UNIVERSITAS INDONESIA

DEGRADASI GAS NO,; DENGAN PROSES ADSORPSI DAN
FOTOKATALITIK MENGGUNAKAN ZEOLIT ALAM TERAKTIFASI
YANG DIINTEGRASIKAN DENGAN TiO; UNTUK APLIKASI MASKER
KESEHATAN

SKRIPSI

ANDRY PRASTHIO
0806456360

FAKULTAS TEKNIK
PROGRAM STUDI TEKNIK KIMIA
DEPOK
JUNI 2012

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012



UNIVERSITAS INDONESIA

DEGRADASI GAS NO; DENGAN PROSES ADSORPSI DAN
FOTOKATALITIK MENGGUNAKAN ZEOLIT ALAM TERAKTIFASI
YANG DIINTEGRASIKAN DENGAN TiO; UNTUK APLIKASI MASKER
KESEHATAN

SKRIPSI

Diajukan sebagai salah satu syarat untuk memperoleh gelar Sarjana Teknik

ANDRY PRASTHIO
0806456360

FAKULTAS TEKNIK
PROGRAM STUDI TEKNIK KIMIA
DEPOK
JUNI 2012

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012



= R

HALAMAN PERNYATAAN ORISINALITAS

Skripsi ini adalah hasil karya sendiri, dan semua sumber

yang dikutip maupun dirujuk telah saya nyatakan dengan

benar.
Nama : Andry Prasthio
NPM : 0806456360

Tanda Tangan

Tanggal : Juni 2012

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012

="




HALAMAN PENGESAHAN

Skripsi ini diajukan oleh

Nama : Andry Prasthio

NPM : 0806456360

Program Studi : Teknik Kimia

Judul : Degradasi Gas NO, Dengan Proses Adsorpsi dan

Fotokatalitik Menggunakan Zeolit Alam Teraktifasi
yang Diintegrasikan Dengan TiO, Untuk Aplikasi
Masker Kesehatan

Telah berhasil dipertahankan di hadapan Dewan Penguji dan diterima
sebagai bagian persyaratan yang diperlukan untuk memperoleh gelar
Sarjana Teknik pada Program Studi Teknik Kimia, Fakultas Teknik,

Universitas Indonesia.

DEWAN PENGUJI
Pembimbing : Ir. Yuliusman, M.Eng
Penguji 1 : Eva Fathul Karamah, ST, MT.
Penguji 2 : Dr. Ing. Donni Adinata
Penguji 3 : Ir. Dewi Tristantini, MSc., PhD
Ditetapkan : Depok
Tanggal : Juni 2012

1ii

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012



KATA PENGANTAR

Puji dan syukur saya panjatkan kepada Tuhan Yang Maha Esa, karena

atas berkat dan rahmat-Nya, saya dapat menyelesaikan skripsi ini. Penulisan

skripsi ini dilakukan dalam rangka memenuhi salah satu syarat untuk mencapai

Sarjana Teknik Program Studi Teknik Kimia, Fakultas Teknik Universitas

Indonesia. Saya menyadari bahwa tanpa bantuan dan bimbingan dari berbagai

pihak, dari masa perkuliahan sampai pada penyusunan skripsi ini, yang tidak

mudah menyelesaikannya. Oleh karena itu saya mengucapkan terima kasih

kepada:

1) Papa dan Mama Tercinta atas ketulusan cinta kasih sayang, perhatian,
bantuan, doa, dan dukungan yang selalu diberikan

2) Hendra Prasthio, adik terbaik yang selalu memberikan dukungan dan doa

3) Frisca, S.Kom, kekasih tercinta yang selalu memberikan dukungan, semangat,
doa, bantuan dan perhatian khusus yang tiada henti

4) Ir. Yuliusman, M.Eng selaku dosen pembimbing yang telah menyediakan
waktu, tenaga, dan pikiran untuk mengarahkan saya dalam penyusunan
skripsi ini

5) Prof. Dr. Ir. Widodo Wahyu Purwanto, DEA selaku Ketua Departemen
Teknik Kimia

6) Eva Fathul Karamah, ST, MT, Dr. Ing. Donni Adinata, Ir. Dewi Tristantini,
MSc., PhD selaku dewan penguji skripsi

7) Seluruh dosen Departemen Teknik Kimia Ul yang telah mengajar dan
memberi ilmu pengetahuan dan wawasan di bidang ilmu teknik kimia

8) Mas Eko, Kang Jajat, Mang ljal, Laboran yang telah membantu dalam
penelitian di Laboratorium Teknik Kimia

9) Teman-teman Teknik Kimia 2008 atas persahabatan dan dukungan selama

kuliah dan penelitian

Universitas Indonesia

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012



10) Rendi Akbar, Femmy K. Yanuarta, S.T, Gabriel A. Meliala, Togar
Manurung, S.T, Resiana Winata, Catur V., Intan S., dan teman-teman
seperjuangan atas semua kenangan-kenangan yang tidak terlupakan

11) Chandra Hadiwijaya, Juherianto, Cesar, dan Eldo selaku teman santai dan
belajar.

12) Tante Hanny dan Cici Agnes atas doa dan semangatnya saat sidang skripsi

13) Matius Wisnu atas semua saran dan masukan yang sangat berguna untuk
pengembangan skripsi ini

14) Bapak Sriyono atas bantuan perihal administrasi selama perkuliahan

15) Semua pihak yang tidak bisa penulis sebutkan satu persatu yang sudah

membantu dalam proses penyusunan skripsi ini.

Akhir kata, saya berharap Tuhan Yang Maha Esa berkenan membalas segala
kebaikan semua pihak yang telah membantu. Semoga tulisan ini bermanfaat bagi
pembaca dan memberikan manfaat bagi dunia pendidikan dan ilmu pengetahuan

Depok, Juni 2012

Penulis

Universitas Indonesia

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012



HALAMAN PERNYATAAN PERSETUJUAN PUBLIKASI TUGAS

AKHIR UNTUK KEPENTUNGAN AKADEMIS

Sebagai sivitas akademik Universitas Indonesia, saya yang bertanda tangan di

bawah 1n1:

Nama : Andry Prasthio
NPM : 0806456360
Program Studi : Teknik Kimia
Departemen : Teknik Kimia
Fakultas : Teknik

Jenis Karya : Skripsi

demi pengembangan ilmu pengetahuan, menyetujui untuk memberikan kepada
Universitas Indonesia Hak Bebas Royalti Noneksklusif (Non-exclusive Royalty-
Free Right) atas karya ilmiah saya yang berjudul:

Degradasi Gas NO; Dengan Proses Adsorpsi dan Fotokatalitik Menggunakan
Zeolit Alam Teraktifasi yang Diintegrasikan Dengan TiO, Untuk Aplikasi
Masker Kesehatan.

Beserta perangkat yang ada (jika diperlukan). Dengan Hak bebas Royalti
Noneksklusif ini Universitas Indonesia berhak menyimpan,
mengalihmedia/formatkan, mengelola dalam bentuk pangkalan data (database),
merawat, dan memublikasikan tugas akhir saya selama tetap mencantumkan nama
saya sebagai penulis/pencipta dan sebagai pemilik Hak Cipta.

Demikian pernyataan ini saya buat dengan sebenarnya
Dibuat di : Depok

Pada tanggal : Juni 2012
Yang menyatakan

(Andry Prasthio)

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012




ABSTRAK

Nama : Andry Prasthio
Program Studi . Teknik Kimia
Judul . Degradasi Gas NO,; Dengan Proses Adsorpsi dan

Fotokatalitik Menggunakan Zeolit Alam Teraktifasi yang
Diintegarasikan Dengan TiO, Untuk Aplikasi Masker
Kesehatan

Penelitian ini menghasilkan katalis komposit Zeolit Alam Lampung (ZAL)
terintegrasi dengan TiO, yang dapat mengeliminasi polutan gas NO, secara
simultan sehingga dapat diaplikasikan sebagai masker kesehatan. Katalis
komposit dibuat dengan mechanical mixturing dan didapatkan komposisi TiO,
10%-ZAL 90% sebagai yang terbaik dalam mengeliminasi polutan gas NO..
Katalis komposit ini akan mendegradasi gas NO, menjadi HNO3 yang bersifat
non-toksik lewat proses adsorpsi dan fotokatalisis. Katalis komposit ini dapat
mendegradasi gas NO, dalam paparan konsentrasi awal 0,15-0,3 ppm dalam
waktu 1,1-1,82 jam.

Kata Kunci:

Masker Kesehatan, gas NO,, Katalis Komposit, ZAL-TiO,, Adsorpsi,
Fotokatalisis
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ABSTRACT

Name : Andry Prasthio
Study Programm : Chemical Engineering
Title . Degradation of NO, with adsorption and photocatalytic

process using activated natural zeolite which is integrated
with TiO, for health mask application

This research obtained the catalyst composite of Zeolit Alam Lampung (ZAL)
integrated with titanium dioxide (TiOz) which can eliminate nitrogen dioxide
(NOy simultaneously and applied as a health mask. The catalyst composite
prepared by mechanical method. The results obtained was the composition of
ZAL 90%-TiO, 10% eliminate the NO, gas pollutants effectively. Degradation of
NO; into Nitrate Acid (HNO3) which is a non-toxic gas through adsorption and
photocatalytic process. This catalyst composite can eliminate exposure of NO, gas
with the early concentration of 0.15t0 0.3 ppm in 1.1t0 1.82 h

Keyword:

Health Mask, Nitrogen Dioxide ,Composite Catalysts, Zeolit Alam Lampung-
Titanium Dioxide, Adsorption, Photocatalytic
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BAB 1
PENDAHULUAN

1.1  Latar Belakang

Jumlah kendaraan bermotor di Indonesia terus menunjukan peningkatan
yang cukup pesat, terutama di kota-kota besar seperti Jakarta. Pada tahun 2010,
jumlah kendaraan di Jakarta tercatat mencapai 11.362.396 unit kendaraan yang
terdiri dari 8.244.346 unit kendaraan roda dua dan 3.118.050 unit kendaraan roda
empat dan pada tahun 2011, 12 juta kendaraan hilir mudik di Jakarta (Topik
News, 2010). Kendaraan bermotor menyumbang andil sebesar kurang lebih 70%
polusi udara di Jakarta (Marifat, 2008). Hal ini menjadi faktor penyebab utama
polusi udara yang sangat membahayakan kesehatan manusia.

Gas-gas pencemar udara yang sangat berbahaya dibagi menjadi empat
kelompok besar, yaitu golongan belerang ,golongan nitrogen, golongan karbon,
golongan gas berbahaya lainnya seperti benzene dan vinil klorida (Indah, 2001).
Hasil penelitian di Jakarta menunjukan bahwa tingkat polusi NOy sebesar 328,5
ppm (nilai rata-rata pengukuran 24 jam), jauh melebihi baku mutu udara ambien
menurut PP No.41 tahun 1999 yang mensyaratkan batas konsentrasi gas NO,
udara ambient sebesar 135 ppm (Shanty, 2002).

Kesehatan penduduk di kota-kota besar dengan polusi udara yang cukup
parah sangatlah memprihatikan, beberapa penyakit yang disebabkan oleh polusi
udara adalah, penyakit silikosis, asbestosis, bisinosis, antrakosis, dan beriliosis
(smallcrab, 2009). Polusi udara di perkotaan diperkirakan memberi kontribusi
bagi 800.000 kematian tiap tahun dan seharusnya dampak ini dapat
diminimalisasikan dan ditanggulangi dengan mengurangi konsentrasi partikulat di
udara, seperti NO,, SOy ataupun gas CO yang sangat beracun. WHO (World
Health Organization) memperkirakan bila konsentrasi partikulat dapat diturunkan
maka akan terjadi penurunan tiap tahunnya: 1.400 kasus kematian bayi prematur;
2.000 kasus rawat di RS; 49.000 kunjungan ke gawat darurat; 600.000 serangan
asma; 124 kasus bronchitis pada anak; 31 juta gejala penyakit saluran pernapasan
serta peningkatan efisiensi 7,6 juta hari kerja yang hilang akibat penyakit saluran

pernapasan- suatu jumlah yang sangat signifikan dari sudut pandang masyarakat.
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Ancaman kesehatan ini dapat ditanggulangi dengan alat yang dapat
menurunkan konsentrasi partikulat di udara atau paling tidak konsentrasi
partikulat di dalam tubuh, dengan menggunakan masker kesehatan yang dapat
mengadsorpsi partikulat-partikulat tersebut agar tidak turut masuk ke saluran
pernafasan.

Beberapa penelitian tentang masker kesehatan dengan prinsip adsorpsi
sudah dilakukan diantaranya adsoprsi untuk gas CO, pada karbon aktif maupun
Zeolit serta TiO, yang menggunakan sistem fotokatalis. Zeolit untuk Adsorpsi CO
(Apriawan, 2010) untuk adsropsi NO, dengan zeolit telah dikembangkan oleh
(Sari, 2010; Rasyid, 2011) dan menghasilkan hasil pengujian adsorpsi gas NO;
semangkin meningkat dengan menurunkan rasio Si/Al di dalam zeolit dan
menunjukan tingkat pengurangan rata-rata emisi gas NO; sebesar 29,89-51,69%.
Penelitian lainnya adalah modifikasi material adsorben (zeolit dan karbon aktif )
dengan fotokatalis semikonduktor TiO,(titanium oksida) dan dihasilkan AFT
(Adsorben-Fotokatalitik-Terintergrasi) yang digunakan untuk degradasi polutan
organik fenol melalui kombinasi proses adsobsi dan fotokatalitik (Bismo dkk,
2007) . Namun, penelitian AFT ini belum difokuskan ke adsorpsi polutan NO,,
Penelitian degradasi = fotokatalitik NO, yang berasal dari gas murni dan
pembakaran batubara menggunakan TiO, dan Ferri dioksida (Fe,Os3) yang disinari
menggunakan blacklight juga sudah dilakukan (Shinta, 2006).

Pada penelitian ini, Zeolit Alam Lampung (ZAL) diintegrasikan dengan
TiO, yang diharapkan dapat menjadi katalis komposit. Hal yang mejadi pusat
perhatian dalam penelitian ini adalah ketebalan lapisan yang optimal dalam
mendegradasi poluran dan pemilihan senyawa yang akan didegradasi pada
penelitian ini adalah NO, yang merupakan polutan inorganik. TiO, dipilih sebagai
fotokatalisator karena dalam katalis komposit TiO, dapat mendegradasi CO dan
NOx dengan baik (Gustafsson, 2006; Lin, 1996; Toma, 2004; Maggos, 2005),
serta bersifat nontoksik dan harganya terjangkau.

Penelitian ini menghasilkan masker kesehatan yang telah dilengkapi dengan
zeolit-TiO, yang terintegrasi sebagai material komposit. Dari penelitian ini,
masker kesehatan dengan zeolit-TiO, terintegrasi dapat mendegradasi kadar NO,

di udara hingga ke bawah nilai baku mutu udara ambien. Penggunaan masker ini
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dapat meningkatkan kualitas kesehatan penduduk di Indonesia terutama yang
hidup di kota-kota besar dengan tingkat polusi yang mengkhawatirkan dan

merealisasikan perkiraan WHO yang telah disebutkan sebelumnya.

1.2 Rumusan Masalah

Rumusan masalah dari penelitian ini adalah bagaimana mengoptimasi
degradasi NO, dengan menggunakan ZAL dan TiO; terintegrasi yang dilakukan
dengan proses adsorpsi dan fotokatalitik yang diintegrasikan dan berlangsung
secara simultan dengan cara menemukan komposisi yang optimal pada material
komposit yang dapat mendegradasi gas NO, secara maksimal  dan bagaimana
mendapatkan persamaan laju reaksi eliminasi polutan dan persamaan waktu
degradasi sehingga waktu untuk mengeliminasi polutan dapat dihitung dengan
akurat.

1.3 Tujuan Penelitian

Tujuan dari penelitian ini adalah sebagai berikut:

e Mendapatkan komposisi zeolit pengembangan ZAL -TiO, terintegrasi
yang dapat mendegradasi kadar NO, di udara hingga mencapai nilai
baku mutu udara ambien.

e Mendapatkan persamaan laju eliminasi NO, secara fotokatalitik dan
persamaan waktu eliminasi, sehingga dapat dihitung waktu yang
dibutuhkan oleh masker untuk mendegradasi polutan hingga mencapai
nilai baku mutunya.

e Memanfaatkan ZAL-TiO terintegrasi pada masker kesehatan.

1.4 Batasan Masalah

Pada penelitian ini, penulis membatasi masalah sebagai berikut:

e Katalis komposit yang akan dibuat merupakan kombinasi dari fotokatalis
TiO, dan adsorben zeolit alam.

e Fotokatalis TiO, dalam katalis komposit akan dibuat sendiri dengan
menggunakan larutan TiO, Degussa P 25 dicampur dengan air demin
(Ikha, 2011)

¢ Zeolit alam yang digunakan adalah Zeolit Alam Lampung (ZAL)
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e Metode preparasi katalis komposit yang akan dgunakan adalah metode

yang digunakan oleh Reza, 2007.

¢ Polutan yang akan didegradasi adalah NO,
o Karakteristik katalis komposit yang dilakukan adalah XRD. BET, FTIR,

XRF.

