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FOTODEGRADASI CONGO RED
DENGAN KATALIS TiO: MONTMORILLONIT

INTISARI

Ira Festianti
NIM006J2 05I

MontmoriUonit tenpilar'seS 208^2 mT ^ ,UaS. Pem",kaan ^m ^•nemmjukan penin£kaLtoe!?6787™VST '°,a' >"* f te,al> *n*r juga
Montoorillonh teninggi dSd, „,h!m„ ? ^/g ,'Kne"ma" "™<iunga„ Ti dalam

spektoskopi UV menZuCSi™8^ ^ f"* berhas" Anal,sis ^"San
dikatalis dengan Ti^ZZnSfZTT k<"Ba"raS' """fi0 "a* ***>"
bahwa degradasi co"g„ „S™"£" tSFtT? T W ya"« ™»*l»n
diketahui benalan n^XT^7^L T "** "^k^ degradasi c0"«0 ™*memt'. menS"™to orde 1 dengan konstanta laju reaksi sebesar 0*00609

Kata kunci: fotodegradasi, congo red, TiQ2 MoMmorillonit, spektroskopi UV.
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PHOTODEGRADATION OF CONGO RED USING
TK)2-MONTMORILLONITE CATALYST

ABSTRACT

Ira Festianti

NIM 00 612 051

con™^a^a°JT!?J"PUlared montmorillonite **** application as a catalyst forcongo red degradation has been carried out.

rniii. Ti(Vpi"ared montmoriJionrte was synthesized by intercalating Ti polycation(pillaring agenT) into gallery of the montmorillonite. The calcined product was anllyzeS
2Lo»^ diffractometry porosimetry and neutron activation analysis methods. The
congo red photodegradation was studied by UV-spectroscopy method

The XRD analysis results showed that the basal spacings of Ti02-pillared
TTSS""^^ 6'56 A- ""* *"*?"> •""** «"* s*owe*that the ™ "g
?67 8?v in^w T ™2°812 "^ ^ ,nCreaSing °f t0tai P°re volume ™26 870/ rlLi1?* V*^ Ttent 0t Tl in Ae T«WH«cd montmorillonite was26 87/o (w/w) It indicated that the pillarization of pillared montmorillonite with TiO,
concn^T^1- ?" ^ s^°P^ometry analysis showed that the congo red
concentration was decreased after the suspention ofTi02-pillared montmoriilonite-conao
SteST?TU^t11The «** ««* <* -econgo red de^SaZ sh3
000609 Sut? ret"0rder k]netiCS and the rate 0f reaction was

Key word: Photodegradation, congo red, Ti02, Montmorillonite, UV spectroscopy.
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BAB I

PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Indonesia merupakan salah satu negara yang mempunyai sumber daya mineral
yang cukup besar dan berpeluang untuk dikembangkaa Salah satu mineral yang
banyak terdapat di Indonesia adalah lempung alam bentonit berupa tanah yang
umumnya berwarna kecoklat-coklatan dan mudah dibentuk dalam keadaan basah dan

mengeras dengan warna kemerah-merahan jika dibakar. Tanah lempung dalam
kehidupan sehari-hari juga dapat diketahui manfaatnya baik secara langsung maupun
secara tak langsung. Tanah tersebut selain digunakan untuk bahan pembuat b2tu-bata:

kerajinan tembikar dan genteng juga dapat dipakai sebagai bahan pengisi dalam
industri kertas, cat dan karet sebapai renukar ion, Va*>n kata!r- d™ ••>•><.-rS~>

Aplikasi lempung sangat luas menyebabkan lempung sering disebut dengan material
multiguna.

Di negara-negara industri, penggunaan Jempung alam bentonit sebagai katalis

sesungguhnya telah lama dilakukan. Pinnavia pada tahun 1983, melaporkan bahwa

penggunaan lempung alam bentonit yang telah diaktiikan dengan asam sebagai

perengkah {cracking catalyst) minyak bumi untuk mendapatkan bensin telah dilakukan

pada tahun 1933 oleh Houndry. Namun pada tahun 1960-an lempung alam tidak

digunakan lagi sebagai katalis karena antar lapis lempung menjadi rusak {collapse) jite

dipanaskan diatas 200°C. Baru pada tahun 1977 Brindley mempopulerkan kembali

penggunaan lempung sebagai bahankatalis.

Dengan memanfaatkan kandungan monrmorillonitnya yang memiliki sruktur



sifat fisik dan kimianya meiijadi lebih baik dari sebeluninya. Sifat fisik dan kimia

tersebut meliputi basal spacing (dooi), luas permukaan spesifik, porositas, sifat semi

konduktor dan keasaman permukaan. Sifat-sifat fisik dan kimia ini merupakan syarat

mutlak dalam peranannya sebagai katalis, pendukung katalis, untuk adsorben dan juga

sebagai alternatif penyediaan bahan berpori dengan luas permukaan yang relatif cukup

tinggi. Salah satu cara modifikasi yang saat ini banyak dilakukan oleh para peneliti

adalah pilarisasi mineral montmorillonit yang merupakan komponen utama bentonit.

Piralisasi montmorillonit dengan oksida titan yang bersifat semi konduktor dapat

dimanfaatkan sebagai fotokatalis untuk degradasi zat warna.

Penelitian mengenai aktrvitas rotate!.?.'ftilr. ok '̂da ritan marni (T«02) dalam

mendegradasi zat organik telah banyak dilakukan karena selain memiliki energi band

gap (Eg) rehtifher.?-.;-.. Ti02 }\-.\j.\ ^.♦■'f'I'.&r--. ;?;;v? x-.-.v^-:... ~?ocr*j •;-;,.-,:, ,;i;:;.-,..;?;.v^ ^Mi

Nogueira dan Jardim (1993), efektifitas semi konduktor Ti02 untuk mendegradasi

metilen biru dengan bantuan sinar matahari menunjukan hasil yang cukup efektif.

Penelitian tentang kemampuan fotokatalik Ti02 yang diembankan dalam zeolit juga

telah dilaporkan. Hasil yang diperoleh menrajukar*. hahv/a Ti02 yang diembankan

dalam zeolit memiliki fotoaktivitas yang lebih tinggi daripada Ti02 yang tidak

diembankan dalam zeolit.

Dari ur&ian diatas, maka penelitian ini akan dilakukrui uji-coba bahan

fotokatalis montmorillonit terpilar oksida titan untuk keperluan degradasi zat warna

Congo Red. Katalis dibuat dengan cara mempilarkan montmorillonit dari lempung

bentonit dengan bahan semikondukior oksida titan sehingga terbentuk senyawa

montmorillonit terpilar yang memiliki luas permukaan besar dengan distribusi mikro

dan mesopori yang baik serta memiliki sifat semikonduktor.



Dari penelitian ini dihaxapkan dapa, dibua, sua* bahan fo,„ka,alis bexupa
montmorilloni, texpilax oksida ,i,an, selain i,u penelhian ini juga dihaxapkan dapa,
menyumbang infoxmasi tenutng kemampuan fottdegxadasi dari montmorilloni, .expilax
bahan semikonduk,ox oksida ,,,a„ texhadap za, waxna congo red. Di masa datang jika
penelitian ini ,e,ah bexhasil seeaxa memuaskan maka Ida dapa, mengembangkan
sendiri bahan pendegxadasi a, „ama dengan menggunakan bahan baku bemoni,
Indonesia.

1.2 Rumusan Masalah

1. Apakah pemilaran r-,,orMT->,orf',irsr.i' A.„„,.n „^v,, «... .-j..>rT,.a.,. .w>g4n oksjila tltan ^^ inerapengaruhi

sifat-sifat kimia fisik dari montmorillonit?.

2. Bagaimana cara mendegradasi zat warna congo red dengan menggunakan
katalis Ti02 montmorillonit dengan bantuan sinar UV?

1*3 Tujuan Penelitian

Adapun tujuan dari penelitian ini adalah untuk memfungsikan Ti02
montmorillonit sebagai katalis dalam fotodegradasi zat warna congo red.

1.4 Manfaat Penelitian

Dari hasil penelitian ini diharapkan dapat membenkan sumbangan informasi
tentang kemampuan fotodegradasi dari montmorillonit terpilar bahan semikonduktor
Ti02 untuk menguraikan congo red sebagai penyebab pencemaran lingkungan.



