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ABSTRAK

Aladawiyyah, H. 2022. Pengaruh Variasi pH dan Konsentrasi H,O;
Terhadap Proses Fotodegradasi Zat Warna Metil Jingga
Menggunakan Fotokatalis TiO,-Zeolit Alam. Skripsi. Program
Studi Kimia Fakultas Sains dan Teknologi Universitas Islam
Negeri Maulana Malik Ibrahim Malang. Pembimbing I: Lulu’atul
Hamidatu Ulya, M.Sc; Pembimbing II: Oky Bagas Prasetyo,
M.Pd.I.

Kata kunci: Fotodegradasi, H,O,, metil jingga, pH, TiO,-zeolit alam.

Limbah cair zat warna seperti metil jingga yang dibuang ke alam dapat
menyebabkan kerusakan lingkungan dan ekosistem perairan. Salah satu cara
untuk menanggulangi limbah zat warna tersebut adalah menggunakan metode
fotokatalitik dengan memanfaatkan cahaya sebagai sumber energi dan material
semikonduktor sebagai fotokatalis. Titanium dioksida (TiO,) fasa anatas menjadi
fotokatalis yang sering digunakan karena memiliki kemampuan fotoaktivitas yang
tinggi, mampu mengoksidasi polutan organik dan mereduksi ion logam, bekerja
pada kondisi reaktif yang relatif ringan, tidak beracun, dan terjangkau.
Penggunaan TiO, menjadi lebih efisien dengan diembankan pada material
penyangga seperti zeolit. Di antara beberapa faktor yang mempengaruhi aktivitas
fotokatalitik adalah pengaruh pH dan penambahan H,O,.

Penelitian ini bertujuan untuk mengkaji karakteristik TiO, yang
diembankan pada zeolit serta pengaruh variasi pH dan konsentrasi H,O, terhadap
proses fotodegradasi zat warna metil jingga dengan menggunakan fotokatalis
Ti10;-zeolit alam yang disintesis dengan metode sonikasi. Karakterisasi material
dilakukan dengan menggunakan XRF, XRD, dan UV-Vis DRS. Uji aktivitas
fotodegradasi dilakukan dengan memvariasikan nilai pH menjadi 2, 4, dan 6, serta
konsentrasi H,O, menjadi 10, 15, 20, 25, dan 30%, dalam proses fotodegradasi.

Hasil XRF menunjukkan bahwa terjadi perubahan persentase Ti pada
zeolit setelah proses pengembanan yang menunjukkan bahwa TiO, telah berhasil
diembankan pada zeolit. Keberhasilan proses pengembanan TiO, pada zeolit alam
berdasarkan data XRD diketahui dengan munculnya puncak khas TiO, dan zeolit
pada difraktogram TiO,-zeolit. Data hasil UV-Vis DRS menunjukkan adanya
penurunan energi celah pita pada TiO, setelah diembankan pada zeolit, yaitu dari
3,18 menjadi 3,12 eV. Hasil uji fotodegradasi dengan variasi pH diketahui bahwa
degradasi 25 mL larutan metil jingga 10 ppm selama 60 menit menggunakan 50
mg fotokatalis TiO,-zeolit mencapai persen degradasi tertinggi yaitu 51,9066%
pada kondisi pH = 2 dengan adanya perubahan struktur serta pergeseran panjang
gelombang maksimum. Penambahan H,O, 30% memberikan aktivitas degradasi
metil jingga paling optimum dengan persen degradasi sebesar 89,4823%.
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ABSTRACT

Al’adawiyyah, H. 2022. The Effect of pH Variation and Concentration of
H,0; on Methyl Orange Photodegradation Process Using
TiO,-Natural Zeolite Photocatalyst. Undergraduated Thesis.
Department of Chemistry, Faculty of Science and Technology,
Islamic State University of Maulana Malik Ibrahim Malang.
Supervisor I: Lulu’atul Hamidatu Ulya, M.Sc; Supervisor II: Oky
Bagas Prasetyo, M.Pd.I.

Keywords: H,O,, methyl orange, pH, photodegradation, TiO,-natural zeolite.

Dye-liquid wastes, such as methyl orange, which are released into nature
can cause damage on environment and aquatic ecosystems. One of dye-waste
treatment methods is photocatalytic using light as an energy source and
semiconductors as a photocatalyst. Anatase phase-titanium dioxide (TiO,),
become one of an often used photocatalyst because of its good ability of
photoactivity, can be able to oxidize organic pollutants and reduce metal ions,
works in relatively mild conditions, non-toxic, and affordable. The use of TiO; as
a photocatalyst can be more efficient by being attached to a supporting material
such as zeolite. Among several factors that affect photocatalyst activity are the
effect of pH and the addition of H,O,.

This study aims to examine the characteristics of loaded TiO; in zeolite
and the influence of variation of pH and H,O, concentration on the
photodegradation process of methyl orange wusing TiO,-natural zeolite
photocatalyst synthesized by sonication method. Material characterization was
carried out using XRF, XRD, and UV-Vis DRS. The photodegradation activity
test was carried out by varying the pH values to 2, 4, and 6, and the H,O,
concentration to 10, 15, 20, 25, and 30%, in the photodegradation process.

The XRF results show that there is a change in the percentage of Ti in the
zeolite after the loading process, which indicates that TiO, has been successfully
loaded in the zeolite. The success of the loading process of TiO, to natural zeolite
based on XRD data is known by the appearance of typical TiO, and zeolite peaks
on the TiO,-zeolite diffractogram. The data from UV-Vis DRS showed a
decreasement in the band gap energy of TiO, after being loaded to the zeolite,
from 3.18 to 3.12 eV. The results of the photodegradation test with variations in
pH showed that the degradation of 25 mL of 10 ppm methyl orange solution for
60 minutes using 50 mg TiO2-zeolite photocatalyst reached the highest
percentage of degradation, which was 51.9066% at pH = 2 with a change in
structure and a shift in the maximum wavelength. The addition of 30% H,O, gave
the optimum degradation activity of methyl orange with a degradation percentage
of 89.4823%.
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BAB I

PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Perkembangan industri tekstil dari tahun ke tahun mengalami peningkatan
yang semakin pesat guna memenuhi kebutuhan sandang masyarakat. Penggunaan
zat warna dalam industri tekstil menghasilkan limbah cair yang umumnya
merupakan senyawa organik. Limbah yang dihasilkan setidaknya mengandung
hampir 20% zat warna sisa industri yang terlarut. Kontaminasi dari zat pewarna
tersebut menyebabkan perubahan warna pada sumber mata air (Dewi, dkk.,
2019). Limbah ini bersifat toksik dan non-biodegradable, sehingga dapat
memberikan dampak buruk terhadap lingkungan, khususnya lingkungan perairan
(Sutisna, dkk., 2017). Salah satu contoh limbah zat warna adalah metil jingga.

Metil jingga merupakan zat pewarna azo anionik dengan stabilitas yang
baik dan karakteristik warna khusus (Guo, dkk., 2011). Metil jingga memiliki
masa excited-state yang sangat pendek dan bersifat stabil dalam sinar tampak
maupun sinar ultra violet (UV) (Nam, dkk., 2002). Metil jingga digunakan secara
luas dalam industri tekstil, fotografi dan percetakan. Pewarna azo dikenal sebagai
karsinogen karena dekomposisinya menjadi amina aromatik (Guivarch, 2004).
Keberadaan zat warna azo dalam perairan dapat mengganggu fotosintesis
mikroalga karena penetrasi cahaya matahari ke dalam air terhambat. Hal ini akan
mengakibatkan ketersediaan oksigen dalam air menjadi berkurang dan pada
akhirnya dapat menghasilkan produk berbau tidak sedap akibat aktivitas

mikroorganisme anoksik-anaerobik (Silviyanti, 2012).
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Karena sifatnya yang toksik dan mutagenik bagi kehidupan, masuknya
senyawa azo ke dalam lingkungan dapat menyebabkan pencemaran dan kerusakan
lingkungan perairan (Komala, dkk., 2008). Hal tersebut dapat menimbulkan
ketidak-seimbangan ekosistem air dan mengancam keberlangsungan hidup biota
air, manusia, dan makhluk lainnya (Al-Basthomi, 2016). Firman Allah dalam ar-
Rum ayat 41 menegaskan bahwa kerusakan yang ada di muka bumi ini tak lain
disebabkan karena perbuatan tangan manusia. Dan setiap kerusakan alam akan
memberikan dampak buruk jangka panjang kepada diri manusia sendiri

(Safrilsyah dan Fitriani, 2014).

Syt 4l oo oD s 23000 ) il £28°G 2 ) g S b
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).” (QS.
Al-Rum: 41).

Ayat ini merupakan peringatan Allah Swt. kepada manusia atas
perbuatannya. Di mana manusia seringkali berbuat salah dan kerusakan tanpa
mereka sadari. Berdasarkan Tafsir Al-Mishbah ulama kontemporer memahami
ayat ini sebagai isyarat tentang kerusakan lingkungan. Telah nampak kerusakan di
darat dan di laut disebabkan karena perbuatan tangan manusia yang durhaka.
Fasad disini dapat berarti bahwa darat dan laut sendiri telah mengalami
kerusakan, ketidakseimbangan serta kekurangan manfaat. Laut telah tercemar,
sehingga ikan mati dan hasil laut berkurang. Akhirnya keseimbangan lingkungan
menjadi kacau. Ibnu ‘Asyur mengemukakan penafsiran bahwa alam raya telah

diciptakan Allah dalam satu sistem yang sangat serasi dan sesuai dengan
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kehidupan manusia. Tetapi mereka melakukan kegiatan buruk yang merusak,
sehingga terjadi kepincangan dan ketidakseimbangan dalam sistem kerja alam.

