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Abstrak

Penelitian yang dilakukan meliputi sintesis TiO2 menggunakan metode Sol-Gel dan studi fotokatalis Reaksi
degradasi metil jingga (MJ) dan metil biru (MB) oleh fotokatalis diuji menggunakan larutan konsentrasi 5 ppm.
Pengambilan sampel dilakukan setiap 30 menit selama 5 jam. Deteksi sampel menggunakan spektrofotometri
UV-VIS dengan panjang gelombang sepanjang 464 nm. Hasil fotolisis zat warna metil jingga masing-masing
sebesar 14,17% dan 12,62% untuk UVA dan UVC. Sedangkan degradasi menggunakan UVC/TiO, dan
UVA/TIO, masing-masing sebesar 58,49% dan 65,55%. Variasi pH dan konsentrasi MO juga dilakukan. Hasil
optimum pada pH 7 sebesar 37,08% dan 27,33% masing-masing sebesar 10 ppm dan 15 ppm. Fotokatalis
TiO2/UVC digunakan untuk mendegradasi variasi konsentrasi MB. Sejumlah 0,5, 0,75 dan 1 gr TiO2 yang
dikontakkan dengan 500 ml MB. Variasi konsentrasi MB yaitu, 5 ppm, 10 ppm, dan 15 ppm dipelajari. Hasil
penelitian menunjukkan bahwa degradasi metilen biru pada dosis 5 ppm berturut-turut sebesar 53,36%, 42,99%
dan 18,85% untuk 0,5, 0,75 dan 1 gr TiO-.

Kata Kunci: fotokatalis, sintesis, TiO>
Abstract

The research carried out included TiO2 synthesis using the Sol-Gel method and photocatalyst studies. The
degradation reaction of methyl orange (MJ) and methyl blue (MB) by photocatalyst was tested using a solution
of 5 ppm concentration. Sampling was carried out every 30 minutes for 5 hours. Sample was detected using
UV-VIS spectrophotometry with a wavelength of 464 nm. The photolysis results of methyl orange dye were
14.17% and 12.62% for UVA and UVC, respectively. Meanwhile, degradation using UVC/TiO2 and UVA/TiO2
was 58.49% and 65.55% respectively. Variations in pH and MO concentration were also carried out. The
optimum results at pH 7 were 37.08% and 27.33%, respectively 10 ppm and 15 ppm. TiO2/UVC photocatalyst
was used to degrade various concentrations of MB. A total of 0.5, 0.75 and 1 g of TiO2 were contacted with
500 ml of MB. Variations in MB concentration, namely, 5 ppm, 10 ppm, and 15 ppm were studied. The results
showed that the degradation of methylene blue at a dose of 5 ppm was 53.36%, 42.99% and 18.85% for 0.5,
0.75 and 1 gr TiO2, respectively.

Keywords: photocatalyst, synthesis, TiO;

1. PENDAHULUAN

Industri tekstil selama ini menggunakan pewarna sintetis seperti pewarna azo yang tidak dapat
terbiodegradasi. Pewarna azo sulit atau membutuhkan waktu lebih lama untuk terurai. Pewarna azo
yang banyak digunakan seperti metil biru (MB) dan metil jingga (MJ). Senyawa azo digambarkan
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sebagai bahan karsinogenik dan mutagenik (Christina, 2007). Oleh karena itu, kebutuhan
dekolorisasi pewarna azo semakin mendapat pertimbangan untuk meningkatkan perlindungan
lingkungan.

Pengolahan yang efektif perlu dilakukan untuk meminimalkan limbah pewarna sebelum dibuang ke
perairan karena dampaknya terhadap lingkungan. Cara-cara yang selama ini diterapkan seperti secara
kimia menggunakan koagulan yang akan menghasilkan lumpur, secara fisik misalnya sedimentasi
dan adsorpsi, serta secara biologis seringkali kurang efektif karena zat warna mempunyai sifat tahan
terhadap degradasi biologis. Cara ini dinilai menimbulkan masalah baru bagi lingkungan. Salah satu
metode tersebut adalah fotodegradasi dengan menggunakan fotokatalis semikonduktor dan sinar
ultraviolet (Widihati, 2011).

