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ABSTRACT

Dye waste from the textile industry, particularly methylene blue, is a hazardous
source of environmental pollution. This dye pollution requires effective wastewater
treatment technology. One of the most effective wastewater treatment methods is
photocatalysis. This method uses nitrogen-doped TiO: and activated natural zeolite
(TiO—N-ZA) to enhance photocatalytic activity and adsorption capacity. This
study aimed to determine the effect of dosage on photocatalytic activity and to
compare the performance of TiO:—N—ZA in degrading methylene blue under UV,
visible light, and sunlight. TiO:>—N—-ZA was synthesized using the hydrothermal
method with a urea:TTIP molar ratio of 3:2 and natural zeolite as a TiO: support.
The photocatalytic activity test was carried out with a methylene blue solution with
a concentration of 40 ppm with photocatalyst dosage variations of 30, 40, 50, 60,
70, 80, 90, and 100 mg/200 mL. Analysis was carried out using a UV-Vis
spectrophotometer based on the Lambert—Beer Law to determine the percentage of
degradation and the reaction rate constant. The results showed that dosage
variations can affect photocatalytic activity. The study obtained an optimum dosage
at a dose of 70 mg/200 mL with a degradation percentage of 95.24% and a reaction
rate constant of 0.00785 min™. The optimum dosage obtained was then tested using
various light sources. Testing various light sources showed that photocatalytic
activity in sunlight obtained a degradation percentage of 99.95% and a reaction
rate constant of 0.02185 min= The results show that modifying TiO> with nitrogen
and activated natural zeolite can enhance the photodegradaation of methylene
and has the potential to be applied as an effective and energy efficient and energy
efficient textile wastewater treatment material.

Keywords: TIO—N-ZA, photocatalysis, methylene blue, natural zeolite nitrogen
doping
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RINGKASAN

Aktivitas Fotokatalitik TiO:-N-ZA untuk Degradasi Metilen Biru di Bawah
Sinar UV, Cahaya Tampak, dan Sinar Matahari; Siti Nur Mukhlisotin Aisyah;
221810201005; 45 Halaman; Jurusan Fisika Fakultas Matematika Dan Ilmu
Pengetahuan Alam Universitas Jember.

Pencemaran lingkungan akibat limbah industri tekstil menjadi salah satu
permasalahan yang mendapatkan perhatian khusus. Polutan yang terdapat pada
limbah industri tekstil salah satunya adalah zat warna metilen biru. Metilen biru
merupakan zat warna yang dapat menyebabkan gangguan pada kesehatan dan juga
ekosistem lingkungan jika dibuang ke lingkungan dengan batas konsentrasi yang
melebihi batas normal, maka diperlukan pengolahan limbah yang dapat memadai.
Metode pengolahan limbah yang efektif salah satunya adalah metode fotokatalitik.
Metode fotokatalitik merupakan metode yang memanfaatkan energi cahaya untuk
mengaktifkan material semikonduktor dalam mengurai polutan. Material
semikonduktor yang digunakan adalah titanium dioksida (T102), namun material
tersebut memiliki energi celah pita yang besar sehingga hanya aktif di cahaya UV
saja. Kelemahan pada TiO: dapat diatasi dengan cara memodifikasinya
menggunakan nitrogen dan zeolit alam yang teraktivasi sehingga menjadi material
komposit TiO2-N-ZA yang diharapkan memiliki kemampuan aktivitas fotokatalitik
yang lebih baik.

Sintesis TiO2-N-ZA pada penelitian ini menggunakan metode hidrotermal.
Proses sintesis TiO2-N-ZA dimulai dengan mencampurkan etanol 35 mL, TTIP 6
mL, aquades 35 mL, dan urea dengan rasio molar urea:TTIP sebesar 3:2. Tahapan
berikutnya menambahkan zeolit alam yang teraktivasi sebanyak 1,5 g, setelah
tahapan pencampuran selesai larutan tersebut kemudian di hidrotermal dengan suhu
220°C selama 9 jam. Material yang didapatkan kemudian didiamkan selama 24
jam, kemudian dicuci hingga pH netral. material yang sudah netral kemudian
dikeringkan selama 3 jam, kemudian dikalsinasi selama 3 jam dengan suhu 500°C.

