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ABSTRAK

DEGRADASI CONGO RED SECARA FOTOKATALITIK
MENGGUNAKAN LAPISAN TIPIS TiO, YANG DIIMOBILISASI DENGAN
METODA SOL-GEL PADA DINDING BAGIAN DALAM KOLOM
TABUNG GELAS

SITI NURJANNA, NMP 0606001916
66 halaman + xiv + 44 pustaka + 14 lampiran

Telah dilakuka gl gdalam air melalui proses
fotokatalisig 10 d S| an metoda sol-gel
pada diihd ia ‘ b . D, dibuat dari
prek r e(a ; Wg odasbl-gel yang
G [ 400 $ﬁ 5 g8
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lengan_, aerator yangispber il ni atkan transfe 2 dan
ké diaan oksige Yot % tabung hingga
diwa dapat memggKdtie ps.10t00egradasi. Abs{”oton oleh
TiO; a*'an ;ﬂ.: - ﬁ hole™ positif pada
permukae GO taK aengs arutae gan Meiniie gradasi zat
organik yang-terdapat _dalamng ‘ an -ﬁa PEREltan ini dipelajari
pengaruh jumlah¥@pIsan 410 \ 4 } go Red, nilai pH dan
9 O

nilai daya hantar listrik S€rta

senyawa intermediet dengan
HPLC. Pengamatan yang dilakukan adalah perubahan spektrum serapan
dari puncak serapan spesifik pada spektra serapan larutan Congo Red
sebelum dan sesudah iradiasi menggunakan spektrofotometer UV-Vis.
Terjadinya degradasi Congo Red ditunjukkan dengan adanya penurunan
konsentrasi larutan, penurunan nilai pH, kenaikan nilai daya hantar listrik

dan terbentuknya asam oksalat sebagai senyawa intermediet. Sebagai
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kontrol percobaan, dilakukan iradiasi sinar UV tanpa TiO, dan
menggunakan TiO; tanpa sinar UV. Hasil dari kedua kontrol percobaan ini
tidak menunjukkan berkurangnya konsentrasi Congo Red secara
signifikan. Dari hasil uji optimasi reaktor diperoleh jumlah lapisan optimum
sebanyak delapan lapis TiO,. Laju degradasi Congo Red meningkat
dengan semakin tingginya konsentrasi awal sampai batas konsentrasi
optimum pada 50 ppm dengan persentase degradasi mencapai 99,0%.

Dari hasil perhitungan kinetika iashelwood diperoleh tetapan

gsorpsi, K sebesar
dalah 77%.
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ABSTRACT

PHOTOCATALYTIC DEGRADATION OF CONGO RED EMPLOYING
TiO, FILM IMMOBILIZED ON TO INNER WALL OF A GLASS
COLUMN TUBE THROUGH A SOL-GEL METHOD

SITI NURJANNA, NPM 0606001916
66 pages + xiv + 44 references + 14 appendices

Photocatalytic degradati@ ongo Red in water was conducted

in a reactor which consi B, film coated on to inner wall

as prepared, from

of glass co '
titaniu ra a n , i -gel method and
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subs¥11 i  de -.ik“ adjascent

solutiog S g 8 adatiomef Congo Red

w,

solution dd

search revealed Tha
from eight tirv ‘ * '

catalytic degradation

iO, film resulted
ce. Optimum photo
n was observed at 50 ppm
(initial concentration), where almost 99.0% of Congo Red disappeared
during 240 minutes treatment. Langmuir-Hinshelwood kinetic evaluation
reveal that typical reaction rate constant, k; is 1,311 ppm/minute and
adsorption constant, k; is 0,043/ppm were obtained. As for the present
experimental setting, the reactor efficiency evaluation give a quantum yield
value, of approximately 77%, for a 11.5 hours reaction time. It was

observed during 11.5 hours photo catalytic degradation of Congo Red

Vi
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there were an occurrence of intermediate simple organic compounds (e.g.
oxalic acid and others) before a complete mineralization occurred. Control
experiments (the present of UV light but without TiO, and the present of
TiO, but without light) were conducted for each of all experimental setting
and indicated no significant degradation of Congo Red.

Keyword : Congo Red, Degradation, photocatalytic, Immobilization, TiO»
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BAB |

PENDAHULUAN

Perkembangan industri di dunia, khususnya industi tekstil yang
menggunakan berbagai senyawa organik sudah sangat pesat. Hal

tersebut memberi konsekuensia@anya dampak pencemaran lingkungan

bah_sifat-sifat fisika dari air

yang semakin luassPg
n

seperti ke an  warna. Hasil

buan 0d {\ ; 2 an dan air
dna t a I ' Pangan

ekstil Ve gandua WETe Al dari

€S pencelupan dan penéetakan dapat meracuni biota dir da
badaf atr. Dipeskirakan SekKitar 4 O 8 ang

es da 3 Angan.

‘Iah satu zat Warna m jalg diglinakan dalamdekstil
ac'jH?lompok zat_warng. N aba™d3dan air tercimt warna
Azo maka & ~!4:‘;MA 1"1',1 al@si pada badan air

kibatnya kadar

oksigen dalaq riw Azo dapat bersifat

karsinogenik dan bersifa

adap degradasi aerob. Sedangkan
pada keadaan anaerob, zat warna Azo dapat direduksi menghasilkan
senyawa amina aromatik yang bersifat karsinogen. Untuk meminimalkan

dampak negatif akibat buangan limbah industri tekstil perlu dilakukan

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008



usaha yang serius dalam mengembangkan metode pengolahan air limbah
agar buangannya menjadi lebih ramah lingkungan.

Secara umum untuk mengatasi pencemaran limbah dapat
dilakukan dengan cara melakukan oksidasi kimia, pengolahan secara
biologis dan adsorpsi karbon aktif. Oksidasi secara kimia tidak dapat

memineralisasi semua zat organik Ranya sesuai digunakan untuk

Rengolahan secara

menghilangkan polutamgtie 1
biologis dapat, di { } ; emerlukan
5 =nggun Og h miliki
| KEe , oF A rq

pedangka bde ads
meli n adsorpsi polutan tanpgkterjg@inyalifekomposisi sehi
teta mbulks asalalm™pa G argiia itu dif
alter golahan

menang asalah limba

merusak
Mdasi lanjut ini

mampu menghasilkan spesies o r kuat, yaitu radikal ‘OH*®.

polutan yang persis

Permukaan titanium dioksida (TiO2) yang diiridiasi dengan sinar UV akan

menghasilkan spesi radikal hidroksil yang akan mendegradasi senyawa

organik menjadi produk akhir yang tidak berbahaya.
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Semikonduktor titanium dioksida (TiO;) sebagai fotokatalis telah
banyak digunakan karena kereaktifan katalis yang tinggi. Material ini
bersifat inert secara kimia maupun biologi, oksidasi lengkap polutan hanya
dalam waktu beberapa jam saja, bersifat non toksik, tanpa adanya produk
polisiklik, tidak mahal dan oksidasi polutan dalam tingkat ppb. Metode

fotokatalitik menggunakan TiQs At menjanjikan untuk pengolahan air

limbah karena_memb 0 a YaiR. reaksi menghasilkan
produk mi ; : at diatur dengan

e T ai sumber

(TiO diridjasi i engan

lombang (1) < angrberenergi sama atau lebififbesar

nergi pitanye adkan terjddipemisanan pillatan

asi) dala = -
U(CB) menindg ke M asilifilh) pada pita WEIGHS! (VB).
ositif ) ‘ [ im)n OH"

gdalah spesi yang

akan teve

& pita

-m enjadi CO; dan

an halogen.

i bersifat tidak selektif &%, Titanium

S
H,O serta ionw

Oksidasi terhadap senyawa or:
dioksida sebagai fotokatalitik telah diajukan untuk memecahkan berbagai
masalah lingkungan dan senyawa ini sangat berguna untuk mengeliminasi
mikroorganisme seperti bakteri dan virus, untuk mengontrol bau, dan

mendegrasi polutan-polutan organic seperti kelompok zat warna Azo'".
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Pada perkembangan penelitian awal TiO, digunakan sebagai
fotokatalisis dalam sistem suspensi dengan partikel katalis yang sangat
halus. Proses katalisis yang dihasilkan tidak dibatasi oleh transfer massa
karena jarak difusi molekul organik dengan permukaan katalis sangat
kecil. Tetapi ada beberapa kelemahan yang dilaporkan jika digunakan

untuk aplikasi pengolahan limbah am skala besar yaitu: untuk

memisahkan partike pakan, dibutuhkan
biaya mahal ‘ ‘ anik terlarut
yang kua
sediki

mas, BN gguUne O Vai

beb material pendukung digntat@nya jplat titanium, silika dan fi

glassL

penelitian 2 C 3 Sj atalitik te
warrh Congo Re G - san  tipis  TiG 0

diimobilis a dinding.dalatn.igb - 0 dilengkim‘an
la ‘(1?- { :i"‘ Pengamatan

dilakukan untu S ahan nilai

daya hantar listrik W 'vntermediet yang

dihubungkan dengan waktu pe selama terjadinya proses

degradasi zat Congo Red. Metode fotokatalitik menggunakan TiO; bisa
menjadi metode alternatif pengolahan limbah yang lebih efektif dan
effisien dalam menangani masalah limbah dan sangat menjanjikan untuk

pengolahan air limbah karena memberikan keuntungan antara lain reaksi
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yang menghasilkan produk mineral yang tidak berbahaya dan prosesnya
dapat diatur dengan mudah.

Tujuan penelitian yang akan dilakukan adalah mempelajari
degradasi fotokatalitik terhadap zat warna Azo Congo Red menggunakan
TiO, yang diimobilisasi pada dinding bagian dalam kolom tabung gelas

dengan metode sol-gel. Dati ang diperoleh diharapkan dapat

diketahui efisiensisie - K istesa. batch yang dibubling

udara darij ) endegradasi zat

' ' ‘ Pelak i
Wsi lapisan TiO%& optilasi@fumlah lapisan
onsentrasj , perubahig I3 i

\ yang te ‘ asi berla

-

ya. Untuk

plahan
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BAB Il

TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Zat Warna Organik
Proses timbulnya warna adalah akibat adanya absorbsi radiasi

elektromagnetik pada panjang mbang tertentu pada spektrum sinar

tampak oleh ai | g gh kemampuan mata
manusia af { } i elektromagnetik
yaitu g g ' ' '

g panjang

elektro 2tk di
eperti ultraviolet§@atau Bilifra Jiferah tidak dapat dire

Wapma yang terpamcar dan. terli Oleh ma

16

Btapi war! ) P3 .
Hektrum sina ak e panjang gelombandyang
di‘sevl?n warna kompieine aLdiliiat.dalam tabe‘mm ini:

AT

Tabel 2. -';;

Panjang
424 - 491 Kuning
491 - 570 Hijau Merah
570 - 585 Kuning Biru
585 - 647 Jingga Hijau - Biru
647 - 700 Merah Hijau

7
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Senyawa organik dengan sistem ikatan rangkap terkonjugasi dapat
menyerap warna pada panjang gelombang tertentu karena adanya transisi
elekton. Makin panjang konjugasi rantai karbon maka makin kecil energi
yang dibutuhkan untuk meloncatkan elektron, dan panjang gelombang
penyerapan cahaya makin besar (pergeseran batokromik). Pergeseran

batokromik juga terjadi apabila sg a_organik mengandung gugus

ausokrom yang ek pfor yang akan
mempertinggi i { ’

