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Titanium dioksida (TiO,) adalah material semikonduktor yang memiliki
energi celah pita mulai dari 3,0 — 3,4 eV. Material ini dikenal sebagai material yang
baik untuk degradasi polutan-polutan lingkungan. Material TiO; banyak digunakan
karena memiliki kelebihan, yaitu tidak beracun, biocompatible, harga cukup
terjangkau dan memiliki stabilitas kimia yang sangat tinggi. Material TiO2 dalam
pengaplikasiannya sering dimodifikasi dengan material sorben agar memiliki daya
serap yang tinggi untuk meningkatkan degradasi limbah. Material sorben yang
digunakan dalam penelitian ini yaitu zeolit yang merupakan material alami berpori
dan memiliki beberapa kandungan mineral dominan (SiO4 dan AlO4). Metode
untuk sintesis komposit TiO»-zeolit telah banyak dilakukan, salah satunya yaitu
metode hidrotermal karena memiliki proses yang sederhana, bebas polusi, dan suhu
reaksi lebih rendah. Temperatur operasional hidrotermal, saat sintesis material
komposit TiOz-zeolit, memiliki pengaruh terhadap karakteristik dari material
komposit hasil sintesis yaitu dapat mempengaruhi ukuran partikel dan perubahan
fasa kristal. Pemilihan temperatur optimum dibutuhkan untuk mendapatkan
karakteristik dan aktivitas yang baik dari material komposit TiO>-zeolit. Sehingga
pada penelitian ini dilakukan sintesis material komposit TiO2-zeolit menggunakan
metode hidrotermal dengan variasi temperatur.

Proses sintesis hidrotermal diawali dengan pencampuran 6mL TTIP + 35
mL air suling + 35 mL etanol kemudian diaduk menggunakan magnetic stirrer
dengan kecepatan 700 rpm selama 1 jam, kemudian zeolit sebanyak 1,5 gram
dicampurkan ke dalam larutan kemudian diaduk selama 2 jam dengan kecepatan
700 rpm. Campuran tersebut kemudian dimasukkan ke dalam autoklaf hidrotermal
dan dipanaskan dengan variasi temperatur operasional 150°C, 180°C, 200°C, dan
220°C selama 12 jam. Setelah proses hidrotermal, sampel yang dihasilkan dicuci
menggunakan air suling hingga pH netral, kemudian dipanaskan hingga kering
dalam oven dengan suhu 100°C selama 2 jam untuk menghilangkan kadar airnya.
Sampel berupa serbuk TiO-zeolit kemudian dikalsinasi pada suhu 500°C selama 3
jam.

Karakteristik material komposit TiO2-zeolit dianalisis menggunakan FTIR,
XRD dan UV-Vis DRS. Gugus fungsi yang dianalisis berdasarkan hasil
karakterisasi FTIR menunjukkan adanya gugus fungsi Ti-O-Ti yang dibuktikan
dengan munculnya puncak serapan pada bilangan gelombang 644 cm™, 636 cm,
652 cm™, dan 646 cm™! pada hasil FTIR material komposit TiO»-zeolit hasil sintesis
dengan variasi temperatur operasional hidrotermal (150°C, 180°C, 200°C, dan
220°C). Fasa kristal material komposit TiO2-zeolit hasil sintesis yang dianalisis
menggunakan karakterisasi XRD menunjukkan fasa anatase. Berdasarkan data

viii



XRD juga diperoleh ukuran kristalin dari material komposit TiO2-zeolit/150, TiO2-
zeolit/180, TiOz-zeolit/200, dan TiO;z-zeolit/220 secara berturut-turut sebesar 115,1
nm, 87,57 nm, 95,4 nm, dan 105,9 nm. Energi celah pita material komposit
dianalisis berdasarkan data UV-Vis DRS. Material komposit TiO»-zeolit/150, TiO»-
zeolit/180, TiO2-zeolit/200, dan TiO2-zeolit/220 memiliki nilai energi celah pita
berturut-turut sebesar 3,316 eV, 3,325 eV, 3,327 eV, dan 3,328 eV.

Uji aktivitas fotokatalitik dari material komposit dilakukan pada larutan
amoksisilin. Keberadaan limbah antibiotik dalam perairan dengan jangka waktu
yang lama akan menyebabkan resistensi bakteri sehingga dapat membahayakan
kesehatan masyarakat. Uji aktivitas fotokatalitik dilakukan di dalam UV-Chamber
selama 150 menit dengan sampling setiap 30 menit. Kemudian dilakukan
pengukuran absorbansi dari hasil sampling menggunakan spektrofotometer UV-Vis
untuk mengetahui penurunan konsentrasi larutan selama proses fotodegradasi.
Hasil yang diperoleh yaitu material komposit TiO2-zeolit/180 mampu
mendegradasi amoksisilin sebesar 89,87% dalam waktu 60 menit, sedangkan
material TiO>-zeolit/150, TiO»-zeolit/200 dan TiO»-zeolit/220 berturut-turut dapat
mendegradasi larutan amoksisilin sebesar 82,28%, 87,5% dan 87,5%.
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BAB 1. PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Titanium dioksida atau biasa disebut dengan titania merupakan oksida
titanium dengan rumus kimia TiO> yang berbentuk serbuk putih. Material TiO»
ditemukan pertama kali pada tahun 1821 dan dikomersialkan sebagai zat pewarna
putih pada tahun 1916. TiO; adalah material semikonduktor yang memiliki energi
celah pita mulai dari 3,0 — 3,4 eV (Karim et al., 2016). Material ini dikenal sebagai
material yang baik untuk degradasi polutan-polutan lingkungan seperti untuk
fotodegradasi zat warna, pestisida, fenol, p-klorofenol, dan asam-asam karboksilat
(Anggraini, 2019). Titanium dioksida (Ti02) memiliki tiga struktur kristal, yaitu
anatase (tetragonal), rutile (tetragonal), dan brookite (ortorombik). Dari ketiga
struktur TiO», fasa anatase yang sering digunakan dalam proses fotokimia karena
memiliki mobilitas elektron yang tinggi, konstanta dielektrik yang rendah, dan
memiliki densitas yang rendah (Carp et al., 2004).