1.5 Sistematika Penulisan

Sistematika penulisan seminar ini adalah sebagai berikut:

BAB 1

BAB 2

BAB 3

BAB 4

PENDAHULUAN

Berisi pendahuluan yang terdiri dari latar belakang, rumusan
masalah, tujuan penelitian, batasan masalah dan sistematika
penulisan.

TINJAUAN PUSTAKA

Berisi tinjauan pustaka yang membahas tentang penelitian
terdahulu sebagai dasar penelitian ini, Polusi NOy, Adsorpsi,
Adsorben zeolit alam, Fotokatalis TiO,, Metode preparasi material
komposit sol gel, Metode degradasi Polutan, bahan baku dan
produk, pengintegrasian ZAL-TiO»,

METODE PENELITIAN

Berisi tentang diagram alir penelitian, variabel penelitian, alat dan
bahan, serta prosedur penelitian, parameter penelitian, pengolahan
dan analisis data, dan cara penyimpulan serta penafsiran hasil
penelitian.

HASIL DAN PEMBAHASAN

Berisi tentang pemaparan hasil dari penelitian yang telah diolah
dan dianalisis. Hasil penelitian yang didapat dan dibahas mencakup
karakteritsasi XRD, Karakterisasi BET, Karakterisasi FTIR,
Karakterisasi XRF, pengaruh keberadaan adsorben dan fotokatalis
terhadap proses degradasi polutan NO,, pengaruh komposisi katalis
komposit terhadap proses eliminasi polutan, pengaruh konsentrasi
awal polutan terhadap proses eliminasi polutan, kinetika reaksi

degradasi polutan secara fotokatalitik, perhitungan waktu
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degradasi, analisis kelayakan masker, dan perbandingan efisiensi
masker.

BAB 5 KESIMPULAN DAN SARAN
Berisi kesimpulan yang didapat dari penelitian dan juga saran yang
patut diperhatikan jika penelitian ini dilanjutkan.

DAFTAR PUSTAKA
Terdiri dari acuan pustaka dan referensi baik dari literatur, jurnal

ilmiah, maupun sumber lain yang digunakan sebagai rujukan
dalama penulisan skripsi ini.
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BAB 2
TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Polusi udara

Tingkat polusi udara di Indonesia cukup tinggi dan Provinsi Jawa Barat
merupakan Provinsi yang memiliki tingkat polusi yang tertinggi di Indonsia
(Green Activities, 2009). Gas berbahaya di Jawa Barat yaitu karbon dioksida
(CO,), 2.222.330-2.462.866 ton, Nitrogen Oksida (NOy), 259.300-287.365 ton,
sulfur oksida (SOy), 77.013-85.348 unit gram per tahun dan materi partikulat
tersuspensi (SPM) (Afif, 2009).

2.1.1 Nitrogen Oksida (NOx)

Nitrogen oksida sering disebut dengan NOy karena oksida nitrogen
mempunyai dua macam bentuk yang sifatnya berbeda, yaitu gas NO; dan gas NO.
Sifat gas NO; adalah berwarna dan berbau, sedangkan gas NO tidak berwarna dan
tidak berbau. Warna gas NO, adalah merah kecoklatan dan berbau tajam
menyengat hidung.

Tabel 2. 1 Emisi gas NOx dari Pembakaran Berbagai Bahan Bakar

Bahan Bakar Emisi NO, (.10° ppm)
Minyak 3
Kerosin 3
Gasolin 27
BatuBara 45
Propana 2,3
Butana 2,3
Gas Alam 1
Kayu Birch, kadar air 20% 0,7
Hidrogen 0

) Nilai nol untuk hidrogen hanya nilai teoritis. Kenyataannya pembakaran hidrogen di udara

menghasilkan lebih banyak NO, daripada gas alam. (sumber: www.engineeringtoolbox .com)
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Konsentrasi NO; di udara pada daerah perkotaan biasanya 10-100 kali lebih
tinggi daripada di udara daerah perdesaan. Besaran konsentrasinya dapat
mencapai 0,5 ppm (500 ppb). Seperti halnya CO, emisi nitrogen oksida
dipengaruhi oleh kepadatan penduduuk karena sumber utama NO, yang
diproduksi manusia adalah dari pembakaran, dan kebanyakan pembakaran
disebabkan oleh kendaraan, produksi energi dan pembuangan sampah. Sebagian
besar emisi NO, yang dibuat manusia berasal dari pembakaran arang, minyak, gas
alam dan bensin.

Oksida yang lebih rendah yaitu NO terdapat di atmosfer dalam jumlah lebih
besar daripada NO,. Pembentukan NO dan NO; mencakup reaksi antara nitrogen
dan oksigen di udara sehingga membentuk NO, kemudian reaksi selanjutnya
antara NO dengan lebih banyak oksigen membentuk NO,. Persamaan reaksinya

adalah sebagai berikut:

N2 + O, ->2NO (2.1)

2NO + O, . 2NO, (2.2)

Udara terdiri dari sekitar 80% volume nitrogen dan 20% volume oksigen.
Pada suhu kamar kedua gas ini hanya sedikit mempunyai kecenderungan untuk
bereaksi satu sama lain. Pada suhu yang lebih tinggi (di atas 1.210°C) keduanya
dapat bereaksi membentuk nitric oksida dalam jumlah tinggi sehingga
mengakibatkan polusi udara. Dalam proses pembakaran, suhu yang digunakan
biasanya mencapai 1.210-1.765°C dengan adanya udara, oleh karena itu reaksi ini
merupakan sumber NO yang penting. Jadi reaksi pembentukan NO merupakan
hasil samping dalam proses pembakaran.

Pembentukan NO dirangsang hanya pada suhu tinggi, oleh karena itu NO di
dalam campuran ekuilibrium pada suhu tinggi akan terdisosiasi kembali menjadi
N, dan O,. Jika suhu campuran tersebut diturunkan perlahan-lahan dapat
memberikan waktu yang cukup bagi NO untuk terdisosiasi. Akan tetapi jika
campuran ekuilibrium tersebut didinginkan secara mendadak, akan banyak NO
yang masih terdapat pada campuran suhu rendah tersebut. Pendinginan
cepat tersebut sering terjadi pada proses pembakaran.
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Reaksi pembentukan NO, dari NO dan O, terjadi dalam jumlah relatif
kecil, meskipun dengan adanya udara berlebih. Hal ini berbeda dengan reaksi
pembentukan CO, dari CO dan O,, dimana kelebihan udara akan mengakibatkan
pembentukan CO, secara cepat. Pembentukan NO, yang lambat ini disebabkan
kecepatan reaksi sangat dipengaruhi oleh suhu dan konsentrasi NO. Reaksi
pembentukan NO, berlangsung lebih lambat pada suhu yang lebih tinggi. Pada
suhu 1.100°C jumlah NO; yang terbentuk biasanya kurang dari 0,5% dari total
NOXx . kecepatan reaksi pembentukan NO, dipengaruhi oleh konsentrasi oksigen
dan kuadrat dari konsentrasi NO. Hal ini berarti jika konsentrasi NO bertambah
menjadi dua kalinya maka kecepatan reaksi akan naik menjadi empat kalinya, dan
jika konsentrasi NO berkurang menjadi setengahnya. NO yang dikeluarkan ke
udara luar bersama-sama dengan gas buangan lainnya akan mengalami
pendinginann secara cepat dan terencerkan sebanyak 100 kalinya.

Udara yang mengandung gas NO dalam batas normal relatif aman dan
tidak berbahaya, kecuali bila gas NO berada dalam konsentrasi tinggi. Sifat racun
(toksisitas) gas NO, empat kali lebih kuat daripada toksisitas gas NO. Organ
tubuh yang paling peka terhadap pencemaran gas NO, adalah paru-paru. Paru-
paru yang terkontaminasi oleh gas NO, akan membengkak sehingga penderita
sulit bernafas yang dapat mengakibatkan kematian.

Konsentrasi NO; lebih tinggi dari 100 ppm besifat letal pada hewan
percobaan, dan 90% dari kematian tersebut disebabkan oleh gejala edema
pulmonaruy. Pemberian sebanyak 5 ppm NO; selama 10 menit terhadap manusia
mengakibatkan sedikit kerusakan dalam bernafas. Pencemaran udara oleh gas
NOy juga dapat menyebabkan timbulnya peroxy Acetil Nitrates (PAN). PAN ini
menyebabkan iritasi pada mata yang menyebabkan mata terasa pedih dan berair.
Campuran PAN bersama senyawa kimia lainnya yang ada di udara dapat
menyebabkan terjadinya kanut foto kimia atau photo chemistry smog yang sangat
mengganggu lingkungan (Fardiaz, 1992).

2.1.2 Karbon Oksida (CO)

Karbon monoksida (CO) merupakan senyawa berwujud gas yang tidak
berwarna, tidak berbau, dan tidak berasa. Karbon monoksida merupakan hasil
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dari reaksi oksidasi parsial senyawa yang mengandung karbon. Dari reaksi
tersebut, dihasilkan berbagai macam konsentrasi karbon monoksida, misalnya
7.000 ppm dari gas buang kendaraan tanpa konverter katalitik dan 30.000 ppm
dari asap rokok (Gosink, 1983). Batas ambang batas karbon monoksida di Jakarta
adalah sebesar 15 ppm (Fairbanks NSBES, 2010).

Karbon monoksida yang masuk ke dalam tubuh melalui organ pernafasan
akan bergabung dengan hemoglobin membentuk senyawa karboksihemoglobin.
Pembentukan senyawa karboksihemoglobin ini 200 kali lebih cepatdari pada
pembentukan senyawa oksihemoglobin, sehingga fungsi darah sebagai penyalur
oksigen ke seluruh jaringan tubuh menjadi tidak maksimal. Dengan konsentrasi
667 ppm saja, karbon monoksida dapat mengubah lebih dari 50% hemoglobin
menjadi karboksihemoglobin (Wikipedia,2010).

2.1.3 Sulfur Oksida (SOy)

Dua komponen sulfur bentuk gas yang tidak berwarna, yaitu sulfur
dioksida (SO,) dan sulfur trioksida (SOs), dan keduannya disebut sulfur oksida.
Sulfur dioksida mempunyai karakterisitik bau yang tajam dan tidak mudah
terbakar di udara, sedangkan sulfur trioksida merupakan komponen yang tidak
reaktif. Pembakaran bahan-bahan yang mengandung sulfur akan menghasilkan
kedua bentuk sulfur oksida, tetapi jumlah relatif masing-maisng tidak dipengaruhi
oleh jumlah oksigen yang tersedia. Di udara SO, selalu terbentuk dalam jumlah
besar. Jumlah SOg yang terbentuk bervariasi dari 1 sampai 10% dari total SOx.
Mekanisme pembentukan SOy dapat dituliskan dalam dua tahap reaksi sebagai
berikut:

S+0,€->S0, (2.3)
2S0,+ 0, €2 2S0; (24)

SO; di udara dalam bentuk gas hanya mungkin ada jika konsentrasi uap air
sangat rendah. Jika konsentrasi uap air sangat rendah. Jiak uap air terdapat dalam
jumlah cukup, SO3 dan uap air akan segera bergabung membentuk droplet asam

sulfat (H,SO,) dengan reaksi sebagai berikut:
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SO- SO, + H,0, 2H,S0, (2.5)

Komponen yang normal terdapat di udara bukan SO3; melainkan H,SO,4
tetapi jumlah H,SO, di atmosfir lebih banyak dari pada yang dihasilkan dari emisi
SO;3 hal ini menunjukan bahwa produksi H,SO, juga berasal dari mekanisme
lainnya. Setelah berada diatmosfir sebagai SO, akan diubah menjadi SO;
dipengaruhi oleh beberapa faktor termasuk jumlah air yang tersedia, intensitas,
waktu dan distribusi spektrum sinar matahari, jumlah bahan Kkatalitik, bahan
sorptif dan alkalin yang tersedia. Pada malam hari atau kondisi lembab atau
selama hujan SO, di udara diabsorpsi oleh droplet air alkalin dan beraksi pada
kecepatan tertentu untuk membentuk sulfat di dalam droplet.

Gas belerang dioksida SO, tidak berwarna, dan berbau sangat tajam. Gas
belerang dioksida dihasilkan dari pembakaran senyawa-senyawa Yyang
mengandung unsur belerang. Gas belerang dioksida SO, terdapat di udara
biasanya bercampur dengan gas belerang trioksida SO3; dan campuran ini diberi
simbol SOx.

Senyawa sulfur di atmosfer terdiri dari H,S, merkaprtan, SO,, SOz, H,SO4
garam-garam sulfit, garam-garam sulfat, dan aerosol sulfur organik. Dari cemaran
tersebut, SO, memberikan sumbangan lebih dari 50% dari emisi total. Cemaran
garam sulfar dan sulfit dalam bentuk aerosol yang berasal dari percikan air laut
memberikan sumbangan 15% dari emisi total.

Dampak dari pencemaran SOx menimbulkan dampak terhadap manusia
dan hewan, kerusakan pada tanaman terjadi pada kadar sebesar 0,5 ppm. Pengaruh
utama polutan SOy terhadap manusia adalah iritasi sistem pernafasan. Beberapa
penelitian menunjukan bahwa iritasi tenggorokan terjadi pada kadar SO, sebesar 5
ppm atau lebih bahkan pada beberapa individu yang sensitif iritasi terjadi pada
kadar 1-2 ppm. SO, dianggap pencemar yang berbahaya bagi kesehatan terutama
terhadap orang tua dan penderita yang mengalami penyakit khronis pada sistem
pernafasan kariovaskular. Individu dengan gejala penyakit tersebut sangat sensitif

terhadap kontak dengan SO,, meskipun dengan kadar yang relatif rendah.
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Tabel 2. 2 Pengaruh Konsentrasi SO, Terhadap Kesehatan

Konsentrasi (ppm) pengaruh
3-5 Jumlah terkceil yang dapat dideteksi dari baunya
8-12 Jumlah terkceil yang segera mengakibatkan iritasi tenggorokan
20 Jumlah terkceil yang akan mengakibatkan mata, batuk, dan

konsentrasi maksimum yang diperbolehkan untuk kondisi waktu

yang lama
50-100 Maksimum yang dipebolehkan untuk kontak singkat (30 menit)
400-500 Berbahaya mesikpun kontak secara singkat.

2.2 Jenis Masker Kesehatan

Masker merupakan suatu alat bantu pemurni udara yang terus mengalami
evolusi sejak ditemukan di abad 19. Berikut ini adalah sejarah evolusi masker
pernafasan (Barker, 1926):

2.2.1 Inhaler atau Alat Pelindung Paru-paru

Diciptakan oleh Lewis P. Haslett dari Louisville pada tahun 1847.
Penemuan ini mendapatkan paten pertama sebagai air purifying respirator yaitu
dengan US Patent #6529 pada tahun 1849. Alat ini memungkinkan manusia untuk
bernafas melalui_hidung atau mulut. Alat ini dilengkapi dengan dua katup satu
arah, yaitu satu katup untuk menghirup udara yang akan melalui saringan
berbentuk bola, dan satu katup lainnya untuk menghembuskan udara langsung ke
atmosfer. Bahan filter berupa wol atau zat berpori lainya yang dibasahi oleh air.
Filter ini sangat cocok untuk menyingkirkan debu atau partikel padat lainnya,
tetapi tidak efektif terhadap gas.

2.2.2 Masker Gas Stenhouse

Diciptakan oleh seorang kimiawan Skotlandia, John Stenhouse pada tahun
1854. Awalnya pada tahun 1850, John Stenhouse meneliti kekuatan berbagai
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bentuk arang untuk menangkap dan menahan volume sejumlah volume besar gas.
Kemudian, dengan berbekal pengetahuan dasar tersebut, John Stenhouse berusaha
untuk mengaplikasikannya ke dalam masker sehingga masker tersebut mampu
menangkal gas beracun dari udara yang masuk. Filter dari masker ini terdiri dari
dua lapisan yang berisi bubuk arang. Dua lapisan ini berbentuk dua kubah kawat
kasa yang menutupi hidung dan mulut pemakainya. Penemuan ini sangat berguna
bagi aplikasi teknologi modern lantaran saat ini prinsip arang atau karbon aktif

sebagai media filter paling banyak digunakan untuk masker gas (Wikipedia,2010).

Gambar 2. 1 Masker buatan John Stenhouse

Sumber: http://www33.brinkster.com

2.2.3 Masker Pernafasan Pemadam Kebakaran

Diciptakan oleh fisikawan terkemuka Inggris John Tyndall pada tahun 1871.
Beliau menggabungkan fitur pelindung dari masker Stenhouse dengan perangkat
pernafasan lainnya. Masker yang diciptakan oleh Tyndall ini terdiri dari ruang
katup dan tabung filter yang panjangnya sekitar 4 inchi. Filternya terdiri dari
kapas yang jenuh dengan gliserin, kapur, dan arang. Kapur dapat menyerap asam
karbonat yang merupakan salah satu produk pembakaran. Gliserin dapat
menyerap partikel asap, sedangkan arang dapat menyerap uap air. Masker Tyndall

ini diciptakan khusus untuk pemadam kebakaran.
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Gambar 2. 2 Masker buatan John Stenhouse

Sumber: http://www33.brinkster.com

2.2.4 Masker Pernafasan Barton

Diciptakan oleh Samuel Barton dari Inggris pada tahun 1874. Masker ini
menutup seluruh bagian wajah dengan karet dan logam. Sebuah tabung logam
yang merupakan komponen masker ini berisikan filter yang terdiri dari kapas
yang terbasahi, arang, kapur, dan gliserin. Kapur digunakan untuk menghilangkan
kelebihan karbon dioksida dari proses ekspirasi pernafasan.

