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ABSTRAK

Putri, K. F. S. 2021. Pengaruh Lama Penyinaran dan Massa Katalis Terhadap
Efektivitas Degradasi Methyl Red Menggunakan Fotokatalis TiO.-Zeolit
Alam. Skripsi. Jurusan Kimia Fakultas Sains dan Teknologi Universitas Islam
Negeri Maulana Malik Ibrahim Malang. Pembimbing I: Lulu’atul Hamidatu Ulya,
M.Sc; Pembimbing Il: Nur Aini, M.Si.

Kata kunci: methyl red, fotokatalis, TiO,-zeolit, sonikasi

Methyl red adalah limbah zat warna yang banyak digunakan oleh industri tekstil
dan bersifat toksik terhadap lingkungan. Sebagian besar zat warna tekstil hilang selama
proses pencelupan dan dilepaskan ke perairan sebagai limbah industri tekstil sehingga
diperlukan metode yang dapat digunakan untuk menanggulangi limbah, salah satunya
dengan fotodegradasi. TiO adalah fotokatalis yang umum digunakan dan dipelajari karena
memiliki kesatabilan secara kimiawi, tidak beracun, dan harga relatif terjangkau.
Fotokatalis TiO, memiliki band gap yang cukup lebar yaitu 3,2 eV. Untuk meningkatkan
kemampuan fotokatalitik dari TiO,dengan menurunkan energi band gap, maka diperlukan
pengembanan ke material pendukung seperti zeolit alam.

TiO2-zeolit alam disintesis dengan metode sonikasi. Hasil material sintesis
dikarakterisasi dengan XRD (X-Ray Diffraction) untuk mengetahui struktur kristal dan
ukuran kristal, FTIR (Fourier Tranform Infrared) untuk mengetahui gugus fungsi serapan,
dan UV-Vis/DRS (Diffuse Reflectance Spectroscopy) untuk mengetahui energi celah pita
dan daerah serapan sinar panjang gelombang. Sampel fotokatalis diuji aktivitas
fotodegradasi dengan pengaruh variasi lama waktu penyinaran dan massa katalis TiO»-
zeolit alam dengan diukur absorbansi menggunakan spektrofotometri UV-Vis.

Hasil karakterisasi XRD yang dilakukan terhadap sampel menunjukkan bahwa
TiO2-zeolit mengandung fasa anatas dan zeolit mordenit dengan ukuran kristal TiO2-zeoli
sebesar 25,88 nm. Berdasarkan hasil spektra FTIR didapatkan serapan pada 682-698 cm™
yang menunjukkan interaksi yang terjadi antara TiO, dengan pori luar zeolit. Data UV-
Vis/DRS menunjukkan bahwa TiO dan TiO, menghasilkan band gap sebesar 3,13 dan 3,02
eV. Waktu optimum yang diperoleh pada proses fotodegradasi adalah 40 menit, sedangkan
massa optimum fotokatalis TiO-zeolit adalah 100 mg
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ABSTRACT

Putri, K. F. S. 2021. The Effect of Irradiation Time and Catalyst Mass on the
Effectiveness of Methyl Red Degradation Using TiO.-Natural Zeolite
Photocatalyst. Thesis. Department of Chemistry, Faculty of Science dan
Technology, State Islamic University of Maulana Malik Ibrahim Malang.
Supervisor I: Lulu'atul Hamidatu Ulya, M.Sc; Advisor Il: Nur Aini, M.Si

Key words : methyl red, photocatalyst, TiO2-zeolite, sonication

Methyl red is a dye waste that is widely used by the textile industry and it has toxic
properties to the environment. Most of the textile dyes are lost during the dyeing process
and it is released into the waters as textile industry waste, so the method used to overcome
the waste is needed, one of which is photodegradation. TiO; is a photocatalyst that is
commonly studied because it is chemically stable, non-toxic, and relatively inexpensive.
TiO; photocatalyst has a fairly wide band gap of 3.2 eV. To increase the photocatalytic
ability of TiO- by reducing the band gap energy, it is necessary to attach it to a supporting
material such as natural zeolite.

TiOz-natural zeolite is synthesized by sonication method. The results of the
synthesis material are characterized by XRD (X-Ray Diffraction) to determine the crystal
structure and crystal size, FTIR (Fourier Transform Infrared) to determine the absorption
functional group, and UV-Vis/DRS (Diffuse Reflectance Spectroscopy) to determine the
band gap energy and wavelength absorption region. Photocatalyst samples are tested by
photodegradation activity with the effect of variations on irradiation time and mass of TiO,-
natural zeolite catalyst by measuring absorbance using UV-Vis spectrophotometry.

The results of XRD characterization carried out on the samples showed that TiO--
zeolite contained anatase and mordenite zeolite phases with a crystal size of 25.88 nm TiO,-
zeolite. Based on the results of the FTIR spectra, the absorption is at 682-698 cm™ which
shows the interaction that occurs between TiO; and the outer pore of the zeolite. UV-
Vis/DRS data shows that TiO, and TiO-zeolite produce a band gap of 3.13 and 3,02 eV.
The optimum time obtained in the photodegradation process is 40 minutes, while the
optimum mass of TiO»-zeolite photocatalyst is 100 mg.
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PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Limbah cair yang dikeluarkan oleh industri tekstil mengandung berbagai zat
pewarna yang berbahaya bagi lingkungan. Sebagian besar pewarna tersebut
digunakan sebagai bagian dari pigmentasi bahan, kulit, kertas, dan produksi
keramik dari pewarna azo (Azad dan Gajanan, 2017). Diperkirakan dari 1 hingga
15% pewarna hilang selama proses pencelupan dan dilepaskan ke perairan sebagai
limbah industri tekstil. Pelepasan air limbah berwarna ini dapat mengganggu
kehidupan organisme akuatik (Senthilkumaar, dkk., 2006). Pelepasan limbah zat
pewarna tersebut ke ekosistem merupakan sumber polusi karena memiliki sifat
stabil, toksik, dan non-biodegradable (Rashed dan EI-Amin, 2007). Salah satu zat
warna azo yang bersifat karsinogenik dan banyak digunakan dalam proses
laboratorium dan sebagai pewarna dalam industri tekstil adalah methyl red
(Andarini, dkk., 2013).

Methyl red adalah salah satu zat warna anionik yang mengandung gugus
azo. Zat warna ini banyak digunakan pada proses pewarnaan dan indikator dalam
penentuan titik akhir titrasi. Walaupun methyl red tidak terlalu berbahaya tetapi
dapat menyebabkan hipersensitif dan alergi. Keberadaan zat warna dalam perairan
dapat mengurangi serapan cahaya matahari sehingga mengganggu proses
fotosintesis tanaman yang menyebabkan berkurangnya kadar oksigen dalam air
(Madjid, dkk., 2015). Pembuangan zat warna tekstil ke lingkungan perairan juga

menyebabkan berbagai macam penyakit yang mengganggu aktivitas penduduk di



sekitar wilayah tersebut. Allah berfirman dalam Surah Ar-Rum (30) ayat 41.:

£) 3 0n aelal V3lae (o) i A4 QA (ol S8 Ly Al Al (8 Sl s
Artinya: “Telah tampak kerusakan di darat dan di laut disebabkan karena
perbuatan tangan manusia; Allah menghendaki agar mereka merasakan sebagian
dari (akibat) perbuatan mereka, agar mereka kembali (ke jalan yang benar)” (QS.
Ar-Rum: 41).

Shihab (2002) dalam Tafsir al-Misbah menjelaskan, kata fasad pada ayat di
atas memiliki makna “keluarnya sesuatu dari keseimbangan. Baik sedikit ataupun
banyak”. Kata ini digunakan untuk merujuk segala hal baik jasmani, jiwa
lingkungan dan hal lain sebagai antonim dari al-salah (manfaat). Al-Maragi (1974)
dalam buku Tafsir al-Maragi menjelaskan bahwa surat Ar-Rum ayat 41 merupakan
isyarat telah muncul berbagai kerusakan di dunia akibat dari perbuatan manusia
yang merusak lingkungan karena tidak ada lagi kesadaran yang timbul dari dalam
diri mereka dan agama tidak dapat berfungsi untuk mengekang hawa nafsu dalam
melakukan tindakan tercela. Oleh sebab itu, Allah Swt. memberikan mereka
balasan dari sebagian apa yang telah mereka kerjakan berupa kemaksiatan dan
perbuatan-perbuatan yang berdosa agar mereka senantiasa bertaubat dan kembali
ke jalan yang benar. Ibnu Katsir (1978) dalam buku Tafsir al-Qur’an al-Azim juga
menerangkan bahwa balasan dari orang-orang yang berbuat kerusakan di bumi
adalah berkurangnya hasil tanam-tanaman dan buah-buahan. Semakin besar
kerusakan yang ditimbulkan, maka semakin buruk pula pembalasan-Nya.

Terdapat berbagai metode yang dikembangkan oleh untuk menanggulangi
dampak pencemaran lingkungan akibat limbah zat warna, antara lain adsorbsi,
biodegradasi serta metode kimia seperti klorinasi dan ozonasi. Metode-metode
tersebut walaupun cukup efektif namun memerlukan biaya operasional yang tidak

sedikit sehingga perlu dicari alternatif lain yang relatif lebih murah dan efektif. Oleh
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sebab itu, dikembangkan metode-metode yang lebih modern seperti koagulasi
kombinasi, oksidasi elektrokimia, flokulasi, osmosis balik dan adsorbsi
menggunakan karbon aktif. Namun metode-metode ini juga memiliki banyak
kelemahan yaitu munculnya permasalahan baru seperti dihasilkannya fasa baru
yang mengandung polutan yang lebih terkonsentrasi (Wijaya, dkk., 2005).

Salah satu teknologi yang banyak dikembangkan untuk mendegradasi
berbagai limbah industri adalah proses fotokatalitis atau fotodegradasi.
Fotokatalisis merupakan proses reaksi kimia yang dibantu adanya cahaya dan
katalis (Andarini, dkk., 2013). Fotokatalisis dapat digunakan untuk menghancurkan
pewarna menggunakan katalis semikonduktor di bawah iradiasi cahaya. Proses ini
melibatkan akumulasi polutan pada permukaan fotokatalis yang kemudian
difotodegradasi oleh spesies reaktif pada penyinaran dengan cahaya dengan
panjang gelombang yang sesuai (Nyamukamba, dkk., 2017). Metode fotodegradasi
dipilih karena merupakan metode yang efektif dalam menguraikan senyawa polutan
menjadi senyawa yang tidak berbahaya seperti H.O dan CO> (Irwan, dkk., 2016).
Prinsip fotodegradasi adalah adanya loncatan elektron dari pita valensi ke pita
konduksi pada logam semikonduktor jika dikenai suatu energi foton. Loncatan
elektron ini menyebabkan timbulnya hole (lubang elektron) yang dapat berinteraksi
dengan pelarut (air) membentuk radikal OHe. Radikal bersifat aktif dan dapat
berlanjut untuk menguraikan senyawa organik target (Fatimah dan Wijaya, 2005).