Keuntungan dari material TiO; yaitu tidak beracun, biocompatible, harga
cukup terjangkau dan memiliki stabilitas kimia yang sangat tinggi (Parrino dan
Palmisano, 2020), akan tetapi metode fotokatalisis TiO> memiliki kelemahan yaitu
daya adsorpsi yang rendah dan prosesnya hanya terjadi di permukaan TiO2 (Singh
et al., 2016). Kelemahan yang terdapat dalam metode ini menyebabkan
diperlukannya penelitian mengenai material TiO> yang dimodifikasi dengan
material sorben agar memiliki daya serap yang tinggi untuk meningkatkan
degradasi limbah.

Material sorben merupakan material yang mampu menyaring atau mengikat
molekul-molekul di sekitarnya. Proses adsorpsi terjadi karena adanya pori-pori
material sehingga dapat menyaring dan menyerap molekul-molekul di sekitarnya.
Bahan berpori yang dapat digunakan sebagai material adsorben antara lain karbon
aktif, silika gel, dan zeolit. Zeolit merupakan material alami berpori dan memiliki
beberapa kandungan mineral dominan (SiOs dan AlO4). Zeolit memiliki bentuk
kristal yang sangat teratur dengan rongga yang saling berhubungan ke segala arah

sehingga menyebabkan luas permukaan zeolit sangat besar (Emelda et al., 2013).



Kemampuan zeolit sebagai adsorben memungkinkan adanya adsorpsi dalam fisika,
kimia, serta ikatan hidrogen. Pori-pori yang dimiliki zeolit memungkinkan adanya
penyerapan yang menempati pori-pori tersebut, sehingga besarnya daya serap yang
dapat dilakukan bergantung pada jumlah pori dan luas permukaan zeolit
(Prameswari, 2020). Akan tetapi, molekul yang diikat zeolit hanya di permukaan,
sehingga ketika diaplikasikan untuk pengolahan limbah, kontaminan limbah
tersebut akan menutupi permukaan zeolit dan menurunkan kemampuan
adsorpsinya. Oleh karena hal tersebut, perlu pengolahan lanjutan untuk
menghilangkan kontaminan yang terjerap di permukaan zeolit sehingga tidak lepas
kembali mencemari lingkungan.

Penelitian zeolit sebagai adsorben banyak dilakukan untuk proses
fotokatalis, salah satunya yaitu penelitian yang dilakukan oleh Liu ef al. (2018)
yaitu fotokatalisis TiO»-zeolit untuk mendegradasi Sulfadiazine (SDZ). Hasil yang
diperoleh yaitu TiO»-zeolit dapat meningkatkan efisiensi dalam degradasi
fotokatalitik SDZ lebih dari 90% dalam waktu 120 menit. Alfarez et al. (2018) juga
melaporkan bahwa sifat optik dan fotokatalisis TiOz-zeolit meningkat dengan
penggabungan zeolit dalam TiO». Jansson et al. (2015) telah melakukan penelitian
fotokatalisis TiO»/zeolit untuk degradasi polutan dalam fase gas. Hasil dari
penelitian tersebut menunjukkan bahwa sifat polutan dan karakteristik fisikokimia
zeolit memiliki pengaruh yang kuat pada kemampuan adsorpsi dan kinerja
fotokatalitik komposit.

Metode yang digunakan untuk sintesis TiO»-zeolit sudah banyak dilakukan
diantaranya metode sol-gel, solvotermal, dekomposisi termal, dan hidrotermal.
Metode hidrotermal dilakukan dengan mencampurkan bahan baku dengan
memanaskannya pada suhu tertentu. Keuntungan dari metode hidrotermal yaitu
proses yang sederhana, bebas polusi, tingkat dispersi lebih tinggi, suhu reaksi lebih
rendah, dan kemudahan dalam mengontrol bentuk (Pujianto, 2009). Bagheri et al.
(2015) telah melakukan penelitian sintesis TiO2-karbon aktif dengan menggunakan
metode hidrotermal untuk degradasi metil orange. Hasil yang diperoleh
menunjukkan tingkat adsorpsi yang tinggi. Ismila (2021) melakukan penelitian

sintesis TiOz-zeolit alam menggunakan metode hidrotermal dengan variasi



komposisi untuk degradasi zat warna biru metilen. Hasil yang diperoleh
menunjukkan material TiO2(40%)-zeolit alam mampu mendegradasi zat warna biru
metilen lebih dari 95% dalam waktu 2,5 jam. Metode hidrotermal dilakukan pada
sistem tertutup untuk mencegah hilangnya pelarut saat dipanaskan, sehingga
komposisi reaktan dalam sintesis tidak berkurang. Pemanasan pada suhu mendekati
titik didih air akan menyebabkan terbentuknya uap air yang tetap tertahan didalam
sistem (Fajari, 2006).