Gambar 2. 3 Masker buatan Samuel Barton (US Patent #148.868)

Sumber: http://www33.brinkster.com
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2.2.5 Masker Neally Penghilang Asap

Diciptakan oleh Neally pada tahun 1877 dengan target konsumennya
adalah pemadam kebakaran. Ada dua macam masker yang diciptakan oleh Neally.
Pertama, masker yang menutupi wajah secara rapat yang bahannya terbuat dari
mika. Pada alat pertama ini, udara dihirup dari tabung karet yang dipasang
dibagian dada. Kedua, masker yang juga menutupi wajah secara rapat ini, alat

filternya langsung dipasang di bagian wajah.

Gambar 2. 4 Masker | dan Il buatan Neally (US Patent # 195.300 dan # 212.969)

Sumber: http://www33.brinkster.com

2.2.6 Masker Cup

Masker ini dirancang oleh R. Hutson Hurd pada tahun 1879 untuk
menangkal gas beracun berbahaya, debu, dan partikel lainnya ke dalam saluran
pernafasan manusia. Masker ini mirip moncong babi ketika dipakai. Desain
masker ini_menutupi mulut dan hidung penggunanya, dan menggunakan tali
sebagai pengikat masker ke kepala. Masker ini di bagian depannya juga terdapat
filter. Jenis masker ini merupakan masker yang paling meluas penggunaannya

untuk keperluan industri.

Gambar 2. 5 Masker buatan Hutson Hurd (US Patent # 218.976)

Sumber: http://www33.brinkster.com
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2.2.7 Masker Pernafasan Loeb

Dirancang oleh Loeb Berlin, seorang berkebangsaan Jerman, pada tahun
1891. Masker ini dirancang untuk memurnikan udara kotor, menghilangkan bau
asap, menghilangkan debu, gas beracun, serta uap. Salah satu komponen masker
ini mencakup tabung logam yang diikatkan di bagian pinggang. Tabung logam ini
berisi sistem penyaringan yang mengandung bahan kimia cair, dan gumpalan
arang yang berpori-pori halus. Kemudian, komponen selanjutnya adalah sebuah
selang tabung fleksibel yang terhubung ke mulut. Oleh karena itu, pemakai alat ini

harus menghirup udara bersih melalui mulutnya.

Gambar 2. 6 Masker buatan Loeb Berlin (US Patent # 533.854)

Sumber: http://www33.brinkster.com

2.2.8 Masker Pernafasan Muntz

Dirancang oleh Louis Muntz dari Minnesota pada tahun 1902. Masker ini
didesain menutupi kepala secara penuh. Komponen masker ini berupa saluran

katup, filter spons, dan adsorben berbasis karbon.

Gambar 2. 7 Masker buatan Muntz (US Patent # 703.948)
Sumber: http://www33.brinkster.com
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2.2.9 Masker Fotokatalitik

US Patent No.5,744,407 yang berjudul “Photocatalytic Face Mask”
ditemukan oleh Ali Tabatabaie Raissi, Nazim Z. Muradov, serta Philip W. Fairey
pada tahun 1998. Paten ini menerangkan suatu membran kimia yang diletakkan di
dalam masker yang berfungsi untuk mendegradasi senyawa VOC, khususnya
formaldehid dan terpena. Lapisan membran yang dibuat berbasis fotokatalisis
heterogen yang hanya membutuhkan cahaya tampak dari matahari agar reaksi

fotokatalisis terjadi. Berikut ini adalah gambar dari masker fotokatalitik tersebut:

/__,_:::,,_h"\_\\;%i

=

Gambar 2. 8 Masker fotokatalitik

Sumber: http://www.freepatentsonline.com/57444047 .html

Dari paten tersebut, terdapat beberapa hal yang perlu dievaluasi, pertama desain
struktur masker tersebut menyebabkan waktu kontak antara polutan dengan
fotokatalis sangat singkat. Waktu kontak merupakan faktor penting dalam
konversi, jika waktu kontak semakin lama maka konnversi akan semakin
meningkat (Fogler, 1992). Kedua, yaitu dari material pendegradasi polutan VOC
hanya terdiri dari fotokatalis TiO, padahal daya adsorpsi TiO, terhadap polutan
sangat rendah. Kedua hal ini menyebabkan konversi polutan VOC menjadi

senyawa CO; dan H,O kecil.

2.3  Metode Degradasi Gas NO,
Pada penelitian ini metode degradasi gas NO, yang dilakukan adalah dengan
proses fotokatalis dan adsorpsi. Berikut ini adalah penjelasan tentang kedua

proses tersebut.
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2.3.1 Fotokatalisis untuk Degradasi NO,

Fotokatalisis merupakan suatu proses kombinasi antara fotokimia dan
katalis, yaitu suatu proses transformasi kimiawi dengan melibatkan cahaya
sebagai pemicu dan katalis yang dapat mempercepat proses transformasi tersebut
(Fujishima, 1999). Fotokatalisis, memiliki berbagai macam fungsi, misalnya
untuk purifikasi air, purifikasi udara, sterilisasi, penghilangan bau, dan anti-
fogging (Gunlazuardi, 2001). Fotokatalis yang digunakan pada penelitian ini
adakah TiO; karena dapat mendegradasi CO dan NOy dengan baik. TiO, memiliki
keunggulan diantaranya aktivitas fotokatalis, indeks refraktif, dan konstanta
dielektrik yang tinggi, tidak beracun, transmitansi baik pada daerah infra merah
dan cahaya tampak, stabilitas kimia dan cahaya baik, dapat mengatur kelembaban
udara sekitar, dan harganya terjangkau (Litter, 1996; Wu, 2003; Ao, 2005;
Salvado, 2007; Slamet, 2007).

Eoviz {" o
A oy .
&‘ l" ‘\ m-.'v.r'
) N e:) > 0O
ol 3
.
s i
L5y
VB (& m=H, O/ OH
Photocatah st '/ |
o OF M

Gambar 2. 9 Fotokatalis yang Teradiasi Sinar UV (Ikha, 2011)

1. Absorpsi sinar ultraviolet dan produksi pasangan elektron-hole
Ketika fotokatalis teriluminasi oleh sinar ultraviolet. Fotokatalis
tersebut menyerap energi (hv) yang dimiliki oleh sinar ultravioler. Jika
energi yang diserap melebihi dari band gap fotokatalis. maka elektron
(e") dalam fotokatalis akan tereksitasi dari pita valensi (VB) ke pita
konduksi (CB), dan pada pita konduksi pun terbentuk hole (h*). Lihat
persamaan 2.6 berikut:
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Fotokatalis +hv = hyp" + egy” (2.6)
2. Reaksi fotooksidasi senyawa polutan
Elektron dan hole yang terbentuk dapat berkombinasi kembali baik di
dalam maupun di permukaan partikel fotokatalis. Namun, ada juga
elektron dan hole yang dapat bertahan sampai di permukaan. Elektron
dan hole yang sampai di permukaan ini akan menginisiasi reaksi
reduksi dan oksidasi senyawa yang ada di sekitarnya (Venturinin,
2009).
3. Reaksi fotooksidasi senyawa polutan
Elektron dan hole yang bertahan sampai di permukaan ketika bertemu
dengan molekul uap air (H,O) akan bereaksi membentuk senyawa-
senyawa radikal seperti radikal hidroksil (OH), radikal (O;") mengikuti

persamaan berikut ini (Venturini, 2009):

Hup" + H2Oags) > OH + H 2.7)
Hy" + OH- > ‘OH (2.8)
Ew + 022 Oz (2.9)
'Oy +2H,0 > 20H + 20H + O, (2.10)

Senyawa radikal hidroksil berada dalam fasa teradsorpsi dipermukaan
fotokatalis dan merupaka oksidator kuat, karena memiliki potensial
oksidasi sebesar 2,8 eV. Potensial oksidasi ssebesar 2,8 eV ini sudah
cukup untuk mengoksidasi senyawa polutan, seperti NOy dan CO

dengan mekanisme reaksi sebagai berikut:

H+ + '02_ -> 'OzH (211)
NO + ‘O,H > NO, + OH (2.12)
NO; + ‘OH > HNO; (2.13)
Adsorption Conversion
NO, no, % o,
. - & - Desorption
y AN
TiO, film (2.2 eV) NO; Hho,

Universitas Indonesia

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012



19

Gambar 2. 10 Mekanisme Fotooksidasi NO,

Mekanisme reaksi fotooksidasi CO (Sangman, 2003)

QO atom Tiatom C atom

Gambar 2. 11 Mekanisme Reaksi Fotooksidasi CO sesuai persamaan 2.16

CO + H,0 > CO, +H, (2.14)
CO +OH > CO, + H (2.15)
CO +0,-> CO, + H,0 (2.16)

Reaksi pada persamaan 2.14 terkadang diabaikan karena lajunya yang
sangat lambat. Reaksi yang terjadi biasanya sesuai denga persamaan
2.15 dan 2.16

2.3.2 Adsorpsi

Adsorpsi adalah proses yang terjadi ketika gas atau cairan terlarut
terakumulasi pada permukaan suatu padatan atau cairan (adsorben), membentuk
lapisan molekul atau atom (adsorbat). Adsorpsi berbeda dengan absorpsi, dimana
substansi berdifusi ke dalam cairan atau padatan untuk membentuk larutan.
Adsorpsi, pertukaran ion, dan kromatografi adalah proses penyerapan dimana
adsorbat tertentu secara selektif ditransfer dari fasa fluida ke permukaan tak larut,
endapan partikel kaku pada vessel atau packed dalam kolom.

Serupa dengan tegangan permukaan, adsorpsi mengakibatkan energi
permukaan. Pada materi bulk, semua ikatan yang diperlukan (ionik, kovalen, atau
logam) atom konstituen dari suatu material diisi oleh atom lain pada material

tersebut. Namun, atom pada permukaan adsorben tidak dikelilingi oleh atom
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adsorben secara keseluruhan. Dan karenannya dapat menarik adsorbat. lkatan
alami sebenarnya tergantung pada spesies detail yang terlibat.

2.3.2.1 Fisisorpsi

Fisiorpsi, juga disebut adsorpsi fisika, adalah proses di mana struktur
elektronik atom atau molekul diganggu dengan keras selama adsorpsi (Oura,
2003). Lemahnya ikatan fisiosorpsi berkaitan dengan momen dipol terinduksi
adsorbat non polar yang berinteraksi dengan sesamanya pada padatan yang dapat
terpolarisasi.

Gaya interaksi utama dari fisisorpsi disebabkan oleh gaya VVan der Waals.
Meskipun interaksi energinya lemah (10-100 meV), fisisorpsi memainkan peranan
penting di alam. Sebagai contoh, interaksi Van der Waals antara permukaan
dinding dan rambut kaki cicak memberikan kemampuan untuk memanjat vertikal
di dinding.

Dalam sudut pandang fisika molekular, gaya tarik van der waals
bersumber pada fluktuasi tegangan antara dua ikatan molekul atau atom yang
terhubung, momen dipol terinduksi bersama. Dibandingkan dengan kemosorpsi,
dimana struktur elektronik ikatan atom atau molekul diubah dan ikatan ionik atau
kovalen dibentuk, fisiorpsi, umumnya dikatakan, hanya dapat diamati di
lingkungan pada suhu rendah (energi termal pada suhu ruang 26 meV) dan

ketidak hadiran kemisorpsi yang relatif kuat.

2.3.2.2 Kemosorpsi

Kemisorpsi adalah klasifikasi adsorpsi yang dikarakterisasi oleh interaksi
yang kuat antara adsorbat dan permukaan substrat, berkebalikan dengan fisisorpsi
yang dikarakterisasi oleh gaya Van der Waals yang lemah. Perbedaan diantara
keduanya cukup sulit dan hal itu diterima secara konvensional sekitar0,5 eV
energi ikatan per atom atau molekul. Jenis interaksinya kuat meliputi ikatan kimia

ionik atau kovalen, tergantung pada spesi yang terlibat (Oura, 2003).
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2.3.2.3 Isoterm Adsoprsi

Adsorpsi biasanya dijelaskan secara isotermal, yaitu jumlah adsorbat pada
adsorben sebagai fungsi tekanannya (jika gas) atau konsentrasinya (jika cair) pada
suhu tetap.

Persamaan matematika pertama untuk kondisi isotermal dipublikasikan
oleh Freundlich dan Kuster (1984) dan merupakan formula empiris murni untuk
adsorbat fasa gas.

== ppn (2.17)
dimana x adalah kuantitas sorbat; m adalah massa adsorben; P adalah tekanan
adsorbat; k dan n adalah konstanta empiris untuk setiap pasangan adsorbat-
adsorben pada suhu yang diberikan. Fungsi ini memiliki asimtotik maksimum
seiring peningkatan tekanan tanpa ikatan. Seiring peningkatan suhu, konstanta k
dan n berubah menjadi merefleksikan pengamatan empiris bahwa kuantitas
teradsorp meningat lebih lambat dan tekanan yang lebih tinggi diharuskan untuk

menjenuhkan permukaan.

2.3.2.4 Isoterm Langmuir

Adsorpsi monolayer secara teori yang paling simple adalah Langmuir
Isoterm. Isoterm langmuir merupakan jenis adsoprsi dengan metode kemisorpsi.
Turunan Kkinetik yang sederhana dan turunan termodinamika yang akan
menghasilkan konstanta keseimbangan isotherm langmuir ini akan ditunjukan
seperti persamaan dibawah. Pada persamaan inimengasumsikan hal-hal sebagai
berikut:

1. Molekul-molekul yang teradsoprsi terdapat pada area dengan batas-batas
yang ditentukan.
2. Setiap area ditempati oleh satu molekul adsorbate
3. Semua area adalah sama
4. Tanpa adanya interaksi antara molekul-molekul yang teradsopr yang
bersebelahan posisi area.
Penyebab adanya pertukaran molekul-molekul yang teradsorpsi dari fasa gas

yaitu:
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Laju adsorpsi = k,.p.(1—8) (2.18)
Laju desorpsi = k. & (2.19)
Prosedur yang umum diajukan untuk menguji kecocokan model langmuir
dengan data percobaan dengan membuat plot p/q terhadap p atau 1/q terhadap 1/p,
sehingga persamaan dapat disusun kembali menjadi:
p__ 1 4 1

= rt_r,1 0t
. ba + o atau b + (bqs._j (2.20)

2.3.2.5 Adsorpsi Isotermal Freundlich

Adsorpsi isotermal Freundlich merupakan adsorpsi isotermal dimana
kurva yang berhubungan dengan konsentrasi yang terlarut pada permukaan
adsorben, hingga konsentrasi yang terlarut pada cairan yang terkontak.

Adsorpsi isotermal Freundlich dapat dinyatakan secara matematis sebagai

f: = Kp::_n atau i = Kc;_l (2.21)
Dengan

e X = massa adsorbat

e m= masa adsorben

e p=tekanan kesetimbangan dari adsorbat

e c= konsentrasi kesetimbangan adsrobat pada larutan

K dan 1/n merupakan konstanta adsorbat dan adsorben pada temperatur tertentu.

2.3.2.6 Faktor- faktor yang Mempengaruhi Adsorpsi

Jumlah fluida yang teradsoprsi pada permukaan adsorben dipengaruhi oleh
faktor-faktor berikut ini:
1. Jenis adsorbat

a) Ukuran molekul adsorbat
ukuran molekul yang sesuai merupakan hal yang paling penting agar
proses adsorpsi dapat terjadi, karena molekul-molekul yang dapat
diadsorpsi adalah molekul-molekul yang diameternya lebih kecil atau
sama dengan diameter pori adsorben.

b) Kepolaran zat

Universitas Indonesia

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012



23

Apabila berdiameter sama, molekul-molekul polar yang lebih kuat
diadsorpsi daripada molekul-molekul yang kurang polar. Molekul-
molekul yang lebih polar akan menggantikan molekul-molekul yang

kurang polar yang telah lebih dulu diadsorpsi.

2. Karakteristik Adsorben

2.4

a)

b)

d)

Kemurnian adsorben

Sebagai zat yang digunakan untuk mengadsorpsi maka adsorben yang
lebih murni memiliki kemampuan adsorpsi yang lebih baik.

Luas permukaan dan colume pori adsorben

Jumlah molekul adsorbat yang teradsorp akan meningkat dengan
bertambahnya luas permukaan dan volume pori adsorben.

Temperatur

Proses adsorpsi adalah proses eksotermis, berarti peningkatan
temperatur pada tekanan tetap akan mengurangi jumlah senyawa yang
teradsorpsi

Tekanan adsorbat

Pada adsorpsi fisika jumlah zat yang diadsorpsikan bertambah dengan
menaikan tekanan adsorbat. Sebaliknya pada adsorpsi kimia, jumlah
zat yang diadsorpsi akan berkurang dengan menaikan tekanan

adsorbat.

