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ABSTRAK

Fotokatalisis dengan TiO; -UV dapat digunakan untuk menurunkan
kadar limbah zat warna dalam suatu badan air. Pada penelitian ini dilakukan
degradasi fotokatalitik zat warna Remazol Red RB 133 dalam sistem TiO,
suspensi. Uji degradasi dilakukan pada kondisi kontrol, fotolisis, katalisis,
dan fotokatalisis untuk mengetahui pengaruh kondisi reaksi terhadap proses
degradasi. Sedangkan pengukuran lainnya dilakukan dengan memvariasikan
jumlah TiO,, waktu irradiasi, pH dan konsentrasi larutan zat warna. Hasil
maksimal diperoleh saat kondisi fotokatalisis menggunakan 200 mg TiOy; pH
3,13; waktu irradiasi selama 120 menit dan konsentrasi larutan zat warna
sebesar 2,52x10° M dengan persentase degradasi mencapai 100%.
Persentase penurunan COD mencapai 10,95% untuk degradasi fotokatalitik
pada pH 6,90. Kinetika reaksi fotodegradasi ditentukan dengan metode orde

satu, Langmuir-Hinshelwood (L-H), dan initial rate.
Kata kunci: Fotokatalisis; TiO,; Remazol Red RB 133

xvi + 105 him.; gbr.; tab.; lamp.
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BAB |

PENDAHULUAN

1.1. Latar Belakang

Dalam beberapa dekade terakhir ini, tak dapat disangkal, sektor
industri telah berkembang dengan sangat pesat. Tentu saja ini merupakan
hal yang menggembirakan karena industri itu sendiri dibangun untuk
mempermudah manusia dalam menjalani berbagai aspek kehidupannya.
Namun, amat disayangkan, perkembangan industri ini tidak diiringi dengan
peningkatan kepedulian terhadap lingkungan. Hal ini dapat dilihat dari
banyaknya pencemaran yang timbul akibat pembuangan limbah industri ke
lingkungan.

Salah satu limbah industri yang menjadi kontributor utama penyebab
pencemaran air adalah limbah zat warna yang dihasilkan dari proses
pencelupan pada suatu industri tekstil. Limbah zat warna seperti Remazol
Red RB 133 (selanjutnya disebut sebagai Remazol) merupakan polutan
organik yang sulit didegradasi oleh alam sehingga apabila dibuang ke badan
air akan merusak estetika dan meracuni biota air di dalam badan air
tersebut.” Hal ini dikarenakan berkurangnya oksigen yang dihasilkan selama
proses fotosintesis akibat terhalangnya sinar matahari untuk masuk ke dalam
badan air akibat keberadaan limbah zat warna. Remazol juga merupakan zat

warna azo yang bersifat karsinogenik.
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Berbagai metode telah dilakukan untuk mengatasi masalah
pencemaran air, diantaranya adalah dengan metode adsorpsi karbon aktif,
biodegradasi dan oksidasi kimiawi. Metode adsorpsi karbon aktif dirasa
kurang efektif karena hanya mengadsorpsi polutan tanpa disertai dengan
proses dekomposisi polutan tersebut. Sama halnya dengan metode adsorpsi
karbon aktif, metode biodegradasi dan oksidasi kimiawi juga dirasa kurang
efektif untuk mengatasi masalah pencemaran air. Pada metode
biodegradasi, proses biodegradasi berlangsung sangat lambat dan rumit
dalam mengontrol suhu serta pH dimana mikroorganisme dapat hidup dan
mendegradasi polutan secara optimal. Sedangkan pada metode oksidasi
kimiawi, tidak semua zat organik dapat dimineralisasi.

Metode Advanced Oxidation Processes (AOPs) merupakan metode
yang cukup efektif untuk mengatasi kekurangan metode-metode di atas.
Melalui metode AOPs, dimungkinkan terjadinya mineralisasi sempurna
polutan organik menjadi CO; (dan ion-ion halida jika polutan organik tersebut
mengandung halogen) sehingga polutan organik yang tadinya non-
biodegradable menjadi biodegradable.? Salah satu metode AOPs yang
digunakan secara luas adalah metode fotokatalitik, dimana metode ini
memanfaatkan energi yang berasal dari cahaya untuk mengaktifkan proses
katalisis pada suatu permukaan semikonduktor sehingga dihasilkan radikal
hidroksil yang akan mendegradasi polutan organik tersebut.

Semikonduktor merupakan suatu bahan yang mempunyai sifat di

antara isolator dan konduktor, dengan nilai konduktivitas listrik (o) sebesar
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107-10° ohm™em™. Semikonduktor mempunyai pita valensi yang terisi
penuh dan pita konduksi yang kosong, serta energi celah yang tidak terlalu
besar (0,5-5,0 eV). Energi celah (band gap energy) semikonduktor yang
tidak terlalu besar ini akan memungkinkan beberapa elektron untuk naik
(melompat) melalui celah antara pita valensi yang terisi ke pita konduksi yang
kosong menyebabkan terjadinya lubang positf (hole) pada pita valensi.
Elektron-elektron dan hole inilah yang dapat menginisiasi reaksi redoks pada
permukaan katalis semikonduktor.’

Semikonduktor yang banyak dipakai dalam proses katalisis adalah
semikonduktor titanium dioksida (TiO). Hal ini dikarenakan semikonduktor
TiO2 memiliki aktivitas fotokatalitik yang tinggi, tidak mengalami
autodekomposisi oleh radiasi UV, tahan terhadap korosi, ramah lingkungan
(tidak beracun), tidak mahal dan mudah diregenerasi.

Pada proses katalisis, ketika semikonduktor TiO, mengabsorpsi sinar
UV sebesar atau lebih besar dari energi celah pita, maka akan terjadi
pemisahan muatan atau fotoeksitasi dalam molekul TiO,. Elektron (e’) akan
tereksitasi ke pita konduksi meninggalkan lubang positif (h*) pada pita
valensi. Lubang positif yang terbentuk berinteraksi dengan air atau ion OH"
menghasilkan radikal hidroksil (*OH"). Radikal hidroksil ini merupakan spesi
yang sangat reaktif menyerang molekul-molekul organik, dan dapat
mendegradasinya menjadi CO, dan H,O (dan ion-ion halida, jika molekul
organik mengandung halogen). Oksidasi terhadap molekul organik ini

bersifat tidak selektif.*®
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Pada penelitian ini, akan dilakukan degradasi fotokatalitik zat warna
Remazol dalam sistem TiO, suspensi. Beberapa parameter seperti variasi
kondisi (kontrol, fotolisis, katalisis, fotokatalisis), variasi jumlah TiO,, variasi
waktu irradiasi, variasi pH dan variasi konsentrasi zat warna dilakukan. Dari
pengamatan dan data yang didapat akan dilakukan pengolahan dan analisis
data untuk mendapatkan informasi berupa nilai tetapan laju reaksi. Sehingga
dari hasil tersebut dapat dilihat seberapa cepat proses degradasi
berlangsung (laju degradasi) dan kemampuan dari kondisi reaktor yang
digunakan. Pendekatan ini diharapkan dapat berkontribusi dalam sains dan

teknologi pengolahan air dan lingkungan.

1.2. Hipotesa

a. Transfer massa yang tidak terbatas dan luasnya permukaan
spesifik karena TiO; dibentuk dalam ukuran partikel yang sangat
kecil (nanometer) dalam sistem TiO, suspensi akan mempengaruhi
kecepatan proses degradasi.

b. Jumlah TiO,, waktu irradiasi, pH dan konsentrasi larutan zat warna

Remazol akan mempengaruhi efisiensi proses degradasi.

1.3. Tujuan Penelitian

a. Mempelajari proses degradasi zat warna Remazol dalam sistem

TiO, suspensi.
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b. Mempelajari pengaruh variasi kondisi (kontrol, fotolisis, katalisis,
fotokatalisis), variasi jumlah TiO,, variasi waktu irradiasi, variasi pH
dan variasi konsentrasi larutan zat warna terhadap proses degradasi.

C. Mempelajari kinetika reaksi fotodegradasi.
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TINJAUAN PUSTAKA

2.1. Zat Warna

Pada umumnya, zat warna mempunyai struktur kimia aromatik yang
sederhana hingga kompleks, dilengkapi dengan gugus-gugus yang dapat
memberikan sifat-sifat tertentu pada zat warna tersebut, seperti kemampuan
bereaksi dengan serat (daya ikat), daya larut, intensitas warna, dan tahan
luntur.®

Suatu senyawa organik yang tidak berwarna dapat menjadi berwarna

dengan adanya gugus tertentu yang dikenal sebagai gugus kromofor.

Tabel 2.1. Macam-macam gugus kromofor

Gugus Struktur Molekul
Azo =N=N-
Nitroso -NO
Nitro -NO-
Karbonil -C=0
Etilena -C=C-
Asetilena -C=C-

Molekul dengan sistem ikatan rangkap terkonyugasi dan mengandung

gugus kromofor, tetapi bukan merupakan suatu zat warna disebut dengan
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gugus kromogen. Kromogen dapat menjadi zat warna jika ditambahkan

dengan suatu gugus lain, dimana gugus lain tersebut dapat membantu

terjadinya pelarutan dan daya ikat terhadap serat yang diwarnainya. Gugus

lain ini dikenal sebagai gugus ausokrom. Gugus ausokrom dibagi menjadi

dua golongan, yaitu:

Gugus anion: -=SO3H, ~OH, -COOH, -OR

Gugus kation: =NH,, =NHR, -NR>

Zat warna dapat digolongkan menurut:

Sumber diperolehnya, yaitu:

a. Zat warna alam, merupakan zat warna yang diperoleh dari alam.
Contoh: Tyrian Purple dan Alizarin.

b. Zat warna sintetik, merupakan zat warna yang disintesis oleh
manusia. Contoh: Chloranil.

Van Croft, berdasarkan pemakaiannya, yaitu:

a. Zat warna substantif, merupakan zat warna yang langsung dapat
mewarnai serat. Contoh: Diazamine Scarlet B.

b. Zat warna ajektif, merupakan zat warna yang memerlukan zat-zat
tambahan supaya dapat mewarnai serat. Contoh: Xylene Blue VS.

Hennek, berdasarkan warna yang ditimbulkannya, yaitu:

a. Zat warna monogetik, merupakan zat warna yang memberikan
hanya satu warna. Contoh: Methyl Orange.

b. Zat warna poligenetik, merupakan zat warna yang dapat

memberikan beberapa jenis warna. Contoh: Alizarin.
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iv. Sifat-sifat kelarutannya, yaitu:

a. Zat warna yang larut dalam air
Ciri khas zat warna ini yaitu akan terciptanya satu atau lebih gugus
pembentuk garam. Zat warna yang larut dalam air ini terbagi
menjadi:

e Zat warna anionik, dimana gugus pembentuk garamnya
merupakan gugus asam sulfonat. Contoh: zat warna asam
(Acid Orange 7), zat warna direct (Direct Red 81), dan zat
warna reaktif (Remazol Red RB 133).

e Zat warna kationik, dimana gugus pembentuk garam
merupakan garam ammonium. Contoh: zat warna basa
(Malachite Green).

b. Zat warna yang tidak larut dalam air
Ciri khas zat warna ini yaitu tidak terdapat gugus pembentuk
garam. Contoh: zat warna mordan (Eriochrome Black T), zat
warna sulfur (Immedial Yellow GG), dan zat warna vat (Indigo
Blue).

V. Colour index, yaitu:’

a. Berdasarkan struktur molekul zat warna (perbedaan gugus
kromofor). Contoh: zat warna azo, zat warna nitroso, zat warna
nitro.

b. Berdasarkan aplikasinya pada bahan.

Contoh:
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Zat warna basa atau kationik (basic or cationic dye)

Zat warna ini merupakan suatu garam organik basa yang
berwarna. Bagian yang bertanggung jawab menghasilkan
warna bermuatan positif dan membentuk ikatan ionik dengan
gugus asam dari serat protein, akrilat, nilon, dan serat poliester.
Zat warna asam atau anionik (acid or anionic dye)

Zat warna ini merupakan suatu garam natrium dari asam-asam
organik, misalnya asam sulfat atau asam karboksilat. Bagian
yang bertanggung jawab untuk menghasilkan warna bermuatan
negatif dan membentuk ikatan ionik dengan gugus basa
nitrogen dari serat nilon dan protein.

Zat warna reaktif (reactive dye)

Zat warna reaktif berbeda dengan zat warna lainnya karena zat
warna ini membentuk ikatan kovalen dengan serat.
Kebanyakan zat warna ini digunakan untuk serat selulosa,
tetapi dapat juga digunakan untuk serat dari nilon atau protein.
Zat warna langsung atau substantif (direct or substantive dye)
Zat warna ini mempunyai daya serap langsung terhadap
selulosa, mudah diaplikasikan, mempunyai jangkauan warna
yang luas serta tahan luntur.