TiO2 adalah fotokatalis yang paling banyak digunakan dan dipelajari karena
memiliki keunggulan antara lain stabilitas kimia yang tinggi, relatif tidak beracun,
dan biaya terjangkau dibandingkan dengan beberapa semikonduktor yang lain

seperti CdS, ZnS, CdTe, ZnSe, CdSe, ZnO, WOs3, CeO2, ZrO,, Nb20s, Fe203, dan
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SnO2 (Nyamukamba, dkk., 2017). TiO. dianggap sebagai semikonduktor yang
sangat efisien karena dapat membentuk pasangan lubang elektron di bawah
penyinaran sinar UV sehingga dapat digunakan sebagai material fotokatalis
(Senthulkumaar, dkk., 2006). TiO2 juga memiliki aktivitas fotokatalis yang tinggi
dan energi band gap sebesar 3,2 eV untuk struktur anatas. Fatimah dan Wijaya
(2005) melaporkan bahwa TiO> dalam bentuk kristal anatas merupakan komponen
aktif dalam fotokatalis dibandingkan bentuk rutil yang memiliki energi band gap
sebesar 3,04 eV. Jika fotokatalis TiO dikenai suatu sinar UV dengan A < 385 nm
untuk anatas dan A = 405 nm untuk rutil, akan menghasilkan spesies oksidator pada
permukaan yang berperan penting dalam aktivitas fotodegradasi.

Material semikonduktor TiO> kurang maksimal jika digunakan dalam
keadaan murni karena mempunyai luas permukaan yang relatif rendah. Selain itu,
TiO2 yang digunakan dalam sistem larutan (terdispersi dalam air) akan sulit
dipisahkan karena membentuk gumpalan dan menghalangi radiasi sinar UV
sehingga tidak mampu mengaktifkan seluruh partikel fotokatalis (Andari dan
Wardhani, 2014). Untuk mengatasi kelemahan ini, TiO2 perlu diembankan pada
material penyangga untuk dapat meningkatkan kemampuan fotokatalitik dan
kapasitas serapannya. Beberapa material penyangga yang telah digunakan adalah
material alam seperti zeolit atau bentonit (Shankar, dkk., 2006). TiO. yang
didispersikan ke dalam pori-pori zeolit, dapat dijadikan sebagai fotokatalis yang
lebih irit dan praktis. Zeolit sering digunakan sebagai matriks untuk sintesis oksida-
oksida logam karena mempunyai pori-pori yang besar sehingga dapat mengadsorbsi
senyawa lain yang berukuran lebih kecil. Selain itu zeolit melimpah di alam dengan

harga yang terjangkau (Utubira, dkk., 2006; Andari dan Wardhani, 2014).
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Metode yang dapat digunakan untuk sintesis material fotokatalis TiO-zeolit
antara lain metode padatan, sol-gel, sonikasi, dan impregnasi. Salah satu metode
sederhana dan menghasilkan ukuran partikel yang sangat kecil adalah metode
sonikasi yang memanfatkan gelombang ultrasonik dengan frekuensi > 20 kHz
(McClements, 1995). Kelebihan dari metode sonikasi dibandingkan metode lain
yaitu: (a) waktu yang diperlukan relatif cepat, (b) alat yang relatif sederhana, (c)
suhu yang digunakan rendah, dan (d) menghasilkan partikel ukuran yang seragam
(Inggarwati, dkk., 2020).

Sintesis TiOz-zeolit telah banyak dilakukan oleh para peneliti untuk
mendegradasi limbah zat warna seperti methyl red. Parameter analisis yang
digunakan adalah variasi lama penyinaran dan massa fotokatalis. Menurut
penelitian yang dilakukan oleh Liao, dkk (2019), zat warna metilen biru dapat
didegradasi dengan fotokatalis TiO.-zeolit alam hingga 93,6% dalam waktu
penyinaran selama 60 menit. Rodriguez, dkk (2020) dalam penelitiannya
menggunakan TiOz/zeolit-Y dapat mendegradasi methyl orange sebesar 77,98%
dengan waktu optimum 60 menit. Lama penyinaran mempengaruhi jumlah radikal
hidroksil yang dihasilkan untuk mendegradasi zat warna. Semakin lama reaksi,
semakin banyak interaksi yang terjadi antara foton dan fotokatalis (Aziztyana, dkk.,
2019). Selain lama penyinaran, massa katalis dapat mempengaruhi tingkat
degradasi. Zilfa, dkk (2017) menyatakan bahwa penambahan katalis 0,2 gram
TiOo/zeolit alam selama 60 menit dapat mendegradasi zat warna merah kongo
sebesar 94,23%. Niu (2013) melaporkan bahwa fotokatalis TiO> dengan massa
optimum 2 gram dapat mendegradasi methyl orange hingga 97,91%. Semakin

tinggi persen degradasi, maka tingkat degradasi dapat menurun pada batas tertentu
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apabila terdapat penambahan TiO- berlebih yang menyebabkan berkurangnya situs
aktif yang terpapar.

Pada penelitian ini, akan dilakukan sintesis TiO2 yang diembankan pada
zeolit alam untuk mendegradasi limbah zat warna methyl red yang kemudian
dikarakterisasi menggunakan instrumen X-ray Diffraction (XRD), Fourier
Transform Infrared (FTIR), dan UV-Vis/Diffuse Reflectance Spectroscopy (DRS),
dan diuji aktivitas fotodegradasi Methyl Red dengan varian lama waktu penyinaran

dan massa fotokatalis TiO»-zeolit alam,

1.2 Rumusan Masalah
Adapun rumusan masalah dalam penelitian ini adalah :
1. Bagaimana pengaruh lama waktu penyinaran terhadap efektivitas degradasi
zat warna methyl red menggunakan fotokatalis TiO>-zeolit alam?
2. Bagaimana pengaruh massa fotokatalis TiO2-zeolit alam terhadap

efektivitas degradasi zat warna methyl red?

1.3 Tujuan
Adapun tujuan dari penelitian ini adalah :
1. Untuk mengetahui lama waktu penyinaran optimum terhadap efektivitas
degradasi zat warna methyl red menggunakan fotokatalis TiO2-zeolit alam
2. Untuk mengetahui massa optimum fotokatalis TiO2-zeolit alam terhadap
efektivitas degradasi zat warna methyl red
1.4 Batasan Masalah

Adapun batasan masalah dalam penelitian ini adalah :



1. Metode sintesis yang digunakan adalah metode sonikasi

2. Prekursor yang digunakan adalah TiO> anatas dan zeolit alam

3. Variasi lama waktu penyinaran adalah 30, 40, 60, dan 80 menit.

4. Variasi massa fotokatalis TiO2-zeolit alam adalah 20, 40, 60, 80, 100, dan
120 mg

5. Sampel zat warna yang digunakan adalah methyl red 10 mg/L

6. Sumber sinar uji fotodegradasi berasal dari lampu halogen 20W yang

merupakan sinar tampak

1.5 Manfaat Penelitian

Manfaat penelitian ini adalah untuk memberikan informasi-informasi
tentang lama waktu penyinaran optimum dan massa optimum fotokatalis TiO»-
zeolit alam dalam mendegradasai zat warna methyl red. Diharapkan dengan adanya
penelitian ini dapat digunakan sebagai pengembangan ilmu pengetahuan dalam

mendegradasi suatu limbah zat warna guna mengatasi permasalahan lingkungan.



BAB I1

TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Zat Warna Methyl Red

Salah satu penghasil limbah cair adalah industri tekstil, terutama pada
proses pewamaan. Dalam proses pewamaan tekstil banyak menggunakan air, maka
jumlah air yang hilang tersebut diduga merupakan limbah cair yang pada akhimya
akan mencemari air sungai atau perairan yang menerimanya. Air limbah tekstil ini
bila dibuang ke perairan selain menyebabkan air mempunyai tingkat wama yang
tinggi juga dapat mencemari lingkungan (Mahatmanti dan Sumarni, 2003).
Kehadiran pewarna dalam air limbah industri, bahkan pada konsentrasi rendah,
tetap bersifat mutagenik, karsinogenik, dan dapat menyebabkan kerusakan
signifikan pada kehidupan air dan kesehatan manusia, seperti disfungsi ginjal,
sistem reproduksi, hati, otak, dan sistem saraf pusat (Foura, dkk., 2017). Selain itu,
zat warna ini dapat mengakibatkan kerusakan permanen pada kornea jika terjadi

kontak dengan mata (Irwan dkk., 2016).

N
AN
Ny

H3C\N COOH

CHj;

Gambar 2.1 Struktur zat warna methyl red (Ebrahimi dan Modrek, 2013)

Methyl red adalah senyawa azo yang berbentuk kristal berwarna kuning
kemerahan, larut dalam air panas dan alkohol (Suirta, 2010). Zat warna ini
merupakan salah satu pewarna anionik yang paling banyak digunakan, yang

termasuk dalam kelompok pewarna azo, dalam industri tekstil. Keberadaan gugus
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azo (-N=N) dalam molekul methyl red seperti yang terlihat pada Gambar 2.1
menjadikannya ancaman serius bagi lingkungan (Islam, dkk., 2016).

