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PADA PENGOLAHAN AIR LIMBAH.

Karya tulis ilmiah berupa Disertasi, 25 Februari 2025.

Yusuf Mathiinul Hakim; dibimbing Profesor Dr.rer.nat. Risfidian Mohadi, S.Si.,
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Program Studi Doktor Ilmu MIPA, Program Pascasarjana, Universitas Sriwijaya.
(167 halaman, 58 gambar, 13 tabel, dan 9 lampiran)

Permasalahan lingkungan berupa pencemaran air limbah yang mengandung zat
warna telah mencapai tahap kritis terutama pada badan perairan. Hulu
permasalahan datang salah satunya berasal dari industri tekstil dan garmen yang
setiap tahun menambah angka produksi, namun tidak mengembangkan metode
efektif pengolahan air limbah dengan kandungan zat warna tersebut. lronisnya,
kandungan zat warna pada air limbah sarat dengan senyawa berbahaya berupa
padatan tersuspensi, COD, zat warna, serta logam berat berpotensi karsinogenik
serta mutagenik bagi organisme hidup. Saat ini, solusi jangka panjang yang
ditawarkan dari permasalahan tersebut yaitu pengembangan material ramah
lingkungan berbasis bahan alam dan metode aplikasinya pada pengolahan air
limbah untuk memperoleh spektrum aplikasi yang lebih luas. Dari bermacam
metode pengolahan air limbah, adsorpsi dan fotokatalisis saat ini menjadi tren yang
banyak diteliti dan disinergiskan dalam satu jenis material dengan
mempertimbangkan faktor nilai ekonomis dan kemudahan penggunaan. Pada
penelitian ini, telah dilakukan pengembangan material alam berbasis lempung
(clay) bentonit dengan modifikasinya menjadi organobentonit dan komposit
fotokatalis sinar tampak untuk memperoleh fungsi ganda adsorpsi dan
fotodegradasi sebagai media pengolahan air limbah.

Pada pelaksanaanya, penelitian tahap pertama dilakukan aktivasi bentonit alam
Pacitan (B) dengan metode interkalasi sederhana larutan jenuh kation Na™ menjadi
Bentonit-Na (B-Na) untuk meningkatkan kemampuan pertukaran kation, kemudian

dilakukan modifikasi interkalasi sederhana larutan jenuh kation NH* menjadi
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Bentonit-NH (B-NH). Selanjutnya, material tersebut diuji kapasitas adsorpsinya
terhadap air limbah zat warna kationik yaitu Rhodamin B (RhB), Malasit hijau
(MG), dan Metilen biru (MB). Selanjutnya, hasil adsorpsi dianalisis untuk
dipelajari peningkatan kapasitas adsorpsi dan prosesnya. Penelitian tahap kedua,
dilakukan modifikasi B-Na menjadi organobentonit (OB) untuk memperoleh sifat
hidrofobik dan aplikasinya pada adsorpsi air limbah zat warna anionik. Metode
modifikasi dilakukan dengan interkalasi surfaktan kationik oktadesilamin (ODA)
menggunakan variasi jenis dan komposisi pelarut pada proses interkalasi yaitu
akuades, etanol, dan campuran akuades/etanol (50%). Pengujian adsorpsi dilakukan
terhadap air limbah zat warna anionik direct kuning (DY) untuk dianalisis
peningkatan kapasitas adsorpsinya. Penelitian tahap ketiga dilakukan dengan
memodifikasi B-Na menjadi lembaran bentonit eksfoliasi (BE) dengan metode
eksfoliasi fase larutan dan desain komposit dengan fotokatalis semikonduktor sinar
tampak (g-CsN4 dan AgsPO4) dengan metode kristalisasi in-situ dan ko-presipitasi
melalui kontrol pH dan temperatur sintesis komposit. Hasil yang dipeoleh, diujikan
pada fotodegradasi air limbah zat warna RhB untuk mempelajari fungsi ganda
adsorpsi dan fotokatalisisnya.

Hasil yang diperolah pada penelitian tahap pertama yaitu data peningkatan
fungsional struktur adsorben dan kapasitas maksimal adsorpsi material B-Na dan
B-NH terhadap zat warna kationik secara keseluruhan. Peningkatan fungsional
struktur diamati dari perubahan luas permukaan pada karakterisasi BET dengan
nilai awal B yaitu 61,791 m?/g kemudian meningkat pada B-Na yaitu 73,089 m?%g
dan B-NH yaitu 178,71 m?/g. Perbandingan peningkatan kapasitas adsorpsi dari B
ke B-Na untuk menyerap RhB yaitu 100 mg/g ke 116,28 mg/g, untuk menyerap
MG yaitu 109,89 mg/g ke 123,46 mg/g, untuk menyerap MB yaitu 136,99 mg/g ke
158,73 mg/g. Sedangkan, peningkatan kapasitas maksimal adsorpsi dari B ke B-
NH untuk menyerap RhB yaitu dari 100 mg/g ke 526,37 mg/g, untuk menyerap MG
yaitu 109,89 mg/g ke 128,21 mg/g, dan untuk menyerap MB yaitu 136,99 mg/g ke
270,27 mg/g.

Pada penelitian tahap kedua, diperolen data yang mendukung hipotesis
mengenai pengaruh jenis dan komposisi pelarut terhadap perubahan fungsional

struktur dan kapasitas adsorpsi terhadap air limbah zat warna anionik. Pelarut
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akuades/etanol 50% memberikan efek signifikan pada pengangkatan ruang basal
dengan pergeseran nilai 20 XRD dari B-Na pada 6° menjadi 4,88°. Sebagai
tambahan, data karakterisasi BET menunjukkan penurunan luas permukaan dan
peningkatan diameter pori dari B-Na menjadi OB yang berarti terjadi interkalasi
yang membuka struktur antarlapis bentonit yang teraglomerasi. Hasil analisis data
adsorpsi menunjukkan peningkatan kapasitas maksimal adsorpsi pada B-Na yaitu
dengan nilai awal 119,05 mg/g menjadi 270,27 mg/g untuk OB-Aq dan 200 mg/g
untuk OB-Ag/Et, namun mengalami penurunan menjadi 19,76 untuk OB-Et. Hasil
pengujian penggunaan berulang, material OB menunjukkan hasil yang memuaskan
untuk digunakan berulang hingga 3x siklus adsorpsi dengan daya adsorpsi sebesar
71,12 % pada pengulangan ke-3.