Kemudian dalam lafadz “supaya Allah merasakan kepada mereka
sebahagian dari (akibat) perbuatan mereka, agar mereka kembali”, maksud dari
akibat perbuatan mereka yakni Allah menguji manusia dengan berbagai ujian
sebagai balasan atas perilaku mereka, agar mereka kembali dari berbagai perilaku
kemaksiatan yang mereka lakukan (Ghoffar, 2005). Karena kegiatan manusia
dalam kehidupan sehari-hari tidak telepas dari pemanfaatan lingkungan, maka
sudah sepatutnya manusia menjaga lingkungan dari berbagai kerusakan
(Mustakim, 2017). Sebagai bentuk pengabdiannya kepada Sang Khalig manusia
berkewajiban terhadap alam untuk melakukan pemeliharaan alam (termasuk
pemeliharaan kehidupan diri (hifdzun nafs) untuk menjaga keberlangsungan hidup
(Ilmi, 2020).

Sejauh ini teknologi pengolahan limbah zat warna telah banyak
dikembangkan, di antaranya adalah metode konvensional, adsorpsi dan advanced
oxidation processes (AOPs). Beberapa metode konvensional untuk mengolah
limbah tekstil dinilai tidak menguntungkan karena membutuhkan biaya yang besar
dalam penanganannya. Metode adsorpsi dinilai kurang efektif karena zat warna
yang diserap akan terakumulasi dalam adsorben sehingga lama-kelamaan akan
memunculkan permasalahan baru (Wildan, 2017). Beberapa metode dalam AOPs
memerlukan banyak bahan kimia, timbul lumpur (s/udge), tidak stabil, dan dapat
menghasilkan zat yang bersifat karsinogenik (Sholeh dan Setyorini, 2014).

Metode fotokatalitik menjadi metode yang menjanjikan dan saat ini banyak
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digunakan dalam proses pengolahan beberapa limbah cair industri, termasuk
limbah zat warna dari industri tekstil.

Fotokatalitik merupakan metode degradasi senyawa dengan cahaya
tampak maupun UV sebagai sumber energinya untuk mengaktivasi katalis dalam
proses dekolorasi. Proses fotokatalitik diawali dengan terbentuknya pasangan
elektron-hole positif (¢, h") dalam partikel semikonduktor. Pasangan elektron-
hole positif tersebut mengalami reaksi reduksi-oksidasi dan akan menghasilkan
oksidator kuat berupa radikal hidroksil (¢*OH) yang dapat mendegradasi polutan
organik berbahaya (Dewi, dkk., 2019; dan Naimah, dkk., 2014). Radikal hidroksil
merupakan radikal yang paling reaktif di antara jenis radikal lain (Stephanson,
dkk., 2003). Zat pencemar yang mengandung karbon, hidrogen, nitrogen, sulfur
dan atom halogen akan terdegradasi menjadi CO,, H,O, anion NO3', SO42', dan
halida (Riyani, dkk., 2012). Beberapa keuntungan dari metode fotokatalitik di
antaranya yaitu proses yang simpel, ramah lingkungan, dapat dilakukan dalam
kondisi lingkungan, termasuk oksidator kuat, memiliki sifat inert secara biologis
dan kimia, stabilitas terhadap cahaya (fotostabil), terjangkau dan mudah
ditemukan, serta tidak larut dalam reaksi (Sutisna, dkk., 2017; Kustiningsih, dkk.,
2020).

Semikonduktor merupakan material dengan daya hambat elektrik di antara
konduktor dan isolator yang biasanya dicirikan dengan struktur pita elektron
(Kaneko dan Okura, 2002). Contoh semikonduktor oksida logam yang dapat
digunakan sebagai katalis adalah TiO,, ZnO, Fe,;0s, dan SrTiO; (Deka, 2019).
Titanium dioksida (TiO,) fasa anatas menjadi salah satu material semikonduktor

yang banyak digunakan sebagai fotokatalis dalam proses degradasi zat warna.
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TiO, mempunyai energi celah pita sebesar 3,2 eV sehingga cocok digunakan
sebagai fotokatalis (Naimah, dkk., 2014). Selain itu TiO, mempunyai beberapa
kelebihan yaitu kemampuan fotoaktivitas dan kestabilan kimia yang tinggi,
mampu mengoksidasi polutan organik dan mereduksi ion logam (Kustiningsih,
dkk., 2020), tidak ada atau berhambatan rendah dengan keberadaan ion dalam air,
bekerja pada kondisi reaktif yang relatif ringan, tidak beracun dan terjangkau
(Naimabh, dkk., 2014; Sagita, 2018).

Penggunaan TiO, akan lebih efisien jika digunakan bersamaan dengan
material penyangga seperti adsorben. Kemampuan fotokatalitik dan kapasitas
serapan akan meningkat dengan diembankannya TiO, pada material penyangga
(Shankar, dkk., 2006). Salah satu adsorben yang banyak digunakan adalah zeolit.
Zeolit merupakan senyawa kimia alumina-silikat terhidrat dengan kation golongan
alkali (Hartini, 2011). Adanya zeolit membuat penggunaan TiO, menjadi lebih
ekonomis, lebih mudah ditangani, dan aktivitas fotokatalitik menjadi meningkat
karena bahan dapat didispersikan pada zeolit (Naimah, dkk., 2014). Menurut Liu,
dkk. (2014) TiO, yang diimpregnasi pada zeolit menjadi cenderung lebih mudah
dipisahkan dari senyawa yang didegradasi. Semikonduktor TiO,-zeolit mampu
meningkatkan aktivitas fotokatalitiknya dibandingkan dengan TiO, tanpa zeolit.
Kustiningsih, dkk. (2020) dalam penelitiannya juga membuktikan bahwa
kemampuan TiO,-zeolit dalam proses fotokatalitik lebih cepat daripada TiO, yang
tidak diembankan pada zeolit. Zhang, dkk. (2010) dalam penelitiannya menguji
kemampuan TiO-zeolit dalam mendegradasi metil jingga menggunakan salah

satu jenis zeolit yaitu HZSM-5 menunjukkan hasil pendegradasian sebesar 99,5%.
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Terdapat beberapa metode sintesis yang dapat dilakukan untuk mensintesis
material fotokatalis TiO,-zeolit seperti metode padatan, impregnasi, sol-gel, dan
sonikasi. Salah satu metode yang telah banyak digunakan karena merupakan
metode yang sederhana, efektif dan efisien adalah metode sonikasi di mana
metode ini memanfaatkan proses kavitasi dalam proses sintesis (Suslick dan Price,
1999). Metode sonikasi memiliki beberapa keunggulan di antaranya adalah reaksi
yang cepat, lebih mudah, distribusi atau dispersi nanopartikel yang lebih seragam,
stabilitas termal yang baik, serta luas permukaan dan kemurnian fasa yang lebih
tinggi. Selain itu metode sintesis sonikasi dapat digunakan untuk mensintesis
berbagai oksida dan memecah agregat kristal yang berukuran besar menjadi kecil
hingga skala nano (Khafifudin, 2017).

Degradasi fotokatalitik zat warna dipengaruhi oleh beberapa parameter,
dua di antaranya adalah variasi pH dan penambahan H,0,. Penelitian sebelumnya
oleh Andronic dan Duta (2008) tentang pengaruh pH dan H,0O, pada fotodegradasi
zat warna menunjukkan bahwa nilai pH dan jumlah H,O, dapat mempengaruhi
jumlah radikal HO+ yang terbentuk. Degradasi metil jingga lebih optimal pada
kondisi pH di bawah titik muatan nol TiO, (pH 6,25). Untuk 31,25x10" mM zat
warna metil jingga yang didegradasi dengan TiO; lapis tipis, pH optimal dalam
proses degradasi adalah pada pH 5,65. Penelitian Aziztyana, dkk. (2019) juga
mendukung hasil serupa di mana degradasi fotokatalitik metil jingga tergantung
pada pH larutan dan akan berjalan lebih baik pada zona pH asam, yaitu pada pH 2
untuk 10 ppm larutan metil jingga yang didegradasi menggunakan fotokatalis
TiO;-zeolit dengan sumber sinar UV. Kodom, dkk. (2012) dalam penelitiannya

mendegradasi zat warna metil jingga | mM menggunakan TiOy/stainless steel dan
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sumber sinar UV dengan variasi pH (1; 3; 6.1; 10; 12), melaporkan bahwa pH 1
lebih disukai dalam fotodegradasi metil jingga dengan hasil adsorpsi dan
efektivitas yang paling tinggi. Sedangkan konsentrasi H,O, untuk mencapai
efisiensi fotodegradasi yang lebih tinggi adalah sebesar 28% (Barka, dkk., 2008).
Aziztyana, dkk. (2019) melaporkan konsentrasi H>O, sebesar 12% memberikan
persen degradasi yang paling optimum untuk 10 ppm larutan metil jingga dengan
menggunakan fotokatalis TiO,-zeolit. Kodom, dkk. (2012) melaporkan bahwa
dengan penambahan H,O, laju diskolorasi metil jingga meningkat. Meskipun
demikian menigkatkan konsentrasi H,O, tidak mempengaruhi laju degradasi
secara signifikan. Efektivitas fotodegradasi 1 mM metil jingga dicapai dengan
penambahan sebanyak 0,20 mM H,0,.

Berdasarkan uraian di atas, penelitian ini dilakukan untuk menganalisis
aktivitas fotodegradasi zat warna metil jingga menggunakan fotokatalis TiO,-
zeolit alam. Material fotokatalis akan disintesis dari TiO, fasa atanas yang
diembankan pada zeolit alam melalui metode sonikasi. Untuk memastikan
komponen penyusun yang ada dalam material hasil sintesis, akan dilakukan
karakterisasi dengan menggunakan X-ray fluorescence (XRF). Karakterisasi
struktur kristal fotokatalis dilakukan dengan X-ray diffraction (XRD). Sedangkan
untuk untuk mengetahui perubahan energi celah pita digunakan spektrofotometer
UV-Vis diffuse reflectance spectroscopy (DRS). Efektivitas kemampuan
fotodegradasi material TiO;-zeolit diukur dengan dua parameter berpengaruh

yaitu efek pH dan konsentrasi H,O,.



1.2 Rumusan Masalah
Berdasarkan uraian latar belakang di atas dapat dirumuskan permasalahan
sebagai berikut:
a. Bagaimana karakteristik TiO, yang diembankan pada zeolit alam?
b. Bagaimana pengaruh variasi pH dan konsentrasi H,O, dalam proses

pendegradasian zat warna metil jingga dengan fotokatalis TiO,-zeolit alam?