Temperatur operasional hidrotermal saat sintesis material akan
mempengaruhi karakteristik material hasil sintesis. Hal ini dikarenakan temperatur
mempengaruhi ukuran partikel dan perubahan fasa. Susilowati (2016) melakukan
sintesis N-TiO2 dengan variasi temperatur 110°C, 120°C dan 150°C. Hasil yang
didapatkan yaitu pada temperatur 120°C rasio fasa rutile mengalami penurunan dan
akan naik pada temperatur 150°C. Sedangkan rasio fase anatase menurun seiring
dengan naiknya temperatur hidrotermal. Kim et al. (2005) melakukan sintesis
hidrotermal TiO, menggunakan ftitanium tetraisopropoxide (TTIP) dan
penambahan HNO3 dengan variasi temperatur 120°C, 140°C, 160°C, 180°C, dan
200°C. Hasil yang diperoleh yaitu material TiO> dengan temperatur 180°C
menunjukkan aktivitas tertinggi pada dekomposisi fotokatalitik metil orange.
Maulana (2021) juga melakukan sintesis TiO2 menggunakan metode hidrotermal
dengan variasi temperatur operasional 150°C, 180°C, dan 200°C. Hasil yang
diperoleh yaitu material TiO, dengan temperatur 180°C dapat mendegradasi
amoksisilin 100% dalam waktu 120 menit. Oleh karena itu, pada penelitian ini
metode hidrotermal yang digunakan untuk sintesis TiOz-zeolit dilakukan dengan
memvariasi temperatur operasional hidrotermal.

Berdasarkan uraian tersebut, pada penelitian ini akan dilakukan sintesis
TiO»-zeolit menggunakan metode hidrotermal dengan variasi temperatur. Proses
sintesis dilakukan dengan memodifikasi langkah Ismila (2021) yaitu dengan
mengganti TiO2 komersil dengan TiO> yang disintesis dari TTIP. Material TiO:-
zeolit hasil sintesis kemudian dikarakterisasi untuk mengetahui karakteristik fisis
dari material. Adapun karakterisasi yang digunakan meliputi karakterisasi Fourier

Transform Infra Red (FTIR) untuk mengetahui gugus fungsi material komposit



TiO»-zeolit hasil sintesis, karakterisasi X-Ray Diffraction (XRD) untuk mengetahui
fasa kristal material, karakterisasi UV-Vis DRS untuk mengetahui energi celah pita
material komposit TiOz-zeolit hasil sintesis, serta karakterisasi UV-Vis untuk
mengetahui penurunan absorbansi yang berhasil dilakukan menggunakan material
komposit TiO2-zeolit hasil sintesis.

Uji aktivitas fotokatalitik material komposit TiO»-zeolit hasil sintesis
dilakukan melalui uji fotodegradasi dari antibiotik amoksisilin. Antibiotik
merupakan obat yang berasal dari seluruh atau bagian tertentu mikroorganisme dan
digunakan untuk mengobati infeksi bakteri. Antibiotik selain membunuh
mikroorganisme atau menghentikan reproduksi bakteri, juga membantu sistem
pertahanan alami tubuh untuk mengeliminasi bakteri (Fernandez, 2013).

Antibiotik yang paling banyak dikonsumsi yaitu amoksisilin. Amoksisilin
merupakan penisilin amino yang diindikasikan dalam mengobati infeksi karena
rentan isolate dari bakteri (Akhavan et al., 2021). Produksi dan pemanfaat antibiotik
saat ini terus meningkat. Antibiotik tidak dapat diserap atau dimetabolisme oleh
tubuh. 30-90% antibiotik diekskresikan ke lingkungan melalui feses (Heberer,

2002). Oleh karena itu residu antibiotik dapat menyebabkan pencemaran air.

1.2 Rumusan Masalah
Rumusan masalah pada penelitian ini yang berdasarkan pada latar belakang

di atas adalah sebagai berikut:

a. Bagaimana karakteristik fisis (gugus fungsi, fasa kristal, ukuran kristalin, dan
energi celah pita) dari material komposit TiO2-zeolit hasil sintesis dengan
variasi temperatur operasional hidrotermal?

b. Bagaimana aktivitas fotokatalitik TiO»-zeolit hasil sintesis dalam

mendegradasi amoksisilin?



1.3 Tujuan

Tujuan yang ingin dicapai pada penelitian ini berdasarkan rumusan masalah

adalah sebagai berikut:

a. Mengetahui karakteristik fisis (gugus fungsi, fasa kristal, ukuran kristalin, dan
energi celah pita) dari material komposit TiOz-zeolit hasil sintesis dengan
variasi temperatur operasional hidrotermal.

b. Mengetahui aktivitas fotokatalitik TiO»-zeolit hasil sintesis dalam
mendegradasi amoksisilin.

1.4 Manfaat

Manfaat yang dapat diambil pada penelitian ini adalah sebagai berikut:

a. Sebagai kontribusi untuk kemajuan ilmu pengetahuan dan teknologi terutama
dalam bidang rekayasa material untuk aplikasi remediasi lingkungan.

b. Sebagai pengetahuan untuk mengetahui potensi aplikasi material komposit

Ti0;-zeolit dalam pengolahan limbah amoksisilin.



BAB 2. TINJAUAN PUSTAKA

Tinjauan pustaka pada penelitian ini membahas mengenai teori-teori yang
digunakan pada penelitian. Pada bab ini terdapat semikonduktor TiO: sebagai
fotokatalis, material zeolit sebagai adsorben, sintesis material komposit TiO»-zeolit

dengan metode hidrotermal, karakteristik material, dan antibiotik amoksisilin.

2.1 Semikonduktor TiO:2 sebagai Fotokatalis

Semikonduktor adalah suatu material dengan konduktivitas yang berada
diantara isolator dan konduktor. Bahan semikonduktor memiliki energi celah pita
(0,12-5,2) eV dengan dua pita energi, yaitu pita konduksi dan pita valensi. Pita
valensi adalah pita yang terbentuk dari orbital molekul yang berikatan (bonding),
sedangkan pita konduksi adalah pita yang terbentuk dari molekul yang tidak
berikatan (nonbonding). Pita konduksi dan pita valensi memiliki jarak yang
dinamakan celah pita (band gap). Celah pita energi merupakan energi yang
dibutuhkan oleh suatu elektron agar tereksitasi dari pita valensi menuju pita
konduksi dimana semakin besar jarak celah pita maka elektron akan semakin sulit
tereksitasi dan efek fotokatalis yang diberikan akan semakin berkurang (Ningsih,

2012). Gambar 2.1 merupakan ilustrasi pita energi dari semikonduktor.