BAB II

TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Lempung dan LempungTerpilar

Secara geologis tanah lempung adalah mineral alam dari keluarga silikat yang

berbentuk stuktur berlapis dan mempunyai ukuran parrikel lebih kecil dari 2 mikro

meter, bersifat liat jika basah serta keras jika kering. Diantara lapisnya terdapat kation-

kation yang berfungsi menyetimbangkan muatan negatif yang ada pada bidang

lapisnya. Mineral ini dapat dibagi menjadi beberapa kelompok, yaitu kelompok

kaolinit, smektit dan klorit. Di antara lempung diatas, smektit memiliki kemampuan

untuk mengembang. Selain itu mineral ini juga mempunyai kemampuan kapasitas

penukar ion yang tinggi sehingga mampu mengakomodasi kation dalam interlayernya

Dalam jumlah yang besar (Wijaya, 1993, Ogawa, 1992). Gambar 1memperlihatkan

struktur lempung kelompok smektit.

***• *)'*) •'* <'"*. \ *

» * * »* + *«»* 4.
a 1 »,J '. '»..•••».. l'» ' 'I

^SWJSSgSCT^.

Gambar 1 Struktur lempung montmorillonit

Secara kimiawi lempung terpilar didefinisikan sebagai turunan smektit yang

kation-kationnya telah ditukar dengan kation-kation berukuran besar dan kation-kation

tersebut berperan sebagai pilar atau tiang di antara lapisnya. Pilarisasi dapat dilakukan

dengan interkalasi senyawa komplek kation logam polihidroksi (A1-, Cr-, Zr-, Ti-, dan

Fe-polihidroksi) kedalam antarlapis silikat lempung (Baksh dkk., 1992; Drljaca dkk.,



-997) yang selanjutnya dikalsinasi untuk membentuk pilax-pilax oksida logam (A,03,
Cx203, ZxOj. TiC>2 dan Fe2Oj) (Yang dkk, 1992)

Bexbagai kation ,e,ah digunakan sebagai agen pemilar di amaxanya adalah ion-
•on alkilamonium, kation amina bistklis dan bebexapa kation kompleks ,„gam khela,
^ kanon logam polihidxoksi. Di antaxa agen pemilax .exsebut, kation ,„gam

alktlamoniuxn dan kation amina bisiklik dapa, mengalami dekomposisi pada
.entpexatux dibaWah 25CC dan komp* logarn khelat dapa, mengalam, deg„d,i
pada ,empexa,ux di bawah 400-C, sedang kation logam polihidxoksi eukup stabi, pada
tempexatux di atas 500X (Pinnavaia, 1983).

Pemilaxan antax lapis si.ika, lempung dengan titanium „ksida (Ti02) pada
dasaxnya mexupakan imerka.asi agen ^Ar senyawa ^^ ^ ^ .f.
Polihidxoksi, ke dalam a„,axlapis silika, lempung melalui mekanisme periukaran kanon
Ti-p„.ihidxoksi dengan ka.ion- ka.ion Na*, K- dan Ca« yang ada pada lempung
Kation-kation yang dt.ukaxkan oleh T,p„,ihidxoksida .exsebu, selanjutnya dtkalsinasi
untuk membentuk pilax atau ,ia„g oksida logam, Ti02 (Stexte, 1986)

Pada penelitian ini penggunakan lempung texpilax sebagai adsoxben akan
dicoba u„,uk mengadsoxpsi limbah peneemaxan lingkungan dari « warna yang
digunakan oleh masyaxakat. Lempung ya„g digunakan adalah lempung montmorilloni,
terpilar Ti02, didasaxkan pada lempung .erpilax m2 memil.ki luas pexmukaan yang
lebih tinggi dibandingkan dengan pemilax oksida lain yang pexnah dilakukan.

Melalui metode mterkaiasi dan dengan mem,lih agen pemilax yang sesuai maka
akan didapa, sua.u lempung .expilax yang memilik, tinggi pilax tertentu. Gambar 2.
n-empexlthatkan ptoses pembentukan lempung ,erpliar |piUared clay) (W,jaya |995;
Uxabe &Sakurai, 1986; Vansom, 1990).



Salah satu jenis lempung terpilar yang memiliki stabilitas termal, distribusi

mikroporositas dan makroporositas serta luas permukaan tinggi adalah lempung

terpilar dengan pilar terbuat dari oksida-oksida logam, seperti TiO^ A1203 dan Cr20:

Senyawa oksida logam smektit tersebut dapat dibuat dengan cara menginterkalasik

smektit dengan oligokations titan, alumunium, krom atau besi.

IMIItK-fbUIHIl

'3-

an

Gambar 2. Skema pembentukan lempung terpilar (Vanasant, 1990)

2.2 Fotokatalis

Menurut kamus kimia organik, fotokatalis adalah zat yang dapat menggalakan

reaksi yang dikatalis oleh cahaya. Suatu semikonduktor dapat berfungsi sebagai

fotokatalis untuk reaksi fotodegradasi senyawa-senyawa organik. Reaksi fotodegradasi

tersebut terjadi melalui mekanisme oksidasi-reduksi karena karakter struktur

elektroniknya yang memiliki pita valensi terisi dan pita konduksi yang kosong.
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Gambar 3. Mekanisme fotokatalitik

Gambar diatas menunjukan tahapan utama mekanisme fotokatalitik yang

meliputi:

1. Pembentukan pembawaan muatan oleh foton: jika suatu semikonduktor

fotokatalis dikenai suatu energi foton hv, maka elektron pada pita valensi akan

tereksitasi ke dalam pita konduksi (ear) sambil meninggalkan lubang (hole)

padapitavalensi (bV).

2. Rekombinasi pembawa muatan: elektron pada pita konduksi («*-) dan lubang

pada pita valensi (hvb*) akan bergabung dan menghasilkan energi panas.

3. Inisiasi reaksi oksidasi oleh lubang pada pita valensi (h**): yang akan bereaksi

dengan substrat (reduktor).

4. Inisiasi reaksi reduksi oleh elektron pada pita konduksi (ear): yang akan

bereaksi dengan oksidator yaitu oksigen.

5. Reaksi fotoreduksi terkatalis dan reaksi termal lanjutan (reaksi dengan oksigen

aktif) akanmenghasilkan gasC02 atauzat-zatmineral.

6. Penjebakan (trapping) elektron pada pita konduksi (ear) ke dalam ikatan

Dangling pada permukaan membentuk Ti (III).

7. Penjebakan (trapping) lubang pada pita valensi (lu*) ke dalam gugus titanol

pada permukaan.



Kemampuan suatu semikonduktor sebagai foto ka,alis ditunjukan oleh haxga
Eg. Harga Eg yang semakin besar menunjukan fotoaktifitas yang xnakin tinggi. Haxga
Eg akan semakin meningkat seiring dengan semakin tuxunnya ukuxan paxtike. (Bxus,
1984).

Kemampuan suaXu semikonduktox fotokatalis okstda logam txansis, dilapoxkan
dapat mengalami peningkatan apabila memiliki ukuxan partike. dalam kisaxan
nanometer (Ekxmav dkk., 1985). Apabtla texjadi penuxtman dimensi ^el
semikonduktox sampai ke daexah nanometex (MO nm) .errryata terjadi kenaikan energi
W OT> (Eg), sebaga, ukuxan kemampuan fotokatalis, seiring dengan semakin
tuxururya ukuxan partike.. Suatu partike. xu.no semikonduktox fotokaWis hanya dapa.
dibua, dalam suatu matriks yang oexpori dengan kisaxan axnensi pada skala nanometer
seperti lempung, aerogel dan zeolit (Sampath dkk., 1994)

Pengujian kemampuan TiO, yang diembankan dalam beberapa jenis zeoli,
seperti MCM4I, zeoli, Xdan zet,.,, Vsebagai fo,„ka,a.is u„ruk xeaksi degradasi
asetofenon dalam medium cair telah dilaporkan oleh Xu dan Langford (1997). Hasil
yang diperoleh dari penelitian tersehu, menunjukan bah,va kemampuan fotokatalitik
TiO, ditemukan „|eh falctox kristolinuas dan ukuxan poxi yang disediakan oleh zeoli,.
Telah dilapoxkan pula bahwa penekanan xekombinasi pembawa muatan melalui
pembuatan elektxoda khusus TiO, sebagai semikonduktox mengakibatkan texjadinya
peningkatitn texhadap kemampuan fo.okalalisnya dalam mendegradasi 4-kl„rofe„ol
(Vinodgopal., 1993)