1.3 Tujuan
Berdasarkan rumusan masalah maka penelitian ini memiliki tujuan yaitu:
a. Mengetahui karakteristik TiO, yang diembankan pada zeolit alam.
b. Mengetahui pengaruh variasi pH dan penambahan H,0O, dalam
pendegradasian zat warna metil jingga menggunakan fotokatalis Ti0O,-Zeolit

alam.

1.4  Batasan Masalah
Batasan-batasan masalah dalam penelitian ini adalah sebagai berikut:
a. Sampel zat warna yang digunakan adalah zat warna metil jingga sintetik.
b. Prekursor yang digunakan adalah TiO, anatas bubuk dan zeolit alam Bandung.
c. Sintesis TiO,-zeolit alam dilakukan dengan metode sonikasi.
d. Karakterisasi unsur penyusun fotokatalis dilakukan dengan instrumen XRF.
e. Karakterisasi struktur dilakukan dengan instrumen XRD.
f. Karakterisasi energi celah pita dengan instrumen UV-Vis DRS.

g. Variasi pH untuk uji aktivitas fotodegradasi adalah pH 2, 4, dan 6.
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h. Variasi penamabahan H,O, pada uji aktivitas fotodegradasi adalah pada
konsentrasi 10, 15, 20, 25 dan 30%.

1. Proses degradasi metil jingga menggunakan reaktor UV dan uji aktivitas

menggunakan spektrofotometer UV-Vis.

1.5 Manfaat

Penelitian ini diharapkan dapat memberikan informasi mengenai
karakteristik material fotokatalis TiO,-zeolit alam yang disintesis melalui metode
sonikasi dan aktivitas fotodegradasinya dalam mendegradasi zat warna metil

jingga disertai dengan variasi pH dan konsentrasi H,O,.



BAB II

TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Zat Warna Metil Jingga

Zat warna merupakan suatu golongan besar senyawa organik yang
digunakan di berbagai bidang seperti pada makanan, tekstil, kosmetik dan proses-
proses kimia. Hanya sekitar 5% dari zat warna yang digunakan dalam proses
pewarnaan sedangkan 95% sisanya dibuang sebagai limbah. Hal tersebut dapat
merusak keseimbangan ekosistem lingkungan yang salah satu tandanya dapat
dilihat dari matinya organisme perairan di sekitar lokasi pembuangan limbah (al-
Kdasi, dkk., 2004). Molekul zat warna merupakan gabungan dari zat organik tak
jenuh dengan gugus kromofor yang merupakan molekul menjadi berwarna dan
gugus auksokrom yang berperan sebagai pengikat warna dengan serat (Manurung,
dkk., 2004). Menurut Thomas, dkk. (2007) zat warna organik secara garis besar
digolongkan menjadi dua golongan yaitu zat Azoic dan zat warna Anthraquinon.
Zat warna Azoic memiliki karakteristik ikatan Azo (N=N) yang terhubung dengan
cincin aromatik atau heterosiklik. Beberapa zat warna Azoic yang banyak dipakai
industri tekstil adalah methylene orange, methylene yellow, methyl red, dan
methanil yellow (Nugroho dan Fajriati, 2017).

Zat warna metil jingga merupakan kelompok zat warna azo yang banyak
digunakan dalam pewarnaan di dunia industri kain. Gugus azo yang terdapat
dalam metil jingga merupakan zat warna sintetis yang paling reaktif dalam proses
pencelupan bahan tekstil (Endang, dkk., 2011). Struktur zat warna metil jingga
dapat dilihat pada Gambar 2.1. Metil jingga mempunyai rumus molekul

C14H14N3NaOsS dengan berat molekul 327,33 g/mol serta memiliki kelarutan

10
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yang rendah dalam air. Metil jingga memiliki gugus kromofor azo (N=N) yang

berikatan dengan gugus aromatik. Panjang gelombang maksimum larutan metil

jingga adalah sekitar 460 nm (Kuo, 1992; Oakes dan Gratton, 1998).

(H;C),N N=—N SO;Na

Gambar 2.1 Struktur kimia metil jingga (Silviyanti, 2012).

Salah satu upaya untuk menanggulangi kerusakan lingkungan perairan
akibat limbah zat warna adalah dengan metode fotodegradasi zat warna. Beberapa
penelitian mengenai fotodegradasi zat warna metil jingga telah banyak dilakukan.
Wardhani, dkk. (2015) dalam penelitiannya menyatakan bahwa sebanyak 25 mL
metil jingga 15 mg/L dapat didegradasi menggunakan fotokatalis Fe,Os-zeolit
dengan kemampuan degradasi sebesar 52,54% pada kondisi optimum; yaitu
dengan konsentrasi Fe(IIl) adalah 40 mmol/g zeolit, lama penyinaran selama 60
menit, dan pada kondisi pH 2. Ramadhana, dkk. (2013) melaporkan bahwa TiO,-
zeolit hasil sintesis dan impregnasi TiO, anatas pada zeolit alam teraktivasi asam
dapat mendegradasi zat warna metil jingga sebesar 83,12% dengan konsentrasi
persulfat 12.000 mg/L selama 100 menit dan menggunakan 75 mg fotokatalis
TiO;-zeolit. Sementara itu Huang, dkk. (2007) berhasil mendegradasi zat warna
metil jingga menggunakan TiO, yang didopan dengan Pt dan diembankan pada
zeolit dengan aktivitas degradasi sebesar 86,20% dengan massa optimum Pt

sebesar 1,5 % (b/b).
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2.2 Fotokatalitik

Fotokatalitik merupakan salah satu cara yang dapat digunakan dalam
upaya  pemulithan  dan  penanggulangan  lingkungan. Fotokatalitik
mengkombinasikan proses fotokimia dan katalis, di mana suatu reaksi fotokimia
dipercepat dengan katalis (Rohman, 2015). Fotokimia atau fotoreaksi adalah suatu
reaksi yang membutuhkan cahaya sebagai pemicunya. Sedangkan Kkatalis
merupakan suatu materi atau substansi yang dapat mempercepat suatu rekasi
kimia tanpa ikut bereaksi, dalam kata lain jumlah katalis adalah sama baik di awal
reaksi maupun di akhir reaksi. Katalis yang berperan dalam proses fotokatalitik
disebut fotokatalis (Afrozi, 2010).

Fotokatalitik memanfaatkan cahaya tampak maupun UV untuk
mengaktifkan katalis yang kemudian akan bereaksi dengan senyawa kimia yang
berada pada katalis atau berada di dekat permukaan katalis (Palupi, 2006). Induksi
oleh sinar atau cahaya tersebut akan menimbulkan terjadinya eksitasi elektron dari
pita valensi ke pita konduksi. Proses ini mengakibatkan terbentuknya hole yang
akan bereaksi dengan molekul H>O untuk menghasilkan radikal hidroksil
(Andayani dan Sumartono, 2007).

Proses terjadinya fotokatalitik pada bahan organik dan anorganik oleh
semikonduktor diawali dengan pembentukan elektron (¢") dan hole (h") di dalam
partikel semikonduktor. Ketika suatu semikonduktor tipe n dikenai cahaya dengan
energi yang sesuai atau melebihi perbedaan E, dari semikonduktor, maka elektron
akan bergerak pindah dari pita valensi (valence band, atau VB) ke pita konduksi

(conduction band, atau CB), dan akan meninggalkan lubang positif (hole) pada
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pita valensi (Gunlazuardi, 2001). Gambaran proses eksitasi elektron dan

persamaannya dapat dilihat pada Gambar 2.2 dan persamaan 2.1.

Rekomb rasi
dalem

A
Gambar 2.2 Fotoeksitasi elektron pada semikonduktor (Linsebigler, dkk., 1995).
TiOy + hv — TiOy (B py + € 1) 2.1)

Peristiwa eksitasi elektron ini kemudian diikuti oleh beberapa proses
selanjutnya (Silviyanti, 2012), yaitu:
a. Kombinasi ulang elektron dan hole di dalam semikonduktor (B) atau di

permukaannya (A), yang masing-masing disertai dengan pembebasan energi

panas.
¢ i + (>Ti(IV)OH+)" — >Ti(IV)OH (2.2)
k', + (Ti(IIOH) — >Ti(IV)OH (2.3)

b. Inisiasi reaksi oksidasi oleh hole positif pada pita valensi.

(>Ti(IV)OH#)" + red — Ti(IV)OH + reds" (2.4)
c. Inisiasi reaksi reduksi oleh elektron pada pita konduksi.

¢+ oks — >Ti(IV)OH + okse" (2.5)

d. Reaksi fotokatalitik menghasilkan radikal pendegradasi senyawa organik.
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Di mana >TiOH merupakan permukaan TiO, terhidrat primer, e ,; adalah elektron
pada pita konduksi, h+pv adalah hole pada pita valensi, (>Ti(IV)OH*)" merupakan
hole positif pita valensi yang terjebak di permukaan, (Ti(III)OH) = e’ merupakan
elektron pita konduksi yang terjebak di permukaan, red (reduktor) merupakan
donor elektron (mengalami oksidasi), serta oks (oksidator) merupakan akseptor
elektron (mengalami reduksi).
Hole positif yang terdapat pada fotokatalis dapat bereaksi baik dengan
H,O yang teradsorpsi secara fisik sehingga mampu menguraikan molekul H,O
dan O, menjadi radikal OHe serta ion superoksida (O;¢) yang mampu
mendegradasi senyawa organik (Sirimahachai, dkk., 2009). Beberapa kelebihan
dari metode fotokatalitik di antaranya yaitu dapat menggunakan matahari sebagai
sumber sinar, dapat dilakukan pada tekanan dan temperatur yang rendah, dapat
mengurangi sifat toksik dari logam berat, serta kontaminan organik dapat
terdekomposisi secara keseluruhan dengan cepat (Ming-Chun dan Chiu-Ping,

2007).

