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Abstrak

TiO2/CuO-Zeolit-Alginat dibuat melalui metode impregnasi basah dan penambahan natrium alginat. Tujuan penelitian ini
adalah degradasi larutan metil jingga menggunakan fotokatalis TiO,/CuO-Zeolit-Alginat serta mengkaji jenis fotokatalis,
variasi lama penyinaran, dan variasi konsentrasi larutan metil jingga. Jenis sinar yang digunakan adalah sinar UV dengan
panjang gelombang 365 nm. Perbandingan jenis fotokatalis dilakukan melalui fotodegradasi 25 mL larutan metil jingga
20 mg/L dengan 150 mg fotokatalis dan lama penyinaran 120 menit. Berikutnya variasi lama penyinaran dilakukan selama
60, 90, 120, 150,180 menit dan dilanjutkan dengan variasi konsentrasi zat warna sebesar 50, 100, 150, 200, 250 mg/L.
Hasil dari jenis fotokatalis dan pengemban dikarakterisasi menggunakan FTIR dan XRD. Hasil degradasi diukur dengan
spektrofotometer UV-Vis pada panjang gelombang 464 nm. Hasil karakterisasi dengan FTIR menunjukkan bahwa
fotokatalis TiO,/CuO memiliki puncak pada bilangan gelombang 480,63 cm' yang menunjukkan vibrasi ulur Cu-O,
sedangkan analisa hasil XRD dengan software match! 3 diperoleh data yaitu TiO,/CuO-Zeolit berfasa mordenit, TiO,
berfasa anatase dan rutil, serta muncul puncak yang merupakan fasa CuO. Fotokatalis TiO,/CuO-Zeolit yang digunakan
untuk uji aktivitas fotokatalis menunjukkan hasil degradasi larutan metil jingga lebih besar dibandingkan fotokatalis
TiO,/CuO-Zeolit-Alginat. Lama penyinaran dan konsentrasi larutan metil jingga memberikan pengaruh degradasi larutan
metil Jingga. Kondisi optimum fotodegradasi diperoleh pada lama penyinaran 120 menit, dimana pada konsentrasi 250
mg/L fotodegradasi larutan metil jingga sebesar 39%.

Kata kunci: Degradasi, Metil Jingga, Fotokatalis

Photodegradation of Methyl Orange With TiO2/CuO-Zeolite-Alginate
Under UV Light

Abstract

TiO,/CuO-Zeolite-Alginate was prepared by wet impregnation method and addition of sodium alginate. The purpose of
this study was the degradation of the methyl orange solution using a TiO,/CuO-Zeolite-Alginate photocatalyst and to
examine the type of photocatalyst, variations in irradiation time, and variations in the concentration of methyl orange
solution. The type of light used is UV light with a wavelength of 365 nm. Comparison of types of photocatalysts was carried
out through photodegradation of 25 mL of 20 mg/L methyl orange solution with 150 mg of photocatalyst and irradiation
time of 120 minutes. Next, the variation of the irradiation time was carried out for 60, 90, 120, 150,180 minutes and
continued with variations in the dye concentration of 50, 100, 150, 200, 250 mg/L. The results of the photocatalyst and
carrier types were characterized using FTIR and XRD. The degradation results were measured by UV-Vis
spectrophotometer at a wavelength of 464 nm. The results of the characterization using FTIR showed that the TiO2/CuO
photocatalyst had a peak at a wave number of 480.63 cm! which indicated the stretching vibration of Cu-O, while the
XRD analysis using match software! 3 the data obtained are TiO,/CuO-Zeolite in the mordenite phase, TiO, in the anatase
and rutile phases, and a peak appears which is the CuO phase. The TiO,/CuO-Zeolite photocatalyst used to test the
photocatalyst activity showed a greater degradation of the methyl orange solution than the TiO,/CuO-Zeolite-Alginate
photocatalyst. The duration of irradiation and the concentration of the methyl orange solution affected the degradation
of the methyl orange solution. The optimum conditions for photodegradation were obtained at 120 minutes of
irradiation, where at a concentration of 250 mg/L the photodegradation of the methyl orange solution was 39%.

Keywords:, Degradation, Methyl Orange, Photocatalyst

PENDAHULUAN

Limbah cair yang dihasilkan oleh industri batik
dan hal ini terjadi pada hampir seluruh wilayah
Indonesia yang menyebabkan limbah langsung
dibuang di daerah perairan [1]. Menurut Yaseen,
dkk [2] konsentrasi limbah konsentrasi limbah cair
zat warna yang dihasilkan oleh home industry
textile sebesar 250 mg/L. Kadar dari limbah
industri tekstil memiliki rentang 150-12000 mg/L
dan menurut Keputusan Mentri Lingkungan Hidup