Zat warna mordan (mordant dye)

Zat warna ini terdiri dari beberapa zat warna alam dan zat

warna sintetik yang tidak memiliki afinitas untuk berikatan
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langsung dengan serat kain. Zat warna ini dapat membentuk
kompleks kelat dengan ion logam seperti A**, Cr**, dan Fe®*.

e Zat warna bejana (vat dye)
Zat warna ini umumnya tidak larut dalam air, hanya larut dalam
keadaan tereduksi (bebas dari oksigen). Untuk memudahkan
penggunaannya, zat warna bejana telah dikembangkan menjadi
zat warna yang larut dengan cara mengubah strukturnya
menjadi garam natrium dari ester asam sulfat. Biasanya zat

warna ini digunakan untuk serat selulosa.

2.1.1. Zat Warna Remazol Red RB 133

Remazol Red RB 133 merupakan zat warna reaktif yang mengandung
gugus kromofor azo. Remazol Red RB 133 mempunyai rumus molekul
C27H18016N7S5NasCl dengan berat molekul 984,2 g/mol, dan kelarutan dalam
air 70 g/L pada suhu 293 K.®

Remazol Red RB 133 banyak diaplikasikan pada pewarnaan bahan

katun.®

(]|
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Gambar 2.1. Struktur molekul Remazol Red RB 133.2

Degradasi fotokatalitik..., Natalia Gunadi, FMIPA Ul, 2008



12

2.1.2. Mekanisme Degradasi Fotokatalitik Zat Warna Azo

Zat warna azo pada proses degradasi fotokatalitik mengalami oksidasi
membentuk suatu senyawa organik intermediet sebelum akhirnya teroksidasi
lebih lanjut membentuk CO, dan H,O. Acid Orange 7 (AO7) digunakan
sebagai model untuk mempelajari proses degradasi fotokatalitik zat warna
azo. Berdasarkan identifikasi senyawa organik intermedietnya, mekanisme

degradasi fotokatalitik zat warna azo diperkirakan adalah sebagai berikut:'

HO

qsb,g_@h=r,+g

- y
7 NUN/
HDL S ML
7 HH:

Hc-ls—é_p}n-: ij:[
! I T

HosS @ oH [::L,j, i

so) ¢ :.m COCH

SBenaoic ackd defvatlves

!
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Carboxylc acds

OOz = Hil =——

Gambar 2.2. Mekanisme degradasi fotokatalitik zat warna azo.
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2.1.3. Proses Timbulnya Warna

Warna dapat terlihat jika suatu zat mengabsorpsi cahaya tampak pada
panjang gelombang 400-750 nm dan diterima oleh retina mata. Warna yang
terlihat oleh retina bukanlah warna yang diserap tetapi warna komplementer
yang dipantulkan. Spektrum cahaya tampak dan warna-warna
komplementernya dapat dilihat pada Tabel 2.2.

Suatu senyawa organik dengan sistem ikatan rangkap terkonyugasi
dapat menyerap warna pada panjang gelombang tertentu karena adanya

transisi elektron = T dan atau n > "

Tabel 2.2. Spektrum cahaya tampak dan warna-warna komplementer

Panjang(r?rcrell)ombang Warna diabsorpsi Warna komplementer
400-435 Violet Kuning-hijau
435-480 Biru Kuning
480-490 Hijau-biru Oranye
490-500 Biru-hijau Merah
500-560 Hijau Ungu
560-580 Kuning-hijau Violet
580-595 Kuning Biru
595-610 Oranye Hijau-biru
610-750 Merah Biru-hijau
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2.2. Semikonduktor

Material umumnya dibedakan menjadi tiga kelompok, yaitu konduktor,
isolator, dan semikonduktor. Pengelompokan ini dibuat berdasarkan
perbedaan nilai konduktivitas listrik (o), struktur pita (pita valensi terisi penuh
atau terisi sebagian), serta besarnya energi celah (band gap energy) antara
pita valensi dan pita konduksi." Untuk lebih jelasnya, dapat dilihat pada

Gambar 2.3. dan 2.4. berikut:

Conductors

n gonduciols Me Conduction Band
and e Valkence Band ovenap sligily

Semiconductors

hsemiconduddors Me Conduciion Band

1 and ik Valenos Band ane spated

valsnce: 5and)

Insulators

i insulstors e Conducilon Band and
fne valence Band are widely sep@EEted

‘akenoe Band

Gambar 2.3. Pengisian pita oleh elektron."?
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Gambar 2.4. Konduktivitas listrik dari beberapa material.’

Ketiga pengelompokan tersebut dapat diuraikan sebagai berikut:
Konduktor, merupakan suatu bahan yang dapat dengan mudah

menghantarkan arus listrik, dengan nilai konduktivitas listrik (o)

15

sebesar 10°=10° ohm'cm™. Konduktor mempunyai pita valensi yang

terisi sebagian oleh elektron dan pita konduksi yang kosong, serta

energi celah yang berhimpit (overlap).

Isolator, merupakan suatu bahan dengan daya hantar listrik yang

sangat lemah atau tidak ada sama sekali, dengan nilai konduktivitas

listrik (0) 107"°~10® ohm™cm™. Isolator mempunyai pita valensi yang

terisi penuh oleh elektron dan pita konduksi yang kosong, serta energi

celah yang besar (lebih besar dari 5,0 eV).
Semikonduktor, merupakan suatu bahan yang mempunyai sifat di

antara isolator dan konduktor, dengan nilai konduktivitas listrik (o)

sebesar 10°=10° ohm™cm™. Semikonduktor mempunyai pita valensi

yang terisi penuh oleh elektron dan pita konduksi yang kosong, serta

energi celah yang tidak terlalu besar (0,5-5,0 eV).
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Energi celah (band gap energy) semikonduktor yang tidak terlalu besar
akan memungkinkan beberapa elektron untuk naik (melompat) melalui celah
antara pita valensi yang terisi ke pita konduksi yang kosong (Gambar 2.5.).
Elektron yang melompat ke pita konduksi disebut pembawa muatan negatif.
Lubang elektron (hole) yang terjadi dalam pita valensi dapat menghantarkan
muatan, karena elektron dari luar atau yang terletak di bagian lebih dalam
dari pita dapat bergerak ke atas mengisi level yang dikosongkan tadi.

Lubang elektron (hole) merupakan pembawa muatan positif. Elektron-
elektron dan hole ini dapat menginisiasi reaksi redoks pada permukaan

katalis semikonduktor, atau dapat mengalami rekombinasi.’

pita kanduksi

3 E=E
celah J
' e SR P

pita valensi

Gambar 2.5. Lompatan elektron dalam semikonduktor.

Semikonduktor dapat digolongkan sebagai berikut:"

a. Semikonduktor intrinsik, merupakan semikonduktor murni tanpa
penyisipan atom dari unsur lain. Jumlah elektron pada pita konduksi
sangat dipengaruhi oleh besarnya energi pita dan temperatur. Contoh

dari semikonduktor intrinsik: silikon, germanium, dan titanium oksida.
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b. Semikonduktor ekstrinsik, merupakan semikonduktor yang telah
disisipi atom-atom dari unsur lain, dengan tujuan untuk mengatur
konduktivitasnya. Jika atom yang disisipkan memiliki elektron valensi
lebih banyak (donor elektron), disebut semikonduktor tipe-n (Gambar
2.6.). Jika yang disisipkan adalah atom dengan elektron valensi lebih

kecil (akseptor elektron), disebut semikonduktor tipe-p (Gambar 2.7.).

Gambar 2.6. Semikonduktor tipe-n.

Gambar 2.7. Semikonduktor tipe-p.

Semikonduktor yang dapat digunakan pada proses fotokatalisis harus
memperlihatkan beberapa karakteristik tertentu, seperti memiliki energi celah
yang cukup, stabil terhadap fotokorosi, tidak beracun, murah, dan memiliki
karakteristik fisik yang memungkinkan semikonduktor tersebut bertindak

sebagai katalis."

Degradasi fotokatalitik..., Natalia Gunadi, FMIPA Ul, 2008



18

Suatu semikonduktor yang baik harus memiliki energi celah yang
cukup, dimana potensial redoks dari H,O/OH (OH = OH + e’, E =-2,8 eV)
harus berada pada daerah energi celah semikonduktor tersebut dan stabil
selama proses fotokatalisis. Potensial redoks dari hole-hole pita valensi
harus cukup positif untuk menghasilkan radikal-radikal *OH yang teradsorpsi,
sedangkan potensial redoks dari elektron pita konduksi harus cukup negatif
untuk mampu mereduksi molekul oksigen yang teradsorpsi menjadi radikal
anion superoksida O,". Hal ini dimaksudkan agar semikonduktor dapat
bersifat aktif secara kimia dan dapat bekerja sebagai pensensitasi (sensitizer)
untuk suatu reaksi fotokatalisis."'®
Besarnya energi celah, posisi pita valensi dan pita konduksi, serta

perbandingan besarnya potensial redoks relatif terhadap elektroda hidrogen

(potensial hidrogen Nernst) dari beberapa semikonduktor dapat dilihat pada

Gambar 2.8.*
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Gambar 2.8. Energi celah dari berbagai macam semikonduktor dalam
larutan elektrolit pada pH = 1 serta potensial redoks relatif terhadap potensial
hidrogen Nernst.*
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2.2.1. Semikonduktor Titanium Dioksida

Titanium dioksida, dikenal juga sebagai titanium (IV) oksida atau
titania, adalah oksida dari titanium, dengan rumus molekul TiO,. TiO;
merupakan bubuk berwarna putih yang digunakan secara luas sebagai
pewarna putih pada makanan dan kosmetik."”

Berdasarkan struktur kristalnya, TiO, dibagi menjadi tiga jenis, yaitu:®
a. Rutile: stabil pada suhu tinggi, bentuk kristalnya tetragonal, dan

terdapat pada batuan beku.

b. Anatase: stabil pada suhu rendah, bentuk kristalnya tetragonal.
C. Brookite: biasanya hanya terdapat pada mineral, dengan struktur
kristalnya orthorombik.

Gambar dari ketiga jenis kristal tersebut dapat dilihat pada Gambar 2.9.

(@) (b) (c)

Gambar 2.9. Struktur TiO> (a) rutile, (b) anatase, (c) brookite.'®

Dari ketiga jenis kristal TiO, di atas, hanya rutile dan anatase yang
keberadaannya cukup stabil dan banyak dipakai untuk reaksi fotokatalisis.

TiO2 jenis rutile lebih stabil secara termodinamika daripada jenis anatase
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tetapi TiO; jenis anatase menunjukkan fotoaktivitas yang lebih tinggi daripada
jenis rutile. Perbandingan sifat fisik dari TiO» jenis rutile dan anatase dapat
dilihat pada Tabel 2.3.> Sedangkan perbandingan struktur TiO- jenis rutile

dan anatase dapat dilihat pada Gambar 2.10.*

Tabel 2.3. Perbandingan sifat fisik rutile dan anatase.”

Sifat Rutile Anatase

Bentuk kristal Sistem tetragonal Sistem tetragonal

Berat jenis 4,2 0

Indeks bias 2,71 2,52

Kekerasan 6,0-7,0 5,5-6,0

Permitivitas 114 31

Titik leleh 1858 °C Berubah menjadi rutile

pada suhu tinggi

Rutile g%  =19494 Anatase 437, =1.9344
d#f’nﬂganﬂ nn =1.9804

a=4.5934 - OF| o=3.784%
c=2.9594 "laa2) €=9.5154

4

Eg=3.dev
P =4.250g/cm?
AGH ==-212.6kcol/mole

Eg=3.3eV
p =3.8949/cm?
ﬁﬁ‘} ==211.4 kool /mole

Gambar 2.10. Struktur dari TiO- jenis rutile dan anatase.*
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TiO; jenis anatase umumnya menunjukkan fotoaktivitas yang lebih
tinggi daripada jenis rutile karena luas permukaan anatase lebih besar
daripada rutile, sehingga sisi aktif per unit anatase lebih besar dibandingkan
rutile. Selain itu karena perbedaan dalam struktur pita energi. TiO; jenis
anatase mempunyai energi celah 3,2 elektron Volt (eV) yang sebanding
dengan cahaya UV (A = 388 nm). Sedangkan, energi celah pita untuk TiO,

jenis rutile adalah 3,0 elektron Volt (eV) yang sebanding dengan cahaya UV

— 5
(A =413 nm).
DHO xonduks vs Ele¥troda Hidrogen
konduksi e e
04 =54 o
Cahaya Cahaya 1 HO
hv=413.nm hv<388 nm 2- ‘,,I'j,‘;l .
(3.0eV) (3,2 eV) gk
| a4
pifa valensi
Rutile Anatase

Gambar 2.11. Diagram energi TiO, dan hubungannya dengan potensial
redoks.’