Adsorben

Adsorben biasanya digunakan dalam bentuk pelet, batang, atau monolith

dengan diameter hidrodinamika antara 0.5 dan 10 mm. Untuk dapat menjadi

adsorben komersial zat padat harus memenubhi Kriteria sebagai berikut:

Memiliki permukaan yang besar per unit massa sehingga kapasitas
adsorpsinya tinggi

Secara alamiah dapat berinteraksi dengan adsorbat

Memiliki ketahanan abrasi yang tinggi

Mudah diperoleh, harga tidak mahal, tidak korosif, tidak beracun, mudah

diregenerasi.
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Tabel 2. 3 Karakteristik Adsorben \Beserta Kegunaan dan Kerugiannya.

Tipe Karakteristik Kegunaan Kerugian
Karbon aktif Hidrofobik Pemisahan polutan | Sulit untuk
organik diregenerasi
Zeolite Hidrofilik, polar Pemisahan udara Kapasitas total
rendah
Silika gel Kapasitas tinggi, Pengeringan aliran | Pemisahan tidak
hidrofilik gas efektif
Alumina aktif Kapasitas tinggi, Pengeringan aliran | Pemisahan tidak
hidrofilik gas efektif

Kebanyakan adsorben industri dibagi menjadi tiga kelas:

e Senyawa yang mengandung oksigen, biasanya hidrofilik dan polar,
termasuk di dalamnya yaitu silika gel dan zeolit.

e Senyawa berbasis karbon, biasanya hidrofobik dan non polar, termasuk di
dalamnya yaitu karbon aktif dan grafit.

e Senyawa berbasis polimer, merupakan gugus fungsi polar dan non-polar di

dalam matriks polimer.

2.5  Bahan Baku dan Produk

Bahan baku yang digunakan pada penelitian ini terdiri dari dua komponen
utama, yaitu zeolit alam Lampung (ZAL) dan TiO,. Kedua bahan baku ini
nantinya akan diproses dan dihasilkan katalis komposit yang terdiri dari ZAL-T

yang diintegrasikan dengan TiO,.

251 Zeolit

Zeolit adalah suatu kristal aluminasilikat yang berpori. Struktur zeolit
mengandung rangkaian tetrahendra dari SiO4, AlO, yang tergabung bersama
dalam susunan beragam dengan berbagi atom oksigen, membentuk Kisi kristal
terbuka dengan pori berdimensi molekular sehingga suatu molekul asing dapat
melaluinya. Struktur mikroporinya ditentukan oleh susunan Kkisi kristalnya dan
terbentuk secara seragam tanpa mempengaruhi distribusi ukuran pori. Inilah yang

membedakan zeolit dengan adsorben mikropori lainnya (Rasyid, 2011).
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Gambar 2. 12 Kiri.Kristal Zeolit (Nusataraku.org) kanan.Struktur 3D Zeolit

(chem-is-try.org)

Penemuan zeolit di dunia dimulai dengan ditemukannnya stilbit pada
tahun 1756 oleh seorang ilmuwan bernama A. F. Constedt. Constedt
menggambarkan kekhasan mineral ini ketika berada dalam pemanasan terlihat
seperti mendidih karena molekulnya kehilangan air dengan sangat cepat. Pada
tahun 1784, Barthelemy Faujas de Saint seorang profesor geologi Perancis
menemukan sebuah formulasi yang cantik hasil penelitiannya tentang zeolit yang
dipublikasikan dalam bukunya “Mineralogie des Volcans”. Akhirnya berkat

jasanya, pada tahun 1842 zeolit baru tersebut dinamai Faujasit. (Chem-is-try.org).

Gambar 2. 13 Faujas de Saint dan Faujasit

Zeolit telah dipelajari oleh para ahli mineral selama lebih dari 250 tahun.
Pada lampiran akan diberikan tahun ditemukannya mineral zeolit. Karena sifat
unik dari zeolit, maka zeolit ini bisa digunakan untuk adsorbsi gas-gas polutan.

Terdapat 38 jenis struktur zeolit yang berbeda yang telah diidentifikasi,
termasuk bentuk alami dan sintetis. Dalam hal struktur zeolit, lebih mudah
diaktakan bahwa strukturnya dibangun atas susunan daripada unit bangun
sekunder, yaitu polihedra yang dibentuk oleh beberapa SiO, dan AlQO,

tetrahedra.

Universitas Indonesia

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012



26

Tiap atom alumminium dalam zeolit memberikan satu muatan negatif
yang harus diseimbangkan oleh suatu kation yang dipertukarkan. Kation ini
mempunyai peranan penting dalam menentukan sifat adsorpsi dari zeolit.
Penukaran ion dapa merubah kation yang ada sehingga akan memodifikasi sifat
adsorpsinya.

Rasio Si/Al pada zeolit tidak akan pernah lebih kecil daripada 1, namun
tidak ada nilai batas atas dan zeolit yang ada sekarang seringkali mendekati pada
silika murni. Sifat adsorpsi yang menunjukan perubahan yang sistematik dari
yang kaya aluminium, dengan afinitas tinggi terhadap air dan molekul-molekul
polar, kepada silika mikropori seperti silikalit yang hidrofobik dan lebih dapat
mengadsorp n-parafin daripada air. Transisi dari hidrofilik ke hidrofobik
biasanya terjadi pada Si/Al antara 8 dan 10.

Jenis-jenis adsorben zeolit bergantung pada struktur rangka dari rasio
perbandingan Si dan Al dan bentuk susunan kation, dengan perbedaan komposisi
tersebut akan pula menjadi adsorben yang selektid dalam pemilihan molekul yang

akan dipisahkan.

2.5.2 Preparasi Zeolit Alam

Zeolit alam yang digunakan dalam penelitian harus melewati tahap
preparasi terlebih dahulu. Hal ini bertujuan untuk menghilangkan pengotor yang
ada pada zeolit itu sendiri agar dapat teraktifasi dan memiliki kemampuan
adsorpsi yang diinginkan. Secara umum tahapan-tahapan dalam preparasi zeolit

alam adalah perlakuan asam, penukaran ion, serta dehidrasi dan kalsinasi.

2.5.2.1 Perlakukan Asam

Perlakuan asam dilakukan dengan mencampurkan bahan zeolit alam
mentah dengan suatu asam mineral ataupun organik pada kondisi tertentu. Fungsi
dari perlakuan asam ini untuk mengeliminasi kandungan logam pengotor seperti
natrium, kalium, kalsium, magnesium, dan besi. Pada perlakuan asam biasanya
dikerjakan dengan merendam bahan zeolit dalam asam konsentrasi tertentu

disertai pemanasan.
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Selain itu, perlakuan asam juga menyebabkan terjadinya dealuminasi pada
zeolit, yaitu berkurangnya kandungan aluminium karena terhdirolisis dari struktur
kristalnya sehingga pada akhirnya meningkatkan rasio Si/Al dari zeolit.

Intinya, perlakuan asam ini dilakuakan untuk menhilangkan pengotor dan
mendapatkan komposisi rasio Si/Al yang diinginkan.

Jenis asam yang biasa digunakan adalah HF, HCL, HNO3, dan H,SO4
yang berkerja dengan cara mengoksidasi logam dari oksidanya sehingga berubah
menjadi bentuk ion terlarut dan dapat dipisahkan dari struktur zeolit.

Perlakuan menggunakan asam mineral biasanya akan menghasilkan
tingkat dealuminasi yang lebih tinggi karena sifat oksidatornya yang lebih kuat.
Penghilangan senyawa oksida bebas dari SiO, amorf dapat dilakuakn dengan
asam hidrofluorida (HF) encer. Sedangkan penghilangan oksida logam lainnya
dapat dilakukan dengan HCL dan HNO;. Sedangkan perlakuan dengan asam
organik setelah perlakuan asam mineral lebih bertujuan untuk mengkelat ion-ion
logam yang telah larut (terutama Al) agar tidak mengkristal kembali sebagai

oksida bebas dan menjadi pengotor pada zeolit nantinya.

2.5.2.2 Penukaran ion

Penukaran ion bertujuan untuk memperoleh zeolit dengan bentuk ionik
tertentu melalui penukaran dalam suatu larutan kation. Perlakuan asam telah
mengubah bentuk ionik dari zeolit menjadi bentuk hidrogen dan apabila
diinginkan zeolit dalam bentuk kation yang lain, harus dilakukan penukaran ion

setelahnya.

2.5.2.3 Dehidrasi dan Kalsinasi

Zeolit yang telah melalui perlakuan asam dan penukaran ion terlebih
dahulu dikeringkan dari kandungan air dengan pemanasan pada suhu sedang
(biasanya 120-150°C), kemudian dilanjutkan dengan kalsinasi pada suhu 550-
700°C dengan aliran gas purge.

2.5.2.4 Titanium Dioksida

Titanium dioksida pertama kali ditemukan pertama kali oleh peneliti Jepang

Akira Fujishima yang pada saat itu digunakan untuk memecah molekul air
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menjadi oksigen dan hidrogen dengan bantuan sinar UV atau yang lebih dikenal

sekarang dengan istilah forokatalisis.

Tabel 2. 4 Sifat Fisik dan Mekanik dari Titanium Dioksida

Properti
Density 4 gcm®
Porosity 0%
Modulus of Rupture 140MPa
Compressive Strength 680MPa
Poisson’s Ratio 0.27
Fracture Toughness 3,2 Mpa.m™*
Shear Modulus 90GPa
Modulus of Elasticity 230GPa
Microhardness (HV0.5) 880
Resistivity (25°C) 10" ohm.cm
Resistivity (700°C) 2,5x10* ohm.cm
Dielectric Constant (1MHz) 85
Dissipation factor (IMHz) 5x10™
Dielectric strength 4kvmm™
Thermal expansion (RT-1000°C) 9x10°
Thermal Conductivity (25°C) 11.7 WmK™*

Sumber: lkha, 2011

Tabel 2.5 Sifat Optik dari Titanium Dioksida

Fasa Refraktif Densitas Kristal
Index (g.cm?) Struktur
Anatase 2,49 3,84 Tetragonal
Rutile 2,903 4,26 Tetragonal
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Titanium dioksida dapat digunakan sebagai fotokatalis karena sifat
senyawa ini digunakan sebagai alat treatment air dengan cara melewatkan air yang
tercemar pada permukaan kaca yang telah dilapisi dengan senyawa ini sedangkan
sumber sinar UV yang digunakan adalah berasal dari matahari jika digunakan
sinar matahari sebagai katalis maka media ini cukup ramah lingkungan.

Dalam peranan fotokatalis, TiO, merupakan semikonduktor pemegang
peranan penting dalam reaksi fotokatalis. TiO, memiliki bubuk berwarna putih

seperti pada gambar dibawah ini.

Gambar 2. 14 TiO, Degussa P.25

Keunggulan dari TiO, diantaranya adalah aktivitas fotokatalis, indeks
refraktif dan konstanta dielektrik yang tinggi, tidak beracun, transmitansi baik
pada daerah infra merah dan cahaya tampak, stabilitas kimia dan cahaya baik,
dapat mengatur kelembaban udara sekitar, dan harganya relatif murah (Ao, 2005;
Salvado, 2007; Slamet, 2007). Selain itu, TiO, dapat menghasilkan hole yang
potensial oksidasinya sangat tinggi,yaitu +2,53 eV terhadap SHE, dan juga
menghasilkan elektron yang dapat berperan sebagai agen pereduksi karena

potensial reduksinya cukup besar, yaitu -0,52 eV terhadap SHE ( Birnie n,d).

2.5.3 Katalis Komposit TiO,-ZAL

Dari penelitian yang telah dilakukan, ternyata penggunaan adsorben
sebagai penyangga fotokatalis melalui berbagai metode dapat meningkatkan laju
degradasi NOy (Torimoto, 1996; Matsuoka, 2003; Ibadurrohman, 2008)

Mekanisme reaksi degradasi NOx oleh katalis komposit TiO,-ZAL adalah
sebagai berikut (lihat Gambar 2.10):
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1. NOy teradsorb oleh zeolit baik saat ada cahaya maupun saat tidak ada cahaya

2. NOy yang teradsorb akan berdifusi di dalam zeolit sampai bertemu dengan
fotokatalis

3. Ketika NOy bertemu dengan fotokatalis, maka NOy akan terdegradasi ketika
terdapat cahaya baik di permukaan adsorben (Gambar 2.12a) maupun di dalam
pori-pori adsorben (Gambar 2.12b).

Pon-poni zeolit

Gambar 2. 15 Mekanisme degradasi CO dan NO, oleh katalis komposit TiO,-ZAL di permukaan
katalis komposit (a) dan di dalam pori-pori katalis komposit (b) (Torimoto, 1996)

Kinerja kombinasi antara TiO»-ZAL ini ditentukan oleh daya adsorpsi adsorben
dan kemampuan difusi adsorbat ke fotokatalis TiO, (Torimoto, 1996). Semakin
tinggi daya adsorpsi adsorben, maka laju degradasi polutan juga semakin
meningkat. Oleh Kkarena itu, pemilihan adsorben harus dilakukan secermat
mungkin untuk menghasilkan laju degradasi yang optimal.

Tingkat aktivitas fotokatalis yang digabungkan dengan adsorben sebagali
penyangga sangat dipengaruhi oleh jumlah konsentrasi atau loading fotokatalis
TiO, ke adsorben penyangga (Ichiura, 2002). Aktivitas akan semakin baik apabila
fotokatalis terdispersi merata (Matsuoka, 2003) ke seluruh permukaan adsorben.
Pada jumlah konsentrasi TiO, yang cukup tinggi, diperoleh laju fotodegradasi
senyawa NOy yang rendah. Hal ini karena TiO, menggerombol pada bagian
tertentu dari penyangga. Karena TiO, menggerombol, maka selain adanya ikatan
TiO, terbentuk pula ikatan Ti-O-Ti. Adanya ikatan ini menyebabkan koordinat
TiO, berbentuk oktahedral. Ternyata koordinat TiO, yang berbentuk oktahedral
ini kurang aktif dalam fotodegadasi NOy karena struktur ini memungkinkan
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terjadinya interaksi antar TiO, sehingga TiO, tidak aktif sebagai fotokatalis
(Slamet, 2007).

2.6 Metode Mechanical Mixturing untuk Preparasi Katalis Komposit

Metode pencampuran secara mekanik menggunakan alat seperti magnetic
stirer plates dan motor —driven strring blades. Magnetic stirer plates digunakan
bersama stirrer bar, di mana stirer bar ini akan ditempatkan di dalam larutan
yang akan dicampur. Ukuran stirer bar yang digunakan harus disesuaikan dengan
wadah pencampuran. Berbeda dengan magnetic stirrer plate, yang biasa
digunakan untuk pencampuran dalam volume kecil dengan cairan sebagai
komponen utama pencampuran, motor-driven stirring baldes digunakan untuk
pencampuran dalam volume besar di mana padatan menjadi komponen utama
dalam pencampuran (www.chem.wisc.edu).

Dalam penelitian ini, seluruh campuran yang akan digunakan didominasi
oleh komponen cairan dan volumenya pun tidak terlalu banyak. Oleh karena itu
magnetic stirer plates dipilih sebagai alat yang akan digunakan untuk
pencampuran. Terkadang, hasil pencampuran dari magnetic stirrer plates ini
masih kurang homogen karena masih adanya agrerat-agrearat yang terbentuk.
Untuk memecah agrerat dari komponen padatan dalam campuran, sehingga

campuran menjadi lebih homogen digunakan bantuan alat ultrasonic processor.

2.7  Kinetika Reaksi Degradasi NOy Secara Fotokatalitik

Proses degradasi polutan NOx mengikuti mekanisme Langmuir-
Hinselwood.(Hunger 2010). Persamaan reaksi yang paling sederhana untuk reaksi

monomolekular adalah:

. dc . kEC
dt 1+KC

(2.22)

Dengan r adalah laju degradasi (ppm/menit), C adalah konsentrasi dari gas
polutan (ppm), k adalah konstanta reaksi (ppm/menit), dan K adalah koefisien

adsorpsi Langmuir (ppm™)

Persamaan 2.22 dapat dilinearisasi menjadi persamaan 2.23 berikut:

Universitas Indonesia

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012



32

=@ E) O e

Permodelan kinetika reaksi fotokatalitik yang cukup rumit biasanya
disederhanakan dengan cara menggunakan metode analisis laju awal (initial rate)
dari reaksi degradasi secara fotokatalitik. Perhitungan berdasarkan metode initial
rate didasarkan atas konsentrasi minimum yang dapat diamati saat waktu kontak
dengan reaktan juga minimum, misalnya saat t=0, sehingga persamaan 2.23 dapat
dinyatakan menjadi persamaan 2.24 berikut ini:

1 1 1 i
r B (&) (a) e (224)
Dengan
-~ 2.25
o dtﬂ ( . )

Nilai k dan K dapat dengan mudah dicari melalui persamaan 2.24 jika nilai r, telah
diketahui untuk setiap nilai C,. Nilai r, seperti yang ditunjukkan persamaan 2.25
dapat dihitung dengan cara menurunkan persamaan grafik C vs t, dengan C adalah
konsentrasi dan t adalah waktu. Setelah persamaan tersebut diturunkan langkah
berikutnya adalah memasukkan t=0 ke persamaan turunan tersebut, shingga
didapatkan nilai r,. kemudian setelah nilai r, didapatkan, dapat dibuat kurva invers
C,. Dengan meregresi kurva tersebut secara linier, maka akan didapatkan garis
lienera dengan bentuk seperti persamaan 2.25. Dengan demikian, nilai k dan K

dapat dihitung.