2.3 Material Semikonduktor TiO; Sebagai Fotokatalis

Fotokatalis merupakan bahan yang mampu mempercepat laju reaksi
oksidasi maupun reduksi melalui suatu reaksi fotokimia (Suhernadi, dkk., 2014).
Material semikonduktor dapat dimanfaatkan sebagai fotokatalis karena memiliki
daerah energi kosong. Sebuah material semikonduktor terdiri dari pita valensi
(VB) yang terisi penuh dan pita konduksi (CB) yang kosong. Perbedaan energi
antara kedua level pita ini dinamakan energi celah yang biasanya memiliki energi

lebih kecil dari 3,5 eV. Pada semikonduktor dengan adanya sumber energi yang
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memenuhi akan memungkinkan terjadinya perpindahan elektron dari pita valensi
ke pita konduksi (Jain dan Vaya, 2017). Kebutuhan energi foton yang diperlukan
oleh sebuah fotokatalis ditentukan oleh posisi pita konduksi dan pita valensi. Hal
ini akan menentukan karakter fotokatalis untuk mengaktifkannya dan seberapa
besar kekuatan oksidasi atau reduksinya setelah diaktitkan (Palupi, 2006).

TiO, merupakan senyawa anionik yang tersusun atas ion-ion Ti*" dan O*
yang memiliki keelektronegatifan 1,54 pada atom Ti dan 3,44 pada atom O dalam
skala Pauling (Effendy, 2016). Aktivitas atau kinerja fotokatalis material TiO,
ditentukan oleh beberapa faktor, salah satunya adalah struktur kristalinitasnya
(Chen, dkk., 2003; Tjahjanto, 2001). Dalam Rahman, dkk. (2014) disebutkan
bahwa material TiO, mempunyai tiga jenis bentuk kristal seperti yang
diperlihatkan pada Gambar 2.3, yaitu: (a) anatas dengan bentuk tetragonal, (b)
rutil dengan bentuk tetrahedral, dan (c) brookit dengan bentuk ortorombik.
Kebanyakan TiO, berada dalam bentuk fasa anatas. Struktur kristal brookit
merupakan jenis fasa yang paling tidak stabil dan sulit untuk dipreparasi sehingga
sulit untuk diamati (Lestari, 2009). Berdasarkan ukurannya, fasa anatas secara
termodinamika stabil pada crystallite size kurang dari 11 nm, fasa brookit antara

11 hingga 35 nm, sedangkan fasa rutil lebih dari 35 nm (Wang, dkk., 2010).

ﬂ.

4 E l:‘
Gambar 2.3 Struktur kristal TiO, (a) rutil, (b) anatas, dan (c) brookit
(Silviyanti, 2012).



16
Struktur kristal anatas dan rutil digambarkan dalam bentuk rantai
oktahedral TiOg di mana setiap ion Ti*" dikelilingi oleh enam atom O*". Perbedaan
antara keduanya terletak pada distorsi dan pola penyusunan rantai oktahedralnya.
Pada struktur rutil terlihat sedikit distorsi ortorhombik membentuk suatu susunan
heksagonal terjejal (hexagonal close packed) dengan ketiga sudut Ti-O-Ti
membentuk sudut 120°. Sedangkan pada struktur anatas terdapat distorsi yang
cukup besar memebentuk suatu kubus terjejal (cubic close packed) dengan satu
sudut membentuk sudut 180° dan dua sudut 90°, sehingga relatif tidak simetris
(Linsebigler, dkk., 1995; Palupi, 2006; dan Ismunandar, 2006). Perbedaan ini
mengakibatkan jarak Ti-Ti pada anatas lebih besar dari pada rutil, yaitu 3,79 dan
3,04 A pada anatas serta 3,57 dan 2,96 A pada rutil. Sedangkan jarak Ti-O pada
anatas terlihat lebih pendek daripada rutil, yaitu 1,937 dan 1,966 A pada anatas
serta 1,946 dan 1,983 A pada rutil. Perbedaan struktur kisi kristal antara keduanya
menyebabkan perbedaan sifat dan karakteristik TiO, dalam fasa masing-masing
seperti yang dirangkum dalam Tabel 2.1 (Linsebigler, dkk., 1995, Palupi, 2006).
Secara garis besar efek fotokatalis pada fasa anatas lebih baik daripada
fasa rutil. Sisi aktif (defect size) per unit pada fasa anatas lebih besar dibandingkan
rutil dikarenakan luas permukaan fasa anatas lebih besar daripada rutil. (Sasti,
2011). Selain itu jika dilihat dari energi celah pita, fasa anatas memiliki energi
yang lebih besar daripada rutil, yaitu 3,2 eV untuk anatas dan 3,0 eV untuk rutil
dengan nilai potensial reduksi yang juga lebih besar, sehingga kemampuan anatas
lebih reaktif dalam menyerap energi foton (Choi, 2006). Dalam proses
fotokatalitik fasa anatas lebih banyak digunakan daripada rutil (Rahman, dkk.,

2014).
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Tabel 2.1 Perbedaan sifat dan karakteristik struktur kristal anatas dan rutil.

Sifat perbedaan Anatas Rutil
Struktur Kristal Tetragonal Tetragonal
Grup ruang 141/amd P4,/mnm
Molekul/ unit sel 4 2
Secara termodinamika stabil Suhu rendah Suhu tinggi
pada ukuran <11 nm >35nm
Energi celah pita (e}) 3,2 3,0
Densitas (p), (gr/cm3 ) 3,894 4,250
Jarak Ti-Ti (A) 3,79 dan 3,04 3,57 dan 2,96
Jarak Ti-O (A) 1,949 dan 1980 1,949 dan 1980
Parameter kisi (A) ccz ; S:zfg ccz ; 33323
Indeks bias (550 nm) 2,54 2,75

Berubah menjadi
Titik leleh 1830-1858 °C rutil pada suhu tinggi
(=500 °C)

(Sumber: Ahonen, 2001; Pratama, 2010; Linsebigler, dkk., 1995)

24  Zeolit Alam

Zeolit adalah mineral yang terdiri dari kristal alumina silika tetrahidrat
berpori dan memiliki rumus kimia Mg(Sis0A13096)24.H,0O, di mana M adalah
kation penyeimbang (alkali/alkali tanah) yang ada dalam kerangka tiga dimensi
zeolit. Zeolit merupakan mineral yang dapat mengikat molekul air secara
reversible. Zeolit mempunyai struktur tiga dimensi yang terbentuk dari tetrahedral
[SiO4]4' dan [AlO,]> yang saling terhubung dengan atom oksigen. Zeolit memiliki
3 sifat yang mendasari penggunaannya (Chetam, 1992; Sagita, 2018), yaitu:
a. Kemampuan dalam melakukan pertukaran ion.
b. Daya serap dan daya saring molekul yang baik.
c. Daya katalis yang baik.

Zeolit terdiri dari dua macam, yaitu zeolit alam dan zeolit sintetis. Zeolit

alam terbentuk karena adanya proses perubahan alam (zeolitisasi) dari batuan
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vulkanik, seperti kabasit, klinoptilolit, analsim, erionit, heulandit, mordenit,
filipsit, dan laumontit. Sedangkan zeolit sintetis merupakan zeolit yang dibuat
oleh industri untuk mendapatkan sifat tertentu. Contoh dari zeolit sintetis yaitu
seperti, zeolit A, X, Y, NaPl, hidroksi sodalit dan faujasit (Trivana, 2015).
Sebanyak 60-70 % zeolit alam yang ada di Indonesia diketahui sebagai zeolit jenis
mordenit dan sisanya klinoptilolit (Trisunaryanti, dkk., 2005). Zeolit alam jenis
mordenit memiliki kandungan Si sedang dengan perbandingan Si/Al = 5 dan
ukuran pori 6,7-7 A (Lestari, 2010; Hasibuan, 2012). Struktur zeolit modernit

ditunjukkan oleh Gambar 2.4.

./} L\
Gambar 2.4 Struktur zeolit alam mordenit (Utubira, dkk., 2006).

Zeolit alam jenis mordenit termasuk material mikropori yang memiliki
kemampuan penyerapan dan difusi reaktan serta dapat digunakan sebagai bahan
pengemban logam. Rongga dan saluran yang dimilikinya, mampu dimanfaatkan
sebagai adsorben, penukar ion dan katalisator (Sutarti dan Rachmawati, 1994).
Zeolit mordenit juga termasuk zeolit berpori besar yang mempunyai stabilitas
yang tinggi terhadap asam serta mampu mempertahankan strukturnya hingga suhu

800-900°C (Prasetya, dkk., 2012).
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Kandungan unsur yang terdapat pada zeolit alam Bandung berdasarkan

hasil karakterisasi XRF yang dilaporkan oleh Amalia, dkk. (2019) dapat dilihat

pada Tabel 2.2. Zeolit alam Bandung diketahui mengandung unsur Al, Si, K, Ca,

Mn, Fe, dan unsur-unsur lainnya dengan kandungan utama adalah unsur Si

sebesar 56,9%.

zeolit menggunakan asam (HCI) menyebabkan

dealuminasi dan dekationisasi, dimana Al dan kation logam lainnya dilepas.

Aktivasi asam juga menyebabkan penurunan konsentrasi pengotor Ca dan Mn

yang akan meningkatkan kemampuan katalitik zeolit.

Tabel 2.2 Hasil analisis XRF zeolit alam Bandung sebelum dan sesudah diaktivasi

Unsur Zeolit Alam (%) Zeolit Teraktiviasi (%)
Al 8,4 7,2
Si 56,9 52,9
K 8,75 11,3
Ca 10,5 9,31
Ti 0,90 1,2
\Y 0,04 0,05
Cr - 0,069
Mn 0,41 0,39
Fe 12,0 14,1
Ni - 0,858
Cu 0,11 0,21
Zn 0,03 0,04
Sr 1,0 1,2
Ba 0,1 -
Eu 0,2 -
7r 0,7
Re 0,2 -

Sumber: Amalia, dkk., 2019.