Degradasi senyawa organik sebagian besar mengikuli reaksi tingka, satu seperti
yang dilapoxkan oleh Modestov dkk. (1997). Lapoxan ini didukung penelitian yang
dilakukan oleh Nogueixa dan Jaxdim (1993) yang mengamati fotodegxadasi me.ilen
biru oleh sinar matahari dengan mengunakan katalis TiO, Aktivitas T,02 untuk



n-etilen bixu dapa, texdegradasi sampai 99% dalam wnktu satu jam. Persentase texsebu,
.ermasuk kontxibusi dari pxoses adsoxbs, yang texjad, bexsamaan dengan fotodegxadasi
oleh Ti02
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3.1 Mineral Lempung

Lempung merupakan salah satu fraksi anorganik tanah yang tergolong sangat

halus (<0,002 mm), fraksi anorganik lainnya adalah debu yang berukuran 0,050-0,002

mm dan fraksi kasar yang disebut pasir memiliki ukuran 0,050 mm. Dalam lempung

kristal tersusun atom yang dapat terulang dalam pola yang ierptur L?arah tiga diniensi

Sedangkan dalam keadaan amorf umumnya tidak mempunyai bentuk yang dapat

dikenai ataupun susunan internal secara geometri (Tan, 1982). Komponen-komponen

tanah yang lain adalah mineral non lempung, lempung non kristal, zat organik yang

berupa koloid dan endapan garam-garam anorganik (Setyowati, 1995). Struktur dasar

mineral lempung merupakan alosilikat atau lapisan silikat yang tersusun atas lembaran

tetrahedral silisium-oksigen dan lembaran octahedral alumonium-oksigen-hidroksida

(Murtado, 1994). Lapisan silikat dibangun melingkari suatu tetrahedral silika dengan

tiap atom oksigen menerima 1valensi dari atom silisium. Untuk memenuhi persyaratan

divalennya atom oksigen dapat disambungkan ke kation lain atau ke atom r.ihsium dan

tetrahedralsilika terdekat. Dalam lembaran tetrahedral Si-O, atom silisium berikatan

dengan atom 02. Atom-atom 02 tersebut terletek pada empat sudut yang teratur dalam

bentuk tetrahedral dengrn atom silisium sebagai pusatnya.

3.2 Lempung Montmorillonit

Montmorillonit merupakan anggota kelompok smektit yang paling banyak di

alam. Mineral ini mempunyai system trikiin dengan parameter a:5,i/ b.8,94 c.9,95.

Dari berbagai mineral lempung tersebut, montmorillonit merupakan kelompok

10
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lempung yang paling banyak menarik perhatian karena montmorillonit memiliki

kemampuan untuk mengembang dan memiliki kation yang dapat ditukarkan

(exchangeable cation) serta dapat diinterkalasi (Pinnavia, 1983). Kapasitas tukar kation

yang tinggi membuat montmorillonit mampu mengakomodasi kation dalam

antarlapisnya dalam jurnIan besar (Ogawa, 1992).

Dua tipe struktur telah diusulkan untuk montmorillonit yaitu struktur menurut

(1) Hofmann dan Endell dan (2) Edelman dan Favajee. Kedua hipotesa tersebut

menunjukan kemiripan dalam hal struktur sel unit yang dianggap simetris, yang

berlawanan dengan yang ada pada kaolinit. Satu lembar octahedral aluminium diapit
oleh dua lembartetrahedral silika.

Ikatan yang menahan lapisan-lapisan bersama secara nisbi lemali. Ikatan yang

menimbulkan pembentukan ruang antarlapis yang akan mengembang dengan kenaikan

kadar air. Namun demikian ada perbedaan antara struktur Hofmann dan Endell dengan

struktur Edelman dan Favajee yaitu terletak pada susunan jaringan tetrahedral silika.

Edelman dan Favajee berpendapat bahwa ada suatu susunan aUernatif dari tetrahedral

silika dengan ikatan Si-O-Si bersudut 180°, dengan bidang dasar yang terdiri dari

gugus-gugus OH yang terikat pada silika tetrahedral (Tan, 1982). Pada gambar 4.

ditunjukan perbandingan struktur montmorillonitnya

fYf xr^fSy^eKf

a

20H

Gambar 4. (a) model struktur montmorillonit menurut Edelman dan Favajee,
dan (b) model struktur menurut Hofmann dan Endell.
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33 Interkalasi Pada Montmorillonit

Interkalasi adalah suatu penyisipan reversivel suatu spesies kimia (molekul,

ion) ke dalam ruang antarlapis senyawa berstruktur lapis (layered structure)
(Constantino, 1991). Reaksi interkalasi merupakan reaksi penting karena reaksi ini

banyak dipergunakan dalam pembuatan katalis, adsorben, elektrolit, penukar ion dan
sebagainya.

Menurut proses pembentukannya, senyawa interkalasi dapat diklasifikasikan

sebagai berikut (Yaiuigisawa, 1990):

a. Senyawa interkalasi yang terbentuk dari ikatan hidrogen antara spesies tamu

(guest species) dengan spesies tuan rumah (host material).

b. Senyawa interkalasi yang terbentuk dari pertukaran ion.

c. Senyawa interkalasi yang terbentuk dari interaksi dwi kutub antara spesies

tamu dan ion-ion di dalam ruang antarlapis senyawa berstruktur lapis

d. Senyawa interkalasi yang terbentuk dari ikatan kovalen antara spesies tamu dan
host layers.

Dalam beberapa literatur kelompok senyawa ini tidak dimasukan dalam

kelompok senyawa interkalasi karena sifatnya yang tak terbalikan

3.4 Konsep Pilaris**?

Pilarisasi merupakan interkalasi agen pemilar ke dalam struktur material

berlapis. Interkalasi merupakan suatu proses penyisipan atom-atom atau molekul-

molekul secara dapat balik (reversible) ke dalam antarlapis material berlapis dengan

tidak memsak struktur lapisan tersebut (Ogawa, 1992). Atom-atom atau molekul-

molekul yang disisipkan biasa disebut intcrkaiat (intercalate) sedangkan iapisan yang

merupakan tempat interl alat yang akan masuk disebut (interkalant). Dengan masuknya
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ke dalam interkalan maka susunan yang dimiliki interkalan mengalami perubahan.

Perubahan tersebut terjadi disebabkan lapisan terdekat terhalangi oleh interkalat karena

memiliki ukuran molekul yang lebih besar dari molekul asalnya.

Pemilaran pada antarlapis silikat lempung dapat dilakukan dengan interkalasi

agen pemilar kation (ion bermuatan positif) logam polihidroksi menggantikan kation-

kation yang ada di antara lapisan silikat lempung seperti Na+, K+ dan Ca+. Interkalasi

terjadi karena interkalat yang masuk berupa kation menggantikan kation-kation yang
ada pada antarlapis silikat lempung. Kation tersebut umumnya tidak kuat terikat

sehingga sangat mudah bergeser atau ditukarkan oleh kation-kation interkalat. Kation

logam polihidroksi yang masuk ke dalam antarlapis silikat lempung selanjutnya
dikalsinasi untuk membentuk pilar-pilar oksida logam yang stabil (Baksh dkk., 1992;

Yang dkk., 1992; Mokaya dan Jones, 1995). Pilar-pilar oksida logam yang terbentuk

berfungsi sebagai pengikat antarlapis silikat lempung sehingga struktur yang dimiliki

lempung menjadi lebih kuat dan relatif lebih kuat terhadap perlakuan panas

dibandingkan dengan lempung tanpa terpilar yang dapat mengalami kerusakan struktur

di atas temperatur 200°C.

Pemilaran antarlapis silikat lempung dengan titanium dioksida (TiO,) pada

dasamya merupakan interkalasi agen pemilar senyawa kompleks Ti (kation Ti-

polihidroksi) ke dalam antarlapis silikat lempung melalui mekanisme pertukaran kation

antara kation Ti-polihidroksi dengan kation-kation Na+, K+ dan Ca+ yang ada pada

lempung. Berikut ini akan digambarkan proses pembentukan lempung terpilar seperti

yang ditunjukan gambar 5.