Dalam terminologi yang lebih teknis, energi celah pita untuk
semikonduktor menunjukkan energi cahaya minimum yang diperlukan untuk
menghasilkan elektron pada pita konduksi, sehingga menghasilkan
konduktivitas listrik dan hole pada pita valensi yang mengalami kekosongan
elektron. Hole ini dapat bereaksi dengan air atau gugus hidroksil untuk
menghasilkan radikal hidroksil (*OH). Radikal hidroksil merupakan zat
pengoksidasi yang sangat kuat, sehingga dapat digunakan untuk

mengoksidasi sebagian besar material organik.®
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TiO, banyak diaplikasikan pada pengolahan air limbah dikarenakan:

a. Proses fotokatalisis dapat berlangsung pada kondisi normal, yaitu
pada temperatur kamar dan tekanan atmosfer.

b. Pembentukan produk intermediat hasil fotokatalisis, tidak seperti pada
teknik fotolisis langsung, dapat dihindari.

C. Oksidasi substrat menjadi CO; berlangsung sempurna.

d. Harga TiO, tidak mahal dan dapat diregenerasi.

e. TiO, dapat diimmobilisasikan pada substrat reaktor yang sesuai.

2.3. Fotokatalisis

Fotokatalisis merupakan reaksi fotokimia yang dipercepat dengan
adanya katalis.'® Katalis yang digunakan pada reaksi ini disebut fotokatalis,
dan memiliki kemampuan untuk mengabsorpsi foton. Absorpsi energi foton
akan mengaktifkan proses katalisis dan menghasilkan radikal hidroksil yang
akan mendegradasi suatu polutan organik menjadi produk akhir yang ramah
lingkungan.'®

Secara umum, fotokatalisis dibagi menjadi dua jenis, yaitu fotokatalisis
homogen dan fotokatalisis heterogen. Fotokatalisis homogen adalah reaksi
fotokatalisis dimana katalis dan reaktan berada dalam satu fasa yang sama.
Sedangkan fotokatalisis heterogen adalah reaksi fotokatalisis dimana katalis
tidak berada dalam fasa yang sama dengan reaktan, misalnya pada

semikonduktor yang diiradiasi dengan sinar UV.
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2.3.1. Fotokatalisis Heterogen

Reaksi fotokatalisis heterogen dapat terjadi dalam berbagai media,
baik dalam fasa gas maupun cair. Secara umum, ada tujuh tahapan proses

pada fotokatalisis heterogen, yaitu:?°

a. Transfer massa reaktan dari fasa fluida ke permukaan eksternal
katalis.

b. Difusi reaktan dari permukaan eksternal ke permukaan internal.

C. Adsorpsi reaktan ke permukaan katalis.

d. Reaksi pada permukaan katalis (fasa teradsorpsi).

e. Desorpsi produk.

f. Difusi produk dari permukaan internal ke permukaan eksternal katalis.

g. Transfer massa produk dari permukaan eksternal ke fasa fluida.

Permukaan
katalis

Gambar 2.12. Tahapan reaksi fotokatalisis heterogen.?

Degradasi fotokatalitik..., Natalia Gunadi, FMIPA Ul, 2008



24

2.3.2. Mekanisme Fotokatalisis Semikonduktor TiO»

Reaksi fotokatalisis dari senyawa organik dan anorganik oleh
semikonduktor diawali dengan pembentukan pasangan elektron-hole dalam
partikel semikonduktor. Jika suatu semikonduktor menyerap energi yang
sebanding atau lebih besar dari energi celahnya, maka elektron (e”) pada pita
valensi (valence band, VB) akan tereksitasi ke pita konduksi (conduction
band, CB), dengan meninggalkan lubang positif (hole, h*).

Reaksi awal dari proses fotokatalisis:'®

Semikonduktor +hu ———*> h*ve + €'ca
Pasangan elektron-hole (e"— h*) yang terbentuk dapat mengalami
rekombinasi sambil membebaskan energi termal ataupun ikut berpartisipasi
dalam reaksi redoks dengan senyawa yang teradsorpsi pada permukaan
semikonduktor walaupun life time dari pasangan e — h* ini hanya beberapa
nanodetik."

Mekanisme fotokatalisis semikonduktor TiO, dapat dijelaskan sebagai
berikut:'®
a. Pembentukan pembawa muatan (e'cg, h*vg) oleh foton.

TiO, + hu —e TiO, (h"ve + € cB)

b. Rekombinasi pembawa muatan, dengan membebaskan energi dalam
bentuk panas.

e€cs + >TiYOH) —»  >TiYOH

h*ve + >T"OH) —  >TiYOH
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Reaksi oksidasi oleh hole pada pita valensi.

(> TiVOH)" + Red > > TiVOH + Red™

. Reaksi reduksi oleh elektron pada pita konduksi.

ey + Oks —>  Ti"OH + Oks™
Reaksi fotokatalisis atau reaksi termal lebih lanjut menghasilkan produk
akhir mineral.
Elektron pada pita konduksi terjebak dalam permukaan metastabil
menghasilkan Ti(lll).

€c + > Ti'VOH m (> Ti"OH)

ecs + TiV RS

. Hole pada pita valensi terjebak dalam gugus titanol.

h'vg + > TiVOH W id (> TiVOH')"

Keterangan:

> TiOH : permukaan TiO, dalam keadaan terhidrat

€ cB : elektron pada pita konduksi

h*ve - lubang positif (hole) pada pita valensi

e tr

: elektron pada pita konduksi yang terjebak

(> TiIVOH")" :lubang positif (hole) pada pita valensi yang terjebak di

permukaan

(> Ti"OH)  : elektron pita konduksi yang terjebak di permukaan

red

: donor elektron

oks . akseptor elektron

Tahapan mekanisme fotokatalisis semikonduktor TiO, dapat dilihat pada

Gambar 2.13.
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Gambar 2.13. Tahapan mekanisme fotokatalisis semikonduktor TiO, '

Reaksi degradasi fotokatalisis untuk sebagian besar molekul organik
dapat dilakukan oleh hole (h™), radikal hidroksil (*OH) maupun ion
superoksida (O2"). Hal ini dikarenakan ketiganya adalah oksidator yang
sangat kuat sehingga dapat mengoksidasi sebagian besar molekul organik.”

Reaksi fotodegradasi secara tidak langsung terjadi melalui radikal
hidroksil (*OH) yang dihasilkan akibat interaksi hole dengan air (H20) atau
dengan ion hidroksil (OH"). Radikal hidroksil juga dapat terbentuk melalui
reaksi reduksi molekul oksigen oleh elektron pada pita konduksi. Reaksi

pembentukan radikal hidroksil dapat dituliskan sebagai berikut:

TiOy + hu — TiO2 (h"vg + € cB)
h*vg + (H20) e «OH + H"

h*vg + OH (surf) F *OH

€cs + 0. S 0,"

20,7 + 2H,0 — 2°0OH + 20H + O,

Elektron-elektron pada pita konduksi kemungkinan bereaksi dengan molekul
oksigen untuk membentuk ion superoksida (O,"), yang selanjutnya

membentuk radikal hidroksil (*OH). Radikal hidroksil sangat reaktif
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menyerang molekul-molekul organik dan mendegradasinya menjadi CO, dan
H,O (serta ion halida dan sulfat, jika molekul organik mengandung atom-atom

halogen dan sulfida).?"?2

2.4. Pengembangan Reaktor Fotokatalisis Heterogen

Dalam beberapa tahun terakhir ini, fotokatalisis heterogen dengan
menggunakan TiO; telah menjadi fokus utama bagi para peneliti dalam upaya
mendegradasi polutan kimia berbahaya dalam air. Dalam teknik fotokatalisis
heterogen, semikonduktor TiO, diiradiasi dengan sinar UV sehingga
menghasilkan pasangan elektron-hole yang kemudian dapat membentuk
radikal hidroksil. Radikal hidroksil yang terbentuk dapat mendegradasi
berbagai macam polutan organik, seperti: herbisida, pestisida, aromatik,
alifatik, zat warna, dan lain sebagainya.

Dalam rancangan reaktor fotokatalisis diperlukan beberapa parameter
penting, seperti: konfigurasi katalis, laju transfer massa, efisiensi cahaya, dan
sumber sinar UV. Dairi sisi konfigurasi katalis, ada dua model yang dapat
digunakan, yaitu katalis TiO, dalam sistem suspensi dan immobilisasi.

Dalam sistem suspensi, TiO; digunakan dalam bentuk partikel katalis
yang sangat halus sehingga meningkatkan luas permukaan spesifik dan tidak
terbatasnya transfer massa. Sedangkan pada sistem immobilisasi, TiO>
diimmobilisasi pada berbagai material penyangga, diantaranya adalah tabung

gelas, fiber optik, karbon aktif, TiO, pelet, bahkan stainless steel. Sistem
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immobilisasi ini memiliki kelebihan yaitu mengurangi masalah pemisahan
partikel katalis sehingga dapat digunakan dalam sistem kontinyu. Selain itu,
katalis TiO, dalam bentuk lapisan tipis mempunyai pori yang dapat
memberikan luas permukaan yang lebih besar untuk degradasi molekul
polutan. Walaupun demikian, sistem immobilisasi juga mempunyai
kelemahan, yaitu keterbatasan kemampuan foton dalam penetrasi pada
permukaan katalis dan keterbatasan proses transfer massa. Oleh karena itu,
sistem suspensi memiliki efisiensi yang lebih tinggi dibandingkan dengan

sistem immobilisasi.®

2.5. Chemical Oxygen Demand (COD)

COD didefinisikan sebagai jumlah oksigen kimiawi (mg/L) yang
dibutuhkan untuk mengoksidasi senyawa organik yang terdapat di dalam
sampel air. COD sering digunakan sebagai salah satu parameter kimiawi
untuk mengetahui tingkat pencemaran dari suatu polutan organik. Semakin
besar nilai COD suatu polutan organik, semakin besar pula tingkat
pencemarannya terhadap lingkungan.?*

Ada beberapa metode penentuan COD, antara lain metode titrimetri
dan kolorimetri. Prinsip dari kedua metode ini sama, yaitu sampel yang akan
ditentukan COD nya direfluks dalam larutan asam pekat dengan kehadiran
K2Cr,0O7 sebagai oksidator kuat.

Reaksi : CxH,0; (syw org) + Cr,07;% + 14H" — CO, + 7H,0 + 2Cr**
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Perbedaan dari kedua metode di atas, terletak pada cara menentukan
jumlah sisa Cr,0;% yang tidak tereduksi. Pada metode titrimetri, sisa Cr,0;*
Cr,0;% yang tidak tereduksi dititrasi dengan Ferro Ammonium Sulfat (FAS)
sehingga dapat diketahui jumlah Cr,0;* yang bereaksi.

Reaksi : BFe*" + Cr,0/” + 14H" — 6Fe® + 2Cr*" + 7TH,0
Jumlah senyawa organik yang dapat dioksidasi diukur sebagai oksigen yang
ekivalen dengan ion bikromat yang bereaksi.

Pada metode kolorimetri, sisa Cr,07% yang tidak tereduksi dapat
ditentukan dengan mengukur absorbansinya pada panjang gelombang 420
nm, yang merupakan panjang gelombang maksimum untuk ion bikromat.
Jumlah Cr,0;* yang bereaksi dapat ditentukan dengan mengurangkan
absorbansi Cr,0;% sebelum reaksi dengan sesudah reaksi (sisa). Sehingga,
sama seperti pada metode titrimetri, jumlah senyawa organik yang dapat
dioksidasi diukur sebagai oksigen yang ekivalen dengan ion bikromat yang
bereaksi.?

Pada penentuan COD, dimungkinkan terjadinya gangguan akibat
kehadiran beberapa ion seperti ion nitrit dan ion-ion halida. Gangguan ion
nitrit dapat dicegah dengan penambahan asam sulfamat. Sedangkan
gangguan ion-ion halida (terutama klorida) dapat dicegah dengan
mereaksikannya dengan HgSO,4 sebelum proses refluks. Ag,SO4 digunakan

sebagai katalis agar proses oksidasi berlangsung lebih efektif.?®
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2.6. Spektrofotometri UltraViolet-Visible (UV-Vis)

Pada umumnya penerapan spektrofotometri ultraviolet dan sinar
tampak (visible) pada senyawaan organik didasarkan pada transisi antara
tingkat energi elektronik. Semua molekul dapat menyerap radiasi dalam
daerah UV-Visible, karena molekul memiliki elektron, baik berkelompok

maupun tunggal, yang dapat dieksitasikan ke tingkat energi yang lebih tinggi.

sk
A o 4 A

" Ir f 3

n

Il

G

Gambar 2.14. Transisi elektron dalam sebuah molekul.