No.51 Tahun 1995 ambang batas baku mutu
limbah cair industri tekstil kadar maksimal sebesar
150 mg/L [3]. Oleh karena itu, diperlukan
teknologi pengolahan limbah vyang dapat
mempercepat penguraian limbah zat warna. Salah
satu metode alternatif yang mudah diterapkan
adalah metode fotodegradasi menggunakan
fotokatalis TiO2. Metode ini mampu menguraikan
limbah zat warna menjadi senyawa-senyawa
sederhana melalui reaksi foto oksidasi-reduksi [4].
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Aktivitas fotokatalitik dari TiO2 dapat ditingkatkan
dengan penambahan penambahan dopan dari
logam tembaga (Cu) yang mempunyai kelimpahan
sangat tinggi dan bahan relatif murah sehingga
dapat digunakan sebagai sumber Cu dalam
pembuatan  TiO2/CuO [5]. Pengembanan
modifikasi  TiO2 dengan  zeolit mampu
meningkatkan degradasi zat warna limbah cair
dengan membentuk kombinasi proses adsorpsi
dan reaksi foto oksidasi-reduksi [6]. Fotokatalis
TiO2 termodifikasi ditambah dengan alginat dapat
berfungsi sebagai media pemisahan antara
fotokatalis dengan filtrat setelah proses
fotodegradasi dalam bentuk granul [7].

Berdasarkan penelitian Riyani, dkk [8] tentang
modifikasi TiO2/CuO (98 : 2) vyang dapat
meningkatkan aktivitas fotokatalitik yang dapat
mengakibatkan penurunan energi celah pita dari
TiO2 sebesar 3,48 eV menjadi 2,25 eV dengan
menggunakan  metode  fotodeposisi  dan
penelitian Liao, dkk [9] tentang modifikasi zeolit
dengan TiO2 dalam  bentuk  komposit
menggunakan metode inflitrasi jenuh dan sintesis
secara in situ dapat menghasilkan degradasi pada
zat warna metilen biru pada sinar UV-VIS sebesar
93,6% vyang 2,4 kali lebih tinggi dibandingkan
menggunakan TiO; saja.

Pada penelitian ini akan dipaparkan pengaruh
jenis fotokatalis, lama penyinaran serta variasi
konsentrasi larutan metil Jingga dengan
fotokatalis  TiO2/CuO-zeolit-alginat  terhadap
degradasi larutan metil Jingga dimana variasi baru
pada parameter jenis fotokatalis dengan
perbandingan 95 : 5 pada sintesis modifikasi
fotokatalis menggunakan TiO2 dan dopan logam
Cu. Pengembangan modifikasi fotokatalis TiO2
dengan dopan logam dan pengemban,
kemampuan dalam degradasi limbah zat cair akan
semakin meningkat serta penambahan alginat
pada fotokatalis dalam bentuk granul dapat
menurunkan potensi pencemaran lingkungan air
pada saat proses aktivitas fotokatalitik
berlangsung. Hal ini disebabkan sifat dari alginat
yang tidak mudah larut dalam air sehingga proses
pemisahan lebih mudah.

METODE PENELITIAN
Alat dan Bahan

Alat yang digunakan dalam preparasi
fotokatalis granul TiO2/Cu0O-Zeolit-Alginat
meliputi gelas piala 250 mL, gelas arloji, ayakan
berukuran 100 mesh, oven Ficher Scientific
Isotemp 655F, tanur furnace 6000 Branstead
Thermolyne, alat suntikan 60 mlL, fotoreaktor
terdiri dari lampu UV merk evaco 10 watt panjang
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gelombang 365 nm dan reaktor kayu berukuran
40 cm x 40 cm x 40 cm. Instrumen yang digunakan
meliputi instrumen Spektrofotometri Infra Merah
(FTIR) merk Shimadzu dengan tipe 8400S,
Spektrofotometer UV-Vis Genesys 10s, X-Ray
Diffraction PANalytical X'Pert3 Powder.

Bahan yang digunakan dalam penelitian ini
yaitu zeolit berasal dari Kota Blitar, akuades, HCI
Pro Analis (PA) 37% b/b, CaCl..2H.0 (Merck),
etanol Pro Analis (PA) 97% (Merck), TiO2
(Pharmacy Grade), Cu(NOs3)2.3H.0 (Merck),
natrium alginat (Pharmacy Grade), dan metil
jingga (Merck).

Preparasi Zeolit Dengan Aktivasi Asam

Sebanyak 50 gram zeolit 100 mesh yang telah
dicuci dimasukkan kedalam gelas kimia dan
ditambahkan dengan 100 mL HCI 0,4 M. Dilakukan
proses pengadukan menggunakan pengaduk
magnet selama 4 jam dalam gelas kimia yang
ditutup dengan alumunium foil. Zeolit didekantasi
dan dicuci menggunakan akuades hingga filtrat
terbebas dari ion klorida. Uji filtrat bebas ion
klorida dilakukan dengan mendeteksi pH filtrat
hingga sama dengan pH akuades menggunakan
pH meter dan pH Universal. Zeolit yang telah
bebas dari ion klorida dikeringkan dalam oven
hingga kering kemudian dilakukan kalsinasi pada
temperatur 500 °C selama 5 jam. Hasil zeolit
teraktivasi kemudian ditimbang dengan neraca
analitik.

