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Abstract. The titania synthesis of fluorine doping (F-TiO;) was carried out through the sol-gel method.
Titanium isopropoxide (TTIP), tween-80, isopropanol and ammonium fluoride (NH4F) as sources of doping
fluorine were used as the main ingredients. This research aimed to study the effect of fluorine doping injection
rate using injection pumps on F-TiO, photocatalyst activity. Four fluorine doping samples were prepared with
the respective penetration rate of 0.4 ml / 30 minutes; 0.4 ml / 60 minutes; 0.4 ml / 90 minutes and 0.4 ml /
120 minutes. The titania powder was calcined at 450 °C for 5 hours. The sintered sample was tested for
photodegradation of remazol yellow under UV light. Physical characteristics were analyzed using transmission
electron microscopy (TEM) and Uv-Vis spectrophotometer. The results of the UV-Vis spectrophotometer
showed that the particle size of samples with an injection rate of 0.4 ml / 90 minutes showed higher
photocatalyst activity with particle sizes of (14 nm + 4 nm).

Keywords: fluor doped, photodegradation, remazol yellow, titania

Abstrak. Sintesis titania doping fluor (F-TiO,) dilakukan melalui metode sol-gel. Titanium isopropoksida
(TTIP), tween-80, isopropanol dan ammonium fluorida (NH4F) sebagai sumber doping fluor digunakan sebagai
bahan utama. Penelitian ini bertujuan untuk mempelajari pengaruh laju penginjeksian doping fluor
menggunakan pompa injeksi terhadap aktivitas fotokatalis F-TiO,. Empat sampel doping fluor dipreparasi
dengan laju penetesa masing-masing 0,4 ml/30 menit; 0,4 ml/60 menit; 0,4 mI/90 menit dan 0,4 m1/120 menit.
Serbuk titania dikalsinasi pada suhu 450 °C selama 5 jam. Sampel yang disinter diuji untuk fotodegradasi
remazol kuning di bawah sinar UV. Karakteristik fisika dianallisis menggunakan transmission electron
microscopy (TEM) dan Spektrofotometer Uv-Vis. Hasil pengujian spektrofotometer UV-Vis menunjukkan
bahwa ukuran partikel sampel dengan laju penginjeksian 0,4 ml/90 menit menunjukkan aktivitas fotokatalis
yang lebih tinggi dengan ukuran partikel sebesar (14 nm £ 4 nm).

Kata kunci: doping fluor, fotodegrasi, remazol kuning, titania

PENDAHULUAN

Nanoteknologi adalah teknologi pada
struktur yang sangat kecil dengan kisaran
ukuran 0,1 sampai 100 nm. Berdasarkan
penelitian sebelumnya sifat-sifat nano
berbeda, antara lain sensitivitas suhu tinggi,
luas permukaan besar, ketahanan regangan

tinggi dan listrik rendah [1]. Selain itu
nanoteknologi juga memiliki peran yang
sangat penting dalam bidang nanokimia,
nanofisika, nanomaterial, nanoelektronik,
nanobionik dan nanometrologi [2].
Nanomaterial memiliki berbagai jenis,
salah satunya yaitu titanium dioksida (TiO>)
atau nanotitania merupakan salah satu bahan
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yang sedang dikembangkan. TiO2 lebih
unggul dibandingkan dengan semikonduktor
yang lain dikarenakan lebih murah [3], tidak
beracun [4]. Untuk nanopartikel TiO-
aktivitas katalitik meningkat pada ukuran
partikel di bawah 20 nm. TiO2 memiliki tiga
fase yaitu: anatase (tetragonal, celah pita 3,3
eV), rutile (tetragonal, celah pita 3,1 eV) dan
brookite  (ortorombik). Pada  proses
fotokatalisis fasa rutil maupun anatase dapat
digunakan namun dalam aplikasinya anatase
memiliki potensi yang paling besar untuk
digunakan sebagai fotokatalis [5].

Sebagai fotokatalis, TiO2 memiliki
keunggulan antara lain memiliki potensial
tinggi, harganya murah dan kestabilannya
tinggi apabila dikenai cahaya [6] . Namun,
celah pita energi dengan lebar (~3,2 eV)
menyebabkan efisiensi fotokatalis terbatas
hanya sebesar ~5% [7], sehingga TiO> murni
hanya mampu menggunakan sekitar 4% dari
spektrum matahari [8]. Untuk
memanfaatkan nanotitania sebaik mungkin,
dapat dilakukan berbagai metode untuk
mengecilkan celah pita, salah satunya adalah
doping.

Doping merupakan suatu proses yang
digunakan untuk memodifikasi
konduktivitas suatu bahan. Terdapat
berbagai macam bahan doping dalam
nanoteknologi dan semikonduktor antara
lain nitrogen [9], karbon [10] , sulfur [11]
dan fluor [12].

