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Abstrak

Zat warna metilen biru dalam air limbah menyebabkan dampak negatif terhadap lingkungan karena bersifat
toksik dan karsinogenik. Metode fotokatalisis merupakan bagian dari Advanced Oxidation Process (AOP).
Doping nitrogen pada TiO2 menghasilkan katalis N-TiO2, sehingga proses fotokatalisis dapat dilakukan
pada cahaya tampak. Pengimpregnasian N-TiO, dengan bentonit teraktivasi dilakukan untuk meningkatkan
kemampuan metode fotokatalisis. Penelitian ini bertujuan untuk menganalisis efektivitas N-TiO2/bentonit
teraktivasi dengan konsentrasi komposit sebesar 0,02 gram/100 mL metilen biru 25 ppm. Proses
fotokatalisis-adsorpsi dilakukan secara batch pada rasio mol N:Ti (1:1 dan 3:1), waktu iradiasi (15-120
menit) dan sumber foton (dengan iradiasi dan tanpa iradiasi). Penyisihan metilen biru paling optimum
didapatkan pada proses fotokatalitik selama 120 menit. N-TiO./bentonit teraktivasi rasio N:Ti 1:1 mampu
mereduksi kandungan metilen biru dengan efektivitas sebesar 97,977% (dengan iradiasi) dan 77,589%
(tanpa iradiasi). N-TiO/bentonit teraktivasi rasio N:Ti 3:1 mampu mereduksi kandungan metilen biru
dengan efektivitas sebesar 77,74% (dengan iradiasi) dan 81,134% (tanpa iradiasi). Kinetika reaksi dengan
iradiasi cenderung berlangsung pada orde nol.
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1. PENDAHULUAN

Metilen biru salah satu pewarna sintetik yang banyak digunakan pada proses produksi industri tekstil.
Penggunaan pewarna sintetik berpotensi menghasilkan limbah cair pewarna yang dapat mencemari
lingkungan. Zat warna sintesis bersifat toksik dan karsinogenik, sehingga dapat menyebabkan dampak
negatif terhadap lingkungan (Benhouria, 2015). Salah satu dampak negatif yang ditimbulkan oleh tingginya
kandungan zat warna metilen biru pada area perairan yaitu terganggunya ekosistem perairan.

Metode fotokatalisis-adsorpsi merupakan gabungan metode fotokatalisis dan adsorpsi. Metode ini
merupakan salah satu metode yang digunakan dalam proses reduksi unsur dan/atau senyawa pencemar pada
air limbah. Penggunaan metode fotokatalisis-adsorpsi adalah untuk meningkatkan kelebihan yang dimiliki
oleh masing-masing metode. Metode fotokatalisis tidak selektif terhadap polutan tertentu, memiliki
efisiensi tinggi, harga relatif murah, tidak beracun, dan tidak menghasilkan produk pencemar (Zendehzaban
dkk., 2013). Proses fotokatalisis menggunakan TiO, memiliki beberapa kelebihan antara lain
kelimpahannya tinggi, toksisitas rendah, stabilitas tinggi, dan aktivitas fotokatalitik yang unggul (Zhang
dkk., 2015).

Menurut Sinhamahapatra dkk., (2015), bahwa aktivitas fotokatalitik TiO, hanya dapat dilakukan
dibawah penyinaran UV. Hal tersebut dikarenakan TiO, murni memiliki band gap yang besar (sekitar 3,2
eV untuk anatase). Menurut Ejhieh (2010), bahwa sumber radiasi UV yang umum digunakan relatif mahal
dan berbahaya bagi manusia. Sumber energi baru memiliki beberapa kriteria penting, yaitu biaya rendah,
ketersediaannya cukup, aman, dan bebas polusi. Doping dengan N dapat dijadikan sebagai alternatif untuk
mengubah aktivitas katalis TiO, (Barkul, 2016). Doping nitrogen bertujuan untuk mengatur beberapa
keadaan pada tepi pita valensi, mengatur band gap optik dan bertindak sebagai donor superfisial (Asahi
dkk., 2014). Unsur nitrogen dapat diperoleh dari urea, karena urea memiliki kandungan nitrogen yang
cukup tinggi, harganya relatif terjangkau dan harganya relatif rendah (Fraditsari dkk., 2015). Menurut
Chung dkk., (2021), bahwa proses fotokatalitik menggunakan katalis N-TiO, dengan radiasi lampu LED
selama 120 menit memiliki kemampuan penyisihan mencapai 30% pada metilen biru 50 ppm.
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Material fotokatalis umumnya memiliki kemampuan adsorpsi lebih rendah dibandingkan dengan
material adsorben, sehingga laju reduksi fotokatalitik cukup rendah. Impregnasi partikel TiO, pada lapisan
mineral lempung merupakan solusi potensial terhadap permasalahan tersebut. Mineral lempung yang
terimpregnasi dengan TiO; memiliki stabilitas termal yang tinggi dan ukuran pori lebih besar
(Suwanchawalit dan Wongnawa, 2008; Rossetto dkk., 2010). Bentonit merupakan salah satu jenis mineral
lempung yang banyak dimanfaatkan menjadi adsorben. Penambahan bentonit dapat dijadikan alternatif
untuk meningkatkan aktivitas fotokatalis dari TiO2. Menurut Teplitskiy (2005), bahwa bentonit mempunyai
sifat mengadsorbsi karena ukuran partikel koloidnya sangat kecil dan memiliki kapasitas permukaan ion
yang tinggi.