Mekanisme degradasi methyl red dan methyl orange diawali dengan
serangan radikal hidroksil ke cincin benzena atau gugus metil melalui reaksi
substitusi seperti yang terlihat pada Gambar 2.2. Ikatan C—N dalam gugus
dimetilamino, cincin aromatik, dan gugus azo mudah putus yang menunjukkan
bahwa ikatan C—N ini mudah rusak selama proses fotodegradasi. Pada cincin
benzena, radikal hidroksil disisipkan pada posisi orto terhadap gugus N(CHa)>.
Radikal hidroksil juga dapat menyerang benzena yang mengandung gugus SOa.
Radikal hidroksil bertindak sebagai agen aktif untuk memecah senyawa organik
(Baiocchi, dkk., 2002). Umumnya gugus OH" dan molekul air bersifat mudah
menyerap (absorbat). Ketika permukaan OH™ dan HO terikat oleh hole pada pita
valensi TiO2, maka terbentuk OHe dengan proses oksidasi (Rajagopalan, dkk.,
2020). Mekanisme pembentukan senyawa intermediet pada degradasi methyl red

adalah sebagai berikut :

e @ 4 _@7",;:
o%um%n’.}m: u,g%}_,‘;;}*_m-
j\ \\ o // Vi
(- R e % = - Q
Ho" g M ) Oran .
== T N\ 7
1 H / \‘ - 544
Y OO o)
o /1 ] \‘ CHy
e o — H B
—@- __Q_N<H .c.s—@ y.N—IQ?—hN;H n—@ N—@—n{
S
! '0'5—@_*"—@_(.. — —@-N/

\j
small molecules =01, + Ho0 +NOy

Gambar 2.2 Mekanisme fotodegradasi methyl orange pada fotokatalis TiO>
(Sheikh, dkk., 2016)
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2.2 Material Semikonduktor TiO2 Sebagai Fotokatalis
Semikonduktor adalah bahan yang berada di antara konduktor dan isolator
dalam kemampuannya menghantarkan arus listrik. Semikonduktor memiliki pita
valensi yang terisi penuh dan pita konduksi yang kosong. Kedua pita dipisahkan
oleh celah yang disebut dengan energi band gap. Band gap atau celah pita adalah
wilayah energi yang memanjang dari bagian bawah pita konduksi kosong (CB) ke
bagian atas pita valensi terisi (VB) (Ola dan Maroto-Valer, 2015). Prinsip dari
terjadinya mekanisme fotokatalis pada material semikonduktor adalah ketika
elektron tereksitasi oleh energi cahaya dari pita valensi yang terisi penuh menuju
pita konduksi yang kosong maka akan menghasilkan elektron (e’) pada pita
konduksi dan hole (h*) pada pita valensi. Fotokatalis menyerap foton dengan energi
yang sama atau lebih tinggi dari celah pita (Pawar, dkk., 2018; Wardhani, dkk.,
2016). Hole ketika bereaksi dengan H.O menghasilkan radikal OHe yang dapat

mendegradasi zat warna (Pawar, dkk., 2018; Wardhani, dkk., 2016).

A A
2.0 |- - C04COy
- Cu,0 B
= g-CN,
-1.0 | Tio, CiS cp - i
| anatase TiO, CB WO ZnO CB CO./HCHO
= CB| rutile 22| ‘g SnO, (; Bi,WO, 2HH,
Z 0.0 - eV [ 27| == CO,/CH.0H
g CB 2.4 CB CE oV CE 1 COy/CH,
= B Fe,0, eV
= H.0/0-
10 35| 30| CB VB 32 2o o
L eV eV | 21| VB 2.8 eV | [
. v ev| 38 vB eV
2.0 eV -]
| VB | — -
= = VB = =
30~ v vB VB ¥B
L — pH 7.0
VB
Semiconductors

Gambar 2.3 Band gap dari beberapa fotokatalis (Ola dan Maroto-Valer, 2015)

Fotokatalis merupakan fenomena di mana pasangan lubang elektron

dihasilkan pada paparan bahan semikonduktor terhadap cahaya.yang terdiri dari
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dua kata yaitu foto yang terkait dengan foton dan katalis yang merupakan zat yang
mengubah laju reaksi dengan keberadaannya. Oleh karena itu, fotokatalis adalah
bahan yang mengubah laju reaksi kimia pada paparan cahaya. Fenomena ini dikenal
sebagai fotokatalisis. Fotokatalisis mencakup reaksi yang berlangsung dengan
memanfaatkan cahaya dan semikonduktor. Substrat yang menyerap cahaya dan
bertindak sebagai katalis untuk reaksi kimia dikenal sebagai fotokatalis. Semua
fotokatalis pada dasarnya adalah semikonduktor dengan energi band gap berkisar
1,5 -3,0 eV seperti yang terlihat pada Gambar 2.3 (Ameta, dkk., 2018). Sebagian
besar fotokatalis memiliki lebar celah pita (Eg) yang hanya aktif di daerah UV
dengan rentang A < 387 nm. Oleh sebab itu, diperlukan suatu modifikasi untuk
meningkatkan aktivitas fotokatalitik ke daerah yang terlihat (Ali, dkk., 2013) dan

memanfaatkan 55% dari total radiasi matahari (Nyamukamba, dkk., 2017).

Reduction

e _ Conduction
o € band (CB)

Band gap (Ey)

hv

OH-

Valence

oL
Oxidation ) band (VB)

HO TiO, photocatalyst

Gambar 2.4  Mekanisme reaksi fotokatalis semikonduktor TiO2
(Pawar, dkk., 2018)

Di antara semikonduktor yang dapat bertindak sebagai fotokatalis seperti

TiO2, V20s, Zn0O, Fe203, CdO, CdS, dan Al2Os, material fotokatalisis yang sering

digunakan adalah TiO2 (Ameta, dkk., 2018). TiO. dikenal memiliki 3 jenis struktur
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kristal, diantaranya: anatas (tetragonal), brookit (ortorombik), dan rutil (tetragonal)
seperti yang ditunjukkan pada Gambar 2.5. Struktur kristal TiO. yang penting
secara teknologi adalah rutil dan anatas (Anitha, dkk., 2015). Anatas dan rutil
memiliki parameter kisi (a dan c) masing-masing sebesar 0,3733/0,4584 nm dan
0,9370/0,2953 nm, dalam sel satuan berdasarkan struktur tetragonal pusat tubuh
(Ola dan Maroto-Valer, 2015). TiO2 adalah semikonduktor dengan energi celah pita
untuk anatas, rutil, dan brookit adalah 3,2, 3,02, dan 2,96 eV. Pita valensi (VB)
TiO, terdiri dari orbital 2p oksigen hibridisasi dengan orbital 3d titanium,
sedangkan pita konduksi (CB) hanya orbital 3d dari titanium (Anitha, dkk., 2015).

Mekanisme reaksi fotokatalis dari TiO. dapat dilihat pada Gambar 2.4.

Rutile

Gambar 2.5  Struktur  kristal ~ TiO.  rutil,  anatas, dan  brookit
(Woodley dan Catlow, 2019)

TiO> telah menjadi salah satu fotokatalis yang paling sering digunakan,
karena fotoaktivitasnya yang tinggi, stabilitas yang besar terhadap penyinaran
cahaya, harga terjangkau dan tidak beracun. Ketika TiO; disinari oleh sinar UV
dengan energi yang lebih besar dari energi celah pitanya (3,2 eV), elektron valensi
tereksitasi ke pita konduksi sehingga menghasilkan hole (lubang). Pasangan
elektron/hole yang dihasilkan (e/h") dapat bergabung kembali atau bermigrasi ke

permukaan dan memulai reaksi redoks (Dostani¢, dkk., 2011). Mekanisme reaksi

fotodegradasi yang terjadi adalah sebagai berikut (Zilfa, dkk., 2017) :
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hv + TiOz/zeolit — hw" + e’ (2.1)
hw* + H20 —> OHe + H* (2.2)
hw" + OH" — OHe (2.3)
(ecv’) + HY — He (2.4)
(&) + O2 — O2* (2.5)
2020 +2 HO —> OH+ +20OH + O2 (2.6)
Zat warna + OHe — CO2 + H20 2.7)

Energi foton (hv) yang mengenai fotokatalis dapat mengakibatkan
terbentuknya pasangan elektron/hole. Hole yang terbentuk pada pita valensi dapat
mengoksidasi air yang teradsorpsi dan ion hidroksil (OH) untuk menghasilkan
radikal hidroksil (OH¢), sedangkan elektron dapat mereduksi ion H* dan molekul
oksigen menjadi anion radikal superoksida (O2¢). Radikal hidroksil (OH¢) yang
dihasilkan, menjadi oksidator yang sangat kuat (potensial redoks standar +2,8 V)
yang dapat mengoksidasi sebagian besar zat warna Methyl Red menjadi produk
akhir berupa molekul CO dan H>O (Rashed dan EI-Amin, 2007). Spesies oksidan
tinggi lainnya seperti radikal peroksida juga bertindak dalam fotodegradasi
menggunakan fotokatalis TiO.. Selain itu, terdapat beberapa molekul lain yang
teradsorpsi dapat mengalami oksidasi langsung melalui transfer elektron ke hole
permukaan, atau reduksi langsung melalui reaksi dengan elektron (Dostani¢, dkk.,
2011).

Berdasarkan penelitian yang dilakukan oleh Niu (2013), melaporkan bahwa
TiO2 dapat digunakan sebagai fotokatalis untuk mendegradasi methyl orange

dengan memvariasikan konsentrasi dari 0; 0,2; 0,5; 1; 2; 3; dan 4 g/L. Hal ini
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dibuktikan dalam penelitiannya tentang pengaruh konsentrasi dan lama penyinaran

pada proses fotodegradasi methyl orange yang ditunjukkan pada Gambar 2.6.

100
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Gambar 2.6  Aktivitas fotokatalis TiO> dalam mendegradasi methyl orange
(Niu, 2013)

Berdasarkan Gambar 2.6, menunjukkan bahwa fotokatalis TiO, dapat
mendegradasi methyl orange dari 71,41% menjadi 97,91% seiring dengan
peningkatan konsentrasi fotokatalis dari 0,2 g/L menjadi 2,0 g/L. Ketika konsentrasi
ditingkatkan menjadi 4 g/L, tidak terjadi peningkatan persentase degradasi. Oleh
karena itu, konsentrasi optimum fotokatalis TiO2 untuk degradasi methyl orange
adalah 2 g/L dengan waktu optimum selama 40 menit. Peningkatan degradasi
methyl orange juga dipengaruhi oleh waktu penyinaran dimana semakin lama
waktu penyinaran, maka semakin tinggi pula persentase degradasi. Meskipun TiO>
merupakan fotokatalis yang relatif baik dalam mendegradasi limbah tekstil, namun
energi band gap dari TiO2 masih cukup lebar yaitu sebesar 3,2 eV sehingga perlu
ditambahkan material pendukung seperti adsorben untuk meningkatkan aktivitas
fotokatalis semikonduktor TiO2 dalam mendegradasi polutan. Salah satu material

pendukung yang dapat digunakan adalah zeolit alam.
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2.3 Zeolit Sebagai Material Pendukung
Zeolit merupakan mineral alumino silikat terhidrasi yang terjadi secara
alami dan tergolong ke dalam kelas tektosilikat. Struktur zeolit terdiri dari kerangka
tiga dimensi tetrahedra SiOs dan AlO4 (Panneerselvam, dkk., 2009). Kerangka
silikat murni (SiO,) pada zeolit bersifat netral namun ketika terjadi substitusi Si**
oleh AI** maka akan menghasilkan muatan negatif, yang harus dikompensasi oleh
kation penyeimbang muatan di dalam struktur sangkar atau pori-pori (Martinez dan
Corma, 2013). Muatan negatif tersebut diseimbangkan oleh kation (Na*, K*, atau
Ca?*) yang dapat dipertukarkan dengan kation tertentu dalam larutan, seperti timbal,
kadmium, tembaga, seng, dan mangan. Dengan sifat tersebut, zeolit dapat
digunakan sebagai material untuk pengemban Ti (IV) sehingga dapat digunakan

untuk mendegradasi zat warna limbah tekstil (Panneerselvam, dkk., 2009).