Elektron dalam molekul (umumnya) dapat dibagi menjadi tiga jenis
berdasarkan orbital tempat elektron berada, yaitu: elektron sigma (o),
elektron phi (1), dan elektron non bonding (n). Umumnya elektron o
(elektron dalam suatu ikatan kovalen tunggal) terikat lebih kuat, sehingga
memerlukan energi lebih besar (atau foton dengan panjang gelombang yang
pendek) untuk menjalani transisi. Oleh karena itu, transisi elektron dalam
ikatan tunggal (o > ¢ *) teramati pada daerah ultraviolet (UV) jauh (A<200
nm), n - o * dan m > 1" teramati pada daerah ultraviolet (UV) jauh dan UV

dekat (200-400 nm), dan n - " umumnya terjadi pada daerah UV dekat dan
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cahaya tampak (visible) (400-700nm). Macam-macam transisi elektron yang
dapat terjadi dalam sebuah molekul dapat dilihat pada Gambar 2.14.77

Spektrofotometer UV-Vis komersial biasanya beroperasi dari sekitar
175 atau 200 ke 1000 nm. Sampel untuk spektrofotometer UV-Vis biasanya
berbentuk cairan (larutan encer), walaupun penyerapan gas dan bahkan
padatan dapat juga diukur. Sampel biasanya diletakkan di sebuah sel
transparan yang disebut kuvet. Apabila radiasi atau cahaya putih dilewatkan
melalui larutan berwarna, maka radiasi dengan panjang gelombang tertentu
akan diabsorpsi secara selektif dan radiasi lainnya akan diteruskan
(transmisi).

Spektrofotometer UV-Vis akan mengukur intensitas dari cahaya yang
melewati sebuah sampel (I), dan membandingkannya dengan intensitas
cahaya sebelum melalui sampel (lo). Rasio l/lo disebut dengan transmitan,
dan biasanya diekspresikan sebagai persentase. Pengukuran dengan
spektrofotometer UV-Vis dapat menghasilkan informasi berupa absorbansi
larutan. Absorbansi (A) dari suatu larutan merupakan logaritma dari 1/T,
dengan T adalah transmitan, yaitu perbandingan antara intensitas sinar yang
diteruskan dengan intensitas sinar datang. Secara matematis, T = I/lo,
dengan lo adalah intensitas sinar datang dan | adalah intensitas sinar yang
diteruskan.

Hubungan antara absorbansi dan konsentrasi dapat ditentukan
dengan hukum Lambert-Beer, dengan syarat bahwa sinar yang digunakan

harus monokromatik. Pengukuran dengan spektrofotometer UV-Vis akan
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menghasilkan spektrum, sehingga dapat diketahui absorbansi (serapan) dari
sampel. Hubungan antara absorbansi dan konsentrasi ini kemudian
dimasukkan ke dalam persamaan hukum Lambert-Beer :

A=¢b.C

Keterangan : A = absorbansi
b = tebal kuvet (cm)
¢ = absorptivitas molar (M'cm™)

C = konsentrasi larutan (M)

Secara sederhana, spektrofotometer UV-Vis terdiri dari lima
komponen pokok, yaitu sumber radiasi (lampu hidrogen, lampu deuterium,
atau wolfram), wadah sampel berupa kuvet (kuarsa, kaca, atau plastik,
dengan ketebalan b = 1cm), monokromator, detektor, dan rekorder.

Sebuah spektrofotometer dapat berupa cahaya tunggal atau cahaya
ganda. Pada instrumen cahaya tunggal, semua cahaya melewati sel sampel.
Sedangkan pada instrumen cahaya ganda, cahaya dibagi menjadi dua sinar
sebelum mencapai sampel. Satu sinar digunakan sebagai referensi, sinar
yang lain melewati sampel. Beberapa instrumen cahaya ganda memiliki dua
detektor (fotodioda), sinar sampel dan referensi diukur pada saat bersamaan.
Pada instrumen lainnya, kedua sinar melewati sebuah pemotong sinar, yang
menghalangi satu sinar pada satu saat sedangkan sinar lainnya diteruskan.
Detektor kemudian akan bergantian mengukur sinar sampel dan sinar
referensi. Skema jalannya sinar pada spektrofotometer UV-Vis baik yang

bercahaya tunggal maupun ganda dapat dilihat pada Gambar 2.15. dan 2.16.
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Gambar 2.15. Skema jalannya sinar pada spektrofotometer UV-Vis cahaya
tunggal (single beam UV-Vis spectrophotometer).?®

Gambar 2.16. Skema jalannya sinar pada spektrofotometer UV-Vis cahaya
ganda (double beam UV-Vis spectrophotometer).?
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3.1. Bahan dan Peralatan
3.1.1. Bahan

Untuk menghilangkan pengotor dalam alat-alat gelas digunakan
larutan Cr,0;%/ H,SO, pekat yang berperan sebagai zat pengoksidator kuat,
sehingga pengotor dalam gelas dapat teroksidasi. Bahan yang digunakan
untuk membuat larutan Cr,0;%/ H,SO4 pekat adalah Kalium dikromat
(K2Cr207) (Merck, 98%) dan larutan Asam sulfat (H,SO,4) pekat 6 M (Merck,
teknis). Untuk membilas atau mencuci alat-alat gelas digunakan akuades.

Bahan yang digunakan untuk aplikasi degradasi adalah bubuk TiO,
(Merck), dan larutan zat warna Remazol Red RB 133. Larutan Remazol
dibuat dari bubuk Remazol yang dilarutkan dengan akuabides. Pengaturan
pH menggunakan larutan HCI dan NaOH, masing-masing dengan
konsentrasi 0,1 M.

Untuk penentuan COD, digunakan reagen COD Low Range (HANNA)
yang mengandung K>Cr,0O7, HgSO4, H,SO4 dan Ag,SO4. Low Range
menunjukkan bahwa nilai COD yang dapat dideteksi oleh reagen ini berkisar

antara 0-150 mg Oo/L.
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3.1.2. Peralatan

Pada penelitian kali ini digunakan alat-alat gelas yang biasa digunakan
di laboratorium, seperti: botol timbang, labu ukur, gelas ukur, batang
pengaduk kaca, corong, bejana kimia, kaca arloji, pipet volumetri, pipet tetes,
dan lain-lain. Untuk menimbang bahan padatan (bubuk) digunakan neraca
timbang analitis. Untuk mengukur pH suatu larutan digunakan pH meter
elektronik (Q Metro Ohm). Untuk menentukan COD pada proses refluks
tertutup, digunakan COD Digester Block.

Untuk reaktor fotokatalisis, digunakan sebuah kotak hitam yang
didalamnya telah dilengkapi dengan 8 buah lampu UV black light dengan
daya 4 watt, masing-masing 2 buah pada tiap sisinya. Untuk menghasilkan
suspensi TiO, yang homogen digunakan magnetic stirer dan stirer bar.

Karakterisasi larutan hasil degradasi untuk uji aktivasi, optimasi dan
penentuan COD dilakukan dengan spektrofotometer UV-Vis double beam
(UV-2450 Shimadzu) yang akan memberikan gambaran mengenai spektrum

absorpsinya.

3.2. Prosedur Kerja

3.2.1. Diagram Alir Prosedur Kerja

Diagram alir prosedur kerja dapat dilihat pada Lampiran 1.
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3.2.2. Preparasi Larutan Zat Warna Remazol

Larutan stok Remazol 1,0x10® M dibuat dengan cara menimbang
Remazol sebanyak 0,0985 g, kemudian dilarutkan dengan aquabides dalam

labu ukur 100 ml.

3.2.2.1. Penentuan Panjang Gelombang Maksimum Remazol

Larutan zat warna Remazol 1,0x10™ M dibuat dari larutan stok
Remazol 1,0x10 M, dengan cara mengencerkan sebanyak 2,5 ml dalam
labu ukur 25 ml. Kemudian membuat larutan Remazol 2,5x10° M dari
Remazol 1,0x10* M, dengan cara mengencerkan sebanyak 6,25 ml dalam
labu ukur 25 ml. Selanjutnya larutan zat warna Remazol 2,5x10™° M diukur
dengan spektrofotometer UV-Vis untuk mencari panjang gelombang

maksimumnya.

3.2.2.2. Penentuan Absorptivitas Molar Remazol

Membuat larutan zat warna Remazol dengan variasi konsentrasi
2,5x10°° M; 2,0x10° M; 1,5x10°° M; 1,0x10®° M, dan 5,0x10® M. Larutan zat
warna Remazol dengan variasi konsentrasi 2,0x10° M; 1,5x10™° M; 1,0x10™
M, dan 5,0x10°® M dibuat dari larutan Remazol 2,5x10° M, dengan cara
mengencerkan sebanyak masing-masing 8,0; 6,0; 4,0 dan 2,0 ml dalam labu

ukur 10 ml. Selanjutnya, pH dari masing-masing variasi larutan ini dicek
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terlebih dahulu untuk mengetahui adanya pengaruh variasi konsentrasi
terhadap pH larutan. Kemudian masing-masing larutan diukur dengan

spektrofotometer UV-Vis pada panjang gelombang maksimumnya.

3.2.3. Variasi Kondisi Reaksi

Untuk melihat pengaruh kondisi reaksi terhadap proses degradasi
larutan zat warna Remazol , dilakukan variasi kondisi sebagai berikut:
Kontrol . Larutan zat warna Remazol tanpa kehadiran TiO,, tanpa
irradiasi UV black light.

Fotolisis : Larutan zat warna Remazol tanpa kehadiran TiO,, dengan
irradiasi UV black light.

Katalisis . Larutan zat warna Remazol dengan kehadiran TiO», tanpa
irradiasi UV black light.

Fotokatalisis : Larutan zat warna Remazol dengan kehadiran TiOz, dengan
irradiasi UV black light.

Pengujian degradasi terhadap larutan zat warna Remazol dengan
konsentrasi 2,5x10™° M dilakukan dengan cara memasukkan 200 mg TiO, ke
dalam bejana kimia yang telah berisi 50 mL larutan zat warna yang kemudian
distirer dan irradiasi selama 120 menit (2 jam). Pengukuran dilakukan setiap
selang waktu 0; 5; 15; 30; 45; 60; 90; dan 120 menit dengan spektrofotometer
UV-Vis pada panjang gelombang (A) 200-800 nm. Kontrol pH juga dilakukan

pada setiap selang waktu tersebut untuk melihat kemungkinan adanya
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perubahan pH larutan zat warna Remazol awal (sebelum didegradasi) dan

akhir (setelah didegradasi).

3.2.4. Parameter Pengukuran

3.2.4.1. Variasi Jumlah TiO,

Degradasi larutan zat warna Remazol dengan konsentrasi 2,5x10° M
diirradiasi selama 3 jam pada variasi jumlah TiO;0,0; 1,0; 1,5; 2,0; 2,5; 3,0;
4,0; 10,0; 50,0; 100,0; dan 200,0 mg. Larutan hasil degradasi lalu diukur
menggunakan spektrofotometer UV-Vis untuk menentukan jumlah TiO, yang

digunakan pada proses degradasi.

3.2.4.2. Variasi Waktu Irradiasi

Jumlah TiO, yang telah ditentukan sebelumnya diaplikasikan pada
degradasi larutan zat warna Remazol dengan konsentrasi 2,5x10° M pada
variasi waktu irradiasi 0; 5; 15; 30; 45; 60; 90; 120 dan 180 menit. Larutan
hasil degradasi lalu diukur menggunakan spektrofotometer UV-Vis untuk

menentukan waktu irradiasi yang digunakan pada proses degradasi.

3.2.4.3. Variasi pH Larutan Zat Warna Remazol

Waktu irradiasi dan jumlah TiO, yang telah ditentukan

sebelumnya diaplikasikan pada degradasi larutan zat warna Remazol
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dengan konsentrasi 2,5x10'5 M pada variasi pH 3; 5; 7; 9 dan 11. Pengaturan
pH dilakukan dengan cara menambahkan HCI 0,1M atau NaOH 0,1M ke
dalam larutan zat warna tersebut. Larutan hasil degradasi lalu diukur
menggunakan spektrofotometer UV-Vis untuk menentukan pH yang

digunakan pada proses degradasi.

3.2.4.4. Variasi Konsentrasi Larutan Zat Warna Remazol

pH, waktu irradiasi dan jumlah TiO; yang telah ditentukan sebelumnya
diaplikasikan pada degradasi larutan zat warna Remazol pada variasi
konsentrasi 5,0x10° M; 1,0x10° M; 2,5x10° M; 5,0x10° M; 1,0x10™* M.
Larutan hasil degradasi lalu diukur menggunakan spektrofotometer UV-Vis
untuk menentukan konsentrasi Remazol yang masih bisa didegradasi secara

maksimal.