+ M
interkalasi (;:) (~*)

<atlon yangdapat Jtukarkan

(lempung) (agen pemilar)

Pilar oksida logam

Ration logam polihidroksi
j (agen pemilar)

i-f

liasal spacing (d*,,)

(lempung terpilar)

Gambar 5. Skema pembentukan lempung terpilar (Leonard, 1995)
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Terbenttiknya pilar atau tiang oleh molekul T.Q2 menjadikan antarlapis silikat

akan terekspansi atau terhalangi oleh adanya molekul tersebut karena molekul yang

terbentuk mempunyai ukuran relatif lebih besar dari molekul asalnya. Pemilaran

antarlapis silikat lempung dengan Ti02 ditunjukan pada gambar 6. berikut (Cheng dan

Yang, 1995)

AUMg)

• AI(Mg) .Si • Tl • Krto.N.MC.dii.C."

OO ® O(H)

B9
Pilar

Gambar 6. Pemilaran antarlapis silikat lempung dengan Ti02
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3.5 Titanium Dioksida

Titan dioksida (Ti02) merupakan padatan berwarna putih, tidak larut dalam

HC1, HN03 dan akuaregia tetapi dapat larut dalam asam sulfat membentuk titanium

sulfat, Ti(S04). Titanium (Ti) adalah unsiir logam iransisi dapat membentuk ion

titanium (III), Ti1+ dan titanium (IV), Ti4+. Titaniu.n (III) yang dicirikan dengan warna
lembayung, sedangkan titanium (IV) tidak berwarna. Ion titanium (III) dalam air

bersifat kurang stabil dan mudah mengalami oksidasi menjadi titanium (IV) . Ion

titanium (IV) berada hanya dalam Iarutan yang bersifat sangat asam (pH <2,5), dapat
terhidrolisis mula-mula membentuk ion titani! (Ti02+) selanjutnya membentuk

keseimbangan dengan Ti(0H)22+ dan Ti4+. Bila keasaman diturunkan (PH >2,5) maka

dapat membentuk endapan Ti(OH)4, (Ti304)4+atau Ti02.nH20 (Cotton dkk., 1999).
Titanium (IV) dalam Iarutan asam kiorida (konsentrasi <12 M) bsrada dalam bentuk

kation polihidroksi, [(TiO)8(OH)!2l, sedangkan dalam lanitan dengan konsentrasi >

12M dapat membentuk trans-[Ti(OR)2 Cl4f dan [Ti(0HXH20)Cl4]- (State, 1986;
Cotton dkk. !Q99^ Bib dnlnro hvit?* *.««> ™jf?t &.-&., membntuk W,x Ironr^ks

mononuklir [Ti(OH)2(HS04)(H20)3]+, fTi(0H)3(HS04XH20)2] dan [TiOS04(H20)4]
(Manku, 1984; Cotton dkk., 1999).

3.6 Congo Red

Congo Red menurut indeks Merck (Strechcr dkk., 1968) merupakan senyawa

kimia yang berwarna merah, mempunyai pH range 3-5, dalam keadaan basa berwarna

merah, dan dalam keadaan asam berwarna violet, larut dalam air dan larut dalam etanol

sebesar 0,19%. Rumus empiris dari Congo /to/C32H22N606S2Na2(diphenyl diazo-bis-

1napthyl amine-1-sodium sulfonate). Dengan ramus struktur seperti pada gambar 7.
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SQjNa SO3N11

Gambar7. StrukturCongo Red

Congo Red mempunyai beberapa sifat, antara lain: Meledak dalam keadaan

kering, meledak jika terjadi guncangan, gesekan dan panas, mudah terbakar secara

spontan di udara terbuka, berbahaya bagi pernafasan, mata dan kulit, jika bercampur

dengan air dan asam mengakibatkan gas beracun, dapat menyebabkan kanker, Beracun

untuk hewan dan tumbuhan.

Penyimpanan Congo Red dapat dilakukan dengan cara sebagai berikut: Simpan

dalam tempat tertutup, jauhkan dari jangkauan anak-anak, simpan di tempat sejuk,

masukan dalam botol kering, jauhkan dari panas, hindari kontak dengan mata dan kulit.

3.7 Karakterisasi Terhadap Montmorillonit Terpilar

Metode yang digunakan dalam menentukan beberapa sifet fisik seperti luas

permukaan spesifik, rerata jejari pori, volume total pori, distribusi ukuran pori dan

isoterm adsorpsi adalah dengan isoterm BET. Sifat fisik yang lain seperti basal spacing

diidentifikasi dengan metode difraksi sinar-X dengan jarak dasar antar bidang dooi-

Sifet kimia yang meliputi jumlah kandungan Ti yang terikat dalam lempung terpilar

dianalisis dengan metode Analisis Pengaktifan Neutron (APN) (Susetyo, 1988).
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3.7.1. Penggunaan Difraksi Sinar-X Dalam Analisis Montmorillonit

Spektroskopi sinar X adalah suatu analisis kimia yang didasarkan pada

interaksi antar materi dengan radiasi elektromagnetik sinar-X. Sinar-X mempunyai

radiasi elektromagnetik dengan AH),5 - 2,5 Adan energi =±107 eV. Metode ini hanya

digunakan untuk menganalisis padatan kristalin. Dimana dasar analisis kimianya

adalah bahwa setiap kristal mempunyai jarak antar bidang (d) kristal yang

karakteristik. Kristal adalah zat padat yang atom-atomnya tersusun menurut pola yang

beruiang dalam tiga dimensi.

Hukum Bragg menyatakan bahwa jika dua berkas sinar-X yang paralel

mengenai bidang-bidang kristal yang sama dengan jarak antar bidang (d), maka

perbedaan jarak yang ditempuh oleh kedua sinar tersebut berbanding langsung dengan

panjanggelombang.

\ \ y x

7 *v 7"
>/

U

Gambar 8. Skematik berkas sinar-X yang memantul pada bidang kristal
mengikuti hukum bragg: n>. =2 d^u sin8

Kegunaan metode difraksi sinar-X dalam analisis kimia adalah untuk

mengidentifikasi kristal, penentuan kemurnian hasil sintesis dan deteksi senyawa baru.
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3'7'2" iSST" Me"H,c AM,isis eeneakatm Neu,ro" (APN>»«" *«•*
Analisis Pengaktifan Neutxon (APN) atau AW, AalvmlmAnalysls (NAA)

mexupakan analisis unsux yang didasaxkan ^ peasakmm ^^ .^ ^
.eAen.uk bi.a sampe, disi„axi neutxon dalam xeaktox ini. Bexdasarican aktivitas imbas
dinyatakan dalam persamaan 1(Susetyo, 1988).

A.-A.e"0'6'3"

Dimana, Al =aktivitas imbas pada saat pengukuran (cacah/detik)
Ao - aktivitas imbas nuklida radioaktifsaat iradiasi (cacah/detik)
T=waktu paro nuklida hasil iradiasi (detik)

t =waktu diradiasi (detik)

AIM. pex.gax,&1,,*„„,, mcm,lR, teungguiailyMg^ mm^ym
•eknik i„, dapa, digunakan un.uk analisis unsux dalam kadax yang sanga, xendan,
keselekttfan tinggi dan kebebasan texhadap kontaminan laboxatorium (Susetyo. 1988).

Sampel yang dixadiasi menghasilkan sinax gamma dan dengan adanya detector
akan menghasilkan signal pu!sa yang tagging bexkesesuaian dcngan tenaga .^
gantma yang mengenai de,ec,ox. Pulsa-pulsa yang dipexofch, kemudian dipxoses secaxa
elektxonik dalam serangkaian a!a. spectronteter gamma. r*^ tei5ebu, Am
dioilah-pilah sesoat dengan nngg.nya. PuSia ^ tinggj tertentu ^ ^
eacahnya dalam salux (cHannet) dengan nomor salur textentu dan hasil pencaeahan
akan texlihat pada layax penganalisis salux (Susetyo, 1988).
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3.73. Analisis dengan metode BET

Analisis ini dilakukan untuk mengetahui luas pexmukaan spesifik dan distribusi
pori montmorillonit.