Af¥warna
organ A QLg »

sebad i auso sebagai

dan irj umum gugus krgfmofaladal@h memiliki ikatan tida

yangida meng I transisifelektra
conto yang te
ketida BN ikatannya p n

3 hilin
Tabel 2. ?m Gug O -nr-"ﬂ T T TN
':.'.""h

No MacamG W@‘-‘

1 Gugus a 6
2 Gugus nltrosw

3 Gugus nitro

4 Gugus karbonil -C=0

5 Gugus etilena >C=C<
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Gugus kromofor merupakan gugus yang tidak berwarna dan dapat
menjadi berwarna apabila terikat pada sistem ikatan rangkap
terkonjugasi'®. Molekul yang mengandung gugus kromofor dan sistem
ikatan rangkap terkonjugasi disebut kromogen. Kromogen bukanlah
merupakan suatu zat warna dan untuk mengubahnya menjadi zat warna

harus ditambahkan gugus laig g disebut gugus auksokrom. Gugus

auksokrom inje € mofor dan memberikan
daya ikat tg D { p

: =10 al; .L"‘ 2 '
; i O,H OH

1t

ardasarkan sifat kelaruta Zat waiia digolongkan sebagai be

a) Zat warna it dala

arna ini te i 8 : gustberben
‘mya asam ) - t warna asadarna
Mnbentuk

alr Ut de¢ all
' . 7 W(celup), zat warna

mordan, zat warna sulfur, z2 a tong (vat dye) dan pigmen.

b) Zatwa

Zat warna i

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008
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2.2 Senyawa Azo Congo Red
Zat warna Azo umumnya mempunyai gugus ausokrom hidroksil,
amin dan gugus amino tersubstitusi. Zat warna Azo adalah zat warna yang

mempunyai gugus Azo (-N = N —) dengan struktur umum’®

Berdasarkan ju g t warna Azo

dapat dikelgmp -
¥ 3 L ,“ )
gan dua gugu \-R’-N=N-R

erfgan tiga guguS.AzoBIR-N=NER"-N=N-R"-R

dengg ataulebih guguis Az

dala

M asam benzidifilf diaZeb hftil @Rin-4-sulfat. Crw
= [ ]

berwar ah dan sen 93

sebagai in Mor

Merah. Senya S ATl o Sl e

menjadi merah devr
a

Congo Red merupak ng (direct dye) sintetis
pertama yang sukses secara komersial karena kemampuannya dalam
mewarnai katun (selulosa) dengan cara pencelupan yang sederhana.
Congo red disebut juga sebagai Direct Red 28 yang merupakan turunan

senyawa diazo yang disintesis pada 1884 oleh Boetitiger.

Rumus Bagun zat warna Azo Congo Red terlihat pada gambar 2.1.
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NH, NH;
*}OO NNHO 0 NN*OO

SOyNa* SOyNa*
Gambar 2.1 Struktur kimia zat warna (Azo) Congo Red "'

Az0 Congo Red % sebagai barikut:

1. Rumus mole

2. Berat { }
3. Barati

O ] ﬁl' -

(la

Beberapa sifat karakteristik zg

udahl largt’dalam aijr

Absorhzs Maksimum ied 98

h‘#smoklmu Yp! A,

fotokimia dapa adi i dus > yang berbeda, yaitu
fotolisis Iangsungﬂo S ). Pada proses fotolisis
langsung, apabila ada cahaya yang masuk ke dalam badan air maka
langsung diabsorbsi  oleh pencemar organik, sehingga mengalami
tranformasi. Sedangkan Fotolisis tidak langsung, apabila cahaya yang

masuk ke badan air diabsorbsi oleh katalis yang bertindak sebagai

sensitizer, pencemar organik bereaksi dengan spesies reaktif, seperti
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radikal-radikal bebas sehingga akan terjadi transformasi kimia yang
disebut sebagai fotokatalisis?'.

Pada proses fotolisis apabila senyawa organik yang mengandung
kromofor mengabsorbsi cahaya, maka electron di dalam sistim senyawa
akan tereksitasi, selanjutnya dapat mengalami proses fisika atau proses

kimia. Pada proses fisika terjadi Rila senyawa organik setelah

mengabsorbsi cahayaui kimia. Spesies

yang tereksitasj : 4 # 53 pund state)
dengan p E " 18 as ahaya ke
lingkunga Kele ! ansie lajan

ling Prose ? yang

orga dapat, berlangsung s@Bagaitran§fer panas karena Vi

kehil@dngah™ energilk@rena pr@ses @Sengi™dan transfer energi
senyd ain.

P bses kimia, spesiesty M itasi mengalami read
sehingg]a_wi transforms i Jhasilkai ermacwam
produk. Sen éﬁ&% &rsebut bisa

nan intra
imasi dan transfer

2 Proses fotolisis pada

mengakibatkan p
molekular, Isomeriw

elektron sehingga menimbulkan se aru®
spesies yang tereksitasi sangat tergantung pada struktur kimia, apakah
reaksi kimia dapat terjadi atau tidak, bergantung pada energi cahaya yang
diabsorbsi. Dalam hal ini yang sangat berpengaruh adalah kondisi

lingkungan seperti pH dan konsentrasi oksigen serta energi ikatan antar
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atom dari senyawa organik tersebut. Jika energi cahaya yang diabsorbsi
lebih besar dari energi ikatan antar atom dalam molekul maka ikatan kimia
dalam molekul akan putus. Sinar UV (Ultraviolet) pada panjang gelombang
yang lebih pendek dari 300 nm dapat berperan sebagai pemicu terjadinya
reaksi kimia. Kemampuan sinar UV untuk menginduksi senyawa organik

dalam air mengakibatkan terjz eaksi kimia dalam sel dan protein

mikroorganisme2s

a anecdotal effect

' ang pa dah i r
UV Inj sering disebut s@Bagailackilight. J
) 35 nm

nar U panjang'gelo

pok sina g 3 pang leb ang

untuk mer inga amun terabs oleh

Dabkan kwulit jika
'Mensif menimbulkan

. Sinar matahari pada spektrum ini

3. Sinar om
KelompokMg
kerusakan pada mikroorga
hampir seluruhnya diabsobsi oleh atmosfir. Tumbukan antara oksigen
dengan sinar UV-C akan menghasilkan ozon. Lampu UV yang
mempunyai spektrum energi UV-C sering disebut sebagai Germicidal

Lamp karena kemampuannya mematikan bakteri.
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2.3.2 Fotokatalisis

Terminologi fotokatalis merupakan kombinasi proses fotokimia
dengan katalisis. Baik cahaya maupun katalisnya sama-sama dibutuhkan
dalam mengakselerasi reaksi kimia sehingga fotokatalisis ini dapat
didefinisikan sebagai akselerasi fotoreaksi oleh adanya katalis. Reaksi

yang diinduksikan oleh cahaya tersgkg 2rlangsung di permukaan katalis.

Fungsi katalis menjng giika_dan katalis ini

dapat digunaka atalis yang

esar

digunaka z e g band gap)
antard pit /B 2

me e
pita nduksi., Katalis yang ; Ahaya dengan w
mengakibatkan g on (e 14pads akan 1@ itasi i

kond¥ gan meningg - sflle Beperti ga ;

\o

.....

—
Sy W

& e

Gambar 2.2. Proses awal terjadinya fotokatalisis. '

Berdasarkan pada tempat terjadinya eksitasi, fotokatalisis secara
umum dikelompokkan menjadi 2 yaitu pertama fotoeksitasi awal terjadi

dalam molekul yang terabsorpsi kemudian berinteraksi dengan keadaan
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dasar (Ground state) dari bahan katalis disebut fotoreaksi yang
terkatalisis dan kedua fotoeksitasi awal terjadi dalam bahan katalis yang
yang terfotoeksitasi kemudian mentransfer elektron (e’) atau energi ke
keadaan dasar molekul sering disebut fotoreaksi yang tersensitisasi.
Secara umum fotokatalisis dibagi menjadi 2 (dua) yaitu pertama

adalah fotokatalisis homogeg

pna melibatakan katalis, medium dan

reaktan beradg aRya katalisnya berupa

edua adalah
ang tidak

berupa

J

at listrik 2 : an men|s

\o

kap, arus listrik.

isolator+ad patian polimer dan
keramik kareM y at sangat kuat.

2. Semikonduktor ( 10°< & < 10 Ohim.cm )

emikg

kan daya ha

1.

Merupakan suatu bahan dengan daya hantar listrik yang berada
diantara Isolator dan Konduktor. Golongan yang termasuk di dalamnya
semikonduktor logam oksida dan oksida sederhana seperti TiO,, CdS,

ZnO dll.
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3. Konduktor ( 10* < & < 108 /omen)

Merupakan suatu bahan yang menghantarkan arus listrik sangat kuat.
Biasanya yang termasuk golongan konduktor terdapat pada logam-
logam karena elektron terdelokalisasi yang bebas bergerak melalui
seluruh strukturnya.

Semikonduktor dapat digole menjadi 2 (dua) antara lain

pertama semikond i | Otanpa penyisipan
atom-atom d susun oleh
S i dan

s dari

dari p ensi

mel nergi. Pada pit@kvalgfisi akan terbentuk te

kos@hg yang di hole ya yndiisif olelt” elektro i, pita enegg

dibawe edua adals i { Sikivaitu se

yang disisipi ato z Bin  untuk

konduktifi

penyisipnya yang

disisipkan mem Stdisisipi oleh
atom P dan semlkOM‘ ¥M|S|pkan memiliki

elektron valensi lebih kecil, contohnya®S¥disisipi oleh atom Ga?®

Perbedaan ketiga sifat listrik pada zat padat tersebut bergantung
pada stuktur pita. Apakah pita valensi terisi penuh atau sebagian. Diantara
pita valensi dan pita konduksi terdapat energi celah yang disebut band

gap energy. Semikonduktor memilki pita valensi yang terisi penuh dan pita
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konduksi yang kosong. Energi celah pada semikonduktor tidak terlalu
besar antara 0,5 sampai 3,0 eV. Energi celah yang demikian ini
memungkinkan elektron yang memiliki cukup energi panas untuk naik ke

pita konduksi'*'°.

2.5 Semikonduktor TiO,

Semikond glectron akibat induksi
foton ke s
posis
ara
ting otensj
tor secara termodindfgik, Sg@rus@ebih rendah dari

Si sg nduktor{lebin pasitif). Tiagkat pote dono

pih nega pt ale ikondu
Hrkan electropkemh A kas °. Besarnya celah,
w valensi, pitaskonauksiy o erbaadingannya dMesarnya
i ,?FMA ' ;E\ potensial Hidrogen

'_I

Eneryi(2V)
B
\|\‘\\I‘;|I|I‘\
e
ﬂ‘ 0
L
b
i
'ﬂ\mn
i
o
[ |
——
]
?—im—i
"1
N T Y
o
&
f
H

Gambar 2.3.Energi celah, pita-pita valensi (bawah), pita konduksi
(atas), dan potensial redoks dari berbagai semikonduktor
yang diukur dalam larutan elektrolit pH=1. %
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Dari diagram energi celah dapat dilihat bahwa beberapa semikonduktor
oksida dan sulfida yang memiliki energi celah yang cukup, banyak
digunakan pada proses fotokatalisis karena mampu mendegradasi zat-zat
yang berbahaya atau limbah industri yang mencemari air seperti ZnO
(energi celah = 3,2 eV), TiO; (energi celah = 3,2 eV) dan CdS (energi

celah = 2,5). Logam sulfida cepa galami korosi. ZnO tidak stabil

secara kimia, karenaambg G ) bapik Zn(OH), pada

permukaan p n yang lama
menyeba ' : : s t TiO,
adalali®alt ‘\ 2k ai se alisis
kar iat i ara bie an Kimi ' i
aki imia, tidak beracun, har@anya ahal, stabil terh

-’

akib

atas ion Ti*
senyawa biasa

bisa ditemukan dala M ion titanil. Di

alam TiO, terdapat dalam warna beda-beda karena adanya
pengotor.
Titanium dioksida mempunyai tiga macam struktur kristal yaitu :

1. Rutile, cenderung lebih stabil pada suhu tinggi, sehingga seringkali

terdapat dalam batuan igneous (beku karena perapian), pada suhu
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700 °C mulai terbentuk kristal dan mulai terjadi penurunan luas
permukaan serta pelemahan aktivitas fotokatalisis secara drastis,
setiap oktahedron dikelilingi 10 oktahedron tetangga serta mempunyai
sistim kristal tetragonal.