Pada penelitian tahap ketiga, diperoleh data hasil analisis berupa peningkatan
fungsional struktur dan kapasitas degradasi air limbah zat warna RhB menggunakan
komposit fotokatalis sinar tampak berbasis bentonit. Analisis produk material
dengan kontrol pH dan temperatur sintesis menunjukkan peningkatan fungsional
struktur pada luas permukaan hingga 11 kali lipat, dengan nilai awal BE vyaitu 4,1
m?/g menjadi 47,3 m?/g pada BE/CN/AP11.200 (komposit bentonit eksfoliasi
dengan g-C3Ns dan AgsPO4 pada pH 11 dan temperatur 200 °C). Selain itu,
peningkatan kemampuan fotodegradasi tertinggi diamati terjadi dari material BE
dengan kemampuan degradasi 75,23% (mekanisme adsorpsi) menjadi 98,85%
untuk material BE/CN/AP8.200 (mekanisme adsorpsi-fotokatalisis). Berdasarkan
uji mekanisme, spesi ROS h* berperan dominan pada fotokatalisis polutan. Kondisi
pH netral-basa dan temperatur tinggi pada desain komposit berpengaruh pada
perbaikan fungsional struktur dan kemampuan fotodegradasi. Uji heterogenitas
membuktikan, komposit berbasis bentonit merupakan fotokatalis heterogeny.
Sebagai tambahan, analisis penggunaan berulang pada fotodegradasi RhB dengan
3 siklus pada material dengan kemampuan fotodegradasi tertinggi masih
menunjukkan kestabilan penghilangan RhB hingga 54,14% degradasi pada siklus
ke-3.

Kata kunci: Air Limbah, Zat Warna, Bentonit, Organobentonit, g-C3Na, AgzPOa.
Kepustakaan: 283 (1907-2025).
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SUMMARY

CLAY BENTONITE MODIFICATION AND DESIGN COMPOSITE OF VISIBLE
LIGHT DRIVEN PHOTOCATALYST AS ADSORPTION AND
PHOTODEGRADATION AGENT FOR WASTEWATER TREATMENT.

Scientific paper in the form of Dissertation, 25" February 2024.

Yusuf Mathiinul Hakim; supervised by Professor Dr.rer.nat. Risfidian Mohadi,
S.Si., M.Si., Dr.rer.nat. Mardiyanto, M.Si., Apt., and Dr. Idha Royani, M.Si.

Doctoral program of Mathematics and Natural Sciences, Postgraduate Program,
Sriwijaya University.

(161 pages, 58 figures, 13 tables, and 9 appendixes)

The environmental issue of wastewater pollution containing dyes has reached
a critical stage, especially in water bodies. The root of the problem partly comes
from the textile and garment industry, which increases production every year but
does not develop effective methods for treating wastewater containing dyes.
Ironically, the dye content in wastewater is laden with hazardous compounds such
as suspended solids, COD, dyes, and heavy metals that are potentially carcinogenic
and mutagenic to living organisms. Currently, the long-term solution offered for
this problem is the development of environmentally friendly materials based on
natural substances and their application methods in wastewater treatment to
achieve a broader spectrum of applications. Among the various methods of
wastewater treatment, adsorption and photocatalysis have currently become trends
that are widely researched and synergized into a single type of material,
considering factors of economic value and ease of use. In this study, the
development of natural clay-based bentonite materials has been carried out,
modified into organobentonite and visible light photocatalyst composites to obtain
dual functions of adsorption and photodegradation as wastewater treatment media.

In its implementation, the first phase of the research involved the activation of
natural Pacitan bentonite (B) using a simple intercalation method of a saturated
Na* cation solution to become Bentonit-Na (B-Na) to enhance cation exchange
capacity, followed by a simple intercalation modification of a saturated NH* cation

solution to become Bentonit-NH (B-NH). Next, the material was tested for its
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adsorption capacity against cationic dye wastewater, namely rhodamine B (RhB),
malachite green (MG), and methylene blue (MB). Next, the adsorption results are
analyzed to study the increase in adsorption capacity and the process. The second
phase of the research involved modifying B-Na into organobentonite (OB) to obtain
hydrophobic properties and its application in the adsorption of anionic dye
wastewater. The modification method was carried out by intercalating the cationic
surfactant octadecylamine (ODA) using variations in the type and composition of
solvents in the intercalation process, namely aquades, ethanol, and a mixture of
aquades/ethanol (50%). Adsorption tests were conducted on wastewater containing
the anionic dye direct yellow (DY) to analyze the increase in its adsorption
capacity. The third phase of the research was conducted by modifying B-Na into
exfoliated bentonite sheets (BE) using the solution-phase exfoliation method and
composite design with visible-light semiconductor photocatalysts (g-CsN4 and
AgsPO4) through in-situ crystallization and co-precipitation methods by
controlling the pH and temperature of the composite synthesis. The obtained results
were tested on the photodegradation of RhB dye wastewater to study their dual
function of adsorption and photocatalysis.

The results obtained in the first phase of the research are data on the functional
improvement of the adsorbent structure and the maximum adsorption capacity of
the B-Na and B-NH materials towards cationic dyes overall. The improvement in
the functional structure was observed from the change in surface area during BET
characterization, with the initial value of B being 61.791 m?/g, which then increased
to 73.089 m?/g for B-Na and 178.71 m?/g for B-NH. The comparison of the increase
in adsorption capacity from B to B-Na for absorbing RhB is from 100 mg/g to
116.28 mg/g, for absorbing MG is from 109.89 mg/g to 123.46 mg/g, and for
absorbing MB is from 136.99 mg/g to 158.73 mg/g. Meanwhile, the increase in
maximum adsorption capacity from B to B-NH for absorbing RhB is from 100 mg/g
to 526.37 mg/g, for absorbing MG is from 109.89 mg/g to 128.21 mg/g, and for
absorbing MB is from 136.99 mg/g to 270.27 mg/g.

In the second phase of the research, data was obtained that supports the
hypothesis regarding the influence of the type and composition of the solvent on the

functional changes in structure and adsorption capacity towards anionic dye
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wastewater. The mix solvent of aqueous/ethanol 50% has a significant effect on the
elevation of the basal space with a shift in the 260 XRD value from B-Na at 6° to
4.88°. Additionally, BET characterization data show a decrease in surface area
and an increase in pore diameter from B-Na to OB, indicating intercalation that
opens the agglomerated bentonite interlayer structure. The results of the adsorption
data analysis show an increase in the maximum adsorption capacity on B-Na, with
an initial value of 119.05 mg/g increasing to 270.27 mg/g for OB-Aqg and 200 mg/g
for OB-AQ/Et, but decreasing to 19.76 for OB-Et. The results of the repeated use
test showed that the OB material performed satisfactorily for up to 3 adsorption
cycles, with an adsorption capacity of 71.12% in the third repetition.

In the third phase of the research, data analysis results showed an increase in
the functional structure and degradation capacity of RhB dye wastewater using
visible light-based bentonite photocatalyst composites. Material product analysis
with controlled pH and synthesis temperature showed a functional structural
improvement in surface area up to 11 times, with the initial BE value of 4.1 m?/g
increasing to 47.3 m?/g at BE/CN/AP11.200 (exfoliated bentonite composite with
g-CsN4 and AgsPO4 at pH 11 and temperature 200 °C). Additionally, the highest
increase in photodegradation capability was observed from the BE material with a
degradation capability of 75.23% (adsorption mechanism) to 98.85% for the
BE/CN/AP8.200 material (adsorption-photocatalysis mechanism). Based on the
mechanism test, ROS species h* play a dominant role in the photocatalysis of
pollutants. Neutral-basic pH conditions and high temperatures in the composite
design affect the functional improvement of the structure and photodegradation
capability. The heterogeneity test proves that bentonite-based composites are
heterogeneous photocatalysts. Additionally, the analysis of repeated use in the
photodegradation of RhB with 3 cycles on the material with the highest
photodegradation capability still shows stability in RhB removal, achieving 54.14%
degradation by the third repetition.

