Material semikonduktor merupakan material yang memiliki konduktivitas
antara material berbahan konduktor dan isolator. Fotokatalis semikonduktor yang
sangat efisien harus memenuhi beberapa persyaratan seperti (i) mampu menyerap
energi cahaya tampak, (ii) pemisahan yang efisien pembawa muatan foto dan migrasi,
(iii) resistensi pembawa fotocharge rendah dan (iv) kimiawi dan fotokimia stabil
(Samsudin, dkk., 2019). Selain itu fotokatalis semikonduktor akan berperan pada reaksi
reduksi dan oksidasi tergantung dengan senyawa yang akan direduksi dan dioksidasi

(Kennedy, dkk., 2008).
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Gambar 2.1 Prinsip fotokatalitik (Long, dkk., 2020)

Chen, dkk. (2016) berhasil meneliti nanosheet BisTi3O12 kristal tunggal yang
berbentuk persegi panjang dengan luas permukaan yang tinggi. Hal ini juga
menunjukkan situs permukaan yang lebih aktif dan lebih efisien dalam mendelokalisasi
transfer elektron dan secara efektif menekan tingkat rekombinasi pasangan e /h* yang
difotogenerasi. Gambar 2.2 menunjukkan waktu spektrum penyerapan dari RhB

terhadap material BisTizO12,5emakin lama waktu penyinaran konsentrasi RhB
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menurun. Selain itu juga dipaparkan efisiensi fotodegradasi RhB pada Gambar 2.2
sebesar 79,2% selama 90 menit penyinaran di bawah sinar matahari. Pernyataan di atas
menunjukkan potensi dikembangkannya fotokatalis BisTizO12 karena memiliki kinerja

fotokatalitik yang tinggi.
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Gambar 2.2 Spektrum penyerapan RhB dan fotodegradasi RhB
menggunakan BisTizO12 (Chen, dkk., 2016)

2.2 Senyawa Aurivillius
Senyawa Aurivillius dengan rumus [An-1BnOzn-1] merupakan salah satu oksida
padatan yang digunakan sebagai prekursor, terdiri dari lapisan bismuth (Bi.02)%*" dan

lapisan perovskite (An-1BnOsn +1)?. Kation-A merupakan kation yang lebih besar dari
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kation B seperti Ba?*/Sr?*/Pb?*, dan Bi®". Sedangkan kation-B memiliki ion yang lebih
kecil seperti Ti*" (Poterala, dkk., 2011). Struktur Senyawa Aurivillius lapis empat
ditampilkan pada Gambar 2.3.

Salah satu keunggulan dari senyawa Aurivillius memiliki kemampuan
polarisasi elektrik atau biasa disebut feroelektrik semikonduktor. Pada penelitian Tu,
dkk. (2019) dilaporkan senyawa Aurivillius SBT memiliki polarisasi spontan yang
menunjukkan adanya aktivitas CO, fotokatalitik yang tinggi. Selanjutnya ditunjukkan
kemampuan fotokatalitiknya dengan mereduksi CO> yang kuat untuk produksi CHs
dan CO. spektrum X-ray photoelectron spectroscopy (XPS) yang hampir tidak berubah

setelah fotoreaksi mencerminkan stabilitas fotokimia yang tinggi dari SBT.

[

Ay iy Ay

’5333;6

Gambar 2.3 Struktur oksida Aurivillius n = 4 ABisTisO15 (A= Ca, Sr, Ba dan
Pb) (Kennedy, dkk., 2008)
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2.3 Senyawa Aurivillius sebagai Material Fotokatalis
Senyawa Aurivillius yang diselidiki sifat fotokatalitiknya antara lain adalah
BisTizFeOqs. Dalam penelitian (Liu, dkk., 2017) senyawa BisTisFeO1s yang merupakan
senyawa Aurivillius lapis empat yang memiliki struktur transisi, magnetoelektrik dan
memiliki polarisasi spontan. Aplikasi fotokatalitik senyawa ini dilakukan terhadap
RhB, asetaldehid dan degradasi isopropyl alcohol. Pada pola XRD yang ditunjukkan
pada Gambar 2.4 memiliki fase ortorombik senyawa Aurivillius lapis empat dan tidak
memiliki puncak pengotor. Selain itu, memiliki rekombinasi hole dan elektron yang

sangat lemah sehingga meningkatkan efisiensi degradasi fotokatalitik.

Gambar 2.4 Mikrograf SEM-EDX fotokatalis BisTizxFe1 +xO1s (Liu, dkk., 2017)

Dalam penelitian Liu, dkk. (2017) morfologi khas fotokatalis BisTizxFe1+xO1s
yang ditunjukkan dengan hasil SEM-EDX pada Gambar 2.4 (a) memiliki susunan
partikel seperti sarang lebah, selanjutnya Gambar 2.4 (b) menunjukkan perbesaran dari
Gambar 2.4 (a) terlihat kristal yang menyerupai pelat yang memiliki permukaan halus
dengan perkiraan panjang 50-350 nm dan tebal 1-5 nm.

Penelitian lain yang dilakukan Haikal & Prasetyo (2021) melaporkan senyawa
Aurivillius yang memiliki sifat fotokatalitik adalah SBT. Senyawa ini merupakan

senyawa Aurivillius lapis empat yang berhasil disintesis dengan metode lelehan garam
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campuran Na>SO4/Ka>SOs. Karakterisasi yang dilakukan menggunakan teknik XRD
menunjukkan bahwa difraktogram yang diperoleh sesuai dengan standar yang bergrup
ruang A2:am dan ditunjukkan pada Gambar 2.4. Hasil karakterisasi UV-VIS DRS
ditunjukkan pada Gambar 2.5 dan 2.6 yang menunjukkan bahwa senyawa SBT dapat
bekerja di daerah sinar tampak dengan panjang gelombang sekitar 400 nm dengan
energi celah pita yang ditunjukkan Gambar 2.7 adalah 3,02 eV. Hal ini sesuai dengan
penelitian sebelumnya yang dilakukan Chen, dkk. (2012) yang memiliki energi celah
pita secara teoritis sebesar 3,00 eV.