Pita Konduksi

'

0,12-5,2 eV

Pita Valensi

Gambar 2.1 Pita energi semikonduktor (Sumber: Sutanto, 2015)

Fotokatalisis merupakan kombinasi antara dua proses yaitu proses fotokimia
dan proses katalisis. Fotokatalisis adalah suatu proses fotoreaksi atau transformasi
secara kimiawi dengan menggunakan cahaya sebagai pemicu dan material katalis

sebagai mempercepat laju reaksi tanpa ikut bereaksi secara keseluruhan. Katalis



memiliki kemampuan untuk mengadakan interaksi dengan minimal satu molekul
reaktan untuk menghasilkan senyawa antara yang lebih reaktif, sehingga jumlah
katalis pada awal sampai akhir reaksi akan sama. Katalis yang dapat menyerap

energi foton disebut sebagai fotokatalisis (Afrozi, 2010).

E.
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Gambar 2.2 Skema aktivitas fotokatalis (Sumber: Sutanto, 2015)

Skema aktivitas fotokatalis secara sederhana diilustrasikan pada gambar 2.2.
Fotokatalis umumnya terjadi pada bahan semikonduktor. Bahan semikonduktor
apabila dikenai suatu energi foton maka akan terjadi loncatan elektron dari pita
valensi ke pita konduksi. Loncatan elektron tersebut menyebabkan timbulnya hole
atau lubang elektron yang dapat berinteraksi dengan pelarut atau air membentuk
radikal "OH. Radikal bersifat aktif dan dapat berlanjut untuk menguraikan senyawa
organik suatu bahan (Fatimah dan Wijaya, 2005). Menurut Sutanto dan Wibowo
(2015), persamaan fundamental dari reaksi fotokatalis adalah sebagai berikut:

MO + hv — MO (e + h*) 2.1)
dimana MO menyatakan Metal Oksida, elektron yang dihasilkan memicu terjadinya
reaksi reduksi sehingga terbentuk anion superoksida ('O, molekul hidrogen
peroksida (H20:), radikal hidroksil (‘OH), anion hidrogen dioksida (HO>") dan
radikal hidroperoksi ("HO»).

MO (¢) + O, — MO + "0y (2.2)
MO (¢) + "0z + 2H* — MO + H,0; (2.3)
MO (¢) + H20> — MO + "OH + OH (2.4)



‘02 + H,02 — "OH + OH + O (2.5)

"0y + H" — "OH; (2.6)

MO (¢) + "OH2 — MO + HOxy' (2.7)

HO> + H" — H20» (2.8)

2°0H; — 02 + H,0, (2.9)
Ketika reaksi oksidasi yang diinisiasi oleh sole maka akan terbentuk:

MO (h*) + H,O — MO + “OH + H* (2.10)

MO (h*) + OH" — MO + “OH (2.11)
Kedua reaksi oksidasi dan reduksi tersebut akan berujung dengan:

"OH + H* + 2¢ — H,0 (2.12)

120, + 2H* + 2¢” — H,0 (2.13)

Material fotokatalis yang paling banyak digunakan untuk aplikasi
fotokatalis adalah titanium dioksida atau titania (TiO2). Titanium dioksida
merupakan bahan semikonduktor yang dapat diaktifkan secara kimia oleh cahaya,
dengan energi celah pita 3 — 3,4 eV. TiO2 memiliki tiga jenis struktur Kristal yang
berbeda, yaitu rutil, anatase, dan brookite (Benedix et al., 2000). Struktur Kristal

TiO; masing-masing ditunjukkan pada Gambar 2.3.

(@)

(b) ©

(a) Anatase; (b) Rutile; (c) Brookite
Gambar 2.3 Struktur kristal TiO, (Sumber: Carp et al., 2004)
Struktur rutile, anatase dan brookite dijelaskan dalam bentuk TiO:
oktahedral. Ketiga struktur Kristal tersebut berbeda oleh setiap distorsi oktahedral
dan pola perakitan rantai oktahedral. Anatase dapat digabung dari oktahedral yang

dihubungkan dengan simpulnya. Rutile terdapat tepi-tepi yang terhubung,



sedangkan pada brookite simpul dan tepi tersambung. Struktur kristal yang cukup
stabil keberadaannya yaitu anatase dan rutile (Carp et al., 2004).

Material TiO: dikenal sebagai material yang baik untuk degradasi polutan
lingkungan karena aktivitas fotokatalisnya yang tinggi, tidak beracun dan stabil
dalam larutan air serta biaya yang cukup murah (Firdaus et al., 2012). Material TiO»
memiliki banyak keunggulan dibandingkan dengan fotokatalis lainnya, antara lain
stabilitas yang sangat baik terhadap korosi kimia dan fotonik, serta memiliki luas
permukaan dan aktivitas fotokatalitik yang tinggi. Material TiO2 yang memiliki luas
permukaan tinggi akan tidak stabil secara termal dan mudah kehilangan luas
permukaannya (Li et al., 2009), sehingga banyak upaya yang difokuskan pada
pelapisan TiO2 pada penyangga dengan luas permukaan tinggi seperti silika atau

alumina untuk menstabilkan material TiO2 (Pang ef al., 2012).

2.2 Material Zeolit Sebagai Adsorben

Zeolit merupakan salah satu mineral gabungan dari kristal alumina silikat
terhidrasi yang didalamnya terkandung ikatan SiOs dan AlOs tetrahidra yang
dihubungkan oleh atom oksigen untuk membentuk kerangka. Zeolit memiliki
kerangka dimana pada kerangka tersebut, tiap atom Al bersifat negatif dan akan
dinetralkan oleh ikatan dengan kation yang mudah ditukar. Kation yang mudah
ditukar yang terdapat pada kerangka zeolit akan berpengaruh dalam proses adsorbsi
dan sifat-sifat termal zeolit (Ozkan dan Ulku, 2008).