Keywords: Wastewater, Dyes, Bentonite, Organobentonite, g-CsN4, AgsPOa.
Literature: 283 (1907-2025).
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BAB |
PENDAHULUAN

1.1. Latar Belakang

Berdasarkan isi program SDGs (Sustainable Development Goals) milik PBB
(Perserikatan Bangsa-Bangsa), isu lingkungan menjadi faktor fundamental penentu
kualitas kehidupan. Program SDGs ini memiliki 17 tujuan (termasuk air dan
sanitasi) yang diturunkan menjadi beberapa indikator target untuk penyelesaian
masalah lingkungan dan mitigasinya (United Nations, 2024). Saat ini, pola hidup
mode cepat (fast fashion) berdampak pada pesatnya industri tekstil dan garmen,
khususnya di Indonesia. Ironinya, pada aktivitas produksi tekstil/garmin
diestimasikan terdata menggunakan sekitar 900.000 ton pewarna setiap tahun pada
proses pewarnaan dan dilaporkan 15% total volume pewarna baku dan sekitar 80%
air limbah dilepaskan langsung ke badan perairan (Panhwar et al., 2024). Air
limbah dari pewarna ini mengandung berbagai senyawa berbahaya diantaranya
padatan tersuspensi, zat warna, COD, logam berat, dan senyawa aromatis yang
berpotensi karsinogenik dan mutagenik pada makhluk hidup serta merusak
ekosistem. Kondisi ini bertentangan dengan program SDGs dan perlu adanya solusi
penyelesaian permasalahan (Al-Tohamy et al., 2022).

Ancaman dari polusi air limbah zat warna menjadi bahaya laten bagi seluruh
aspek kehidupan. Oleh karena itu, pengolahan air limbah menjadi fokus mendesak
penelitian, khususnya bagi para praktisi industri dan akademisi-peneliti. Penelitian
pada topik ini berkonsekuensi pada adanya inovasi ide pengembangan metode,
material, dan aplikasi pengolahan air limbah. Berbagai metode pengolahan air
limbah telah dikenal secara konvensional, salah satunya yaitu metode adsorpsi yang
menjadi opsi metode dengan penggunaan paling banyak digunakan dan diteliti
untuk dikembangkan (Satyam & Patra, 2024). Selain itu, pada beberapa dekade
terakhir metode fotokatalisis menarik perhatian untuk diteliti karena mekanisme
degradasi polutan melalui prinsip oksidasi-reduksi sederhana yang menghasilkan
produk akhir yang lebih ramah lingkungan dan alasan efisiensi penggunaan
(Ahtasham Igbal et al., 2024). Beberapa faktor yang menjadi acuan dalam

pengembangan kedua metode tersebut diantaranya biaya, efisiensi, dan kemudahan
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penggunaan. Kombinasi dua metode (adsorpsi dan fotokatalisis) diprediksi menjadi
solusi berkelanjutan, karena efektivitas menghilangkan senyawa/molekul polutan
secara komprehensif (Gao et al., 2024; T. Wang et al., 2022). Selain itu, faktor
kemampuan penggunaan berulang menjadi syarat pengembangan material
adsorben-fotoakatalis jika akan digunakan secara langsung pada skala lebih besar
(Oladoye et al., 2024).

Berdasarkan aspek kimia hijau, penelitian pendukung terkait pengembangan
material banyak memanfaatkan bahan/material alam sebagai prekursor. Sesuai
dengan topik yang disebutkan sebelumnya, prekursor bahan alam sebagai adsorben
dan fotokatalis menjadi batasan penelitian. Pemilihan material alam didasarkan
pada pertimbangan kelimpahan sumber daya dan nilai ramah lingkungan. Alasan
pendukung lain karena secara alami beberapa jenis material alam telah memiliki
karakter kemampuan dasar adsorpsi (Dey et al., 2024). Proses adsorpsi dijelaskan
sebagai fenomena penjerapan molekul adsorbat akibat adanya interaksi antara
permukaan adsorben dan adsorbat (interaksi Van der Waals, elektrostatik, hidrogen,
dsb). Lebih lanjut, proses adsorpsi melibatkan tiga skema penting, yaitu: kontak
antara adsorben-adsorbat, interaksi melalui penyerapan molekul polutan (adsorbat)
pada permukaan/pori adsorben, dan pemisahan adsorben dari larutan setelah
mencapai kondisi setimbang/jenuh. Berdasarkan deskripsi tersebut, banyak
material alam dengan ciri berpori dan berlapis yang memenuhi syarat sebagai
adsorben. Sayangnya, keterbatasan karakteristik situs aktif permukaan, pori, dan
kemampuan penggunaan berulang material alami perlu menjadi fokus untuk diteliti
dan dikembangkan (Lima et al., 2021).

Dewasa ini, tren topik pemanfaatan material alam memberikan pondasi sebagai
alternatif pengganti bahan/material berbasis logam dengan efek samping negatif.
Sebagai alternatif adsorben, kapasitas adsorpsi adalah faktor krusial yang
menentukan pemilihan dan pengembangan material alam terpilih. Kapasitas
adsorpsi yang dipengaruhi oleh karakteristik pori dan luas permukaan juga
mempengaruhi jenis adsorbat/polutan yang dapat diserap. Material berpori (porous
material) dikategorikan berdasarkan ukuran pori, yaitu mikro (d<2 nm), meso (2
nm<d<50 nm), dan makro (d>50 nm). Berdasarkan karakteristik tersebut, beberapa

material alam diklasifikasikan berdasarkan fungsi dan strukturnya sebagai adsorben



diantaranya karbon aktif, hidrochar/biochar, zeolit, lempung/clay, dil (Zheng et al.,
2024). Namun, fungsional material alam tersebut secara alami memilik
keterbatasan berupa terbatasnya luas permukaan, kapasitas adsorpsi, dan stabilitas
struktur jika digunakan secara langsung tanpa ada pengembangan.

Sejalan dengan jenis material berpori, jenis material berlapis juga menjadi
pertimbangan dan mulai banyak diteliti untuk dikembangkan. Karakter luas
permukaan dan situs aktif yang dapat dimodifikasi menjadi alasan
pengembangannya. Berdasarkan deskripsi sebelumnya, material alam dengan
karakter adsorpsi yang melimpah dan berpotensi dikembangkan pada skala besar
yaitu material lempung (clay) (P. Wang et al., 2023). Material lempung
dikategorikan sebagai material berlapis dan dibedakan menjadi beberapa jenis
berdasarkan karakter struktur berlapisnya, diantaranya kaolin, monmorilonit, klorit,
dan smektit. Material lempung merupakan material serbaguna yang dapat
diaplikasikan pada penghilangan kontaminan dan pengotor dari larutan dan gas,
serta memiliki kemampuan kuat untuk berikatan dengan struktur heteroatom zat
warna baik kationik atau anionik (S. Khan et al., 2023; Sharma et al., 2011).