Selanjutnya pada penelitian ini senyawa fotokatalitik Aurivillius SBT
diaplikasikan dalam mendegradasi larutan RhB, yaitu merupakan salah satu zat warna
yang digunakan sebagian besar industri (Chen, dkk., 2021). Senyawa fotokatalitik

Aurivillius SBT dalam penelitian Haikal dan Prasetyo (2021) yang ditunjukkan
pada Gambar 2.8 mampu mendegradasi RhB dengan baik pada menit ke 120 dengan
degradasi sebanyak 41,10 %, hal menunjukkan kinerja fotokatalitik dalam

mendegradasi RhB semakin meningkat seiring dengan bertambahnya waktu.
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Gambar 2.5 Difraktogram SBT (Haikal, dan Prasetyo, 2021)
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Gambar 2.6 Spektrum UV-Vis DRS SBT (Haikal, dan Prasetyo, 2021)
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Gambar 2.7 Plot Tauc SBT (Haikal, dan Prasetyo, 2021)
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Gambar 2.8 Fitting linear aktivitas fotodegradasi RhB oleh SBT (Haikal, dan
Prasetyo, 2021)

Penelitian lain yang dilakukan Qi, dkk. (2019) terhadap senyawa Aurivillius

fase BBT yang ditambahkan logam mulia berupa Ag untuk mengoptimalkan
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karakteristik dari fotokatalis yang efektif. Senyawa BBT melalui hasil spektrum UV-
Vis pada Gambar 2.9 (a) menunjukkan penambahan Ag pada permukaan senyawa
meningkatkan penyerapan fotokatalis pada daerah sinar tampak. Selain itu ditunjukan
plot Tauc serbuk BBT pada Gambar 2.9 (b) yang menghasilkan energi celah pita 3,2
eV. Hal ini sesuai dengan penelitian serupa yang melaporkan energi celah pita sebesar

~3,3 eV untuk material BisTi3O12, BBT dan BaTiOs, kesesuaian tersebut disebabkan

adanya TiOe Oktahedral.
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Gambar 2.9 (a) Spektrum serapan UV-Vis serbuk BBT-Ag (b) Plot Tauc
turunan BBT (Qi, dkk., 2019)

Senyawa Aurivillius PbBisTisO15
PBT merupakan salah satu semikonduktor berlapis perovskite dengan
kandungan timbal yang dapat dimanfaatkan sebagai material fotokatalis dalam
pemisahan air dan degradasi pewarna di bawah iridiasi cahaya tampak (Hailili, dkk.,
2017). Adanya lapisan perovskite menunjukkan bahwa material tersebut dapat
dimanfaatkan sebagai bahan feroelektrik karena memiliki kation transisi Ti*" yang
dilaporkan dapat meningkatkan degradasi fotokatalitik fenol dan metilen blue di bawah

sinar UV dibandingkan TiO, (Dimitrijevic, 2008). Beberapa oksida logam memiliki
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sifat semikonduktor yang dapat mendegradasi polutan organik dengan bantuan cahaya
tampak, oksida tersebut seperti TiO,, PbO, ZnO, dan Fe>O3 (Ashok, dkk., 2011).

Penggunaan timbal (Pb) pada material PBT memiliki beberapa alasan. Hailili,
dkk. (2017) menggunakan timbal karena dapat digunakan dalam penghapusan NO pada
reaksi padat-gas, sehingga meningkatkan aktivitas fotokatalis. Selanjutnya, Pb dan Bi
memiliki kesamaan pasangan inert konfigurasi elektron elektron bebas 6s? yang aktif
secara stereokimia Pb?* dan Bi** dari kation di situs A yang bermanfaat untuk

pemisahan muatan fotogenerasi yang efektif dan sifat feroelektrik yang tinggi.
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Gambar 2.10 Skema mekanisme konversi mikrokristal PBT menggunakan bentuk
kristal TiO2 yang berbeda (Li , dkk., 2020)

Gambar 2.10 menunjukkan komposisi dari PBT dan morfologi struktur mikro

menggunakan TiO» anatase dan rutile. Dapat dilihat dari Gambar 2.10 tersebut PBT

dengan fase TiO> rutile menghasilkan ukuran partikel lebih besar dan struktur

anisotropic yang baik dengan diameter rata-rata ~3,53 dan ~7,74 um dan ketebalan

~0,23 dan ~0,29 pum dan juga aspek rasio ~27.
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Wibowo, dkk. (2019) melaporkan karakterisasi struktur senyawa Aurivillius
PBT dan PbBisNdTi4O15 menggunakan metode lelehan garam campuran NaCl-KCl.
Hasil karakterisasi menggunakan XRD kemudian dilakukan refinement untuk
memperoleh kemurnian sampel hasil sintesis dan parameter selnya, menunjukkan
grup ruang A2:;am dengan simetri ortorombik. Kennedy, dkk. (2008) melaporkan
struktur dari senyawa Aurivillius ABisTi4O15 (A= Ca, Sr, Ba, Pb) melalui data difraksi
senyawa feroelektrik ini memiliki struktur ortorombik dengan grup ruang A2;am.
Struktur ortorombik disebabkan oleh adanya rotasi yang terjadi di TiOs, disebabkan
oleh ukuran situs A yang kurang optimal dan adanya perpindahan Ti menuju lapisan

Bi-0..

2.5 Sintesis Metode Lelehan Garam

Metode lelehan garam merupakan metode metalurgi konvensional yang telah
mengalami modifikasi dalam sintesis serbuk keramik dengan memanfaatkan lelehan
garam sebagai media. Garam dengan titik leleh rendah dicampurkan dengan reaktan
kemudian dipanaskan dengan suhu diatas titik leleh garam dan waktu yang sesuai
untuk mendapatkan ukuran yang seragam. Kemudian campuran tersebut didinginkan
lalu dicuci dengan pelarut biasanya air untuk menghilangkan garam dan hanya tersisa
produk (lvanova, dkk., 2016). Berikut pada Gambar 2.11 merupakan tahapan yang

terjadi pada metode lelehan garam.