Zeolit banyak digunakan karena memiliki porositas tinggi, adanya muatan
di permukaan, pertukaran kation, serta jumlahnya yang melimpah di alam. Selain
zeolit alam, zeolit sintesis juga sudah tersedia secara komersial. Zeolit sintesis lebih
banyak digunakan dibandingkan dengan zeolit alam karena keseragaman ukuran,
tingkat kemurnian yang tinggi dan struktur zeolit yang dapat dibuat sesuai dengan
yang dibutuhkan. Namun ada kekurangan pada zeolit sintesis yaitu ketersediaan
sumber silika dan alumina, dan biaya yang diperlukan untuk mencari bahan dasar
yang tidak murah (Trisunaryati, 2001).

Zeolit alam banyak terkandung di alam Indonesia. Zeolit yang ada di

Indonesia diketahui 60-70 % merupakan jenis mordenit dan sisanya klinoptilolit
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(Trisunaryanti, 2001). Zeolit klinoptilolit mempunyai struktur complex 4-4-1
(T10020), dengan dua ukuran saluran 0,35 nm x 0,79 nm dan 0,44 x 0,30 nm. Zeolit
mordenit mempunyai struktur kompleks 5-1 (TsO16) dengan ukuran saluran 0,67
nm X 0,70 nm dan 0,29 nm x 0,57 nm. Rasio Si/Al klinoptilolit adalah 4,0-5,1 dan
mempunyai kandungan ion K>Na>Ca>Mg. Mordenit mempunyai rasio Si/Al
antara 4,3-5,3 dan mengandung ion Na>K>Ca>Mg (Hasibuan, 2012). Zeolit
mordenit memiliki kemampuan penyerapan dan difusi reaktan dengan rongga dan
saluran yang dimiliki. Zeolit mordenit dengan karakteristiknya tersebut mampu
digunakan sebagai material sorben, penukar ion dan katalisator (Sutarti dan
Rachmawati, 1994). Zeolit mordenit termasuk dalam zeolit yang berpori besar
(terbentuk dari cincin oksigen berjumlah 12) dengan stabilitas tinggi terhadap asam
dan mampu mempertahankan strukturnya hingga suhu tinggi sampai 800-900 °C
(Prasetyo et al., 2012).

o/H o/ H o/ H H\Q/H
T T e
Ta A T
I/o /o\ /o\Si/o /O\Si

Gambar 2.4 Struktur zeolit mordenit (Sumber: Intarapong et al., 2013)

Zeolit alam banyak dijadikan sebagai adsorben karena memiliki daya
adsorpsi relatif besar dengan pori-pori yang dimilikinya. Adsorpsi adalah proses
pengumpulan zat terlarut atau tersuspensi dalam larutan oleh permukaan zat
penyerap sehingga masuk dan mengumpul dalam suatu zat penyerap. Zat penyerap
tersebut sering disebut adsorben, sedangkan zat yang diserap disebut adsorbat.
Ketika dua zat tersebut tergabung dalam satu proses maka ada yang menyebutnya
sorpsi (Giyatmi et al., 2008).

Peningkatan kemampuan adsorpsi zeolit dapat dilakukan dengan proses
aktivasi. Proses aktivasi salah satunya dapat dilakukan dengan merendam zeolit
dengan asam kuat sehingga zat pengotor dalam pori-pori zeolit dapat terpisah.

Pertukaran kation yang terjadi selama proses aktivasi juga menyebabkan banyaknya
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kandungan Si dan Al yang berada pada permukaan zeolit meningkat. Kekuatan
zeolit sebagai material sorben salah satunya bergantung pada kandungan Si dan Al

pada zeolit (Rini, 2010).

2.3 Sintesis Material Komposit TiO2-Zeolit dengan Metode Hidrotermal

Material fotokatalis (TiO2) disintesis dengan material sorben (zeolit) untuk
meningkatkan kemampuan material dalam mendegradasi polutan. TiO2-zeolit
sering disintesis untuk memaksimalkan fungsinya sebagai katalis di beberapa
penelitian, salah satunya untuk mendegradasi limbah. Shankar er al. (2006)
melaporkan zeolit mampu memperbesar luas permukaan sehingga dapat
memperkecil kemungkinan pengumpulan TiO> pada permukaannya dan kapasitas
adsorpsi fotokatalis semakin besar. Liu et al. (2014) juga melaporkan bahwa TiO»
yang disintesis dengan zeolit mampu digunakan berulang kali, setelah dilakukan
sebanyak lima kali tidak terjadi penurunan kemampuan adsorpsi secara signifikan.
Aktivitas degradasi dari TiO»-zeolit setelah digunakan berkali-kali cenderung tetap.
Pengembangan TiO> pada zeolit yang berukuran besar juga memudahkan
pemisahan fotokatalis dari larutan sampel.

Sintesis TiO2-zeolit dapat dilakukan dengan menggunakan berbagai macam
metode, diantaranya metode sol-gel (Alvarez et al., 2018), metode solvotermal
(Setthaya et al., 2017), metode solid state dispertion (Wang et al., 2017), metode
hidrotermal (Pausova et al., 2019), dan lain-lain. Sintesis hidrotermal merupakan
metode yang banyak digunakan untuk membuat katalis zeolit dalam industri.
Metode ini telah diadaptasi untuk mempertahankan tekanan dalam keadaan tinggi
(Liu et al., 2013). Metode hidrotermal merupakan reaksi homogen atau heterogen
dengan adanya pelarut atau mineralizer berair di bawah kondisi tekanan dan suhu
tinggi untuk melarutkan dan mengkristalkan kembali bahan yang relatif tidak larut
dalam kondisi biasa (Yoshimura dan Byrappa, 2008).