Material TiO--N-ZA hasil sintesis kemudian diuji aktivitas fotokatalitiknya
dalam mendegradasi metilen biru. Pengujian dilakukan dengan variasi dosis TiO:-
N-ZA yaitu 30, 40, 50, 60, 70, 80, 90, dan 100 mg/200 mL selama 6 jam di sinar
UV. Hasil pengujian variasi dosis menunjukkan bahwa penambahan dosis hingga
70 mg/200 mL dapat membantu dalam meningkatkan kemampuan aktivitas
fotokatalitik. Dosis optimum yang didapatkan pada penelitian ini adalah 70 mg/200
mL dengan nilai persentase degradasi sebesar 95,24% dan konstanta laju reaksi
sebesar 0,00785 menit™.

Dosis optimal tersebut kemudian digunakan untuk menguji pengaruh variasi
sumber cahaya yaitu sinar UV, cahaya tampak, dan sinar matahari terhadap
aktivitas fotokatalitik. Hasil pengujian menunjukkan bahwa pengujian di bawah
sinar matahari yang dilakukan pada pukul 08.00-14.00 WIB memiliki aktivitas
fotokatalitik yang terbaik dengan persentase degradasi sebesar 99,95% dan
konstanta lgju reaksi 0,02185 menit™. Hasil tersebut menunjukkan bahwa varias
dosis dan sumber cahaya mempengaruhi aktivitas fotokatalitik TiO.-N-ZA, serta
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modifikasi dengan nitrogen dan zeolit alam yang teraktivasi mampu meningkatkan
kemampuan degradasi metilen biru dan berpotensi diaplikasikan dalam pengolahan

limbah tekstil yang efektif dan hemat energi.
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DAFTAR NOTASI

: Absorbansi maksimum larutan pada waktu tertentu (t)
: Absorbansi maksimum awal larutan sebelum proses degradasi

(=0)

: Konsentrasi larutan metilen biru pada waktu tertentu (t)
: Konsentrasi awal larutan metilen biru sebelum proses degradasi
: Rasio perbandingan konsentrasi zat warna saat ini terhadap

konsentrasi awal

: Kebalikan dari rasio konsentrasi larutan (digunakan untuk analisis

kinetika linear)

: Elektron (muatan negatif pada pita konduksi semikonduktor)

: Energi celah pita (energy band gap)

: Hole (lubang muatan positif pada pita valensi semikonduktor)

: Energi foton dari radiasi matahari

: Konstanta laju reaksi fotodegradasi

: Logaritma natural dari rasio perbandingan konsentrasi awal dan

saat in

: Persentase degradasi zat warna (atau persentase penyisihan

polutan)

: Koefisien determinasi (tingkat kesesuaian data terhadap grafik

linear model kinetika)

: Waktu penyinaran atau berlangsungnya reaksi fotokatalitik
: radikal hidroksil

: Perak—titanium dioksida

: Isopropanol / Gugus fungsi propoksida
: Asetamida

: Karbon dioksida

: Urea

: Tembaga(I) oksida

: Besi

: Ion hidrogen (proton)