Fotokatalis secara umum didefinisikan sebagai proses reaksi kimia yang dibantu oleh cahaya dan
katalis padat. Cahaya akan membentuk elektron dan hole (e- dan h+). Elektron akan bereaksi dengan
oksigen pada permukaan katalis dan membentuk radikal superoksida (O2¢), kemudian lubang-lubang
tersebut akan bereaksi dengan air pada permukaan katalis dan membentuk radikal hidroksil (OHe).
Radikal hidroksil berenergi tinggi akan menguraikan polutan organik menjadi zat berbahaya lainnya
(Dini, 2014). Metode fotokatalis dapat dilakukan dengan menggunakan katalis berupa
semikonduktor seperti TiO2, ZnO, CdS dan Fe,Os. Semikonduktor titanium dioksida (TiO2) banyak
digunakan sebagai fotokatalis, karena bersifat inert secara kimia dan biologis, tidak beracun, stabil
terhadap korosi, terjangkau, dan melimpah di alam. TiO, dapat menghasilkan radikal dengan
penerangan UV dengan panjang gelombang tertentu. UV berperan sebagai sumber energi untuk
reaksi elektron/lubang. Peneliti sebelumnya menemukan bahwa pembentukan radikal dapat terjadi
pada panjang gelombang tertentu akibat fase kristal TiO».

Oleh karena itu, penelitian ini bertujuan untuk mengetahui pengaruh fotokatalisis dengan berbagai
konsentrasi TiO, dalam mendegradasi berbagai konsentrasi senyawa sintetik metil biri dan metil
jingga. Cara ini juga diharapkan dapat diterapkan dan dikembangkan demi kemajuan industri tekstil
dalam mengolah limbah cair di Indonesia.

Sinar **, .o"'"..".“.,-"'.ﬂ Tio, +0,

RH

(Reaktan)(R.H)

Gambar 1.1 Skema fotokatalis TiO,

2. METODOLOGI PENELITIAN

Penelitian ini menggunakan metode fotokatalitik, yaitu menggunakan katalis semikonduktor berupa
TiO2 untuk mendegradasi senyawa organik metil biru (MB) dan metil jingga (MJ). TiO, yang akan
digunakan akan diperoleh dari sintesis TiO, menggunakan metode sol-gel. Dalam penelitian ini pH
larutan adalah netral. Air suling digunakan dalam semua percobaan.

Satu set fotoreaktor berukuran panjang 45 cm x lebar 40 cm x tinggi 40 cm dan lampu UVC 254 nm
yang dilengkapi daya 8 watt digunakan untuk proses degradasi MB. Uji nilai serapan akan dilakukan
menggunakan spektrofotometer UV-Vis dengan panjang gelombang optimum MB (665 nm).

2.1 Sintesis TiO»

Sintesis TiO, dilakukan dengan metode Sol-Gel dengan perbandingan 3:1:4 antara etanol, ti-

butoksida, dan akuades. Proses sol gel dibagi menjadi empat tahap yaitu hidrolisis, kondensasi,
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penuaan, dan pengeringan. Sintesis TiO2 dimulai dengan mencampurkan 100 ml etanol dengan 100
ml ti-butoksida. Kemudian ditambahkan etanol sebanyak 200 ml sehingga total larutan prekursor
sebanyak 400 ml. Pada tahap hidrolisis, diambil 100 ml larutan prekursor dan akan dihidrolisis
dengan menambahkan 100 ml air suling ke dalam buret sambil larutan diaduk menggunakan
pengaduk magnet dan akan membentuk sol. Selanjutnya larutan akan melalui tahap kondensasi,
dimana molekul-molekul yang telah mengalami kondensasi akan saling berikatan sehingga
menghasilkan molekul gel yang mempunyai massa jenis besar dan menghasilkan kristal oksida
logam. Tahap penuaan dengan memasukkan gelas kimia yang berisi larutan yang telah dibentuk ke
dalam lemari es selama 24 jam. Selanjutnya padatan putih dan cairan yang terbentuk dipisahkan,
selanjutnya padatan putih dan cairan yang terbentuk dipisahkan, dan padatan putih tersebut
dipindahkan ke dalam cawan porselen untuk dimasukkan ke dalam oven. Proses pengeringan
berlangsung selama 4 jam dalam oven bersuhu 105°C. Setelah itu, padatan putih tersebut dihancurkan
menggunakan lesung dan alu hingga halus dan dipindahkan ke krusibel untuk dikalsinasi
menggunakan tanur bersuhu 250°C selama + 2 jam. TiO; yang terbentuk akan digunakan pada
penelitian ini dengan berbagai dosis TiO; sebanyak 0,5 gram, 1 gram, dan 0,75 gram.
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Gambar 2.1 Hasil Citra SEM TiO,