Metode lelehan garam digunakan dalam pembuatan kristal mikro anisotropic
karena merupakan teknologi sederhana yang relatif murah dan mudah diperoleh (Li,

dkk., 2020). Menurut lvanova, dkk. (2016) peran dari lelehan garam ini antara lain (1)

Dapat meningkatkan laju reaksi dan menurunkan suhu, (2) meningkatkan homogenitas,
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(3) kontrol morfologi partikel, (4) menghindari aglomerasi. Menurut Zulhadjri (2011)
fase Aurivillius dengan homogenitas tinggi dan mobilitas ionik yang tinggi dalam fase

cair lebih mudah didapatkan menggunakan metode lelehan garam.
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Gambar 2.11 Tahapan metode lelehan garam (Xue, dkk., 2018)

Selain itu metode ini juga fleksibel dan ramah lingkungan, dalam
penggunaanya metode lelehan garam dapat meningkatkan laju reaksi dan mengurangi
suhu reaksi oksida suatu reaktan biasanya pada suhu sedang (600-800°C) dengan
waktu kurang dari satu jam (Xue, dkk., 2018). Penggunaan lelehan garam juga
dilakukan Li, dkk. (2010) dalam mensintesis material SrTiOs menggunakan garam
NaCIl/KCI pada suhu kalsinasi 700°C selama 10 jam. Lelehan garam eutektik terbukti,
dapat mempercepat kinetika dan memfasilitasi pembentukan SrTiO3z Suhu eutektik
tersebut didapatkan melalui diagram fasa, yang menunjukkan suhu yang menurun
karena adanya kombinasi dua komponen, yang termasuk sistem paduan biner (Nindha,

2017).
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Pemilihan garam pada metode lelehan garam berdasarkan penelitian Li, dkk.,

(2012) adalah (i) suhu pelelehan garam yang diberikan harus benar-benar rendah
dibandingkan dengan suhu pembentukan fase utama; (ii) kelarutan garam harus cukup
agar mudah dihilangkan dengan pencucian sederhana; (iii) tidak boleh ada reaksi yang
tidak diinginkan antara garam dan oksida penyusun. Penggunaan garam yang berbeda
dalam metode lelehan garam telah dilakukan oleh Huang, dkk., (2011) menghasilkan
morfologi partikel produk yang berbeda. Garam klorida menghasilkan morfologi plate-
like dengan ukuran sebesar 4,07 um, sedangkan pada penggunaan garam sulfat
menghasilkan partikel berbentuk plate-like dengan ukuran sebesar 3,98 um. Hal itu
disebabkan oleh perbedaan ukuran anion garam, kelarutan oksida penyusun di dalam
media garam, dan laju transportasi massa senyawa pada masing masing media garam

tersebut (Huang, dkk., 2011).

2.6 Sintesis Senyawa PBT menggunakan Metode Lelehan Garam

Gambar 2.12 Morfologi partikel Pb2BisTisO1g (Hailili, dkk., 2017)
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Beberapa material PBT banyak disintesis menggunakan metode lelehan garam
salah satunya adalah penelitian yang dilakukan (Hailili, dkk., 2017) pada material
Pb2BisTisO1s. Dalam penelitiannya dilakukan kontrol morfologi pada material PBT
menggunakan variasi jenis garam pada metode lelehan garam. Morfologi
nanospherical ditunjukkan oleh Gambar 2.12 (a) yang diperoleh dari lelehan garam
NaCl-NaH2PO4 dan terdapat perbesaran gambar menunjukkan morfologi nanoplate.
Gambar 2.12 (b) menunjukkan sampel yang diperoleh dalam lelehan NaCl-KClI
menunjukan morfologi nanopartikel yang seragam dan kecil dengan rentang ukuran
20-40 nm. Gambar 2.12 (c) diperoleh dalam lelehan garam NaCl-Na>SOs, dan
menunjukkan morfologi berbentuk persegi panjang (rectangular). Gambar 2.12 (d)
menunjukkan morfologi nanosheet tipis yang diperoleh dalam lelehan garam KCI-
Na2SO04.

Li, dkk. (2020) juga melaporkan hasil penelitiannya terkait pembuatan
mikrokristal platelet PBT menggunakan TiO> yang berbeda dengan metode lelehan
garam tunggal berupa KCI. Hasil XRD ditunjukkan Gambar 2.14 (a) senyawa PBT
dengan TiO; rutile dan TiO, anatase, keduanya menunjukkan fase Aurivillius yang
sesuai dengan struktur ortorombik. Selanjutnya dari difraktogram tersebut PBT dengan
TiO> fase rutile memiliki kristalinitas baik dengan intensitas tinggi. Selain itu hasil
SEM pada Gambar 2.15 (b) fase rutile memiliki ukuran partikel lebih besar dan jelas

dengan morfologi plate-like.
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Gambar 2.13 Difraktogram Pb2BisTisO1g (Hailili, dkk., 2017)
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Gambar 2.14 Difraktogram PBT menggunakan prekursor TiO. yang berbeda
(Li, dkk., 2020)

Wibowo, dkk. (2019) melaporkan hasil XRD karakterisasi senyawa Aurivillius
PBT dan PbBisNdTisO15 menggunakan metode lelehan garam campuran NaCl-KCl
yang dibandingkan dengan senyawa standar PBT menghasilkan pola difraksi yang
sesuai dengan standar, ditunjukkan dengan adanya puncak intensitas yang tinggi.

Adanya doping Nd** mempengaruhi bentuk struktur dan nilai volum unit sel, karena
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memiliki jari-jari atom lebih kecil dari Bi** dengan nilai bilangan koordinasi yang sama
yaitu 8. Selanjutnya ditunjukkan morfologi senyawa PbBisTisO1s melalui karakterisasi
SEM pada Gambar 2.16 menghasilkan morfologi khas senyawa Aurivillius berupa
lempengan (plate-like). Selain itu diperoleh ukuran partikel 2.950 pm pada senyawa

PBT dan pada senyawa PbBisNdTi4O15 memiliki ukuran partikel lebih kecil yaitu 1,256

um.