Pexsamaan adsoxpsi yang Mnng ^^ ^ ^.^ ^
Permukaan padafcn adalah _„ yang d„„xunka„ oleh Btunauex, Emmet, dan
Tellex ,BET), dapa, di,„lis dalam pexsamaan 3sebagai berikut (L.we.1 dan Shields
1984):

1 1 C-l
n(Po/P)-\]~WT+wT(p/Po) 3

Dimana: W=berat gas yang teradsorpsi pada tekanan relatifP/Po(g)
Wm =berat gas yang teradsorpsi pada lapisan tunggal (g)
C = konstanta BET

Po =tekanan uapjenuh adsorpsi (mmHg)
P =tekanan gas (mmHg)

Asumsi menu™, ,e„ri BET bahwa pexmukaan padatan tidak akan tertunxp
-earn -tnputna se.anxa tekanan uapjenuh (*,) belutn texeapai. Ala, yang digunakan
umuk menentukan besax luas pexmukaan spesifik dan volume total pox, lempung
.en,i.ax adalah fi. Sorptton Ana,ysis ya„g didasaxkan pad, pexsamaan BET (Baksh
dkk., 1992; Huston dkk., 1998; Ocelli., 2000).

3.7.4. Analisi, Menggunakan Spektrofotometri IIV- Vis

Sp.kfrofotome.ri adalah salah sa,u cabang analisis instnxmental yang
membahps segala sesnatu tentang i„,eraksi sinar da„ ^ ^
spektxofotometri adalah sua,„ me,„de analisis k,mia bexdasaxkan pengukuran sebexapa
banyak e„ergi raifilvsi ^ ^^ ^ ^ ^ ^
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gelombang. Panjang gelombang untuk sinar UV adalah 190 - 380 nm dan sinar tampak

adalah 380 - 780 nm.

Hukum Lambert menyatakan bahwa proporsi berkas cahaya datang yang

diserap oleh suatu bahan atau medium tidak bergantung pada intensitas cahaya yang

datang/masuk. Hukum Lambert ini tentunya hanya berlaku jika di dalam bahan atau

medium tersebut tidak ada reaksi kimia ataupun proses fisis yang dapat dipicu atau

diimbas oleh berkas cahaya yang datang. Dalam hal ini intensitas cahaya yang keluar

setelah melewati bahan atau medium tersebut ditulis dalam ramus sebagaiberikut:

I = T £ Io

Jika transmisi dinyatakan dalam prosentase maka:

%T = (I/Io) 4.100

Hukum Beer menyatakan bahwa absorbansi cahaya berbanding lurus dengan

konsentrasi dan ketebalan bahan atau medium, ditulis dalam ramus sebagaiberikut:

A =• e c I

Kombinasi dari kedua hukum tersebut (Hukum Beer - Lambert) dapat ditulis sebagai

berikut:

% T = (I/Io) £.100 = exp (-e c I), atau

A = log (Io/I) = s c I

Dimana:

A = Absorbansi

I = Intensitas berkas cahaya keluar

Io = Intensitas berkas cahaya yang masuk/datang

e = Molar absorbsifitas untuk panjang gelombang tertentu

c = konsentrasi

/ = Panjang/ketebalan dari bahan atau medium yang dilewati cahaya
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3.8 Hipotesis

Pilarisasi Montmorillonit dengan agen pemilar T^ akan menghasilkan

lempung terpilar dengan stabilitas termal tinggi serta dapat digunakan sebagai bahan

pengemban katalis titanium dioksida. Berdasarkan pemikiran tersebut, dapat dibuat

hipotesis sebagai berikut:

1. Pemilaran antarlapis silikat lempung Montmorillonit dapat mengubah sifat

fisikokimianya. Seperti meningkatkan basal spacing luas permukaan,

volume total pori serta distribusi ukuran pori dari lempung Montmorillonit.

2. Montmorillonit terpilar Ti02 yang terbentuk dengan bantuan sinar UV

dapat digunakan sebagai katalis untuk mendegradasi congo red.
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METODOLOGI PENELITIAN

4.1 Bahan dan Alat

Bahan: Lempung montmorillonit yang dibeli dari PT. Tunas Inti Makmur, Semarang.

Congo Red (Merck), Air bebas ion(deionized water), Montmorillonit terpilar Ti02.

Alat-alat: alat-alat gelas, termometer, pengayak 100 dan 250 mesh, lumpang porselin

dan penggerus, pengaduk, oven, furnace (thermolyn-Type-21100 Tube-furnace),

pengaduk magnet, kertas saring Whatman 42, pH mete.- merek Digital Titrator,

timbangan analit, (Mettler-AT 200), hotplate, Spektrofotometer sinar-X Philips model

PW 371.0 BASED, Gas Sorption Analyzer NOVA 1000 (P3TM, BATAN Yogyakarta),

Spektrometer Gamma jenis 92x Spectrum master, Spektrofotometer UV-Vis Milton

Roy Spectronic 3000.

4.2 Prosedur Penelitian

4.2.1 Preparasi Montmorillonit Alam

Seratus gram lempung montmorillonit alam jenis natrium montmorillonit

digeras sampai halus sehingga lolos penyaringan 250 mesh. Montmorillonit halus

tersebut kemudian dicuci dengan 2 L aqua bebas ion, diaduk selama 24 jam, kemudian

disaring dan dikeringkan dalam oven pada temperatur 110° - 120° C. setelah kering,

montmorillonit dipenv. dari diayak mcncoivpskan ayakan 250 mesh. Hasi! yang

diperoleh kemudian dianalisis dengan XRD, gas sorption analyzer dan Spektrometer

gamma untuk mempelajari kandungan titan (Ti) dalam montmorillonit alam.
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4.2.2 Sintesis TiO? montmorillonit

Hasil dari sintesis Ti02 sudah tersedia, sehingga proses ini tidak dilakukan.

Namun sebagai pengetahuan, pro&js i-iEtews Ti02 «»&r.uiiarilj ori adalah sebagai

berikut:

Sebelum montmorillonit terpilar disintesis, maka terlebih dahulu dibuat Iarutan

oligomer sebagai agen pemilar (Pillaring Agent). Laratan ini dibuat dengan

menambalikan 20 mL TiCL, 9.01 M sedikit Jenii sedikit ke dalam 4 mL HC1 6,0 M.

endapan yang terbentuk kemudian diencerkan sampai volume 220 mL sehingga

terbentuk Iarutan komplek Ti berwarna bening dengan konsentrasi Ti akhir sekitar

0,82M. Iarutan dibiarksn (aged) minimal 8 jam pada temperatur kamar sebelum

digunakan (Long dan Yang, 1999).

Untuk membuat Ti02 montmorillonit, maka 18 gram montmorillonit

didispersikan ke dalam 1320 mL aquades sambil diaduk dengan pengaduk magnet

selama 5jam. Tahap selanjutnya adalah mencampurkan agen pemilar dengan suspensi

montmorillonit dengan perbandingan 10 mmol Ti per gram lempung. Campuran yang

terbentuk selanjutnya diaduk dengan kuat selama 18 jam. Hasil yang diperoleh

kemudian dipisahkan dengan penyaring dan dicuci beberapa kali dengan air bebas ion

sampai terbebas dari ion klorisa. Pencucian dihentikan jika filtrat diuji dengan Iarutan

AgN03 tidak membentuk endapan putih dari AgCI. Lempung montmorillonit yang

telah terinterkalasi kompleks Ti dikeringkan dalam oven pada temperatur 110° -

120°C. setelah kering, digeras sampai halus kemudian diayak menggunakan ayakan

ukuran 270 mesh, selanjutnya dikalsinasi pada temperatur 350°C selama 12 jam

.(Baksh dkk., 1992; Yang dkk., 1992; Long dan Yang, 1999). Hasil kemudian dianalisis

dengan XRD, gas sorption analyzer dan spectrometer gamma untuk mempelajari

kandungan Ti dalam lempung terpilar.
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4.2.2 Sintesis Ti02 montmorillonit

Hasil dari sintesis Ti02 sudah tersedia, sehingga proses ini tidak dilakukan.