Berdasarkan hasil karakterisasi XRD pada penelitian yang telah dilakukan

Mahi (2021) diketahui bahwa zeolit alam Bandung murni mempunyai struktur

berupa mineral mordenit yang ditandai dengan adanya puncak khas pada 20 (°) =
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13,4; 19,5; 21,8; 22,2; 25,5; 26,2; 27,6; dan 30,8. Pola difaktogram XRD zeolit
alam murni dan zeolit yang teraktivasi HCl menunjukkan bahwa semakin
bertambahnya konsentrasi HCl pada zeolit maka kristalinitas zeolit akan
meningkat. Namun apabila konsentrasi HCl semakin bertambah hingga berlebih
maka kristalinitasnya akan menurun. Hal ini dapat dilihat dari pergeseran puncak
yang semakin besar akibat konsentrasi HCl yang terlalu tinggi. Difraktogram
XRD zeolit alam Bandung sebelum dan sesudah diaktivasi menggunakan HCI

dengan berbagai konsentrasi dapat dilihat pada Gambar 2.5.

—— Zeolit 6 M
W

Intensitas (a.u)

{0

Std JCPDS zeolit mordenit No. 6-239

10 20 310 40
20 ()
Gambar 2.5 Difraktrogram XRD zeolit alam Bandung sebelum dan sesudah
diaktivasi oleh HCI (Mahi, 2021).

2.5 Sintesis Material TiO,-Zeolit dengan Metode Sonikasi

TiO;-zeolit telah banyak disintesis untuk memaksimalkan fungsi kerja dari
TiO, sebagai katalis di beberapa penelitian, termasuk dalam mendegradasi limbah
zat warna yang sulit terurai. Dasar pemanfaatan zeolit sebagai matriks untuk
sintesis oksida-oksida logam adalah karena zeolit mempunyai pori-pori yang
berdimensi nanometer sehingga dapat dimanfaatkan sebagai pembatas

pertumbuhan partikel. Zeolit juga berfungsi meningkatkan aktivitas fotokatalitik.
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Pendispersian TiO, ke dalam pori-pori zeolit, dapat menjadikan penggunaan
bahan menjadi lebih irit dan juga lebih mudah ditangani (Naimah, dkk., 2014).
Shankar, dkk. (2006) melaporkan bahwa zeolit mampu memperbesar surface area
sehingga dapat memperkecil kemungkinan agregasi TiO, pada permukaannya,
dengan demikian kapasitas adsorbsi fotokatalis menjadi semakin besar.

Metode sintesis sonikasi telah banyak digunakan dalam sintesis material
nanopartikel, amorf logam, karbida, sulfida, dan oksida serta pembuatan
semikonduktor monokomponen dan kompositnya termasuk TiO,. Beberapa
kelebihan dari metode ini diantaranya adalah dapat dilakukan pada suhu rendah,
waktu yang relatif cepat, peralatan yang otomatis dan sederhana serta partikel
yang dihasilkan seragam. Sonikasi merupakan suatu metode sintesis material yang
menggunakan sumber energi berupa energi suara (gelombang ultrasonik) dengan
frekuensi 20 kHz — 10 MHz untuk mendorong perubahan sifat fisika dan kimia
dalam medium cairan. (Al-Basthomi, 2016; Rohman, 2015; Suslick dan Price,
1999).

Prinsip metode sonikasi adalah dengan memanfaatkan efek kavitasi
akustik. Ketika suatu medium cair diiradiasi dengan gelombang ultrasonik, maka
akan terjadi tumbukan antar partikel penyusun dalam medium tersebut yang
bertekanan tinggi. Saat antar partikel kecil tersebut saling bertumbukan akan
timbul gelembung ultrasonik. Selama proses kavitasi, akan terjadi bubble collapse
atau pecahnya gelembung kecil akibat ketidak-stabilan gelembung karena suara
yang dihasilkan oleh gelombang ultrasonik. Hal ini mengakibatkan terjadinya
pemanasan lokal (hotspot) yang melibatkan energi yang sangat tinggi yaitu

sebesar 5000 K dengan tekanan sekitar 1000 atm, dan laju pemanasan dan
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pendinginannya yang bisa sangat cepat mencapai 1010 K/s. Energi kinetik yang
besar ini bisa menyebabkan material terpecah menjadi berukuran kecil/nano
(Suslick dan Price, 1999). Penggambaran penurunan ukuran partikel akibat efek

kavitasi akustik dapat dilihat pada Gambar 2.6.
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Ketidak-sempurnaan Tumbukan dapat

permukaan partikel yang
mengawali pembentukan
gelembung kavitasi

menyebabkan pemisahan
atau penggabungan partikel

Gambar 2.6 llustrasi penurunan ukuran partikel akibat efek kavitasi akustik
(Suslick dan Price, 1999).

Penggunaan gelombang ultrasonik untuk sintesis TiO, diharapkan mampu
memperkecil ukuran partikel TiO, menjadi lebih kecil dari 100 nm. Gelembung
ultrasonik diperkirakan mampu membangkitkan semacam rongga dalam larutan
sehingga dapat membantu meningkatkan keseragaman ukuran partikel TiO, dalam
skala nanometer (Astuti dan Ningsih, 2017). Penelitian Timuda, dkk. (2010)
menunjukkan bahwa material TiO, yang disintesis dari prekursor TiCly dengan
variasi waktu sonikasi 0,5; 1; 2; dan 4 jam menghasilkan ukuran partikel sebesar
20,96; 18,65; 16,78; dan 20,96 nm. Delmifiana dan Astutik (2013) dalam
penelitiannya mensintesis nanopartikel magnetik melaporkan bahwa hasil sampel
tanpa sonikasi memiliki ukiran partikel yang lebih besar (57,8 nm) dibandingkan

dengan sampel yang disonikasi (41,6 nm). Hal ini mendukung teori kemampuan
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metode sonikasi dalam menghasilkan ukuran partikel hasil sintesis yang lebih

kecil sehingga dapat memiliki luas permukaan yang lebih besar (Rohman, 2015).

2.6 Karakterisasi Fotokatalis TiO,-Zeolit
2.6.1 Karakterisasi Menggunakan X-Ray Fluorescence (XRF)

XRF merupakan alat yang digunakan untuk menentukan unsur-unsur
kimia dalam suatu material padat, cair, bubuk dan fasa lainnya. XRF juga dapat
digunakan untuk menentukan konsentrasi unsur-unsur serta menentukan
komposisi pada lapisan (layers) dan pelapis (coatings). Analisis menggunakan
XRF berlangsung cepat, akurat, non-destruktif dan memerlukan sedikit preparasi
sampel (Brouwer, 2006; Chen, dkk.,2008). Hasil analisis kualitatif pada XRF
dilakukan untuk mengatahui jenis unsur apa saja yang terkandung salam sampel,
sedangkan analisis kuantitatif untuk mennetukan konsentrasi unsur-unsur dalam
sampel tersebut (Fatimah, 2020).

Prinsip kerja analisis XRF adalah berdasarkan tumbukan atom-atom pada
permukaan sampel oleh sinar-X. Apabila suatu radiasi sinar-X ditembakkan ke
suatu permukaan material maka sebagian fraksinya akan diteruskan, sebagian
akan diserap yang kemudian dari sini dihasilkan radiasi fluoresensi, serta sebagian
yang lain dihamburkan balik. Peristiwa hamburan balik ini atau sering disebut
dengan istilah back scattering, dapat terjadi dengan diikuti hilangnya energi sinar-
X maupun tanpa hilangnya energi sinar-X. Peristiwa back scattering yang diikuti
dengan hilangnya energi sinar-X dinamakan Compton scattering, sedangkan back
scattering tanpa adanya kehilangan energi disebut Rayleigh scattering (Sari, dkk.,
2015). Gambaran interaksi-interaksi yang terjadi ketika sinar-X mengenai suatu

materi dapat dilihat pada Gambar 2.7.
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Gambar 2.7 Tiga interaksi utama antara sinar-X dan materi (Brouwer, 2006).

Menurut Jamaludin dan Adiantoro (2014), ketika sinar-X primer dari
tabung sinar-X (X-Ray Tube) yang dibangkitkan dengan energi listrik dari sumber
tegangan sebesar 1200 volt ditembakkan pada sebuah sampel, sinar-X tersebut
akan dipantulkan kembali oleh sampel dan ber-fluoresensi. Bila radiasi dari
tabung sinar-X mengenai suatu materi maka elektron dalam materi tersebut akan
tereksitasi ke tingkat energi yang lebih rendah, sambil memancarkan sinar-X
karakteristik. Sinar-X karakteristik akan ditangkap oleh detektor dan diubah ke
dalam sinyal tegangan. Dengan diperkuat oleh Preamp sinyal tersebut dimasukkan
ke analizer untuk diolah datanya. Energi maksimum sinar-X primer (keV)
tergantung pada tegangan listrik (kVolt) dan kuat arus (Ampere). Fluoresensi
sinar-X tersebut akan dideteksi oleh detektor Sili (Silikon Litium). Skema alat
kerja XRF ditunjukkan pada Gambar 2.8.

Hasil analisis XRF pada penelitian Fatimah, dkk. (2006) dalam sintesis
TiOy/zeolit dengan metode pencampuran secara mekanis menunjukkan bahwa
dispersi TiO; ke dalam zeolit menyebabkan kenaikan konsentrasi titan total dalam
zeolit dari 0,15% (b/b) menjadi 2,29% (b/b). Berdasarkan penelitian Setiadi dan

Pertiwi (2007) dalam Fatimah (2020) dapat diketahui hasil analisis XRF pada
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zeolit alam yang telah mengalami beberapa perlakuan preparasi dan aktivasi.
Hasil tersebut menunjukkan bahwa kandungan komponen utama pembentuk
rangka (framework) dari zeolit alam yaitu alumina (Al,Os3) dan silika (SiO;)

secara berturut-turut mempunyai persentase sebesar 10,2816% (b/b) dan

53,2322% (b/b).

Gambar 2.8 Skema alat XRF (Brouwer, 2006).