3.2.5. Uji COD

Larutan sampel hasil degradasi fotokatalitik yang akan ditentukan
kandungan COD nya diencerkan dengan akuabides dengan perbandingan
1:1. Sebanyak 2 mL larutan sampel lalu diinjeksikan ke dalam tabung reagen
COD yang telah berisi KoCr,O7, HgSO4, H,SO4 dan Ag,SO4. Tabung ditutup
rapat lalu dikocok bolak-balik dan ditempatkan dalam COD Digester Block
untuk direfluks selama 2 jam pada suhu 150°C. Setelah 2 jam, tabung

didiamkan sampai suhunya mendekati suhu kamar lalu disentrifugasi.
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Setelah disentrifugasi maka larutan sampel siap diukur absorbansinya pada
panjang gelombang 420 nm menggunakan spektrofotometer UV-Vis.
Sebanyak 0,425 g KHP bila dilarutkan dalam labu ukur 1 L akan
mempunyai nilai COD teoritis sebesar 500 mg O,/L. Sehingga kurva kalibrasi
standar untuk penentuan COD dapat diperoleh dengan memvariasikan nilai

COD KHP sebesar 0; 20; 50; 80; 120; dan 150 mg O»/L.
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BAB IV

HASIL DAN PEMBAHASAN

4.1. Larutan Zat Warna Remazol

4.1.1. Penentuan Panjang Gelombang Maksimum (Amaks)

Untuk menentukan panjang gelombang maksimumnya, larutan zat
warna Remazol dengan konsentrasi 2,5x10° M dikarakterisasi menggunakan
spektrofotometer UV-Vis. Hasil spektrum absorpsi larutan zat warna

Remagzol ditunjukkan pada gambar 4.1.
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Gambar 4.1. Spektrum absorpsi larutan zat warna Remazol 2,5x107° M.
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Dari hasil spektrum absorpsi yang ditunjukkan pada Gambar 4.1.,
terlihat bahwa puncak larutan zat warna Remazol teramati pada panjang
gelombang 244, 287, 372, dan 518 nm. Serapan pada daerah 244, 287, dan
372 nm menunjukkan adanya cincin aromatis yang tersubstitusi, sedangkan
serapan pada daerah 518 nm menunjukkan adanya ikatan rangkap yang
terkonyugasi yaitu gugus kromofor azo, seperti tampak pada struktur molekul
Remazol (Gambar 2.1.). Gugus kromofor azo merupakan karakteristik dari
larutan zat warna Remazol sehingga 518 nm ditentukan sebagai panjang

gelombang maksimum untuk larutan zat warna Remazol.

4.1.2. Penentuan Absorptivitas Molar (g)

Untuk menentukan absorptivitas molar Remazol dibuat larutan zat
warna Remazol dengan variasi konsentrasi 2,5x10™° M; 2,0x10° M; 1,5x10°
M; 1,0x10™ M, dan 5,0x10° M. pH dari masing-masing variasi konsentrasi ini
dicek dengan pH meter dan menunjukkan pH yang cenderung tetap, yaitu pH
= 6,90. Hal ini menunjukkan bahwa tidak ada pengaruh variasi konsentrasi
terhadap pH pada larutan zat warna Remazol. Kemudian masing-masing
larutan dengan variasi konsentrasi ini diukur dengan spektrofotometer UV-Vis
pada panjang gelombang maksimum larutan zat warna Remazol yang telah
diperoleh, yaitu 518 nm. Hasil spektra absorpsi yang diperoleh dapat dilihat

pada Gambar 4.2.
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Gambar 4.2. Spektra absorpsi larutan zat warna Remazol dengan variasi
konsentrasi.

Absorbansi suatu senyawa pada panjang gelombang tertentu
bertambah dengan banyaknya molekul yang mengalami transisi elektron.
Oleh karena itu, absorbansi bergantung pada struktur elektronik suatu
senyawa, konsentrasi, dan panjang sel.

Sesuai dengan hukum Lamber-Beer: A = £.b.C, maka absorbansi yang
diperoleh dari spektra absorpsi larutan zat warna Remazol dengan variasi
konsentrasi, dapat dialurkan terhadap konsentrasi masing-masing dan
diperoleh persamaan linear y = 19460 x — 0,0003. Dari pengolahan data
yang diperoleh, dapat disimpulkan bahwa larutan zat warna Remazol

memiliki absorptivitas molar sebesar 1,946x10*M™'cm™. Grafik pengaluran
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variasi konsentrasi larutan zat warna Remazol terhadap absorbansi pada

panjang gelombang maksimum 518 nm dapat dilihat pada Gambar 4.3.
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Gambar 4.3. Grafik pengaluran variasi konsentrasi larutan zat warna
Remazol terhadap absorbansi pada panjang gelombang maksimum (518
nm).

4.2. Pengaruh Kondisi Reaksi

Untuk melihat pengaruh kondisi reaksi, dilakukan uji degradasi
terhadap larutan zat warna Remazol dengan konsentrasi 2,52x10° M dan pH
6,90 pada empat kondisi berbeda, yaitu kontrol (tanpa TiO, dan tanpa
irradiasi sinar UV black light), fotolisis (tanpa TiO,, hanya irradiasi sinar UV
black light), katalisis (dengan TiO,, tanpa irradiasi sinar UV black light), dan
fotokatalisis (dengan TiO, dan irradiasi sinar UV black light). Dari eksperimen

dengan variasi kondisi ini, dapat diketahui pengaruh adanya irradiasi sinar
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UV black light saja, adanya katalis TiO, saja, serta dengan adanya kedua
faktor tersebut (katalis dan irradiasi sinar UV black light ) terhadap degradasi
larutan zat warna Remazol. Adanya proses degradasi zat warna Remazol
dapat dilihat dari adanya pengurangan kadar warna, penurunan spektrum
absorpsi UV-Vis pada panjang gelombang maksimum Remazol, serta
perubahan pH larutan setelah proses degradasi berlangsung.

Hasil pengujian terhadap larutan zat warna Remazol dengan
konsentrasi awal 2,52x10° M dan pH 6,90 selama 120 menit (2 jam) pada
kondisi kontrol dan fotolisis berupa spektra absorpsi UV-Vis ditunjukkan pada

Gambar 4.4. dan 4.5.
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Gambar 4.4. Spektra absorpsi larutan zat warna Remazol 2,52 x 10° M
selama 120 menit pada kondisi kontrol.
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Gambar 4.5. Spektra absorpsi larutan zat warna Remazol Red RB 133
2,52 x 10 M selama 120 menit pada kondisi fotolisis.

Dari spektra absorpsi yang ditunjukkan pada Gambar 4.4. dan 4.5.,
terlihat tidak ada penurunan absorbansi (semua peak menumpuk di satu
tempat). Warna dan pH larutan zat warna Remazol sebelum dan sesudah
pengujian juga tidak mengalami perubahan. Hal ini menunjukkan bahwa
pada kondisi kontrol dan fotolisis, tidak terjadi proses degradasi larutan zat
warna Remazol Red RB 133. Sehingga dapat disimpulkan bahwa zat warna
Remazol merupakan senyawa yang stabil dan tidak terdegradasi oleh
cahaya.

Hasil spektra absorpsi UV-Vis larutan zat warna Remazol pada kondisi

katalisis ditunjukkan pada Gambar 4.6.
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Gambar 4.6. Spektra absorpsi larutan zat warna Remazol 2,52 x 10° M
selama 120 menit pada kondisi katalisis.

Dari spektra absorpsi yang ditunjukkan pada Gambar 4.6., dapat
dilihat bahwa pada menit ke-5 terjadi kenaikan absorbansi walaupun tidak
signifikan. Kenaikan absorbansi ini disebabkan interaksi antara katalis TiO»
dan zat warna meningkatkan intensitas absorpsi. Katalis TiO,tanpa
diirradiasi sinar UV tidak dapat mendegradasi zat warna karena tidak dapat
membentuk pasangan elektron-hole yang berpartisipasi dalam reaksi redoks
suatu senyawa organik. Warna larutan zat warna Remazol sebelum dan
sesudah reaksi, secara visual terlihat tetap sama. pH sebelum dan sesudah
reaksi juga tidak mengalami perubahan. Dapat disimpulkan bahwa dengan
adanya katalis TiO, tetapi tanpa irradiasi sinar UV, tidak terjadi degradasi zat

warna Remazol.
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Hasil spektra absorpsi UV-Vis larutan zat warna Remazol pada kondisi

fotokatalisis ditunjukkan pada Gambar 4.7.
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Gambar 4.7. Spektra absorpsi larutan zat warna Remazol 2,52 x 10° M
selama 120 menit pada kondisi fotokatalisis.

Dari spektra absorpsi yang ditunjukkan pada Gambar 4.7., terlihat
adanya penurunan absorbansi disertai dengan pergeseran panjang
gelombang maksimum dari 518 nm (0 menit) menjadi 520 nm (5 menit) , 526
nm (15 menit), 532 nm (30 menit), 536 nm (45 menit), 538 nm (60 menit), dan
kemudian puncak serapan maksimum itu menghilang pada menit ke-90 dan
120. Pergeseran panjang gelombang maksimum ini menunjukkan
terbentuknya suatu senyawa organik intermediet selama proses degradasi
larutan zat warna Remazol. Senyawa organik intermediet yang terbentuk
kemungkinan adalah senyawa amina aromatik, benzen sulfonat,

benzoquinon, naphthoquinon, serta senyawa-senyawa asam alifatik seperti
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asam format dan oksalat.”® Senyawa organik intermediet ini cenderung tidak
stabil dan akan mengalami oksidasi lebih lanjut. Hasil akhir yang diharapkan
dari suatu reaksi oksidasi fotokatalisis senyawa organik adalah CO, dan H,O.
Selain dari perubahan nilai absorbansi, proses degradasi juga dapat
dilihat dari perubahan warna dan pH larutan. Warna larutan zat warna
Remazol semakin memudar seiring dengan bertambahnya waktu irradiasi

(Gambar 4.8.).

Gambar 4.8. Warna larutan zat warna Remazol seiring dengan
bertambahnya waktu irradiasi pada kondisi fotokatalisis.
(kiri ke kanan: 0, 5, 15, 30, 45, 60, 90, dan 120 menit)

Pengamatan pH larutan zat warna Remazol selama proses
fotokatalisis menunjukkan bahwa pH larutan cenderung mengalami
penurunan seiring dengan bertambahnya waktu irradiasi. Hal ini semakin

menegaskan terbentuknya suatu senyawa asam organik seperti telah

disebutkan di atas. Perubahan nilai pH dapat dilihat pada Tabel 4.1.
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Tabel 4.1. pH larutan zat warna Remazol seiring dengan bertambahnya
waktu irradiasi pada kondisi fotokatalisis.

Waktu
(menit)

pH 6,90 | 6,54 | 6,54 | 6,52 | 6,52 | 6,45 | 6,45 | 6,45

0 5 15 30 45 60 90 120

Dari nilai absorbansi yang diperoleh dari spektra absorpsi UV-Vis pada
setiap kondisi, dapat dihitung konsentrasi pada tiap menit degradasi dengan
menggunakan hukum Lambert-Beer: "

A=¢b.C
A adalah absorbansi, b adalah tebal kuvet (cm), ¢ adalah absorptivitas molar
(M"em™), dan C adalah konsentrasi larutan (M).
Setelah absorbansi dikonversi menjadi nilai konsentrasi, dapat dibuat

perbandingan penurunan konsentrasi dari setiap kondisi (Gambar 4.9.).
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Gambar 4.9. Kurva penurunan konsentrasi larutan zat warna Remazol
2,52x10° M pada berbagai kondisi terhadap waktu.
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Dari Gambar 4.9. dapat dilihat pada kondisi kontrol dan fotolisis
konsentrasi larutan zat warna Remazol adalah tetap. Sedangkan, pada
kondisi katalisis dengan TiO; terlihat adanya sedikit kenaikan konsentrasi dan
kemudian cenderung tetap. Kenaikan konsentrasi ini diasumsikan karena
terjadinya peningkatan intensitas absorpsi akibat interaksi antara katalis
dengan larutan zat warna. Namun, interaksi antara katalis dengan larutan zat
warna ini tidak menyebabkan zat warna mengalami proses degradasi karena
tidak aktifnya TiO, sebagai katalis pada suhu kamar. TiO, dapat berperan
aktif sebagai katalis secara termionik (membutuhkan kalor dan temperatur
yang cukup tinggi). Pada kondisi fotokatalisis, terlihat penurunan konsentrasi
yang cukup besar. Terjadinya penurunan konsentrasi ini mengindikasikan
telah berlangsungnya proses degradasi larutan zat warna. Pada kondisi
fotokatalisis, dimana terdapat katalis TiO, yang diirradiasi dengan sinar UV
menyebabkan teraktifkannya proses katalisis. Bila energi foton yang
diabsorpsi sebanding atau lebih besar dari energi celah, maka elektron (e)
pada pita valensi (valence band, VB) akan tereksitasi ke pita konduksi
(conduction band, CB), dengan meninggalkan lubang positif (hole, h*).
Lubang positif yang terbentuk berinteraksi dengan air atau ion OH"
menghasilkan radikal hidroksil (*OH"). Radikal hidroksil ini lah yang akan
mendegradasi molekul zat warna menjadi produk akhir yang ramah bagi
lingkungan (CO; dan H,0).

Dengan mengetahui pengurangan konsentrasi larutan zat warna

Remazol, dapat diperoleh persentase degradasi (pengurangan) zat warna
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Remazol pada setiap selang waktu untuk masing-masing kondisi
menggunakan rumus:

% Degradasi = C, — C;_x 100%
Co

Keterangan: C, konsentrasi awal larutan zat warna Remazol

Ci konsentrasi larutan zat warna Remazol Red RB 133

pada waktu tertentu

100 . .
90 +
80+
= 70 |
% 28 E : kontrol 2
o fotolisis
~ 40 ®  Katalisis B
© 30 v fotokatalisis| —
20 _
10 _
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Gambar 4.10. Kurva persentase degradasi larutan zat warna Remazol
2,52x10™ M pada berbagai kondisi terhadap waktu.