Modifikasi TiO2/CuO

Modifikasi fotokatalis TiO2/CuO dibuat dengan
perbandingan mol TiO2/CuO yaitu 95 : 5. Sumber
ion Cu(ll) adalah Cu(NO3)2.3H20 dengan massa
yang digunakan untuk perbandingan mol
TiO2/CuO vyaitu 7,60 gram dan 1,21 gram.
Modifikasi TiO2/CuO dilakukan dengan metode
impregnasi basah dengan cara padatan
Cu(NO3)2.3H20 dilarutkan dengan 100 mL dalam
labu ukur dan dimasukkan ke dalam gelas kimia
250 mL yang berisi TiO2. Kemudian dilakukan
pemanasan dan pengadukan di atas pemanas
hingga akuades menguap. Suspensi dipindahkan
ke dalam oven pada 120 °C hingga kering dan
dipanaskan dalam tanur pada temperatur 600 °C
selama 2 jam. Padatan hasil sintesis kemudian
dikarakterisasi dengan FTIR dan XRD dengan
massa padatan yang diperoleh sebesar + 7,70
gram.

Pengembanan TiO2/CuO Pada Zeolit
Pembuatan TiO2/CuO yang diimpregnasi pada
zeolit dilakukan dengan cara mencampurkan 3



gram zeolit teraktivasi dengan 1,8 gram TiO2/CuO.
Campuran yang diperoleh ditambahkan dengan
10 mL etanol 97% dalam gelas kimia 250 mL yang
diaduk dengan menggunakan pengaduk magnet
selama 5 jam. TiO2/CuO-Zeolit yang terbentuk
dikeringkan dalam oven pada 120 °C hingga kering
dan kemudian dipanaskan dalam tanur pada 500
°C selama 5 jam. Padatan asil sintesis
dikarakterisasi FTIR dan XRD dengan massa
padatan yang diperoleh sebesar + 4,8 gram.

Preparasi Granul Fotokatalis TiO2/CuO-Zeolit

Fotokatalis TiO2/CuO Zeolit dibuat dalam
bentuk granul dengan cara melarutkan Na-Alginat
sebanyak 1 gram kedalam 13 mL akuades,
kemudian diaduk dan dipanaskan menggunakan
pemanas pada 40 °C hingga terbentuk fasa gel.
Selanjutnya, TiO2/CuO Zeolit sebanyak 3 gram
dihaluskan menggunakan mortar lalu
dicampurkan kedalam gel alginat yang telah
dibuat. Suspensi yang terbentuk diteteskan ke
larutan kalsium klorida 10% dengan bantuan alat
suntikan 60 mL. Granul TiO2/CuO-Zeolit yang
terbentuk dipisahkan dan dikeringkan dalam oven
pada 100 °C hingga kering dan diperoleh massa
padatan granul sebesar +4,0 gram.

Uji Jenis Fotokatalis Pada Degradasi Metil Jingga

Uji fotodegradasi zat warna sintetis dilakukan
dengan menggunakan larutan metil jingga.
Sebanyak 25 mL larutan metil jingga 20 mg/L
dimasukkan ke dalam 5 gelas kemudian
ditambahkan masing-masing 0,15 gram zeolit
aktivasi, TiOz, TiO2/CuO, Cu/TiO2-Zeolit, dan
TiO2/CuO-Zeolit-Alginat.  Campuran tersebut
kemudian dimasukkan dalam reaktor dan disinari
dengan sinar UV selama 2 jam dan prosedur ini
dilakukan duplo. Absorbansi larutan metil jingga
ditentukan dengan spektrofotometer UV-Visible
pada panjang gelombang 464 nm.

Uji Pengaruh Lama Penyinaran Pada Degradasi
Metil Jingga

Larutan metil jingga 20 mg/L sebanyak 25 mL
dimasukkan 0,15 gram fotokatalis TiO2/CuO-
Zeolit-Alginat. Campuran tersebut kemudian
dimasukkan dalam reaktor dan disinari sinar UV
dengan variasi lama penyinaran 60, 90, 120, 150
dan 180 menit dan prosedur ini dilakukan duplo.
Absorbansi larutan metil jingga ditentukan
dengan spektrofotometer UV-Visible pada
panjang gelombang 464 nm

Uji Pengaruh Variasi Konsentrasi Metil Jingga

Fotodegradasi Metil Jingga (Rasyid, et al.)

Sebanyak 25 mL larutan metil jingga disiapkan
dalam 5 gelas kaca. Masing-masing larutan
ditambahkan 0,15 gram fotokatalis TiO2/CuO-
Zeolit-Alginat dengan variasi konsentrasi 50 ; 100
; 150 ; 200 ; 250 mg/L. Campuran tersebut
kemudian dimasukkan dalam reaktor dan disinari
sinar UV selama 2 Jam dan dilakukan duplo.
Absorbansi larutan metil jingga ditentukan
dengan spektrofotometer UV-Visible pada
panjang gelombang 464 nm.