2. Anatase, cenderung lebih stabil pada suhu rendah, dapat diamati pada

pemanasan sol TiO, dari dan mencapai sempurna pada 500

°C, mengalamigdi pebesar dibanding rutil,
setiap ¢ tetangga, luas

9 ih banyak

ati kare ak stabi

dalam mineral dan mempunyaistrukiir kristal ortoromhik.

Sistim kristg I TiO2 "dalanibs

gda gamba

— RN

Rutile : as rookite

Gambar 2.4. Struktur Kristal réffile, anatase dan brookite®®

Titanium dioksida jenis anatase umumnya menunjukkan sifat
fotoaktivitas yang lebih tinggi dibandingkan titanium dioksida jenis
lainnya. TiO; jenis anatase lebih fotoaktif dari pada jenis rutile, karena luas

permukaan anatase lebih besar dari pada rutile, sehingga sisi aktif per unit
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anatase lebih besar dari pada rutile. Alasan lainnya adalah perbedaan
dalam struktur pita energi. TiO, jenis anatase mempunyai energi 3,2 eV
yang sebanding dengan cahaya UV, A = 388 nm, sedangkan energi celah
pita untuk TiO; jenis rutile adalah 3,0 eV yang sebanding dengan cahaya

UV, L = 413 nm. Tingkat energi celah pita untuk anatase 0,2 eV lebih

tinggi bila dibandingkan dengan r tiknada gambar 2.5

Fl\‘lf

e e |

energi o (
po ensial redoks 2°

Y

Dar Yapat diliha 2 b i glensi ®

am diagram W

berarti aterlal terse A valensi yaw
oksidator MEn oteh yang

dlperlukan Slglis ‘"'"'ﬁr...-;u[-jllﬂlil.'bﬂ,..-.ll-lil:" S rOlISiS,

tetapi untuk anatav[!r @ i jw kemampuan

mereduksinya lebih tinggi: i "Ezg?“ TiO, anatase dapat

mereduksi molekul oksigen menjadi superoksida secara elektrolisis.

dan tutile keduanya mirip,

Superoksida ini juga mempunyai sifat yang sama dengan radikal hidroksil
dalam mendegradasi material organik.
Ditinjau dari perbandingan sifat-sifat fisik dari titanium dioksida jenis

rutile dan anatase terdapat dalam table 2.3.
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Tabel 2.3. Perbandingan sifat TiO- jenis rutile dan anatase 2°

Sifat rutile anatase
Bentuk kristal Sistim tetragonal Sistim tetragonal
Konstanta kisi a 4,58 A 3,78 A
Konstanta kisi b 2,95 A 9,49 A
Berat jenis 4 3,9

Keke

Indek big ‘F ‘
L !

anisme fotokata mukaan semiko cara

mum dap elaskan apa nikop@tiktor meny D_energi_sébesar

Bth besar darfenergi hpya maka efektron (e') pad valensi
aKan tereksitasi Ht H t: flengan mendhole
(h+)_ ; pak darl proses _. h-

pada gambar 2.6

@
S

e

@ Ciles”
é s
17—
.
@ )
. ! Red o con, Ol
G?Tiz <@. &> BO mt
') I Red

Gambar 2.6. Tahapan utama mekanisme fotokatalisis s,
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Hoffman (1995) telah menjelaskan tahapan-tahapan fotoeksitasi
dan transfer muatan serta karakteristik waktu yang diperlukan sampai
terjadinya reaksi oksidasi dan reduksi adalah sebagai berikut :

1. Pembentukan pembawa muatan oleh foton dimana electron, e’y
dieksitasikan dari pita valensi ke pita konduksi, meninggalkan hole,

h*., pada pita valensi

2. Elektron pada pits itési dan hole pada

pita valensi $ e am bentuk
panas

Reaks o
. RE [ on pad onduksi

. I termal lebih lanjut meRghasilkan W@Sil akhir mineral. '
6. pada a kondtksi terjebakida permikaang m

j etastab
#h Ti (Il

Holglpada pita valensi terjeba A sititaniol (TiOH) d

K kt'wkt Fang @h padasmekanisme. fotokat Ti

arakteris a .#’.‘_ aiper! ercle a ‘\i\ ah |02

diuraikan pa

Tabel 2.4. Tahapanymeiani @. i0, %
| |

Proses Primeé arakteristik Waktu

Pembentukan pembawa muatan oleh foton:

TiO + hv 2 h' p+ €'w mikro detik

Penangkapan Pembawa Muatan :

h*y + > TiYOH > (>TiVOH)" 10 nano detik (cepat)
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ew+>Ti"OH > (>Ti"OH) 100 piko detik

ex+>TiV> Ti"O 10 nanodetik (irreversible)

Rekombinasi Pembawa Muatan:
e o+ (> TiVOH)" > >TiVOH 100 nano detik (lambat)

h*w + (> TiI"OH) > >Ti"YOH 10 nano detik (cepat)

Transfer muatan antar muka

(> TiVOH')" + Re

b -
Seid

O@mapo detik (lambat)

ey + Ox angat lambat)

ZZ'; AN A
gf/x:' S

aay g berkaitamsdengaadikal hidroksil)

(> Ti"OH) :el€ 4; ]

Pada dasarnya proses rekombinasi ini berlangsung sangat cepat

ektron pada p dll ks ngterj
@) i3

ebak dipermukaan.

dalam hitungan nano detik karena tidak adanya elektron donor dan
electron akseptor yang diserap pada permukaan semikonduktor atau pada
lingkungan lapisan ganda listrik (electrical double layer) dari partikel

bermuatan. Apabila terjadinya proses rekombinasi dapat dicegah, maka
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reaksi redoks dapat terjadi. Hole di pita valensi (VB) mempunyai Sifat
pengoksidasi sangat kuat antara +1,0 V sampai dengan +3,5 V relatif
terhadap elektroda hidrogen Nernst sedangkan elektron (e) di pita
konduksi (CV) mempunyai sifat pereduksi sangat kuat antara +0,5 V
sampai dengan -1,5 V realtif terhadap elektroda hidrogen Nernst.

Reaksi degradasi fotokatalitik 3 tidak langsung terjadi melalui

radikal hidroksil (*Qb imhole dengan air

(H20) atau de juga dapat
terbentuk al C ( Dada pita
konduksi

sebad

Elektron si dengan
molekul oksigen
selanjudnya membentuk radikal hidr (‘OH). Radikal hidroksil (*OH)
sangat reaktif yang akan menyerang molekul-molekul organik dan

mendegradasinya menjadi CO, dan HO.
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2.8 Quantum Yield

Quantum yield dalam fotokimia homogen didefinisikan sebagai
jumlah molekul yang bereaksi dibagi dengan jumlah foton yang
terabsorbsi. Quantum yield digunakan sebagai parameter untuk

menentukan efisiensi proses fotodegradasi polutan secara fotokimia.

34,35

Rumus quantum yield (® )secas " adalah :

V

e T o

|8

5l = jumla

h = jumlah
Penentuan antur ECE oV ia sa dijelaskan untuk

menentukan w

dapat diabsorbsi katalis atau

esulitan dalam
Wah semua sinar UV
ebagian saja. Kenyataannya dalam
percobaan, sinar UV ketika melewati katalis sebagian mengalami
pemantulan, penyebaran dan transmisi ( untuk sol koloid transparan) dan

absorbsi oleh partikel-partikel yang disuspensi®.
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BAB Il

METODE PENELITIAN

3.1 Bahan dan Alat Penelitian
3.1.1 Bahan

Bahan yang digunakap.é . penelitian ini adalah zat warna Azo

Congo Red (Mgii€ TTIP), HNO; pekat,
aguades, ¢ 800), kristal asam

oksa

5 ; an s ga*penelitia
sisterg ? ‘ ) black

er U ‘ gela eter

galam 2,4 cm dan pa , tanur, pH meter_(Metrohm

YHHektrofotomet ANning EIectWoseopy
(SE Difrg ‘-J; Sig &m‘”“ r (HANNA

Istru SEEGe2:LS), "HBEC™(SHiMadz0MECEo0AR) Frdisambungkan

3.2.1 Penyiapan Reaktor Fotokatalisis

dengan detea 250 mm).

3.2 Metode Penelitian

Reaktor fotokatalitik yang digunakan dalam penelitian ini berbentuk

tabung gelas (id = 2,4cm dan L = 14,5cm) berisi larutan Congo Red yang

27
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dibubling udara dari aerator dan 1 buah lubang pipa untuk udara keluar
dengan sistem reaktor batch. Tabung gelas dikelilingi lampu UV (black
light) dengan penyinaran dari samping oleh 2 buah lampu UV masing-
masing 9 watt dan 1 buah lampu UV 4 watt seperti pada gambar 3.1.
Susunan skematik reaktor fotokatalitik menggunakan lapisan tipis TiO;

yang diimobilisasi pada dinding bagi

pada gambar 3.2. g
4

glam tabung gelas dapat dilihat

p

_ &,
Gamﬁtrumentasi - u n u

N 7 AL/ >
iy s “_,_---""

- _‘; L nl\

Penutup Karet

Lapisan T:'LQ2

— ‘o
T bfla (
HoD

Lapizan TiCo

Tabung Glas=
d=
1=

Gambar 3.2. Susunan skematik reaktor fotokatalitik dengan lapisan tipis
TiO, pada bagian dalam dinding tabung gelas®’.
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3.2.2 Pembuatan TiO, dengan Metode Sol-Gel

Sol TiO, dibuat dengan mencampurkan bahan dasar titanium
tetraisopropoksida (TTIP) sebanyak 15 mL, asam nitrat pekat (HNOs)
sebanyak 1 mL dan 150 mL aquades. TTIP sangat mudah terhidrolisis jika
ditambahkan air dan membentuk Ti(OH);,. Dalam mencampurkan

ketiganya, yang ditambahkan Bih dahulu yaitu aquabides dengan

HNO;3 pekat kegaugiag aya. Penambahan HNO3

pekat terle terlalu cepat,

; rd BN
selai i, 3 At Si bentukan
s0l-g - ! ads | agar
‘ AN S enjadi Ie dtimal

Vobil' iQ, pat g dala gGeJ

0 gelasgel emudian o i gan

ir dan _dibilas dengan g dik@ringkan dalam,ov telah

keWimmobilisasi gan cara m n pada
dindiwagi

kering

dimulai suhuvt’e

mencapai 400 °C.

'{:}‘ 1ohit. Setelah
e pangaturan suhu
Vﬁ C/menit) hingga
;400 °C, suhu pemanasan
ditahan selama 1 jam agar pembentukan kristal TiO, jenis anatase
berlangsung dengan baik. Untuk mendapatkan lapisan tipis yang merata
pada permukaan dinding bagian dalam tabung maka proses pelapisan

diulang sebanyak 10 kali.
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3.2.4 Karakterisasi katalis TiO>

Katalis TiO, pada permukaan dinding dalam tabung dianalisis
dengan spektrofotometer UV-Vis untuk mengetahui energi celah TiO;
yang terbentuk pada lapisan tersebut. Pengukuran dengan alat SEM-EDX

untuk mengetahui porositas TiO, dan komposisi permukaan tabung gelas

yang telah diimmobilisasi TiO,. Pe gatan dengan alat XRD untuk
mengetahui ukuran_gpaslt - i Magravimetri untuk

mengetahui tebg

3.2.5 Pgn 3 Rea '
aktivitas akte: ' 110 atalitik  dil

' :!
\-r

inte

optimasi dilaku TiO, pada

bagian dalam dindin #ﬂ Wlaplsan 1,2,3

sampai 10 lapisan. Sampel yang di untuk optimasi reaktor adalah

larutan Congo Red dalam aquades dengan konsentrasi 10 ppm.
Sebanyak 10 mL larutan sampel ditempatkan dalam tabung gelas dan
setiap 5 menit sampel diambil untuk dianalisis menggunakan

spektrofotometer UV-Vis.
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3.2.5.2. Penentuan Pengaruh Konsentrasi Awal

Larutan Congo Red dalam pelarut aquades dengan konsentrasi
awal 10, 20, 30, 40, 50 dan 60 ppm, masing-masing sebanyak 10 mL
ditempatkan dalam tabung gelas yang telah dilapisi TiO, dan diiradiasi
dengan lampu UV 22 watt. Setiap 15 menit sampel diambil untuk dianalisis

dengan menggunakan spektrofe ater UV-Vis.