Metode hidrotermal mampu menumbuhkan kristal menggunakan sebuah
alat yang terbuat dari tabung baja yang disebut dengan autoclave. Reaktor
hidrotermal pada umumnya berbentuk tabung silinder berdinding tebal yang

memiliki hermetic seal dengan tujuan agar tahan terhadap suhu tinggi dan tekanan
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dalam beberapa waktu tertentu. Autoclave memiliki sifat yang inert terhadap larutan
untuk mencegah terjadinya reaksi antara dinding dan bagian yang dimasukkan ke
dalamnya. Autoclave juga diberi protective insert sehingga aman jika zat yang
dimasukkan bersifat korosif. Bagian ini dapat terbuat dari tembaga, emas, perak,
titanium, kaca, kuarsa, atau Teflon bergantung pada temperatur yang akan
digunakan (Akhmad et al., 2004).

Teknik hidrotermal memudahkan fabrikasi bahkan pada material kompleks
dengan sifat fisik maupun kimia yang ekstrim. Keuntungan metode ini
dibandingkan dengan metode lainnya yaitu menghemat energi, proses yang
sederhana, tidak membutuhkan penghilangan template melalui kalsinasi, efisiensi
biaya, kontrol nukleasi yang lebih baik, bebas polusi (ketika dilakukan dalam sistem
tertutup), dispersi yang lebih tinggi, tingkat reaksi yang tinggi, lebih mudah untuk
mengontrol bentuk, temperatur operasi yang lebih rendah dan dengan
menggunakan pelarut yang tepat berpotensi untuk produksi skala besar
(Ferdiansyah, 2011). Selanjutnya material hasil sintesis melalui metode hidrotermal
juga lebih homogen karena prosesnya terjadi secara perlahan (Yanagisawa dan

Ovenstone, 1999).

2.4 Karakterisasi Material

Karakterisasi material bertujuan untuk memperoleh informasi mengenai
sifat-sifat spesifik dari material yang disintesis. Karakterisasi material yang
digunakan pada penelitian ini adalah karakterisasi Fourier Transform Infra Red

(FTIR), X-Ray Diffraction (XRD), dan spektrofotometer UV-Vis.

2.4.1 FTIR (Fourier Transform Infra Red)

Spektroskopi infra merah atau FTIR adalah satu diantara banyak instrumen
yang digunakan untuk mengidentifikasi gugus fungsional dari suatu sampel
(Sastrohamidjojo, 2001). Sistem yang digunakan oleh FTIR disebut dengan
interferometer yang berfungsi untuk mengumpulkan spektrum. Interferometer
terdiri dari sumber radiasi, pemisah berkas, cermin dan detektor. Cara kerja FTIR

yaitu energi inframerah diemisikan dari sumber bergerak melalui celah sempit
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untuk mengontrol jumlah energi yang akan diberikan ke sampel. Berkas laser
tersebut kemudian memasuki ruang sampel, selanjutnya berkas diteruskan atau
dipantulkan oleh permukaan sampel tergantung dari energinya, yang merupakan

karakteristik dari sampel. Berkas akhirnya sampai ke detektor (Giwangkara, 2006).

2.4.2 XRD (X-Ray Diffraction)

Difraksi sinar-X atau XRD merupakan alat untuk menyelidiki struktur
kristal. XRD juga dapat digunakan untuk analisis kimia, pengukuran tegangan,
pengukuran ukuran partikel, penentuan orientasi satu kristal dan ansambel orientasi
dalam agregat polikristalin (Cullity, 1978). Komponen dasar dari XRD yaitu
sumber sinar-X (X-Ray source), tempat objek yang diuji (specimen), dan detektor
sinar-X (X-Ray detector). Prinsip kerja dari XRD yaitu sinar-X diperoleh dari
penembakan logam anoda oleh elektron berenergi tinggi yang berasal dari hasil
pemanasan filamen dari tabung sinar-X. Sinar-X tersebut menembak sampel
padatan kristalin, kemudian sinar didifraksikan ke segala arah dengan memenuhi
Hukum Bragg, yang menyatakan bahwa perbedaan lintasan berkas difraksi sinar-X
harus merupakan kelipatan panjang gelombang. Detektor bergerak dengan
kecepatan sudut yang konstan untuk mendeteksi berkas sinar-X yang didifraksikan
oleh sampel. Bentuk keluaran dari difraktometer merupakan bentuk data analog
yang berupa grafik garis-garis yang terekam per menit sinkron, dengan detektor
dalam sudut 20 per menit, sehingga sumbu-x setara dengan sudut 26. Adapun
bentuk keluaran rekaman digital yang menginformasikan intensitas sinar-X

terhadap jumlah intensitas cahaya per detik (Jamaluddin, 2010).

2.4.3 Spektrofotometer UV-Vis

Spektrofotometer UV-Vis adalah alat untuk mengukur transmitansi dan
absorbansi pada sampel sebagai fungsi panjang gelombang. Spektrofotometer
terdiri dari spektrometer dan fotometer. Spektrometer berfungsi untuk
menghasilkan sinar gelombang dengan panjang gelombang tertentu, sedangkan
fotometer berfungsi sebagai alat pengukur intensitas cahaya yang diabsorbsi.

Penggunaan transmitansi atau absorbansi dalam spektrofotometer UV-Vis dapat
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digunakan untuk analisis kualitatif dan kuantitatif suatu zat kimia (Khopkar, 1990).
Senyawa organik dan anorganik dapat dianalisis secara kualitatif maupun
kuantitatif dengan menggunakan spektrofotometer ultraviolet yang memiliki
panjang gelombang 200-400 nm. Spektrofotometer biasanya beroperasi dari sekitar
200-1000 nm (Day dan Underwood, 2002). Spektrofotometer UV-Vis DRS
merupakan pengukuran intensitas cahaya UV-Vis yang direfleksikan oleh sampel.
Spektrofotometer UV-Vis DRS dapat digunakan untuk mengukur penyerapan
optik, transmitansi, reflektansi, dan menentukan energi celah pita dari material
(Madkour, 2019).