Pembuatan Kurva Baku dan Perhitungan
Degradasi Konsentrasi Larutan Metil Jingga

Nilai absorbansi dari hasil analisis dengan
spektrofotometer UV-Vis digunakan untuk
menghitung konsentrasi larutan metil jingga
setelah proses fotokatalis dengan persamaan
yang diperoleh dari pembuatan kuva baku.
Berdasarkan persamaan Lambert-Beer dapat
dihitung konsentrasi dari nilai absorbansi dengan
persamaan sebagai berikut :

A =abc (1)
Keterangan:
A = Absorbansi
a = Absorptivitas
b = Lebar Celah (cm)
¢ =Konsentrasi (mg/L)

Kurva standar larutan metil jingga dibuat
berbagai variasi konsentrasi yaitu 1,5 ; 3,0 ; 4,5 ;
6,0 ; 7,5 mg/L. Absorbansi larutan metil jingga
pada berbagai konsentrasi diukur dengan
menggunakan spektrofotometer UV-Visible pada
panjang gelombang 400-600 nm. Kemudian
dibuat kurva kalibrasi antara absorbansi dan
konsentrasi. Kurva kalibrasi yang telah diperoleh
didapatkan persamaan garis y=0,00751x + 0,0017
dengan nilai regresi 0,996 berdasarkan
persamaan y = ax + b yang mengacu pada hukum
Lambert-Beer.

Kurva Baku Larutan Metil Jingga
0,6
0,5
0,4
0,3
0,2
0,1

Absorbansi

y =0,0751x - 0,0017
RZ=0,996
0 2 4 6 8
Konsentrasi (mg/L)

Gambar 1. Kurva Baku Larutan Metil Jingga

Nilai dari hasil degradasi zat warna metil jingga
dapat dihitung dalam bentuk persentase dengan
menggunakan persamaan sebagai berikut :

% Degradasi = Lawal-Cakhir \ 10900 (2)

awal
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Keterangan :
Cawal = Konsentrasi Awal (mg/L)
Cakhir = Konsentrasi Akhir (mg/L)

HASIL DAN PEMBAHASAN
Karakterisasi Fotokatalis dengan FTIR
Karakterisasi dengan FTIR (Fourier transform
Infrared  Spectroscopy)  berfungsi  sebagai
identifikasi gugus fungsi pada senyawa kimia.
Analisis perbandingan antara zeolit aktivasi,
TiO2/CuO-Zeolit, TiO2/CuO, dan TiO,. Berdasarkan
hasil karakterisasi dengan FTIR diperoleh spektra
yang mewakili serapan pada TiO2 dan TiO2/CuO
berupa intepretasi vibrasi ulur dan vibrasi tekuk.
Gambar 2 dan Tabel 2 berupa spektra dan
intepretasi TiO, dan TiO2/CuO adanya serapan
bilangan gelombang 3443,87 cm?! vyang
menunjukkan vibrasi ulur O-H, gelombang
1421,93 cm?® dan 1423,36 cm? yang
menunjukkan vibrasi tekuk O-H, bilangan
gelombang 707,40 cm™ dan 708,83 cm™ vyang
menunjukkan vibrasi ulur Ti-O-Ti, bilangan
gelombang 513,44 cm™ dan 551,44 cm™ vyang
menunjukkan vibrasi ulur Ti-O. Pada modifikasi
TiO2/CuO adanya serapan bilangan gelombang
480, 63 cm ™ yang menunjukkan vibrasi ulur CuO.

—— Ti0,/Cu
——Tio,

2,01 o Ve
e ™ /o
-"/,’ ) ‘\ 4" n
N \ I
154 ~ \ | 551,94
9 3443 .89 \ | \ |
= v/ \
= Y ‘m...l .J
§ 104 142338 708,83
2 N 480,63
£
g A / \
oot / \
i
344389 / V 513,44
00 / L
1421,93 707,40

4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
Bilangan Gelombang (cm™)

Gambar 2. Hasil Karakterisasi TiO, dan TiO,/CuO, dengan
FTIR

Hasil karakterisasi FTIR ini didukung dengan
hasil penelitian Praveen dkk [10], Serapan
bilangan gelombang pada TiO2 munculnya vibrasi
ulur O-H sebesar 3291,72 cm™, vibrasi tekuk O-H
sebesar 1627,28 cm™®, gugus fungsi Ti-O-Ti sebesar
728,77 cm, dan vibrasi Ti-O sebesar 463,88 cm-1
dan hasil penelitian Azam dkk [11], serapan
bilangan gelombang pada senyawa tembaga
oksida (CuO) nanopartikel dengan variasi
temperatur 400 - 600 °C sebesar 480 cm™; 530 cm
1580 cm™ yang menunjukkan adanya vibrasi ulur
Cu-O.

