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ABSTRAK

Tujuan penelitian ini adalah degradasi zat warna methylene blue menggunakan fotokatalis TiO,-N/zeolit
serta mengkaji pengaruh sinar, lama penyinaran serta efektivitas penggunaan kembali (reuse) fotokatalis. TiO,-
N/zeolit dibuat melalui metode sonikasi dan impregnasi. Jenis sinar yang digunakan adalah sinar UV, sinar
matahari dan pembanding kondisi gelap. Proses fotokatalitik dilakukan melalui fotodegradasi 25 mL methylene
blue 20 mg/L dengan 50 mg fotokatalis dan disinari selama 50 menit. Variasi lama penyinaran dilakukan selama
5, 10, 20, 30, 40, 50, 60, 90 dan 120 menit. Konsentrasi methylene blue sebelum dan setelah penyinaran diukur
menggunakan spektrofotometer UV-Vis pada A 664 nm. Hasil penelitian menunjukkan bahwa penyinaran sinar
matahari memberikan hasil degradasi paling baik dibandingkan sinar UV, lama penyinaran optimum sinar
matahari adalah 50 menit dengan degradasi sebesar 96,81% serta efektivitas penggunaan kembali (reuse) TiO,-
N/zeolit hingga pemakaian keempat memberikan hasil degradasi diatas 50%.
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ABSTRACT

Purpose of this research is degradation of methylene blue using TiO,-N/zeolite photocatalyst and study
the effect of light, time irradiation and effectiveness of reuse photocatalyst. TiO,-N/zeolite prepared by
sonication and impregnation method. The type of light used is UV light, sunlight and comparison at dark
conditions. The photocatalytic process is done through photodegradation in 25 mL of methylene blue 20 mg/L
with 50 mg photocatalyst and irradiated for 50 minutes. Variation time radiation performed for 5, 10, 20, 30, 40,
50, 60, 90 and 120 minutes. The concentration of methylene blue before and after irradiation were measured
using a UV-Vis spectrophotometer at A 664 nm. The result showed that sunlight irradiation give the best
degradation compared to UV light, time irradiation optimum of sunlight is 50 minutes with 96,81% degradation
and the reuse effectiveness of TiO,-N/zeolite until the fourth usage results degradation above 50%.
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PENDAHULUAN

Limbah industri tekstil mengandung zat warna dengan kadar sekitar (20-30) mg/L
sehingga sukar terurai secara alami serta menyebabkan terganggunya ekosistem dalam air [1].
Zat warna yang sering digunakan pada industri tekstil ialah methylene blue yang merupakan
senyawa aromatik heterosiklik kationik. Konsentrasi methylene blue nilai ambang batas yang
diperbolehkan dalam perairan sekitar (5-10) mg/L [2]. Oleh karena itu, diperlukan suatu
teknologi pengolahan limbah yang mampu mempercepat penguraian limbah zat warna. Salah
satu metode alternatif yang mudah diterapkan adalah metode fotodegradasi menggunakan
fotokatalis TiO,. Metode ini mampu menguraikan limbah zat warna menjadi komponen-

komponen sederhana melalui oksidasi fotokatalitik. Aktivitas fotokatalitik dari TiO, dapat
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ditingkatkan dengan penambahan suatu dopan seperti dopan N dari urea yang akan
menyebabkan fotokatalis lebih aktif bekerja pada daerah sinar tampak [3]. Adanya dopan N
dalam matriks TiO, akan memperkecil band gap TiO, sehingga terjadi pergeseran penyerapan
spektrum sinar dari sinar UV ke sinar tampak yang tersedia melimpah dalam sinar matahari.
Berdasarkan penelitian Wawrzyniak dkk, [4] TiO, dengan dopan N menunjukkan peningkatan
aktivitas fotokatalitik hingga 40% pada degradasi fenol dibawah sinar tampak. Selain dengan
penambahan dopan pada matriks TiO,, pemberian pengemban seperti zeolit juga dapat
meningkatkan aktivitas fotokatalitik dari TiO,. Berdasarkan penelitian Hartoyo dkk, [5]
material TiO, yang teremban pada zeolit memiliki fungsi ganda yaitu sebagai adsorben dan
fotokatalis yang mampu menjerap dan menguraikan surfaktan LAS dengan efektivitas sebesar
94,30%. Keuntungan lain dengan adanya fotokatalis yang menempel stabil pada permukaan
pengemban ialah dapat digunakan hingga beberapa kali proses fotodegradasi (reusable).

