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RINGKASAN

Proses oksidasi zat warna tekstil sebagai model limbah cair organik melalui reaksi
fotokatalitik menggunakan timah oksida

Photocatalytic oxidation of textile dye as a model of organic wastewater using
visible-light-activated tin oxide photocatalyst

Adri Huda; dibimbing oleh Fakhili Gulo, M. Djoni Bustan, Bambang Yudono
xxii + 155 Halaman, 12 Tabel, 53 Gambar, 22 Lampiran

Reaksi oksidasi berbasis reaksi fotokatalis merupakan teknologi yang
memanfaatkan material fotokatalis seperti semikonduktor yang teraktifkan oleh
sinar (foto). Reaksi oksidasi berbasis reaksi fotokatalis memiliki keunggulan jika
dibandingkan dengan reaksi oksidasi lain yaitu kemampuan oksidasi yang lebih
tinggi, memiliki efektivitas dan efisiensi aktivitas oksidasi yang tinggi, dan dapat
digunakan dalam waktu yang lama tanpa memerlukan proses reaktivasi. Namun,
reaksi oksidasi berbasis reaksi fotokatalis memiliki keterbatasan proses penyerapan
sinar dimana sebagian besar material fotokatalis hanya dapat diaktivasi
menggunakan sinar ultraviolet (energi tinggi). Keterbatasan penyerapan sinar
disebabkan oleh karakteristik optik material semikonduktor yang relatif memiliki
energi band gap lebar. Energi band gap lebar menyebabkan proses aktivasi material
melalui eksitasi elektron membutuhkan energi yang tinggi. Desain material dengan
energi band gap yang sempit dapat menjadi solusi untuk meningkatkan kapasitas
penyerapan sinar sehingga material semikonduktor dapat teraktifkan dengan
penyinaran dengan sinar dengan energi rendah (tampak).

Pada penelitian ini, material fotokatalis berbasis timah oksida dipreparasi dan
dikarakterisasi menggunakan metode reduksi karbotermal (CR) dan metode
microwave assisted hydrothermal (MAH). Material hasil preparasi dikarakterisasi
menggunakan X-ray diffraktometer (XRD), Field Emission Gun — Scanning
Electron Microscope (FEG-SEM) terintegrasi dengan Energy Dispersive X-ray
Spectroscopy (EDS), High Resolution — Transmission Electron Micrsocope (HR-
TEM), Ultraviolet-Visible Diffuse Reflectance Spectroscopy (UV-Vis DRS), dan
Uji Brunauer-Emmett-Teller (BET) untuk mempelajari karakteristik dari material.
Material dengan karakteristik lebih unggul selanjutnya diuji aktivitas material
melalui uji kapasitas adsorpsi, uji reaksi fotokatalitk dan uji reaksi
fotoelektrokatalitik. Selain uji aktivitas material, beberapa parameter digunakan
untuk mengoptimalisasi aktivitas fotokatalitik material Sn3O, seperti studi
pengaruh pH larutan, eksternal bias potensial, dan konsentrasi zat warna terhadap
aktivitas fotokatalitik. Uji stabilitas melalui reusability test juga digunakan sebagai
uji tingkat lanjut untuk mengetahui kemampuan material Sn;O4 pada penggunaan
secara berulang-ulang. Pada akhir studi, uji LC-MS/MS dan UV-Vis
spektrofotometer digunakan untuk mengetahui bagaimana material Sn;O4 dapat
mengoksidasi molekul organik dari zat warna melalui pemanfaatan sinar tampak
dari sumber sinar.



Hasil penelitian menunjukkan bahwa material Sn;O, dapat dipreparasi dengan
metode reduksi karbotermal dan microwave-assisted hydrothermal dengan
karakteristik yang spesifik terhadap masing-masing metode preparasi material.
Secara lebih spesifik, kedua material Sn;O4 memiliki sifat fotorespon di daerah
sinar tampak sehingga berpotensi untuk memiliki aktivitas fotokatalitik. Namun,
hasil karakterisasi tingkat lanjut menunjukkan bahwa material Sn;Os-MAH
memiliki karakteristik yang lebih unggul jika dibandingkan dengan Sn3;O4-CR dari
sisi kemurnian, luas permukaan, dan kemudahan dalam proses teknis preparasi.
Hasil uji aktivitas material Sn;O4 menunjukkan bahwa material Sn;O4 memiliki
kapasitas adsorpsi yang rendah dimana hanya 0,918 % zat warna acid yellow 17
(AY17) dan 1,349% zat warna direct blue 71 (DB71) yang dapat diserap oleh 50
mg Sn3O4. Hasil uji kapasitas adsorpsi memiliki hubungan dengan aktivitas
fotokatalitik dimana adsorpsi yang rendah terhadap zat warna AY 17 menghasilkan
persentase oksidasi yang lebih rendah (62,418%) jika dibandingkan dengan
persentase oksidasi zat warna DB71 (89,209%). Namun, persentase oksidasi yang
rendah terhadap AY17 dapat ditingkatkan dengan mengatur pH dari sistem larutan
dimana pengaturan pH ke daerah asam (pH 2 dan 4) dan pengaplikasian beda
potensial 0,5 V dapat meningkatkan persentase oksidasi zat warna AY17 dari
62,418% menjadi 99,814%. Hasil uji tingkat lanjut juga menunjukkan bahwa
kondisi optimum reaksi (pH 4 dan Eapp 0,5 V) dapat mengoksidasi secara sempurna
20 ppm zat warna AY17 dan memineralisasi 83% dari zat warna AY17. Hasil uji
stabilitas juga menunjukkan bahwa material Sn;O4 memiliki stabilitas yang tinggi
dimana material Sn;O4 dapat digunakan secara berulang-ulang pada reaksi
fotokatalisis dan fotoelektrokatalisis tanpa memerlukan perlakuan tingkat dua
(reaktivasi). Beberapa fenomena penurunan kemampuan oksidasi disebabkan oleh
ketidakstabilan film Sn;O4 pada substrat titanium dan bukan ketidakstabilan dari
material Sn3O;. Hasil studi mekanisme oksidasi material melalui instrumentasi LC-
MS/MS dan UV-Vis Spektrofotometer juga mengkonfirmasi bahwa persentase
oksidasi yang dihasilkan dari reaksi fotokatalitik merupakan hasil dari proses
mineralisasi zat warna menjadi molekul yang lebih sederhana.