Selain itu, sintesis nanotitania dapat
dilakukan  dengan berbagai  metode,
diantaranya presipitasi, sol gel, penambahan
lambat dari prekursor titanium alkoksida
[13], dan hidrotermal [14]. Metode-metode
tersebut memiliki kelebihan dan kekurangan
sehingga dapat mempengaruhi morfologi,
struktur kristal, stabilitas fasa dari bahan
yang digunakan dalam sintesis nanotitania
[15] . Metode yang sering digunakan dalam
sintesis nanotitania adalah metode sol gel.
Metode sol-gel merupakan metode sintesis
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dengan langkah yang sederhana, tidak
memerlukan peralatan khusus dan tidak
menghasilkan produk beracun [16].

Penambahan doping fluor (F) dengan
menggunakan metode sol gel dipandang
dapat meningkatkan kristalinitas
nanotitania. Hasil uji transmission electron
microscopy (TEM) dengan menggunakan
doping fluor didapatkan ukuran partikel
nanotitania 22,6 nm dan 21,1 nm [17].

Penelitian yang dilakukan Yu et al.
(2002)  telah  membuktikan  bahwa
penambahan fluor pada TiO; dapat
meningkatkan aktivitas fotokatalis dan
menurunkan ukuran partikel TiO2 [18].
Sehingga pada penelitian ini dilakukan
modifikasi TiO2 doping fluor dengan variasi
laju penginjeksian doping fluor dari NH4F
menggunakan pompa injeksi untuk melihat
pengaruh laju injeksi doping fluor terhadap
aktivitas fotokatalis TiO> menggunakan
metode sol-gel.

METODE PENELITIAN

Alat yang digunakan pada penelitan ini
adalah gelas sampel, mikro pipet, pengaduk
magnetik, neraca digital, mortar akik, oven,
furnace, lampu UV Ultra Vitalux 230 E27
Osram dan pompa injeksi XB-500.
Sedangkan bahan yang digunakan adalah
titanium (IV) isopropoksida [Ti(OCsH7)4]
dengan kemurnian 97% dari Sigma-Aldrich,
2-propanol pro analisis (isopropanol) 98%
Merck, amonium fluorida (NH4F) 98%,
tween-80 (CesH124026) Merck, remazol
kuning dan aquades.

Sintesis F-TiO> dilakukan melalui
pencampuran  titanium  isopropoksida,
isopropanol, tween-80 dan NH4F. Dalam hal
ini, isopropanol sebagi pelarut dan NHsF
sebagai sumber doping fluor. Komposisi
pada masing-masing sampel ditunjukkan
pada Tabel 1.
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Tabel 1. Variasi laju injeksi doping fluor pada setiap sampel

Tween-80 i-PrOH  TTIP (ml) NH4F 1M Laju injeksi doping
Sampel .
(gram) (ml) (ml) (menit)

F-01 20 80 8 0,4 -

F-02 20 80 8 0,4 30

F-03 20 80 8 0,4 60

F-04 20 80 8 0,4 90

F-05 20 80 8 0,4 120
Proses sintesis dimulai  dengan sebanyak 5 kali. Larutan yang telah disinari
menimbang 20 gram tween-80 kemudian diuji spektrofotometer UV-Vis
menggunakan neraca digital. Kemudian menggunakan Cary 100 versi 12.00 untuk

menambahkan 80 ml isopropanol dan diaduk
selama 20 menit. Setelah itu menambahkan
titanium isopropoksida sebanyak 8 ml ke
dalam larutan dan dilanjutkan pengadukan
selama 30 menit. Kemudian menambahkan
NH4F sebanyak 0,4 ml dengan variasi laju
penginjeksian pada masing-masing sampel
0,4 ml/0 menit; 0,4 mi/30 menit; 0,4 ml/60
menit; 0,4 ml/90 menit dan 0,4 ml/120
menit. Lalu dilanjutkan pengadukan selama
24 jam utuk mencapai homogenitas.

Larutan kemudian dikeringkan dalam
oven pada suhu 80 °C selama 72 jam untuk
menghilangkan kadar uap air. Setelah itu
dilakukan kalsinasi pada suhu 450 °C selama
5 jam untuk menghilangkan zat-zat yang
tidak diperlukan. Serbuk yang terbentuk
kemudian digerus menggunakan mortar akik
dan diuji spektrofotometer UV-Vis untuk
mengetahui  aktivitas fotokatalis serta
karakterisasi menggunakan TEM untuk
melihat ukuran partikel F-TiOx.