Spektrofotometer UV-Vis terdiri dari lima komponen pokok, yaitu sumber
radiasi, wadah sampel berupa kuvet dengan ketebalan b = 1 cm, monokromator,
detektor dan rekorder. Penerapan spektrofotometer ultraviolet dan sinar tampak
(visible) pada umumnya didasarkan pada transisi antara tingkat energi elektronik.
Molekul baik tunggal maupun berkelompok memiliki elektron yang dapat
dieksitasikan ke tingkat energi yang lebih tinggi, oleh karena itu molekul dapat
menyerap radiasi pada daerah UV-Visible. Pengabsorpsian cahaya ultraviolet atau
tampak oleh suatu molekul biasanya menghasilkan eksitasi elektron bonding,
sehingga panjang gelombang absorpsi maksimum dapat dikorelasikan dengan jenis
ikatan yang ada di dalam molekul yang sedang diselidiki (Sutanto dan Wibowo,
2015).

Menurut Fritz dan Schenk (1966), senyawa yang diuji menggunakan
spektrofotometer UV-Vis harus memenuhi hukum Lambert-Beer, dimana
pengukuran jumlah zat penyerap atau konsentrasi zat sebanding dengan nilai
absorbansinya dengan persamaan sebagai berikut:

A =log(P, — P) = abc (2.14)
dimana:
Py = intensitas sinar (Wm™)
P = intensitas sinar diteruskan (Wm™)
a = absorptivitas molar (L/mol cm)
b = panjang lintasan (cm)

¢ = konsentrasi (mol/L)
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Menurut Ali dan Hassan (2008), proses degradasi sampel dianalisis menggunakan

spektrofotometer UV-Vis dengan menggunakan persamaan berikut:
R(%) = f% X 100 (2.15)
0

dimana :
Ao = Absorbansi awal
A = Absorbansi pada waktu t.

R% = Presentase zat yang belum terdegradasi

2.5 Antibiotik Amoksisilin

Antibiotik merupakan zat kimia kompleks yang dihasilkan oleh
mikroorganisme sebagai metabolit sekunder. Kata antibiotik berasal dari kata
yunani “anti” yang berarti melawan dan “bios” yang bermakna hidup. Antibiotik
berfungsi untuk menghambat pertumbuhan bakteri (Hassan er al., 2012).
Amoksisilin merupakan salah satu antibiotik semisintetik yang digunakan untuk
mengobati banyak penyakit infeksi pada anak-anak dan orang dewasa. Penyakit
umum yang diobati menggunakan amoksisilin meliputi: radang tenggorokan,
infeksi telinga dan sinus, pneumonia bakteri, bronchitis, radang amandel, infeksi

saluran kemih, dan penyakit Lyme (Frynkewicz et al., 2013).

NH
oy /f

O /,-—N

HO g
o/‘\OH

L

{

“\\H

Gambar 2.5 Struktur kimia dari amoksisilin (Sumber: Frynkewicz et al., 2013)

Produksi dan pemanfaat antibiotik saat ini terus meningkat. Antibiotik tidak
dapat diserap atau dimetabolisme oleh tubuh. 30-90% antibiotik diekskresikan ke
lingkungan melalui feses, sehingga residu antibiotik akan menyebabkan
pencemaran air (Hu et al., 2010). Keberadaan limbah antibiotik amoksisilin pada

lingkungan dalam jangka yang panjang akan menyebabkan resistensi bakteri.
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Resistensi bakteri ini akan membahayakan kesehatan masyarakat sekitar karena
penyebarannya berkembang melalui berbagai media di lingkungan seperti tanah,
air, udara, makanan, dan makhluk hidup lainnya (Frieri et al., 2017). Menurut Novo
(2013), presentase resistensi bakteri heterotrof dan enterobakteri tertinggi
ditemukan pada antibiotik amoksisilin yang ditunjukkan pada tabel 2.1 berikut:

Tabel 2.1 Resistensi antibiotik amoksisilin

Nilai rata? prevalensi antibiotik + standart deviasi (%)

Jenis Bakteri Tipe Air

P1(n=6) P2(m=4) P3(n=4)

Heterotrof Mentah 38,3 £8.6 374+125 39,7+11,5
Olahan 35,7 12,2 42,0 16,0 20,0 +7,7

Enterobakteri N@X 359124 38,7+19,6 60,9 + 26,0
Olahan 49,1+ 156 226+43 38.3 20,1

(Sumber: Novo, 2013)



BAB 3. METODE PENELITIAN

Metode penelitian membahas mengenai tahapan-tahapan proses penelitian.
Pada bab ini terdapat rancangan kegiatan penelitian, jenis dan sumber data, definisi
operasional variabel dan skala pengukuran, kerangka pemecahan masalah serta

analisis data.

3.1 Kegiatan Penelitian
Kegiatan penelitian yang dilakukan ditampilkan dalam bentuk diagram alir

berikut:

Penentuan Topik

\ 4

Kajian Pustaka

A 4

Identifikasi Masalah

A

Variabel Penelitian

Kegiatan Penelitian

\ 4

Pengambilan Data

Analisis Data

Kesimpulan

Gambar 3.1 Diagram alir kegiatan penelitian



18

Proses penelitian diawali dengan penentuan topik penelitian. Kajian pustaka dari
berbagai sumber literatur dilakukan untuk memperoleh informasi sebagai langkah
observasi dalam penelitian. Hasil dari kajian pustaka tersebut diperoleh identifikasi
permasalahan yaitu adakah pengaruh metode sintesis material komposit TiO2-zeolit
terhadap karakteristik dan aktivitasnya. Langkah selanjutnya yaitu menentukan
variabel penelitian yang bertujuan untuk membantu proses penelitian sehingga
lebih terarah.