3.2.5.3. Pej

r DN ; t aquades
dnta R PP Alaa - da lapisan
| dan dijalankan. ek
Jaunakan TiOs tanparadiasi s
adiasisi tanpa TIO, @etolisi

ASi Sing

Wsampel diamBilida )it sampel digpall cara
@

pwengan mengd ﬁ s er UV-Vis. v
o AL D

Mqunakan alat pH

ya hantar listriknya diukur dengan

ediet.

menggunakan alat konduktometer (HANNA Istruments EC 215), dengan

ketelitian 10 puS/cm.
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3.2.6.2 Analisis Senyawa intermediet hasil Degradasi Larutan Congo
Red dengan HPLC.
Penentuan senyawa intermediet hasil degradasi larutan Congo Red
konsentrasi 50 ppm dilakukan secara fotokatalitik. Larutan diiradiasi sinar

UV dan secara periodik dianalisis dengan HPLC. Alat HPLC yang

digunakan adalah Shimadzu L ang disambungkan dengan

g dergan kolom Shim-

detektor UV pada pamié
Pack VP OD etanol :
aquabidegii( 1 3,5.

Pengginal i ik it

den el _dicup panyal
pa ian alat pada HPLC, demgamiihengetur kecepatan laju alir ’
diglihakan sebe mL/MeERit s apat™dilihat agbera

Y —

\o

-

1-1;—-'
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BAB IV

HASIL DAN PEMBAHASAN

4.1. Karakterisasi Katalis TiO,
4.1.1. Karakterisasi TiO, dengan SEM-EDX

Hasil pengukuran SEM

memberikan informasi topografi
permukaan dapgsemg t Smysun pada permukaan
katalis. g gelas dipotong

enghantar arus

tasi SEM-

Gamb : h‘"h&"-.ﬂ".':mml;:-Unﬁ‘ﬂ"'M‘

Data dan fot awah adalah dari

hasil pengukuran dima ra w X E: lurus dari depan terhadap

posisi lapisan tipis TiO, diatas penyangga gelas silika. Dengan demikian
informasi yang diberikan adalah berasal dari "coverage” sinar X yang
melewati matriks lapisan tipis TiO, dan penyangga gelas silika. Oleh

karena itu kemunculan puncak yang dapat dikorelasikan dengan

33
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keberadaan unsur titanium dapat digunakan sebagai penanda keberadaan
TiO, di atas penyangga gelas silika seperti pada gambar 4.2.

Operator : jaya
Client : Dept. Metalurgi dan Material Universitas Indonesia
Job : Energy Dispersive X-Ray Analysis

Counts T ermukaan kaca T102 - 01 (30/01/08 12:56)

2500 |
'

2000

)
~

Energy (ke'
@ [
Gamb asil pengu T ang diimobili
alat

rrmuka bagial.de . labuiRg elas d

Hasil peng I 70 berat

Ug gelas yang

masing-masing un
telah terlapisi TiO, dapat diliha

Tabel 4.1. Kadar unsur penyususun bagian dalam kolom tabung gelas
Dengan katalis TiO>

Komposisi Unsur
C O Na Al Si Ti
% Berat 1,51 63,73 5,95 1,48 15,36 11,97
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Pada tabel diatas menunjukan kandungan-kandungan unsur Ti dan O
yang cukup besar merupakan unsur penyusun lapisan tipis TiO..
Sedangkan unsur Na, Al dan Si merupakan unsur penyusun tabung gelas
yang didominasi oleh unsur Si yang menandakan kandungan unsur silikat
dalam tabung gelas. (Data komposisi kolom tabung gelas yang telah

diimobilisasi TiO, terdapat pad ican |).

4.1.2. Kara
asi bentuk
ol i seperti
g xetebala

PO0 Kkali erti gambar 4.

idak _di eh gamba Drosias

lapisang. i€ eselurt bar

3 keberadaan TiO, telah
@ i

ng gelas. H

arsebut  telah

te'Wilisasi pada d

F

(a o o |

Gambar 4.3. Foto SEM permukaan lapisan TiO, (a) dan ketebalan
lapisan TiO, pada dinding bagian dalam tabung gelas (b).
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4.1.3. Karakterisasi TiO, dengan XRD

Analisis kristal TiO, dengan alat XRD (X-Ray Diffraction) bertujuan
untuk mendapatkan informasi struktur kristal TiO, hasil sintesis. Katalis
TiO, yang dianalisis adalah hasil kalsinasi gel TiO, yang tidak dilapiskan
pada substrat gelas, namun mendapatkan perlakuan panas yang sama

dengan yang dilapiskan pada subs as.

()

625

[counts]

400

Gambar 4.

terlihat adanya w

bentuk kristal TiO, yang dibuat da

Wmasi identitas

helitian ini. Bentuk kristal TiO,
dapat diketahui dengan membandingkan nilai 20 atau d (A) hasil
pengukuran dengan kartu interpretasi data kristal TiO, standar. Nilai d (A)

hasil pengukuran dan kartu interpretasi data dapat dilihat pada tabel 4.2.
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Tabel 4.2.Nilai d (A) hasil pengukuran dan kartu interpretasi data kristal
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TiO,
Kartu interpretasi data d (A) | Pengukuran TiO, Sintesis
d (A) Keterangan
Anatase Rutile Puncak- Puncak-
puncak puncak
kelompok | kelompok 2
3,52 3,247 3,518 - Anatase
2,378 2,487 - Anatase
1,892 2,188 Anatase
1,699 2,054 Anatase
1,666 Anatase
1,481 Anatase
1,364 Anatase
o atase
tase

ang bila dibg

kkap Wa

an krist

ban XRD  dg
H?w ukuran pa
ukuran-ukux d

Untuk memper

alg i gamba

akafpersamaan U(data

iran 1) makiudihitung
;%r 99 nm.

rapan sinar daerah UV-Vis,

dilakukan pemeriksaan lapisan tipis TiO; yang terimobilisasi pada dinding
bagian dalam tabung gelas dengan menggunakan alat spektrofotometer
UV-Vis. Kenaikan serapan pada daerah panjang gelombang antara 300 —
kristal TiO,,

400 nm merupakan salah satu ciri yakni sebagai akibat

transisi elektron dari pita valensi ke pita konduksi dengan energi celah
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sebesar 3,0 eV (rutile) dan 3,2 eV (anatase). Sementara tabung gelas
yang sama tetapi tidak dilapisi TiO, tidak menunjukkan adanya serapan

pada daerah tersebut.

3

2,5 1 41 ——Tabung kosong
2 1 Tabung +TiO2

Absorbansi

Ga erapan lapisan tip oblllsa3| pada dindin
am tab gelas o meter

Berd oektrum i saan tak

(o] oF: pada daera?d
e VS Vang menunjuli ergi

dilihat

yang apisi TiO; terj

gelom w

celah pada krista

102 jenis

W%n baik.

4.1.5. Karakterisasi TiO, Secara Gravimetri

pada lampiran

anatase telah terim

Selain dengan menggunakan spektrofotometer UV-Vis, TiO, dapat
juga dikarakterisasi secara gravimetri dengan cara menghitung selisih
antara berat tabung gelas yang sudah terlapisi TiO, dengan tabung yang

belum dilapisi TiO, (data penimbagan tabung secara gravimetri pada
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lampiran Ill) . Dengan adanya pelapisan TiO, yang menempel pada
dinding dalam tabung gelas akan memberikan berat yang bertambah
sesuai dengan banyaknya pelapisan yang ada. Bertambahnya jumlah
pelapisan menunjukkan adanya penambahan tingkat pengisian TiOs.
Dengan cara mengkonversikan nilai tingkat pengisian TiO, pada

kurva hubungan antara tingka isian TiO, dengan ketebalan lapisan

J38

TiO2 hasil pengiidi 3 naiidi ( lampiran V)

maka dap clitian ini sesuai
deng [ - ¢ ut:

DE LU

Pelapisan : i Lapisan Li
2

diperkirakan tingkat

b

sebesar 0,1007 mg/cm? dengan ketebalan lapisan TiO, yang menempel

Berdasarkan v(

pengisian TiO, pada lapisan ptivdal (delapan kali pelapisan TiOy)

pada dinding bagian dalam tabung gelas sebesar 0,6128 ym ( data

perhitungan terdapat pada lampiran V)
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4.2. Uji Kinerja Reaktor Fotokatalitik
4.2.1. Optimasi Jumlah Lapisan TiO,

Untuk menentukan jumlah lapisan optimum pada tabung gelas
dilakukan pelapisan katalis TiO, pada dinding dalam tabung gelas
beberapa kali. Jumlah lapisan TiO, pada tabung gelas divariasikan mulai

dari 1 sampai dengan 10 kali. Seig amua tabung dilapisi TiO2, maka

tabung-tabung tersgh g i ] dalaim,_posisi  terbalik

selama 30 mg TiO, yang

'telah

-
—
¥

a a
menempe nle |

menempe

sepi 4.0.
i,

-

GambailwﬂI uluh tab asly Ldimmobilisasi d

Setelah kering, a engaturan
suhu dimulai suhuw w~ 4° C/menit)
hingga mencapai 400 °C. Sete u mencapai 400 °C, suhu
pemanasan ditahan selama 1 jam agar pembentukan kristal TiO, jenis
anatase berlangsung dengan baik. Dilaporkan bahwa kristal TiO, jenis

anatase cenderung lebih stabil pada suhu rendah dan menunjukan sifat
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fotoaktivasi yang lebih tinggi dibandingkan dengan struktur TiO, jenis
lainnya®®.

Kinerja setiap tabung dengan jumlah lapisan TiO, berbeda diuji
dengan menggunakan reaktor sistem batch yang dibubling dengan udara
dari aerator untuk mendapatkan transfer massa yang optimum. Larutan

sampel uji yang digunakan adz Bengo Red dengan volume 10 mL dan

konsentrasi 1Q ah._lapisan. Penurunan
konsentra ter UV-Vis, yang
diuk bt dat@penurunan
SE i ditampilkan
Seiring

[tambahnya waktu perlak@ian.

\\' 17

it
nit
30 menit

menit

40 menit

AA&A““ o

[} ‘:\\\ 55 menit
ey e P e

60 menit
-
65 menit

SN R 5
ﬂ“ﬂ gl S \ 70 menit

.‘ ! 75 menit
b

80 menit
300 85 menit
panjang g

90 menit

Gambar 4.7. Spektrum serapan pada Congo Red pada konsentrasi
10 ppm dengan delapan lapisan TiO; .

Nilai konsentrasi Congo Red pada setiap waktu perlakuan ditentukan

dengan menggunakan panjang gelombang maksimum pada 498 nm.
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Penurunan konsentrasi Congo Red dari seluruh set percobaan dengan
berbagai variasi pelapisan TiO, ditampilkan pada gambar 4.8. Penurunan
konsentrasi Congo Red persatuan waktu diamati beberapa variasi jumlah
lapisan TiO,. Hasil yang diperoleh menjelaskan lapisan pada tabung
diatas lapisan ke-lima, kurva saling berhimpit yang berarti kemampuan

untuk mendegradasi senyawa Congg hampir sama.

-
N

S

entrasi (ppm)

K pen
waktu untuk

Untuk inkan jumla al pada tab as

yang akangiglinakangahs ' ; ( litakukan peraiiingan

tetapan lajug@egrada SLCeRgo Red

ditentukan dengda : Wi Ka Langmuir

Hinshelwood (L-H)***.

a7 e Keo)

dC Ko krkCo
Dimana, dC/dt adalah laju degradasi Congo Red, kr adalah tetapan laju

reaksi, © adalah fraksi pelingkupan katalis oleh reaktan, K adalah tetapan

absorpsi reaktan dan C, adalah konsentrasi awal Congo Red.
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Hasil integral persamaan diatas didapat persamaan sebagai berikut:

|nC_° L(Co _c)=kr—Kt
C 1+ KsCs 1+ KsCs

In CCL+ K (Co — C) = krkt

Jika konsentrasi awal (C,) mempunyai nilai yang sangat rendah (C,<<1)

maka persamaan ke dugz amaan laju reaksi orde satu.

urva garis

ajlly reaksi

isag¥i0O, terhadap

) pK&talitikterda

lapfsan TiO2

Gambar 4.9. Kurva Optimasi jumlah lapisan TiO; pada tabung gelas.