Zeolit terdiri dari dua macam, yaitu zeolit alam dan zeolit sintetis. Zeolit
alam terbentuk karena adanya proses perubahan alam (zeolitisasi) dari batuan
vulkanik, seperti analsim (ANA), chabazit (CHA), klipnotilolit (HEU), erionit
(ERI), mordenit (MOR), filipsit (PHI), feririt (FER), dan laumontit (LAU). Jenis-
jenis zeolit sintetis antara lain, zeolit A, X, Y, NaP1, hidroksil sodalit, faujasit
(FAU), dan ZSM-5 merupakan zeolit yang dibuat oleh industri untuk mendapatkan

sifat tertentu. Baik zeolit X dan Y pada dasarnya memiliki struktur kristal yang
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sama. Zeolit X memiliki rasio silika-alumina, stabilitas termal, dan hidrotermal
yang lebih rendah daripada zeolit Y. Zeolit sintetis dikembangkan untuk mengatasi
kelemahan dari zeolit alam. Kelemahan zeolit alam antara lain, banyak
mengandung pengotor dan kristalinitasnya yang rendah sehingga mengurangi
kemampuannya sebagai adsorben dan katalis. Oleh karena itu, dilakukan sintesis
zeolit untuk memperbaiki sifat-sifat dan mensubstitusi zeolit yang berasal dari alam
(Trivana, dkk., 2015). Faktor-faktor yang dapat mempengaruhi jenis zeolit yang
terbentuk antara lain ukuran kristal, morfologi, dan komposisi kimia (Martinez dan
Corma, 2013). Komposisi kimia pada zeolit bergantung pada keadaan lingkungan
hidrotermal, seperti suhu, tekanan, komposisi uap air, dan lokasi pembentukan air
tanah zeolit (Ismawati, 2018). Mineral-mineral kimia yang terkandung zeolit alam

adalah sebagai berikut (Liao, dkk., 2019).

Tabel 2.1 Komposisi kimia dari zeolit alam (%berat)
Si0; AlO; NaO Ca0O KO MgO Fe03 FeO TiO2 P20s
60-70 17,8 4,2 2,6 3,2 0,8 16 12 06 0,26

Mordenit adalah salah satu dari jenis zeolit alam yang paling banyak
diaplikasikan dalam berbagai bidang. Mordenit termasuk dalam zeolit berpori besar
(diameter saluran sekitar 7 A°) dan bertindak sebagai molecular sieve (2D) untuk
molekul kecil seperti nitrogen dan oksigen, sedangkan untuk molekul yang lebih
besar menjadi zeolit (1D). Hal ini menunjukkan bahwa mordenit memiliki
ketahanan kimia yang lebih baik, stabilitas termal yang lebih besar, mengandung
situs asam Brgnsted dan Lewis, volume pori yang besar, dan luas permukaan yang
tinggi. Karena sifat-sifat ini, mordenit digunakan dalam banyak proses industri

seperti sintesis metilamin, disproporsionasi, trans-alkilasi, dan hidroisomerisasi.
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Mordenit dapat berfungsi sebagai katalis asam yang digunakan dalam proses isosif
untuk meningkatkan angka oktan bensin dan dalam alkilasi bifenil dengan propena.
Karakteristik dari zeolit mordenit yaitu memiliki sistem kristal ortorombik (Cmcm,
a 18,3 A°, b20,5A° c7,5 A°) dan memiliki kerapatan struktur 17,2 T/1000°A°
(Narayanan, dkk., 2020).

Zeolit dipilih sebagai material pendukung karena memiliki luas permukaan
spesifik yang besar, sifat hidrofobik/hidrofilik yang dapat diatur, kemampuan
adsorpsi yang tinggi, dan ramah lingkungan. Karena sifat pertukaran ion yang
relevan pada zeolit, maka dari itu zeolit sangat cocok digunakan untuk adsorpsi dan
degradasi katalitik dari molekul pewarna bermuatan positif (Foura, dkk., 2017).
Zeolit yang diembankan pada TiO> dapat memperkecil luas permukaan fotokatalis
akibat agregasi oksida-oksida yang terdapat pada permukaan TiO. sehingga
menutupi pori-pori zeolit alam seperti yang terlihat pada Gambar 2.8. Kemampuan
oksida logam fotokatalitik akan meningkat jika ukuran partikel sangat kecil

(Aziztyana, dkk., 2019).

pori-pori zeolit TiO: yang masuk ke

pori-pori zeolit

Si tetrahedron
rongga hampa udara

Ti-O-Si
b

Gambar 2.8 Struktur (a) zeolit teraktivasi dan (b) TiO2/zeolit (Liao, dkk., 2019)

Dalam penelitian Aziztyana, dkk (2019), melaporkan bahwa TiO2 yang
diembankan pada zeolit dapat mendegradasi methyl orange menggunakan sinar UV

selama 60 menit seperti ditunjukkan pada Gambar 2.9 berikut.
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Gambar 2.9  Aktivitas fotokatalis TiO2-zeolit dalam mendegradasi methyl orange
(Aziztyana, dkk., 2019)

Berdasarkan Gambar 2.9, menunjukkan bahwa persentase degradasi methyl
orange bertambah seiring dengan meningkatnya lama waktu penyinaran
menggunakan fotokatalis TiO2-zeolit dengan konsentrasi 10, 20, dan 30 mg/L.
Degradasi tertinggi sebesar 77,68% terjadi pada konsentrasi methyl orange 10 ppm
dengan waktu penyinaran optimum adalah 50 menit sedangkan konsentrasi methyl
orange 20 dan 30 ppm mampu mendegradasi hingga 76,94% dan 68,61% dengan
waktu penyinaran optimum adalah 60 menit (Aziztyana, dkk., 2019). Peningkatan
presentase degradasi ini disebabkan oleh banyaknya sisi aktif dari fotokatalis yang
mengenai foton sehingga dapat menghasilkan radikal hidroksil lebih banyak guna

proses fotodegradasi.

2.4 Sintesis TiO2-Zeolit dengan Metode Sonikasi

TiO»-zeolit dapat disintesis dengan metode sonikasi dengan menggunakan
gelombang ultrasonik yang dapat mempercepat proses pelarutan suatu materi
dengan prinsip pemecahan reaksi intermolekuler, sehingga terbentuk suatu partikel

yang berukuran nano. Gelombang tersebut ditembakkan ke dalam medium cair
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sehingga menghasilkan gelembung kavitasi yang dapat menyebabkan partikel
memiliki diameter dalam skala nano (Suslick dan Price, 1998). Fenomena kavitasi
merupakan pembentukan, pertumbuhan, dan ledakan gelembung di dalam larutan,
yang menghasilkan suhu dan tekanan yang sangat tinggi yang tidak dapat dicapai
dengan metode lain. Selain itu, kelebihan dari metode sonikasi adalah dispersi
nanopartikel yang lebih seragam, luas permukaan yang lebih tinggi, stabilitas
termal yang lebih baik, dan kemurnian fasa tinggi (Colmenares, dkk., 2013).

Gelombang ultrasonik termasuk ke dalam gelombang mekanik longitudinal
yang tidak dapat didengar oleh telinga manusia karena memiliki frekuensi tinggi,
dapat merambat dalam medium padat, cair, dan gas (Suwandi, dkk., 2015). Proses
yang kontinu menyebabkan terjadinya rapatan dan renggangan di dalam medium
yang disebabkan oleh getaran partikel secara periodik pada saat dilewati oleh
gelombang ultrasonik. Kecepatan dan penyerapan ultrasonik berbeda dalam
medium perambatan. Hal ini disebabkan oleh interaksi gelombang ultrasonik yang
terjadi bergantung pada ciri-ciri fisik medium perambatan dan mekanisme interaksi
dengan material. Kecepatan perambatan gelombang longitudinal bergantung pada
modulus elastisitas yang setara dengan modulus dalam jumlah besar dan densitas
medium yang dipengaruhi oleh parameter sonikasi, seperti daya input, waktu
sonikasi, diameter probe, dan frekuensi sonikasi (Cai, dkk, 2018). Bentuk dari

sonikator vibracell dapat dilihat pada Gambar 2.10 berikut.

Gambar 2.10 Alat sonikasi (Bethi dan Sonawane, 2018)
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Gelembung kavitasi umumnya diklasifikasikan menjadi dua jenis yaitu
stabil dan sementara. Gelembung kavitasi yang stabil mengalami banyak siklus
kompresi dan penghalusan dan sering kali berosilasi secara non-linier di sekitar
daerah keseimbangan. Gelembung kavitasi yang sementara hanya sekali atau
beberapa siklus akustik dan berkembang sangat cepat hingga setidaknya dua kali
lipat ukuran awalnya sebelum runtuh dengan keras menjadi gelembung yang lebih
kecil (Chemat, dkk., 2016). Selama proses kavitasi berlangsung, terjadi bubble
collapse yaitu pecahnya gelembung yang kecil akibat suara. Hal ini mengakibatkan
terjadinya hot spot yaitu pemanasan lokal yang intens, tekanan tinggi, dan
berlangsung dalam waktu yang singkat pada suhu di atas 5000°C, tekanan sekitar
1000 atm, dan laju pemanasan dan pendinginan di atas 1010°K/s. Dengan demikian,
kavitasi berfungsi sebagai sarana untuk memusatkan energi suara yang menyebar
ke dalam serangkaian kondisi tertentu untuk menghasilkan material yang berbeda
dari prekursor terlarut yang secara umum mudah menguap (Suslick dan Price,
1998).