Pada penelitian ini, dilakukan sintesis N-TiO; dan selanjutnya dilakukan impregnasi dengan bentonit
teraktivasi sebagai bahan penyangga N-TiO,. Efektivitas penyisihan metilen biru menggunakan N-
TiO/bentonit teraktivasi dilakukan uji variasi waktu iradiasi, rasio N:Ti dan sumber foton agar dapat
diketahui pengaruh dari ketiga aspek tersebut.

2. METODOLOGI
2.1 Alat dan Bahan Penelitian

Alat yang digunakan pada penelitian ini adalah Lampu LED Phillips 8 Watt (4 buah), kotak uiji,
Glassware, Centrifuge, Stopwatch, Spektrofotometer UV-Vis, Furnace, Oven, Neraca Analitik, Desikator,
Ayakan 100 mesh. Bahan yang digunakan adalah HCI 37% Merck, NaOH SAP, Ethanol 96%, Metilen Biru
Merck, Urea Merck, TiO, Merck, dan Bentonit Teknis.

2.2 Aktivasi Bentonit

Proses aktivasi bentonit dilakukan dengan menambahkan larutan HCI 2 M sebanyak 2 mL setiap 1
gram bentonit teknis, selanjutnya dilakukan pencucian menggunakan NaOH hingga didapatkan pH < 5.
Bentonit dikeringkan pada suhu 105°C hingga beratnya konstan.

2.3 Sintesis N-TiOz

Sintesis N-TiO; dilakukan menggunakan metode sonikasi dengan menambahkan massa urea:TiO;
sebanyak (7,945:20 dan 22,485:20 gram) pada akuademineral dengan perbandingan 1:2. N-TiO;
dikeringkan menggunakan oven 110°C selama 3 jam dan dilakukan kalsinasi pada suhu 550°C selama 2
jam.

2.4 Sintesis N-TiO2/Bentonit Teraktivasi

Proses impregnasi bentonit teraktivasi dengan N-TiO; dilakukan dengan menggunakan etanol 96%.
Etanol merupakan pelarut yang digunakan untuk mendispersikan kristal N-TiO. ke pori-pori bentonit
teraktivasi. Campuran N-TiO, dan bentonit teraktivasi dihomogenkan selama 5 jam, selanjutnya
dikeringkan menggunakan oven dan dilakukan kalsinasi pada suhu 500°C selama 5 jam.

2.5 Pengujian Efektivitas N-TiO2/Bentonit Teraktivasi

Efektivitas N-TiOa/bentonit teraktivasi dilakukan dengan menguji kemampuan N-TiO./bentonit
teraktivasi dalam mereduksi kandungan metilen biru. Metilen biru 25 ppm dilakukan proses fotokatalisis
pada variasi waktu 15, 30, 45, 60, 75, 90, dan 120 menit. Proses fotokatalisis dilakukan dengan
menggunakan N-TiO/bentonit teraktivasi dibawah iradiasi lampu LED dan kondisi gelap. Hasil pengujian
dilakukan sentrifugasi dengan kecepatan 2500 rpm selama 10 menit, selanjutnya filtrat dilakukan
pembacaan menggunakan spektrofotometer UV-Vis dengan panjang gelombang 665 nm.

3.  HASIL DAN PEMBAHASAN

Hasil pengujian efektivitas N-TiOz/bentonit teraktivasi terhadap penyisihan metilen biru
menggunakan metode adsorpsi-fotokatalisis dipengaruhi waktu iradiasi dan sumber foton disajikan pada
Gambar 1.