Dari gambar 4.9 dapat dilihat bahwa nilai tetapan laju degradasi Congo

Red yang paling besar terdapat pada jumlah pelapisan sebanyak delapan

kali. Jadi jumlah lapisan TiO, yang optimal terdapat pada lapisan ke
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delapan. Nilai tetapan laju mulai turun pada lapisan ke sembilan. Hal ini
disebabkan energi foton yang masuk pada bagian sisi permukaan katalis
yang kontak dengan larutan Congo Red sudah mulai berkurang
intensitasnya, bahkan kemungkinan akan terjadi rekombinasi antara

elektron dan hole sebelum sampai pada permukaan katalis. Jika jumlah

lapisan terlalu tipis maka intensitas B0 yang mengenai permukaan

lapisan TiO, tidak REL yang terbentuk

menjadi lebih se

4.2.2.Pgn I '
pengaru 156 awal Con he

D)
uka riasigkensentra 0

pbaflyak 10 itempatke
0 telalgdieptima 1nNya giviasing-

dala tQn dan setiap 138 Men M Hiujdengan spektrofgto

untuk i penuruna 5 ar 4.10 mWan
penurunar#in ff Konsga Conge Red's q;‘ : OM.

Konsentrasi Congo red (ppm)

0O 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150

Waktu iradiasi (menit)

Gambar 4.10. Grafik penurunan konsentrasi Congo Red dengan variasi
waktu 15 menit.
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Dari gambar 4.10 terlihat penurunan paling tajam konsentrasi Congo Red
terjadi pada konsentrasi 50 ppm, dimana pada waktu iradiasi mulai 0
menit sampai 30 menit terjadi penurunan yang cukup tajam dibandingkan
konsentrasi 30, 40 dan 60 ppm. Pada konsentrasi 50 ppm juga diperoleh
nilai degradasi tertinggi (sebesar 99,0 % selama iradiasi 240 menit )

dibandingkan dengan konse i lainnya (data perhitungan %

terdegradasi daassee j edgpada lampiran VII).

antara variasi

wal dengan |

Lu‘adasi

gju degradasi
terhadap Kkenatkan kopsent ' ONge, Red™MAgga sampai pada
konsentrasi optimum _djgfiéina 't-w(’ aflasi. tidak mengalami kenaikan
yang cukup berarti. Konsentrasi optimum hasil penelitian ini terdapat pada
konsentrasi 50 ppm. Sedangkan pada konsentrasi 60 ppm terjadi juga
kenaikan laju degradasi tetapi sangat kecil sehingga cenderung
memperlihatkan nilai yang konstan. Laju degradasi menjadi lebih cepat

apabila konsentrasi polutan semakin besar, karena semakin tinggi
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konsentrasi polutan maka akan semakin banyak konsentrasi polutan yang
teradsorpsi ke permukaan katalis sehingga semakin banyak yang akan
terdegradasi.

Hasil penelitian yang dilaporkan Al Ekabi dan Nick Serpone *',
menyatakan kecenderungan tidak lagi menaiknya laju degradasi polutan

organik dengan meningkatnya kQns i awal, terutama disebabkan

kejenuhan fraksi pelingi#p 1k iRi sesuai dengan
persamaan Ki ( p ) tingkat
d -'H J 210,

pelingkup e D

organiky p m iS. 5

menja

Dengg emplot 1/C, {6 9] pat SA@IbUNgan linier @ ,.

intersep K "dan slope (k. ', S eperti pada bar 4.12.

'J o g 3 =
A\ >

e SRS il

(o )

0 + T T T T |
o 0,02 0,04 0,06 0,08 0,1 0,12
1/[Co]

Gambar 4.12.Hubungan antara invers laju reaksi dengan 1/[C,]

Dari gambar 4.12 diperoleh nilai tetapan laju reaksi (k;) sebesar 1,311

ppm/menit dan harga tetapan adsorpsi (K) sebesar 0,043/ppm. Harga
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tetapan laju reaksi ini memberikan gambaran laju maksimum yang

diperoleh reaktor fotokatalitik yang digunakan pada penelitian ini.

4.2.3.Uji Kinerja Reaktor terhadap Degradasi Congo Red
Untuk menguji kemampuan reaktor fotokatalitik dan membuktikan

terjadinya penguraian zat warna Congo Red, disiapkan larutan Congo Red

dengan konsentrasi 40 g Banl ditempatkan dalam tabung

gelas dengs : dengan sinar UV.
: ktrofometer

go Red
88 nm, 344
S singeftampak™te
g 498 : i onik gkap

',

dari s celpVivarna : pak

ari larutan molekul Cg rna hijau dari gpekirum¥ sinar

taWdan mene merah yaWupakan
komMn dengamiPagjangegelo .-I“i‘: nnhcara visual

hasil degra imzat, Warna*€ongo RrRed ditandai dei ; gdaran warna

merah menjavl 5 g

ol R - i
Lt ﬂ;

Gambar 4.13. Hasil degradasi Congo Red yang diiradiasi sinar UV dengan
TiO; selama 240 menit.
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Terjadinya degradasi Congo Red ditunjukan dengan penurunan intensitas
dan hilangnya ketiga puncak serapan karena hilangnya kromofor sebagai

akibat proses fotokatalisis (gambar 4.14.)

—— 0 menit
2 ——— 15 menit
1,8 30 menit

—«— 45 menit

1,6 .

—— 60 menit

_ 14 ——— 75 menit

2 412 —+— 90 menit
-é 1 —— 105 menit
g 120 menit

punca an

: ‘ g
nm burun dan akfiffiya, M ay Sekali. Penurunad

yang taHP lebih cepatteHadi.n Aglang*delombang 4%M|al
ini terjadi kare ﬂ{,@; g a1 :‘L flaupun gugus
ausokromny itiknya.

Hilangnya ketiga M engindikasikan

bahwa Congo Red telah ter

r cara sempurna akibat proses

reaktor fotokatalitik (data penurunan konsentrasi pada lampiran VIII ).
Untuk membandingkan degradasi Congo Red secara fotokatalitik,

dengan hilangnya Congo Red karena fotolisis, atau katalisis perlu

dilakukan percobaan kontrol, dengan diiradiasi UV tanpa TiO, seperti
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pada gambar 4.15a dan menggunakan TiO, yang tidak diiradiasi UV

(dark) seperti pada gambar 4.15b.

Absorbance (AU)
bsorbance (AU)

emerllhat an spektr : ' pada
dnya dengafik.sing
kehag Dy tefapi

dapa preta sPagai men

si Congo R a g an. asil percob I ini

g oo 188 0oy e oot
m'u(kan bahwa 3 au katalisis Wa tidak
a J"F yag ifik ada ava ”olekul Congo

Blekul Congo

Red benar di

4.3. Penentuan Senyawa Intermediet
Untuk mempelajari kemungkinan terbentuknya senyawa intermediet
hasil degradasi zat warna Congo Red pada proses fotokatalitik dilakukan

dengan mengukur larutan sebelum, selama dan sesudah proses

fotokatalisis. Adapun parameter yang diukur adalah:
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1. Konsentrasi Congo Red, dengan metoda spektrofotometri.

N

Pengukuran nilai pH

w

Pengukuran nilai daya hantar listrik (DHL)
4. Keberadaan senyawa intermediet hasil degradasi Congo Red,

dengan menggunakan HPLC.

4.3.1. Pengukuran Konsent 3 Congo Red

Penuruna 2 0

fotokataliti
UV tanp
dengan w n laruta

denga

pada proses

siste

1
"!.".g

Konseé

50 80 210 240 270
" (menit)

Gambar 4.16. Grafik penurunan konsentrasi hasil degarasi Congo Red

Dari gambar 4.16 ditunjukkan bahwa pada percobaan kontrol yaitu TiO,
tanpa iradiasi UV dan sinar UV tanpa TiO, penurunan konsentrasi yang

terjadi relatif sangat kecil. Sedangkan pada proses yang diiradiasi UV
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dengan keberadaan TiO; terjadi penurunan konsentrasi yang cukup tajam
dari konsentrasi 40 ppm menjadi 0,5 ppm setelah iradiasi selama 240
menit. Penurunan konsentrasi yang cukup tajam pada menit-menit awal
iradiasi karena terjadinya proses difusi yaitu bergeraknya suatu molekul
dari daerah konsentrasi tinggi ke daerah konsentrasi rendah. Jika

konsentrasi masih tinggi maka ah molekul reaktan yang terabsorpsi

entase

pada permukaasg mempercepat terjadinya
proses deg ( ) )
' tingkat %

penggt katalis anya

sar 23,55 %. Ini men 8 tanpa iluminasi UV kg TiO,

tif, tig nengha Desias pefgoksidas dikal hidroks
g merus : ( . amun pPe TiOs
Hyai kemamp yeks Red, sehindagian
de menghizase e IF ..'-"

% Terdegradd

120 150 180 210 240 270
Waktu (menit)

Gambar 4.17.Grafik % Degradasi Congo Red terhadap waktu (Co:40 ppm
variasi waktu 15 menit)

Pada proses yang diiradiasi sinar UV tanpa keberadaan katalis

TiO, nilai persentase penghilangan Congo Red hanya sebesar 22,78 %.
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Hal ini menunjukan foton dari sinar lampu UV yang digunakan tidak
mampu mendegradasi senyawa Congo Red dengan baik.

Pada proses fotokatalitik nilai persentase penurunan Congo Red
adalah sebesar 97,91 % (data perhitungan % terdegrdasi pada lampiran
VIII). Hal ini membuktikan bahwa adanya energi foton dari lampu UV yang

mengenai permukaan katalis TiO2.# akibatkan adanya elektron yang

tereksitasi dari pita vaie galisan hole pada pita

valensi. Elektrog ul oksigen
membent
hidrok

sehiné

4.3.2"

ggunake : AN _yang, sama

diur sebelumnya, nilai

selamaw berlangsung
dilihat padadmb

8 selang wakty, terten

arutan tersWat

(

7,2 4
7

6,8

pH Larutan

6,6 1
—a— UV

6,4 1 —e— UV/TIO2

6,2

0 30 60 90 120 150 180 210 240 270
Waktu iradiasi (menit)

Gambar 4.18.Perubahan pH larutan selama iradiasi larutan Congo Red
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Gambar tersebut menyatakan pada sistem reaktor yang diiradiasi
UV tanpa TiO, dengan pH awal larutan 7,60 dan sistem yang
menggunakan TiO; tanpa diiradiasi UV dengan pH awal 7,59. Setelah
pengamatan selama 240 menit ternyata tidak ada perubahan pH larutan.
Sedangkan pada sistem reaktor yang diiradiasi UV menggunakan TiO;

dengan pH awal 7,59 meng penurunan pH larutan menjadi 6,32

setelah diiradiasi

Penurun : ; 0 Red terbentuk
seny, i3 hulu yang
dile : ol.a i Azo hasil

erung (bersi '

phl_pada lampiran 1X ).

Kemungkinan reaks@oksid@si mdlekul Congo Red da ilihat

oF] eaksj dibawar

_ 80:S,° " + G0, + BN 0,2 8 20 (1)

ksi (1) terli b5h A s@tigpmolekul Conge d yang

terde@si _ - ﬁl : ieiapan er(Hﬂ yang
akan menurt "7 aruiag &, 1.3 1" porkan. bahwa pada
reaksi degradasiiza riﬁ. O ' dan ACre W17, pembentukan
ion sulfat dan 1| M ivl e &maan sehingga akan

RKemudian bertahan pada pH konstan.

menurunkan pH awal reaksi da
Kemungkinan reaksi lain yang terjadi dalam larutan adalah reaksi
pengikatan proton, terutama dari degradasi gugus amino sehingga
meningkatkan pembentukan amonia sebagai ion amonium seperti reaksi

(2) & (3) berikut :
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R—NHz + *"H—> ‘R + NH; (2)

NH; + H* — NH, (3)
Pada reaksi (2) & (3) menjelaskan pembentukan ion amonium (NH;")
melalui serangan atom radikal hidrogen ( *H ) terhadap atom nitrogen

pada gugus amino.