Dari Gambar 4.10. di atas, dapat dilihat bahwa larutan zat warna
Remazol tidak terdegradasi dalam waktu 120 menit pada kondisi kontrol dan
fotolisis. Sedangkan, pada kondisi katalisis dengan TiO,, persentase
degradasinya menunjukkan angka negatif. Angka negatif ini timbul akibat

meningkatnya absorbansi larutan zat warna akibat intensitas absorpsi yang
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meningkat. Sehingga setelah nilai absorbansi ini dikonversikan menjadi
konsentrasi, konsentrasi larutan zat warna menjadi meningkat walaupun tidak
signifikan. Akibatnya, persentase degradasi menjadi bernilai negatif. Dapat
disimpulkan, tidak terjadi degradasi larutan zat warna Remazol dalam waktu
120 menit pada kondisi katalisis. Sedangkan pada kondisi fotokatalisis,
persentase larutan zat warna Remazol yang terdegradasi semakin meningkat
seiring dengan bertambahnya waktu irradiasi dan mencapai 95,72% dalam
waktu 120 menit. Hal ini membuktikan bahwa proses fotokatalisis dengan
menggunakan katalis TiO, dan irradiasi sinar UV memegang peranan penting

dalam proses degradasi larutan zat warna Remazol.

4.3. Parameter yang Mempengaruhi Proses Degradasi
4.3.1. Pengaruh Jumlah TiO;

Untuk melihat pengaruh jumlah TiO, terhadap proses degradasi
fotokatalitik larutan zat warna Remazol, dilakukan pengujian dengan
memvariasikan jumlah TiO, 0,0; 1,0; 1,5; 2,0; 2,5; 3,0; 4,0; 10,0; 50,0; 100,0;
dan 200,0 mg. Variasi jumlah TiO, tersebut diuji pada larutan zat warna
dengan konsentrasi 2,52x10™° M dan waktu irradiasi selama 3 jam.

Hasil pengujian berupa spektra absorpsi UV-Vis ditunjukkan pada

Gambar 4.11.
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Gambar 4.11. Spektra absorpsi larutan zat warna Remazol pada berbagai
variasi jumlah TiO: C, = 2,52x10™° M; waktu irradiasi = 3 jam.

Dari Gambar 4.11. dapat dilihat bahwa terjadi penurunan absorbansi
pada berbagai variasi jumlah TiO, setelah diiradiasi selama 3 jam. Pada
penggunaan TiO; sebanyak 1-10 mg, terlihat penurunan absorbansi yang
disertai dengan pergeseran panjang gelombang. Pergeseran panjang
gelombang ini menandakan bahwa molekul zat warna mulai terdegradasi
membentuk senyawa intermediet. Penggunaan TiO, yang semakin banyak
yaitu 50, 100, dan 200 mg menyebabkan hilangnya puncak serapan pada
panjang gelombang maksimum yang menandakan bahwa proses degradasi
berlangsung lebih optimal dibandingkan penggunaan TiO, dalam jumlah
sedikit.

Nilai absorbansi pada panjang gelombang maksimum (518 nm) yang

diperoleh dari spektra absorpsi UV-Vis dikonversi menjadi nilai konsentrasi, M
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sehingga dapat dilihat penurunan konsentrasi larutan zat warna Remazol
terhadap jumlah TiO, yang digunakan pada proses degradasi fotokatalitik

(Gambar 4.12.).
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Gambar 4.12. Kurva penurunan konsentrasi larutan zat warna Remazol
pada berbagai variasi jumlah TiO,: C, = 2,52x10™° M; waktu irradiasi = 3 jam.

Dari Gambar 4.12. dapat dilihat bahwa terjadi penurunan konsentrasi
larutan zat warna yang cukup linear pada penggunaan TiO, di bawah 10 mg,
dan kelinearan itu berkurang ketika jumlah TiO; yang digunakan semakin
meningkat ( 50, 100, dan 200 mg).

Untuk menentukan jumlah TiO, yang digunakan dalam proses
degradasi fotokatalitik larutan zat warna Remazol, nilai penurunan

konsentrasi larutan dikonversi menjadi persentase degradasi (Gambar 4.13.).
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Gambar 4.13. Kurva persentase degradasi larutan zat warna Remazol pada
berbagai variasi jumlah TiO2: C, = 2,52x10° M; waktu irradiasi = 3 jam.

Dari Gambar 4.13. dapat dilihat bahwa persentase degradasi larutan
zat warna Remazol semakin meningkat seiring dengan bertambahnya jumlah
TiO, dan mencapai 95,93% pada saat penggunaan 200 mg TiO..
Peningkatan persentase degradasi ini dikarenakan dengan meningkatnya
jumlah TiO, berarti semakin banyak pula sisi aktif permukaan TiO, sehingga
jumlah foton yang dapat diabsorpsi dan jumlah molekul zat warna yang dapat
diadsorpsi semakin meningkat. Peningkatan jumiah foton yang dapat
diabsorpsi menyebabkan semakin banyak elektron (e°) pada pita valensi
(valence band, VB) yang akan tereksitasi ke pita konduksi (conduction band,
CB), dengan meninggalkan lubang positif (hole, h*). Lubang positif yang
terbentuk berinteraksi dengan air atau ion OH™ menghasilkan radikal hidroksil

(*OH"), dimana radikal hidroksil ini lah yang nantinya akan mendegradasi
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molekul zat warna. Sedangkan dengan meningkatnya jumlah molekul zat
warna yang dapat diadsorpsi pada permukaan katalis akan meningkatkan
efisiensi proses degradasi. Disimpulkan bahwa jumlah TiO, yang digunakan

pada proses degradasi larutan zat warna Remazol adalah sebanyak 200 mg.

4.3.2. Pengaruh Waktu Irradiasi

Untuk melihat pengaruh waktu irradiasi terhadap proses degradasi,
dilakukan pengujian dengan memvariasikan waktu irradiasi O; 5; 15; 30; 45;
60; 90; 120 dan 180 menit. Variasi waktu irradiasi tersebut diuji pada larutan
zat warna dengan konsentrasi 2,52x10° M dan jumlah TiO, sebanyak 200mg

Hasil pengujian berupa spektra absorpsi UV-Vis ditunjukkan pada

Gambar 4.14.
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Gambar 4.14. Spektra absorpsi larutan zat warna Remazol pada berbagai
variasi waktu irradiasi: C, = 2,52x10™° M; TiO, = 200 mg.
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Nilai absorbansi pada panjang gelombang maksimum (518 nm) yang
diperoleh dari spektra absorpsi UV-Vis dikonversi menjadi nilai konsentrasi, M
sehingga dapat dilihat penurunan konsentrasi larutan zat warna Remazol
terhadap waktu irradiasi yang digunakan pada proses degradasi fotokatalitik

(Gambar 4.15.).
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Konsentrasi x 10° (M)

Gambar 4.15. Kurva penurunan konsentrasi larutan zat warna Remazol
pada berbagai variasi waktu irradiasi: C, = 2,52x10° M; TiO, = 200 mg.

Dari Gambar 4.15. dapat dilihat bahwa terjadi penurunan konsentrasi
larutan zat warna yang cukup signifikan saat diirradiasi selama 60 menit dan
mulai berkurang saat 90, 120, dan 180 menit.

Untuk menentukan waktu irradiasi yang digunakan dalam proses
degradasi fotokatalitik larutan zat warna Remazol, nilai penurunan

konsentrasi larutan dikonversi menjadi persentase degradasi (Gambar 4.16.).
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Gambar 4.16. Kurva persentase degradasi larutan zat warna Remazol pada
berbagai variasi waktu irradiasi: C, = 2,52x10™° M; TiO, = 200 mg.

Dari Gambar 4.16 dapat dilihat bahwa persentase degradasi larutan
zat warna Remazol semakin meningkat seiring dengan bertambahnya waktu
irradiasi. Persentase degradasi larutan zat warna Remazol pada waktu
irradiasi 120 menit adalah sebesar 95,72%. Sedangkan persentase
degradasi larutan zat warna Remazol pada waktu irradiasi 180 menit adalah
sebesar 95,93%. Dapat dilihat bahwa perbedaan nilai persentase degradasi
pada waktu irradiasi 120 dan 180 menit tidak berbeda secara signifikan.
Dapat disimpulkan waktu irradiasi yang digunakan untuk proses degradasi

fotokatalitik larutan zat warna Remazol adalah 120 menit (2 jam).
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4.3.3. Pengaruh pH

Parameter lain yang juga penting dalam suatu proses degradasi
fotokatalitik adalah pH. Untuk melihat pengaruh pH terhadap proses
degradasi fotokatalitik larutan zat warna Remazol, dilakukan pengujian
dengan memvariasikan pH 3,13; 5,28; 6,90; 9,13 dan 10,92. Variasi pH
tersebut diuji pada larutan zat warna dengan konsentrasi 2,52x10° M
menggunakan 200 mg TiO, dan waktu irradiasi selama 120 menit.

Untuk mengetahui kestabilan dari larutan zat warna Remazol
terhadap pH, maka absorbansi dari larutan awal diukur terlebih dahulu

menggunakan spektrofotometer UV-Vis.

0.7 T T T I T I T T
0.6 —
522 nm 7
0.5 i
IS 04 e D313 |-
5 N PFT R, s
2 0.3 —pHG6,90 |
< —pH9,13 |1
0.2 —pH 10,92 |7

0 N !
200 300 400 500 600 700 800
Panjang Gelombang (nm)

Gambar 4.17. Spektra absorpsi larutan zat warna Remazol 2,52x10° M
sebelum irradiasi pada berbagai variasi pH.
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Dari Gambar 4.17 dapat dilihat bahwa absorbansi dan panjang
gelombang maksimum larutan zat warna Remazol pada pH 3,13; 5,28; 6,90;
dan 9,13 relatif sama. Hal ini berarti larutan zat warna Remazol cukup stabil
pada range pH tersebut. Sedangkan pada pH 10,92, terjadi penurunan
absorbansi dan pergeseran panjang gelombang maksimum dari 518 nm
menjadi 522 nm. Hal ini berarti larutan zat warna Remazol tidak stabil pada
pH 10,92. Ini mungkin disebabkan oleh banyaknya konsentrasi OH™ dalam
larutan sehingga mempengaruhi struktur molekul dari zat warna Remazol.
Ketidakstabilan dari molekul zat warna juga dapat diamati secara visual

melalui perubahan warna larutan (Gambar 4.18).

Gambar 4.18. Warna larutan Remazol pada pH 6,90 dan 10,92.

Selanjutnya, larutan zat warna Remazol pada berbagai variasi pH
tersebut diuji dengan menggunakan 200 mg TiO, dan waktu irradiasi selama
120 menit. Warna larutan zat warna Remazol sebelum dan sesudah irradiasi

dapat dilihat pada Gambar 4.19.
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(a)

(b)

Gambar 4.19. Warna larutan zat warna Remazol sebelum (a) dan sesudah
irradiasi (b); Co = 2,52x10° M; TiO, = 200 mg, waktu irradiasi = 120 menit.
(kiri ke kanan: pH 3,13; 5,28; 6,90; 9,13 dan 10,92).

Dari Gambar 4.19. dapat dilihat bahwa warna larutan zat warna
Remazol sebelum dan sesudah irradiasi mengalami perubahan, yang
menandakan terjadinya proses degradasi. Namun, sukar ditentukan
besarnya persentase degradasi dari masing-masing pH karena warna larutan
pada akhir reaksi yang tampak oleh mata cenderung sama (bening). Untuk
mengatasi permasalahan ini, dilakukan pengamatan pada spektra absorpsi
larutan zat warna Remazol. Hasil pengujian berupa spektra absorpsi UV-Vis
sebelum dan sesudah irradiasi dapat dilihat pada Lampiran 2.

Nilai absorbansi pada panjang gelombang maksimum (518 nm) yang
diperoleh dari spektra absorpsi UV-Vis lalu dikonversi menjadi nilai
konsentrasi, M dan persentase degradasi untuk menentukan pH yang
digunakan untuk proses degradasi larutan zat warna Remazol (Tabel 4.2.

dan Gambar 4.20).
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Tabel 4.2. Nilai persentase degradasi larutan zat warna Remazol pada

berbagai variasi pH.

pH

Co (M)

Ct (M)

% degradasi

3,13

2,52x10°

0

100

5,28

2.52x10°

3,60x1077

98,57

6,90

2,52x10°

1,080x10®

95,72

9,13

2.48x10™°

1,08x10°®

95,64

10,92

2.27x10°

1,34x10°

94,10
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Gambar 4.20. Kurva persentase degradasi larutan zat warna Remazol pada
berbagai variasi pH: C, = 2,52x10° M; TiO, = 200 mg, waktu irradiasi = 120
menit.