Material lempung terstruktur atas lapisan aluminasilika bertumpuk antara
lapisan silika tetrahedral dan lapisan alumina oktahedral. Bentonit merupakan jenis
lempung dengan karakteristik paling sesuai sebagai adsorben polutan karena
memiliki luas permukaan yang besar dan kemampuan kuat untuk menarik senyawa
organik dan atau logam berat (Sanavada et al., 2023). Susunan bentonit didominasi
oleh jenis mineral lempung monmorilonit dengan struktur lapisan 2:1, yaitu lapisan
bertumpuk alumina oktahedral diantara dua lapisan silika tetrahedral. Struktur lapis
ini tumpang tindih dengan struktur yang sama dan saling terhubung dengan adanya
pemisah berupa ruang basal berisi kation anorganik (Na*, K*, Mg*, Ca"). Kation
anorganik berperan menyeimbangkan muatan negatif permukaan bentonit. Selain
itu, keberadaan kation anorganik diantara struktur lapis bentonit memberikan
karakteristik berupa kemampuan pengembangan (swelling) terhadap air dengan
signifikan. Fenomena netralisir muatan negatif oleh kation pada antarlapis struktur
bentonit disebabkan karena adanya substitusi isomorf oleh Mg?* kepada AI** pada
struktur lapisan oktahedral dan AI®* kepada Si** pada struktur lapisan tetrahedral.

Kation antarlapis tersebut berperan sebagai jembatan penghubung dengan adanya



interaksi Van der Waals dan elektrostatik. Struktur ruang basal bentonit ini menjadi
celah modifikasi dan pengembangan (H. Han et al., 2019).

Pada aplikasi dalam penghilangan polutan, bentonit telah diuji sebagai adsorben
untuk polutan zat warna, logam berat, antibiotik, hingga senyawa VOC (volatile
organic compound). Selain itu, bentonit dilaporkan telah dikembangkan dengan
beberapa metode diantaranya aktivasi temperatur dan pH, interkalasi, polimerisasi,
eksfoliasi, dan komposit (Barakan & Aghazadeh, 2021; Borah et al., 2022).
Laporan dari Shattar & Foo (2022) berhasil memodifikasi bentonit alam dengan
aktivasi sederhana interkalasi natrium pada suhu rendah dan meningkatkan luas
permukaan >3x dan kapasitas adsorpsi terhadap zat warna Metilen biru lebih besar
dari bentonit alam. Bensid et al. (2021) memodifikasi bentonit menjadi bentonit
organik (organobentonit) dengan peningkatan luas permukaan 2 kali lipat dan
kapasitas adsorpsi 25 kali lipat terhadap senyawa farmasi asam benzoat dan 30 kali
lipat terhadap asam salisilat dibandingkan bentonit teraktivasi natrium. J. Ma et al.
(2020) melaporkan keberhasilan modifikasi komposit bentonit terhadap fotokatalis
berbasis ion perak serta aplikasinya terhadap degradasi senyawa parabens secara
total.

Selain adsorpsi, metode fotokatalis juga menjadi metode yang menarik
perhatian banyak peneliti untuk dikembangkan pada proses pengolahan air limbah
dengan aktivitas penghilangan polutan yang mumpuni. Pada prinsipnya,
fotokatalisis memanfaatkan energi sinar sebagai prekursor reaksi berupa eksitasi
elektron dari pita valensi ke pita konduksi pada material semikonduktor fotokatalis
(Sordello et al., 2022). Proses ini akan menghasilkan hole (h*) pada pita valensi
yang memicu proses oksidasi pada permukaan fotokatalis dan elektron (e) pada
pita konduksi yang memicu proses reduksi pada permukaan fotokatalis terhadap
molekul polutan (M. M. Khan, 2021). Fotokatalis konvensional yang telah banyak
digunakan yaitu TiO> dan ZnO yang optimal pada spektrum sinar UV (Yin et al.,
2008). Akan tetapi, fakta menunjukkan bahwa komposisi spektrum UV pada
cahaya matahari hanya terkandung 4% sehingga perlu sumber sinar tambahan dari
lampu pada proses aplikasinya. Sebagai alternatif mengurangi biaya energi pada

aplikasi fotokatalis sinar UV tersebut, maka dikembangkan jenis fotokatalis



spektrum sinar tampak yang diprediksi akan optimal dan mampu aktif pada
penyinaran sinar matahari (Barba-Nieto et al., 2020).

Saat ini dikenal beberapa jenis fotokatalis sinar tampak yang memiliki
kemampuan degradasi polutan, diantaranya grafit karbon nitrit (g-C3sN4) dan perak
fosfat (AgsPOs). Material g-C3sNs murni merupakan material semikonduktor non-
logam dengan struktur berlapis, mudah disintesis (proses kalsinasi terhadap
urea/melamin/sianamida), dan ramah lingkungan karena berbahan dasar karbon
yang terbentuk dari unit tri-s-triazin/heptazin (cincin benzena dengan nitrogen)
berstruktur seperti sarang lebah (honey comb) (Lai et al., 2023). Karakteristik optik
berupa celah pita yang dimiliki g-CsN4 sebesar 2.7 eV (460 nm) menjadikan
material ini cocok sebagai fotokatalis dengan kemampuan penyerapan panjang
gelombang sinar tampak yang sangat baik. Pada bentuk murni, struktur tumpukan
berlapis membuat g-CsNs memiliki konduktivitas elektronik yang kuat dan
terkonjugasi sehingga menyediakan kemampuan adsorpsi melalui situs aktif dan
pori (Ahmed et al.,, 2024). Berdasarkan potensi nilai ramah lingkungan,
pengembangan g-C3Ns adalah pilihan yang tepat melalui beberapa teknik
modifikasi diantaranya komposit dan eksfoliasi. Berdasarkan laporan Zhou et al.
(2019), g-C3sN4 murni (bongkah) berhasil dimodifikasi menjadi lembaran nano dan
dikombinasi dengan doping sulfur yang meningkatkan luas permukaan 10 kali lipat
dari bentuk murninya dan meningkatkan aktivitas fotokatalisnya pada produksi
hidrogen (H>).

Selain itu, semikonduktor AgsPOs juga dikenal sebagai semikonduktor dengan
kemampuan fotokatalisis pada spektrum sinar tampak yang luar biasa karena
memiliki energi celah pita yang sempit (2.43 eV) dan mudah disintesis (metode ko-
presipitasi) (Ait Baha et al., 2024). Celah pita yang sempit menyebabkan energi
dari jenis sinar untuk eksitasi elektron yang dibutuhkan lebih kecil, dan
memungkinkan penggunaan energi dari spektrum sinar tampak cukup untuk reaksi
eksitasi. Selain itu, AgsPOs juga menjadi salah satu material semikonduktor yang
mudah diatur (tunable) fungsinya berdasarkan kondisi sintesisnya. Faktor pH,
temperatur, konsentrasi, dan energi foton berpengaruh signifikan terhadap produk
akhir AgsPOs (Y. Z. Ma et al., 2015). Dewasa ini, AgsPO4 banyak difungsikan

dengan material lain sebagai agen pembantu (coupling agent) untuk memperoleh



sifat aktif pada spektrum sinar tampak, selain itu untuk meningkatkan stabilitas
aktivitas fotokatalitik AgsPOs itu sendiri. Katsumata et al. (2014) melakukan desain
komposit antara g-CsNs dengan AgsPO4 dan berkesimpulan pada terproduksinya
komposit yang memiliki aktivitas fotokatalis lebih tinggi dari material murni
dengan proses pemisahan muatan (e- dan h™) yang jauh lebih baik.