Namun sebagai pengetahuan, proses sintesis TKh montmorillonit adalah sebagai

berikut:

Sebelum montmorillonit terpilar disintesis, maka terlebih dahulu dibuat laratan

oligomer sebagai agen pemilar (Pillaring Agent). Laratan ini dibuat dengan

menambahkan 20 mL TiCl4 9,01 M sedikit demi sedikit ke dalam 4 mL HC1 6,0 M.

endapan yang terbentuk kemudian diencerkan sampai volume 220 mL sehingga

terbentuk Iarutan komplek Ti berwarna bening dengan konsentrasi Ti akhir sekitar

0,82M. laratan dibiarkan (aged) minimal 8 jam pada temperatur kamar sebelum

digunakan (Long dan Yang, 1999).

Untuk membuat Ti02 montmorillonit, maka 18 gram montmorillonit

didispersikan ke dalam 1320 mL aquades sambil diaduk dengan pengaduk magnet

selama 5jam. Tahap selanjutnya adalah meueampurkait agen pemilar dengan suspensi

montmorillonit dengan perbandingan 10 mmol Ti per gram lempung. Campuran yang

terbentuk selanjutnya diaduk dengan kuat selama 18 jam. Haail yang diperoieh

kemudian dipisahkan dengan penyaring dan dicuci beberapa kali dengan air bebas ion

sampai terbebas dari ion klorisa. Pencucian dihentikan jika filtrat diuji dengan laratan

AgNOj tidak membentuk endapan putih dari AgCl. Lempung montmorillonit yang

telah terinterkalasi kompleks Ti dikermgkan dalam oven pada temperatur 110° -

120°C. setelah kering, digeras sampai halus kemudian diayak menggunakan ayakan

ukuran 270 mesh, selanjutnya dikalsir.as; pada temperatur 350°C selama 12 jam

(Baksh dkk., 1992; Yang dkk., 1992; Long dan Yang, 1999). Hasil kemudian dianalisis

dengan XRD, gas sorption analyzer dan spectrometer gamma untuk mempelajari

kandungan Ti dalam lempung terpilar.



24

4.2.3 Fotodegradasi Congo Red Mengguraakau TiOrmontuiorillonit Sebagai
Fotokatalis

Sembilan gelas beker 50 mL masing-masing diisi dengan 25 mL laratan congo

red (CR) dengan konsentasi 10"4 M. Ke dalam tujuh gelas tersebut dimasukan 50 mg

montmorillonit terpilar Ti02 sehingga membentuk suspensi. Tujuh dari sembilan gelas

tersebut dibungkus dengan plastik hitam sebelum diekspos sinar UV masing-masing

selama 10, 20, 30,40, 50,60, 70 menit (sampel berturut-turat diberi kode C10, C20, C30,

C4o, C50, Cm, C70) sedangkan suspensi sisanya yaitu Ti02-montmorillonit dalam congo

red dibiarkan ditempat gelap sebagai pengontrol untuk menghitung hilangnya adsorpsi

congo red pada Ti02-montmorillonit.

Suspensi disaring dengan penyariug vakuitt menggunakan keilas saring

Whatman 42. Iarutan congo red yang dibuat kemudian di scanning panjang gelombang

makijimuKVi. Filtrat kcniddiati diauaiisis absorban-jirkya dengan spektrofotometer UV-

Vis pada gelombang maksimum. Hasil pembacaan absorbansi dikonversi ke

konsentrasi dengan bantuan laratan standar congo red. Untuk lebih jelasnya mengenai

perlakuan Ti02-montmorillonit pada proses degradasi congo redakan digambar pada

tabel 1.

Tabel 1. Perlakuan Ti02-montmorilIonit pada degradasi Congo Red(CR).

No Kondisi Perlakuan

1 Laratan CR merah Dibungkus plastik hitam
2 Lart. CR + Ti02-muntmorilonit Dibungkus plastik hitam
3 Lart. CR + Ti02-montmorilonit Disinari UV selama 10 menit
4 Lart. CR + Ti02-montmorilonit Disinari UV selama 20 menit
5 Lart. CR + Ti02-montmorilonit Disinari UV selama 30 menit
6 Lart. CR + Ti02-montmorilcnit Disinari UV selama 40 menit
7 Lart. CR + Ti02-montmorilonit Disinari UV selama 50 menit

8 Lart. CR + Ti02-montmorilonit Disinari UV selama 60 menit
9 Lart. CR + Ti02-montmorilonit Disinari UV selama 70 menit



BABV

HASIL DAN PEMBAHASAN

26

5.1 Preparasi Montmorillonit

Preparasi montmorillonit dilakukan dengan mencuci lempung alam tersebut

menggunakan air bebas ion (demoralized aqua). Pencucian ini dilakukan untuk

menghilangkan pengotor-pengotor yang ada pada permukaan lempung karena dalam

bentuk bentonit rerdapat berbagai macam jenis mineral. Untuk mengeringkan kembali
lempung tersebut dipanaskan dalam oven hingga molekul air bebas yang terdapat
dalam ruang antarlapis dapat teraapkan. Lempung montmorillonit yang dipakai ini
tidak sepenuhnya merupakan bahan inang homo-ionik, di dalam antarlapisnya terdapat
pula ion-ion logam lam misalnya natnum, besi dan lainnya. Hasil analisis dengan
metode APN mendukung data tersebut dimana konsentrasi yang bervariasi dari logam
lainditunjukan pada tabel 3.

Tabel 3. Kandungan unsur yang terdapat dalam montmorillonit alam dengan metode
APN (Nurmantias, 2002)

No Unsur Kandungan (% b/b)
Na 2,23

Ca 1,97

K 0,08

Fe 3,58

Mg 1,79

Hasil analisis terhadap montmorillonit alam dengan menggunkan XRD

menghasilkan difaktogram seperti pada gambar 9. Dari difaktogram XRD tersebut

menunjukan bahwa kristalinitas montmorillonit cukup homogen ditandai dengan

rampingnya refleksi intensitas difraksi. Hal tersebut kemungkinan terjadi proses
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kalsinasi yang menyebabkan molekul air bebas pada ruang antar lapis mengalami

penguapan sebagai kation terhidrat bisatersusun lebih teratur.

Dari difaktogram dibawali terlihat bahwa sample mempunyai puncak pada

26 = 5,82° (d - 14.898A) dan 26 = 19,88° (d = 4.46A) yang merupakan daerah

karakteristik mineral montmorillonit. Pada 20 = 5,82° menunjukan intensitas yang

paling besar.. berarti menwkan miners! penywim -.stoma montmorillonit Ha! in;

menunjukan bahwa lempung alam yang diteliti sebagian besar tersusun atas

montmorillonit. Puncak pada 26 =6,96° (d =12,8A) menunjukan adanya Si02.

Gambar 9. Pola difraksi lempung alam 26 n

5.2. Sintesis Montmorillonit Terpilar TiOj

Montmorillonit terpilar Ti02 diperoleh dengan reaksi pertukaran kation Na+

pada antarlapis lempung dengan Ti ion Keggin. Kation ini memiliki ukuran ion yang

lebih besar daripada kation Na+ sehingga dari pertukaran ini diperoleh bahan yang

memiliki struktur lapis dengan jarak antarlapis (basal spacing) yang lebih besar dari

montmorillonit alam. Reaksi pertukaran katio Na+ dengan Ti ion Keggin di dalam

mineral montmorillonit dapat terjadi karena kation Na+ yang bcrada diantara lapis

silika lempung tidak terikat kuat sehingga mudah digeser atau ditukar oleh Ti ion

Keggin.
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Gambar 10. Pola difraksi lempung terpilar
20O

Hasil analisis XRD terlihat bahwa sampel mempunyai puncak pada 26 =5,49°

(tidak terdeteksi). Hal ini menunjukan bahwa hasil pemilaran montmorillonit dengan

Ti02 menyebabkan pergesemn basal spacing ke kiri. Hasil ini sesuai dengan penelitian

yang dilakukan oleh Long dan Yang (1999). Proses interkalasi menyebabkan refleksi

dooi menghilang dan intensitas dari refleksi yang lain menurun. Hal ini sesuai juga

yang dikatakan oleh Cannizares dkk (1999). Ketinggian pilar yang terbentuk dapat

ditentukan dengan menghitung selisih antar basal spacing dooi. montmorillonit terpilar

Ti02 dengan ketebalan lapisan silica 9,6° (Yang dklc, 1992). Dalam penelitian

didapatkan tinggi pilar lebih besar dari 6,46A (Adooi =16,06-9,6A).