Tabel 2. Data Serapan FTIR
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TiO, TiO,/CuO

No (cm™) (cm™)

Interpretasi

1 3443,9 3443,9 Vibrasi ulur O-H [10]

2 1421.93 1423,36
3 707,4 708,83
513,44 551,94

Vibrasi tekuk O-H [10]
Vibrasi ulur Ti-O-Ti [10]
Vibrasi ulur Ti-O [10]

~

5 - 480,63 Vibrasi ulur Cu-0 [11]
Keberhasilan modifikasi TiO2 dengan dopan Cu
dapat ditunjukkan berdasarkan munculnya
serapan baru yang mengindikasi adanya tembaga
oksida (CuQO) vyang terbentuk pada rentang

serapan bilangan gelombang sebesar 600-400 cm”
1

Gambar 3 dan Tabel 3 berupa spektra dan
intepretasi zeolit aktivasi dan TiO2/Cuo-Zeolit
adanya serapan bilangan gelombang 3458,56 cm-
L dan 3425,76 cm™yang menunjukkan vibrasi ulur
O-H, bilangan gelombang 1637,29 cm™ yang
menunjukkan vibrasi tekuk O-H, bilangan
gelombang 1042,56 cm™ dan 1053,97 cm™ yang
menunjukkan adanya vibrasi ulur 0-Si-O/0-Al-O.
Pada zeolit aktivasi adanya serapan bilangan
gelombang 476,35 cm™ yang menunjukkan vibrasi
tekuk Si-O/AI-O dan pada modifikasi TiO2/CuO-
Zeolit adanya serapan bilangan gelombang 711,68
cm! yang menunjukkan vibrasi ulur Ti-O-Ti.
Gambar 3. Hasil Karakterisasi Zeolit Aktivasi dan TiO,/CuO-

—— Ti0,/Cu0-Zeolit
— Zeolit Aktivasi

."\J/" “‘;n“. [
159 24257 \ f i
163729 . | 71168
o ﬁ"\ 105'"3,9’?]
s le A
: 345856 163729 \\L / 475‘,35
N/

0,0 %
1042,56

204, T T,

Transmitansi (%)
=
.

4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
Bilangan Gelombang (cm™)

Zeolit dengan FTIR

Hasil karakterisasi FTIR ini didukung dengan
hasil penelitian Deka [12], Serapan bilangan
gelombang pada zeolit aktivasi munculnya vibrasi
ulur O-H sebesar 3647,14 cm™, gugus fungsi O-Si-
0/0-Al-O sebesar 1052,06 cm?, dan vibrasi tekuk
Si-O/Al-O sebesar 460,96 cm™ dan hasil penelitian
fauzi dkk [13], serapan bilangan gelombang pada
modifikasi Zeolit-TiO2 munculnya vibrasi ulur O-H
sebesar 3624,25 cm™, vibrasi tekuk O-H sebesar
1639,49 cm™, vibrasi ulur 0-Si-O/0-Al-O sebesar



1217,08 cm™, vibrasi ulur Ti-O-Ti sebesar 792,24
dan vibrasi tekuk Al-O/Si-O sebesar 424,34 cm
Tabel 2. Data Serapan FTIR
Zeolit TiO,/CuO-
No aktivasi  Zeolit (cm-
(cm?) !)

Interpretasi

Vibrasi ulur O-H [12,
13]

Vibrasi tekuk O-H [13]

Vibrasi ulur 0-Si-O/0-

1 3458,56 3425,76
2 1637,29 1637,29
3 1042,56 1053,97

Al-0 [13] [12]
Vibrasi ulur Ti-O-Ti
4 - 711,68 [13]
Vibrasi Tekuk Si-O/Al-
5 476,35 - 0[13]
Pengembanan zeolit pada TiO2/CuO telah
berhasil dilakukan berdasarkan hasil

perbandingan dengan penelitian sebelumnya.
Meskipun vibrasi ulur Cu-O tidak muncul pada
spektra TiO2/CuO-Zeolit, keberhasilan modifikasi
fotokatalis TiO2/CuO dengan pengemban zeolit
aktivasi mengindikasi adanya tembaga oksida
yang terbentuk pada serapan bilangan gelombang
600-400 cm berdasarkan spektra TiO2/CuO.

Karakterisasi Fotokatalis dengan XRD

Karakterisasi XRD dilakukan untuk mengetahui
kristalinitas dari fotokatalis yang dihasilkan
dengan menggunakan aplikasi Crystal Impact
Match! 3 Version 3.11.5.200 sebagai hasil
perbandingan sampel [14]. Hasil karakterisasi
untuk TiO2 , seperti terlihat pada Gambar 4.
menunjukkan nilai 26 yang muncul pada 25,27;
37,76; 48,00; 53,85; 55,02 menunjukkan bahwa
terdapat fasa anatase nilai 206 yang muncul pada
27,41 ; 35,95 ; 54,28 menunjukkan bahwa
terdapat fasa rutil dan hasil dari nilai 26 untuk
TiO2 sudah sesuai berdasarkan PDF TiO2-anatase
No. 96-900-8214 dan TiO-rutil No. 96-900-9084
[15, 16].