2.2 Uji Aktivitas Fotokatalitik

Tiga dari gelas kimia 500 mL diisi dengan masing-masing 500 mL MB dan MJ 5 ppm. Kemudian
ditambahkan TiO, sebanyak 0,5 gram, 0,75 gram, dan 1 gram ke dalam masing-masing gelas kimia
dilanjutkan dengan penyinaran UV selama 5 jam di dalam fotoreaktor. Sampel 5 ml dikumpulkan
setiap 30 menit untuk analisis lebih lanjut. Sebelum dilakukan pengukuran konsentrasi zat warna,
sisa TiO, pada sampel dipisahkan menggunakan sentrifugasi. Proses fotokatalitik ini diulang
sebanyak tiga kali.

Konsentrasi pewarna ditentukan dari kurva standar menggunakan nilai serapan yang diukur dengan
spektrofotometer UV-visibel, yang disesuaikan pada 665 nm (panjang gelombang sesuai dengan
serapan maksimum MB). Efisiensi proses dievaluasi berdasarkan persentase degradasi, yang
dihitung menggunakan persamaan,

C0-Ct
Cco

% Degradasi warna = X1000. vt (1)

dimana Co dan Ct masing-masing adalah konsentrasi awal dan konsentrasi zat warna pada waktu t.
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Gambar 2.2 Desain reaktor uji fotokatalitik

3. HASIL DAN PEMBAHASAN

3.1 Pengaruh UVA, UVC, UVA/TiO; dan UVC/TiO;

Analisis perbandingan antara reaksi yang terjadi antara penggunaan UVA, UVC, UVA/TiO; dan
UVC/TIO, dipelajari untuk degradasi senyawa metil jingga 5 ppm dalam larutan pH 7 selama 300
menit selama proses fotolisis. Perbandingan persentase degradasi metil jingga antara sinar UVA
tanpa sinar UVA/TiO; dan sinar UVA dengan 0,5 gTiO, dan persentase degradasi MJ antara sinar
UVC tanpa penambahanTiO dan sinar UVC dengan penambahan 0,5 g TiO. Hasil menunjukkan
bahwa penggunaanTiO; sebagai katalis pada proses fotolisis sangat berpengaruh dalam menurunkan
kadar MJ dalam larutan. Pada percobaan fotolisis UVA tanpa TiO,, hanya mampu mendegradasi
metil jingga sebesar 14,17%, sedangkan bila 0,5 g MJ TiO2 ditambahkan, kemampuan degradasi
meningkat menjadi 65,55% selama 300 menit. Hal serupa juga terjadi pada percobaan menggunakan
sinar UVC. Dimana percobaan dilakukan tanpa penambahanTiO, hanya mampu mendegradasi metil
jingga sebesar 12,63% sedangkan penambahan 0,5 g TiO, mampu meningkatkan reaksi fotolisis
hingga 58,49% dalam waktu 300 menit. Pada sinar UVA dengan penambahan TiO2, degradasi yang
terjadi jauh lebih tinggi dibandingkan reaksi fotokatalis UVC dengan TiO,. Berdasarkan penelitian
yang dilakukan oleh Forseca-Cervantes (2020) mengenai efek band gap untuk TiO, fotokatalis,
ditemukan bahwa TiO, dalam bentuk anatase lebih cocok dan mampu bereaksi lebih baik terhadap
cahaya dengan panjang gelombang sekitar 380 nm. TiO, mampu bereaksi lebih baik membentuk
senyawa radikal hidroksil pada sinar UVA dimana sinar UVA sendiri memiliki panjang gelombang
berkisar antara 315 — 400 nm.
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Gambar 3.1 Persentase Degradasi Metil Jingga terhadap UVA dan UVA/TIO;
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Gambar 3.2 Persentase Degradasi Metil Jingga terhadap UVC dan UVC/TiO2