Walaupun demikian, pola refleksi pada difaktogram lempung terpilar Ti02

tidak ramping seperti halnya pada lempung alam. Hal ini mungkin akibat dari

ketidakteraturan atom-atom dalam ruang antar lapis walaupun telah terbentuk pilar.

Perbedaan tinggi pilar, perbedaan jarak antar pilar dan perbedaan tebal pilar juga

dimungkinkan sebagai alasan tidak rampingnya pola refleksi pada difaktogram

lempung terpilarTi02.
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Terbsp.fjkryr pilar TiiO: plantar lapis moRtrnorillamt dapat dikctahui dari

hasil analisis APN yang dilakukan pada montmorillonit alam dan montmorillonit

terpilar yang ditunjukan pada tabel 4.:

Tabel 4. Hasil pengukuran kandungan Ti dengan metode APN dari montmorillonit
alam dan montmorillonitterpilar Ti02.

No Nama sampel j Kandungan Ti (%,b/b)

1 Montmorillonit alam 0,58

2 Montmorillonit terpilar Ti02 26,87

Dari hasil analisis yang ditunjukan pada tabel 4 di atas, terjadi peningkatan

jumlah Ti dalam bentuk Ti02 pada montmorillonit yang sudah terpilar, dari 0,58 %

(b/b) pada montmorillonit alam menjadi 26,87 % (b/b) pada montmorillonit terpilar

Ti02. kenaikan ini wajar karena Ti02 diinterkalasikan ke dalam system antarlapis

montmorillonit. Hal ini didukung oleh data pengukuran terhadap luas permukaan pori

dimana terjadi peningkatan yang sangat signifikan pada luas permukaan spesifik

lempung yangtelah terpilarkan Ti02yang telah ditunjukan pada tabel 5.

Tabel 5. Data luas permukaan spesifik dan total volume pori dari montmorilonit alam
dan montaiof iiloni; k-rpiLr T;C2

No Nama sampel

Montmorillonit alam

Montmorillonit terpilar Ti02

Luas permukaan spesifik

(m2/g)

69,71

208,12

Volume total pori

(xlO'3 mL/g)

50,70

167,87

Dari hasil analisis diatas menunjukan bahwa pilarisasi montmorillonit dengan

Ti02 telah berhasil, ini ditandai dengan terjadinya kenaikan yang signifikan dari kedua

parameter yang ada, yaJkni luas permukaan yang spesifik maupun total volume pori.

Pada gambar 11. menunjukan bahwa pilarisasi juga mengakibatkan pergeseran pori
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montmorillonit dari mikropori ke daerah mesopori ini dapat dilihat dari diameter pori

bahan yang berada di antara 20 - 500 nm.

Vol 9
um

e »

rr

03 *

100

tafi-ja/ivon (Angatfottti

Muniiitorillimii u-rpikir MtiiiiiiHinllunit

Gambar 11. Distribusi ukuran pori dari montmorillonit alam dan montmorillonit
terpilar TiCb

5.3. Fotodegradasi congo red menggunakan TiOz-montmorillonit sebagai
katalis

Fotodegradasi congo red dengan menggunakan montmorillonit terpilar Ti02

sebagai katalis dilakukan dengan bantuan sinar UV dengan panjang gelombang 350

nm. Dalam hal ini, montmorillonit digunakan sebagai inang dari bahan semi konduktor

titanium oksida yang memiliki kemampuan untuk mendegradasi senyawa-senyawa

organik. Reaksi yang terjadi pada degradasi congo red adalah reaksi redoks dimana

terjadi pelepasan dan penangkapan elektron yang diakibatkan oleh energi foton hv.

Dalam penelitian ini telah dipelajari pengarah waktu penyinaran terhadap pengurangan

congo red. Degradasi congo red dengan menggunakan montmorillonit terpilar Ti02

dilakukan dengan beberapa variasi waktu yaitu 10, 20, 30, 40, 50, 60, dan 70 menit

dengan bantuan sinar UVdantanpa sinar UV.
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Dari hasil analisis dengan spektrofotometer UV-VIS pada panjang gelombang

499 nm (hasil penentuan panjang gelombang maksimum) menunjukan terjadinya

penurunan konsentrasi congo red setelah ditambah montmorillonit terpilar Ti02

disertai penyinaran dengan sinai UV dan tanpa sinar UV. Semakin lama waktu

penyinaran, maka pengurangan jumlah congo red semakin besar. Hal ini disebabkan

karena. semakin lama kontak antara fotokatalis dengan congo red dan semakin lama

waktu penyinaran maka semakin banyak foton yang terserap oleh fotokatalis yang

selanjutnya energi foton yang diserap tersebut digunakan untuk proses transfer muatan

antar muka fotokatalis dan substrat congo red ditunjukan berdasarkan grafik hasil

pengamatan pada gambar dibawah ini.

100 1
90

80

s 70
e 60 j
c bO
a>

J2 40
© 30 j
a.

20 -

10 \j
o 4._

20 40 60

Waktu penyinaran (menit)
80

Gambar 12. Pengarul. lama penyinaran dalam penguriingan jumlah Congo ra/untuk
Fotodegradasi dengan katalis montmorillonit terpilar Ti02 dan
montmorillonit alam.

Sebagian besot- degradasi senyawa organik mengikuti reaksi tingkat satu.

(Modestov dkk., 1997). Reaksi fotodegradasi congo red dapat diruliskan sebagai
berikut:

C.i2H22N,A,S22- f 91/202 -> 32CC2 + 6N03" + 2SO/" + 8H+ + 7H20



32

Degradasi congo red diamati dengan mengukur konsentrasi congo red sisa setelah

terjadi reaksi fotokatalistik dengan menggunakan spektrofotometer UV- Vis. Dari data

konsentrasi sisa congo red setelah penyinaran dengan penambahan montmorillonit

alam dan montmorillonit terpilar Ti02jnaka dapat dibuat kurva In C/Co sebagai fungsi
waktu penyinaran ultra violet untuk mengetahiri konstanta laju reaksi (disajikan pada
lampiran 7 dan 8).

Berdasarkan pengolahan data di atas, dapat diketahui bahwa reaksi cenderung

berjalan mengikuti orde 1, sehingga dari data tersebut dapat ditentukan konstanta laju

reaksi (k) yang diperoleh dari perhitungan slope - -k. Data di atas memberikan hasil

slope sebesar 0.00609 menit -1, bila dikonversi menjadi detik berarti konstanta laju

reaksinya 0,3654 detik "' dengan koefisien korelasi -0,912536. hasil tersebut berbeda

dengan hasil penelitian yang telah dilakukan Nogucira dan Jardin (1993) yang

memperoleh k=O,078. perbedaan hasil ini disebabkan perbedaan jumlah katalis yang

digunakan, kondisi lingkungan ketika melakukan penelitian serta luas permukaan

katalis yang digunakan sehingga menyebabkan perbedaan laju reaksi.



BAB VI

KESEVIPULAN DAN SARAN

6.1. Kesimpulan

Bexdasaxlcan ha.il penman dan analisis, makaa^^.^
berikut:

1.

2.

Pemilaran antarlapis silikat montmorillonit menggunakan Ti02 telah
meningkatkan luas permukaan spesifik sebesar 208,12 m2/g, volume
total pori sebesar 167,87 xlO^ mlVg. pemilaran dengan Ti02 juga
menyebabkan peningkatan basal spacing (4ooi) montmorillonit sebesar
>6,46 Adan kandungan titan y£ag ^cruku- adalah 26,87 %(b/b).
Kinetika reaksi congo red mcngikuti orde 1dengan konstanta laju
reak?t 0,0060?maul"'.