2.6.2 Karakterisasi Menggunakan X-Ray Diffraction (XRD)

Karakterisasi suatu kristal dengan XRD merupakan suatu metode yang
digunakan untuk menentukan struktur kristal dengan menggunakan sinar-X. Sinar-
X merupakan gelombang elektromagnetik yang memiliki energi di antara 200 eV
sampai 1 MeV dengan panjang gelombang di antara 400-800 nm. Metode
karakterisasi XRD dapat digunakan untuk menganalisa struktur kristal,
menentukan jenis struktur, ukuran partikel dan konstanta, serta rasio fasa dari

suatu materi (Smallman dan Bishop, 1999).
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Menurut Afrozi (2010) prinsip dari XRD yang merupakan difraksi
gelombang sinar-X adalah di mana sinar-X yang ditembakkan akan mengalami
scattering setelah bertumbukan dengan atom kristal. Pola difraksi dari hasil
karakterisasi XRD dapat merepresentasikan struktur kristal. Hamburan sinar-X
yang mengenai bidang-bidang dalam kristal akan tersusun secara teratur dan
berulang (Gambar 2.9). Sinar-X dapat terbentuk apabila suatu logam sasaran
ditembak dengan berkas elektron berenergi tinggi. Dalam eksperimen digunakan
sinar-X yang monokromatis. Jika arah bidang kristal terhadap berkas sinar-X
(sudut ) memenuhi persamaan Bragg, seperti ditunjukkan dalam Persamaan 2.6,

kristal akan memberikan hamburan sinar yang kuat (Callister, 2003).

Gambar 2.9 Ilustrasi pantulan Bragg oleh atom-atom kristal (Callister, 2003).

2d sin 6 = nA (2.6)

Di mana, d adalah jarak antar bidang dalam kristal; 6 adalah sudut deviasi; n
adalah orde (0,1,2,3,..); dan 4 adalah panjang gelombang.

Beberapa penelitian terdahulu yang telah mensintesis material fotokatalis
TiOs-zeolit di antaranya adalah penelitian Putri dan Side (2021) yang

menghasilkan difraktogram hasil XRD seperti pada Gambar 2.10. Berdasarkan
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hasil karakterisasi XRD terlihat bahwa tipikal puncak fase anatas dari TiO,
dengan intensitas puncak tertinggi pada posisi 26 dengan variasi komposisi
masing-masing 25,292; 25,307; 25,286; 25,346; dan 25,294° sesuai dengan
difraktogram TiO; pada (20) 25,291° dan sesuai dengan database Joint Committee
on Powder Diffraction Standards (JCPDS No. 21-1272) di mana pola difraksi
TiO, berada pada (26) 25,281°. Puncak khas zeolit fasa modernit dengan
intensitas puncak tertinggi terlihat pada nilai 26 untuk setiap variasi komposisi
masing-masing 29,411; 29,443; 29,432; 29,460; dan 29,439° yang telah sesuai
dengan difraktogram zeolit modernit pada (26) 29,417° dan juga sesuai dengan

standar zeolit modernit (JCPDS No. 06-0239) yaitu pada (26) 29,43°.
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Gambar 2.10 Difraktogram komposit TiO,-zeolit (Putri dan Side, 2021).
Utubira (2006) dalam penelitiannya melaporkan hasil karakterisasi XRD
pada TiO, yang diembankan pada zeolit seperti yang dapat terlihat pada Gambar
2.11. Dari hasil difraktogram yang diperoleh tidak terlihat refleksi TiO, secara

jelas di daerah 26 (°) = 20 sampai 25, namun terlihat puncak-puncak kecil yang
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mungkin disebabkan oleh refleksi TiO, anatas pada daerah 26 (°) = 35,78 ; 48,54;
dan 56,91 dengan jarak d = 2,50; 1,87; dan 1,61 A (difraktogram C) yang

sebelumnya tidak muncul pada difraktogram (A).
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Gambar 2.11 Difraktogram (a) zeolit alam; (b) TiOy; (c) TiO,-zeolit
(Utubira,2006).
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2.6.3 Karakterisasi Menggunakan UV-Vis Diffuse Reflectance Spectroscopy
(DRS)

Spektrofotometer UV-Vis DRS dapat digunakan untuk mengukur besarnya
energi celah pita pada suatu material semikonduktor. Energi celah pita merupakan
besaran energi yang dibutuhkan oleh suatu elektron untuk dapat bereksitasi dari
pita valensi ke pita konduksi. Semakin besar energi celah pita, maka energi yang
dibutuhkan elektron untuk mencapai pita konduksi akan semakin besar sehingga
elektron akan menjadi sulit bereksitasi. Energi celah pita menjadi salah satu

karakteristik khas material semikonduktor (Hindaryawati, 2020).
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Prinsip dari UV-Vis DRS adalah unsur atau senyawa yang dianalisis dapat
disinari oleh sumber cahaya langsung atau sumber cahaya difusi. Kedua sumber
cahaya tersebut akan memberikan pantulan spekular dan difusi. Refleksi spekular
didefinisikan sebagai refleksi dari permukaan sampel, di mana sudut datang sama
dengan sudut pantul dan nilai dari refleksi spekular bernilai minimun. Refleksi
difusi muncul dari interaksi cahaya dengan berbagai faktor kimia dan fisika dalam
volume reaksi elemen dan merupakan nilai utama pengukuran. Interaksi-interaksi
tersebut mencakup sifat absorpsi, transmisi dan hamburan dari elemen yang
disinari (Danielson, 1996).
Pada sampel bubuk, permukaan dari partikel-partikel dengan ukuran kecil
dapat menghasilkan refleksi berulang-ulang yang disebut dengan “Diffuse
Reflectance” seperti pada Gambar 2.12. Spektra yang dihasilkan dari proses ini

disebut dengan Diffuse Reflectance Spectron (DRS) (Rohman, 2015).

B

S
h ',\

Gambar 2.12 Sampel bubuk dengan orientasi kristal yang random menghasilkan
refleksi sinar yang menyebar (Rohman, 2015).

Diffuse Reflectance Spectra (DRS), diturunkan secara empiris dengan

Kubelka-Munk (K-M) Fuction seperti pada persamaan 2.7.



30

(FR0) = (1-Ro0)2 / 2Ro0 = kis (2.7)

Dengan k adalah koefisien absorbansi; s adalah koefisien scattering; dan Roo
adalah reflektansi relatif terhadap standar (terukur). Penentuan energi celah pita
dapat ditentukan melalui hubungan fungsi Kubelka-Munk dengan energi.
Perhitungan kemudian diplotkan antara y = (K—M.hv)l/2 dengan X= hv. Energi
celah pita ditentukan pada y = 0.

Untuk mempelajari modifikasi sifat elektronik dari material yang disintesis
dapat digunakan metode alternatif dengan menentukan energi celah pita
berdasarkan spektra UV-Vis DRS. Struktur pita energi merupakan faktor kunci
yang mempengaruhi aktivitas fotokatalitik suatu katalis (Zhong, dkk., 2016).
Celah pita komposit dapat diperoleh dari data absorpsi dengan menggunakan

persamaan Tauc seperti pada persamaan 2.8.

o= ay (hv-Eg)"" (2.8)

Dengan o merupakan koefisien absorpsi; ay adalah konstanta koefisien absorpsi
linear; hv adalah energi foton; E, adalah celah pita optis; dan » adalah nilai
tergantung pada jenis transisi elektronik (nilai antara 0,5 dan 3).

Hasil karakterisasi UV-Vis DRS fotokatalis TiO,-zeolit alam yang telah
dilakukan oleh Saadati, dkk. (2016) dapat dilihat pada Gambar 2.13. Hasil spektra
tersebut menunjukkan bahwa fotokatalis TiO,-zeolit alam dapat menyerap baik
cahaya tampak maupun UV. Terlihat bahwa sampel TiO,-zeolit alam tidak seperti

Ti0,-P25 komersial, menunjukkan absorbansi dalam rentang cahaya UV yang
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menunjukkan potensinya untuk dapat diaktifkan oleh cahaya tampak. Energi celah
pita dari material TiO,-P25 komersial mengalami penurunan energi celah pita dari

3,2 menjadi 2,4 eV setelah diembankan pada zeolit.
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Gambar 2.13 Spektra UV-Vis Diffuse Reflectance Spectra dari sampel TiO,-P25
dan TiO;-zeolit alam (Saadati, dkk., 2016).

2.7 Pengaruh Variasi pH dan Konsentrasi H,O, Terhadap Fotodegradasi
Limbah Zat Warna

Efektivitas fotodegradasi dipengaruhi oleh beberapa faktor, di antaranya
adalah efek pH dan konsentrasi H,O,. Dalam reaksi kimia, pH menjadi faktor
penting dalam berbagai reaksi. Pada reaksi fotokatalitik, pH mempengaruhi
beberapa hal seperti keadaan ionisasi dari permukaan TiO,, perubahan struktur
komponen zat warna karena pertukaran ion, serta reaksi antara ion hidroksida dan
hole positif. Maka dari itu perlu diketahui dan diatur pH optimum untuk
meningkatkan laju degradasi (Kodom, dkk., 2012) Puncak absorpsi maksimal
akan bergantung pada nilai pH. Berdasarkan penelitian terdahulu, telah diketahui

bahwa degradasi metil jingga akan berlangsung lebih optimal pada kondisi pH di
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bawah titik muatan nol TiO,. Berdasarkan Andronic dan Duta (2008) titik nol
(pzc) dari TiO, adalah pada pH 6,25. Pada pH yang lebih tinggi permukaan akan
bermuatan negatif sedangkan pada pH yang lebih rendah akan bermuatan positif

(Huang, 2008). Hal ini dapat dijelaskan melalui persamaan reaksi 2.9 dan 2.10.