Gambar 2.15 Mikrograf SEM material PBT menggunakan TiO; yang berbeda
(Li, dkk., 2020)
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Gambar 2.16 Difraktogram hasil sintesis senyawa Aurivillius PBT dan morfologi
permukaan senyawa Aurivillius PBT, dan PbBisNdTisO15s menggunakan SEM

(Wibowo, 2019)
2.7 Menjaga Kelestarian Alam dalam Perspektif Islam

Seluruh alam baik dilangit maupun bumi merupakan ciptaan yang Maha Kuasa.
Manusia adalah satu-satunya makhluk ciptaan Allah SWT yang diberikan akal dan budi
pekerti, serta tanggung jawab terhadap alam yang telah diciptakan Allah SWT. Hal ini

telah dibuktikan dengan firman Allah pada surah al-Ahzab (33): 72:

JE L o e
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Artinya: “Sesungguhnya kami telah mengemukakan amanat pada langit, bumi, dan
gunung-gunung, maka semuanya enggan memikul amanat itu dan mereka
khawatir akan mengkhianatinya, dan dipikullah amanat itu oleh manusia.

Sesungguhnya manusia amat zalim dan bodoh ™.
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Ayat tersebut sesuai dengan pasal 6 ayat (1) UU No 23 Tahun 1997 bahwa
setiap warga Indonesia memiliki kewajiban dalam memelihara dan melestarikan
lingkungan. Kelestarian lingkungan hidup menunjukkan kesejahteraan bangsanya,
karena lingkungan merupakan aset yang berharga bila dapat memanfaatkannya dengan
baik dan benar. Ayat diatas mengandung kalimat “Sesungguhnya manusia itu amat
zalim” maksudnya terhadap lingkungan, karena menimbulkan kerusakan di bumi (lagi
amat bodoh) karena tidak dapat menjaga dan memanfaatkannya segala yang telah
diciptakan Allah SWT.

Alam beserta isinya hendaklah dijaga dan dipelihara kelestariannya. Seperti
halnya terhadap air, yang merupakan bagian terbesar dari bumi sebanyak 70%, namun
hanya 2,5% saja yang dapat dimanfaatkan oleh manusia, hewan maupun tumbuhan.
Begitu pentingnya manfaat air bagi selurun makhluk hidup, sangat disayangkan
sekarang ini banyak terjadi pencemaran air. Pencemaran air terjadi akibat ulah manusia
seperti limbah industri yang dibuang sembarangan. Air yang sudah tercemar mengalir
terus hingga ke kanal dan sungai, sehingga kehidupan air berdampak buruk karena
jumlah oksigen dalam air yang berkurang. Allah telah memberikan amanat kepada
manusia untuk menjaga dan melestarikan alam sekitar. Sudah sepatutnya Kita juga
menjaga air agar tidak tercemar, hala ini sesuai dengan firman Allah pada surah ar-

Rum ayat (30) 41 yang berbunyi:

Sl L sl s nami) LB sl a8 sy A s e

1.
O R
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Artinya: “Telah nampak kerusakan di darat dan di laut disebabkan karena perbuatan
tangan manusia, supaya Allah merasakan kepada mereka sebagian dari

(akibat) perbuatan mereka, agar mereka kembali (ke jalan yang benar)”.

Material Fotokatalis PBT dapat dimanfaatkan untuk menangani masalah
tersebut dengan pengolahan limbah sebelum dibuang ke alam. Pengolahan limbah ini
dilakukan dengan cara mendegradasi berbagai refraktori senyawa organik.
Pemanfaatan material semikonduktor ini dibantu oleh cahaya matahari yang akan
terjadi penyerapan sehingga terjadi pengeluaran elekton dari pita valensi (VB) menuju
ke pita konduksi (CB) hal ini yang disebut dengan energi celah pita. Pada proses
tersebut akan menghasilkan hole, sehingga elektron dapat mendegradasi senyawa
organik menjadi komponen-komponen yang sederhana dan menghasilkan H2O dan

CO; (Daghrir, dkk., 2013).



BAB 111
METODOLOGI PENELITIAN

3.1  Waktu dan Tempat
Penelitian ini dilakukan pada bulan November-Desember 2021 di Laboratorium
Kimia Fisika Progam Studi Kimia, Fakultas Sains dan Teknologi Universitas Islam

Negeri (UIN) Maulana Malik Ibrahim Malang.

3.2 Alat dan Bahan
3.21 Alat

Alat yang digunakan antara lain seperangkat alat gelas, alumunium foil, kertas
saring, spatula, krus alumina, tanur, neraca analitik, hotplate, mortar agate, seperangkat

alat XRD, seperangkat alat SEM, dan seperangkat alat UV-Vis DRS.

3.2.2 Bahan

Bahan yang digunakan antara lain PbO (Merck 99,99% serbuk), Bi>O3 (Himedia
99,99% serbuk), TiO2 (rutile) (Aldrich 99,98% serbuk), NaCl (Merck 99% serbuk), KCI

(Merck 99% serbuk), AgNQOg, aseton, dan akuades.

3.3 Rancangan Penelitian

Rancangan penelitian ini sebagai berikut:

a. Tahapan sintesis
Sintesis lelehan garam material fotokatalis PBT menggunakan variasi garam berupa

NaCl, KCI, dan NaCl/KCI dengan rasio 1:1 untuk garam campuran. Sedangkan rasio
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senyawa oksida dan masing-masing garam 1:7. Sintesis dilakukan dengan
mencampurkan prekursor dan garam secara stoikiometrik dengan cara digerus dan
ditambahkan aseton. Campuran yang telah terbentuk masing-masing dikalsinasi
menggunakan suhu pemanasan awal 810°C, selanjutnya pada pemanasan 825°C
masing-masing selama 6 jam. Pendinginan senyawa pada suhu ruang, kemudian
penghilangan garam menggunakan akuades panas dan diuji kandungan garam dengan
ditetesi larutan AgNO3 sampai tidak ada kandungan garamnya. Endapan kemudian di
oven pada suhu 80°C selama 2 jam.
b. Tahapan karakterisasi
Proses ini mencakup keseluruhan hasil sintesis lelehan garam material fotokatalis PBT

menggunakan variasi garam dan instrumen berupa: XRD, SEM, dan UV-Vis DRS.