Metode sonikasi memiliki beberapa keunggulan dibandingkan metode yang
lain yaitu proses sintesis dapat berlangsung dalam waktu singkat dengan
reproduktifitas tinggi, mengurangi penggunaan pelarut, menghasilkan kemurnian
produk akhir yang lebih tinggi, menghilangkan air limbah pasca pengolahan, dan
lebih ramah lingkungan karena menggunakan sebagian kecil dari energi fosil
(Chemat, dkk., 2017). Komposit yang disintesis dengan metode sonikasi telah
digunakan dalam teknologi fotokatalis. Inggarwati, dkk (2020) melaporkan bahwa

komposit BisTi3O12/TiO> dapat menghasilkan energi celah pita sebesar 3,09 - 3,16
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eV. Selain itu, Colmenares, dkk (2013) menyatakan bahwa TiO>-Cr yang

diembankan pada zeolit dapat menghasilkan energi celah pita sebesar 3,04 eV.

2.5 Karakterisasi Material Hasil Sintesis
2.5.1 Karakterisasi dengan XRD (X-ray Diffraction)

Prinsip dasar dari XRD didasarkan pada cahaya monokromatik berupa
sinar-X yang difokuskan atau diteruskan pada sampel untuk mengetahui informasi
struktural material kristal (Tiwari dan Talreja, 2020). Sinar-X dihasilkan dalam
tabung sinar katoda dengan memanaskan filamen untuk menghasilkan elektron,
mempercepat elektron menuju target dengan menerapkan tegangan, dan
membombardir bahan target dengan elektron. Ketika elektron memiliki energi yang
cukup untuk melepaskan elektron kulit bagian dalam dari bahan target, karakteristik
spektrum sinar-X dihasilkan. Sinar-X yang telah mengenai sampel dan memenubhi
hukum Bragg akan menghasilkan interferensi konstruktif dan terbentuk puncak
intensitas. Detektor akan merekam dan memproses sinyal sinar-X tersebut dan
mengubah sinyal menjadi pola difraktogram, yang kemudian dikeluarkan ke
perangkat seperti komputer dan printer (Bunaciu, dkk., 2015).

Putri dan Side (2021) menunjukkan hasil karakterisasi XRD fase anatas
TiO, pada Gambar 2.11 dengan variasi komposisi masing-masing puncak (26)
25,292°; 25,307°; 25.286°;, 25,346°; 25,294° meemiliki kesesuaian dengan
difraktogram TiO> yaitu 25,291° dan standar JCPDS (Joint Committee on Powder
Diffraction Standard) No. 21-1272 pada 25,281°. Selain itu, puncak-puncak khas

zeolit mordenit juga terbentuk dengan variasi komposisi masing-masing puncak
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(20) 29,411°; 29.443°; 29.432°; 29.460°; 29,439° dan sesuai dengan difraktogram

zeolit jenis mordenit yaitu 29,417° serta standar JCPDS No. 06-0239 pada 29,43°.

Intensitas (a.u)

20 30 40 50 60
20 (°)

Gambar 2.11 Difraktogram XRD dari zeolit dan TiO2/zeolit (Putri dan Side, 2021)

Liu, dkk (2018) melaporkan bahwa terjadi penurunan ukuran pori rata-rata
yang menggunakan metode sol-gel yaitu dari zeolit yang memiliki ukuran pori
sebesar 3,6 nm menjadi 2,7 nm pada TiO2-zeolit alam. Hal serupa juga terjadi pada
penelitian yang dilakukan Zhang, dkk (2015) dengan menggunakan metode
deposisi hidrolisis bahwa penurunan ukuran pori terjadi dari material TiO2 menjadi
TiO2-zeolit yaitu masing-masing 8,3 dan 7,7 nm. Penurunan ukuran pori ini dapat
disebabkan oleh pengendapan partikel TiO> pada permukaan zeolit yang mengisi
pori, dan fenomena aglomerasi atau pertumbuhan TiO. selama proses kalsinasi
(Setthaya, dkk., 2017). Selain itu, penelitian yang dilakukan Yesica (2016)
menggunakan fotokatalis TiO2/zeolit, menyatakan bahwa ukuran Kristal
berdasarkan perhitungan menggunakan persamaan Debye Scherrer mengalami
penurunan dari yang semula zeolit sebesar 106,3920 nm menjadi TiOz2-zeolit alam

sebesar 66,4093 nm.
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2.5.2 Karakterisasi dengan FT-IR (Fourier Transform Infrared)

Prinsip dasar dari FTIR adalah mengenali gugus fungsi suatu senyawa dari
absorbansi inframerah yang dilakukan terhadap senyawa tersebut. Pola absorbansi
yang diserap setiap senyawa berbeda-beda, sehingga senyawa-senyawa dapat
dibedakan dan dikuantifikasikan (Sjahfirdi, dkk., 2015). Analisis FTIR dilakukan
dengan menyorotkan berkas sinar inframerah (IR) pada sampel yang berpengaruh
pada getaran atom molekul dalam sampel sehingga menghasilkan absorpsi atau
transmisi energi yang kemudian diteruskan ke detektor. Detektor mengukur
intensitas radiasi yang diserap dan diteruskan oleh sampel sehingga menghasilkan
output yang dikeluarkan oleh komputer atau printer berupa spektrum inframerah
(Munajad, dkk., 2018; Nandiyanto, dkk., 2019). Spektrum inframerah tersebut
kemudian diplot sebagai intensitas fungsi energi, panjang gelombang (um) atau
bilangan gelombang (cm™) (Anam, dkk., 2007).

Aini, dkk (2019) dalam mendegradasi metilen biru melaporkan bahwa
struktur vibrasi TiO2-zeolit jenis mordenit dapat diamati pada puncak 1641 dan
3459 cm! yang berasosiasi dengan vibrasi tekuk dan vibrasi ulur gugus OH seperti
yang terlihat pada Gambar 2.12. Fase anatas dari TiO; terlihat pada puncak 1370
cm? yang dikaitkan dengan jaringan struktural atau vibrasi kisi Ti-O-Ti dan 667
cm? terkait dengan vibrasi ulur simetris Ti-O-Ti. Bilangan gelombang 460 cm™
adalah vibrasi tekuk O-Al-O dan O-Si-O, 690-795 cm™ adalah vibrasi ulur simetrik
T-O-T (690 cm?; Si-O-Al dan 795 cm™: Si-O-Si/O-Si-0), dan 1070 cm™ adalah
vibrasi ulur asimetrik T-O-T (T: Si/Al). Fase zeolit menunjukkan karakteristik
puncak vibrasi pada 460, 690-795 dan 1070 cm™. Tidak ada puncak baru yang

terdeteksi untuk interaksi kimia yang terbentuk antara TiO2 dan zeolit seperti ikatan
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Ti-O-Si. Namun interaksi antar molekul yang lebih kuat terjadi pada TiO> dan zeolit
dengan adanya penguatan ikatan Ti-O-Ti pada puncak 1070 cm™ yang cenderung

bergeser seiring dengan meningkatnya kandungan TiOx.
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Gambar 2.12 Spektra FTIR dari zeolit dan TiO2/zeolit (Aini, dkk., 2019)

2.5.3 Karakterisasi dengan UV-Vis/DRS (Diffuse Reflectance Spectroscopy)
Prinsip dasar dari spektroskopi reflektansi adalah unsur atau senyawa dapat
disinari baik oleh sumber cahaya langsung maupun difus. Kedua sumber cahaya
akan memberikan refleksi spekular dan difus. Refleksi spekular didefinisikan
sebagai pemantulan dari permukaan material, di mana sudut datang sama dengan
sudut pantul sedangkan refleksi difus muncul dari interaksi cahaya dengan berbagai
faktor kimia dan fisik dalam volume reaksi unsur yang merupakan komponen utama
pengukuran. Interaksi ini tergolong dalam absorbsi, transmisi, dan sifat hamburan
dari unsur yang disinari. Sebuah lapisan di mana kromofor sedang dihasilkan atau
terdegradasi disinari pada panjang gelombang yang sesuai untuk melakukan
pengukuran. Jumlah sinar difus yang diperoleh kembali dalam unsur yang
mengandung fungsi reflektif digunakan untuk mengukur kemajuan reaksi

(Danielson, 1996).
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Liao, dkk (2019) melaporkan bahwa berdasarkan spektrum DRS/UV-Vis

dan teori Kubelka-Munk, TiO2-zeolit alam mengalami pergeseran ke panjang
gelombang yang lebih panjang dari 310 nm menjadi 345 nm disertai dengan
penurunan energi band gap dari 3,23 eV menjadi 3,10 eV seperti yang ditunjukkan
pada Gambar 2.13. Hal serupa juga terjadi pada penelitian yang dilakukan oleh
Rodriguez, dkk (2020) di mana terjadi penurunan energi band gap pada TiO2 yang
diembankan pada zeolit-Y dari 3,04 menjadi 3,03 eV. Selain itu, Wardhani, dkk
(2016) juga melaporkan bahwa terjadi penurunan energi celah pita yang cukup
signifikan pada TiO.-zeolit alam jika dibandingkan dengan TiO: dari 3,28 eV
menjadi 3,15 eV. Hal ini dapat diakibatkan oleh peristiwa eksitasi elektron yang
menghasilkan lebih banyak radikal hidroksil (OH«) radikal sehingga memberikan

kontribusi efisiensi fotodegradasi yang lebih tinggi.
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Gambar 2.13 Spektra UV-Vis/DRS (a) absorbansi dan (b) energi celah pita dari
HTOP (TiO2) dan MZTC (TiO2-zeolit) (Liao, dkk., 2019)
2.6 Aktivitas Fotodegradasi Limbah Zat Warna
Proses fotodegradasi limbah zat warna methyl orange yang dilakukan oleh
Wardhani, dkk (2016) dilakukan di bawah radiasi sinar matahari. Sinar matahari
memiliki intensitas dan panjang gelombang yang lebih besar (310-2300 nm)

dibandingkan sinar UV (200-380 nm). Oleh sebab itu, sinar matahari dapat
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menghasilkan hole yang lebih banyak pada fotokatalis. Hole inilah yang akan
mengoksidasi zat warna ketika bereaksi dengan air, di mana akan menghasilkan
radikal hidroksil yang lebih banyak sedangkan pada penyinaran UV, fotokatalis
hanya mampu menyerap energi foton pada daerah UV untuk mengeksitasi elektron
sehingga dihasilkan hole yang lebih sedikit. Chatti, dkk (2007) melaporkan bahwa
aktivitas fotokatalitik dalam degradasi methyl orange (MO) mengalami
peningkatan dari 5% menjadi 10% dengan menggunakan cahaya tampak dan sinar
matahari.