: Air

: Hidrogen peroksida

: Asam isosianat

: Asam nitrat

: Magnesium oksida

: Amonia

: Amonium nitrat

: Amonium hidroksida

: Radikal superoksida

: Radikal sulfat

: Timah dioksida

: Titanium Tetraisopropoxide / Rumus kimia TTIP

: Titanium hidroksida
: Titanium dioksida

XV



TiO»-N-ZA

Ti207H6
Z-PAgT-5

Zn0O

A

%

<

eV

mg
mg/L
menit™
nm

ppm

wt%

xvi

:Titanium dioksida ter-doping nitrogen dengan komposit zeolit
alam

: Senyawa antara hasil reaksi kondensasi I pada sintesis TiO-

: Komposit zeolit—perak—titanium dioksida dengan kandungan
zeolit 5 wt%

: Seng oksida

: Panjang gelombang spektrum cahaya

: Persen atau persentase nilai

: Kurang dari (indikator batas jangkauan nilai)

: Elektron volt (satuan nilai energi celah pita)

: Miligram (satuan besaran massa atau dosis fotokatalis)

: Miligram per liter (satuan konsentrasi larutan)

: Per menit (satuan nilai konstanta laju reaksi k)

: Nanometer (satuan jangkauan panjang gelombang atau ukuran
kristal)

: Parts per million / bagian per sejuta (satuan konsentrasi polutan
organik)

: Rotations per minute | putaran per menit (satuan kecepatan
pengadukan larutan)

: Weight percent | persen berat senyawa berdasarkan rasio massa
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Singkatan/Istilah

Arti dan Keterangan

ACT

Ag-TiOs
Aquades
Anatase

Asetamida

Asam [sosianat
Asam Nitrat
Band Gap
Brookit

Cahaya Tampak

Doping

eV

Eksitasi

Fotodegradasi

Fotokatalis

g
Hidrotermal

Analgesic Acetaminophen; senyawa farmasi obat
parasetamol yang sering digunakan sebagai model
polutan organik

Perak—Titanium Dioksida; material komposit fotokatalis
yang dimodifikasi dengan logam mulia perak

Air murni hasil destilasi/penyulingan (H2O) yang
digunakan sebagai pelarut dalam penelitian

Salah satu struktur kristal utama TiO> yang paling aktif
secara fotokatalitik di bawah paparan sinar UV
Senyawa amida organik (CH3CONH») yang dapat
terbentuk sebagai produk sampingan dalam sintesis
nitrogen

Senyawa kimia (HNCO) yang terlibat dalam
dekomposisi termal sumber nitrogen

Senyawa asam kuat (HNOs3) yang digunakan untuk
menghidrolisis prekursor atau mengasamkan larutan
Celah pita energi; selisih energi antara pita valensi dan
pita konduksi pada material semikonduktor

Fase kristal ortorombik dari titanium dioksida yang
bersifat kurang stabil dibandingkan anatase

Visible light; bagian dari spektrum elektromagnetik
yang dapat dilihat oleh mata manusia (panjang
gelombang ~400-700 nm)

Proses penambahan atom pengotor (dopan) dalam
jumlah kecil ke dalam kisi kristal semikonduktor untuk
memodifikasi sifat elektroniknya

Elektronvolt; satuan unit energi yang digunakan untuk
menyatakan besarnya celah pita semikonduktor
Perpindahan elektron dari tingkat energi yang lebih
rendah (pita valensi) ke tingkat energi yang lebih tinggi
(pita konduksi) akibat menyerap foton

Proses penguraian atau perusakan molekul senyawa
polutan menjadi senyawa yang lebih sederhana dengan
bantuan energi cahaya

Material yang dapat mempercepat laju reaksi kimia
melalui bantuan atau aktivasi energi cahaya tanpa ikut
habis bereaksi

Gram; satuan unit massa atau berat bahan

Metode sintesis material berbasis reaksi kimia dalam
larutan berair pada wadah tertutup (autoklaf) dengan
suhu dan tekanan tinggi
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Hole Lubang bermuatan positif yang terbentuk pada pita
valensi setelah elektron tereksitasi menuju pita konduksi
Kalsinasi Proses pemanasan material padat pada suhu tinggi di

bawah udara atau oksigen untuk memicu dekomposisi
termal atau pembentukan fase kristal