3.4  Prosedur Kerja
3.4.1 Sintesis PBT menggunakan Lelehan Garam

Sintesis material fotokatalis PBT dilakukan dengan mencampurkan prekursor dan
variasi garam (NaCl, KCI, dan NaCI/KCI) secara stoikiometri seperti ditunjukkan pada
Tabel 3.1. Dibutuhkan senyawa target sebanyak 3 gram untuk masing-masing garam yang
digunakan. Pencampuran bahan prekursor dengan garam dilakukan dengan perbandingan
1:7, dan untuk garam campuran digunakan perbandingan 1:1 untuk masing-masing
garam. Percampuran dilakukan dengan cara digerus menggunakan mortar agate selama
+1 jam dan ditambahkan aseton untuk mempermudah penggerusan. Produk yang telah
terbentuk masing-masing variasi garam dikalsinasi menggunakan tanur dengan suhu
pemanasan awal 810°C untuk menaikkan titik leleh garam, pemanasan selanjutnya pada
suhu 825°C masing-masing pemanasan dilakukan selama 6 jam. Serbuk yang telah

terbentuk diletakkan pada corong kaca yang telah diberi kertas saring pada gelas
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Erlenmeyer, kemudian dicuci menggunakan akudes panas sampai kandungan garam
hilang. filtrat pada gelas erlenmeyer diuji dengan menetesi larutan AgNOs sampai
kandungan garam hilang. Endapan yang telah terbentuk kemudian dikeringkan
menggunakan oven bersuhu 80°C selama 2 jam.

Tabel 3. 1 Komposisi prekursor dan garam untuk sintesis senyawa PBT

Jenis Massa prekursor dan garam
Garam PbO Bi,03 TiO; NaCl KCI
NaCl 0,4554g 1,8936¢ 0, 6513 ¢ 0, 8356 g 0
KCI 0,4554g 1,8936¢ 0, 6513 ¢ 0 1,0656 g
NaCI-KCl 0,4554g 1,8936¢g 0, 65139 0,8356 g 1,0656 g

3.4.2 Karakterisasi menggunakan XRD
Karakterisasi menggunakan XRD dilakukan pada suhu kamar menggunakan

radiasi Cu-Ka pada 40 Kv dan 30 mA pada rentang 26= 10-70°.

3.4.3 Karakterisasi menggunakan SEM
Karakterisasi menggunakan SEM dilakukan dengan cara sampel diletakkan pada

holder kemudian diukur menggunakan SEM dengan perbesaran 7.000-15.000 Kali.

3.4.4 Karakterisasi menggunakan UV-Vis DRS
Karakterisasi menggunakan sampel berupa bubuk yang ditempatkan pada holder,

kemudian sampel diukur dengan UV-Vis DRS dengan panjang gelombang 200-800 nm.

3.5 Analisis Data
3.5.1 Analisis Data XRD

Analisis data XRD ini dilakukan dengan membandingkan hasil karakterisasi

sampel menggunakan XRD dengan data standar dari Inorganic Crystal Structure
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Database (ICSD). Selanjutnya data XRD yang diperoleh di refinement menggunakan

metode Le-Bail dan program Rietica.

3.5.2 Analisis Data SEM

Hasil karakterisasi menggunakan SEM dianalisis menggunakan software image-

J untuk diperoleh hasil berupa morfologi dan ukuran partikel suatu senyawa.

3.5.3 Analisis Data UV-Vis DRS

Hasil karakterisasi menggunakan UV-Vis DRS digunakan untuk mengetahui
energi celah pita dari senyawa. Analisis data menggunakan persamaan Kubelka-Munk

pada persamaan 3.1.

(1-R)? K

F (R) = (T ;) ................................................................ (31)

Dengan F (R) merupakan faktor Kubelka-Munk, K merupakan koefisien absorpsi molar,

S merupakan koefisien scattering, dan R merupakan nilai reflektan.



BAB IV
HASIL DAN PEMBAHASAN

Dalam penelitian ini dilakukan sintesis senyawa PbBisTisO15 menggunakan
metode lelehan dengan variasi garam berupa NaCl, KCI, dan NaCl/KCI yang
dikalsinasi pada suhu 810 dan 825°C masing-masing selama 6 jam. Garam-garam ini
dipilih berdasarkan kriteria yang memenuhi untuk metode lelehan garam yaitu tidak
bereaksi dengan produk, dapat larut dengan air dan memiliki titik leleh yang rendah
(Zhou, dkk., 2007). Karakterisasi yang dilakukan terhadap senyawa PBT
menggunakan: XRD untuk mengetahui struktur kristal dan kemurniannya, SEM untuk
mengetahui morfologi hasil sintesis, dan UV-Vis DRS untuk mengetahui energi celah

pita dari senyawa.

4.1 Sintesis PBT menggunakan Lelehan Garam

Sintesis PbBiTi4015s menggunakan reaktan berupa PbO, Bi»O3, dan TiO; serta
garam berupa NaCl, KCI, dan NaCI/KCI. Penggerusan menghasilkan sampel berupa
pasta dan setelah kalsinasi sampel mengering. Gambar 4.1 yang menunjukkan
perbedaan sampel sebelum kalsinasi dan setelah dikalsinasi. Terlihat sampel sebelum
dikalsinasi atau setelah penggerusan masih berair karena adanya aseton yang
digunakan untuk mempermudah penggerusan. Sedangkan sampel yang telah
mengalami perlakuan kalsinasi menggunakan suhu 810 dan 825°C terlihat kering dan
menyusut dengan warna yang masih sama kuning keputihan (pucat). Pencucian
sampel untuk menghilangkan garam dilakukan selama seminggu dilakukan dengan
aquades yang telah didihkan agar mempermudah pelarutan garam. Kemudian

diperiksa kandungan garam dengan menetesi air hasil pencucian sampel
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menggunakan AgNOz dan terbukti air tersebut tidak berubah warna keruh sehingga

menunjukkan sampel bebas garam.

4.2 Karakterisasi dar: #.::lisis PBT mengg:r:akan XRD

Hasil karakterisasi menggunakan XRD material PBT ditunjukkan pada
Gambar 4.2 berupa diffraktogram PBT yang menunjukkan kesesuaian dengan data
standard Inorganic Crystal Structure Database (ICSD) No. 96609. Berdasarkan data
yang diperoleh sintesis senyawa PBT berhasil dilakukan dengan memperoleh
kristalinitas yang tinggi dan stabil. Hal ini ditunjukkan oleh puncak-puncak khas yang
sesuai dengan standar ICSD No. 96609. Puncak-puncak tersebut antara lain pada 26
(°) = 12; 18,5; 22; 23,3; 28; 30; 33; 38; 40; 48; 48,8; 51,9 dan 57,8.