Pada penelitian ini akan dipaparkan pengaruh sumber sinar, lama penyinaran serta
efektivitas penggunaan kembali (reuse) fotokatalis TiO,-N/zeolit terhadap degradasi zat

warna methylene blue.

METODE PENELITIAN
Bahan dan Alat

Bahan yang digunakan antara lain zeolit alam Blitar, TiO, (pharmacy grade),
akuademineralisasi (akua DM), akuades, urea p.a, etanol 96%, methylene blue (Unichem).

Peralatan yang digunakan antara lain oven Fischer Scientific Isotemp 655 F, tanur
Furnace 1000, sonikator Branson 2210 (47 kHz), shaker Wiseshake SHO-2D,
spektrofotometer UV-Vis Genesys 10s, fotoreaktor terdiri dari lampu UV merk Sankyo 10
watt 325 nm dan reaktor kayu berukuran 40 cm x 40 cm x 40 cm.
Prosedur
Preparasi Komposit Fotokatalis TiO,-N

TiO,-N dibuat dengan perbandingan mol TiO; : urea (10:1), dengan mencampurkan 2,4
g TiO; dan 0,18 g urea dalam 5 mL akua DM, lalu di sonikasi selama 30 menit. Selanjutnya
suspensi dikeringkan dalam oven dan dikalsinasi pada temperatur 500°C selama 2 jam.
Impregnasi Fotokatalis TiO,-N pada Zeolit

Pembuatan TiO,-N terimpregnasi pada zeolit dilakukan dengan cara mencampurkan 1,8

g TiO,-N dengan 3 g zeolit teraktivasi dalam 10 mL etanol 96%, lalu diaduk dengan magnetic
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stirrer selama 5 jam. Suspensi kemudian dikeringkan dalam oven dan dikalsinasi pada
temperatur 500 °C selama 5 jam.
Uji Fotokatalitik
Pengaruh Sinar pada Fotodegradasi Methylene Blue

Empat buah gelas kimia 50 mL diisi 25 mL larutan methylene blue 20 mg/L dengan
perlakuan yang berbeda, yaitu gelas pertama berisi larutan methylene blue; gelas kedua
ditambahkan 50 mg TiO,-N; gelas ketiga ditambahkan 50 mg TiOz/zeolit serta gelas keempat
ditambahkan 50 mg TiO,-N/zeolit. Kemudian dilakukan proses fotodegradasi dalam
fotoreaktor selama 50 menit menggunakan sinar UV. Selanjutnya dengan prosedur preparasi
yang sama disinari sinar matahari pada pukul 10.00-10.50 WIB serta dibiarkan dalam kondisi
gelap. Proses fotodegradasi dilakukan secara triplo. Konsentrasi methylene blue setelah
perlakuan diukur dengan spektrofotometer UV-Vis pada panjang gelombang 664 nm.
Pengaruh Lama Penyinaran terhadap Degradasi Methylene Blue menggunakan
Fotokatalis TiO,-N/zeolit

Sembilan buah gelas kimia 50 mL diisi 25 mL larutan methylene blue 20 mg/L dan
ditambahkan 50 mg TiO,-N/zeolit, lalu dilakukan penyinaran menggunakan sinar matahari.
Selanjutnya dengan prosedur preparasi yang sama disinari sinar UV dalam fotoreaktor.
Pengukuran absorbansi methylene blue dilakukan terhadap gelas pertama pada 5 menit
penyinaran dan dilakukan pengukuran pada gelas lainnya pada menit ke-10, 20, 30, 40, 50,
60, 90 dan 120 menit. Proses fotodegradasi dilakukan secara triplo.
Uji Efektivitas Reuse Fotokatalis TiO,-N/zeolit pada Degradasi Methylene Blue