Dalam reaksi dari TiO, dengan gelombang cahaya, telah terjadi perubahan senyawa OH" di menjadi
senyawa radikal dimana senyawa radikal tersebut akan mendegradasi senyawa organik jingga metil

dalam larutan. Oleh karena itu, titanium dioksida (TiO2) merupakan Kkatalis yang dapat mempercepat
reaksi degradasi MJ pada proses fotolisis.

3.2 Pengaruh pH
Analisis perbandingan efektivitas yang terjadi antara penggunaan variasi pH yaitu pada kadar asam,

netral, dan basa terhadap kemampuannya dalam mendegradasi senyawa jingga metil dalam larutan
selama 300 menit selama proses fotokatalis.
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Gambar 3.3 Persentase Degradasi Metil Jeruk terhadap pH 3, 7 dan 10

Perbandingan persentase degradasi MJ antara larutan jingga metil pH 3, pH 7, dan pH 10 dilakukan
dengan menggunakan konsentrasi MJ 5 ppm. TiO, yang kemudian direaksikan dalam kotak hitam
berisi cahaya UVA. Grafik persentase degradasi jingga metil pada pH 3, 7, dan 10 dapat dilihat
melalui gambar 4. Terlihat bahwa penggunaan pH 7 pada larutan jingga metil mempunyai
kemampuan mendegradasi senyawa organik lebih besar dibandingkan pH 3 dan pH 10. Diketahui
bahwa pada larutan pH 3 reaksi fotokatalis hanya terjadi mampu mendegradasi metil jingga sebesar
37,70 % dan pada larutan pH 10 reaksi fotokatalis mampu mendegradasi metil jingga sebesar
49,47%. Sedangkan pada pH 7 mampu meningkatkan degradasi metil jingga sebesar 65,55%.
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Berdasarkan Bilal (2019), penggunaan pelarut dan prekursor dalam pembentukan TiO;
mempengaruhi pembentukan TiO2 dimana hal tersebut akan mempengaruhi ukuran partikel, luas
permukaan partikel, dan pH optimum reaksi fotokatalis yang terjadi pada larutan metil jingga. Pada
penelitian ini pH optimum fotokatalis jingga metil pada suatu larutan mempunyai pH 7. Hal ini
menunjukkan bahwa pH 7 pada larutan dapat membantu TiO, dalam membentuk senyawa
hidroksilnya sehingga mampu mendegradasi senyawa jingga metil lebih baik dibandingkan dengan
senyawa hidroksil yang terbentuk ketikaTiO2pada larutan pH 3 dan pH 10.

3.3 Pengaruh Konsentrasi MJ

Dengan penyinaran UVA dengan penambahan TiO,, degradasi yang terjadi jauh lebih tinggi
dibandingkan reaksi fotokatalis UVC dengan TiO,. Berdasarkan penelitian yang dilakukan oleh
Forseca-Cervantes (2020) mengenai efek band gap untuk TiO; fotokatalis, ditemukan bahwa TiO;
dalam bentuk anatase lebih cocok dan mampu bereaksi lebih baik terhadap cahaya dengan panjang
gelombang sekitar 380 nm. TiO; bereaksi lebih baik membentuk senyawa radikal hidroksil pada sinar
UVA dimana sinar UVA sendiri memiliki panjang gelombang berkisar antara 315 — 400 nm.
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Gambar 3.4 Degradasi MO pH 7 dengan konsentrasi 5, 10, dan 15 ppm oleh UVA/TiO2