Pengujian fotokatalis dilakukan pada
larutan remazol kuning 10 ppm dari 3 ml
remazol kuning, 297 ml aquabides dan 0,25
gram TiO2 doping sulfur. Ketiga bahan
tersebut dicampur dan diaduk hingga larutan
homogen. Kemudian dilakukan penyinaran
dibawah lampu Osram Ultra Vitalux 300
Watt. Selanjutnya, dilakukan pengambilan
larutan sebanyak 20 ml setiap 10 menit

memperoleh data absorbansi pada panjang
gelombang tertentu.

Untuk proses karakterisasi TEM diawali
dengan mencampurkan sampel dengan
dispersan. Terdapat tiga dispersan yang
umumnya digunakan antara lain aquabides,
etanol dan aseton yang disesuaikan dengan
identitas sampel. Selanjutnya, sampel
diletakkan pada grid atau substrat yang
diketahui memiliki lubang-lubang tak kasat
mata. Kemudian sampel siap untuk
dikarakterisasi dengan alat TEM. Mula-
mula sampel dimasukkan ke dalam alat
TEM yang telah divakumkan sebelumnya.
Kemudian dilakukan pengaturan tegangan
sehingga elektron mampu menembus daerah
terang atau lubang-lubang tak kasat mata
pada grid. Kemampuan elektron tersebut
yang selanjutnya  digunakan  untuk
menunjukkan daerah sampel. Setelah itu,
dilakukan penentuan fokus dan daerah yang
akan  dilakukan  pengujian  sehingga
diperolen  hasil foto dengan skala
pengukuran tertentu. Hasil foto tersebut
dapat diolah untuk menentukan distribusi
ukuran partikel menggunakan program
ImageJ.
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HASIL DAN PEMBAHASAN

Gambar 1 merupakan hasil pengujian
fotokatalis F-TiOs..
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Gambar 1. Hasil uji fotokatalis pendegradasian
remazol kuning dibawah lampu UV (a)
grafik F-01 (b) degradasi F-01 (c)
grafik F-02 (d) degradasi F-02 (e)
grafik F-03 dan (f) degradasi F-03
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Gambar 1 menunjukkan hasil uji
fotokatalis dari sampel F-01, F-02 dan F-03.
Tampak bahwa degradasi perubahan warna
yang dihasilkan untuk F-01, F-02, dan F-03
tidak terlihat secara signifikan dimana warna
cenderung tetap seperti Gambar 1.b.,
Gambar 1.d, dan Gambar 1.f. Oleh karena
itu, untuk mengetahui panjang gelombang
maksimum dan degradasi larutan remazol
kuning keemasan maka dilakukan uji
spektrofotometer UV-Vis. Pada Gambar
1.a. menunjukkan adanya penurunan yang
sangat kecil namun pada 40 menit
pendegradasian ~ mengalami kenaikan
kembali. Hal tersebut mengakibatkan
aktivitas fotokatalis sampel ini rendah
dikarenakan menurut  penelitian  Sari,
pendegradasian  mengalami  penurunan
setiap 10 menit[17].Sedangkan pada
Gambar 1.c. diperoleh adanya penurunan,
hal tersebut dikarenakan adanya pengaruh
laju penginjeksian doping NH4F selama 30
menit. Pada Gambar 1.e. menunjukkan
adanya penurunan yang lebih  baik
dibandingkan sampel F-03. Hal tersebut
menunjukkan aktivitas fotokatalis sampel ini
mulai meningkat dengan pengaruh laju
injeksi doping NH4F terhadap
pendegradasian larutan remazol kuning di
bawah lampu UV selama 50 menit dengan
pengambilan setiap 10 menit.

Degradasi larutan remazol kuning dapat
diketahui melalui uji spektrofotometer UV-
Vis. Hasil pengujian spektrofotometer UV-
Vis sampel F-04 dan F-05 ditunjukkan pada
Gambar 2.
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Gambar 2. Hasil pengulasan spektrofotometri Uv-Vis menggunakan lampu UV (a) grafik F-04 (b) degradasi

F-04 (c) grafik F-05 (d) degradasi F-05

Berdasarkan hasil pengulasan
spektrofotometer UV-Vis yang
diperlihatkan Gambar 2.b. tampak terjadi
perubahan warna yaitu berubah menjadi
putih ini menunjukkan adanya penurunan
absorbansi yang berarti aktivitas fotokatalis
meningkat. Pada Gambar 2.a.tampak
bahwa penyinaran 10 menit terlihat
persentase penurunan absorbansi hingga +
0.13 terhadap sampel 0 menit. Sedangkan
pada penyinaran 50 menit dihasilkan nilai
absorbansi nol. Hal tersebut menunjukkan
bahwa remazol kuning keemasan sudah
terurai dan hanya tersisa titania.