Radikal atom hidrogen dag ilkan oleh reaksi redoks (4),

reaksi fotoreduksi p

a Azo dapat terjadifimelalui dba tahapgproses re

dengan hole

angkap djadi_ melekul

dan (8). A
= W
N-R + ° 4 "—H

Re— 1\

R—'dN' ﬁ" NL=N Ti\ ﬁ)

NH,4"

Sedangkan "“m.-Illlgl!h‘m“.mlir-" aels

secara spontan, v‘ @- t teroksidasi
membentuk ion nitrat. v

4.3.3. Pegukuran Nilai Daya hantar Listrik
Daya hantar listrik (DHL) dalam air merupakan indikator
keberadaan ion-ion terlarut yang berasal dari garam-garam anorganik dan

atau mineral terlarut. Bahan organik terlarut seperti lemak, minyak, dan
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alkohol tidak bisa menghantarkan arus listrik karena senyawa tersebut
tidak terurai menjadi ion-ion di dalam air. Pengertian daya hantar listrik
(konduktifitas ) suatu larutan adalah kemampuan larutan tersebut untuk
menghantarkan arus listrik dimana arus listrik di dalam air ditimbulkan
adanya anion dan kation terlarut seperti klorida, kalsium, natrium, sulfat

dan nitrat oleh karena itu daya istrik suatu larutan tergantung pada

konsentrasi ion;iQ#
dasi Congo Red
pm dan

ngamatan

Daya Hantar Listrik (B

ot
-
%

Gambar

Dari gambar 4.19 terli

UV dan iradiasi UV tanpa TiO, selama proses degradasi tidak mengalami
kenaikan nilai DHL. Sedangkan pada sistem reaktor yang menggunakan
TiO, diiradiasi UV selama 240 menit menunjukan adanya kenaikan nilai
DHL yang cukup tajam (data nilai DHL pada lampiran 1X). Kenaikan nilai

DHL ini menjelaskan bahwa pada proses fotokatalitik terbentuk ion-ion
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hasil dari degradasi molekul Congo Red, dimana setiap molekul Congo
Red jika teroksidasi sempurna menghasilkan 6 mol ion nitrat (NO3; 7) dan

2 mol ion sulfat (S042") serta 8 proton (H") seperti pada reaksi (1).

4.3.4. Analisis Senyawa Intermediet Hasil Degradasi Congo Red
dengan HPLC

Hasil penelitian Tanaka,g kan bahwa dari degradasi

zat warna dengag 3 )e asam organik

sebagai intg ifa Olmat dan
asam ase€ '
asa OkS m glikola ‘k'

asaff gsSesS degrada Jadi : o
aro naftaleg edangkanBRasily yang dilagorkan

me irak Munokifa ; nQas g, Warna

hidraksi™ienghasilkan asamBoks N 5e a organik lain
@ ©
benze ni enzena, COs dai hya.tergani pada strukt
zat warna® rda » [apora asil pencitran=ieds kami
ffW‘ﬂ

memperkira Ldegrade at warna Congo Red s¢ otokatalitik

8 Aagedidugassalah satunya
3 an asam oksalat hasil

degradasi Congo Red maka diidentifikasi menggunakan HPLC. Sampel

mengalami pengur

adalah asam oksalat. Untu

yang diujii dan diidentifikasi dengan HPLC adalah zat warna Azo Congo
Red konsentrasi 50 ppm, sebanyak 10 ml, yang ditempatkan dalam
tabung gelas dengan lapisan katalis optimal dan dijalankan dalam reaktor

fotokatalitik dengan variasi pengambilan sampel setiap 30 menit.
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Untuk keperluan penghitungan kuantitatif, disiapkan larutan standar
asam oksalat dengan konsentrasi 5, 10, 15, 30, 50 dan 70 ppm dan
larutan standar Congo Red dengan konsentrasi 5,10, 15, 30, 40 dan 50
ppm. Data luas area konsentrasi larutan standar asam oksalat dan Congo
Red ( lampiran X ) Hubungan antara konsentrasi dan luas area yang

berupa garis lurus ditunjukkag

t o E“ﬁ F
gntrasi (ppm) -
.20.Grafi andar d

oh kro o Asam O pada

bensi6568 da ﬁ Rq¢l Bl pada waktu

m“ tdlllhat da

i pada gambar 4.20.

6,094

0.0 7'5 100 125 15.0 17.5

Gambar 4.21.Kromatogram campuran Larutan standar asam oksalat,

Congo Red dengan konsentrasi masing-masing 15 ppm.
Kondisi operasi HPLC menggunakan kolom Shim-Pack VP ODS (4,6 x 250 mm) sebagai
fasa diam yang bersifat non polar dengan suhu kolom 45 °C dan fase geraknya campuran
metanol : aquabidest (10 : 90) dengan asam fosfat pH 3,5 dengan kecepatan alir 1 mL
/menit serta volume injeksi 20 uL (data kondisi operasi HPLC terdapat pada lampiran XIII )
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Identifikasi keberadaan senyawa intermediet hasil degradasi
dilakukan dengan membandingkan waktu retensi puncak hasil degradasi
dengan waktu retensi standar. Larutan Congo Red yang didegradasi
dengan reaktor fotokatalitik (UV/TiO,) selama 690 menit (11,5 jam) setelah
dianalisis dengan HPLC dengan kondisi yang sama seperti larutan

standar menghasilkan kromatogtz atogram yang dapat dilihat

pada gambar 4.22.

168741 tongo red
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4 jam

6.526 oksalal

15,0401 congored

5jam

Gambar 4.22. araflatutan ¢ o R Egradasi secara
0 ppm (data kondisi operasi

disi operasi HPLC untuk

FotoKataliti
HPLC sama
larutan standar)

Dari gambar 4.22 dapat dijelaskan bahwa larutan Congo Red pada awal
sebelum diiradiasi (0 jam) hanya terdapat satu puncak pada waktu retensi
15,765 menit, yakni puncak yang menandakan keberadaan Congo Red.

Setelah Congo Red mengalami degradasi secara fotokatalitik selama 30
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menit mulai muncul puncak pada 6,488 menit yang diperkirakan senyawa
intermediet, dimana setelah dibandingkan waktu retensinya dengan
larutan campuran standar ternyata mendekati waktu retensi asam oksakat
yaitu 6,568 menit sehingga dapat disimpulkan puncak tersebut adalah
puncak asam oksalat. Selama proses degradasi berlangsung dan dengan

semakin bertambah waktu irradiasi.(8

fenit) maka semakin besar luas
puncak asam oksala galat meningkat.
salat pada

Da aktu

diet a
sam oksalat, sehingga™@bih dillu kélfiar dari kolom bersama
pol3 mcak aSam AdKs thcak | acdiet dlitaty

asi 690

penurt adar asam oks alifatis padad

X1). S% k od sc ' n dan Ie‘m‘ﬂu
menghilang setefa ":’F : ai*keseluruhan

terdapat pada ; m oksalat

yang terdeteksi dw

Congo Red dan telah termineralisas

n deng

dari degradasi

4.4. Mekanisme Reaksi Penguraian Zat Warna Azo Congo Red
Pada gambar 4.23 menjelaskan komposisi hasil degradasi Congo
Red secara fotokatalitik dan terbentuknya senyawa intermediet seperti

asam oksalat dan intermediet alifatis.
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250000

—e— oksalat
—a— congo red

200000 - . . e e
—a— intermediet alifatis

150000 g

Peak Area

100000 4

720

n pembentukan

senyawa
ni asa X g paling G juga
ermedietialifatis #a ga
2mungkii meka e pengurajamgzat, warn
elaluigmpemt: benzenamakiba

adikal hidroksil pada DO ) ka=@Inpat dari cmWﬂtum
e "

ngsokrom, ke ghasilkan ina dan

suatMya ri," ' H)enguralan

fenildiazinz apbisa melaly RN 2 pemanasan

yang berasa an mudah terurai
lebih lanjut membentat 7 kﬂ!" enzena akan terdegradasi
lebih lanjut menjadi asam oksalat seperti pada jalur (a). Sedangkan
penguraian fenildiazina melalui mekanisme radikal seperti pada jalur (b),
maka fenildiazina akan terurai manjadi radikal fenildiazina. Karena radikal

fenildiazina yang terbentuk ini juga tidak stabil maka terurai menjadi

radikal fenil dan molekul nitrogen (N2). Radikal fenil yang terbentuk
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bereaksi dengan radikal hidrogen (*H) sehingga membentuk benzena.
Selanjudnya benzena akan terdegradasi lebih lanjut menjadi asam oksalat
dengan mekanisme seperti pada gambar 4.24. Sedangkan pada senyawa
fenoksi dapat membentuk senyawa fenolik yang kemudian bereaksi
dengan radikal hiodroksil (*OH) dan oksigen terlarut (O2). Reaksi inilah

incin aromatis dan setelah

yang mengawali terjadinya deg

mengalami beberapaJdaiieg G i RO

—d
N

benzene

HO OH

oxalic acid
Gambar 4.24. Prediksi mekanisme reaksi pembentukan Benzena hasil

degradasi zat warna Azo oleh radikal hidroksil melalui
mekanisme radikal dan mekanisme ionik.
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Benzena yang terbentuk selanjudnya diserang oleh radikal hidroksil
(*OH) membentuk sikloheksanol dan bereaksi dengan melekul oksigen
membentuk suatu senyawa radikal yang terurai menjadi 6-hidroperoksi
sikloheksa-2,4-dienol kemudian mengalami pelepasan H,O membentuk

(2Z,42)-heksa-2,4-dienadial dan mengalami oksidasi menjadi asam

(2Z,42)-heksa-2,4-dienadioat

(2Z,4Z)-heksa-2,4-dienadioat
mengalami oksigasi oKse@asetat yang akhirnya
mengalami 3 at seperti pada

gamyary.

)

enzene

- Cﬁ
o

H

2-oxoacetic acid oxalic acid

Gambar 4.25.Mekanisme reaksi pembentukan asam oksalat dari
benzena oleh radikal hidroksil**.
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4.5. Quantum Yield

Dengan mengasumsikan sinar UV yang digunakan sebanding
dengan panjang gelombang pada A = 365 nm dan Lampu UV black light
yang digunakan memiliki intensitas yang diabsorpsi secara total rata-rata

sebesar 232 pW/cm? maka nilai quantum yield dari proses fotokatalitik

dapat ditentukan. Nilai quan otodegradasi Congo Red

sebesar 77 % (daialiper; apat - iran XI1). Nilai
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BAB V

KESIMPULAN DAN SARAN

5.1. Kesimpulan
Berdasarkan hasil penelitian maka dapat disimpulkan hal-hal sebagai

berikut :

1. Hasil karakieiigas : Difigasi pada dinding bagian

dala engan struktur

1 *

panyak
besar

02884/menit.

ju degf@dasi Co pdlnéningkat dendamisemakift tingginya

gntrasi aw 3 Si optim B:ppm
na laju degradasi ¢ erung i mengalami dlagi,

saDaR99.0 %0.
a penurunan

konse e

dan terbew

5. Asam oksalat merupakan

ya hantar listrik

a" S intermediet.

senyawa intermediet hasil degradasi
Congo Red yang terdeteksi dengan HPLC dan akan mengalami
degradasi kembali dengan ditandai adanya penurunan kadar asam

oksalat selama iradiasi 11,5 jam.

65

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008



66

6. Tetapan laju degradasi Congo Red yang diperoleh, k. sebesar
1,311ppm/menit dan tetapan adsorpsi, K sebesar 0,043/ppm
sedangkan efisiensi reaktor fotokatalitik yang diperoleh dari nilai

guantum yield sebesar 77%.