2.8 Karakterisasi Katalis

Subbab ini menjelaskan teentang dasar-dasar dan teknik karakterisasi katalis,
pemilihan metode karakterisasi katalis, sifat-sifat partikel katalis, dan beberapa
metode karakterisasi katalis X-Ray Diffraction (XRD), XRF, dan BET.

2.8.1 XRD (X-ray difraction)
X-ray difraction atau metode difraksi sinar X digunakan untuk

mengetahui struktur kristal dari katalis yang terbentuk (Andayani, 2006). Teknik
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difraksi sinar x juga digunakan untuk menentukan ukuran kristal, regangan Kisi,
komposisi kimia dan keadaan lain yang memiliki orde yang sama. Kemudian kita
juga dapat menentukan orientasi dari kristal tunggal dan secara langsung dapat
mendeteksi struktur kristal dari suatu material yang belum diketahui
komposisinya. Sinar X-ray memiliki kemampuan penetrasi ke dalam suatu
material. Panjang gelombang X-ray pun memiliki orde magnitude yang sama
sebagai jarak interatom dalam suatu padatan. Oleh karena itu, difraksi sinar X-ray

oleh fasa kristalin dalam sampel dapat terjadi menurut Hukum Bragg, yaitu:

nA = 2d sin0 (2.26)
Dengan,
n - orde difraksi
A : panjang gelombang X-ray
d : jarak antara dua atom secara mendatar dalam fasa kristalin
0 : sudut datang difraksi

Prinsip kerja dari XRD (Dutrow, n.d.) adalah sebagai berikut:
1. Sampel diletakkan pada sampel holder difraktometer sinar X.

2. Difraktometer dinyalakan, sinar X kemudian terpancar dari tabung sinar X.
Proses difraksi pun dimulai sehingga diperoleh hasil difraksi berupa
difraktogram yang menyatakan hubungan antara sudut difraksi 26 dengan

intensitas sinar X yang dipantulkan.

3. Sinar X didifraksikan dari sampel yang konvergen yang diterima dalam posisi

simetris dengan respon ke fokus sinar X.

4. Sinar X ini ditangkap oleh detektor sintilator dan diubah menjadi sinyal
listrik. Sinyal tersebut, setelah dieliminasi komponen noisenya, dihitung
sebagai analisa pulsa tinggi.

Keuntungan utama penggunaan sinar-X dalam karakterisasi material adalah
kemampuan penetrasinya, sebab sinar-X memiliki energi sangat tinggi akibat
panjang gelombangnya yang pendek.
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2.8.2 XRF

XRF adalah alat untuk menganalisis kandungan unsur dalam bahan baik
secara kualitatif maupun kuantitatif. Keunggulan XRF adalah metode analisisnya
yang lebih sederhana, lebih cepat, dan tidak memerlukan preparasi yang rumit
dibanding analisis dengan alat lain. Selain itu, alat uji XRF sifatnya destructive
terhadap sampel.

XRF merupakan pemancaran sinar X dari atom tereksitasi yang dihasilkan
oleh tumbukan elektron berenergi tinggi, partikel-partikel lain atau suatu berkas
utama dari sinar X lain. Fluoresensi sinar X digunakan pada beberapa teknik
seperti pada mikroanalisis dengan kuar elektron (Widyawati, 2010).

Dalam penelitian ini, XRF digunakan untuk mengetahui kandungan unsur
dari zeolit alam Lampung (ZAL) setelah proses treatment. Dengan demikian,
dapat dilihat pengaruh dari proses treatment terhadap perubahan kandungan unsur

zeolit.

2.8.3 BET

Dengan karakterisasi BET, dapat diketahui luas permukaan partikel,
diameter dan volume pori, karakterisasi BET biasainya digunakan untuk padatan
yang tidak berpori, macroporous dan mesoporous. Metode yang ditemukan oleh
Brunaeur, Emmet dan Teller ini didasarkan pada penentuan volume molekul yang
teradsopr (V) secara fisika setebal satu lapis molekul (monolayer) pada
permukaan padatan.

BET juga dapat diaplikasikan untuk adsorpsi multilayer dengan V., adalah
jumlah volume lapisan terluar. Persamaan BET yang digunakan di persamaan
2.31 (Maron, 1990).

P

! 1 (c-1) P
via-(=)  cvm * [C'.'l-’m] [Pa) (2.27)
dengan,
P : tekanan gas saat adsorpsi
Po : tekanan jenuh adsorbat gas pada temperatur percobaan
V : volume gas yang diadsorp pada tekanan P

Vm  :volume gas yang diadsorp untuk monolayer
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C . konstanta sebagai fungsi eksponensial dari panas adsorpsi dan
panas pencairan, C= exp (Qa-Qp)/R

Biasanya, gas yang digunakan untuk analisis BET sebagai adsorbat adalah
gas dengan ukuran molekul kecil seperti nitrogen, gas kripton, argon ataupun
karbondioksia. Dan, tipe adsoprsi yang terjadi dapat dilihat dengan melihat

karakteristik persamaan BET yang digunakan.
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BAB 3
METODE PENELITIAN

3.1  Alur Penelitian

Untuk memperoleh hasil penelitian yang baik dan sesuai dengan tujuan
yang diharapkan, diperlukan adanya suatu desain atau skema langkah penelitian
sebagai acuan dalam pelaksanaan peneltiian yang dilakukan. Pada penelitian ini

dibuat suatu desain penelitian sebagai berikut:

Pengadaan Zeolit alam dan TiO,
1. Preparasi Zeolit yang sudah melewati proses treatment
2. Preparasi TiO,
3. Preparasi katalis komposit TiO»-ZAL

A 4
A
Karakaterisasi Katalis Kompgsit TiO,- ZAL yang terbentuk

Cetak katalis komposit ukuran filter masker

N\ _/
\
Desain struktur rongga Uji kinerja katalis
masker anti polutan komposit untuk degradasi
NO,
\ 4
[ Pengolahan data }

v

Analisis dan Pembahasan

Gambar 3. 1 Diagram Alir Penelitian
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3.2  Rancangan Penelitian

Hal pertama yang akan dilakukan pada penelitian ini adalah membuat
material komposit yang memiliki kemampuan dalam mendegradasi NOy dengan
memanfaatkan prinsip adsorpsi dan fotokatalis. Material komposit itu sendiri akan
terdiri dari TiO,-ZAL yang terintegrasi.

Tahapan pertama yang akan dilakukan adalah preparasi ZAL dengan
melakukan treatment terlebih dahulu seperti yang dilakukan oleh Rasyid, 2011
dan Bismo, 2007. Selanjutnya pengintegrasian TiO,-ZAL dengan metode sol gel.
Pada saat bersamaan dilakukan juga penelitian desain struktur rongga masker anti
polutan. Katalis komposit yang terbentuk akan dikarakteristik dengan XRD untuk
mengetahui struktur dan komponen katalis komposit.

Setelah material komposit selesai dibuat, dilakukan uji kinerja material
dalam mendegradasi NOy. Pengujian dilakukan kuantitatif dan juga kualitatif
untuk mengetahui aktivitas fotokatalis dan juga proses adsorpsi. Uji kuantitatif
akan dilakukan dengan menghitung konsentrasi gas NO; yang terbentuk selama
proses oksidasi NO,, menghitung perubahan konsentrasi awal NO,. Dalam
penelitian ini, analisis konsentrasi awal polutan dan konsentrasi akhir polutan
akan dilakukan dengan menggunakan gas analyzer yang nantinya akan
memberikan data secara otomatis konsentrasi NO, awal dan akhir setelah

melewati katalis komposit yang telah dirancang sebelumnya.

3.3 Peralatan Penelitian

Peralatan yang digunakan pada penelitian ini, dibagi menjadi dua
keperluan proses penelitian. Dua set peralatan tersebut adalah peralatan treatment

zeolit alam Lampung dan peralatan preparasi katalis komposi ZAL-TiO,.

3.3.1 Peralatan Treatment Zeolit Alam Lampung (ZAL)

Peralatan-peralatan yang digunakan untuk mentreatment Zeolit Alam terdiri
dari beberapa macam alat dan nantinya dari treatment ini akan dihasilkan zeolit
alam lampung yang telah bersih dari pengotornya dan komposisi Si/Al yang
optimum untuk dapat mengadsorpsi NO,. Daftar peralatan treatment Zeolit Alam

Lampung (ZAL) dapat dilihat pada halaman selanjutnya.
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Tabel 3. 1 Peralatan Treatment Zeolit Alam Lampung

No. Jenis Alat Spesifikasi/ Jumlah Kegunaan Alat
Alat
1. | Tumbukan dan | Masing-masing 1 buah | Untuk menumbuk zeolit alam
mortar sampai partikelnya berukuran
0,250 -0,300 mm
2. | Gelas ukur 100 ml (1 buah) Untuk mengukur volume
larutan HF, HCI, dan NH,CI
3. | Timbangan Ketelitian sampai 0,01 | Untuk mengukur massa zeolit
Digital g, di Lab.POT I alam
4. | Batang Panjang 30 cm (1 Untuk mengaduk larutan
pengaduk buah) yang HF yang mengandung
ZAL
5. | Beaker glass 300 ml (1 buah) Untuk wadah larutan
6. | Magnetic stirer | Masing-masing 1 buah | Untuk mengaduk rendaman
dan hot plate zeolit alam lampung dalam
larutan NH,CI
7. - | Kertas saring Untuk memfilter ZAL dari
larutan
8. | Burner dan Masing-masing 1 buah | Untuk sterilisasi alat
bunsen
9. | Cawan Cawan berukuran Wadah ZAL
evaporasi besar (1 buah)
10 | Atmospheric Spesifikasi mesin Untuk kalsinasi ZAL
furnace furnace Lab.RPKA
11 | Spatula 1 buah yang berukuran | Untuk mengambil padatan

besar

ZAL

3.3.2 Peralatan Preparasi Katalis Komposit TiO»-ZAL

Peralatan-peralatan yang digunakan untuk preparasi katalis komposit

TiO,-ZAL terdiri dari beberapa macam alat dan nantinya dari preparasi ini akan

dihasilkan katalis komposit yang siap digunakan untuk mengeliminasi gas NO,.

Daftar peralatan preparasi katalis komposit TiO,-ZAL dapat dilihat pada halaman

selanjutnya

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012
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Tabel 3. 2 Peralatan Preparasi Katalis Komposit TiO,-ZAL

No. Jenis Alat Spesifikasi/ Kegunaan Alat
Jumlah Alat
1. Gelas ukur 10 ml (1 buah) Untuk mengukur volume larutan HCI,

air, etanol, dan TEOS

2. Timbangan Digital | Ketelitian sampai | Untuk mengukur massa zeolit alam

0,01 g, di
Lab.POT |
3. Batang pengaduk Panjang 30 cm Untuk mengaduk larutan titanium
tetraisopropoksida dan larutan yang
akan dicampurkan.
4. Beaker glass 100 ml (1 buah) Untuk wadah larutan
5. Ultrasonic Untuk melakukan sonikasi
processor
6. 3M cottton filter 50 buah Untuk sampul katalis komposit (filter

catridge)

3.4  Karakterisasi Katalis Komposit

Karakterisasi katalis merupakan tahapan yang sangat penting karena
dengan melakukan karakterisasi maka keefektifan dari preparasi katalis yang
dilakukan dapat diketahui. Alat yang digunakan untuk karakterisasi katalis
komposit adalah XRD.

3.4.1 Peralatan Karakterisasi Katalis Komposit dan Zeolit Alam Lampung

Karakterisasi merupakan tahapan yang sangat penting karena dengan
melakukan karakterisasi maka dapat diketahui keefektifan dari treatment ZAL dan
keefektifan preparasi komposit. Alat analisis yang digunakan untuk karakterisasi
ZAL dan katalis komposit adalah:

Tabel 3. 3 Peralatan Karakterisasi Katalis Komposit

No. Jenis Tempat Karakterisasi Kegunaan Alat
Karakterisasi

1. XRF (X-Ray | Laboratorium Lemigas, Ciledug | Untuk analisis kandungan
Fluorence) Si/Al katalis komposit

2 XRD (X-ray Laboratorium Lemigas, Ciledug | Untuk analisis struktur
Diffaction) kristal katalis komposit
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3 BET Laboratorium RPKA, Untuk Analisis luas
Departemen Teknik Kimia Ul permukaan katalis
komposit

3.4.2 Peralatan Analisis Perubahan Konsentrasi Sampel

Berikut ini adalah peralatan yang akan digunakan dalam analisis perubahan

konsentrasi sampel:

Tabel 3. 4 Peralatan Analisis Perubahan Konsentrasi Sampel

No. | Jenis Alat Spesifikasi/ Jumlah Alat Kegunaan Alat
1. Gas Memonitor secara kontinyu NO dan NO, | Untuk analisis
Analyzer | serta HNO; dalam aplikasi hasil gas perubahan konsentrasi
pembakaran. Bekerja secara otomatis HNO; NO, dan NO,
untuk diagnosis analisis gas secara
standard analog

3.5 Variabel Penelitian

Variabel bebas dari kondisi operasi yang divariasikan pada penelitian ini
adalah:
1. Komposisi katalis komposit yaitu rasio antara TiO, dengan ZAL yang
terintegrasi
2. Ketebalan dan bentuk dari katalis komposit
3. Konsentrasi jenis polutan NO; yang divariasikan untuk mengetahui
pengaruh konsentrasi polutan terhadap aktivitas fotokatalis yang optimum.
Parameter yang ingin diketahui pada berbagai kondisi operasi atau sebagai
variabel yang terikat pada penelitian ini adalah:
1. Aktifitas adsorben dan fotokatalisator
2. Persentase Degradasi NO, dengan proses konsentrasi NO, yang terbentuk
dari oksidasi NO, dan konsentrasi NO, yang berkurang karena adanya
oksidasi NO;.

3. Konsentrasi akhir polutan gas NO; setelah melewati filter cotton.

3.6 Bahan penelitian

Bahan-bahan yang digunakan pada penelitian ini adalah

e Bahan treatment Zeolit Alam Lampung(ZAL)
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Berikut ini adalah bahan yang akan digunakan dalam treatment zeolit alam
lampung
1. Zeolit Alam Lampung
2. HCI6 M
3. HF 2%
4. NH,CI0,1M
e Bahan preparasi katalis komposit
Berikut ini adalah bahan yang akan digunakan dalam preparasi katalis
komposit
1. Zeolit alam yang telah dipreparasi
2. Titanium Isopropoxide bis Acetyl Acetonate [Ti(Opr)sAcac]
3. C3HsOH (Merck)
4. Air demin
5. HCI (Merck)
e Bahan kemasan katalis komposit menggunakan 3M cotton filter for face

mask.

3.7 Prosedur Penelitian

Prosedur penelitian adalah langkah-langkah sistematis yang ditempuh
untuk mendapatkan katalis komposit yang baik dan sesuai dengan tujuan
penelitian. Langkah-langkah tersebut meliputi treatment zeolit alam, Preparasi
katalis komposit TiO,-ZAL, dan cetak katalis komposit sesuai dengan filter bag

cotton.

3.7.1 Treatment Zeolit Alam

Tahapan treatment zeolit alam dilakukan dengan tujuan mendapatkan
zeolit yang murni dengan daya adsorpsi yang baik karena zeolit alam yang
digunakan pada percobaan ini bukan zeolit murni melainkan zeolit yang masih
mengandung pengotor oksida. Pemurniaan zeolit dilakukan dengan melakukan
perendaman zeolit dalam larutan HF unruk melarutkan oksida-oksida pengotor.
Dilanjutkan dengan melakukan perendaman dalam larutan HCI untuk
meningkatkan rasio Si/Al. Berikutnya, dilakukan perendaman zeolit dalam NH,CI

untuk memperkuat struktur baru zeolit yang terbentuk. Setelah itu zeolit akan
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dikeringkan dengan menggunakan furnace agar kandungan air yang terperangkap
dalam kristal zeolit dapat teruapkan secara sempurna. Dari pemurniaan zeolit ini
diharapkan rasio Si/Al didapatkan dalam komposisi yang tepat, dengan begitu
daya adsorpsi zeolit terhadap polutan NOy akan semakin meningkat. Selain itu,
stabilitas termal zeolit terhadap suhu tinggi juga akan semakin baik (Slamet,
2007).