Perbedaan sumber cahaya yang digunakan dapat mempengaruhi
fotokatalisis yang terjadi. Rahman, dkk (2018) telah membuktikan bahwa proses
fotokatalisis terbaik terjadi dengan sinar matahari sebagai sumber cahaya daripada
dengan sinar UV. Rashed dan EI-Amin (2007) juga melaporkan bahwa proses
degradasi methyl orange lebih optimal dilakukan dengan adanya sinar matahari jika
dibandingkan dengan penggunaan lampu halogen atau lampu neon sebagai sumber
cahaya. Selain itu, proses pendegradasian methyl orange terjadi lebih cepat dengan

adanya sinar matahari daripada di sinar UV (Kansal, dkk., 2007).
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Gambar 2.14 Perbandingan penyinaran sinar matahari dan UV terhadap aktivitas
fotodegradasi methyl orange (Kansal, dkk., 2007)
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Berdasarkan penelitian yang dilakukan oleh Rahman, dkk (2018) bahwa
proses fotokatalisis tidak terjadi dalam kondisi gelap karena terbentuk rekombinasi
antara elektron (e) dan hole (h*) yang dapat terjadi di dalam atau di permukaan
partikel fotokatalis sehingga menyebabkan berkurangnya aktivitas fotokatalitik.
Selain itu, dalam kondisi gelap fotokatalis tidak menyerap foton untuk mengeksitasi
elektron ke pita konduksi sehingga tidak dihasilkan hole dalam sistem fotokatalis
dan pada fotokatalis hanya bertindak sebagai absorben (Wardhani, dkk., 2016).
Pengembanan material pendukung pada fotokatalis dapat meningkatkan
laju degradasi secara signifikan. Zilfa, dkk (2017) telah mendegradasi zat warna
merah kongo selama 60 menit dengan katalis zeolit, TiO2, dan TiO2/zeolit berturut-
turut adalah 10,73 %, 28,68%, 56,09 % dan 94,23%. Selain itu, Aini, dkk (2019)
juga telah melakukan uji aktivitas fotokatalitik dengan variasi TiO2/zeolit, zeolit
teraktivasi, tanpa lampu dan tanpa katalis di mana degradasi optimum terjadi pada

lama penyinaran 15 menit dan tetap konstan dalam interval waktu reaksi 15-120

menit.
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Gambar 2.15 Pengaruh lama penyinaran terhadap degradasi metilen biru
(Aini, dkk., 2019)



28

Fatimah (2020) melaporkan bahwa fotokatalis TiO/zeolit alam dapat
mendegradasi indigosol biru sebesar 58,3% dengan degradasi maksimum terjadi
pada massa 20 mg dan mengalami penurunan hingga massa 80 mg. Laju degradasi
Methyl Red yang dilakukan oleh Rodriguez, dkk (2020) menggunakan TiO2/zeolit-
Y dengan komposisi 30:70 juga dapat mendegradasi hingga 77,98% dengan massa
optimum 200 mg, sedangkan TiO./zeolit-Y dengan komposisi 60:40 dapat

mendegradasi sebesar 60% dengan massa optimum 100 dan 200 mg.
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Gambar 2.16 Pengaruh massa katalis terhadap degradasi Methyl Red (Rodriguez,
dkk., 2020)

2.7 Perspektif Islam Tentang Pencemaran Lingkungan Akibat Limbah Zat
Warna

Pencemaran lingkungan adalah suatu kondisi lingkungan yang memberikan
pengaruh negatif terhadap makhluk hidup yang disebabkan oleh manusia. Secara
umum, pencemaran berawal dari lingkungan perairan (Dewata dan Danhas, 2018).
Walaupun air merupakan sumber daya alam yang dapat diperbarui, tetapi air cukup
mudah terkontaminasi oleh aktivitas manusia seperti pembangunan industri tekstil
yang membuang limbah zat warna secara langsung tanpa proses pengolahan

terlebih dahulu. Definisi pencemaran air menurut Surat Keputusan Menteri Negara
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Kependudukan dan Lingkungan Hidup Nomor : KEP-02/MENKLH/1/1988 tentang
Penetapan Baku Mutu Lingkungan adalah masuk atau dimasukkannya makhluk
hidup, zat, energi dan atau komponen lain ke dalam air dan atau berubahnya tatanan
air oleh kegiatan manusia atau oleh proses alam, sehingga kualitas air turun sampai
ke tingkat tertentu yang menyebabkan air menjadi kurang atau sudah tidak
berfungsi lagi sesuai dengan peruntukkannya (Irianto, 2015).

Air memiliki manfaat yang besar bagi keberlangsungan hidup manusia
Allah berfirman dalam Surah Al-An’am (6) ayat 99 berikut:
w}\.\S\)ML\;mC);J \J&Mh}ﬁb;sugﬁuumh;);u;LA;w\wd}\ LSJ” }A}
13) oﬂ‘;\ \J)h\mmﬁ,wuu)ﬂ,u,uj\,uu;\w;u;juuu\}ﬁwwdg\

19 (3edh o3 0 AR08 08 Gfaatis A
Artinya:
“Dan Dialah yang menurunkan air dari langit, lalu Kami tumbuhkan dengan air
itu segala macam tumbuh-tumbuhan, maka Kami keluarkan dari tumbuh-tumbuhan
itu tanaman yang menghijau, Kami keluarkan dari tanaman yang menghijau itu
butir yang banyak; dan dari mayang kurma, mengurai tangkai-tangkai yang
menjulai, dan kebun-kebun anggur, dan (Kami keluarkan pula) zaitun dan delima
yang serupa dan yang tidak serupa. Perhatikanlah buahnya pada waktu berbuah,
dan menjadi masak. Sungguh, pada yang demikian itu ada tanda-tanda (kekuasaan
Allah) bagi orang-orang yang beriman” (QS. Al-An’am: 99)

Menurut Shihab (2002) dalam Tafsir al-Misbah ayat di atas menjelaskan
tentang hal-hal yang menjadi kebutuhan manusia sehari-hari agar mereka secara
mudah dapat memahami kekuasaan, kebijaksanaan, serta pengetahuan Allah. Allah
Swt. menjelaskan bahwa Allah-lah yang menurunkan hujan dari langit, yang
menyebabkan tumbuhnya berbagai jenis tumbuh-tumbuhan yang terdiri dari
berbagai ragam bentuk, macam dan rasa. Dengan demikian, tindakan perusakan
lingkungan merupakan perbuatan yang dibenci oleh Allah Swt., baik perusakan itu
berupa pengotoran, ketidakadilan ataupun penyalahgunaan lingkungan dari tujuan

penciptaannya. Perbuatan semacam ini merupakan salah satu bentuk sikap kufur

nikmat yang bisa mendatangkan siksa-Nya (Al-Qardhawy, 1998).



30
Islam memiliki sistem keyakinan yang cukup jelas bahwa Allah Swt.
telah menjadikan sumber daya alam dan lingkungan menjadi faktor utama
keberlangsungan makhluk hidup. Secara teologis bahwa dalam ekologi Islam
pelestarian  lingkungan  merupakan bagian dari sistem  keberimanan
seseorang yang mutlak harus dilakukan oleh manusia (Abdullah, 2001). Shihab
(2007) dalam buku Secercah Cahaya Ilahi mengemukakan tentang alam raya
diciptakan oleh Allah dalam bentuk yang sangat serasi dan selaras bagi kepentingan
manusia seperti yang terdapat pada Surah Al-Mulk (67) ayat 3-4 yang menjelaskan
bentuk kekuasaan Allah Swt., ada juga yang tidak bisa terlihat oleh pandangan mata
manusia biasa. Akan tetapi, Maha besar Allah, manusia sebagai hamba-Nya harus
mampu mengimani bentuk kekuasaan Allah Swt. Oleh sebab itu, manusia
diwajibkan menjaga kelestarian lingkungan demi tercapainya keselarasan
hubungan antara manusia dengan lingkungan hidup. Allah Swt. berfirman dalam

Surah At-Jatsirah (45) ayat 13:
VY G5 RE o5 Y Bl s A ahed oY) 8 g el o G &0 SR

Artinya:

“Dan Dia menundukkan apa yang ada di langit dan apa yang ada di bumi untukmu
semuanya (sebagai rahmat) dari-Nya. Sungguh, dalam hal yang demikian itu

benar-benar terdapat tanda-tanda (kebesaran Allah) bagi orang-orang yang
berpikir.” (QS. Al-Jatsiyah:13)

Berdasarkan Tafsir Min Fathil Qadir oleh Syaikh Dr. Muhammad Sulaiman
Al Asyqar, (u;)SQ-*-' e)ﬂ) yang artinya: ("...yang demikian hanya ditangkap oleh
orang-orang vyang berpikir’) memiliki makna hanya orang-orang yang
yang memiliki kesadaran, kearifan dan kepedulian cukup tinggi yang dapat
melestarikan lingkungan. Shihab (2007) menjelaskan bahwa pelestarian alam

adalah upaya melestarikan kemampuannya sehingga selalu serasi dan seimbang.
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Dengan demikian, pelaksanaan tugas kekhalifahan (pembangunan) tidak boleh
mengakibatkan terganggunya Kkeserasian dan keseimbangan yang menjadi
ciri alam raya sejak awal penciptaan. Apabila dalam proses melaksanakan
tugas kekhalifahan (pembangunan) itu terjadi dampak yang kurang baik,
maka harus dilakukan upaya untuk meniadakan atau
mengurangi dampak negatif yang ditimbulkan. Inilah yang diistilahkan oleh Al-
Quran dengan ishlah (perbaikan). Salah satu cara mengatasi pencemaran
lingkungan adalah dengan menerapkan metode fotodegradasi untuk menanggulangi
pencemaran lingkungan akibat zat warna seperti Methyl Red.