Dimana warna larutan sebelum
dilakukan penyinaran adalah kuning terang

dan seiring dengan lamanya waktu
penyinaran, warna larutan berubah menjadi
putih bening. Perubahan warna terjadi akibat
degradasi zat warna oleh TiO, sebagai

fotokatalis yang  merupakan  bahan
semikonduktor.
Proses fotokatalis diawali karena

adanya eksitasi elektron dari pita valensi ke
pita konduksi pada material semikonduktor
ketika dikenai energi dari lampu UV. Ketika
semikonduktor TiO2 yang memiliki pita
valensi penuh dan pita konduksi kosong
disinari panjang gelombang tertentu yang
memiliki energi lebih besar dibandingkan
celah pita energinya maka elektron (e”) yang
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terdapat pada pita valensi akan tereksitasi
menuju pita konduksi sehingga
meninggalkan lubang (h*) pada pita valensi.
Kondisi ini memungkinkan interaksi antara
pasangan elektron dan lubang dengan zat
kimia lain pada permukaan. Kemampuan ini
yang dimanfaatkan untuk menyerap
senyawa organik seperti zat warna dalam
larutan [19].

Pada Gambar 2.c. menunjukkan
adanya penurunan nilai absorbansi namun
lebih rendah dibandingkan F-04. Hal
tersebut berarti bahwa penginjeksian doping
maksimum terjadi pada injeksi dengan
waktu 90 menit.

Berikut penurunan nilai absorbansi pada
setiap sampel terhadap waktu penyinaran
dalam bentuk grafik dapat dilihat pada
Gambar 3.

Gambar 3. Nilai absorbasi terkecil
dengan penurunan absorbansi terbesar
diperoleh pada sampel F-04. Hal ini dapat
dilihat dari nilai absorbansi pada waktu
penyinaran 50 menit, yakni sebesar 0. Nilai
ini merupakan nilai absorbansi terkecil dari
semua sampel yang ada. Rendahnya nilai

absorbansi mengindikasikan bahwa
konsentrasi  larutan  remazol  kuning
berkurang  karena adanya  aktivitas

fotokatalisis yang tinggi dari sampel F-04.

0.5

—=— F-01
—=— F-02
—=— F-03
—=— F-04
—=— F-05

0.4 4

Absorbansi (a.u)

0.1

0.0 T T o
10 20 30 40 50

Waktu (menit)

Gambar 3. Hasil pendegradasian remazol kuning.
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Gambar 4. Hasil analisis TEM pada sampel F-04

Hasil analisis TEM yang ditampilkan
pada Gambar 4, menunjukkan bahwa
nanostruktur sampel laju injeksi doping fluor
90 menit. Terlihat tidak adanya proses
adhesi pada sampel tersebut. Proses adhesi
tersebut diradiasi dengan neutron, sehingga
dapat mempengaruhi sifat elektrofisika
bahan nano tersebut. Butiran yang
dihasilkan berbentuk bulat, padat dan saling
bersentuhan (close packed particles). Selain
itu, terdapat bagian tertentu yang terang dan
bagian yang gelap. Hal tersebut dikarenakan
ketika  elektron datang kemudian
ditransmisikan melalui cuplikan tanpa
terjadi interaksi didalam cuplikan, maka
transmisi elektron akan berbanding terbalik
dengan ketebalan sampel. Daerah cuplikan
lebih tebal akan mentransmisikan elektron
lebih sedikit sehingga citra terlihat lebih
gelap. Sebaliknya, bila daerah cuplikan lebih
tipis maka gambar TEM terlihat lebih terang.
Setelah  dilakukan identifikasi ukuran
partikel dengan menggunakan perangkat
lunak imageJ menunjukkan bahwa ukuran
partikel rata-rata pada nanotitania adalah (14
+ 4) nm. Adapun dampak dari penetesan
doping yang semakin lama, maka dapat
memberikan kesempatan bahan untuk
bereaksi. Sesuai dengan metode yang
digunakan yaitu metode sol gel, bahwa
semakin lambat laju pengendapan prekursor
maka semakin kecil dan homogen butiran
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yang diperoleh dari suatu bahan tersebut
[20].

KESIMPULAN

Berdasarkan penelitian yang telah dilakukan
maka dapat ditarik kesimpulan bahwa
aktivitas fotokatalis maksimum terjadi pada
panjang gelombang 410 nm ketika disinari
dibawah lampu UV. Aktivitas fotokatalis
terbaik terdapat pada sampel dengan injeksi
0.3 ml/jam dengan nilai absorbansi
mencapai nol, dan ukuran butiran F-TiO>
berdasarkan hasil uji karakterisasi TEM

dengan menggunakan software ImageJ
adalah 14 nm.
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