Menggerus ZAL sampai berbentuk partikel 0,150-0,200 mm

merendam 50 gr zeolit dengan 200 ml larutan HF 2%
selama 20 menit dan dilakukan pengadukan dengan
magneticstiter

Membilas zeolit denagn.air demin’kemudian menyaringnya

Melakukan.proses refluks pada zeolit dalam 200 ml
larutan HCl 6 M pada suhu 90°C selama 30 menit

Merendam zeolit tersebut dalam 200 ml larutan NH,Ci0,1
M selama 5 hari, d N kan dan pemanasan pada
/hari

Melakukan kalsinasi ZAL pada suhu 500°C selama 5 jam

Gambar 3. 2. Diagram Alir Treatment Zeolit Alam Lampung

3.7.2 Preparasi Katalis Komposit TiO,-ZAL

Metode yang digunakan dalam mengintegrasi TiO,-ZAL adalah dengan
menggunakan metode sol gel. Pada prosedur ini, akan dilakukan variasi loading
TiO, dalam katalis komposit yaitu sebanyak 15%, 20%, 25%, dan 30% dengan
cara memvariasikan berat zeolit dalam volume sol fotokatalis yang tetap. Berikut
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ini adalah tabel variasi komposisi katalis komposit yang akan dilakukan dalam

penelitian ini:
Tabel 3. 5 Variasi Komposisi Katalis Komposit
Kandungan TiO, dalam katalis komposit 10% 15% 20% 25%
Massa Zeolit 9 gram 8,5 gram 8 gram 7,5 gram
Massa TiO, 1 gram 1,5 gram 2 gram 2,5 gram

Diagram alir preparasi adsorben zeolit alam lampung terintegrasi TiO;

dengan metode sol gel ditunjukkan pada Gambar 3.3 berikut ini :

Melarutkan TiO, (berbagai variasi massa loading) dengan 100 ml air
denim

Melakukan pengadukan secara sonikasi selama 30 menit

V

Mendiamkan larutan selama 1 jam

V

4 N
Menambahkan zeolit (sesuai variasi massa loading) yang telah dibuat ke

dalam larutan TiO,

\ S
V
[ Campuran tersebut dipanaskan pada suhu 80°C
J
y
N
[ Dikalsinasi selama 2 jam pada suhu 400 °C
J

Gambar 3. 3 Diagram Alir Preparasi katalis komposit TiO»-ZAL
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Preparasi adsorben karbon aktif terintegrasi TiO, dengan metode mechanical
mixturing dilakukan sebagai berikut:

1. Melarutkan TiO, dengan variasi massa loading 10%, 15%, 20%, dan 25%
dari katalis komposit ke dalam 100 ml air denim.

2. Zeolit Alam Teraktifasi yang telah dipreparasi dicampurkan dengan sol
fotokatalis TiO, yang dibuat pada proses di atas.

3. Campuran tersebut dipanaskan pada suhu 80°C sambil diaduk dengan
menggunakan magnetic stirrer hingga tidak mengandung air

4. Dikalsinasi selama 2 jam pada suhu 400°C agar TiO, terdispersi secara
merata pada seluruh permukaan zeolit alam teraktifasi. Selain itu, pada suhu

tersebut struktur TiO, yang terbentuk adalah anastase.

3.7.3 Cetak Katalis Komposit Sesuai Filter Cotton.

Katalis komposit akan dibentuk dalam berbagai bentuk, hal ini bertujuan
untuk mendapatkan struktur bentuk terbaik yang dapat mengoptimalisasi
degradasi NO,. Katalis komposit yang telah terbentuk dicetak sesuai dengan
bentuk filter cotton. Pencetak dilakukan secara manual dengan alat cetak yang
disesuaikan dengan filter cotton yang tersedia dan cocok dengan design masker.

Katalis komposit yang telah dicetak dimasukkan ke dalam filter cotton.

3.8  UjiKinerja Alat

Katalis komposit TiO,-ZAL akan dipasang pada catridge pada alat yang
akan diuji kinerjanya dalam mendegradasi polutan. Pengujian Kkinerja katalis
komposit dilakukan dalam sebuah rangkaian alat uji dengan desain sebagai

berikut:
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4 Lampu Sinar UV@ 15watt

Sinar UV

wie | g | el

wdana bens : Kotak wit A
. - H MK & ot
polutan . _| { ’_ V= 500 cc l Gas
V=300 Analyzer

Filter cotton sampel

Gambar 3. 4 Skema Pengujian Kinerja Alat
Pengujian kinerja katalis komposit TiO,-ZAL akan dilakukan dengan
prosedur sebagai berikut:

1. Tabung dengan volume 500 cm® akan diisi dengan polutan yang akan
divariasikan jenisnya.

2. Polutan udara dalam tabung akan dialirkan ke dalam rongga yang telah diisi
dengan filter cotton sampel dengan menggunakan kompresor dan kecepatan
udaranya diatur sesuai dengan kecepatan udara pernafasan inspirasi.

3. Polutan udara akan melalui filter cotton sampel yang berisi ZAL lalu
mengalami degradasi dengan bantuan sinar UV yang didapat dari penyinaran 4
lampu UV 15 Watt.

4. Udara yang lebih bersih akan mengalir ke kotak uji dengan volume 500 cm?®.

5. Dalam selang waktu tertentu udara dalam kotak uji akan diambil dengan

syringe untuk diuji secara kualitatif dan kuantitatif dalam Gas Analyzer.

3.9  Prototipe Alat

Desain dari masker kesehatan serta bentuk dari filter cotton sebagai

catridge filter masker dapat dilihat pada gambar di bawah ini.
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Gambar 3. 5 Prototipe tampak samping (a), Prototipe tampak depan (b)

Masker ini memiliki keseluruhan bodi transparan dan tembus cahaya, hal
ini bertujuan untuk memudahkan cahaya matahari dapat dengan mudah masuk ke
dalam catridge yang berisi cotton filter ZAL. Dengan struktur catridge berada di
samping Kiri dan samping kanan masker membuat penyerapan dan degradasi
polutan NO, menjadi lebih maksimal apabila hanya dari satu sisi.

Prototipe ini juga didesain dengan kemudahan isi ulang cotton filter
apabila sudah cukup jenuh dengan sistem buka tutup dan aliran udara yang terus
terjaga masuk sesuai dengan aliran udara pernafasan manusia.

Catridge masker terdiri dari 2 bagian yang berada di samping kanan dan
samping Kiri masker dengan diameter 7 cm. Desain catrigde dapat dilihat pada
gambar 3.5. Di dalam catridge terdapat cotton filter yang terdiri dari Kkatalis
komposit TiO,-ZAL.

Mekanisme kerja masker dalam mendegradasi NO; adalah sebagai berikut:

1. Masker yang transparan akan mendapatkan asupan sinar UV langsung dari
sinar matahari sehingga katalis komposit bisa aktif dalam proses degradasi

NO,

2. Polutan yang berupa partikulat akan tersaring pada filter dan zeolit dan
akan terdifusi ke TiO,
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3. Polutan yang berupa gas akan terus masuk ke dalam filter dan akan
terdegradasi secara fotokatalitik oleh katalis komposit TiO,-ZAL yang
sudah aktif.

4. Udara yang keluar dari filter akan menjadi bersih sehingga aman untuk

dihirup manusia.
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BAB 4
HASIL DAN PEMBAHASAN

Penelitian ini dilakukan di Laboratorium Departemen Teknik Kimia
Fakultas Teknik Universitas Indonesia. Proses penelitian ini meliputi tahap
aktivasi zeolit alam Lampung, tahap integrasi zeolit alam Lampung dengan TiO»,
tahap pembuatan ruang uji, tahap adsorpsi dan fotokatalis gas NOy, dan tahap uji
masker dengan emisi gas buang kendaraan. Analisa-analisa yang digunakan pada
penelitian ini adalah X-Ray Florescence (XRF), X-Ray Diffraction (XRD), serta
BET.

4.1  Hasil Preparasi Zeolit

Pada penelitian ini dilakukan terlebih dahulu proses perlakuan awal pada
zeolit alam Lampung yang disebut dengan proses aktivasi. Proses aktivasi ini
berfungsi untuk meningkatkan daya serap (adsorpsi) zeolit alam Lampung.

Pada tahap awal, dilakukan pada aktivasi zeolit adalah proses pelarutan
oksida pengotor dengan merendam zeolit alam Lampung dalam larutan HF 2%
selama 20 menit yang disertai dengan pengadukan secara terus menerus. Langkah
selanjutnya adalah proses dealuminasi atau proses pelarutan unsur aluminium
dengan merefluks zeolit alam Lampung dengan larutan HCI 6 M selama 30 menit.
Setelah proses dealuminasi, zeolit alam Lampung direndam dalam laurtan NH,CI
0,1 M selama 5 hari yang disertai pengadukan selama 3 jam per hari untuk
memperkuat struktur baru yang terbentuk. Pada akhir aktivasi, dilakuka proses
kalsinasi pada temperatur 500 °C selama 5 jam yang bertujuan untuk menguapkan
air yang terperangkap dalam kristal zeolit.

Pertama-tama zeolit alam Lampung digerus dalam ukuran 0,15-0,2
mikrometer. Dalam proses aktivasi terdapat beberapa perubahan yang dapat
langsung diamati secara visual. Pada proses pelarutan oksida pengotor
menggunakan larutan HF 2% menimbulkan larutan berwarna keruh hijau keabu-
abuan keruh dan endapan zeolit. Hal ini disebabkan pengotor-pengotor oksida
logam seperti Kalium, Kalsium, Titatium, Besi larut bersama dengan HF 2%.
Selanjutnya proses dealumniasi dengan menggunakan laurtan HCI 6 M terjadi

perubahan warna dari laurtan putih keruh menjadi larutan kuning pekat. Hal ini
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menunjukan bahwa terjadi reaksi antara HCI dengan kandungan logam pada
Zeolit tersebut. Sesuai dengan teori bahwa HCI akan berubah menjadi kuning
apabila terkontaminasi kandungan logam.

Sedangkan pada perendaman zeolit alam Lampung dengan larutan NH,CI
0,1 M, larutan yang awalnya bening menjadi larutan hijau. Hal tersebut
disebabkan karena oksida aluminium yang bereaksi dengan klorin akan berubah

menjadi A1C1x (OH)y yang mengandung hidrat dan berwarna kehi jauan.

Zeolit yang telah melewati proses preparasi diproses lebih lanjut dengan
proses kalsinasi. Zeolit hasil kalsinasi memiliki tampilan yang lebih putih dan
lebih terang daripada zeolit sebelum dikalsinasi. Warna kebiruan dan kehijauan
pada zeolit sebelum dilakukan preparasi dikarenakan adanya kandungan air
(hidrat) yang terikat di dalam struktur zeolit. Setelah dikalsinasi maka kandungan

hidrats sudah dihilangkan sehingga warnanya menjadi lebih putih dan bersih.

4.1.1 Kandungan Oksida dalam Zeolit

Karakteristik zeolit menggunakan XRF memberikan data mengenai
kandungan oksida-oksida logam dalam zeolit. Dalam penelitian ini, zeolit yang
digunakan adalah zeolit alam Lampung yang terbentuk langsung di alam,
sehingga banyak oksida-oksida logam yang terkandung didalamnya. Data
pengukuran XRF dapat memberikan informasi jumlah wunsur Silika dan
Aluminium dalam zeolit serta oksida lainnya yang menjadi pengotor.Setelah
proses preparasi dengan menggunakan metode dan asam yang diajukan pada
penelitian ini, dihasilkan zeolit dengan kandungan Si dan Al, serta oksida
pengotor yang berbeda-beda. Berikut ini adalah Rasio Si/Al tiap tahap aktivasi

zeolit alam Lampung

Tabel 4. 1. Rasio Si/Al tiap tahap aktivasi zeolit alam Lampung
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No Tahap Aktivasi Silika Alumunium Si/Al
(Yowt) (Yowt)
1 | ZAL asli 70,19 13,99 5,01
2 | ZAL +HF 2% 68,35 15,78 4,33
3 | ZAL+HF 2% +HCI6 M 72,34 10,37 6,97
4 | ZAL+HF 2% +HCI6 M+ | 80,55 10,84 7,43
NH,CI 0,1 M
5 | ZAL+HF 2% +HCI6 M + | 90,76 8,18 11,09
NH,CI 0,1 M + proses
kalsinasi
12
10 HZAL asli
8 B ZAL+ HF 2%
z
= - i ZAL+ HF 2%+ HCl 6M
4 B ZAL+ HF 2%+ HCl 6M+
NH4CI0,1 M
2 M ZAL kalsinasi
0

Berdasarkan pada Gambar

Tahapan aktivasi ZAL

Gambar 4. 1 Rasio Si/Al pada tahap aktivasi zeolit alam Lampung

50

4.1 pada tahapan proses dealuminasi

menggunakan larutan HCI 6 M terjadi peningkatan rasio Si/Al yang cukup besar

yaitu 4,33 menjadi 6,97 dan terjadi penuruan komposisi unsur Alumunium dari
15,78 (%wt) menjadi 10,37 (%wt). Pada tahap dealuminasi, HCI 6 M berfungsi
untuk melarutkan oksida logam (AlO,)*> dengan membuka pori-pori zeolit

menjadi berukuran pori lebih besar sehingga oksida alumunium dari kerangka

dalam kristal akan keluar dan mendorong oksida alumunium keluar dari struktur

zeolit dan terlaurt dalam larutan HCI 6 M.
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Pada tahapan perendaman zeolit alam Lampung dengan larutan NH,CI 0,1
M terjadi peningkatan rasio Si/Al dari 6,97 menjadi 7,43 dan peningkatan unsur
alumunium dari 10,37 (%wt) menjadi 10,84 (%wt). Tahap ini berfungsi untuk
memperkuat struktur baru yang terbentuk dari proses dealumniasi.

Pada tahapan proses kalsinasi pada temperatur 500 °C zeolit terjadi
peningkatan rasio Si/Al dari 7,43 menjadi 11,09. Pada tahap ini terjadi penurunan
komposisi unsur silika dan alumunium. Hal ini terjadi karena pada saat proses
kalsinasi oksida-oksida silika (SiO) dan alumina (Al,O3) mengendap pada bagian
bawah dan melekat pada cawan penguapan sehingga komposisi oksida silika dan
alumina menurun.

Dari hasil uji ini dapat disimpulkan bahwa ternyata proses treatment zeolit
alam Lampung dapat meningkatkan Si/Al zeolit alam. Sampai 2 kali lipat. Hal ini
terutama diakibatkan oleh adanya proses dealuminasi dengan larutan HCI dalam
rangkaian proses treatment zeolit alam Lampung. Dealuminasi adalah proses
lepasnya atom Al dari kerangkat zeolit. Dengan lepasnya atom Al, maka jumlah
situs asam dari zeolit akan meningkat. Artinya, keaktifan dari zeolit itu sendiri
akan bertambah karena situs asam zeolit itu tidak lain merupakan sisi aktif dari
zeolit itu sendiri. Proses dealumniasi dilakukan dengan melakukan penambahan
larutan HCI karena larutan asam ini memiliki kemampuan untuk mengekstrak Al
dengan cara bereaksi dengan Al (Weitkamp, 1999).

Zeolit yang baik digunakan sebagai adsorben harus memiliki rasio Si/Al
dari 10-100 (Rini, 2010). Nilai Si/Al ini juga akan menentukan sifat dari zeolit.
Jika Si/Al nilainya semakin tinggi maka zeolit akan cenderung bersifat hidrofobik
dan non-polar, sedangkan jika nila Si/Al-nya semakin rendah maka zeolit akan
semakin bersifat hidrofilik dan polar (Saputra, 2006).

Penelitian ini memiliki tujuan agar zeolit alam yang telah teraktifasi ini
dapat mengadsorpsi dengan baik gas NO, (Nitrogen dioksida) yang berasal dari
emisi gas buang kendaraan dengan baik. NO, merupakan senyawa polar
(Chemwiki.ucdavis.edu) , hal ini menuntut penelitian ini untuk mendapatkan zeolit
alam dengan perbandingan Si/Al yang rendah karena seperti yang sudah
dijelaskan sebelumnya, semakin rendah perbandingan Si/Al pada zeolit alam

lampung dalam kisaran 10-100 akan semakin bersifat polar juga zeolit alam
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lampung tersebut dan akan dapat mengadsorpsi gas NO, dengan baik pula.
Namun Nilai Si/Al dari ZAL sebelum diaktifasi terlalu rendah yaitu hanya 5,02
karena Oleh karena itu diperlukan treatment untuk meningkatkan Si/Al-nya. Nilai
Si/Al yang didapat setelah dilakukan treatment adalah 11,09. Angka tersebut
cukup baik untuk zeolit alam Lampung sebagai adsorben, karena mendekati nilai
terendah sepuluh (interval 10-100) sebagai syarat adsorben yang baik dan bersifat

polar serta hidrofilik.

4.1.2 Luas Permukaan Zeolit Alam Lampung

Luas permukaan zeolit alam Lampung mempengaruhi besarnya
kemampuan daya serap. Untuk mengetahui luas permukaan zeolit dilakukan
analisa metode BET yang meliputi zeolit alam Lampung murni, zeolit alam
Lampung aktif, dan zeolit alam Lampung terintegrasi dengan TiO,. Dibawah ini
adalah analisa menggunakan metode BET pada zeolit-zeolit yang sudah

disebutkan di atas.