Sudah sepatutnya manusia memperlakukan alam dengan baik, tidak
merusaknya dengan cara apapun tanpa pengolahan yang baik (Sabarudin, 2017).
Sebab sejatinya Allah menciptakan alam dan lingkungan hidup adalah untuk
manusia nikmati. Allah Swt. berfirman dalam Surah Lugman (31) ayat 20:

G ) GG 55l s il &0T5 (W) 8 L eyl 3 L a1 DAL a1 135 A

Yo A VS 5 V5o i 8 Jola

Artinya:
“Tidakkah kamu memperhatikan bahwa Allah telah menundukkan apa yang ada di
langit dan apa yang ada di bumi untuk (kepentingan)mu dan menyempurnakan
nikmat-Nya untukmu lahir dan batin. Tetapi di antara manusia ada yang
membantah tentang (keesaan) Allah tanpa ilmu atau petunjuk dan tanpa Kitab yang
memberi penerangan ” (QS. Al-Lugman:20)

Shihab (2003) dalam Tafsir al-Misbah menyebutkan bahwa penundukan
Allah dimaksudkan untuk kepentingan manusia, maka manusia harus
mengelola alam dengan konsep yang sesuai dengan kehendak Allah yaitu konsep

yang tidak memudaratkan seperti penggunaan bahan yang ramah lingkungan.

Upaya pelestarian lingkungan yang dapat ditingkatkan dalam mendegradasi limbah
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zat warna adalah dengan pengembanan material pendukung berupa zeolit pada TiO>

untuk memaksimalkan kemampuan fotokatalisnya.



BAB |11

METODE PENELITIAN

3.1 Waktu dan Tempat Penelitian
Penelitian ini dilaksanakan pada 31 Januari 2022 sampai dengan 20 Mei
2022 di Laboratorium Kimia Anorganik dan Laboratorium Instrumentasi, Jurusan

Kimia, Universitas Islam Negeri Maulana Malik 1brahim Malang

3.2 Alat dan Bahan
3.2.1 Alat

Alat-alat yang digunakan dalam penelitian ini adalah alat gelas, magnetic
stirrer, spatula, hot plate, cawan krusibel, ayakan 200 mesh, loyang, pH meter,
neraca analitik, botol semprot, oven (Thermo Scientific), ultrasonic vibracell
QSonica, tanur, spektrofotometer UV-Vis Varian tipe Cary 50, dan instrumen
karakterisasi VARIAN tipe FT 1000, Benchtop Powder XRD Rigaku, dan UV-

Vis/DRS Evolution 220.

3.2.2 Bahan

Bahan-bahan yang digunakan dalam penelitian ini adalah zeolit alam jenis
mordenit, titanium (1) dioksida (TiO2) anatas (Sigma Aldrich, 99,8%), HCI 6 M,
(Merck), akuades, etanol p.a (Merck, 99,9%), kertas saring, dan methyl red

(Merck).

33
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3.3 Rancangan Penelitian
Penelitian ini merupakan penelitian eksploratif yang bertujuan untuk
mengetahui pengaruh lama waktu penyinaran dan massa fotokatalis TiO2-zeolit
alam terhadap aktivitas fotodegradasi methyl red. Penelitian diawali dengan
preparasi dan aktivasi zeolit sebelum disintesis TiO2-zeolit alam dengan metode
sonikasi. TiO2-zeolit alam yang dihasilkan dikarakterisasi dengan instrumen X-ray
Diffraction (XRD), Fourier Transform Infrared (FTIR), dan UV-Vis/Diffuse
Reflectance Spectroscopy (DRS). Setelah itu, diuji aktivitas fotodegradasi dengan
variasi lama waktu penyinaran dan massa katalis TiO»-zeolit alam yang ditampilkan
pada Tabel 3.1. Selanjutnya, dilakukan uji kontrol dengan kondisi optimum yaitu
(1) tanpa katalis, (2) zeolit, (3) TiO2 (4) TiO.-zeolit

Tabel 3.1 Rancangan penelitian uji efektivitas fotodegradasi

Variasi waktu penyinaran Variasi massa katalis
30 menit 20 mg
40 menit 40 mg
60 menit 60 mg
80 menit 80 mg
100 mg
120 mg

3.4 Tahapan Penelitian
1. Preparasi zeolit
2. Aktivasi zeolit
3. Sintesis TiO.-zeolit alam dengan metode sonikasi
4. Karakterisasi struktur dan ukuran kristal, gugus fungsi, serta analisis daerah
serapan serta band gap material fotokatalis TiO2-zeolit alam menggunakan
instrumen XRD, FTIR, dan UV-Vis/DRS

5. Uji efektivitas fotodegradasi methyl red
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a. Pengaruh variasi lama waktu penyinaran terhadap fotodegradasi methyl
red di bawah sinar lampu halogen 20W
b. Pengaruh variasi massa katalis TiO»-zeolit alam terhadap fotodegradasi
methyl red di bawah sinar lampu halogen 20W
c. Uji efektivitas fotodegradasi methyl red dalam kondisi optimum yaitu

(1) tanpa katalis (2) zeolit (3) TiO2, dan (4) TiO2-zeolit

3.5 Prosedur Penelitian
3.5.1 Preparasi Zeolit

Zeolit alam sebanyak 150 gram dihaluskan dan diayak dengan ukuran 200
mesh. Selanjutnya, zeolit alam ditimbang 100 g dan ditambahkan 200 mL akuades
dalam erlenmeyer 250 mL. Kemudian larutan diaduk dengan magnetic stirrer
dengan kecepatan 120 rpm selama 30 menit. Larutan disaring menggunakan kertas
saring dan dikeringkan residu dalam oven pada suhu 100°C selama 2 jam. Padatan
zeolit tersebut kemudian didesikator selama 30 menit dan ditimbang hingga berat

konstan (Wardhani, dkk., 2016).

3.5.2 Aktivasi Zeolit

30 gram zeolit direndam dalam 60 mL HCI 6 M sambil diaduk dengan
magnetic stirrer dengan kecepatan 100 rpm selama 3 jam. Kemudian endapannya
disaring dan dicuci dengan akuades sampai pH netral. Zeolit (pH=7) dikeringkan
selama 2 jam pada suhu 100°C dan dikalsinasi pada suhu 500°C selama 4 jam

(Wardhani, dkk., 2016).
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3.5.3 Sintesis TiO2-Zeolit Alam dengan Metode Sonikasi
TiO2 anatas SA (Sigma Aldrich) ditimbang sebanyak 1,8 gram dan zeolit
alam ditimbang sebanyak 3 gram dan ditambahkan 48 mL etanol p.a (99,9%).
Selanjutnya, campuran diaduk dengan mortar agate selama 1 jam kemudian
disonikasi dengan frekuensi 20 kHz selama 30 menit hingga terbentuk suspensi.
Suspensi tersebut, kemudian dikeringkan dalam oven pada suhu 110 °C selama 2
jam dan dikalsinasi menggunakan tanur pada suhu 500 °C selama 6 jam. Setelah
dikalsinasi, padatan kemudian dihaluskan hingga berbentuk serbuk (Wardhani,

dkk., 2016; Sene dkk., 2017).

3.5.4 Karakterisasi Fotokatalis TiO2-Zeolit Alam

3.5.4.1 Identifikasi Struktur Fotokatalis TiO2-Zeolit Alam dengan XRD
(X-Ray Diffraction)

Difraksi sinar-X digunakan untuk mengidentifikasi fasa dan menentukan
kristalinitas sampel. 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 5-90°. Pertama sampel TiO> anatas, zeolit alam teraktivasi, dan TiO>-
zeolit alam dihaluskan dengan mortar agate untuk membentuk pelet. Kemudian
sampel ditempatkan pada preparat dan dipress. Selanjutnya ditempatkan pada

sampel holder dan disinari dengan sinar-X.

3.5.4.2 Identifikasi Gugus Fungsi dengan FTIR (Fourier Transform Infrared)
Karakterisasi dengan FTIR dilakukan untuk mengetahui gugus fungsi yang

terbentuk pada zeolit dan TiO2-zeolit baik sebelum dan sesudah dilakukan uji
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aktivitas fotodegradasi. Mula-mula, diambil padatan KBr dan sampel dengan
perbandingan 10:1. kemudian dihaluskan dengan mortar agate. Padatan yang sudah
halus kemudian ditempatkan pada preparat dan dipress dengan alat pengepres untuk
membentuk pellet. Selanjutnya ditempatkan pada sampel holder dan ditembakkan

dengan sinar IR hingga terbentuk spektra puncak sampel.

3.5.4.3 Identifikasi Daerah Serapan dan Energi Band Gap dengan
UV-Vis/DRS (Diffuse Reflectance Spectroscopy)

Karakterisasi dengan UV-Vis/DRS dilakukan untuk mengetahui karakter
serapan sinar dari material TiO2 anatas dan hasil sintesis TiO,-zeolit alam di daerah
ultraviolet dan sinar tampak. Dari data DRS juga dapat ditentukan energi celah pita
material hasil sintesis. Sampel yang akan dikarakterisasi dalam bentuk serbuk halus
ditempatkan pada sampel holder kemudian diukur persentase reflektansinya pada
rentang panjang gelombang 400-800 nm. Hasil dari karakterisasi ini akan
menghasilkan grafik energi band gap di mana akan menunjukkan grafik hubungan
antara foton dengan kuadrat koefisien absorpsi.

Hasil karakterisasi spektrometri UV-Vis akan memperlihatkan spektrum
absorbs larutan TiO2-zeolit yang terdiri dari sumbu x menerangkan panjang
gelombang (nm) dan sumbu y menerangkan absorbansi (a.u). Penentuan nilai
energi celah pita optik dianalisis menggunakan metode Touch plot. Metode ini
ditentukan dengan menggunakan nilai transmitasi yang dihasilkan dari spektrometri
UV-Vis dengan menarik ekstrapolasi pada daerah linier dari grafik hubungan hv
dan (Ahv)2 hingga memotong sumbu energi. h adalah konstanta Planck, v adalah

frekuensi dengan v = c¢/A dan A adalah nilai absorbansi. Dari grafik hubungan hv
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dan (Ahv)2 dapat ditarik garis yang bersinggungan dengan titik belok pada kurva,

serta nilai hv dari sumbu horizontal adalah nilai celah pita energinya.

3.5.5 Pembuatan Kurva Standar Methyl Red Menggunakan
Spektrofotomeri UV-Vis
3.5.5.1 Pembuatan Larutan Induk Methyl Red 100 ppm

Pembuatan larutan methyl red dilakukan dengan melarutkan 10 mg methyl
red ke dalam beaker glass 100 mL. Kemudian dimasukkan larutan ke dalam labu
ukur 100 mL dan ditambahkan akuades sampai tepat tanda batas. Setelah itu,

dikocok hingga homogen, sehingga diperoleh larutan induk methyl red 100 ppm.