Berdasarkan Gambar 1 diketahui bahwa kemampuan penyisihan metilen biru mengalami
peningkatan dengan bertambahnya waktu iradiasi. Pengujian terhadap kemampuan penyisihan metilen biru
dilakukan dengan variasi waktu 15, 30, 45, 60, 75, 90, dan 120 menit pada konsentrasi metilen biru 25 ppm.
Penyisihan optimum metilen biru menggunakan N-TiO2/bentonit teraktivasi terjadi pada waktu iradiasi
120 menit. Pengujian menggunakan komposit A dengan iradiasi didapatkan efektivitas penyisihan sebesar
97,977 % dan tanpa iradiasi sebesar 77,589 %. Pengujian menggunakan komposit B dengan iradiasi
didapatkan efektivitas penyisihan sebesar 77,74 % dan tanpa iradiasi sebesar 81,134 %.
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Gambar 1. Pengaruh Sumber Foton pada (a) Komposit A (N:Ti 1:1) dan (b) Komposit B (N:Ti 3:1)

Peningkatan rasio N:Ti berbanding terbalik dengan efektivitas penyisihan metilen biru baik dengan
iradiasi atau tanpa iradiasi. Berdasarkan Gambar 1 diketahui bahwa meningkatnya rasio N: Ti menunjukkan
terjadi penurunan penyisihan metilen biru dengan iradiasi atau tanpa iradiasi. Menurut Irie dkk., (2003)
bahwa tingginya doping nitrogen dapat menyebabkan sejumlah besar kekosongan oksigen pada TiO».
Adanya cacat kristal TiO, menyebabkan terjadinya rekombinasi elektron terfotoeksitasi dan lubang positif
yang berdampak pada aktivitas fotokatalisis. Peningkatan jumlah dopan dapat menurunkan laju
fotodegradasi. Hal tersebut dapat dikarenakan banyaknya atom N yang menggantikan atom O, sehingga
menyebabkan kekosongan oksigen dan Ti®*. Beberapa kekosongan oksigen dan Ti®* menjadi pusat
rekombinasi lubang fotoinduksi dan elektron (h*/e’), sehingga mengakibatkan penurunan aktivitas
fotokatalitik (Pawar dkk.,2020). Menurut Hsing (2018) bahwa kandungan TiO- berpengaruh terhadap laju
penyisihan, sehingga semakin tinggi rasio N:Ti maka kandungan dari TiO, murni mengalami penurunan.

Tabel 1. Kinetika Reaksi dengan Iradiasi

Kinetika Reaksi
Jenis Jenis Orde Nol Orde Satu Orde Dua
Katalis Iradiasi K - K ~ K o
(mol.menit?) (mol.menit?) (mol.menit?)
Rasio 1:1 LED 0,0004 0,9423 0,0226 0,6322 3,584 0,3834
Rasio 3:1 LED 0,0004 0,9593 0,0107 0,9246 0,326 0,364

Tabel 1 berisikan perhitungan kinetika reaksi proses fotokatalisis metilen biru dengan iradiasi dengan
memiliki kecenderungan kinetika reaksi pada orde nol. Hal yang sama juga terjadi pada penelitian yang
dilakukan oleh Jafari dkk., (2015) dan Nawaz (2020). Menurut Ola dkk., (2013), bahwa konsentrasi tidak
mempengaruhi laju reaksi pada model kinetika reaksi orde nol. Kemampuan larutan dalam menyerap energi
foton berbanding lurus dengan kenaikan konsentrasi larutan, sehingga kemampuan katalis dalam menyerap
energi foton akan menurun (Liu, 2013).

4. KESIMPULAN

N-TiO2/bentonit teraktivasi memiliki efektivitas dalam mereduksi metilen biru pada air limbah. Proses
penyisihan dipengaruhi oleh waktu iradiasi, sumber foton dan rasio N:Ti. Efektivitas mengalami
peningkatan seiring dengan lamanya waktu iradiasi dan mengalami penurunan seiring dengan
bertambahnya rasio N:Ti. Penyisihan metilen biru paling optimum didapatkan pada proses fotokatalitik
selama 120 menit. Efektivitas penyisihan metilen biru menggunakan N-TiO./bentonit teraktivasi dengan
rasio N:Ti (1:1) mencapai 97,977% (dengan iradiasi) dan 77,589% (tanpa iradiasi). Efektivitas penyisihan
metilen biru menggunakan N-TiO/bentonit teraktivasi dengan rasio N:Ti (3:1) mencapai 77,74% (dengan
iradiasi) dan 81,134% (tanpa iradiasi). Proses fotokatalitik dengan adanya iradiasi memiliki kecenderungan
kinetika reaksi pada orde nol.
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