120
& 100
3
.E. 80
=
© 60
-
=
£ 40
Q
o
7 20
=
0
1
W ZAL murni 48,25
ZAL teraktifasi 92,02
W ZAL+TiO2 96,2

Gambar 4. 2 Luas Permukaan Sampel

Pada Gambar 4.2 menunjukan peningkatan luas permukaan zeolit alam
Lampung murni dengan zeolit alam Lampung yang telah dilakukan aktivasi dari
48,25 m?/gram menjadi 92,02 m%gram. Perendaman dalam larutan HF 2% akan

melarutkan oksida pengotor yang terdapat pada zeolit alam Lampung,
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perendaman dalam larutan NH,CI 0,1 M akan melarutkan oksida pengotor yang
masih tertinggal pada proses dealuminasi melalui proses pertukaran ion sehingga
dapat menjadikan ruang kosong dalam kristal-kristal. Proses kalsinasi pada suhu
500°C akan menguapkan molekul air yang terdapat dalam kristal zeolit sehingga
terbentuk suatu rongga dengan permukaan yang lebih besar. Peningkatan luas
permukaan pada zeolit setelah dipreparasi disebabkan terbukanya pori-pori pada
struktur zeolit alam (Rasyid, 2011) dan ZAL yang diintegrasikan dengan TiO,
memiliki nilai luas permukaan paling tinggi, 96,2 m?/gram. Hasil karakterisasi
BET di atas sesuai dengan teori yang dinyatakan oleh Durgakumari (2002) yang
menyatakan bahwa multikomponen dalam suatu komposit akan membuat partikel
dari masing-masing komponen akan saling menempel, dan luas permukaan pun
bertambah.  Analisis selanjutnya adalah mengenai volume pori dari ZAL
teraktifasi dengan volume pori katalis komposit ZAL-TiO, dimana dari hasil
karakterisasi BET pada Lampiran a dan b menunjukan bahwa volume pori dari
ZAL-T adalah 2,85.10% cc/g, lebih besar daripada ZAL-TiO, 1,85.10% cc/g. Hal ini
disebabkan ZAL-TiO, melewati proses sonikasi yang membuat volume dari
katalis komposit menjadi lebih kecil daripada ZAL-T. Analisis lain yang
didapatkan dari karakterisasi BET ini adalah perbandingan ukuran pori. ZAL-T
memiliki ukuran pori sebesar 69,3A lebih kecil daripada ZAL-TiO, yang
memiliki ukuran pori sebesar 84,9 A. Hal ini disebabkan karena ZAL terintegrasi
dengan TiO; yang menyebabkan pori ZAL dengan pori TiO, terakumulasi. Maka
dapat disimpulkan bahwa ZAL-T memiliki volume lebih besar dan ukuran pori
yang lebih kecil daripada ZAL-TiO,

4.2 Modifikasi Zeolit Alam Lampung dengan TiO,

Zeolit alam Lampung yang telah teraktivasi dengan TiO, Degussa P-25
dengan berbandingan 80:20 (Gondang, 2011). TiO, dilarutkan dalam air denim
dan dilakukan sonikasi. Sonikasi bertujuan untuk memecah partikel padatan
menjadi lebih kecil dengan bantuan gelombang ultrasonik. Untuk dapat
mengetahui kandungan dari TiO, pada katalis komposit yang telah diaktivasi
dilakukan karakterisasi XRD (X-Ray Diffraction). Selain itu, dari data XRD, juga

dapat dihitung kristalinitas dan komposisi kristal.
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ambar 4.3 adalah gambar yang menunjukan spektrum-spektrum yang

dihasilkan olen material yang berbeda-beda. Tiga spektrum teratas merupakan

spektrum dari material yang digunakan dalam penelitian ini, yaitu TiO, P-25
Degussa (Gambar 4.3a), katalis komposit TiO,-ZAL (Gambar 4.3b) dan ZAL-T
(Gambar 4.3c). Katalis komposit yang dianalisis dengan XRD ini memiliki
komposisi 10% TiO,, 90% ZAL-T. Kemudian, tiga spektrum berikutnya adalah

spektrum-spektrum referensi yang menunjukan karakteristik spektrum kristal SiO;
(Gambar 4.3d), kristal Al,O3 (Gambar 4.3e), dan struktur Klinoptilolit (Gambar

4.3f). Ketiga spektrum referensi tersebut digunakan sebagai spektrum pembanding

bagi spektrum katalis komposit dan spektrum katalis komposit dan spektrum
ZAL-T. Berikut ini adalah analisis untuk spektrum katalis komposit TiO,-ZAL.:

>

e, e

Pada Gambar 4.3, yaitu pada spektrum TiO,-ZAL terlihat bahwa peak
yang muncul di area®=> 25° adalah peak milik TiO, sesuai dengan referensi
peak dari TiO, P-25 Degussa pada gambar 4.3a. Pada TiO, P-25 Degussa,
peak yang muncul adalah peak anatase yang karakteristiknya berada pada
sudut difraksi (2-Theta)25,4%38,1%48,2°53,9%55,1°(Ngamsoparasiriskun,
2010).
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S e
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Gambar 4. 3 Hasil Karakterisasi XRD
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» Pada Gambar 4.3 yaitu pada spektrum ZAL-TiO; terlihat adanya peak
yang muncul pada area 20=23°. Peak tersebut adalah peak dari ZAL. Hal
ini dikuatkan dengan gambar 4.3c, spektrum Zeolit Alam Lampung hasil
treatment difraksi pada sudut 10°, 23°, dan 30° (Orha, 2010).

» Pada Gambar 4.3c yaitu pada spektrum Zeolit Alam Lampung. Hasil
Treatment terlihat adanya peak-peak yang muncul di 2-Theta 20°, -23°
30° 36°. Jika dibandingkan dengan spektrum referensi klinoptilolit dan
mordenit maka spektrum Zeolit Alam Lampung memiliki karakteristik
peak tertinggi yang sama dengan Kklinoptilolit. Berdasarkan referensi juga
telah dinyatakan bahwa zeolit alam yang memiliki peak pada 10°, 23°, dan
30° adalah zeolit dengan struktur klinoptilolit (Orha, 2010). Dapat
disimpulkan bahwa zeolit alam Lampung yang digunakan adalah zeolit
berstruktur klinoptilolit. Kemudian untuk peak yang muncul di Theta 20°,
23° dan 36° juga menunjukan bahwa ZAL-T yang digunakan dalam
penelitian ini memiliki kristal Si0, dan Al,O3; yang tidak lain merupakan

komponen penyusun utama dari zeolit.

4.3 Pengaruh Adsorpsi Terhadap Proses Eliminasi Gas NO;

Dalam penelitian ini, tujuan yang ingin dicapai adalah mengeliminasi gas
NO, dengan menggunakan mekanisme adsorpsi dan fotokatalis. Untuk proses
adsorpsi digunakan adsorben zeolit alam Lampung yang terlah di-treatment,
sedangkan untuk proses fotokatalis, digunakan fotokatalisator TiO, Degussa P-25.
Pengujian adsorpsi dan fotokatalis dilakukan dalam satu jenis uji emisi gas buang
kendaraan. Pada proses uji ini, dilakukan pengamatan terhadap perubahan
konsentrasi gas NO; dari posisi awal masukan dan posisi keluaran gas setelah
melewati katalis komposit. Kinerja adsorben dan fotokatalisator tetap diamati
dengan membuat grafik C/C, Vs waktu, dengan C adalah konsentrasi gas NO,
tiap selang waktu tertentu sedangkan C, adalah konsentrasi awal polutan.

Pada grafik dibawah ini dapat kita ketahui bahwa, ZAL teraktifasi
(Si/Al=11,09) lebih cepat mengeliminasi NO,. Hal ini ditandai dengan paparan
NO, yang sudah bernilai nol pada menit ke-25, dibanding dengan TiO, yang baru

mencapai titik nol di menit ke 50. Fenomena yang ditunjukan oleh kurva ZAL
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sejalan dengan hasil yang telah dilakukan sebelumnya yang menyatakan bahwa
zeolit meripakan adsorben yang memiliki performa sangat baik dalam
mengadsorpso NO; (Iman, 2011; Macala, 2007; Panov, 2010). Kurva TiO; juga
menunjukan bahwa konsentrasi NO, yang kecil menyebabkan potensi bertemunya

molekul gas NO, dengan radikal hidroksil semakin rendah (C.H. Ao, 2005).
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Gambar 4. 4 Grafik Pengaruh Variasi Bahan Pengeliminasi Polutan
terhadapEliminasiKonsentrasi NOy

Kurva “tanpa adsorben dan fotokatalisator’” memiliki tren yang naik turun pada t <
50 menit. Hal ini mungkin terjadi karena dalam selang waktu 50 menit, kondisi
eksperimen belum stabil. Prosedur analisis dari gas analyzer yaitu menghisap gas
polutan yang terdapat di kotak uji, kemudian dianalisis di mesin analyzer, lalu
dialirkan kembali ke kotak uji. Penyebab konsentrasi NO, yang sudah mencapai
angka nol pada menit ke-25 yaitu karena gas polutan dihisap seluruhnya oleh gas
analyzer. Kemudian pada menit ke-40 kembali ke nilai konsentrasi awalnya. Oleh
karena itu, data eksperimen pada t < 40 menit tidak diperhitungkan pada
penelitian ini. kemudian, terlihat pada menit ke-100 sampai dengan 120.
Konsentrasinya mulai terlihat stabil atau tidak berubah. Hal ini menunjukan
bahwa sebenarnya filter cotton tanpa adsorben dan fotokatalisator tidak dapat

mengeliminasi gas NO,
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4.4  Pengaruh Berat Total Katalis Komposit terhadap Proses Eliminasi
Gas NO;

Dalam penelitian ini, akan dianalisis pula pengaruh variasi berat total
katalis terhadap kinerja katalis komposit. Katalis komposit yang digunakan adalah
ZAL- TiO, 10%. Variasi berat katalis yang digunakan yaitu 4,28 gram dan 10

gram. Konsentrasi awal gas NO;, 4 ppm

1,2
-
ox
= 1 vy
= e
o" 0,8 E——
Z
S 06 —4—Berat Total Katalis
§ Komposit = 10 gram
S o4 .
: Berat Total Katalis
f_g 02 Komposit =4,28 gram
2

0

0 30 60 90 120 150 180 210
waktu, menit

Gambar 4. 5 Grafik Pengaruh Massa Total Katalis Komposit terhadap Eliminasi konsentrasi
GasNO,. Katalis Komposit yang digunakan adalah TiO, 10% - ZAL 90%
dengan berat total 10 gram dan 4,28 gram. Gas yang digunakan adalah NO,
dengan konsentrasi awal sebesar 4 ppm

Dari Gambar 4.5, dapat diketahui bahwa variasi massa katalis komposit
berat katalis komposit berpengaruh pada Kkinerja katalis komposit dalam
mengeliminasi polutan. Katalis komposit yang memiliki massa lebih besar akan
memiliki kinerja yang lebih baik dalam mengeliminasi polutan. Hal ini
berhubungan dengan mekanisme itu sendiri, sampai batas tertentu, semakin berat
katalis komposit yang digunakan, maka TiO, dan ZAL yang melekat pada filter
cotton juga akan semakin banyak. Hal ini mengisyaratkan semakin banyaknya
agen pengeliminasi polutan, baik itu adsorben maupun fotokatalis. Mekanisme
adsorpsi dan fotokatalis ini akan saling bersinergi untuk dapat meningkatkan

persentase eliminasi polutan.
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4.5  Pengaruh Komposisi Katalis Komposit terhadap Proses Eliminasi Gas
NO,

Dalam penelitian ini, dianalisis pengaruh komposisi katalis komposit
terhadap proses polutan. Terdapat empat macam variasi komposisi Katalis
komposit dengan massa total yang sama yaitu 10 gram. Konsentrasi awal dari
tiap variasi juga dibuat seminimal mungkin perbedaannya antara variasi yang satu
dengan variasi yang lain agar bisa dibandingkan. Hal tersebut diperlukan karena
tujuan utama dari variasi ini adalah untuk mengetahui pengaruh loading (jumlah)
TiO, pada Kkatalis komposit terhadap Kinerja Kkatalis komposit dalam
mengeliminasi polutan.

Masing-masing variasi juga diuji kemampuan degradasi gas NO, yang
diukur secara simultan. Berikut ini adalah hasil uji masing-masing variasi

terhadap gas NO,

ZAL-TiO2 10%

=—d==7AL-TiO2 15%

Axis Title

W% FR —==7AL-TiO2 20%

\
oA
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110120130
Waktu (Menit)

=#=7ZAL-TiO2 25%

Gambar 4. 6 Grafik Pengarun Komposisi Katalis Komposit TiO,-ZAL terhadap Degradasi
Eliminasi Konsentrasi NO,. Berat Total Katalis Komposit yang digunakan adalah
10 gram dan polutan gas NO, awal sebesar 4 ppm untuk masing-masing sampel
komposisi Katalis Komposit.

Pada Grafik di atas, dapat dilihat bahwa komposisi katalis komposit yang
paling cepat dalam mendegradasi gas NO, adalah katalis komposit dengan
komposisi ZAL- TiO, 10%. Komposisi ini dapat mendegradasi gas NO, dengan
paparan awal 4 ppm dalam waktu kurun waktu 15 menit. Secara berturut-berturut
komposisi katalis ZAL- TiO, 15%, ZAL- TiO, 20%, dan ZAL- TiO, 25%.

Universitas Indonesia

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012



59

membutuhkan waktu 35 menit, 60 menit, 70 menit dan 70 menit. Komposisi
ZAL- TiO; 20%, dan ZAL- TiO, 25% membutuhkan waktu yang paling lama
untuk mengeliminasi gas NO, sampai 0 ppm.

Grafik ini menunjukan peranan adsorben dan fotokatalitsator dalam
mengeliminasi polutan NO, dengan fotodegradasi. Mekanisme fotokatalis
bersinergi dengan mekanisme adsorpsi dalam mengeliminasi polutan (Matos,
2010). Mekanisme fotodegradasi, adalah proses secara simultan proses adsorpsi
dan fotokatalis, dimana polutan gas NO, yang sudah teradsorpsi dan menempel
pada ZAL akan didegradasi dengan proses fotokatalis.

Berdasarkan tren graik yang terdapat pada grafik di atas, dapat diketahui
bahwa komposisi loading TiO, terkecil pada katalis komposit (10%)
menghasilkan Kkinerja tercepat dalam proses degradasi NO,. Hal ini dapat
disimpulkan bahwa semakin banyak loading TiO, dalam katalis komposit akan
menurunkan kinerja degradasi tersebut. Hal tersebut terkait dengan teori yang
mengatakan bahwa kenaikan loading TiO, pada komposit akan menciptakan
agregrat yang besar dari partikel TiO, di permukaan adsorben, sehingga akan
mengurangi area permukaan aktif dari adsorben yang akan dilewati oleh gas
polutan NO,. Hal ini akan mengakibatkan daya adsorpsi akan berkurang dan
polutan yang berada pada permukaan zeolit pun semakin berkurang. Semakin
berkurangnya polutan yang menempel pada permukaan zeolit akan menyebabkan
semakin- berkurangnya objek yang akan di degradasi lewat proses fotokatalis
(Durgakumari, 2002). Semakin banyak loading katalis TiO, akan meningkatkan
laju fotodegradasi , tetapi ketika sampai pada level tertenu, akan menimbulkan
ruang yang tidak digunakan secara efektif untuk proses adsorpsi polutan dan
selanjutnya akan berdampak pada berkurangnya gas polutan yang akan
didegradasi oleh fotokatalisator itu sendiri.

Selain melihat aspek dari efektivitas dalam mendegradasi polutan untuk
menentukan komposisi katalis komposit, perlu dilihat juga aspek-aspek lain yang
berhubungan dengan penggunaan dari katalis komposit itu sendiri. Karena katalis
komposit ini digunakan untuk aplikasi masker kesehatan, maka diperlukan
analisis aspek kesehatan dan juga aspek lifetime dari katalis komposit. Aspek

pertama yang perlu dianalsis adalah aspek kesehatan, dimana keberadaan
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komposit yang terdiri dari adsorben dan fotokatalis itu tidak hanya mampu
mengadsorp polutan tetapi juga dapat mendegradasi polutan itu secara in situ. Jika
masker hanya terdiri dari adsorben saja, tentu polutan tidak akan dapat
terdegradasi. Aspek kedua yang perlu dianalisis adalah aspek lifetime filter cotton
masker itu sendiri. Komposisi katalis komposit yang terdapat pada filter cotton
terdiri dari adsorben dan fotokatalitsator akan menyebabkan lifetime lebih lama
karena polutan teradsorp dapat segera didegradasi oleh fotokatalis, sehingga
adsorben pun menjadi tidak cepat jenuh, dan lifetime masker pun mejadi lebih
lama. Selain itu, dengan rancangan desain masker yang ada, maka proses
degradasi diharapkan dapat dilakukan proses fotokatalis secara optimal.

4.6  Pengaruh Konsentrasi Awal Gas NO; terhadap Proses Eliminasi NO,

Pada penelitian ini dilakukan analisis pula terhadap pengaruh variasi
konsentrasi awal terhadap proses eliminasi polutan. Dalam pengujian ini, katalis
komposit yang digunakan adalah komposisi katalis komposit ZAL-TiO, 10%
dengan variasi konsentrasi polutan awal sebesar 4 ppm, 9 ppm, dan 24 ppm.

Dibawah ini adalah grafik hasil penelitian ini.