Dari Tabel 4.2 dan Gambar 4.20 dapat dilihat bahwa persentase

degradasi larutan zat warna Remazol mencapai 100% pada pH 3,13 dan

Degradasi fotokatalitik..., Natalia Gunadi, FMIPA Ul, 2008



66

kemudian cenderung menurun seiring dengan meningkatnya pH. Hal ini
dipengaruhi oleh struktur molekul zat warna Remazol dan muatan permukaan
katalis TiO,. Point of zero charge (pzc) untuk TiO, adalah pH 6,8 sehingga
pada pH asam (pH<pzc), permukaan katalis akan bermuatan positif

sedangkan pada pH basa (pH>pzc), permukaan katalis akan bermuatan

negatif.'
pH<pzc : TiOH + H* « TiOH,"
oH>pzc  : TiOH + OH <« TiO +H,0

Remazol merupakan zat warna dengan gugus sulfonat yang bermuatan
negatif sehingga pada pH asam, zat warna ini akan mengalami tarik menarik
muatan dengan permukaan katalis TiO, mengakibatkan proses adsorpsi lebih
mudah terjadi dan meningkatkan efisiensi proses degradasi fotokatalitik.
Selain itu, pH asam juga dapat menyebabkan terbentuknya radikal hidroksil

(*OH) seperti tampak pada persamaan berikut:

€cg t O2(ads) > 02" (ads)
Oz._ + H* — HOz.
2 HO, — O, + H»O,

H.O, + 02" (ads) — ‘WL O + O
Sedangkan pada pH basa, terjadi tolak menolak muatan antara zat warna
dengan permukaan katalis TiO, sehingga menghambat proses adsorpsi dan
menurunkan efisiensi proses degradasi fotokatalitik.

Oleh karena itu, pH 3,13 ditentukan sebagai pH yang digunakan untuk

proses degradasi fotokatalitik larutan zat warna Remazol.
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4.3.4. Pengaruh Konsentrasi Larutan Zat Warna Remazol

Untuk melihat pengaruh konsentrasi larutan zat warna Remazol
terhadap proses degradasi, dilakukan uji degradasi pada berbagai variasi
larutan zat warna Remazol dengan menggunakan jumlah TiO,, waktu
irradiasi, dan pH yang telah ditentukan sebelumnya. Konsentrasi larutan zat
warna Remazol divariasikan menjadi 5,04x10° M; 9,87x10° M; 2,52x10™° M;
5,02x10° M; dan 9,86x10° M. Larutan-larutan tersebut dibuat pada pH 3 dan
diuji menggunakan 200 mg TiO, dengan waktu irradiasi selama 120 menit.
Warna larutan zat warna Remazol sebelum dan sesudah irradiasi dapat

dilihat pada Gambar 4.21.

(a)

(b)

Gambar 4.21. Warna larutan zat warna Remazol sebelum (a) dan sesudah
irradiasi (b): TiO, = 200 mg, waktu irradiasi = 120 menit, pH = 3.
(kiri ke kanan: C, = 5,04x10° M; 9,87x10° M; 2,52x10° M; 5,02x107° M; dan
9,86x10™° M).

Dari Gambar 4.21. dapat dilihat bahwa warna larutan zat warna

Remazol sebelum dan sesudah irradiasi mengalami perubahan, yang

menandakan terjadinya proses degradasi. Pada larutan zat warna Remazol
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dengan konsentrasi awal 5,04x10° M; 9,87x10° M; dan 2,52x10™° M, warna
akhir larutan sesudah irradiasi menjadi bening. Sedangkan pada larutan zat
warna Remazol dengan konsentrasi awal 5,02x10° M dan 9,86x10° M,
warna akhir larutan sesudah irradiasi masih berwarna. Bening kemerahan
untuk larutan zat warna Remazol dengan konsentrasi awal 5,02x10° M dan
ungu untuk larutan zat warna Remazol dengan konsentrasi awal 9,86x10° M.
Tersisanya warna pada larutan akhir zat warna Remazol sesudah irradiasi
mengindikasikan belum sempurnanya proses degradasi. Untuk mengetahui
secara jelas persentase degradasi dari masing-masing konsentrasi, dilakukan
pengamatan spektra absorpsi UV-Vis larutan zat warna Remazol. Hasil
pengujian berupa spektra absorpsi UV-Vis sebelum dan sesudah irradiasi
dapat dilihat pada Lampiran 3. Sedangkan warna larutan zat warna Remazol
setiap selang waktu irradiasi tertentu dapat dilihat pada Lampiran 4.

Nilai absorbansi pada panjang gelombang maksimum (518 nm) yang
diperoleh dari spektra absorpsi UV-Vis dikonversi menjadi nilai konsentrasi, M
dan persentase degradasi untuk menentukan konsentrasi Remazol
maksimum bagi proses degradasi fotokatalitik (Tabel 4.3. dan Gambar 4.22).

Dari Tabel 4.3 dan Gambar 4.22 dapat dilihat bahwa persentase
degradasi larutan zat warna Remazol mencapai 100% untuk konsentrasi
awal sebesar 5,04x10° M; 9,87x10°° M; dan 2,52x10™° M. Lalu menurun
menjadi 98,87% untuk konsentrasi awal sebesar 5,02x10° M dan 82,23%

untuk konsentrasi awal sebesar 9,86x10'5 M.
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Tabel 4.3. Nilai persentase degradasi larutan zat warna Remazol pada
berbagai variasi konsentrasi.

Co (M) Ct (M) % degradasi
5,04x10° 0 100
9,87x10® 0 100
2,52x10° 0 100
5,02x10° 5,65x107 98,87
9,86x10° 1,75x107° 82,23
110
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Gambar 4.22. Kurva persentase degradasi larutan zat warna Remazol pada
berbagai variasi konsentrasi: TiO, = 200 mg, waktu irradiasi = 120 menit, pH

= 3.

Menurunnya persentase degradasi untuk konsentrasi awal sebesar

5,02x10™° M dan 9,86x10™°> M mungkin disebabkan oleh efek penyaringan
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sinar UV oleh molekul zat warna itu sendiri (UV-screening effect). Pada
larutan zat warna dengan konsentrasi tinggi, sejumlah tertentu sinar UV
mungkin diserap lebih banyak oleh molekul zat warna daripada oleh partikel
TiO2 sehingga mengurangi konsentrasi *OH dan O, dan menyebabkan
penurunan efisiensi dari reaksi katalitik. "

Oleh karena itu, konsentrasi larutan zat warna Remazol yang masih
bisa didegradasi secara maksimum pada proses fotokatalitik ini adalah

sebesar 2,52x10° M.

4.4. Penentuan Nilai Tetapan Laju Degradasi (kg)

Ada beberapa metode untuk menentukan nilai tetapan laju degradasi
(kg). Pada penelitian ini digunakan tiga metode penentuan nilai tetapan laju
degradasi, yaitu: metode orde satu, metode Langmuir-Hinshelwood, dan

metode laju reaksi awal (initial rate).

4.4.1. Metode Orde Satu

Pada penelitian ini, metode orde satu digunakan untuk menentukan
nilai tetapan laju degradasi (kq), karena reaksi degradasi yang terjadi pada
setiap kondisi hanya berasal dari zat warna Remazol saja. Hal ini dapat
dibuktikan dengan menggunakan persamaan orde satu berikut:

A > B
-dA/dt = k [A]
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[ dA/[A] = - [ k dt
In ([At])/ [AO]) = - kt
(Al [Ao]) = e*
[At] [Ao] e™ (4.1)
y b e

Reaksi dapat dibuktikan berorde satu apabila plot antara konsentrasi
waktu t ([At]) terhadap waktu reaksi (t) menghasilkan garis yang linear, sesuai
dengan persamaan 4.1. diatas. Kurva pengaluran konsentrasi terhadap
waktu untuk kondisi fotokatalisis pada berbagai variasi konsentrasi dapat
dilihat pada Lampiran 5. Dari kurva tersebut didapat nilai tetapan laju

degradasi (kq) yang dirangkum pada Tabel 4.4.

Tabel 4.4. Nilai tetapan laju degradasi untuk setiap variasi konsentrasi
larutan zat warna Remazol menggunakan metode orde satu.

Co (M) (|v|'1nr|:gnit'1 )
5,04x10° 3,63x10"
9,87x10° 2,33x10™
2,52x107° 7,96x1072
5,02x10™ 3,43x107
9,86x107° 1,41x10
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4.4.2. Metode Langmuir-Hinshelwood

Metode Langmuir-Hinshelwood mengungkapkan ketergantungan
tingkat pelingkupan permukaan katalis dengan tetapan adsorpsi polutan

organik pada permukaan katalis, seperti tertera di bawah ini:

_ d[REd]__ K Ky Coks x Ky Cred

r = Kg X 4.2
dt 1+ Ky Coks 1 + Ky Cred “-2)

Keterangan:
Red : spesi reduktor
Oks : spesi oksidator
C : konsentrasi

: koefisien aktifitas
K : koefisien Langmuir

Kq : konstanta laju reaksi

Persamaan 4.2. dapat disederhanakan dengan asumsi bahwa
konsentrasi spesi oksidator (Coks), dalam hal ini Oy, dianggap konstan.
Sehingga persamaan 4.2. berubah menjadi:

ARSA) oy HrCoede

1 + Ky Cred (4-3)

Dengan memasukkan nilai y ke dalam koefisien Langmuir, maka

persamaan 4.3. menjadi:

d[Red] _ KK Cred (4.4)

dt 1+ K Cred

kemudian dapat disusun ulang menjadi:

Degradasi fotokatalitik..., Natalia Gunadi, FMIPA Ul, 2008



73

1 +K' Cred
K' Cred

d[Red] = —Kk'dt (4.5)

Integrasi persamaan 4.5. menghasilkan persamaan:

(L Lnct)—(L LnCo)+(Ct-Co)=— Kt (4.6)
p

K:
Persamaan 4.6. dapat disederhanakan menjadi:

(L n €2y = Kkt + (Ct-Co) (4.7)
-

Dengan asumsi bahwa adsorpsi isoterm Langmuir berlaku untuk reaksi
di permukaan dan k’ adalah konstanta orde satu (jika konsentrasi yg
digunakan rendah, C<<1), maka bentuk akhir dari persamaan tersebut dapat

dituliskan sebagai berikut:

Co
5,

Ln

=K't (4.8)

Bila reaksi yang terjadi pada penelitian ini merupakan reaksi orde
pertama, maka dengan pengaluran antara In Co/Ct terhadap waktu reaksi (t)
akan menghasilkan garis yang linear, sesuai dengan persamaan 4.8. diatas.
Kurva pengaluran konsentrasi terhadap waktu untuk kondisi fotokatalisis
pada berbagai variasi konsentrasi dapat dilihat pada Lampiran 6. Dari kurva

tersebut diperoleh nilai tetapan laju degradasi (kq) yang dirangkum dan
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dibandingkan terhadap nilai tetapan laju degradasi (kq) yang diperoleh
menggunakan metode orde satu (Tabel 4.5).
Tabel 4.5. Nilai tetapan laju degradasi untuk setiap variasi konsentrasi

larutan zat warna Remazol menggunakan metode orde satu dan Langmuir-
Hinshelwood.

CoM) | imenich | (vmenit Mimane
5,04x10° |  3,63x10™ 3,62x10" | 3,63x10™" + 7,07x10™
9,87x10° |  2,33x10™ 2,39x107 | 2,36x107" + 4,24x10°
2,52x10° | 7,96x107 8,27x102 | 8,12x10%+2,19x10°
5,02x10° | 3,43x10% 3,75x102 | 3,59x10? + 2,26x10
9,86x10° |  1,41x10? 1,45x10% | 1,43x107 + 2,83x10™

Nilai tetapan laju degradasi yang diperoleh menggunakan metode orde
satu dan Langmuir-Hinshelwood merupakan nilai tetapan laju degradasi
observasi (kobs). Dari tabel 4.5. dapat dilihat bahwa nilai tetapan laju
degradasi semakin kecil dengan meningkatnya konsentrasi larutan zat warna
Remazol , yang mengindikasikan bahwa proses degradasi fotokatalitik
berlangsung lebih cepat pada larutan zat warna dengan konsentrasi lebih
rendah. Hal ini disebabkan dengan menggunakan katalis TiO, yang sama
jumlahnya, maka sisi aktif permukaan TiO, untuk proses degradasi juga akan
berjumlah sama. Sehingga larutan zat warna Remazol dengan konsentrasi

yang lebih rendah akan teradsorpsi seluruhnya pada permukaan TiO;
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mengakibatkan proses fotokatalitik akan berlangsung lebih efisien. Pada
larutan zat warna Remazol dengan konsentrasi yang lebih tinggi,
kemungkinan molekul zat warna tersebut tidak teradsorpsi seluruhnya akibat
terbatasnya jumlah sisi aktif permukaan TiO, sehingga menurunkan efisiensi
proses fotokatalitik. Selain itu, pada larutan zat warna Remazol dengan
konsentrasi tinggi, sejumlah tertentu sinar UV mungkin diserap lebih banyak
oleh molekul zat warna daripada oleh partikel TiO, sehingga mengurangi
konsentrasi *OH dan O,” yang akhirnya juga menyebabkan penurunan
efisiensi proses fotokatalitik. Efisiensi proses fotokatalitik ini berkaitan erat
dengan nilai tetapan laju degradasi. Bila efisiensi proses fotokatalitik
meningkat, maka nilai tetapan laju degradasi pun akan meningkat. Demikian

pula sebaliknya.