Berdasarkan informasi tersebut, pada penelitian ini dilakukan modifikasi dan
desain komposit berbasis bentonit alam Pacitan dengan fotokatalis sinar tampak
untuk memperoleh kemampuan fungsi ganda adsorpsi dan fotodegradasi terhadap
polutan air limbah zat warna. Pada tahap awal penelitian dilakukan pengembangan
material bentonit alam yang diperoleh dari Kabupaten Pacitan, Jawa Timur dengan
aktivasi melalui metode interkalasi sederhana rendah energi dengan memanfaatkan
kondisi larutan interkalan kation natrium jenuh dan modifikasi dengan interkalasi
sederhana larutan kaion amonium jenuh pada bentonit alam. Proses ini dilakukan
dengan kebaruan berupa pemilihan metode interkalasi yang lebih sederhana, ramah
lingkungan, dan minim energi. Studi adsorpsi dilakukan terhadap jenis zat warna
kationik (Rhodamin B, Metilen biru, dan Malasit hijau) dan dianalisis fenomena
adsorpsi yang terjadi. Penelitian lanjutan dilakukan dengan memodifikasi sifat
adsorpsi bentonit alam teraktivasi menjadi hidrofobik melalui pembentukan
organobentonit. Modifikasi dilakukan dengan metode interkalasi surfaktan kationik
oktadesilamin (ODA) untuk memperoleh perubahan sifat hidrofobik, karakter
adsorpsi, dan komposisi antarlapis bentonit yang signifikan dengan kontrol jenis
pelarut surfaktan. Pada proses modifikasi melalui interkalasi, digunakan variasi
jenis dan komposisi pelarut berupa akuades, etanol, dan campuran akuades/etanol
50%. Studi adsorpsi dilakukan terhadap jenis zat warna anionik (direct kuning)
sebagai polutan anionik.

Penelitian tahap akhir dilakukan dengan memodifikasi bentonit dengan tujuan
memperoleh fungsi ganda adsorpsi dan fotokatalisis melalui desain komposit
dengan fotokatalis sinar tampak. Metode yang dilakukan adalah dengan melakukan
eksfoliasi bentonit dan pembentukan komposit dengan fotokatalis sinar tampak
tersebut via kristalisasi in-situ dengan g-CsN4 dan ko-presipitasi dengan AgsPO4
melalui kontrol variabel pH dan temperatur sintesis. Studi fotodegradasi dilakukan

terhadap air limbah zat warna Rhodamin B. Efisiensi dan efektivitas setiap sampel



yang telah dikembangkan kemudian dianalisis dan dibandingkan berdasarkan hasil

penghilangan kandungan polutan zat warna dan nilai ekonominya.

1.2. Rumusan Masalah

Permasalahan lingkungan berupa polusi air limbah (zat warna) industri menjadi
bahaya laten di wilayah Indonesia akibat pengolahan air limbah yang tidak tepat.
Penelitian mengenai pengembangan metode dan material yang digunakan pada
proses pengolahan air limbah menjadi hal krusial. Adsorpsi dan fotokatalisis
menjadi opsi metode yang ideal karena potensi nilai ekonomis, kemudahan
penggunaan, dan kapasitas penghilangan polutan yang memuaskan. Selain itu,
pemilihan material alam sebagai prekursor material pengolahan air limbah menjadi
faktor pendukung karena tersedia melimpah sebagai sumber daya dan ramah
lingkungan.

Sejauh ini, material yang telah dipelajari atas pengembangan dan aplikasi
pengolahan air limbah terbatas pada satu spektrum fungsi, yaitu antara adsorpsi atau
fotokatalisis. Saat ini, material lempung (clay) banyak dimanfaatkan sebagai bahan
dasar adsorben polutan, namun memiliki keterbatasan pada kapasitas adsorpsi dan
kestabilan struktur untuk penggunaan. Selain itu, beberapa material semikonduktor
fotokatalis cahaya tampak memiliki kekurangan berupa rendahnya aktivitas
fotokatalisis dan kestabilan struktur. Oleh karena itu, pengembangan material
dengan spektrum fungsi ganda adsorpsi dan fotokatalisis degradasi menjadi
alternatif menjanjikan untuk pengolahan air limbah.

Pada konteks tersebut, material berbasis bentonit: bentonit teraktivasi,
termodifikasi, pembentukan organobentonit, dan komposit bentonit-fotokatalis
sinar tampak diprediksi memiliki sifat yang menarik pada aplikasi sebagai agen
penghilang polutan pada air limbah. Oleh karena itu, melalui penelitian ini
dirumuskan masalah sebagai berikut:

1. Bagaimana Kkarakteristik material bentonit alam yang diperoleh dari
Kabupaten Pacitan, Jawa Timur dan bagaimana metode untuk
meningkatkan kapasitas adsorpsinya terhadap polutan air limbah zat warna
kationik?

2. Bagaimana karakteristik material modifikasi organobentonit yang diperoleh
dari interkalasi surfaktan kationik oktadesilamin (ODA) dengan variasi



jenis dan komposisi pelarut, serta kapasitas adsorpsinya terhadap polutan
air limbah zat warna anionik?

3. Bagaimana karakteristik material bentonit tereksfoliasi dan hasil
kompositnya dengan fotokatalis sinar tampak (g-CsN4 dan AgsPO4) dengan
pengaruh kontrol pH dan temperatur sintesis terhadap produk komposit,
serta bagaimana hasil degradasi polutan air limbah zat warna (RhB)

berdasarkan fungsi gandanya?

1.3. Tujuan Penelitian
Berdasarkan rumusan masalah yang telah dipaparkan, garis besar penelitian ini

bertujuan untuk memodifikasi material berbasis bentonit dengan kapasitas adsorpsi
yang meningkat dan desain komposit material berbasis bentonit dengan fungsi
ganda sebagai adsorben dan fotokatalis sebagai alternatif agen pengolahan air
limbah. Selain itu, tujuan khusus yang diharapkan tercapai melalui penelitian ini
yaitu sebagai berikut:

1. Memperoleh material adsorben hasil modifikasi berbasis bentonit alam dengan
metode aktivasi sederhana melalui interkalasi natrium dan modifikasi
interkalasi amonium dengan kapasitas adsorpsi yang optimal sebagai adsorben
polutan air limbah zat warna kationik (Rhodamin B, Metilen biru, dan Malasit
hijau).

2. Memodifikasi bentonit alam Pacitan teraktivasi menjadi material
organobentonit melalui interkalasi surfaktan kationik ODA dan menganalisis
pengaruh jenis dan komposisi pelarut interkalan pada proses interkalasi, serta
meningkatkan kapasitas adsorpsi terhadap polutan air limbah zat warna anionik
(direct kuning).