Penggunaan garam yang berbeda pada sintesis senyawa PBT menunjukkan
hasil difraktogram XRD yang berbeda pada Gambar 4.2 sampel yang disintesis
menggunakan garam NaCl menunjukkan adanya puncak baru yang ditandai dengan
tanda (*) pada 26 (°) = 32 yang diduga pengotor. Selanjutnya dilakukan identifikasi
menggunakan aplikasi Xpert highscore dan menunjukkan puncak dari senyawa Bi2Os.
Puncak pengotor tersebut berupa prekursor, sehingga dapat mempengaruhi laju difusi
reaktan terhadap lelehan garam dan mempengaruhi morfologi. Adanya puncak
pengotor berupa prekursor dari senyawa target, mengindikasikan bahwa senyawa
PBT belum sepenuhnya terbentuk. Kasus lain juga melaporkan puncak yang melebar
dan adanya pengotor atau kontaminasi diperoleh pada sintesis menggunakan garam
NaCl, karena prekursor tidak sepenuhnya menjadi kristal (Li, dkk., 2012).
Penggunaan suhu sintesis di bawah 950°C merupakan salah satu faktor belum

terbentuknya senyawa murni ABisTi4O15 (A= Sr, Ba, Pb) (Zulhadjri, dkk., 2011).
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Zhang, dkk. (2014) mengemukakan bahwa pengotor atau kontaminasi partikel akan

berkurang seiring dengan peningkatan suhu dan waktu kalsinasi.

4.3 Refinement Data XRD

Diffraktogram senyawa PBT yang tidak mengandung pengotor (hasil sintesis
menggunakan garam KCI dan garam NaCl/KCI), selanjutnya dilakukan refinement
data untuk mengetahui data kristalografinya menggunakan aplikasi Rietica dengan
metode Le Bail. Refinement dilakukan dengan data standar PbBisTisO15 ICSD No.
96609 dengan sistem kristal orthorombik, dengan grup ruang A2:am, dan parameter
kisi a = 5, 4565, b = 5, 4290, ¢ = 41, 3224 (Wibowo, dkk., 2019) dan a==y= 90°.
Plot hasil refinement senyawa PBT menggunakan garam KCI dan NaCIl/KCI

ditunjukkan pada Gambar 4.3 dan Tabel 4.1 menunjukkan data kristalografi.
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Hasil refinement keduanya menunjukkan nilai residu profil (Rp) dan Residu Profil

berbobot (Rwp) dibawah 15%. Semakin kecil nilainya mengindikasikan tingkat kemiripan

yang tinggi. Hal ini menunjukkan bahwa sintesis senyawa PbBisTisO15 menggunakan

variasi garam KCI dan NaCI/KCI memiliki tingkat kemurnian tinggi dengan data standar

ICSD No. 96609.

4.4 Karakterisasi dan Analisis PBT menggunakan SEM

Karakterisasi menggunakan instrumen SEM dilakukan untuk menentukan
morfologi dan ukuran partikel. Sintesis lelehan garam pada senyawa PBT
menggunakan variasi garam yang berbeda yaitu NaCl, KCI dan NaCI/KCI. Mikrograf
SEM senyawa PBT ditunjukkan pada Gambar 4.4 merupakan mikrograf dengan

perbesaran 20.000 SE. Hasil gambar SEM tersebut kemudian diolah menggunakan



aplikasi image-J untuk dilakukan pengukuran partikel dan ditampilkan pada Tabel
4.2. Pengukuran sampel menggunakan image-J dilakukan dengan mengukur panjang,

lebar dan ketebalan suatu partikel.

Pemilihan garam yang sesuai secara signifikan mempengaruhi kemampuan
reaksi untuk menghasilkan morfologi dan karakteristik bubuk yang diinginkan
(Naeini, dkk., 2012). Penggunaan garam yang berbeda pada sintesis senyawa PBT
menunjukkan hasil morfologi plate-like dan ukuran partikel yang berbeda. Metode
lelehan garam berhasil dikontrol untuk mendapatkan morfologi plate-like khas
senyawa Aurivillius dengan distribusi yang seragam tanpa adanya aglomerasi yang
jelas dari tiap sampel. Disebutkan kelarutan oksida dan garam sangat penting untuk
menentukan laju pertumbuhan, morfologi dan ukuran partikel. Reaktan yang lebih
larut akan larut ke dalam garam terlebih dahulu dan kemudian berdifusi ke permukaan
reaktan yang kurang larut, di mana ia bereaksi di tempat untuk membentuk fase
produk. Dalam hal ini, ukuran dan morfologi butiran yang disintesis sebagian besar
akan mirip dengan ukuran reaktan dan morfologi yang dihasilkan oleh reaktan yang

kurang larut (mekanisme pembentukan template) (Naeini, dkk., 2012).
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Hasil pengukuran partikel yang ditunjukkan pada Tabel 4.2 menunjukkan

partikel terkecil diperoleh pada senyawa PBT yang disintesis menggunakan garam KCI.

Penggunaan garam KCI menghasilkan rata-rata ukuran partikel sebesar 1um, partikel

dengan hasil kecil dipengaruhi oleh kelarutan lelehan garam. Sehingga semakin tinggi

tingkat kepolaran suatu garam (pelarut) akan menghasilkan kelarutan suatu oksida yang

semakin jenuh dan menghasilkan ukuran partikel yang lebih besar (Akdogan, dkk.,

2006). Disini menunjukkan tingkat kejenuhan pelarutan reaktan paling tinggi pada

senyawa PBT yang disintesis menggunakan garam NaCl berarti memiliki ukuran
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partikel yang besar dengan laju pertumbuhan yang semakin meningkat. Sintesis dengan
garam KCI memiliki kepolaran rendah sehingga memiliki ukuran partikel yang relatif
kecil dengan pertumbuhan partikel yang lambat (Ishida, dkk., 2010). Penggunaan garam
yang berbeda dapat mempengaruhi morfologi, karena garam bertindak sebagai pelarut
dan pemanasan dilakukan di atas titik leleh garam akan menjadi penentu morfologinya
(Hailili, dkk., 2017). Akdogan, dkk. (2006) juga menyebutkan hasil sintesis partikel
lebih kecil diperoleh dari sintesis menggunakan garam KCI dibandingkan sintesis
menggunakan garam NaCl. Hal ini juga disebabkan karena titik leleh yang dimiliki KCI
relatif rendah dibandingkan titik leleh NaCl. Selain itu, penggunaan garam campuran
NaCIl/KCI memiliki hasil partikel dan bentuknya antara hasil penggunaan garam KCI
dan NaCl atau bisa disebutkan penengah dari keduanya (Ishida, dkk., 2010).