Sepuluh buah gelas kimia 50 mL diisi 25 mL larutan methylene blue 20 mg/L dan
ditambahkan 50 mg TiO,-N/zeolit, lalu dilakukan penyinaran sinar matahari selama 50 menit.
TiO,-N/zeolit yang telah digunakan dalam fotodegradasi dipisahkan dari larutan methylene
blue, kemudian dicuci dan dilakukan pengocokan dengan shaker selama 2 jam. Selanjutnya
TiO,-N/zeolit disaring dan dikeringkan dalam oven serta digunakan kembali untuk

fotodegradasi methylene blue dengan konsentrasi yang sama dan prosedur yang sama.

HASIL DAN PEMBAHASAN
Pengaruh Sinar pada Fotodegradasi Methylene Blue
Uji pengaruh sinar terhadap degradasi methylene blue bertujuan untuk mengetahui

sumber sinar yang paling efektif bagi fotokatalis dalam menghasilkan radikal «OH.
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Gambar 1. Diagram hubungan antara variasi sinar terhadap degradasi methylene blue

Gambar 1 menunjukkan bahwa nilai degradasi methylene blue semakin meningkat pada
kondisi gelap, sinar UV hingga sinar matahari dengan berbagai macam fotokatalis. Pada
kondisi gelap diperoleh nilai degradasi rendah karena tidak ada sumber sinar sehingga energi
foton untuk menghasilkan radikal «OH lemah, oleh karena itu methylene blue hanya
teradsorpsi pada permukaan katalis dan degradasinya menjadi tidak optimal. Pada kondisi
penyinaran diperoleh sinar matahari memberikan hasil degradasi yang lebih tinggi
dibandingkan sinar UV. Hal tersebut dikarenakan sinar matahari memiliki intensitas dan
panjang gelombang antara (310-2300 nm) yang lebih besar daripada panjang gelombang sinar
UV (200-380 nm) [6]. Selain itu, sinar matahari merupakan gabungan antara + 45% sinar
tampak dan = 5% sinar UV sehingga sinar matahari memiliki energi yang relatif besar dan
mampu memberikan banyak energi foton pada fotokatalis [7]. Dopan N pada fotokatalis TiO,-
N/zeolit meningkatkan aktivitas fotokatalitik hingga + 20% dari penyinaran sinar UV ke sinar
matahari sehingga menghasilkan degradasi methylene blue yang paling optimal.

Ketika fotokatalis disinari sinar dengan energi yang lebih besar dari energi band gap
maka akan dihasilkan hole yang bersifat oksidator kuat untuk membentuk radikal «OH dan
radikal tersebut mendegradasi methylene blue menjadi senyawa yang lebih sederhana. Dari
data pengaruh sinar tersebut, maka sinar matahari dapat dijadikan sebagai sumber sinar yang
sangat potensial bagi fotokatalis dalam mendegradasi zat warna methylene blue.

Pengaruh Lama Penyinaran terhadap Degradasi Methylene Blue menggunakan
Fotokatalis TiO,-N/zeolit

Lama penyinaran pada proses fotodegradasi menggambarkan lama interaksi (kontak)

antara fotokatalis dengan sinar (hv) dalam menghasilkan radikal *OH dan kontak antara

radikal «OH dengan substrat methylene blue dalam proses degradasi.
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Gambar 2. Hubungan antara variasi waktu penyinaran terhadap degradasi methylene blue