Gambar 4. Hasil Karakterisasi Fotokatalis TiO,, TiO,/, dan
Ti0,/Cu0-Zeolit dengan XRD

Hasil karakterisasi untuk modifikasi TiO2/CuO
dan TiO2/CuO-Zeolit dengan metode impregnasi
basah terlihat pada Gambar 3, menunjukkan nilai
20 pada 39,14 dan 38,80 yang merupakan
tembaga oksida (CuO) dan hasil dari nilai 26 untuk
kedua fotokatalis sudah sesuai berdasarkan PDF
CuO No0.96-101-1149 [17]. Pada puncak baru yang
muncul dari kedua fotokatalis ini menunjukkan
bahwa keberhasilan penambahan CuO pada TiO2
dengan menggunakan metode impregnasi basah.
Pola difraksi dari kedua fotokatalis ini
menunjukkan sedikit pergeseran nilai 26 pada
fasa anatase dan rutil yang mengindikasi adanya
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0 0 v
- SRS |

A
_ . I W WY UV U Vv
10 20 30 40 50 60
20 angle (deg)

reaksi subtitusi isomorfik antara Ti* terhadap
AB*/Si** [18].

Pengaruh Jenis Fotokatalis dan Pengembanan
Pada Degradasi Metil Jingga

Uji jenis fotokatalis bertujuan untuk
mengetahui apakah ada pengaruh aktifitas
fotokatalis TiO2 setalah penambahan CuO, zeolit
dan alginat dalam mendegradasi larutan metil
jingga dibawah sinar UV dengan waktu yang
digunakan sebesar 2 jam pada masing-masing
jenis fotokatalis dan pengemban yang berbeda.
Berdasarkan hasil pada Gambar 4 menunjukkan
bahwa penambahan CuO dan zeolit pada
fotokatalis  TiO2 mengalami  peningkatan

25

20

-

X5

B

1]

=]

a 10

[

[=]

5 I
o TiO2/Cu0- TiD2/CuO-
Zeolit oz Ti0z/Cu0 2Zeolit Zeolit-Alginat
W Sinar U 5 10 17 22 20
lenis Fotokatalis dan Pengembanan

degradasi.

Gambar 5. Hasil Uji Fotodegradasi Larutan Metil Jingga
Berdasarkan Jenis Fotokatalis dan Pengembanan

Hal ini karena fotokatalis TiO2/CuO-Zeolit
merupakan hasil penggabungan proses degradasi
larutan metil jingga dengan reaksi fotokatalitik
dan adsorpsi. Proses fotokatalitik ini berasal dari
material semikonduktor TiO2 vyang dapat
menghasilkan hidroksil radikal [4]. proses adsorpsi
berasal dari zeolit aktivasi yang salah satu sifat
utamanya adalah sebagai adsorben molekul pada

83



fasa gas ataupun cair [6]. Modifikasi material
semikonduktor TiO2 dengan penambahan dopan
CuO dapat menurunkan energi celah pita
mengakibatkan kemampuan modifikasi material
TiO2 dalam proses eksitasi elektron (e7) dari pita
valensi menuju pita konduksi semakin besar. Pada
saat pita valensi melepaskan elektron (e’), akan
terbentuk lubang positif (h*) yang bereaksi dengan
air dan elektron (e’) pada pita konduksi bereaksi
dengan oksigen untuk membentuk hidrogen
peroksida kemudian ketika mendapatkan sinar
terjadi pemutusan ikatan secara homolitik akan
menghasilkan hidroksil radikal yang berperan
sebagai degradasi larutan metil jingga dan reaksi
yang terjadi [19] :

(TiOz) + hv > h*vg + ecs (3)
e+ 0, > ‘0, (reaksi reduksi) (4)
h*yg+ H,0 = -OH + H* (reaksi oksidasi) (5)
‘0, + H* > HOy (6)
ecs+ HOy > HOy 7
HO; + h*yg > H,0, (8)

Hidroksil radikal akan bereaksi dengan gugus
kromofor Metil Jingga yang termasuk grup garam
azo (-N=N-) yang disebabkan terjadi perubahan
panjang gelombang maksimum pada saat aktivitas
fotokatalitik berlangsung yang menyebabkan
terbentuk dua senyawa yaitu N,N-dimetilanilin
dan natrium benzenasulfonat yang ditunjukkan
pada Gambar 6 [20].

HaC : : :
~
N N
HyC N 803.--- Ng"

Metil Jingga

+OH

N,N-dimetilanilin natrium benzenasulfonat
Gambar 6. Reaksi Metil Jingga Dengan Hidroksil Radikal
Menghasilkan Senyawa N,N-dimetilanilin dan natrium
benzensulfonat.