TiOH+H ™ — TiOH," (2.9)

TiOH+OH  — TiO™ + H,0 (2.10)

TiOH,', TiOH, TiO merupakan muatan permukaan positif, netral dan
negatif pada TiO,. Dengan demikian permukaan titania akan bermuatan positif
pada kondisi asam dan bermuatan negatif pada kondisi basa. Muatan permukaan
titania akan mempengaruhi interaksi dengan zat warna baik tolakan maupun
tarikan. Karena adanya gaya elektrostatis tarik menarik antara zat warna metil
jingga yang berupa anionik dengan permukaan TiO, yang bermuatan positif
(TiOH,") pada kondisi asam menyebabkan aktivitas degradasi zat warna metil
jingga menjadi lebih tinggi pada pH asam daripada pH basa. Adsorpsi metil
jingga akan meningkat dengan adanya interaksi elektrostatik dengan fotokatalis.
Peningkatan adsorpsi akan menyebabkan oksidasi zat warna lebih mudah terjadi.
(Hadi dan Wahab, 2015; Huang, 2008; Wardhani, dkk., 2015). Selain itu, metil
jingga memiliki kestabilan pada rentang pH asam yaitu antara pH 3 hingga pH 5,
di atas atau di bawah rentang pH tersebut warna metil jingga akan berubah
menjadi kuning atau merah (Islam dan Basu, 2015). Penentuan kondisi optimum
proses fotodegradasi akan lebih baik jika dilakukan pada rentang pH di mana

metil jingga bersifat stabil.
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Andronic dan Duta (2008) melaporkan bahwa untuk 31,25x10™* mM zat
warna metil jingga, pH optimal dalam degradasi adalah sebesar 5,65. Penelitian
Barka, dkk. (2008) serta Aziztyana, dkk. (2019) juga mendukung hasil serupa di
mana degradasi fotokatalitik metil jingga tergantung pada pH larutan dan akan
berjalan lebih baik pada zona pH asam. Kodom, dkk. (2012) dalam penelitiannya
mendegradasi zat warna metil jingga menggunakan TiO, dengan variasi pH (1; 3;
6,1; 10; dan 12), melaporkan bahwa pH 1 lebih disukai dalam fotodegradasi metil
jingga dengan hasil adsorpsi dan efektivitas yang paling tinggi.

Faktor lain yang juga berpengaruh pada fotodegradasi zat warna metil
jingga adalah konsentrasi H,O,. Rekombinasi elektron/iole salah satu kelemahan
utama dalam aplikasi fotokatalitik TiO, karena menyebabkan pemborosan energi.
Dengan tidak adanya askeptor maupun donor elektron yang memadai, tahapan
rekombinasi akan mendominasi dan akhirnya dapat membatasi hasil kuantum.
Maka dari itu, penting untuk mencgah rekombinasi elektron/hole untuk
memastikan efisiensi reaksi fotokatalitik (Nam, dkk., 2002). Penambahan aseptor
oksidan/elektron eksternal pada sebuah semikonduktor akan meningkatkan
degradasi fotokatalitik dari kontaminan organik dengan cara sebagai berikut
(Kodom, dkk., 2012):

a. Menghilangkan rekombinasi elektron/hole dengan menerima elektron dari pita
konduksi.

b. Meningkatkan konsentrasi radikal hidroksil dan laju oksidasi dari senyawa
intermediet.

c. Menghasilkan lebih banyak radikal dan spesies pengoksidasi lainnya untuk

mempercepat efisiensi degradasi senyawa intermediet.
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Penambahan H,0O, dapat meningkatkan konsentrasi radikal hidroksil.
Adanya H;0, yang digunakan dapat mengikat elektron (¢’) dari pita valensi ke
pita konduksi sehingga terjadi pemisahan muatan ¢ dan 4" dan berfungsi
membentuk radikal. Semakin banyak jumlah radikal hidroksil yang dihasilkan
akan menyebabkan semakin banyak pula senyawa/zat warna yang terdegradasi
(Suhernadi, dkk., 2014). Pembentukan radikal hidroksil dengan adanya H,0O;

ditunjukkan oleh reaksi pada persamaan 2.11 hingga 2.13 (Huang, dkk., 2008):

H,0,+¢  — OH ++OH 2.11)
H,0, ++0; — O, + OH +*OH (2.12)
H,0,+hv  —2+0H (2.13)

Radikal hidroksil, *OH, merupakan oksidator super kuat dan merupakan
spesies dominan dalam proses fotokatalitik, serta mampu mengoksidasi berbagai
zat organik pada permukaan TiO, yang disinari dengan sinar UV. Penambahan
H,0, akan memfasilitasi pembentukan <OH dan meningkatkan efisiensi
fotodegradasi (Huang, dkk., 2008).

H,0O, bertindak sebagai pengumpul *OH dan tempat pembuangan *OH
dalam larutan sehingga penambahan H,O, dengan konsentrasi yang terlalu tinggi
justru akan menghambat reaksi degradasi zat warna (Huang, dkk., 2008). Kodom,
dkk. (2012) melaporkan bahwa dengan penambahan H,O, laju diskolorasi metil
jingga meningkat. Meskipun demikian meningkatkan konsentrasi H,O, tidak
mempengaruhi laju degradasi secara signifikan. Berdasarkan penelitiannya proses

degradasi zat warna metil jingga 1 mM menggunakan TiOu/stainless steel dan
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sumber sinar UV paling efektif diperoleh dengan penambahan sebanyak 0,20 M
H,0,. Aziztyana, dkk. (2019) melaporkan konsentrasi H,O, sebesar 12%
menghasilkan persen degradasi yang paling optimum untuk 10 ppm larutan metil
jingga dengan menggunakan fotokatalis TiO,-zeolit. Hasil penelitian Huang, dkk.
(2008) menunjukkan kosentrasi H,O, optimum untuk degradasi metil jingga 20
mg/L menggunakan sinar UV dan fotokatalis 0,5 wt% Pt-TiO,/zeolit adalah

sebesar 1,5 mM/L.



BAB III

METODE PENELITIAN

3.1 Waktu dan Tempat Penelitian
Penelitian ini dilaksanakan pada bulan Februari-April 2022 di
Laboratorium Kimia Anorganik, dan Laboratorium Instrumentasi Jurusan Kimia,

Universitas Islam Negeri Maulana Malik Ibrahim Malang.

3.2 Alat dan Bahan
3.2.1 Alat

Alat-alat yang digunakan dalam penelitian ini adalah seperangkat alat
gelas, ayakan 200 mesh, botol semprot, spatula, kot plate, magnetic stirer, neraca
analitik, mortar dan alu, mortar agate, stopwatch, sonikator, centrifugator,
centrifuge tube, oven, tanur, pH meter, reaktor UV, spektrofotometer UV-Vis,

instrumen XRF, XRD, dan UV-Vis DRS.

3.2.2 Bahan
Bahan-bahan yang digunakan dalam penelitian ini adalah zat warna
sintetik metil jingga, TiO, anatas SA, zeolit alam Bandung, akuades, etanol 96%,

HC1 6 M, HC1 1 M, H;0, dengan berbagai konsentrasi, dan kertas saring.

33 Rancangan Penelitian
Penelitian ini bertujuan untuk mengetahui pengaruh variasi pH serta
penambahan H,0, pada efektivitas fotodegradasi metil jingga dengan

menggunakan fotokatalis TiO,-zeolit. Fotokatalis TiO;-zeolit disintesis dari

36
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prekursor TiO, serbuk dan zeolit alam dengan metode sonikasi dengan frekuensi
20 kHz dan suhu kalsinasi 500°C. Material hasil sintesis dikarakterisasi dengan
instrument XRF untuk analisis senyawa penyusun, instrumen XRD untuk analisis
struktur kristal, dan spektrofotometer UV-Vis DRS untuk analisis energi celah
pita. Uij pengaruh variasi pH ditentukan pada rentang pH 2, 4, dan 6, sedangkan
uji pengaruh penambahan H,0, pada proses fotodegradasi dilakukan
menggunakan variasi konsentrasi H,O, 10, 15, 20, 25, dan 30% dengan sumber

energi cahaya berasal dari lampu UV.

34 Tahapan Penelitian
Tahapan-tahapan pada penelitian ini adalah:

a. Preparasi zeolit alam.

b. Aktivasi zeolit alam.

c. Sintesis material TiO,-zeolit alam menggunakan metode sonikasi.

d. Karakterisasi material TiO;-zeolit alam hasil sintesis menggunakan instrumen
XRF, XRD dan UV-Vis DRS.

e. Penentuan panjang gelombang maksimum dan pembuatan kurva standar metil
jingga.

f.  Uji aktivitas fotokatalis TiO,-zeolit alam pada proses fotodegradasi zat warna

metil jingga dengan variasi pH dan konsentrasi H,O,.

3.5 Prosedur Penelitian
3.5.1 Preparasi Zeolit

Zeolit alam sebanyak 150 g dihaluskan dan diayak dengan ukuran 200

mesh. Kemudian zeolit alam ditimbang 100 g dan ditambahkan 200 mL akuades
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dalam erlenmeyer. Selanjutnya larutan diaduk dengan magnetic stirrer pada
temperatur kamar selama 30 menit. Larutan disaring menggunakan kertas saring
dan dikeringkan dengan oven pada suhu 100°C selama 2 jam. Padatan zeolit
tersebut kemudian diletakkan dalam desikator selama 30 menit dan ditimbang

hingga berat konstan.

3.5.2 Aktivasi Zeolit

Zeolit alam yang telah dipreparasi ditimbang sebanyak 30 g dan direndam
dalam HCl 6 M sebanyak 60 mL. Kemudian larutan diaduk menggunakan
magnetic stirrer selama 3 jam. Setelah selesai pengadukan selanjutnya zeolit
disaring menggunakan kertas saring lalu dicuci menggunakan akuades hingga pH
netral. Padatan zeolit yang didapat kemudian dikeringkan dalam oven pada suhu

100°C selama 2 jam dan dikalsinasi selama 4 jam pada suhu 500°C.

3.5.3 Sintesis TiO,-Zeolit

Fotokatalis TiO;-zeolit disintesis dengan menimbang masing-masing TiO»
dan zeolit teraktivasi sebanyak 1,8 dan 3 g, lalu ditambahkan 48 mL etanol 96%
sebagai agen pendispersi. Kemudian campuran digerus dengan menggunakan
mortar agate selama 1 jam. Suspensi tersebut disonikasi menggunakan ultrasonic
vibracell dengan frekuensi 20 kHz selama 30 menit disertai pulse 5 detik. Hasil
sonikasi selanjutnya didiamkan selama 2 hari lalu disaring dan dicuci dengan
etanol serta akuades. Rendemen yang diperoleh selanjutnya dikeringkan dengan

oven pada suhu 110°C selama 3 jam dan dikalsinasi pada suhu 500°C selama 6
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jam. Setelah dikalsinasi, padatan kemudian dihaluskan hingga berbentuk serbuk

(Sene, dkk., 2017).