Kegiatan penelitian dilakukan dengan memanfaatkan TiO> dan zeolit
sebagai bahan untuk sintesis material komposit TiO»-zeolit yang dilaksanakan
dalam 4 tahapan, yaitu aktivasi zeolit alam, sintesis material komposit TiO»-zeolit,
uji coba material komposit TiO2-zeolit, dan karakterisasi material komposit TiO2-
zeolit. Pelaksanaan kegiatan penelitian dilakukan di Laboratorium Fisika Material
Jurusan Fisika Fakultas Matematika dan Ilmu Pengetahuan Alam Universitas
Jember. Kegiatan uji spektrofotometer UV-Vis dilakukan di Fakultas Pertanian
Universitas Jember. Kemudian untuk kegiatan karakterisasi FTIR dilakukan di
Jurusan Kimia Fakultas Matematika dan Ilmu Pengetahuan Alam, sedangkan
karakterisasi XRD dan UV-Vis DRS dilakukan di luar instansi. Data karakterisasi
yang diperoleh dianalisis melalui proses perbandingan dengan sumber yang
diperoleh pada kajian pustaka. Dari hasil analisa tersebut dapat ditarik kesimpulan
dari permasalahan penelitian yang telah diajukan.

Alat yang digunakan dalam penelitian ini diantaranya beaker glass,
magnetic stirrer, gelas ukur, timbangan analitik, oven, pengaduk, ayakan 150 dan
250 mesh, mortar, pH meter, syringe, autoklaf hidrotermal, furnace, sentrifuge,
lampu UV, UV-chamber, alat uji FTIR, alat uji XRD, dan spektrofotometer UV-
Vis. Sedangkan bahan yang digunakan dalam penelitian antara lain zeolit alam
(granular dengan ukuran 2-4 mesh), titanium tetraisopropoksida (TTIP), etanol, air

suling, tablet amoxicillin 500 mg, dan larutan HC1 6 M.



BAB 4 HASIL DAN PEMBAHASAN

Bab 4 ini membahas mengenai hasil yang diperoleh dari penelitian yaitu
hasil sintesis material komposit TiO>-zeolit, karakteristik fisis material komposit
Ti0z-zeolit hasil sintesis, dan pembahasan tentang aktivitas fotokatalitik material
komposit TiOz-zeolit hasil sintesis dalam mendegradasi larutan amoksisilin.
Karakteristik fisis material komposit TiO»-zeolit hasil sintesis yang dimaksud

meliputi gugus fungsi, fasa kristal, ukuran kristal dan energi celah pita.

4.1 Hasil Sintesis Material Komposit TiO2-Zeolit

Sintesis material komposit TiO»-zeolit diawali dengan proses aktivasi zeolit
menggunakan larutan HCL 6M. Aktivasi ini bertujuan untuk memperluas
permukaan pori-pori zeolit dan menghilangkan pengotor yang terdapat di zeolit.
Proses detail mengenai aktivasi zeolit dapat dilihat pada bagian 3.4.1. Tahapan
selanjutnya yaitu proses sintesis material komposit TiOz-zeolit. TiO, pada
penelitian ini didapatkan dari larutan TTIP (TifOCH(CH3)2]4) dengan pelarut etanol
(CH3CH20H). TTIP bereaksi dengan H>O di dalam pelarut etanol. TTIP mengalami
reaksi hidrolisis dengan adanya H>O seperti persamaan reaksi 4.1

Ti[OCH(CH3)2]4 + H2O — Ti(OH)4 + 4C3H;,0H 4.1)
Sintesis material komposit TiO»-zeolit dilakukan dengan metode hidrotermal
dengan memvariasi temperatur operasional hidrotermal. Metode hidrotermal
dilakukan dengan menggunakan alat autoklaf, dimana saat pemanasan di dalam
autoklaf, terjadi reaksi kondensasi yaitu pembentukan Ti-O-Ti dari Ti(OH)4 hasil
reaksi hidrolisis dengan persamaan reaksi 4.2
Ti(OH)s — TiO2 + 2H>0 4.2)

Karena dalam proses sintesis ditambahkan zeolit, maka partikel-partikel TiO2 yang
terbentuk, menempel pada permukaan zeolit dan membentuk komposit TiO»-zeolit.
Proses lengkap dari sintesis material komposit TiO2-zeolit menggunakan metode
hidrotermal dapat dilihat pada bagian 3.4.2. Material komposit hasil sintesis yang
didapatkan ada empat, yaitu TiO2-zeolit/150, TiO2-zeolit/180, TiO2-zeolit/200, dan
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TiO»-zeolit/220. Material komposit TiOz-zeolit hasil sintesis hidrotermal

ditunjukkan pada Gambar 4.1.

(a) (b) (©) (d)

(a) TiOx-zeolit/150; (b) TiOs-zeolit/180; (c) TiOs-zeolit/200; (d) TiOx-zeolit/220

Gambar 4.1 Material komposit TiO»-zeolit hasil sintesis dengan variasi temperatur
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LAMPIRAN 1

1.1 Proses sintesis material komposit TiO2-zeolit

=N
)

Pencampuran TTIP, ) Pengaukaﬁ Penambahan zeolit
etanol dan air suling campuran kedalam larutan

Pencucian larutan Pemanasan dengan Larutan dimasukkan
hingga pH netral variasi temperatur kedalam autoklaf

Pengeringan Material komposit Material hasil
menggunakan oven hasil sintesis sintesis di kalsinasi