Gambar 6 senyawa  N,N-dimetilanilin
menunjukkan mekanisme reaksi dekomposisi
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yang menghasilkan anilin dan 4-hidroksianilin
sedangkan Gambar 7 senyawa natrium
benzensulfonat menunjukkan mekanisme reaksi
dekomposisi yang menghasilkan asam

Reaksi | :
Hﬂ\—/:\ “OH “oH /:\\
HSC/ \\\—/ — H:“—< > —»Hy—\_/—(m

N,N-dimetilanilin anilin 4-hidroksianilin
“OH
Asam Alifatik «>— DEC>:Q L Ho—@—w
l-m
co p-benzokuinon hidrokuinon
5+ H0

benzenasulfonat dan asam 4-hidroksi-

benzenasulfonat [20].
Gambar 7. Reaksi Dekomposisi N,N-dimetilanilin dengan
Hidroksil Radikal Menjadi CO, dan H,0.

Gambar 7 dan Gambar 8 menunjukkan
mekanisme reaksi dekomposisi pada kedua
senyawa ini memiliki kesamaan akan menjadi
hidrokuinon, p-benzenakuinon, asam alifatik
seperti asam oksalat, asam karboksilat dan
akhirnya terbentuk senyawa CO: dan H;O yang
merupakan  produk  akhir  dalam  hasil

Reaksill
@—sog, o O s0f Hb—@—ﬂoﬁ

natrium henzenasulfonat  asam henzenasulfonat  asam 4-hidroksibenzenasulfonat

\'OH
Asam Alifatik o O=<j>=,:,,ﬂ Hg_@_w
- OH

p-benzokuinon hidrokuinon
C0y+ H0

fotodegradasi larutan metil jingga [20].
Gambar 8. Reaksi Dekomposisi Natrium Benzensulfonat
dengan Hidroksil Radikal Menghasilkan CO, dan H,0

Berdasarkan penelitian Riyani, dkk [8] adanya
dopan Cu pada fotokatalis TiO2 secara umum
dapat menurunkan energi celah pita pada
material semikonduktor TiO. sebesar 3,48 eV
hingga paling kecil untuk TiO2/CuO sebesar 2,25
eV. Pada fotokatalis TiO2/CuO-Zeolit memiliki
ukuran partikel yang lebih kecil yang dapat
meningkatkan kecepatan tumbukan antara
hidroksil radikal terhadap partikel zat warna
larutan metil jingga menyebabkan fotokatalis
dalam bentuk serbuk lebih baik dibandingkan
dengan fotokatalis dalam bentuk granul pada saat
fotodegradasi berlangsung.



Fotokatalis  TiO2/CuO-Zeolit-Alginat  dalam
bentuk granul mempunyai kelebihan yang tidak
dimiliki oleh fotokatalis TiO2/CuO-Zeolit dalam
bentuk serbuk yaitu tidak mudah larut dalam air
sehingga dapat mudah dipisahkan dari filtrat
berupa larutan metil jingga sedangkan fotokatalis
TiO2/CuO-Zeolit dalam bentuk serbuk mampu
dilakukan proses pemisahan dengan metode
sentrifugasi dan filtrasi [21].

Pengaruh Lama Penyinaran Pada Degradasi Metil
Jingga

Uji lama penyinaran bertujuan untuk
mengetahui waktu optimum vyang digunakan
dalam degradasi Metil Jingga dengan fotokatalis
TiO2/Cu0-Zeolit-Alginat. Hasil uji lama penyinaran
degradasi larutan metil jingga, waktu optimum
yang diperoleh dari hasil uji lama penyinaran
larutan metil jingga pada waktu 120 menit dengan
persentase dengradasi Metil Jingga sebesar 21%
di bawah sinar UV. Hal ini dikarenakan semakin
banyak energi foton terserap pada fotokatalis
menyebabkan Metil Jingga yang terdegradasi
akan semakin meingkat pula serta pengembanan
fotokatalis dengan zeolit aktivasi mampu
menaikan kemampuan adsoprsi dan laju reaksi
oksidasi dan reduksi dalam menghasilkan hidroksil
radikal [22]. Berdasarkan penelitian Lestari, dkk
[23] waktu optimum dalam degradasi zat warna
metilen biru menggunakan sinar matahari sebesar
2 jam.
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60 Menit 90 Menit 120 Menit 150 Menit 180 Menit
Lama Waktu Penyinaran
Gambar 9. Hasil uji fotodegradasi Metil Jingga berdasarkan
lama penyinaran.