Pada Gambar 2 menunjukkan bahwa degradasi methylene blue meningkat seiring
dengan peningkatan lama penyinaran sinar matahari dan sinar UV. Pada penyinaran selama 5-
50 menit terjadi peningkatan degradasi yang cukup besar, sedangkan pada menit ke 50-120
degradasi yang diperoleh cenderung konstan. Hal ini disebabkan semakin lama penyinaran
warna larutan menjadi pudar, sehingga untuk mencapai fotokatalis menjadi lebih mudah.
Selain itu dengan penambahan waktu penyinaran, energi foton yang diserap oleh fotokatalis
TiO,-N/zeolit pada permukaan semakin banyak, sehingga semakin mudah mendegradasi
methylene blue [8]. Peningkatan degradasi pada sinar matahari mencapai hingga 99,18%
sedangkan pada sinar UV hanya 79,29% selama 120 menit, hal tersebut menunjukkan bahwa
energi foton dari sinar matahari mampu menyebabkan fotokatalis menghasilkan radikal-
radikal «OH lebih banyak dibandingkan energi foton dari sinar UV serta adanya dopan N
dalam TiO, meningkatkan aktivitas fotokatalitik di daerah sinar tampak. Berdasarkan
perhitungan statistika, lama penyinaran optimal sinar matahari adalah 50 menit. Namun, pada
penyinaran sinar UV tidak diperoleh lama penyinaran optimal karena hingga menit ke 120
masih menunjukkan hasil yang berbeda nyata.

Menurut Dony, dkk [9] dan Tang, dkk [10], bahwa %degradasi methylene blue
meningkat seiring dengan meningkatnya lama penyinaran sinar matahari pada proses
fotodegradasi menggunakan katalis ZnO-SnO, dan TiO,-N. Semakin lama waktu penyinaran,
maka proses adsorpsi dan desorpsi akan berjalan kontinu, hingga mencapai kondisi optimum
dimana adsorpsi dan desorpsi terjadi kesetimbangan sehingga degradasi cenderung stabil
mendekati 100% [9].
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Uji Efektivitas Reuse Fotokatalis TiO,-N/zeolit pada Degradasi Methylene Blue

Gambar 3 menunjukkan bahwa pada pemakaian fotokatalis pertama, kedua, ketiga dan
keempat terjadi penurunan degradasi yang cukup besar. Penurunan %degradasi disebabkan
karena methylene blue tidak mengalami desorpsi dan yang terjadi adalah kemisorpsi dimana
interaksi antara adsorben (TiO,-N/zeolit) dengan adsorbat (methylene blue) terjadi melalui
ikatan kimia [11]. Masih terdapatnya molekul methylene blue yang tidak terdesorpsi atau
membentuk agregat di sekitar partikel TiO,-N/zeolit menyebabkan tertutupinya sisi aktif pada
permukaan fotokatalis untuk adsorpsi foton dan zat warna sehingga mengurangi efektivitas

produksi radikal *OH dan mengurangi efisiensi fotokatalitiknya.
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Gambar 3. Grafik hubungan penggunaan kembali (reuse) fotokatalis TiO,-N/zeolit terhadap
degradasi larutan methylene blue

Faktor lain yang menyebabkan terjadinya penurunan degradasi methylene blue adalah
karena perbedaan suhu dan intensitas sinar matahari saat dilakukannya proses fotodegradasi,
sehingga jumlah radikal «OH yang dihasilkan tidak sama pada setiap penggunaan. Perbedaan
intensitas sinar matahari yang sampai ke bumi dipengaruhi oleh musim, letak geografis dan
keberadaan awan. Namun dari hasil penelitian ini terlihat bahwa fotokatalis TiO,-N/zeolit
cukup efektif untuk digunakan dalam fotodegradasi methylene blue menghasilkan %degradasi
diatas 50%.

KESIMPULAN

Hasil degradasi methylene blue menunjukkan bahwa sinar matahari lebih besar
dibandingkan sinar UV. Semakin lama penyinaran maka semakin banyak methylene blue
yang terdegradasi, lama penyinaran optimal pada sinar matahari adalah 50 menit dengan hasil
degradasi sebesar 96,81%. Fotokatalis TiO,-N/zeolit dapat digunakan hingga empat kali
pemakaian (reusable) dalam fotodegradasi methylene blue yang menghasilkan degradasi
diatas 50%.
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