Kationik Sifat molekul atau senyawa yang memiliki muatan
listrik positif (seperti metilen biru)
Metilen Biru Methylene Blue; zat warna kationik sintetis golongan

basa yang digunakan sebagai polutan model dalam uji
aktivitas fotokatalitik

mg/L Miligram per liter; satuan konsentrasi larutan yang
setara dengan ppm

Mineralisasi Proses perusakan polutan organik secara total hingga
terurai menjadi senyawa anorganik sederhana yang tidak
berbahaya (CO2 dan H>0)

nm Nanometer; satuan unit panjang gelombang cahaya atau
dimensi kristal (1 nm = 10™° meter)

PAgT Perak—Titanium Dioksida (singkatan penamaan sampel
komposit komersial/pembanding)

Pita Konduksi Conduction  band; pita energi kosong pada

semikonduktor yang bertindak sebagai tempat
berkumpulnya elektron bebas setelah tereksitasi

Pita Valensi Valence band, pita energi terendah yang terisi penuh
oleh elektron pada material semikonduktor sebelum
eksitasi terjadi

ppm Parts per million; bagian per sejuta, merupakan satuan
ukuran konsentrasi larutan zat warna
Prekursor Senyawa awal atau bahan baku induk pembentuk yang

berpartisipasi dalam reaksi kimia untuk menghasilkan
suatu material baru

Radikal Hidroksil Spesies oksigen reaktif (¢*OH) yang memiliki kekuatan
oksidasi sangat tinggi untuk merusak dan mendegradasi
rantai polutan organik

Radikal Superoksida  Spesies radikal bebas anion (O>™) yang terbentuk ketika
elektron pita konduksi mereduksi molekul oksigen
terlarut

Rekombinasi Proses kembalinya elektron dari pita konduksi ke pita
valensi untuk bergabung lagi dengan hole, yang dapat
menurunkan efisiensi fotokatalis

Rhodamine B Zat warna sintetis organik pembanding yang sering
digunakan dalam pengujian fotokatalitik daerah sinar
tampak
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rpm Rotations per minute; putaran per menit, satuan yang
menyatakan besarnya kecepatan rotasi atau pengadukan
larutan

Rutil Fase kristal TiO> paling stabil pada suhu tinggi namun

umumnya memiliki aktivitas fotokatalitik lebih rendah
dibanding anatase

Semikonduktor Bahan material yang memiliki sifat konduktivitas listrik
di antara isolator dan konduktor, serta memiliki energi
celah pita (band gap) khas

Tiourea Senyawa organik berbasis sulfur dan nitrogen yang
sering digunakan sebagai salah satu variasi sumber agen
dopan

TiO> Titanium Dioksida atau Titania; senyawa logam transisi

anorganik semikonduktor yang digunakan sebagai
material fotokatalis utama

TiO02-N-ZA Titanium dioksida dengan campuran nitrogen yang
disatukan ke dalam zeolit alam sebagai material
pendukung TiO>

TTIP Titanium  Tetraisopropoxide; senyawa  alkoksida

organologam cair yang digunakan sebagai prekursor
utama sumber titanium

Urea Senyawa organik karbonil diamida CO(NH2)> yang
bertindak sebagai prekursor sumber agen dopan nitrogen
dalam penelitian ini

uv Ultraviolet; bagian dari spektrum gelombang
elektromagnetik berenergi tinggi dengan jangkauan
panjang gelombang <400 nm

wt% Weight percent; persen berat, satuan yang menyatakan
fraksi massa suatu komponen di dalam campuran
material komposit

ZA Zeolit Alam; material kristal aluminosilikat berpori tiga
dimensi yang digunakan sebagai material pendukung
TiO> dalam meningkatkan luas permukaan TiO»

Z-PAgT-5 Material komposit zeolit—perak—titanium dioksida
dengan kandungan komposisi fraksi massa zeolit
sebesar 5 wt%
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