3.5.5.2 Penentuan Panjang Gelombang Maksimum Methyl Red

Larutan induk methyl red 100 ppm dipipet sebanyak 10 mL dan dimasukkan
labu ukur 100 mL Kemudian dilarutkan dengan akuades hingga tanda batas dan
dihomogenkan sehingga diperoleh larutan sampel methyl red dengan konsentrasi
10 ppm. Selanjutnya, dipipet 10 mL methyl red 10 ppm ke dalam tabung reaksi
untuk diukur absorbansinya menggunakan spektrofotometer UV-Vis pada rentang
200-800 nm, sehingga diperoleh panjang gelombang maksimum larutan sampel
methyl red. Panjang gelombang maksimum diperoleh dari nilai absorbansi tertinggi.
Sebelum pengukuran sampel dengan spektrofotometer UV-Vis, perlu dilakukan

pengukuran blanko dengan akuades.

3.5.5.3 Pembuatan Kurva Standar Methyl Red
Larutan induk methyl red 100 ppm dipipet sebanyak 0,5; 1; 2; 3; 4; dan 5

mL dan dimasukkan ke dalam labu ukur 50 mL. Setelah itu, dilarutkan dengan



39
akuades hingga tanda batas dan dihomogenkan sehingga diperoleh larutan methyl
red dengan variasi konsentrasi 1, 2, 4, 6, 8, dan 10 ppm. Kemudian, dipipet 10 mL
masing-masing konsentrasi ke dalam tabung reaksi untuk diukur absorbansinya
menggunakan spektrofotometer UV-Vis pada panjang gelombang maksimum
methyl red yang telah diperoleh. Selanjutnya, absorbansi yang diperoleh dari setiap
konsentrasi dibuat kurva standar dengan sumbu x sebagai konsentrasi larutan
standar (ppm) dan sumbu y sebagai absorbansi yang dihasilkan oleh larutan standar.

Dari grafik tersebut didapatkan persamaan regresi linier y = bx + a.

3.5.6 Uji Efektivitas Fotodegradasi Methyl Red

3.5.6.1 Pengaruh  Variasi Lama Penyinaran Terhadap Efektivitas
Fotodegradasi

Larutan methyl red 10 mg/L sebanyak 25 mL dimasukkan ke dalam lima
beaker glass 100 mL dan ditambahkan beberapa tetes HCI 0,1 M hingga pH 2
(Rahmawati, 2020). Kemudian, ditambahkan massa fotokatalis TiO2-zeolit alam
sebanyak 50 mg. Uji efektivitas fotodegradasi methyl red dilakukan di bawah sinar
lampu halogen 20W dengan variasi lama penyinaran selama 30, 40, 60, dan 80
menit sambil diaduk dengan magnetic stirrer. Kemudian, disentrifugasi dengan
kecepatan 5000 rpm selama 15 menit untuk diambil filtrat sehingga dapat diukur
absorbansi menggunakan spektrofotometer UV-Vis pada panjang gelombang

maksimum Methyl Red.
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3.5.6.2 Pengaruh Variasi Massa Katalis TiO2-Zeolit Terhadap Efektivitas
Fotodegradasi

Larutan methyl red 10 mg/L sebanyak 25 mL dimasukkan ke dalam lima
beaker glass 100 mL dan ditambahkan beberapa tetes HCI 0,1 M hingga pH 2
(Rahmawati, 2020). Kemudian, ditambahkan variasi massa fotokatalis TiOz2-zeolit
alam masing-masing sebesar 20, 40, 60, 80, 100 dan 120 mg. Selanjutnya disinari
di bawah sinar lampu halogen 20W selama waktu penyinaran optimum sambil
diaduk dengan magnetc strirrer. Setelah itu, disentrifugasi dengan kecepatan 5000
rpm selama 15 menit untuk diambil filtrat sehingga dapat diukur absorbansi
menggunakan spektrofotometer UV-Vis pada panjang gelombang maksimum

methyl red.

3.5.6.3 Efektivitas Fotodegradasi Methyl Red Menggunakan Katalis TiO2
Zeolit Alam

Untuk mengetahui efektivitas fotodegradasi zat warna methyl red dilakukan
dengan beberapa kondisi yaitu tanpa katalis, dengan katalis zeolit, dengan katalis
TiO2, dan dengan Katalis TiO.-zeolit. Larutan methyl red dengan konsentrasi 10
mg/L dipipet sebanyak 25 mL ke dalam beaker glass 100 mL dan ditambahkan
beberapa tetes HCI 0,1 M hingga pH 2 (Rahmawati, 2020). Kemudian, ditambahkan
massa optimum fotokatalis TiO2-zeolit pada masing-masing beaker glass dan
disinari di bawah sinar lampu halogen 20W dengan waktu penyinaran optimum
sambil diaduk dengan magnetic stirrer. Setelah itu, disentrifugasi dengan kecepatan
5000 rpm selama 15 menit untuk diambil filtrat sehingga dapat diukur
absorbansinya menggunakan spektrofotometer UV-Vis pada panjang gelombang

maksimum methyl red.
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3.5.7 Analisis Data
1. Data yang diperoleh dari karakterisasi dengan XRD adalah difraktogram
yang akan dibandingkan dengan standar JCPDS-TiOz anatas (JCPDS No.
211272) untuk mengetahui karakteristik dari zeolit dan TiO2 setelah
diembankan pada zeolit. Berdasarkan difaktogram yang diperoleh dari hasil
difraksi sinar-X, maka ukuran partikel rata-rata TiOz2 hasil sintesis dapat

ditentukan dengan menggunakan persamaan Debye-Scherrer berikut:

dengan D adalah ukuran partikel (nm), 4 adalah panjang gelombang radiasi,
k adalah konstanta (0,9), 6 adalah sudut Bragg, dan g adalah luas setengah
puncak Full Width at Half Maximum (FWHM, radian)

2. Data yang diperoleh dari hasil karakterisasi dengan FTIR adalah gugus
fungsi yang terbentuk pada zeolit teraktivasi dan TiO2-zeolit alam. Spektra
yang dihasilkan dibandingkan sebelum dan sesudah dilakukan uji aktivitas
fotodegradasi.

3. Data yang diperoleh dari hasil karakterisasi dengan UV-Vis/DRS akan

dianalisis menggunakan persamaan Kubelka-Munk:

K (1-R?)
FRY=5= %

........................................... (3.2)
di mana F(R) = faktor Kubelka-Munk, K = koefisien absorbsi, S = koefisien
scattering dan R = nilai reflektansi yang diukur. Nilai energi band gap
ditentukan dengan membuat plot antara (F(R)*hv)Y? (sebagai sumbu y) vs

energi foton (hv) (sebagai sumbu x). hv bisa dihitung dari data panjang

gelombang yang terukur, di mana hv=hc/A dengan c adalah tetapan cahaya
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dan h adalah tetapan planck. Energi celah pita dihitung dengan cara menarik
garis regresi linier pada nilai x (hv = energi celah pita) ketika y = 0.

Data yang diperolen dari aktivitas fotodegradasi adalah absorbansi

maksimum spektra UV-Vis dari degradasi larutan methyl red kemudian

dibuat larutan kurva standar dengan sumbu y adalah nilai absorbansi

sedangkan sumbu x merupakan nilai konsentrasi dari methyl red. Melalui

kurva standar, akan diperoleh persamaan regresi yaitu y = ax + b untuk

mengetahui konsentrasi akhir larutan methyl red setelah proses degradasi.
Co-

% degradasi = C—Ct X 100%.cccieieieieie e, (3.3)
0

Konsentrasi awal methyl red didefinisikan sebagai Co sedangkan
konsentrasi akhir methyl red setelah dilakukan fotodegradasi dilambangkan
dengan C: Persen degradasi methyl red dapat diperoleh dengan
memasukkan nilai abrsorbansi ke dalam persamaan regresi linear untuk
mendapatkan konsentrasi akhir kemudian hasil tersebut dimasukkan ke
dalam persamaan 3.3.

Data yang diperoleh dari analisis ANOVA Rancangan Acak Lengkap
(RAL) diinterpretasikan berdasarkan hasil statistik uji F dan nilai
probabilitas (p-value/sig.). Nilai F tabel diperoleh dengan memasukkan
rumus sebagai berikut:

=FINV(a, df1, df2).....ccoeiiiiiiiin, (3.4)

dengan df adalah derajat kebebasan (degree of freedom) yang mana dfl
merupakan derajat kebebasan yang dimiliki oleh perlakuan/faktor,

sedangkan df2 adalah derajat kebebasan yang dimiliki oleh galat/error.
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Hipotesis yang digunakan dalam analisis ANOVA adalah sebagai berikut:
1. HO : pol = po2 = pa3 = 0 artinya tidak ada perbedaan pengaruh antara
perlakuan satu dengan perlakuan yang lain
2. H1: pal # po2 # pa3 # 0 artinya minimal terdapat satu pasang perlakuan
yang memberikan pengaruh yang berbeda.
Apabila statistik uji F dan nilai probabilitas (p-value/sig.) menghasilkan HO
ditolak atau H1 diterima maka perlu dilakukan Uji Lanjut dengan Uji BNT

(LSD Test) atau BNJ (HSD Test) dengan signifikasi 5%.



BAB V

PENUTUP

5.1 Kesimpulan
Berdasarkan penelitian yang dilakukan, dapat diambil kesimpulan sebagai
berikut:

1. Semakin tinggi lama penyinaran, maka efektivitas fotodegradasi akan
semakin meningkat pada waktu penyinaran tertentu, degradasi akan turun
dan waktu optimum penyinaran pada penelitian ini adalah 40 menit.

2. Semakin besar massa fotokatalis, maka efektivitas fotodegradasi akan
semakin meningkat pada massa tertentu, degradasi akan turun dan massa

optimum fotokatalis pada penelitian ini adalah 100 mg.

5.2 Saran

1. Perlu dilakukan uji SEM untuk mengetahui bentuk kristal dari fotokatalis
TiO2-zeolit.

2. Perlu dilakukan XRF untuk mengetahui unsur yang terkandung dalam
fotokatalis TiO2-zeolit.

3. Perlu dilakukan variasi lain untuk mengetahui lebih jauh efektivitas
fotodegradasi dengan variasi konsentrasi methyl red.

4. Dilakukan pengukuran absorbansi pada panjang gelombang methyl red

yaitu 506 nm.
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