5.2. Saran

Berdasarkapghesi 2l ' an, saran yang

dapat dikemuka

1. Dlpe‘

2. ' [ . gelitian sele
sehingg@
n purna da

mwn setiap laRgkal f.SEhelun menjad

H20.
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LAMPIRAN |

KOMPOSISI KOLOM TABUNG GELAS YANG DIIMOBILISASI TiO, DENGAN
SEM-EDX DAN HASIL PERHITUNGAN UKURAN KRISTAL DARI DATA XRD

SEMQuant results. Listed at 12:58:11 on 30/01/08

Operator: jaya

Client: Dept. Metalurgi dan Material Universitas Indonesia
Job: Energy Dispersive X-Ray Rnalysis

Spectrum label: Permukaan kaca Ti02 - 01

System resolution = 60 eV

grations) .
d results.

Quantitative methgg
Analysed all g

JoF

1
S
Imt
C

L K

Si K
Tiqk
Total

= <2 Sigma

Tabel

Scherrer

No. Hasil
1 Panjang gelombang 1,54056
2 Lebar puncak B - 0,91
3 B dalam rad B’ B 11/180 0,0158
4 | Puncak 26 acuan a - 25°
5 O (rad) ¢ a /360 0,218
6 Cos © d Cosc 0,976
7 Tebal partikel Kristal (A) t (0,9 N)/(B'd) 89,9
8 Tebal partikel Kristal (nm) - t/10 8,99
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LAMPIRAN I

PERHITUNGAN NILAI ENERGI CELAH LAPISAN TIPIS TiO;

Berdasarkan spektrum yang diperoleh hasil pemeriksaan tabung gelas
yang telah dilapisi TiO, dengan spektrofotometer UV-Vis terjadi kenaikan

absorbansi pada daerah panjang geig Rg = 390 nm sehingga dapat

dihitung energi cela

A =390 nng ( )
Keter t

)
\..

planck = 6,626 X

gng gelombamg
51626 x10™* (JodleNd&t; Nal eter/detik)

ot

~ ...téf'm‘i\

Untuk nilai 1eV =56 rl
maka hasil perhitunga 49 ys

E= 3,1814 eV

Energi celah berkisar 3,1814 eV : ~3,2eV (Anatase)
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DATA PENIMBANGAN BERAT LAPISAN TiO, PADA TABUNG GELAS
SECARA GRAVIMETRI

Berat
kosong
(gr)
34,5202
33,4228
40,8546
34,8658
37,1188
32,3973
34,6690
35,7268
30,9364
35,0029

Lap. 1

34,5215
33,4237
40,8574
34,8678
37,1199
32,3980

ot

34,6 3

3

3 5,9419

3 5
Jumlah -

lapisan

Lap. 2 Lap.3
33,4253
40,8591 40,8600

34,8694 4,6
3

PER}
ABU

Diameter
dalam Tabung
(cm)

2l

=
d

L
=

AN

Berat tabung yang telah dilapisi TiO2 (gr)

Lap. 4

109%

Lap. 5

Lap. 6

Lap. 7

IAN

Lap. 8

Lap. 9

Lap.10

30,9512
35,0174 35,0183

Lapisan TiOz
(Um)

Berat
lapisan
(gr)
0,0013
0,0025
0,0054
0,0071
0,0080
0,0097
0,0106
0,0110
0,0148
0,0154

0,0722

0,1392

0,3005

0,3955

0,4454

0,5404

0,5903

0,6128

109,272

0,8241

olo|xNojo| s wiN| =

109,272

0,8575
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LAMPIRAN IV

KURVA KORELASI ANTARA TINGKAT PENGISIAN TiO, DENGAN
KETEBALAN LAPISAN TiO, HASIL PENELITIAN TRIANDI, R.T DAN J.
GUNLAZUARDI %

3

25/ y=6,0876x-0,0002
R%=1

2

1,5

Ketebalan (um)

O RHI \ KAT SIA . "“

5. DENGAINTDELAPAN

Tingkat Pengisian TiO; =

Luas Permukaan dalam tabung

11,0 mg

109,272 cm?

0,1007 mg/cm?
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LAMPIRAN V

DATA HASIL ANALISIS CONGO RED UNTUK VARIASI JUMLAH

LAPISAN TiO,

Data residu Congo Red 10 ppm pada lapisan 1

Waktu %
(Menit) | Konsentrasi | Absorbansi In (Co/Ct) | Terdegradasi

0 9,4908 0,2458 0

15 7,3711 22,33

30 5,854 38,31

45 : 45,50

60 57,25

75

L 3,0519 1 0,0

| 90w 24361 | 00620 !

Dat Congo"s P padaliapiss
Bl 77 5\ WA
Wakt —— B i

(Menit

0

15
30 44,33
45 s 55,20
60 3,3009 0,0852 1,05 64,88
75 2,8689 0,0740 1,19 69,48
90 2,2222 0,0574 1,44 76,36
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Data residu Congo Red 10 ppm pada lapisan 4

Data residu Congo B

Waktu
(Menit)

15

Waktu %
(Menit) | Konsentrasi | Absorbansi In (Co/Ct) | Terdegradasi

0 9,4601 0,2442 0 0

15 6,3440 0,1637 0,40 32,94

30 4,7864 0,1235 0,68 49,40

45 3,6330 0,0938 0,96 61,60

60 2,6660 0,0688 1,27 71,82

75 2,0824 0,0537 1,51 77,99

90 1,6539 0,0427 il 4 82,52

Wakiy™

sentrasi

0 05663
15

30

45 2,667
60 92
75 1.1d
90 0,6531

F B
=

ég e —nM P 4 WUl T a2 43
b l' O N e Y D

L — h-‘__'ana.——-u--"'”-_
_M mh—
——CT & T

Data residu Congo Red 10 PPmiipa w 7

98:1/

Waktu %
(Menit) | Konsentrasi | Absorbansi In (Co/Ct) | Terdegradasi
0 9,6927 0,2502 0 0
15 5,4009 0,1394 0,58 44,28
30 3,4446 0,0889 1,03 64,46
45 2,4535 0,0633 1,37 74,69
60 1,3861 0,0358 1,94 85,70
75 0,9620 0,0248 2,31 90,07
90 0,7809 0,0202 2,52 91,94

Degradasi congo...
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Data residu Congo Red 10 ppm pada lapisan 8

Data residu Cg

Waktu %
(Menit) | Konsentrasi | Absorbansi In (Co/Ct) | Terdegradasi

0 9,7444 0,2515 0 0

15 5,1781 0,1337 0,63 46,86

30 3,534 0,0912 1,01 63,73

45 2,495 0,0644 1,36 74,40

60 1,5059 0,0389 1,87 84,55

75 1,0263 0,0265 2,25 89,47

90 0,6716 2,67 93,11

9,3069

30

60
75

J’r

“W
(1 KonsentraS|

“ -T
h-l-ti"ﬁ‘ F
L

l"'--..-wr-‘

AP g T,

.; 0620 | I-....ei" 1&.@1*

90
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LAMPIRAN VI

DATA PERHITUNGAN KINETIKA OPTIMASI JUMLAH LAPISAN TiO;

Perhitungan kinetika untuk menentukan koefisien laju reaksi mengikuti
persamaan Langmuir-Henshelwood (L-H) sebagai berikut :
R=-dC/dt=k. 6 =k Kco/(1+ KCo)

In Co/C + K(Co-Ct) = k Kt
Untuk Co << 1 maka

In Co/C =K't (laju e

Plot antara In Cq slope =K’

1 Koefi
. " Y -’/
>

TR Yy I\
2. Koefisien laju tuk lapisa ali

H waktu

1,6

k' = 0,015323191

In (Co/Ct)
o o ©
N (o] oo

o
o N
\

0 15 30 45 60 75 90
Waktu (menit)
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3. Koefisien laju reaksi untuk lapisan TiO, sebanyak 3 (tiga) kali

1,6

1,4 1 ¥ =0,015557825X+0,068107511
R2=0,99115719

1,2 A

1
k' =0,015557825
0,8 4

0,6 4

In co/Ct

0,4 4
0,2

0 4

-
[é)]
|

k' =0,0203975

In (Co/Ct)

o
[}

o
[ 4

0 15 30 45 60 75 90
Waktu (menit)
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6. Koefisien laju reaksi untuk lapisan TiO, sebanyak 6 (enam) kali

In (Co/Ct)

3

2,5

In(Co/Ct)

-
-’

y =0,028123278X+0,063418868 *
1R2 =0,988991372

k' =0,028123278

8. Koefisi ureg T
7y

In Co/Ct

3 5

2,5 4

1 k' =0,028843268

Y
R2 = 0,995

¢

o

15 30 45 60 75 90
Waktu (menit)
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9. Koefisien laju reaksi untuk lapisan TiO, sebanyak 9 (sembilan) kali

y =0,024090373X + 0,235793477
R2 = 0,949442276

k'=0,024090373

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008
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LAMPIRAN VII

DATA HASIL ANALISIS CONGO RED UNTUK VARIASI
CONSENTRASI AWAL

Data Residu Congo Red untuk konsentrasi 10 ppm

Waktu % % sisa
(Menit) | Konsentrasi | Absorbansi | In (Co/Ct) | Terdegradasi | degradasi
0 9,9566 0 100
15 5,56373 44,39 55,61
30 4,3924 : 83 44,12

45 3,219 32,33
60 26,16
75 20,35
90 K 14,55
105 J D,60

120
13
150

—d
o

| R2=0,99074

| k' =0,01966

0 +e— : : : : : : : : :
0O 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150
Waktu (menit)

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008
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Data Residu Congo Red untuk konsentrasi 20 ppm

Waktu % % sisa
(Menit) | Konsentrasi | Absorbansi | In (Co/Ct) | Terdegradasi | Degradasi
0 20,420 0,8299 0 0 100
15 12,021 0,4886 0,53 41,13 58,87
30 7,5751 0,3079 0,99 62,90 37,10
45 5,0559 0,2055 1,40 75,24 24,76
60 3,8502 0,1565 1,67 81,14 18,86
75 2,9757 93 85,43 14,57
90 2,3470 : 88,51 11,49
105 ; 90,42 9,58
120 7 65 8,35
135 6,87
5,98

4,51
3,76
) 3,11
L 072 2,66

WA
m X

..-j
L%

[Pe——EN g()n.n e
_‘ .‘h_

%
%

4

entrasi (ppm)

Kons
.h"t
.