Pada waktu penyinaran 150 menit dan 180
menit dengan sinar UV, hasil persentase degradasi
Metil Jingga mengalami penurunan, hal tersebut
karena waktu penyinaran yang terlalu lama dalam
sistem reaksi akan menghasilkan produk berupa
Metil Jingga teradsopr yang cukup banyak dan
dapat menghalangi kontak antara fotokatalis
dengan sinar UV dalam proses degradasi Metil
Jingga menyebabkan aktivitas fotokatalitik

Fotodegradasi Metil Jingga (Rasyid, et al.)

semakin berkurang. Berdasarkan penelitian Vifta,
dkk [24], waktu lama penyinaran dengan sinar UV
dengan fotokatalis ZnO sebesar 60 menit, 80
menit, dan 100 menit mengalami penurunan
persentase degradasi zat warna metilen biru
sebesar 37%, 31%, dan 28% serta didukung
dengan hasil penelitian Setiyawati, dkk [25] waktu
lama penyinaran dengan fotokatalis zeolit
alam/TiO2 sebesar 2 jam terjadi penurunan
persentase degradasi limbah cair industri karena
fotokatalis telah jenuh yang menyebabkan
kemampuan adsorpsi dan aktivitas fotokatalitik
menjadi kurang optimal.

Pengaruh Variasi Konsentrasi Metil Jingga

Uji variasi konsentrasi zat warna bertujuan
untuk mengetahui konsentrasi optimum yang
digunakan dalam degradasi larutan metil jingga
dengan  fotokatalis  TiO2/CuO-Zeolit-Alginat.
Persentase degradasi larutan metil jingga yang
paling tinggi terjadi pada konsentrasi 250 mg/L
sebesar 39%. Hal ini dikarenakan adanya zeolit
yang berperan sebagai pengemban pada
modifikasi fotokatalis TiO2/Cu0O dapat
meningkatkan  kemampuan  adsorpsi  dan
fotodegradasi terhadap larutan metil jingga.
Kombinasi dari kedua proses ini ditentukan oleh
daya adsorpsi dari adsorben dan kemampuan
difusi adsorbat ke fotokatalis TiO2 yang artinya
semakin tinggi daya adsorpsi, maka degradasi dari
aktivitas  fotokatalitik dalam  menghasilkan
hidroksil radikal juga akan meningkat yang
menyebabkan persentase degradasi pada kelima
variasi konsentrasi semakin besar [26]. Hal ini
didukung berdasarkan penelitian Balcha, dkk [27]
tentang fotodegradasi metilen biru dengan
menggunakan  ZnO  mengalami  kenaikan
persentase degradasi pada konsentrasi optimum
250 mg/L sebesar 92,5%.
Gambar 10. Hasil uji fotodegradasi pengaruh konsentrasi

45
40
35
30
25
20
15
10

5

0

Sinar UV

Degradasi (%)

0 50 100 150 200 250 300
Konsentrasi (mg/L)

Metil Jingga dengan fotokatalis

85



Secara umum, peningkatan konsentrasi zat
warna mengakibatkan  pada  permukaan
fotokatalis yang dibutuhkan untuk degradasi,
waktu penyinaran, dan jumlah sisi aktif pada
fotokatalis dalam perlakuan relatif konstan,
hidroksil radikal yang terbentuk pada permukaan
fotokatalis akan sama sehingga jumlah hidroksil
radikal yang menyerang molekul zat warna akan
semakin berkurang dengan diikuti semakin tinggi
konsentrasi zat warna yang menyebabkan
aktivitas fotokatalitik turun dan terjadi proses
desorpsi pada adosorben zeolit yang berperan
sebagai pengemban pada fotokatalis [22].

Penjelasan ini didukung dengan adanya
penelitian Borhade, dkk [28] persentase degradasi
dengan massa fotokatalis PbO persentase
degradasi awalnya naik kemudian turun yang
mengakibatkan aktivitas fotokatalik tidak optimal
yang disebabkan jumlah situs aktif pada
fotokatalis tidak sebanding dengan konsentrasi
zat warna yang semakin tinggi dan penelitian
Diantariani, dkk [29] berbagai variasi konsentrasi
metilen biru dan congo red menggunakan
fotokatalis ZnO komposit pada awalnya
persentase degradasi dari 100 mg/L ke 150 mg/L
mengalami penurunan secara signifikan.

KESIMPULAN

Karakterisasi dengan menggunakan FTIR dan
XRD memberikan hasil serapan pada bilangan
gelombang 480,63 cm™® yang menunjukkan
adanya vibrasi ulur Cu-O dan nilai 26 muncul pada
39,14 merupakan fasa CuO pada fotokatalis
TiO2/CuO. Penambahan logam Cu pada TiO; dan
adanya pengemban zeolit dapat meningkatkan
degradasi dan fotokatalis bentuk granul dapat
meningkatkan kemampuan proses pemisahan
yang jauh lebih baik dibandingkan fotokatalis
dalam bentuk serbuk. Lama penyinaran dan
konsentrasi larutan metil jingga berpengaruh
terhadap degradasi zat warna diperoleh kondisi
optimum pada lama penyinaran 120 menit dan
konsentrasi larutan jingga metil 250 mg/L
menghasilkan persentase degradasi sebesar 39%.
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