Partikel yang kecil memiliki banyak situs aktif yang terbuka di permukaannya,
situs aktif ini dapat menyerap lebih banyak molekul air, yang direduksi oleh elektron
fotoproduksi. Selain itu, partikel kecil dapat memperpendek jarak difusi dari bagian
dalam ke permukaan fotokatalis untuk fotoproduksi elektron dan hole (Phoon, dkk.,
2018). Hal ini sesuai dengan penelitian (Xue, dkk., 2018) bahwa oksida perovskit dengan
ukuran Kkecil dan kristalinitas tinggi sangat diperlukan karena ukuran partikel kecil
memberikan panjang difusi yang lebih tinggi dan elektron atau lubang dapat dengan
mudah diangkut ke permukaan katalis untuk reaksi. Tingkat kristalinitas yang tinggi juga
menghindari terperangkapnya elektron di dalam partikel.

Tren ukuran rata-rata partikel PBT yang diperoleh dari image-J sejalan dengan
kristalinitas yang ditunjukkan oleh data XRD dengan kristalinitas tinggi dimiliki oleh
senyawa PBT yang disintesis menggunakan garam KCI. Penelitian lain menunjukkan
hasil yang selaras yaitu dalam lelehan garam jenis klorida memiliki morfologi plate-like

dengan ukuran partikel yang kecil dibandingkan penggunaan jenis garam lain. Selain itu
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morfologi plate-like lebih mudah didapatkan dengan metode lelehan garam dan suhu

yang rendah ( Li, dkk., 2012).

4.5 Karakterisasi dan Analisis PBT menggunakan UV-VIS DRS

Spektra UV-Vis DRS hasil sintesis senyawa PBT ditunjukkan pada Gambar 4.5
dan memiliki daerah serapan pada daerah sinar tampak dan sinar ultraviolet dengan
panjang gelombang 370-490 nm. Hal ini menunjukkan bahwa senyawa PBT yang
disintesis menggunakan variasi garam NaCl, KCI dan NaCI/KCI dapat bekerja di bawah
(<400 nm) ataupun pada daerah sinar tampak (>400 nm). Selanjutnya data reflektansi
tersebut diolah untuk menentukan energi celah pita menggunakan persamaan Kubelka-
Munk. Hasil berupa plot Tauc akan ditunjukkan pada Gambar 4.5 dan data energi celah

pita senyawa PBT dirangkum dalam Tabel 4.3

Spektra UV-Vis DRS pada Gambar 4.5 menunjukkan sintesis senyawa PBT
menggunakan garam NaCl memiliki hasil terbaik, ditunjukkan dari grafik reflektansi
yang semakin rendah semakin bergeser ke daerah sinar tampak. Selain itu, pada Gambar
4.6 menunjukkan energi celah pita dari keseluruhan sintesis senyawa PBT menggunakan
variasi garam memiliki nilai kurang dari 3,0 eV, dengan hasil terkecil diperoleh dari
sintesis menggunakan garam NaCl memiliki daerah serapan yang paling baik dengan
energi celah pita terkecil sebesar 2,5 eV. Urutan energi celah pita dari yang terkecil
adalah sintesis menggunakan garam NaCl < KCI < NaCI/KCI.

Adanya kandungan pengotor pada sintesis senyawa PBT menggunakan garam
NaCl mempengaruhi energi celah pita. Senyawa yang tidak murni memiliki energi celah
pita lebih dari satu, sehingga berbagai rentang gelombang terserap pada senyawa tersebut
dan menyebabkan pergeseran absorbansi (Nurmawati, dkk., 2009). Penggunaan Pb dan

Bi menimbulkan adanya hibridisasi baru yang terbentuk pada Pb 6s, Bi 6s dan O 2p yang
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mendorong pita valensi ke arah yang sempit atau kecil. Sehingga akan memperluas

daerah penyerapan ke wilayah sinar tampak dan fotokatalis senyawa PBT dapat

digunakan (Hailili, dkk., 2017).

4.6 Sintesis Fotokatalis PBT dalam Perspektif Islam

Reaksi kimia yang terjadi pada sintesis lelehan garam material fotokatalis PBT
menggunakan variasi garam berbeda tidak dapat dilihat secara langsung, tapi hal tersebut
dapat dilakukan manusia yang telah dibekali akal pikiran untuk berfikir. Menggunakan
variasi garam yang berbeda (NaCl, KCI dan NaCl/KCI) pada sintesis ini dapat
menghasilkan karakteristik partikel yang berbeda. Hasil karakterisasi senyawa PBT yang
disintesis menggunakan garam KCI, menunjukkan hasil XRD dengan kristalinitas yang
tinggi, hasil SEM menunjukkan partikel yang relatif kecil dengan ukuran sekitar 1 pm
dengan distribusi yang seragam, dan juga hasil UV-Vis DRS menunjukkan energi celah
pita dibawah 3,0 eV.

NaCl dan KCI merupakan senyawa garam yang digunakan sebagai media dalam
metode lelehan garam untuk mensintesis senyawa PBT, selain itu garam juga bermanfaat
bagi kelangsungan hidup manusia sebagaimana dijelaskan dalam firman Allah dalam

surat Al Furgon (25) 53::

15585 1 As 5 1855 Ladi Jaas e Al 185 &8 O3 13 (oAl 7 5a o3 55

Artinya : “Dan Dialah yang membiarkan dua laut yang mengalir (berdampingan); yang
ini tawar lagi segar dan yang lain asin lagi pahit; dan Dia jadikan antara

’

keduanya dinding dan batas yang menghalangi”.