3.5.4 Karakterisasi TiO,-Zeolit
3.5.4.1 Karakterisasi dengan X-Ray Fluorescence (XRF)

Material TiO;-zeolit hasil sintesis dikarakterisasi menggunakan alat XRF
untuk mengetahui komponen yang terkandung di dalamnya. Sampel dihaluskan
kemudian diletakkan dalam tempat sampel (sample holder). Selanjutnya sampel
disinari dengan sinar-X. Data yang akan diperoleh berupa persentase unsur-unsur

yang terkandung dalam sampel material.

3.5.4.2 Karakterisasi dengan X-Ray Diffraction (XRD)

Difraksi sinar-X digunakan untuk mengidentifikasi fasa dan menentukan
kristalinitas sampel. Difraktometer yang digunakan adalah XRD, merk Philip,
tipe: X’pert Pro. Pengukuran dilakukan dengan Cu sebagai logam target, terisi
generator 40 kV dan arus 30 mA, sehingga dihasilkan radiasi Cu-Ka. Pola difraksi
sinar-X merepresentasikan intensitas puncak difraksi sebagai fungsi dari sudut 26
pada rentang 5-60°. Data yang diperoleh dari karakterisasi dengan XRD adalah
difraktogram yang akan dibandingkan dengan standar JCPDS TiO, anatas dan
zeolit mordenit untuk mengetahui karakteristik dari TiO, setelah diembankan pada

zeolit alam.
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3.5.4.3 Karakterisasi dengan UV-Vis Diffuse Reflectance Spectroscopy (UV-
Vis DRS)

Karakterisasi dengan UV-Vis DRS dilakukan untuk mengetahui karakter
serapan sinar dan energi celah pita dari material hasil sintesis di daerah sinar UV
dan sinar tampak. Sampel berupa serbuk halus yang akan dikarakterisasi
ditempatkan pada sample holder kemudian diukur persentase reflektansinya pada
rentang panjang gelombang 200-800 nm. Hasil dari karakterisasi ini akan
diperoleh grafik energi celah pita di mana grafik ini akan menunjukkan grafik
hubungan antara foton (sumbu x) dengan kuadrat koefisien absorbsi (sumbu y).
Besarnya energi celah pita dapat ditentukan dengan cara menarik garis lurus dari
ujung kurva koefisien absorbsi berpotongan dengan sumbu x. Titik potong

tersebut yang menunjukkan energi celah pita dari material TiO,-zeolit.

3.5.5 Pembuatan Larutan Standar dan Sampel Metil Jingga
3.5.5.1 Pembuatan Larutan Induk Metil Jingga 100 ppm

Sebanyak 0,01 g metil jingga ditimbang secara analitik kemudian
dilarutkan dengan 50 mL akuades dalam gelas beaker. Selanjutnya, larutan
dipindahkan secara kuantitatif ke dalam labu ukur 100 mL dan ditambahkan
akuades hingga tanda batas lalu dihomogenkan. Hasil yang diperoleh yaitu larutan

induk metil jingga 100 ppm sebanyak 100 mL.

3.5.5.2 Pembuatan Larutan Standar Metil Jingga
Larutan induk metil jingga 100 ppm diambil dengan menggunakan pipet
sebanyak 2,0; 4,0; 6,0; 8,0 dan 10,0 mL lalu dituangkan ke dalam labu ukur 100

mL. Larutan diencerkan sampai tanda batas lalu dihomogenkan. Hasil yang
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diperoleh yaitu larutan metil jingga dengan konsentrasi 2, 4, 6, 8 dan 10 ppm

masing-masing sebanyak 100 mL.

3.5.5.3 Pembuatan Larutan Sampel Metil Jingga

Larutan sampel metil jingga dibuat dari larutan induk metil jingga 100
ppm yang diambil secara kuantitatif sebanyak 10,0 mL dengan pipet, lalu
dipindahkan ke dalam labu ukur 100 mL. Larutan diencerkan sampai tanda batas
lalu dihomogenkan. Hasil yang diperoleh yaitu larutan metil jingga dengan

konsentrasi 10 ppm.

3.5.6 Penentuan Panjang Gelombang Maksimum Metil Jingga

Sebelum pengukuran sampel dengan spektrofotometer UV-Vis, perlu
dilakukan pengukuran blanko dengan akuades. Larutan standar metil jingga yang
telah dibuat diukur absorbansinya menggunakan spektrofotometer UV-Vis, dan
akan diperoleh panjang gelombang maksimumnya. Panjang gelombang
maksimum diperoleh dari nilai absorbansi tertinggi. Pengukuran panjang

gelombang maksimum metil jingga dilakukan pada rentang 400-800 nm.

3.5.7 Pembuatan Kurva Standar Metil Jingga

Larutan standar metil jingga yang telah dibuat masing-masing diukur
absorbansinya menggunakan spektrofotometer UV-Vis pada panjang gelombang
maksimum yang telah didapat sebelumnya. Absorbansi yang diperoleh dari
masing-masing larutan standar kemudian dibuat kurva kalibrasi dengan sumbu x

sebagai konsentrasi larutan standar (ppm) dan sumbu y sebagai absorbansi yang
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dihasilkan oleh larutan standar. Dari grafik tersebut akan didapatkan persamaan

regresi linier y = ax + b.

3.5.8 Uji Aktivitas Fotodegradasi Larutan Metil Jingga
3.5.8.1 Uji Aktivitas Fotodegradasi Larutan Metil Jingga dengan Variasi pH

Sebanyak 4 buah gelas beaker 100 mL disiapkan dan diberi label 1-4.
Masing-masing gelas diisi dengan 25 mL larutan metil jingga 10 ppm. Gelas label
1 untuk larutan metil jingga tanpa katalis, sedangkan label 2-4 berturut-turut untuk
larutan metil jingga dengan katalis TiO,-zeolit yang telah diatur pH dengan
menggunakan larutan HC1 0,1 dan 1 M menjadi pH 2, 4 dan 6. Larutan campuran
kemudian disinari dengan reaktor UV selama 60 menit sambil diaduk terus
menerus menggunakan magnetic stirrer. Larutan metil jingga hasil degradasi,
masing-masing disentrifuge untuk memisahkan antara padatan fotokatalis dan
supernatan. Supernatan yang diperoleh diukur absorbansinya dengan

spektrofotometer UV-Vis.

3.5.8.2 Uji Aktivitas Fotodegradasi Larutan Metil Jingga dengan Variasi
Konsentrasi H,O,

Mula-mula disiapkan 6 buah gelas beker 100 mL dan diberi label 1-6.
Label 1 untuk larutan metil jingga tanpa katalis, sedangkan label 2-6 berturut-turut
untuk larutan metil jingga dengan katalis TiO,-zeolit yang telah ditambahkan
H,0, dengan variasi konsentrasi 10, 15, 20, 25 dan 30%. Larutan campuran
kemudian disinari dengan reaktor UV selama 60 menit sambil diaduk terus
menerus menggunakan magnetic stirrer. Larutan metil jingga hasil degradasi,

masing-masing disentrifuge untuk memisahkan antara padatan fotokatalis dan
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supernatan. Supernatan yang diperoleh diukur absorbansinya dengan

spektrofotometer UV-Vis.

3.5.8.3 Uji Efektivitas Fotodegradasi Metil Jingga
Pengujian untuk mengetahui efektivitas fotodegradasi zat warna metil
jingga dilakukan dengan beberapa kondisi reaksi sebagai berikut:
a. pH optimum (tanpa TiO,, zeolit dan TiO,-zeolit);
b. pH optimum (dengan TiO5);
c. pH optimum (dengan zeolit);
d. pH optimum (dengan Ti10;-zeolit);
e. H,O, konsentrasi optimum (tanpa TiO,, zeolit dan TiO,-zeolit);
f. H,O; konsentrasi optimum (dengan TiO,);
g. H,O; konsentrasi optimum (dengan zeolit); dan
h. H,O; konsentrasi optimum (dengan TiO;-zeolit).
Masing-masing dibuat dengan volume akhir 25 mL dengan waktu degradasi
selama 60 menit kemudian diukur absorbansinya dengan spektrofotometer UV-

Vis pada panjang gelombang maksimum larutan induk metil jingga.



BAB V

PENUTUP

5.1 Kesimpulan
Berdasarkan data hasil penelitian yang telah dilakukan dapat diambil

kesimpulan sebagai berikut:

a. Ti0;-zeolit alam berhasil disintesis dengan metode sonikasi. Berdasarkan
hasil XRF diketahui bahwa terjadi perubahan persentase Ti setelah proses
pengembanan yang menunjukkan bahwa Ti telah berhasil diembankan
pada zeolit alam. Berdasarkan karakterisasi XRD, keberhasilan
pengembanan TiO, pada zeolit alam diketahui dengan munculnya puncak
TiO, dan zeolit pada difraktogram TiO,-zeolit. Kemudian berdasarkan
data hasil UV-Vis DRS, TiO, anatas mengalami penurunan nilai energi
celah pita dari 3,18 eV menjadi 3,12 eV setelah diembankan pada zeolit.

b. Semakin rendah nilai pH, semakin tinggi persentase degradasi metil
jingga. Persentase degradasi tertinggi dicapai oleh TiO;-zeolit pada
kondisi pH 2 dengan persen degradasi sebesar 51,9066%. Namun pada pH
tersebut metil jingga telah mengalami perubahan struktur menjadi metil
merah dan pergeseran panjang gelombang maksimum.

c. Semakin tinggi konsentrasi H,O,, semakin tinggi persentase degradasi
metil jingga. Persentase degradasi tertinggi dicapai oleh TiO,-zeolit
disertai penambahan HO, 30% dengan persen degradasi sebesar

89,4823%.
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Saran
Perlu dilakukan karakterisasi XRD pada zeolit alam sebelum diaktivasi
untuk mengetahui apakah terjadi kerusakan struktur setelah proses aktivasi
atau tidak.
Penelitian ini perlu untuk dilakukan pada pH metil jingga (>4,3) untuk

menghindari adanya perubahan struktur metil jingga menjadi metil merah.
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