3. Mendesain dan menganalisis pengaruh kontrol pH dan temperatur sintesis pada
komposit berbasis bentonit tereksfoliasi dengan fotokatalis sinar tampak (g-
C3N4 dan AgsPOs) sebagai agen degradasi fungsi ganda pada adsorpsi dan
fotokatalisis polutan air limbah zat warna Rhodamin B.

4. Menganalisis kemampuan penggunaan berulang material modifikasi dan

komposit.



1.4. Manfaat Penelitian
Hasil penelitian ini diharapkan memberikan manfaat secara teori dan praktik

sebagaimana dijelaskan sebagai berikut:

1.4.1. Manfaat Teori
Pada aspek teori (akademik) penelitian ini diharapkan memberikan

kebermanfaatan diantaranya:

1. Memunculkan informasi berupa perspektif baru mengenai prosedur,
karakterisasi, dan analisis seputar bentonit alam Pacitan dan aktivasinya
menggunakan Kkation natrium serta modifikasinya menggunakan kation
amonium sebagai adsorben polutan zat warna air limbah.

2. Memunculkan informasi berupa perspektif baru mengenai prosedur modifikasi
bentonit teraktivasi menjadi organobentonit, serta karakterisasi dan analisis
struktur dan kapasitas adsorpsinya sebagai adsorben polutan zat warna air
limbah.

3. Memunculkan informasi baru mengenai prosedur, karakterisasi, dan analisis
material komposit fotokatalis sinar tampak berbasis bentonit dan aktivitas
adsorpsi-fotokatalisisnya sebagai material fungsi ganda pada pengolahan air
limbah.

4. Hadirnya kebaruan informasi terkait pengaruh kontrol pH dan temperatur

sintesis pada komposit fotokatalis sinar tampak berbasis bentonit (tereksfoliasi).

1.4.2. Manfaat Praktis
Secara praktis, penelitian ini diharapkan memberikan manfaat berupa:

1. Panduan prosedur produksi material berbasis bentonit dan modifikasinya
dengan variasi fungsi dan kapasitas penghilangan berdasarkan karakter polutan
air limbah dan fungsi ganda (adsorpsi-fotokatalisis) pada komposit berbasis
bentonit yang memiliki aktivitas penghilangan polutan air limbah lebih baik
dari bentonit alam murni.

2. Optimasi metode adsorpsi dan fotokatalisis untuk satu jenis material yang

digunakan bersamaan.
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1.5. Kebaruan Penelitian
Berdasarkan tinjauan terhadap literatur terkait pengembangan material bentonit
dan aplikasinya, keterbaruan penelitian ini dapat dijelaskan terhadap topik

penelitian sebidang berdasarkan penjelasan berikut:

1.5.1. Penelitian Tahap Pertama

Material lempung bentonit dikenal dengan Kkarakteristik kemampuan
pengembangan (swelling) pada air dan dikenal luas sebagai adsorben alami untuk
bermacam keperluan, termasuk pada polutan air limbah. Penelitian terkait bentonit
telah banyak dilaporkan dan masih terus berkembang menjadi studi yang lebih
komprehensif karena manfaat yang ditawarkan. Keberadaan bentonit dan variasi
struktur mineralnya sangat beragam berdasarkan tempat ditemukannya, khususnya
di Indonesia dengan bentang dataran akibat dari aktivitas vulkanologi. Pemanfaatan
bentonit sebagai adsorben di Indonesia telah menjadi salah satu prospek ekonomi
bidang pertambangan terutama di Pulau Jawa. Beberapa penelitian melaporkan
modifikasi bentonit alam yang berasal dari beberapa daerah di Indonesia dan

aplikasinya pada Tabel 1.1:

Tabel 1. 1. Penelitian terkait pengembangan material bentonit alam di beberapa
wilayah Indonesia

Asal bentonit Perlakuan Aplikasi Referensi
Klaten, Jawa Tengah  Aktivasi asam Katalisis sintesis  (Ardelia et al.,
nitrobenzena 2024)
Pacitan, Jawa Timur Aktivasi asam Adsorpsi unsur  (Marisi et al.,
dan temperatur radionuklida 2023)
Pacitan dan Ponorogo, Aktivasi Pemurnian (Soetaredjo et
Jawa Timur temperatur minyak kelapa al., 2021)
sawit mentah
Batanghari, Jambi Aktivasi asam Penghilangan (Naswir et al.,
fosfor dari air 2019)
limbah minyak
sawit
Bogor, Jawa Barat Pilarisasi logam  Adsorpsi zat (Rezaet al.,
(Al, Cu, Mn, Ti) warna 2018)
Sarolangun, Jambi Aktivasi asam Adsorpsi zat (Taher et al.,
dan temperatur ~ warna procion 2018a)

red
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Asal bentonit Perlakuan Aplikasi Referensi

Pacitan, Jawa Timur Tanpa perlakuan  Logam timbal (Wilopo et al.,
(Pb) 2012)

Bogor, Jawa Barat Aktivasi asam Adsorpsi Metilen (Nugraha et
biru dan al., 2010)
pemurnian
minyak sawit
mentah

Pacitan. Jawa Timur Aktivasi asam Pemurnian (Tanjaya et al.,
minyak kelapa 2006)
sawit

Berdasarkan data tersebut, penulis belum menemukan penelitian terkait
pengembangan bentonit Pacitan dengan aktivasi melalui interkalasi natrium dan
modifikasi melalui interkalasi amonium dengan metode interkalasi sederhana dan
rendah energi secara spesifik. Sebagai upaya mengisi celah kekosongan penelitian,
ide kebaruan ini diangkat pada penelitian tahap pertama. Tujuannya untuk
mengusulkan metode aktivasi sederhana bentonit Pacitan melalui interkalasi
sederhana dan rendah energi menggunakan ion natrium dan amonium, serta
menyediakan analisis peningkatan karakteristik adsorpsi pada air limbah zat warna
kationik. Selain itu, pada penelitian pertama akan menjadi dasar pengembangan

material berbasis bentonit pada tahap selanjutnya.