Analisis perbandingan antara variasi konsentrasi metil jingga pada 5, 10, dan 15 ppm dilakukan untuk
mengetahui efektivitas penggunaan 0,5 g yang dapat mendegradasi larutan MJ pada pH 7 dengan
bantuan sinar UVA. Perbandingan efektivitas variasi konsentrasi MJ ini dapat dilihat pada gambar
5. Perbandingan persentase degradasi MJ dengan variasi konsentrasi, terlihat bahwa 0,5 g TiO,
fotokatalis di bawah sinar UV A dan tingkat keasaman pH 7 mampu mendegradasi dengan baik pada
MJ konsentrasi 5 ppm hingga 65,55%. Jika dibandingkan dengan variasi konsentrasi 10 ppm dimana
persentase tingkat degradasi hanya 37,08% dan 27,33% pada variasi konsentrasi 15 ppm, maka
UVA/TIO, fotokatalis paling efisien dalam mendegradasi 5 ppm metil jingga. Berdasarkan
Yuningrat (2015), TiO, mengandung senyawa radikal yang dapat mendegradasi senyawa organik.
Senyawa radikal yang terbentuk dan kemampuan serapannya sebesar 0,5 g TiO2 cenderung sama,
sehingga dapat dikatakan semakin kecil konsentrasi MJ maka persentase degradasinya semakin
tinggi.

3.4 Pengaruh Dosis TiO;

Kajian pengaruh dosis TiO, terhadap penyisihan MB secara fotodegradasi ditunjukkan pada Gambar
3.5. Berdasarkan grafik, penurunan intensitas warna metilen biru dipengaruhi oleh dosis katalis yang
digunakan yaitu TiO,. Hasil persentase degradasi terbaik ditunjukkan pada larutan metilen biru
dengan penambahan dosis TiO, 0,5 gram dengan persentase penyisihan sebesar 53,36%. Pada variasi
dosis TiO, 0,75 gram dan 1 gram terjadi penurunan aktivitas Kkatalis. Dosis katalis dapat
mempengaruhi efisiensi degradasi senyawa organik. Semakin banyak jumlah katalis yang digunakan
maka semakin banyak pula radikal hidroksil yang dapat terbentuk. Namun jika jumlah katalis yang
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ditambahkan terlalu banyak maka akan menurunkan efisiensi proses fotokatalitik itu sendiri. Hal ini
dapat terjadi karena kelebihan katalis dalam larutan akan mengakibatkan penumpukan katalis dan
dapat meningkatkan kekeruhan larutan. Kehadiran bahan katalis berlebih bertindak sebagai
penghalang radiasi UV. Ketika intensitas cahaya yang masuk ke dalam larutan berkurang akibat
meningkatnya tingkat kekeruhan larutan, maka katalis TiO, akan menyerap energi lebih sedikit. Jika
energi yang diserap berkurang maka eksitasi elektron dari pita valensi ke pita konduksi juga akan
berkurang, sehingga radikal hidroksil yang terbentuk juga tidak optimal dan dapat menurunkan
persentase degradasi yang dihasilkan.

e 0,5 Gram 0,75 Gram 1 Gram

60 1 53.36

50 1 42.99
= 40 1
S
‘B
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0+ : : : : : : : : : :
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Gambar 3.5 Penyisihan MB terhadap konsentrasi TiO;