Allah SWT menciptakan air laut asin sebagai perwujudan adanya kandungan

senyawa garam didalamnya. Garam berperan sebagai pengawet ikan-ikan yang mati
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dilaut, selain itu juga dapat mengawetkan makanan. Bahkan dalam hadis shahih Nabi
SAW pernah bersabda “ Air laut itu suci dan mensucikan, bangkainyapun halal”.

Allah SWT menciptakan sesuatu tidak hanya untuk satu manfaat saja, namun
dapat dimanfaatkan oleh manusia yang mampu berfikir atas penciptaan-Nya. Sebagai
manusia yang berfikir Kita tentunya juga harus senantiasa bersyukur atas segala yang
telah disediakan di langit maupun bumi yang ditunjukkan oleh firman Allah pada surat

Al Ghafitr (40): 61 ;
535K Y G SR Gl L e Jad 5l )

Artinya: “Sesungguhnya Allah adalah Dzat yang memberikan anugrah pada umat
manusia. Hanya saja kebanyakan umat manusia tidak bersyukur (kepada-
Nya)”.

Surat Al Ghafir (40): 61 menegaskan kepada setiap manusia untuk senantiasa
bersyukur atas segala sesuatu yang menimpa dan ada pada dirinya. Bentuk rasa syukur
bisa dengan berbagai macam. Salah satunya dengan melakukan penelitian sintesis
lelehan garam material fotokatalis PBT menggunakan variasi garam ini dapat menambah
ilmu dan juga memanfaatkan ilmu pengetahuan yang telah dikaruniakan Allah pada
setiap makhluknya. Selain itu dari penelitian ini dapat diaplikasikan untuk menangani
kerusakan lingkungan, khususnya lingkungan perairan. Sehingga selain bersyukur dapat
berbagi kebahagian dengan menyelamatkan ekosistem perairan, sesuia peran kita sebagai

khalifah di bumi dan manusia yang ulul albab.



BAB V
PENUTUP

5.1 Kesimpulan

Berdasarkan penelitian yang dilakukan sintesis menggunakan lelehan garam
material fotokatalis PBT dengan variasi garam berhasil dilakukan. Senyawa PBT
berpotensi sebagai material fotokatalis, dengan karakterisasi senyawa PBT yang
disintesis menggunakan garam KCI memiliki hasil terbaik. Senyawa memiliki struktur
orthorombik, dengan grup ruang A2:am dan hasil karakterisasi XRD menunjukkan
adanya kecocokan dengan standar ICSD No. 96609 dengan kristalinitas tinggi.
Selanjutnya hasil karakterisasi SEM diperoleh morfologi khas senyawa Aurivillius
yaitu plate-like dengan ukuran partikel yang relatif kecil sekitar 1 ym pada garam KCI
dan distribusi seragam tanpa adanya aglomerasi. Didapatkan hasil karakterisasi UV-Vis
DRS berupa energi celah pita yang sempit sekitar 2,0 eV dan menunjukkan bahwa

senyawa PBT dapat bekerja di wilayah sinar tampak.

5.2 Saran

a. Perlu ditingkatkan penggunaan garam dari perbandingan 1:7 dalam penelitian.

b. Perlu dilakukan uji lanjut untuk uji aktivitas fotokatalitik senyawa PbBisTi4O1s.
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LAMPIRAN

Lampiran 1. Diagram Alir

1. Sintesis Lelehan Garam Dengan Variasi Garam

PbO, Bi20s3, TiO2, NaCl, KCI

Dihomogenkan prekursor (PbO, Bi20Os, TiO2) dan garam (NaCl, KCI, dan
NaCl/KCl) dengan ditambahkan aseton dalam mortar agate selama + 1 jam
dengan perbandingan 1:7 dan pada garam campuran digunakan perbandingan

garam 1:1.

- Dikalsinasi pada suhu 810 dan 825°C masing-masing selama 6 jam

- Dikeluarkan sampel dari tanur

- Dibiarkan di suhu ruang

- Diletakkan sampel pada kertas saring dalam corong gelas dan erlenmeyer

- Dicuci dengan akuades panas berulang kali sampai garam bersih

- Ditetesi AgNOs pada filtrat sampai kandungan garam hilang

Dikeringkan menggunakan oven pada suhu 80°C selama 2 jam

Hasil
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2. Karakterisasi dan Analisis XRD

Sampel

- Diletakkan dalam sampel holder dan dianalisa pada rentang 26= 10-70°
menggunakan radiasi Cu-Ka (40 kV dan 300 mA)

- Dilakukan refinement menggunakan perangkat lunak Rietica dan dibandingkan
sampel dengan standar menggunakan ICSD

- Dilakukan refinement dengan metode Le-Bail

Hasil

3. Karakterisasi dan Analisis SEM

Sampel

- Diletakkan dalam sampel holder
- Dianalisis dengan rentang perbesaran 7.000-15.000x

- Digunakan software image-J untuk mengelola data gambar

Hasil

4. Karakterisasi dan Analisis UV-Vis DRS

Sampel

- Diletakkan dalam sampel holder

- Diukur pada panjang gelombang 200-800 nm

- Dianalisis menggunakan Kubelka-Munk

Hasil




Lampiran 2. Perhitungan
Reaksi yang terjadi:

PbO + 2Biy03 + 4TiO, — PbBIisTi4015

Diketahui:

e Target massa adalah 3 gram
e Perbandingan mol sampel dengan masing-masing garam adalah 1:7

e Perbandingan garam NaCl-KCl adalah 1:1

PbO + 2Biy03 + 4TiO; — PbBIisTi4015

massa

n PbBisTis015 = o

— 3g
1470,2 g/mol

0,0020405387 mol
Massa PbO = Mr x n PbO
=223 2 g/mol x 0,0020405387 mol
=0,4554 g
Massa Bi2O3 = Mr x n 2Bi>03
=464 g/mol x 0,0040810774 mol
=1,8936 g
Massa TiO2 = Mr X n 4TiO
=79,8 g/mol x 0,0081621548mol
=0,6513 g
Massa NaCl =7 x nPbBisTisO15 X Mr NaCl
=7 x 0,0020405387 mol x 58,5 g/mol

=0, 8356 g



Massa KCI

=7 X n PbBisTis015 X Mr KCI
=7 % 0,0020405387 mol x 74,6 g/mol

=1,0656 g
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