1.5.2. Penelitian Tahap Kedua

Secara alami, bentonit memiliki karakter hidrofilik yang kuat akibat dari adanya
muatan negatif pada permukaan struktur lapisan bentonit. Hal ini berkonsekuensi
pada kecenderungan aplikasinya sebagai adsorben yang terbatas pada polutan yang
terlarut dalam pelarut polar (air) dengan muatan polutan kationik. Beberapa
penelitian dilakukan untuk memperoleh material adsorben berbasis bentonit dengan
sifat hidrofobik yang mampu mengikat polutan hidrofobik. Salah satu metode
pendekatan modifikasi yaitu interkalasi menggunakan surfaktan organik kationik
pada ruang basal (basal spacing). Pemilihan surfaktan didasarkan kebutuhan dari
sifat yang ingin diperoleh dari bentonit organik (organobentonit) tersebut. Berikut

penelitian acuan pada proses modifikasi organobentonit dipaparkan pada Tabel 1.2:



Tabel 1. 2. Daftar modifikasi organobentonit dan aplikasinya
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Jenis Surfaktan Aplikasi Referensi
organobentonit
OBent/Alg Heksadesiltrimetilamonium  Adsorpsi (Muhoz-
bromida logam Cr(VI) Martinez et al.,
2024)
OBent/Alg Heksadesiltrimetilamonium  Adsorpsi zat  (Rivera-Arenas
bromida warna Acid et al., 2023)
Yellow 23
B-Bt dan H-Bt  Benzil dimetil heksadesil Adsorpsi (Sonetal.,
amonium klorida dan senyawa 2022)
Heksadesiltrimetilamonium  kromat
bromida
B-BTB, B- Benzil tributil amonium Adsorpsi (Saeed et al.,
DSS, B-BTC,  bromide, dioktil natrium dibenzotiopen 2022)
B-BEHA sulfoksinat, benzetonium
klorida, bis-etilheksil amina
Organoclay Heksadesiltrimetilamonium  Adsorpsi zat  (Anirudhan &
bromida warna Ramachandran,
Metilen biru, 2015)
kristal violet,
dan
Rhodamin B
Organobentonit Heksadesiltrimetilamonium  Adsorpsi zat  (Ocampo-
bromida warna Pérez et al.,
Metilen biru, 2011)
metil biru,

dan senyawa
asam sulfonat
naftalen

*Keterangan:

OBent/Alg =

Organobentonit/alginat;

HBt =

Heksadesiltrimetilamonium bromida-bentonit; B-Bt = bentonit-benzil dimetil
heksadesil amonium klorida; B-BTB = bentonit-benzil tributil amonium bromida,
B-DSS = bentonit-dioktil natrium sulfoksinat, B-BTC = bentonit-benzetonium

klorida, B-BEHA = bentonit-bis-etilheksilamina.

Berdasarkan tinjauan terhadap laporan penelitian sebelumnya, terdapat

beberapa aspek penting terkait pengembangan material bentonit alam Pacitan.

Aspek pertama, bahwa belum ditemukan penelitian yang melaporkan aplikasi

organobentonit yang diperoleh melalui interkalasi surfaktan kationik ODA sebagai

adsorben polutan zat warna anionik. Hal ini didasarkan pada tujuan modifikasi



13

organobentonit untuk memperoleh sifat hidrofobik sebagai adsorben polutan
organik bermuatan negatif. Aspek kedua, belum ditemukannya studi mengenai efek
penggunaan jenis dan komposisi pelarut pada interkalasi surfaktan kationik ODA
ke dalam struktur bentonit. Pelarut yang digunakan pada penelitian ini yaitu pelarut
ramah lingkungan: akuades, etanol, dan akuades/etanol 50%. Ketiga jenis pelarut
ini dipelajari pengaruhnya terhadap susunan struktur interkalan surfaktan kationik
ODA pada ruang basal bentonit dan pengaruh hidrotermal/solvoterrmal terhadap
stabilitas aplikasi adsorpsi. Sehingga, melalui penelitian tahap kedua, kebaruan
penelitian dipertahankan melalui dua aspek yang telah dipaparkan.

1.5.3. Penelitian Tahap Ketiga

Degradasi polutan menggunakan konsep fotokatalisis memungkinkan
pemecahan struktur berbahaya polutan menjadi produk senyawa ramah lingkungan.
Selain itu, dibandingkan adsorpsi, proses fotokatalisis tidak menghasilkan produk
samping/sekunder yang berbahaya. Atas alasan ini, latar belakang untuk
memadukan sinergi fungsi adsorpsi (umumnya menjadi metode penghilangan
polutan dengan konsentrasi besar) dengan fungsi fotokatalisis yang mendegradasi
polutan melalui mekanisme pemecahan struktur. Penggunaan bentonit tereksfoliasi
bertujuan untuk meningkatkan situs aktif pada perannya sebagai matriks komposit.
Selanjutnya, komposit bentonit terekfoliasi dengan fotokatalis sinar tampak g-CsN4
dan AgsPOs dilakukan untuk memunculkan kemampuan fotokatalisis pada bentonit
dan memberikan fungsi ganda adsorpsi-fotokatalisis. Beberapa penelitian terdahulu
mengungkapkan potensi pembentukan komposit bentonit dan fotokatalis lain.
Daftar tersebut dirincikan pada Tabel 1.3 berikut:

Tabel 1. 3. Daftar komposit berbasis bentonit dengan fungsi adsorpsi/fotokatalisis

Komposit Aplikasi Referensi

C@Ti3C2/BTex Degradasi senyawa (L. Wang et al., 2024)
moksifloksasin

BiOBIr/Bi2M0QOg/BTex Degradasi senyawa (K. Liu et al., 2023)
ciprofloksasin

B/g-CsNs4 Degradasi logam (C. Wang et al., 2021)
Arsenik (As(111))

Ag/AgzPOs-OMMT Degradasi zat warna (C. Liu et al., 2016)

Rhodamin B
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*Keterangan: C@TisC2/BTex = komposit bentonit eksfoliasi/TisC, terbungkus
karbon; B/g-CsN4 = komposit lembaran bentonit/g-CsNa; Ag/AgsPOs-OMMT =
komposit Ag/AgsPO4-organobentonit.

Fotokatalis sinar tampak g-C3N4 dan AgsPO4 diketahui memiliki karakteristik
fungsi yang dapat diatur (tunable). Khususnya AgsPOs4, pengaruh pH dan
temperatur sintesis dilaporkan mempengaruhi produk akhir material. Sebelumnya,
J. Ma et al. (2016) melaporkan pembentukan komposit bentonit eksfoliasi dengan
fotokatalis g-CsN4 dan AgsPOs, namun mempelajari dua faktor ini. Sejauh yang
penulis kaji, tidak ada literatur yang menjelaskan faktor kontrol pH dan temperatur
sintesis dan pengaruhnya pada hasil produksi komposit berbasis bentonit. Hal ini
menjadi dasar kebaruan penelitian tahap ini dan diharapkan dapat mengungkap
fenomena pengaruh tersebut untuk memperoleh produk ideal material fungsi

degradasi ganda adsorben-fotokatalis.

1.6. Hipotesis Penelitian

Berdasarkan latar belakang yang dipaparkan, penelitian ini memiliki beberapa
hipotesis sebagai berikut:

Bentonit dari golongan lempung smektit merupakan material aluminasilika
terhidrasi yang terususun atas lembaran tetrahedral silika yang terhimpit dua lembar
struktur oktahedral alumina membentuk beberapa lapisan struktur tersebut. Setiap
struktur lapisan terpisahkan ruang basal (basal spacing) (Villar et al., 2012).
Keberadaan ruang basal tersebut terisi kation anorganik (K*, Na*, dan Ca*), dan
umumnya bentonit di Indonesia memiliki kation ruang basal yang didominasi
kation Ca" atau campuran antara kation Ca* dan Na*. Karakteristik Bentonit-Ca ini
secara alami tidak fleksibel untuk mengembang (swelling) di dalam air dan kurang
optimal sebagai adsorben (Buchari & Muiji, 1996). Kation Na" menjadi pilihan pada
aktivasi bentonit alam dengan mekanisme penggantian kation. Metode interkalasi
efektif untuk memodifikasi bentonit melalui penggantian kation, dan
berkonsekuensi pada perubahan jarak ruang basal (Shattar & Foo, 2022). Analisis
XRD menunjukkan ruang basal bentonit terukur pada rentang nilai 26 yaitu 5-15°
(Villar et al., 2012). Penggantian kation Ca* dengan Na* pada proses aktivasi akan
meningkatkan jarak ruang basal karena ukurannya yang lebih besar dan

memberikan konsekuensi pergeseran nilai 26 ke nilai yang lebih kecil. Bentonit
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dengan kandungan kation Na* (Bentonit-Na) memiliki sifat swelling jauh lebih baik
dan cocok digunakan sebagai adsorben.