Keseluruhan hasil penelitian menunjukkan bahwa material Sn3O4 memiliki potensi
untuk dikembangkan sebagai teknologi masa depan yang ramah lingkungan dalam
proses remediasi limbah cair organik melalui pemanfaatan sinar matahari. Hasil
penelitian juga menunjukkan bahwa material Sn3;O4 merupakan teknologi yang
ramah lingkungan karena melibatkan reaksi oksidasi yang sempurna dalam
mengoksidasi polutan tanpa membentuk produk samping yang menjadi polutan
tingkat dua.

Kata kunci: Sn304, Oksidasi, Fotokatalisis, Fotoelektrokatalisis, Green Technology
Kepustakaan : 92 (1954-2019)



SUMMARY

Photocatalytic oxidation of textile dye as a model of organic wastewater using
visible-light-activated tin oxide photocatalyst

Proses oksidasi zat warna tekstil sebagai model limbah cair organik melalui reaksi
fotokatalitik menggunakan timah oksida

Adri Huda; supervised by Fakhili Gulo, M. Djoni Bustan, Bambang Yudono
xxii + 155 pages, 12 table, 53 figure, 22 supplementary material

Photocatalytic-based oxidation process is a techonolgy utilizing photocatalytic
materials such as semiconductor activated by light illumination to conduct the
oxidation reaction. This oxidation process has advantages compared to other
conventional oxidation process which has high oxidation performance, high
effectivity and efficiency, as well as excellent stability. However, this process has
limitation in the characteristics of absorbing visible light as most of photocatalytic
materials has wide band gap which can be activated only in the ultraviolet range
(high energy).

The present research has been conducted on exploring and characterizing tin oxide
photocatalytic materials using carbothermal reduction (CR) and microwave assisted
hydrothermal (MAH) methods. The as-prepared tin oxides have been characterized
using XRD, FEG-SEM and EDS, HR-TEM, UV-Vis DRS, and BET. The material
which has better characteristics is furtherly tested for activity test including
adsorption capacity, photocatalytic, and photoelectrocatalytic tests. Several
parameters have been used to optimize the photocatalytic performance of Sn;O4
such as adjusting solution acidity (pH), external bias potential, and dye solution
concentration. Furthermore, the cycling test have been used to study the material
stability for long period usage. The present research also investigated the oxidation
mechanism using LC-MS/MS and UV-Vis spectrophotometer.

The results show that Sn3;O4 can be successfully prepared by carbothermal reduction
and microwave-assisted hydrothermal methods with different specific
characterisation for each preparation method. As photocatalytic material, both the
as-prepared Sn3;O4 have a photoresponse in visible-light wavelength with 2.7 eV of
calculated-band gap energy. However, the further characterization have proved that
the Sn3;04 prepared by MAH has better purity, surface area, as well as it is easier to
be produced.

The activity test shows that Sn;O4 has a low adsorption capacity in which only
0,918% AY17 dye and 1,349% DB71 dye can be adsorbed by 50 mg Sn;Os.
Furthermore, the adsorption behavior plays the role in determining the
photocatalytic performance of Sn;O4 in which the lower adsorption capacity on
AY17 dye generates lower photocatalytic performance (62,418%). On the other
hand, the higher adsorption capacity on DB71 results higher photocatalytic activity
in which 50 mg Sn3O4 can degrade 89,209% 10 ppm DB71 dye. However, the lower
photocatalytic performance on AY17 can be improved by adjusting the dye solution
acidity to 2 and 4 and applying 0,5V external bias potential. The optimum condition



(pH 4 and 0,5 V) can enhance the percentages of oxidation from 62,418% to
99.814% and completely oxidize 20 ppm of AY17 dye and mineralize 83% of
AY17 dye. The stability test also showed that Sn3O4 has a higher stability for long
period usage in photocatalytic and photoelectrocatalytic reactions without any
reactivation process. Some phenomenon of decreased oxidation capacity is caused
by the instability of Sn;O4 film on titanium substrate rather than the instability of
Sn3Oyitself. The study of oxidation mechanism also proved that Sn;O;4 successfully
oxidize AY17.

In conclusion, the present research shows that Sn;O4 has future potential to be
developed as environmentally friendly technology for oxidizing organic molecule
in the future by utilizing sunlight. Furthermore, the results support that Sn;O; is
environmentally friendly technology as it involves complete oxidation process in
degrading pollutant without producing any byproducts (secondary pollutants).

Keywords: Sn3O4, Oxidation, Photocatalyst, Photoelectrocatalyst, Green
Technology
Literatures: 92 (1954-2019)
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