4.4.3. Metode Laju Reaksi Awal (Initial Rate)

Metode laju reaksi awal (initial rate) merupakan metode yang
digunakan untuk menentukan nilai tetapan laju degradasi dengan melakukan
variasi konsentrasi awal larutan terlebih dahulu. Dari setiap variasi
konsentrasi awal akan diperoleh nilai laju degradasi awal (r4°) dari masing-
masing konsentrasi, sesuai dengan persamaan berikut:

y = ax? + bx +c
dy/dx =2ax + b

jikax =0, maka: dy/dx=Db
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Nilai b menyatakan nilai laju degradasi awal (ry°). Sebagai contoh, dapat
dilihat pengaluran konsentrasi larutan waktu t ([At]) terhadap waktu reaksi (t)
untuk kondisi fotokatalisis dengan konsentrasi awal larutan zat warna

Remazol 2,52x10° M yang ditunjukkan pada Gambar 4.23.

[X1 0'5] 3 T T T T T T T T T T T
25 —
t y = ax® + bx;— c
’2\ a=1,75x10" 5 T
< 2 b =-2,68x1 05 —
@ G a0 [0 =-2,68x10° |
= 15 .
(O} L J
(2]
5 1+ -
X L 4
0.5 —
0 B T
0 30 60 90 120

Waktu (menit)
Gambar 4.23. Hubungan linear antara konsentrasi dengan waktu pada
kondisi fotokatalisis: C, = 2,52x10° M, pH = 3, TiO, = 200 mg, waktu irradiasi
= 120 menit.
Dengan menggunakan cara yang sama seperti pada contoh di atas, maka
nilai laju degradasi awal (r4°) untuk setiap variasi konsentrasi awal dapat

diperoleh dan ditunjukkan pada Tabel 4.6.

Persamaan laju degradasi awal dapat dilihat sebagai berikut:

A>B
dy/dx = d[A]/dt = k [A]
ra = k [A] (4.9)
y =a X
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Nilai laju degradasi awal (r¢°) yang telah diperoleh kemudian dialurkan
terhadap konsentrasi. Apabila plot menghasilkan garis yang linear, sesuai
dengan persamaan 4.9., maka reaksi dalam penelitian merupakan reaksi
berorde satu. Penentuan dengan metode laju reaksi awal (initial rate) dapat
memberikan nilai tetapan laju degradasi yang lebih tepat, karena dengan
metode ini nilai tetapan laju degradasi ditentukan dari rata-rata laju degradasi

awal (ry°) pada berbagai konsentrasi awal larutan.

Tabel 4.6. Nilai laju degradasi awal (r4°) untuk setiap variasi konsentrasi

awal larutan zat warna Remazol

o (mg;:itﬂ
5,04x10°° -1,73x10°®
9,87x10%° -2,14x10°®
2,52x107° -2,68x10°
5,02x107° -2,97x10°®
9,86x10° -4,13x10°®

Nilai laju degradasi awal (r¢°) yang tercantum pada Tabel 4.6. dialurkan
terhadap konsentrasi larutan awal untuk memperoleh nilai tetapan laju

degradasi yang sebenarnya, seperti dapat dilihat pada Gambar 4.24.
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Gambar 4.24. Hubungan linear antara laju degradasi awal (r4°) dengan
konsentrasi larutan awal pada kondisi fotokatalisis TiOx.

Dengan metode laju reaksi awal (initial rate), diperoleh nilai tetapan
laju degradasi sebenarnya untuk variasi konsentrasi larutan zat warna
Remazol pada kondisi fotokatalisis TiO, sebesar 2,35x102 M'menit™.
Sedangkan, nilai tetapan laju degradasi yang diperoleh dengan metode orde
satu dan Langmuir-Hinshelwood berkisar antara 1,43x102 = 3,63x10™

M 'menit™.

4.5. Penentuan COD

Selama proses fotokatalitik, molekul zat warna Remazol terdegradasi
membentuk senyawa organik intermediet yang diharapkan akan teroksidasi

lebih lanjut menjadi CO, dan H,O. Banyaknya kandungan senyawa organik
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yang masih terdapat pada larutan zat warna Remazol dapat ditentukan
dengan nilai COD.

Untuk menentukan nilai COD yang terkandung di dalam larutan zat
warna Remazol, diperlukan kurva kalibrasi standar nilai COD. Kurva
kalibrasi standar diperoleh dengan memvariasikan nilai COD KHP sebesar 0;
20; 50; 80; 120; dan 150 mg O2/L. Dengan mengalurkan nilai absorbansi
terhadap nilai COD, maka dapat diperoleh suatu persamaan garis untuk
penentuan COD. Kurva kalibrasi standar untuk penentuan COD dapat dilihat

pada Gambar 4.25.

1 T T T T T T T T T T T T

0.8

06

04

Absorbansi

y=5,34x10 > x

0.2
r? =0,982

0 40 80 120 160
COD (mg O2/L)

Gambar 4.25. Kurva kalibrasi standar untuk penentuan COD.

Nilai COD larutan zat warna Remazol diperoleh dengan memasukkan
nilai absorbansi ion bikromat yang bereaksi (sebagai harga y) ke dalam

persamaan y = 5,34x10™ x. Plot nilai COD terhadap waktu irradiasi

Degradasi fotokatalitik..., Natalia Gunadi, FMIPA Ul, 2008



80

ditunjukkan pada Gambar 4.26. Sedangkan kurva persentase penurunan

COD terhadap waktu irradiasi dapat dilihat pada Gambar 4.27.

210

205 1

200

9

COD (mg QL)
(@)

190

185

180 T T T
0 30 60 90 120

Waktu (menit)

Gambar 4.26. Kurva penurunan nilai COD larutan zat warna Remazol
terhadap waktu.

12

% Penurunan COD

0 T T T
0 30 60 90 120

Waktu (menit)

Gambar 4.27. Kurva persentase penurunan COD larutan zat warna Remazol
terhadap waktu.
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Dari Gambar 4.26. dapat dilihat bahwa nilai COD semakin menurun
seiring dengan bertambahnya waktu irradiasi dan mencapai 10,95% saat
waktu irradiasi 120 menit (Gambar 4.27). Menurunnya nilai COD
menunjukkan bahwa kandungan senyawa organik yang terdapat dalam
sampel larutan zat warna Remazol semakin berkurang, yang
mengindikasikan bahwa telah terjadi proses degradasi molekul zat warna.

Untuk melihat hubungan antara nilai COD dengan proses degradasi,
dibuat kurva gabungan persentase degradasi dan penurunan COD terhadap

waktu irradiasi seperti dapat dilihat pada Gambar 4.28.

100 .
90 B degradasi
80
70
60
50
40
30
20
10

® penurunan COD

senyawa
organik _
intermediet

Persentase (%)

Waktu (menit)

Gambar 4.28. Kurva gabungan persentase degradasi dan penurunan COD
terhadap waktu irradiasi.

Dari Gambar 4.28. dapat dilihat bahwa baik persentase degradasi
maupun penurunan COD semakin meningkat dengan bertambahnya waktu

irradiasi. Persentase penurunan COD paling besar diperoleh saat waktu
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irradiasi 120 menit, yaitu 10,95% dengan persentase degradasi sebesar
95,72%. Kecilnya nilai persentase penurunan COD dibandingkan terhadap
persentase degradasi mengindikasikan bahwa hasil degradasi molekul zat
warna Remazol belum seluruhnya berupa CO, dan H,O melainkan masih
berupa senyawa organik intermediet yang terdeteksi pada daerah UV di
sekitar 240-260 nm dengan nilai absorptivitas molar (¢) rendah. Senyawa
organik intermediet yang terbentuk diperkirakan adalah senyawa amina
aromatik, benzen sulfonat, benzoquinon, naphthoquinon, serta senyawa-
senyawa asam alifatik seperti asam format dan oksalat, dengan mekanisme

degradasi fotokatalitik seperti tertera pada Gambar 2.2.
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5.1.

BAB V

KESIMPULAN DAN SARAN

Kesimpulan

Berdasarkan hasil penelitian, dapat diambil kesimpulan bahwa:

. Metode fotokatalitik telah berhasil diaplikasikan untuk proses

degradasi larutan zat warna Remazol Red RB 133.

. Parameter pengukuran seperti jumlah TiO,, waktu irradiasi, pH, dan

konsentrasi larutan zat warna memegang peranan penting dalam
efisiensi proses fotokatalitik.

Kondisi degradasi fotokatalitik zat warna Remazol Red RB 133 adalah
menggunakan 200 mg TiO», pH 3,13 dan waktu radiasi selama 120

menit, dengan persentase degradasi mencapai 100%.

. Konsentrasi larutan zat warna Remazol Red RB 133 yang masih bisa

didegradasi secara maksimal adalah sebesar 2,52x10™ M.

. Hasil degradasi fotokatalitik dengan persentase penurunan COD

sebesar 10,95% menunjukkan bahwa dalam larutan sampel masih
terkandung senyawa organik intermediet (proses mineralisasi belum
sempurna).

Degradasi fotokatalitik zat warna Remazol Red RB 133 merupakan
reaksi orde satu dengan nilai tetapan laju degradasi 2,35x10

M*menit™.
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5.2.

Saran

Saran yang dapat diberikan untuk penelitian selanjutnya adalah:

. Melakukan uji degradasi fotokatalitik dengan penambahan agen

oksidan, agar dapat diketahui pengaruh adanya agen oksidan

terhadap laju degradasi fotokatalitik.

. Melakukan analisa senyawa intermediet dan produk yang terbentuk

selama proses degradasi fotokatalitik menggunakan HPLC dan
GCMS.
Mempelajari mekanisme reaksi degradasi fotokatalitik senyawa yang

diujicobakan.

. Mencari suatu metode tambahan untuk meningkatkan proses

mineralisasi.

. Melakukan uji degradasi fotokatalitik menggunakan sistem

immobilisasi untuk melihat efektivitas dan efisiensinya dalam proses

degradasi dibandingkan terhadap sistem suspensi.
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LAMPIRAN

Lampiran 1. Diagram alir prosedur kerja

dalam Sistem TiO, Suspensi

Degradasi Fotokatalitik Zat Warna Remazol Red RB 133

Karakterisasi Larutan Zat Warna
Remazol Red RB 133
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Lampiran 2. Spektra absorpsi UV-Vis larutan zat warna Remazol
sebelum dan sesudah irradiasi pada berbagai variasi pH

(Co = 2,52x10° M; TiO, = 200 mg, waktu irradiasi = 120 menit)
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Lampiran 3. Spektra absorpsi UV-Vis larutan zat warna Remazol
sebelum dan sesudah irradiasi pada berbagai variasi konsentrasi

(TiO2 = 200 mg, waktu irradiasi = 120 menit, pH = 3)

Co =5,04x10° M

0-15 T T T T T T

—— 0 menit

— 2 menit
01 — 5 menit
— 7 menit |

I —— 15 menit
i %\ 30 menit |
i —— 45 menit |

0.05 | ~ 60menit |
—— 90 menit [

il f, / —— 120 menit ]

Absorbansi

200 300 400 500 600 700 800
Panjang Gelombang (nm)

Degradasi fotokatalitik..., Natalia Gunadi, FMIPA Ul, 2008



94

Co =9,87x10¢ M
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Co = 5,02x102 M
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Lampiran 4. Warna larutan zat warna Remazol setiap selang waktu
irradiasi tertentu pada berbagai variasi konsentrasi

(kiri ke kanan: 0; 2; 5; 7; 15; 30; 45; 60; 90; 120 menit)
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Co =9,87x10°M

m, i L,ﬁ L
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Co =2,52x10° M

Co =5,02x10° M

Co =9,86x102 M

Degradasi fotokatalitik..., Natalia Gunadi, FMIPA Ul, 2008



98

Lampiran 5. Penentuan nilai tetapan laju reaksi untuk setiap variasi
konsentrasi larutan zat warna Remazol dengan metode orde satu pada
kondisi fotokatalisis

(TiO2 = 200 mg, waktu irradiasi = 120 menit, pH = 3)

Co = 5,04x10°¢ M
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Lampiran 6. Penentuan nilai tetapan laju reaksi untuk setiap variasi
konsentrasi larutan zat warna Remazol dengan metode Langmuir-
Hinshelwood pada kondisi fotokatalisis

(TiO2 = 200 mg, waktu irradiasi = 120 menit, pH = 3)
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Co =2,52x102 M
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Co = 9,86x10° M
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(b). tampak atas

Lampiran 8. COD Digester Block
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