Hipotesis 1. Aktivasi bentonit alam Pacitan dengan interkalasi ion natrium (B-Na)
menghasilkan kapasitas maksimal adsorpsi polutan air limbah zat warna kationik
yang lebih tinggi dibanding bentonit alam Pacitan murni.

Bentonit-Na memiliki karakteristik sifat mengembang yang baik sehingga
sesuai digunakan sebagai adsorben. Modifikasi Bentonit-Na untuk memperoleh
sifat baru dilakukan dengan interkalasi kation amonium (NH™). Kation amonium
memiliki ukuran lebih besar (kompleks) daripada kation natrium, namun bersifat
kurang terhidrasi sehingga menurunkan kemampuan mengembang dalam pelarut
air (Sun et al., 2021; Zazoua et al., 2013). Selain itu, ukuran kation amonium yang
lebih besar diprediksi memberikan peningkatan luas permukaan, volume ruang
basal, dan meningkatkan kapasitas adsorpsi terhadap air limbah zat warna kationik
karena memiliki nilai elektronegativitas lebih besar (Priatna et al., 2023).
Hipotesis 2. Modifikasi B-Na dengan interkalasi ion amonium (B-NH) memberikan
kapasitas pertukaran kation lebih besar dan meningkatkan kapasitas maksimal

adsorpsi polutan air limbah zat warna kationik lebih besar dari B-Na.

Surfaktan digolongkan berdasarkan sifat dan pengaruh muatannya menjadi
surfaktan kationik, anionik, dan netral (Mahesh et al., 2011). Pada konteks
modifikasi dan interkalasi material, surfaktan digunakan sebagai interkalan pada
material berlapis untuk memodifikasi sifatnya. Berdasarkan sifatnya, keberadaan
surfaktan sebagai interkalan bentonit berpengaruh besar terhadap perubahan sifat
dan kemampuan adsorpsinya (Sarkar & Dana, 2022). ODA dengan struktur kimia
yang kompleks, rantai karbon yang panjang, dan masa jenis besar memberikan
perubahan signifikan berupa peningkatan ruang basal antar lapis dan kemampuan
adsorpsi (lwasaki, 2020). Volume ruang basal yang besar pasca interkalasi
surfaktan menyediakan opsi mekanisme adsorpsi berupa interaksi elektrostatik,
ikatan hidrogen, gaya Van der Waals, dan sebagainya pada adsorpsi polutan air
limbah, terutama dengan muatan anionik.

Hipotesis 3. Surfaktan kation ODA berperan pada perubahan karakter adsorpsi

yang signifikan.
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Surfaktan merupakan senyawa kimia yang dapat berubah sifat kelarutannya
berdasarkan jenis pelarut yang digunakan. Surfaktan kationik pada umumnya
bersifat hidrofobik sehingga memiliki nilai kelarutan yang kecil terhadap pelarut
berbasis air (Iwasaki, 2020). Kondisi ini menyebabkan struktur kompleks surfaktan
kationik akan bertahan dan stabil. Interkalasi mineral bentonit menggunakan
surfaktan kationik dilaporkan merubah sifat hidrofilik menjadi hidrofobik (Sarkar
& Dana, 2022; Xiao et al., 2021). Hal ini bermanfaat pada pemanfaatannya sebagai
adsorben air limbah dengan muatan negatif atau yang memiliki sifat sama
hidrofobik. Surfaktan kationik berbasis oktadesilamin memiliki struktur kompleks
dengan rantai karbon yang panjang dan masa jenis besar dan diprediksi mengubah
struktur antarlapis dan ruang basal mengalami peningkatan signifikan.

Hipotesis 4. Jenis dan komposisi pelarut pada interkalasi surfaktan kationik ODA
mempengaruhi susunan interkalan dan memberikan kapasitas maksimal adsorpsi

yang meningkat dibanding B-Na ke polutan air limbah zat warna anionik.

Bentonit-Na memiliki struktur berlapis yang memiliki ruang basal terisi kation
anorganik. Struktur tersebut menciptakan skema pori, namun terbatas untuk
pemanfaatan sebagai material komposit karena struktur berlapisnya yang kaku.
Beberapa penelitian melaporkan keberhasilan proses ekfoliasi mengggunakan gaya
fisik dan atau kimia. Kombinasi antara interkalasi makrokation dan sonikasi
diprediksi memberikan dampak besar terhadap proses pengelupasan lapisan
bentonit (C. Wang et al., 2021). Bentonit tereksfoliasi memiliki situs aktif
permukaan lebih besar dan dapat dimanfaatkan sebagai matrik komposit.
Kombinasinya melalui komposit dengan fotokatalis sinar tampak seperti g-CsNs
dan AgsPO4dapat menciptakan dual fungsi berupa adsorben dan fotokatalis. Selain
itu, keberadaan fotokatalis pada komposit akan menetralkan muatan permukaan
bentonit tereksfoliasi. Sebaliknya, bentonit akan memberikan kestabilan struktur
dan media transfer muatan sehingga mencegah terjadinya rekombinasi (J. Ma et al.,
2016).

Hipotesis 5. Eksfoliasi B-Na dan desain komposit fotokatalis sinar tampak
meningkatkan kapasitas degradasi fungsi ganda adsorpsi-fotokatalisis pada air

limbah zat warna Rhodamin B.
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Fotokatalis perak fosfat (AgsPOs) dikenal sebagai salah satu fotokatalis yang
tunable berdasarkan kondisi sintesisnya. Metode sintesis AgsPOs menggunakan
mekanisme ko-presipitasi sehingga produk yang dihasilkan rentan mengalami
perbedaan struktur, kristalinitas, dan aktivitasnya (He et al., 2019; J. Wang et al.,
2022). Faktor pH, temperatur, dan konsentrasi prekursor sangat mempengaruhi
hasil produk. Selain itu, bentonit yang memiliki muatan permukaan juga bersifat
rentan terhadap perubahan sesuai kondisi lingkungan. Faktor pH dan temperatur
berpengaruh terhadap kondisi muatan permukaan. Berdasarkan deskripsi tersebut,
kontrol pH dan temperatur sintesis akan mempengaruhi produk komposit dari segi
struktur dan fungsional komposit berbasis bentonit.

Hipotesis 6. Desain komposit dengan kontrol faktor pH dan temperatur sintesis

menentukan kondisi ideal sintesis dan produk akhir komposit.
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