. 4 R

3 y (179 0,38
R2=0,95080 -
2,5
g k'=0,01791
g 2 |
~
c 1,5
1
0,5
0

0O 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150
waktu (menit)
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Data Residu Congo Red untuk konsentrasi 30 ppm

Waktu % % sisa
(Menit) | Konsentrasi | Absorbansi | In (Co/Ct) | Terdegradasi | Degradasi
0 30,466 1,2382 0 0 100
15 17,702 0,7195 0,54 41,90 58,10
30 12,732 0,5175 0,87 58,21 41,79
45 10,218 0,4153 1,09 66,46 33,54
60 8,4522 0,3435 1,28 72,26 27,74
75 6,9999 0,2845 1,47 77,02 22,98
90 5,9913 0,2435 ’ 80,33 19,67
105 5,0583 83,40 16,60
120 4,6158 15,15
135 13,91
150 12,44
165 7,39
180 | s ‘ | 6,99
195 A 18 6,04

210 R 4l F g

-

—d
o

-
a

1 k'=0,01269

In (Co/Ct)

Rt
3]
.

o
<

15 30 45 60 75 90 105 120 135 150
Waktu ( menit)

o ¢
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Data Residu Congo Red untuk konsentrasi 40 ppm

85

onsentrasi (ppm)

k' =0,02089

0 +—6—

Waktu ( menit)

0 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150

Waktu % % sisa
(Menit) | Konsentrasi | Absorbansi | In (Co/Ct) | Terdegradasi | degradasi
0 40,59 1,6497 0 0 100
15 27,161 1,1039 0,40 33,08 66,92
30 20,58 0,8364 0,68 49,30 50,70
45 14,814 0,6021 1,01 63,50 36,50
60 11,013 0,4476 1,30 72,87 27,13
75 7,7247 0,3140 1,66 80,97 19,03
90 5,5703 04 99 86,28 13,72
105 90,62 9,38
120 82,76 7,24
5,53
4,71

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008
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Data Residu Congo Red untuk konsentrasi 50 ppm

Waktu % % sisa
(Menit) | Konsentrasi | Absorbansi | In (Co/Ct) | Terdegradasi | degradasi
0 51,034 2,0742 0 0 100

15 36,418 1,3988 0,34 28,64 71,36
30 26,084 1,1008 0,67 48,89 51,11
45 18,972 0,7711 0,99 62,82 37,18
60 12,885 0,5237 1,38 74,75 25,25
75 7,9687 0,3239 84,39 15,61
90 5,1012 0,2073 90,00 9,99
105 3,1512 6,17
120 2,1179 4,15
135 3,32
150 2,63
165 2,33

180

195

In (Co/Ct)

1 k' =0,02569

R2 =0,99608

v

0O 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150

Waktu ( menit)

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008
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Data Residu Congo Red untuk konsentrasi 60 ppm

87

Waktu % % sisa
(Menit) | Konsentrasi | Absorbansi | In (Co/Ct) | Terdegradasi | degradasi
0 64,139 2,4045 0 0 100
15 49,252 1,8464 0,26 23,21 76,79
30 38,691 1,4505 0,51 39,68 60,32
45 29,732 1,1146 0,77 53,64 46,36
60 21,903 0,8211 1,07 65,85 34,15
75 16,393 0,614 1,36 74,44 25,56
90 10,721 1,79 83,28 16,72
105 7,0218 89,05 10,95
120 92,42 7,58
135 ; 4,66 5,34
150 2 ; : 3,71
16 ,6 2,40
i ; 2,07
1 1,88
1 1,80

" 4, 1,42
0,0 1,32
gr Si ngo red
0
__ 60
£
o 50
77: 40
b’ 2 . .
c 30
Q
H’ 2 20
=]
3,5 ~
34 y=0,02289X
R2 =0,99231
2,54
g 24 k'=0,02239
8 1,5
£ 1]
0,5
05 0 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150

Waktu (menit)
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LAMPIRAN VI

DATA SPEKTRA DAN RESIDU CONGO RED PADA PROSES

FOTOKATALITIK

Spektra Degradasi Congo Red Konsentrasi 40 ppm

1.754

Absorbance (AU)

.

I

5]
3]
1,10390

# a

1

2 1,000

3

4 ,000 1 0

5 1,00000 1130430 O 44761

6 76247

7 ,000

8 1

9 1 43

10 mepit 1,00 24 302E-2

11 it 1,0 @ LIS - 02E-2

12 1,0 27E-2

13 E-2 ‘v

14 195 200 ; S

15 210 menqit 00 4

16 225

17 240 meni "

Data Residu ConM v

Waktu %

(Menit) | Konsentrasi | Absorbansi o/Ct) Terdegradasi
0 40,590 1,6497 0 0
30 20,580 0,8364 0,68 49,30
60 11,013 0,4476 1,30 72,87
90 5,5703 0,2264 1,99 86,28
120 2,9386 0,1194 2,63 92,76
150 1,9118 0,0777 3,06 95,29
180 1,4930 0,0607 3,30 96,32
210 1,0746 0,0437 3,63 97,35
240 0,8476 0,0326 3,87 97,91

Degradasi congo...
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DATA SPEKTRA DAN RESIDU CONGO RED PADA PROSES
FOTOLISIS

Spektra Degradasi Congo Red Konsentrasi 40 ppm

2.5

Absorbance (AU)

105 m 3465400 1% 9
] nit ] 5 468100 1,375€

5"menit 16 1,35790
HO menit 5590 1,32730

5 menit '.o‘ 1,31430
1 menit 1,29970
1& menit { 28940
15 meg gy {

16 ﬁ

i i 151

0 35,53100 y:
75 menit 35.06600 142520
meni 34583300 41570

17 0 -l--n-n,-mm—f-hlmp 00

Data Residu M . v

Waktu %

(Menit) | Konsentrasi Absor In (Co/Ct) Terdegradasi

0 39,244 1,5950 0 0

30 37,595 1,5279 0,04 4,20
60 35,531 1,4441 0,10 9,46
90 34,833 1,4157 0,12 11,24
120 33,781 1,3730 0,15 13,92
150 32,659 1,3273 0,18 16,78
180 31,978 1,2997 0,21 18,51
210 30,892 1,2555 0,24 21,28
240 30,305 1,2317 0,26 22,78

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008
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DATA SPEKTRA DAN RESIDU CONGO RED PADA PROSES

KATALISIS

Spektra Degradasi Congo Red Konsentrasi 40 ppm

184\,
1.6\

Absorbance (AU)

#

1

2

3 ' ,57350
4 o

5 F ,0200U
6 1,00000 1,52020
7 90600 ) 2220
8 ,O 6,0 < ) ,47 0
9 1,06800 ' 46410
10 il 90
11 0'menit 1,000 ,36240
12 it 1,00¢ ¢ 3680
13 it 1,00 ] 31860
14 % 1,00000 9 640
15 210 t 500000 ¢

16 225 menit ".:f 00 0 ‘\?‘3
17 240 WMeivivivie

Data Residu ConM .‘

.
=
s

Waktu %
(Menit) | Konsentrasi | Absorbans 0 Terdegradasi

0 40,025 1,6267 0 0
30 38,717 1,5735 0,03 3,27
60 37,616 1,5288 0,06 6,02
90 36,879 1,4988 0,08 7,86
120 36,025 1,4641 0,11 9,99
150 33,521 1,3624 0,18 16,25
180 32,444 1,3186 0,21 18,94
210 31,386 1,2756 0,24 21,58
240 30,599 1,2436 0,27 23,55

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008
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LAMPIRAN IX

HASIL ANALISIS NILAI pH, DAYA HANTAR LISTRIK DAN SISA
CONGO RED

Congo Red + TiO, (KATALISIS)

Waktu Iradiasi | Sisa Congo Red DHL pH
(menit) (ppm) (MS/cm)
0 40,025 24,2 7,60
15 7,59
30 7,58
45

ed + UV
Vaktu dradiasi

120 33,781 24,6 7,58
135 33,411 24,7 7,59
150 32,659 24,6 7,59
165 32,339 24,1 7,58
180 31,978 24,4 7,59
195 31,725 24,7 7,59
210 30,892 24,1 7,58
225 30,705 24,2 7,57
240 30,305 24,5 7,58

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008
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Congo Red +[ TiO,+ UV ] (FOTOKATALITIK)

Waktu Iradiasi | Sisa Congo Red DHL pH
(menit) (ppm) (uS/cm)
0 40,590 24,3 7,61
15 27,161 25,8 7,39
30 20,580 29,4 7,24
45 14,814 32,8 7,19
60 11,013 35,6 7,12
75 7,71247 I 37,2 6,98
5,5703
3,808

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008
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LAMPIRAN X

DATA TABEL STANDAR DAN GRAFIK STANDAR PADA CONGO RED
BESERTA ASAM OKSALAT DENGAN HPLC

Tabel Standar Congo Red

Standar Konsentrasi Luas Peak
(ppm)
5

10
15

()

GWandar Congft

FFary il &

©
£ 300000 | Bidx - 6034,8
2 250000 | R? = 0,9983
2 200000 -

150000 -

100000 - y = 2772,6x - 4792,1

50000 - R? = 0,9995

0- ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Konsentrasi (ppm)
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LAMPIRAN XI

HASIL DEGRADASI CONGO RED SECARA FOTOKATALITIK
DENGAN HPLC

Data'Luas Puncak Congo Red

Waktu Area Peak Kadar Congo Red
(menit) Congo Red (ppm)
0 144383 53.80

30 97033 36.73

60 87404 33.25

90 70242

120 68

150

180

210

240
270
DO

T

Data S

“r a Pea ) 2 Ares

Rlermea
sam O Alifatis

14613 j

a2 4

wh

.ﬁ '."r-'

173994 2908, 57028
330 191908 66145
360 197613 90 59690
390 210050 34.91 63186
420 177604 29.67 8108
450 193621 32.25 9548
480 206453 34.33 10996
510 214547 35.63 12053
540 202827 33.74 12117
570 180019 30.06 10647
600 159667 26.77 9621
630 143188 24.11 8614
660 112493 19.15 6815
690 48373 8.79 2923
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LAMPIRAN Xl

PERHITUNGAN NILAI QUANTUM YIELD

Intensitas lampu | : Qwatt =
Intensitas lampu Il : Qwatt =
Intensitas lampu lll : 4 watt =

Total Intensitas lampu UV (l,) =

94 uW/cm?
93 uW/cm?

45 uW/cm?
232 pW/cm?

Diameter dalam tabung gelas (di) _=2,4 cm

Tinggi kontak sampel deng

elomb

gdiperoleh sg ar 4,06028x 1

Dengan cara yang sama sepe

2. CM

-

95

1 tabung)

Luas permukaag : <C e
¢ ‘ ( )
sva lam WL ' - 2.2 W/cm?

25 x107°) mol

as, maka quantum yield untuk
masing-masing konsentrasi dapat dihitung :

Konsentrasi Awal Congo Red | Laju reaksi (mol/detik) | Quantum yield
9,9566 ppm = 1,429 x 10™ mol 4,6824 x 10° 0,1153
20,420 ppm = 2,931 x 10™ mol 8,7490 x 10° 0,2155
30,466 ppm = 4,373 x 10™ mol 9,2489 x 10 0,2278
40,590 ppm = 5,826 x 10™ mol 2,0284 x 10° 0,4996
51,034 ppm = 7,325 x 10™ mol 3,1363 x 10° 0,7725
64,138 ppm = 9,206 x 10™ mol 3,4354 x 10° 0,8461

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008
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LAMPIRAN Xl

DATA KONDISI OPERASI HPLC

C:\.\siti n\16012008 (congo red+oksalat)istd 15 ppm.lcd  HPLC Shimadzu LC 20AB; UV/Vis SPD-20A
Sample Type : Unknown
Sample Name : Congo Red + Oksalat (15 ppm) Bhim-Pack VP ODS (250 x 4,6 mm)
B10 0
Method File Name : congo red.lcm i H3.5(10:90
Report File Name - Complete Siagle. : y e Fosiat piE 3.5.(
Data Acquired S b i

Data Processed 2 5.

LY

~ eonge red

1 |oksalat
2 | congo red

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008



LAMPIRAN XIV

KROMATOGRAM SENYAWA INTERMEDIET HASIL DEGRADASI

CONGO RED SECARA FOTOKATALTIK DENGAN HPLC

0 menit

i

ad

=

=]

DDDDDDD

B4 congo red

=)
[ 5mm
P 15819/ congo red

15805 congo red

-

¥,

DDDDDDD

100 1z.s 1s.0 17s

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008

97



98

120 menit (2 jam)

DDDDDDD

i
Il
£.504 1 oksalat

15,857 Jcango red

o =5

240 menit (4 jam)

16,540/ congo red

oo =5 4 4 175
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270 menit (4,5 jam)

DDDDDDD

£.540 oksalat

16.084/congo red

300 menit (5 jam)

el

DDDDDDD

B
DDDDDDD
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100

420 menit (7 jam)

DDDDDDD

=]
¢
4282 okesalat

oo =5 5.0 TS 0.0 1z.5 5.0 e

450 menit (7,5 jam)

el

DDDDDDD

125

10.0-

=5

oo =5 5.0

540 menit (9 jam)

s

DDDDDDDD
125

5347 oksalat

10.0-

7.5

5.0

z.5-]

Degradasi congo..., Siti Nurjanna, FMIPA Ul, 2008



101

570 menit (9,5 jam)

ccccccc

5,358 1 obsalat

T T T T
o 25 EX-) ) 0.0 1z.5

600 menit (10 jam)

DDDDDDDD

690 menit (11,5 jam)

W
Il
5,401/ oksalat

=]
n
o
o
N
n
=]
n
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