3.5 Pengaruh Konsentrasi Metilen Biru

Berdasarkan gambar 3.6, nilai serapan semakin menurun seiring bertambahnya intensitas larutan.
Persentase penyisihan degradasi yang ditunjukkan pada variasi konsentrasi larutan MB 5 ppm adalah
sebesar 53,36%. Untuk variasi konsentrasi larutan MB 10 ppm persentase degradasinya terlihat
mengalami penurunan yaitu sebesar 27,89%, dan untuk larutan MB dengan konsentrasi tertinggi
yaitu 15 ppm mempunyai persentase penyisihan terendah yaitu sebesar 24,11%. Penurunan
persentase degradasi warna yang signifikan diamati dengan peningkatan konsentrasi larutan MB. Hal
ini terkait dengan tertutupnya sisi aktif katalis akibat meningkatnya adsorpsi molekul zat warna
sehingga terjadi pembentukan radikal hidroksil yang berperan dalam mendegradasi senyawa organik
yang tertekan. Kemungkinan lainnya adalah efek penyaringan sinar UV yang meningkat seiring
dengan meningkatnya intensitas warna (tinggi). Oleh karena itu, lebih sedikit energi foton yang
mencapai situs aktif katalis, dan akan menurunkan jumlah radikal hidroksil. Selain itu, senyawa
antara akan terbentuk selama proses degradasi dengan meningkatkan konsentrasi zat warna awal dan
dapat mereduksi senyawa radikal aktif yang seharusnya bereaksi dengan zat warna. Akibatnya,
efisiensi dekolorisasi secara keseluruhan akan berkurang. Semakin tinggi konsentrasi larutan maka
akan semakin banyak pula molekul yang terkandung dalam larutan, sehingga dapat menimbulkan
persaingan antar molekul metilen biru untuk diadsorpsi oleh permukaan katalis TiO».
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Gambar 3.6 Penyisihan MB terhadap Konsentrasi MB

4. KESIMPULAN

Sintesis fotokatalis TiO2 dilakukan dengan metode Sol-Gel dengan perbandingan 3:1 antara etanol
dan titanium butoksida kemudian perbandingan 1:1 antara larutan prekursor dan air DI. Untuk
mengetahui reaksi fotolisis jingga metil yang terjadi pada sinar UVA dan UVC diuji menggunakan
konsentrasi 5 ppm dalam 500 mL larutan dan pH 7 dimana pengambilan sampel dilakukan setiap 30
menit selama 5 jam. Kemudian diuji menggunakan spektrofotometri UV-VIS dengan panjang
gelombang sepanjang 464 nm dan hasil fotolisis zat warna metil jingga sebesar 10,46% pada UVA
dan 9,54% pada UVC. Sedangkan degradasi menggunakan sinar UVC dan UVA dengan
menambahkan 0,5 g TiO», diperoleh hasil degradasi pada UVC/TiO- sebesar 43,03% dan 50,23%
pada UVA/TIO,. Variasi pH 3 dan 10 dilakukan pada 500 mL larutan 5 ppm metil jingga
menggunakan 0,5 g TiO- di bawah sinar UVA. Hal ini disebabkan penggunaan sinar UVA dan TiO,
0,5 g mendapatkan proporsi degradasi yang lebih baik dibandingkan variasi cahaya lainnya.
Kemudian persentase degradasi sebesar 28,65% pada pH 3 dan 38,97% pada pH 10. Variasi terakhir
yang dilakukan adalah variasi konsentrasi jingga metil 10 ppm dan 15 ppm menggunakan sinar UVA
dan TiO; 0,5 g serta pada pH 7. Hal ini dikarenakan pada pH 7 proporsi degradasi terbesar diperoleh.
Persentase degradasi sebesar 32,36% pada 10 ppm jingga metil dan 24,92% pada 15 ppm jingga
metil. Degradasi senyawa organik MB dilakukan dengan sinar UVC dengan larutan netral (pH=7).
Hasil yang diperoleh pada penelitian ini, bahwa dosis TiO, optimum dalam mendegradasi 500 ml zat
warna MB 5 ppm adalah 0,5 gram. Hasil tersebut menunjukkan bahwa dosis yang berlebihan pada
proses fotokatalitik akan menghambat kinerja fotokatalitik. Pada berbagai konsentrasi diperoleh
konsentrasi larutan MB optimum pada proses fotokatalisis adalah 5 ppm dengan persentase degradasi
sebesar 53,36%. Teknik fotokatalitik lebih baik pada konsentrasi MB yang rendah karena persentase
penghilangan menurun seiring dengan meningkatnya konsentrasi pewarna.
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