30 |— S .- =
25 E :
20 | x s e a %
£
g': = L ﬁ =¢—(NOx)o=4 ppm
o ¥
§ 10 = A S Y (NOx)o=9 ppm
- L\l‘-;kf #—(NOx)o=24 ppm

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100110120130
-5

Waktu (menit)

Gambar 4. 7 Grafik Pengaruh Variasi Konsentrasi Awal Polutan Gas NOx Terhadap Kinerja
Degradasi Katalis Komposit (TiO, 10% - ZAL 90%). Dengan Massa Total Katalis

Sebesar 10 gram.
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Berdasarkan Gambar 4.7, terlihat bahwa pada kurva (NO,)o=4 ppm pada
10 menit awal terjadi penurunan konsentrasi polutan yang cukup signifikan dari 4
ppm menjadi 2 ppm dan terus turun sampai nol ppm pada menit ke 15. Kemudian
pada kurva (NO,)o=9 ppm, 15 menit awal adalah waktu penurunan konsentrasi
polutan gas NO, yang paling signifikan dari 9 ppm sampai 6 ppm selanjutnya
selacara konstan turun per 1 ppm. Pada menit ke-65, polutan gas NO, habis
terdegradasi oleh katalis komposit. Untuk konsentrasi awal polutan 24 ppm terjadi
penurunan yang cenderung konstan dan cepat dari 24 ppm sampai 6 ppm sampai
menit ke -45 dan selanjutnya penurunan konsentrasi polutan turun sampai 0 ppm
pada menit ke-75. Hal ini menunjukan bahwa konsentrasi awal gas NO, akan
terdegradasi lebih cepat pada menit-menit awal dan akan semakin berkurang
kecepatan degradasinya seiring dengan berkurangnya konsentrasi polutan yang
akan didegradasi. Hal ini menunjukan bahwa ketika konsentrasi awal dari polutan
semakin banyak, maka % eliminasinya pun semakin banyak. Hal ini menunjukan
adanya mekanisme dominan yang membantu peningkatan % eliminasi polutan
ketika jumlah polutan itu semakin banyak. Karakteristik eliminasi seperti ini
merupakan karakteristik yang dimiliki oleh adsorpsi.

Laju adsorpsi suatu gas pada adsorben padatan dipengaruhi oleh beberapa
faktor, diantaranya adalah luas permukaan dari adsorben, sifat gas yang akan di
adsorbi, temperatur dan tekanan. Dari keempat faktor tersebut, yang berkaitan
langsung dengan jumlah polutan adalah tekanan. Ketika jumlah polutan semakin
meningkat, maka tekanan juga akan meningkat. Pada temperatur yang konstan,
maka adsorpsi gas juga akan semakin meningkat seiring dengan kenaikan
tekanan. Kemudian, pada temperatur yang rendah, misalnya temperatur ruang,
dengan kenaikan sedikit tekanan saja mampu meningkatakna adsorpsi gas dengan

sangat signifikan.

4.7 Kinetika Reaksi Eliminasi Gas NO, secara Fotokatalitik

Berdasarkan teori yang telah dijelaskan pada bab 2 sebelumnya yang
mengatakan bahwa degradasi polutan NO, mengikuti mekanisme Langmuir-
Hinselwood. Langkah pertama yang harus dilakukan adalah menghitung nilai r,
untuk setiap konsentrasi awal pada polutan yang berbeda. Dari Gambar 4.7, kurva
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tersebut dapat diregresi dan menghasilkan trendline (Gambar 4.8 dengan

persamaan kurva berbentuk polinomial pangkat dua seperti berikut:
y=ax®+bx+c (4.1)

Jika persamaan 4.1 diturunkan akan menjadi:

2 = 2ax+b (4.2)

Karena sumbu y pada grafik adalah C (konsentrasi), sedangkan sumbu x pada
grafik adalah t (waktu), maka persamaan 4.2 akan menjadi sama dengan
persamaan 4.3 berikut:

= =2at+b (4.3)

13

y = 0,0026x°-0,5236x+ 26,389
25 | R2=0,9881
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Gambar 4. 8 Grafik C vs t pada setiap kosentrasi awal gas NOy

Untuk menghitung r, nilai t pada persamaan 4.3 harus disubtitusi dengan 0,

sehingga nilai ro (ppm/menit) untuk setiap konsentrasi awal (C,) ppm polutan NOy

Tabel 4. 2 Nilai r, untuk setiap C, polutan gas NO,

Polutan Co NOy(ppm) r, polutan (ppm/menit)
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4 0,5236
NO, 9 0,2051
24 0,0675

Untuk mendapatkan nilai k (konstanta laju reaksi) dan K (konstanta adsoprsi),
maka dibuat grafik invers dari r, terhadap invers Co, seperti yang terlihat pada
Gambar 4.9. Begitu juga persamaan linier yang dibentuk oleh grafik dapat dibuat,
sehingga nilai k dan K dapat dihitung.

16
14 *‘
12 \ y=-56,145x+ 14,738

R?=0,7764

” N\~
N\

o
= 8
ar \
; e
4
2 \
0 T T T T T 1
0 0,05 0,1 0,15 0,2 0,25 0,3
1/Co
=—4=—1/rovs 1/Co —— Linear (1/ro vs 1/Co)

Gambar 4. 9 Grafik 1/ro vs 1/[NOx],
Dengan persamaan linear:
v = —56,145x + 14,738 (4.4)

dan dihubungkan dengan persamaan 2.24, maka nilai k dan K secara berurutan

adalah 0,067dan 0,262. Sehingga persamaan laju degradasi polutan NO, adalah

dc _ (0.017)C

= (4.5)
dt  1+(0.262)C

Universitas Indonesia

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012



64

4.8  Perhitungan Waktu Eliminasi

Penelitian ini memiliki tujuan untuk mendegradasi polutan minimal
sampai titik baku mutunya, oleh karena itulah perlu dilakukan perhitungan waktu
(to) yang dibutuhkan oleh masker untuk mengeliminasi polutan sampai ke level
baku mutu udara ambient yang bersih. Caranya adalah dengan mengintegralkan
persamaan 4.5 laju degradasi yang telah di dapat di sub-bab 4.7. Dari hasil

intergral itu sendiri didapatkan persamaan sebagai berikut:
t; =(58,82InC + 15,4117 C)]55; (4.6)

Dengan memasukkan berbagai nilai Co (konsentrasi awal) polutan NO, yang
merujuk pada variasi konsentrasi polutan di atmosfer, maka waktu yang
dibutuhkan oleh masker untuk mengeliminasi NOy dengan konsentrasi berveda,

dapat dilihat pada gambar di bawah ini

g N TN =

g
w

y =1,0327In(x)+ 3,0711

£ i . R?=0,9998 i
=
0,5 g
0 - . . B T—— U I
0. 005 01 015 02 025 03 035 04 045 05 055
Qg

Waktu Degradasi sampai baku mutu,

konsentrasi awal NOx,ppm

—¢-=waktu degradasi NO2 ——Log. (waktu degradasi NO2)

Gambar 4. 10 Grafik Waktu Degradasi Baku Mutu vs Konsentrasi Awal Gas NO,

Dari kurva yang didapatkan seperti terlihat pada Gambar 4.10 dapat dibuat
persamaan waktu degradasi sebagai fungsi dari konsentrasi awal, seperti yang
dirangkumkan pada tabel di bawah ini. Dengan menggunakan Persamaan 4.5
Dapat diprediksi waktu yang dibutuhkan oleh masker untuk mengeliminasi gas
NO, dengan konsentrasi awal yang berbeda-berbeda dengan melihat pada
trendline logaritma dari grafik Gambar 4.11, yaitu:
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y =1,03271In(C,) + 3,0711

4.9  Analisis Kelayakan Masker

Berdasarkan perhitungan waktu degradasi dari gas NO, dengan kadarnya
di jalan mencapai 0,15-0,30 ppm di sekitar Stasiun Thamrin, Jakarta (Saepudin,
2005), dibutuhkan waktu 1,1-1,82 jam untuk mengeliminasi gas NO; hingga titik
baku mutunya, yaitu 0,05 ppm (Dharma,2011). Oleh karena itu, masker ini dinilai
masih layak difungsikan sebagai masker kesehatan untuk mendegradasi NO,, Hal
tersebut dikarenakan waktu yang dibutuhkan untuk mendegradasi NO, masih
memungkinkan dan realistis untuk proses tersebut, sebelum katalis komposit
mengalami kejenuhan karena penumpukan pada adsorben Zeolit Alam Teraktifasi.
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BAB 5
KESIMPULAN DAN SARAN

Kesimpulan

Berikut ini adalah kesimpulan yang didapat dari penelitian ini:

1.

Komposisi terbaik dalam peneliitian ini untuk mengeliminasi gas polutan
NO, adalah ZAL-TiO, 10%
Semakin besar massa dari katalis komposit, semakin besar pula
keefektifan dari katalis komposit itu dalam mengeliminasi gas NO,. Dalam
penelitian ini terbukti bahwa dengan massa katalis komposit sebesar 10
gram lebih efektif dibanding massa katalis komposit sebesar 4,28 gram.
Semakin besar konsentrasi awal polutan juga membuat laju eliminasi
polutan semakin besar
Persamaan laju degradasi yang didapat adalah:

dacC (0,017)C
TSt 11 (0262)C
Persamaan waktu degradasi tiap politan sampai ke baku mutu:
y = 1,03271n(C,) + 3,0711

Untuk paparan konsentrasi awal polutan gas NO; 0,3-0,15 ppm,
dibutuhkan waktu sekitar 1,1-1,82 jam
Masker kesehatan yang direkayasa ini cukup layak untuk meneliminasi

gas NO,.
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5.2 Saran

Saran yang diajukan oleh penulis untuk penelitian ini adalah:

1. Sebaiknya variasi konsentrasi awal diperbanyak, minimal 7 jenis, agar dari
hasil uji tersebut dapat dibuat persamaan laju eliminasinya. Dengan demikian,
dapat dihitung waktu yang dibutuhkan oleh masker untuk mendegradasi
polutan dengan berbagai macam konsentrasi

2. Sebaiknya, juga dilakukan uji kejenuhan katalis komposit, sehingga lifetime
dari masker dapat dihitung

3. Sebaiknya, juga dilakukan uji karakterisasi untuk setiap hasil preparasi
sampel, untuk mendapatkan data pembanding setiap sampel yang didapat
mulai dari ZAL murni, ZAL yang sudah teraktifasi, ataupun ZAL yang sudah
diintegrasi dengan TiO;

4. Sebaiknya, sampel yang dibuat minimal dalam jumlah 5 kali lipat dari yang
diperlukan. Hal ini dibutuhkan karena sampel yang berlebih akan
memberikan kemudahan dalam melakukan uji sampel ulang apabila terjadi

kesalahan atau data yang didapat tidak meyakinkan.
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LAMPIRAN

Lampiran 1 BET Zeolit Alam Lampung Murni
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Lampiran 2 Hasil BET ZAL-Teraktifasi
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Lampiran 3 Hasil BET ZAL-TiO,
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Lampiran 5 Gambar Alat Uji Masker

Lampiran 6 Perbandingan hasil XRD berbagai Sampel
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Lampiran 7 Hasil XRD sampel ZAL-TiO, 10%
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Lampiran 8 Lembar Spesifikasi Gas Analyzer
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Lampiran 9. Dokumentasi Kegiatan Penelitian
Gambar. ZAL Murni Gambar Preparasi Zeolit

Gambar Proses Kalsinasi Gambar. Desikantor

penyaringan Zeolit dari HCI
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Lampiran 10 Metode Standar Pengujian Masker

Untuk mengetahui efisiensi dari masker, dilakukan uji kinerja masker. Uji kinerja
masker, biasanya dilakukan dengan metode standar pengujian, seperti contohnya
dari ASTM vyaitu ASTM F1471 dan ASTM F2100. Kemudian, N10SH juga
mengeluarkan metode standar pengujian tergantung pada gas yang akan diuji,
misalnya untuk gas Oksida Nitrogen digunakan NIOSH RCT-APR-STP0062.
Pengujian masker secara keseluruhan bukanlah hal sederhana. Ada banyak sekali
metode uji standar masker yang dapat diaplikasikan tergantung pada sifat apa
yang akan diuji, misalnya pressure drop, breathing resistance, efisiensi filtrasi, dan
juga penetrasi material masker. Dalam penelitian ini yang diuji dispesifikasikan
kepada efisiensi material masker saja, maka metode standar yang akan dirujuk
juga hanya metode pengujian standar untuk material masker, yang biasa disebut
sebagai fitur masker.

Berikut ini adalah contoh metode uji masker yang telah dilakukan oleh peneliti di
Amerika, Riley M.Kirman, Phd., PE:
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Prosedur uji kinerja masker yang dilakukan oleh Kinnan adalah sebagai berikut:

1.
2.

© © N o 0o b~ w

.
13.
14.
15.
16.

Pasang masker yang akan diuji ke model kepala. Catat nomor filter
Nyalakan inkubator CO, untuk proses exhale dan header untuk
menciptakan kelembaban selama 10 menit

Nyalakan alat analyzer dan kalibrasi analyzer

Cek kebocoran pada seluruh tubing

Buka valve silinder gas

Atur tekanan hingga mencapai 10 psi

Isilah glove box chamber dengan gas

Pengujian dimulai ketika gas dalam chamber mendekati konsentrasi target
Baca temperatur dan kelembaban dalam chamber

. Aturlah laju alir sebanyak yang dibutuhkan
s

Nyalakan insale vent. Tepat saat insade vent dinyalakan maka waktu
pengujian dihitung sebagai t=0

Kemudian nyalakan exhale vent 1 detik kemudian

Baca hasil analisis instrument setiap interval 1 menit selama 15 menit
Tutup aliran gas ke chamber

Matikan alat analisis

Nyalakan kipas untuk membersihkan chamber.
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Lampiran 11 Tabel Hasil Uji Adsorpsi Gas NO2

86

Jumlah polutan NOx/(NOx)0

Tanpa Adsorben dan Waktu (menit)
TiO2 | ZAL-T Fotokatalisator
1 1 1 0
1 0,8 0,8 5
1 0,6 0,6 10
1 0,4 0,4 15
1 | 02 0,2 20
1 0 0 25
0,8 0 0,5 30
0,6 0 1 35
0,4 0 1 40
02| o 0,5 45
0 0 0 50
0 0 1 55
0 0 1 60
0 0 0,5 65
0 0 0 70
0 0 0 75
0 0 0 80
0 0 0 85
0 0 0 90
0 0 0 95
0 0 0,5 100
0 0 1 105
0 0 1 110
0 0 1 115
0 0 1 120

Degradasi gas..., Andry Prasthio, FT Ul, 2012
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Lampiran 12 Hasil Uji Variasi Berat Katalis Komposit

Jumlah polutan NOx/(NOx)0
waktu, menit Berat total katalis Berat total katalis
komposit =4,28 gram komposit= 10 gr
0 1 1

10 0,95 0,98
20 0,9 0,93
30 0,83 0,9

40 0,76 0,76
50 0,72 0,54
60 0,68 0,45
70 0,63 0,37
80 0,59 0,32
90 0,54 0,28
100 0,5 0,25
110 0,45 0,22
120 0,42 0,2

130 0,38 0,18
140 0,33 0,17
150 0,28 0,13
160 0,23 0,09
170 0,18 0,05
180 0,14 0,03
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Lampiran 13 Uji Variasi Komposisi Katalis Komposit
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Jumlah gas NOx/(NOx)0
waktu(menit) | kandungan | kandungan 15% | kandungan kandungan 25%
10% TiO2 TiO2 20% TiO2 TiO2

0 1 1 1 1

5 0,5 1 1 1
10 0,3 0,8 0,9 1
15 0 0,7 0,8 1
20 0 0,7 0,8 0,9
25 0 0,6 0,7 0,9
30 0 0,6 0,6 0,7
35 0 0,5 0,6 0,7
40 0 0,4 0,5 0,6
45 0 0,4 0,5 0,5
50 0 0,3 0,4 0,4
55 0 0,1 0,3 0,3
60 0 0 0,2 0,1
65 0 0 0,2 0,1
70 0 0 0 0
75 0 0 0 0
80 0 0 0 0
85 0 0 0 0
90 0 0 0 0
95 0 0 0 0
100 0 0 0 0
105 0 0 0 0
110 0 0 0 0
115 0 0 0 0
120 0 0 0 0
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Lampiran 14 Uji Konsentrasi Variasi Awal
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Konsentrasi Awal (NOx)o L .
waktu eliminasi (menit)
4 ppm 9 ppm 24 ppm

4 9 24 0

2 9 24 5

2 9 23 10
0 6 20 15
0 6 18 20
0 5 15 25
0 5 14 30
0 5 12 35
0 3 8 40
0 3 6 45
0 2 6 50
0 2 5 55
0 1 5 60
0 0 3 65
0 0 3 70
0 0 1 75
0 0 1 80
0 0 0 85
0 0 0 90
0 0 0 95
0 0 0 100
0 0 0 105
0 0 0 110
0 0 0 115
0 0 0 120
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Lampiran 15 Uji Waktu Degradasi

Konsentrasi awal polutan NO2

(ppm) menit jam
0,5 142,3733 | 2,372889
0,475 138,971 | 2,316183
0,45 135,4054 | 2,256757
0,425 131,6581 | 2,194301
0,4 127,7068 | 2,128447
0,375 123,5254 | 2,058757
0,35 119,0819 | 1,984699
0,325 114,3376 | 1,905627
0,3 109,2442 | 1,820737
0,275 103,7409 | 1,729015
0,25 97,74948 | 1,629158
0,225 91,16688 | 1,519448
0,2 83,85359 | 1,39756
0,175 75,61398 | 1,260233
0,15 66,16154 | 1,102692
0,125 55,0521 | 0,917535
0,1 41,5415 | 0,692358
0,075 24,23475 | 0,403913
0,05 0 0
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