6.2. Saran

Menginga, masih banyaknya lempung di Indonesia maka dipexlukan penelitian
lebih lanju. temang !=mpmig ^ ^ d.max&.fta,, seca.a oP,ima, dalam mengatasi
pencemaran lingkungan.
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Lampiran 1 Data kandungan lempung bentonit dari PT. Tunas Inti Makmur,
Semarang

m P.T. TUNAS INTI MAKMUR
CHEMICAL fNDUb7RY~

Chemical Analysis
Na. Bentonlte

•A3"Component

sio,. 61,02%

Al20, 15.21%

Fe^ 4,89%

tio2 0,62%

CaO 2,08%

MgO 1,94%

ICO 0,46%

NajO 3.45%

LOI
10,31%

36
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Lampiran 2. Data absorbansi clan konsentrasi congo red setelah fotodegradasi dengan
sinar UV dan dikatalis TiG2 montmorillonit serta montmoriflonit alam

Waktu

(t)

10

20

30

40

50

60

70

A moot

0,217

~0~J74'

0,907

0,878

0,530

0,124

0,382

A Ti-

mont

0,256

6~229

0.226

0,190

0,210

0,197

0,298

A Ti- mont

Dark

0,234

0,213

0,195

0,192

0,299

0,151

0,158

C mont

(mM)
7T5,409x10

4,05SxW-A

2,711x10"

2,619x10"3

1,525x10"3

2,485x10"3

j,059x10"

C Ti-mont

UV(mM)

6,636xl0'3

5,787xl0-3

5,699xlOv

4,844x10"3

5,189x10^

4,780x!CF

7,957xT0:j

C Ii-iaoni

Dark(mM)

5,945x10"

7T5,284x10

4,718x10"

4,634x10"3
T7,989x10

3,334x10"3

3,554xTo":T

^

v>
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Lampiran 3. Data persentase pengurangan congo red setelah fotodegradasi dikatalis
oleh sinar Ti02 montmorillonit dan montmorillonit alam serta sinar UV.

Perhitungan persentase dengan rumus.

%pengurangan = °7C'.rI00%

Dengan C, adalah konsentrasi congo red setelah t menit

C0 konsentrasi awal cor.go red (-=0,1 mM)

Persentase pengurangan congo red akibat penyinaran UV dikatalis montmorillonit
alam.

Waktu (t)

10

20

30

40

50

60

70

Q (mM)

0,05409

0,04058

0,02711

0,02619

0,01525

0,02485

0,01059

% pengurangan

45,91

59,42

72,89

73,81

84,75

75,15

89,41

Persentase pengurangan congo red akibat penyinaran UV dikatalis TiO
montmorillonit.

2"

Waktu (t) Q(mM) % pengurangan
10 0,06636 33,64

20 0,05787 42,13
30 0,05699 43,01
40 0,04844 51,56

50 0,05189 f
i

48,11

60 0,04780 j 52,22
70 0,07957 | 20,43

— ...,,
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Persentase pengurangan congo redakibat dikatalis Ti02-montmorillonit.

Waktu (t) C, (mM) % pengurangan

10 0,05945 40,55

20 0,05284 j 47,16

30 0,04718 52,82

40 0,04634 53,66

50 0,07989 20,11

60 0,03334 66,66

70 0,03554 64,46
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Lampiran 4. Xmak dariCongo Red
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Lampiran 6. Difakiogram sinar-X Montmorillonit terpilar Ti02

*** Basic Data Process ***

Data Information
Group Manvs
Data Name

File Name

Sample Name
Comment

Date & Time

Measurement Condition
X-ray tube

Target
Voltage
Current

Silts

Divergence silt
Scatter silt

Receiving silt
Scanning

Drive axis

Scan rauyt
Scan mode

Scan speed

Sampling pitch
freset time

Data Process Condition
Smoothing

Smoothinq point s
B.G. Subtraction

Sampling points
Repeat times

Kal-a2 Separate
Kal a2 ratio

Peak Search

Differential points
FWHM threshold

Intensity threshold
FWHM ratio (n-1)/n

System error Correction
Precise peak Correction

: Standard

: Eko Adi-1

: Eko Adi-1.PKR
: PILC

: PILC-100

: 05-11-02 12:36:04

Cu

40.0 (kV)
30.0 (rnA.)

0.50 (deg)
1.0C ideg)
0.30 (mm)

Theta-2Theta

2.S000 •• ^iO.OOOG

Continuous Scan

5.0000 (deg/min)
0.0200 (deg)
0.24 (sec)

[ AUTO ]
: 27

[ AUTO ]

: 27

: 30

[ MANUAL ]
: 50 {%)

[ AUTO ]

: 69

: 0.050 (deg;
: 30(per mil]
: 2

t NO J

[ NO I
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3up Name
ita Name

Lie Name

ample Name
Dmment

trongest 3 peaks
o. peak 2Theta

no. (deg)
1 13 25.2200
2 8 19.9121
3 14 26.5915

eak Data List

peak 2Theta
no.

Basic Data Process

: Standard

: Eko. Adi-1

: Eko Adi-1.PKR
: PILC

:PILC-100

1

2

3
4

5

6

7

8

9

10
11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

(deg)

5.4966

8.9800

9.7400

9.9000

11.4900

15.3466

17.9364

19.9121

20.4200

21.8761

22.6550
24.2600

25.2200

26.5915

27.5600

28.4075

30.0550

31.4925

32.3366

35.6225

37.8400

d

(A)

3.52841

4.45536

3.34946

d

(A)

16.06516

9.83968

9.07354

8.92725

7.69521

5.76898

94142

4 5536

34568

05961

92176

66582

52841

34946

23391

13933

2 97089

2.83848

2.76629

2.51829

2.37565

4

4

4

4.

3,

3.

3.

3.

3.

3.

I/il

100

93

82

I/il

4

7

9

12

7

22

93

39

44

20

26

100

82

11

9

5

9

9

39

39

FWHM

(deg)

1.40000

0.68920

0.32840

FWHM

(deg)
1.1C670

0.03000

0.10660

0.08000

0.22000

0.06670

0.49290

0.68920

1.00000

0.32330

0.89000

0.00000

1.40000

0.32840

0.00000

0.34500

0.07000

0.18500

0.24670

2.19500

1.24000

44

Intensity Integrated Int
(Counts) (Counts)

137 9040

128 322*9

112 2343

Intensity Integrated Int
(Counts)

101

6

9

13

16

10

30

128

54

60

28

36

137

112

15

13

7

13

12

54

54

(Counts)

23

82

74

296

92

1060

3229

2472

1026

2526

0

9040

2343

0

647

42

190

168

5218

2924.
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Lampiran 7. Perhitungan Outlayers data

Data tidak tepat jika:

\x- x\
>25

Data In C,/C0

0

-0,1369

-0,1522

-0,3148

-0,2459

-0,3285

£ = -1,1783

x —
Z-* -1,1783

n
= -0,1964

_ZI*-*1 0,6001
d = = 0,1

n

x-x

>2,5

J0,1815 +0,1964|
0,1

0,3779 ^ ^
0,1

,5

>2,5

\x— r.

0,1964

0,0595

0,0442

0,1184

0,0495

0,1321

2 = 0,6001

3,779 > 2,5 (d&i* ditoiak j

Lampinvo c. Data orde rexlui
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0

ORDH3

10 20 30 40 50

Waktu penyinaran (menit)

48

60 70

Grafik orde reaksi untuk fotodegradasi congo red dengan katalis Ti02 montmorillonit

Data slope, intercept dan linieritas masing-masing dapat dilihat pada Tabel di
bawah ini:

Tabel Slope, intercept dan linieritas dari hasil fotodegradasi.

Data Grafik orde 1

Slope -0.00609

Intercept 0.016827

R -0.912536

Grafik orde 2

0.007268

0.970353

0.9123615

Grafik orde 3

0.017488

0.90636

0.9100736
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«-*- 9. «^ — reak, fotodegrada, ^ Tl02.montmon„om.t
mengikuti orde 1.

Reaksi:

produk

Dengan Aadalah congo red.

Persamaan laju reaksinya:

dt
k[A]

~T7\~kt 'diintegra[A] -~ , -.lucgrasikan sehingga diperoleh:

Jn[A]t =-kt+ln[A]0

[A] merupakan konsentrasi congo red(C), sehingga:

ln£L =-kt

Ct adalah konsentrasi congo red setelah t menit disinari UV

Co adalah konsentrasi congo redkctika mulai disinari UV (menit ke-.O)
Dari persamaan ini dapat dibuat grafik In Ct/Co vs t
0,00609 menif1 yang berarti k=0,3654 detik'1

congo red dan koefisien korelasi (r) =0,912536.

sehingga diperoleh slope =

merupakan laju reaksi fotodegradasi


