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ABSTRACT

Titanium dioxide (TiO,) is the most widely used material in the photocatalysis process, one of
which is to degrade phenol waste. The photocatalysis process can degrading waste
compounds become more environmentally friendly compounds, namely CO, and H,O. To
increase the adsorption ability and photocatalysis process efficiency, titanium dioxide was
added with carbon-based materials namely graphene. The addition of magnetic materials
such as Fe30, is expected to facilitate the process of separating photocatalyst with magnetic
fields. This research was aims to get graphene/TiO,/Fe3O, composites for separation of
phenol photodegradation results and characterizing graphene/TiO./FesO, composite.
Procedure of this research started with the modification of graphene with cocoPAS
surfactant, synthesis of Fe30,4, and synthesis of graphene/TiO,/Fe;0, composite, performance
test of composite using phenol and then magnetic separation test. Morphology of composite
graphene/TiO,/FesO, were characterized using SEM analysis. Concentration of phenol
photodegradation results were analized using UV-Vis spectrophotometer. The synthesized
graphene/TiO,/Fe3O, composite is successfully in degrading phenol by 57,45 % with the
magnetic separation test is 60 minutes.
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1.  PENDAHULUAN
Fenol merupakan salah  satu

limbah karena memiliki sifat kimia yang
stabil, daya degradasi yang kuat, tidak

senyawa Yyang terdapat pada limbah cair
industri. Senyawa fenol dihasilkan oleh
berbagai industri termasuk industri plastik,
kulit, kertas, kayu, cat dan kilang minyak
(Vilhunen, dkk., 2010). Fenol bersifat
karsinogenik yang sangat berbahaya bagi
manusia. Metode pengolahan limbah fenol
telah banyak dikembangkan, salah satunya
yaitu dengan teknologi fotokatalisis.
Fotokatalisis banyak diaplikasikan untuk
pendegradasian limbah cair karena dapat
menguraikan senyawa limbah menjadi
senyawa yang lebih ramah lingkungan,
yaitu CO, dan H,O (Tong, dkk., 2012;
Bhanvase, dkk., 2016). Titanium oksida
(TiO,) merupakan fotokatalis yang paling
banyak digunakan untuk pengolahan air

toksik dan murah (Scanlon, dkk., 2013).
Untuk meningkatkan kemampuan adsorpsi
dan efektivitas fotokatalisisnya, TiO,
dikompositkan dengan material berbasis
karbon seperti karbon aktif, carbon
nanotube dan graphene. Dibandingkan
dengan carbon nanotube, graphene
memiliki keuntungan  vaitu luas
permukaannya yang tinggi (Wang, dkk.,
2011). Salah satu karakteristik yang paling
menarik dari graphene adalah susunan
atom karbon sangat teratur, luas
permukaan spesifik, dan konduktivitas
termal yang sangat baik (Brownson &
Banks, 2016).

Penggabungan bahan TiO, dan
graphene masih memiliki kekurangan
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yaitu hasil morfologi komposit
menunjukkan terjadi aglomerasi dan efek
sinergi antara ikatan TiO, dan graphene
yang rendah. Metode yang efektif untuk
mengendalikan morfologi dan struktur
komposit  tersebut  adalah  dengan
memodifikasi komposit TiO,/graphene
dengan surfaktan. cocoPAS atau coconut
oil-based  primary alkyl  sulphate
merupakan surfaktan anionik yang ramah
lingkungan karena terbuat dari minyak
kelapa sehingga mudah didegradasi oleh
alam (biodegradable) (Huang, dkk., 2013;
Richard, dkk., 2009).

Penggunaan komposit
TiO,/graphene dalam aplikasi
fotodegradasi senyawa organik masih
memiliki  kekurangan vyaitu sulitnya
pemisahan bahan katalis dari larutan
setelah proses fotodegradasi (Fadillah dan
Serunting, 2019). Metode yang efektif dan
tepat untuk  mempermudah  proses
pemisahan adalah dengan menggabungkan
fotokatalis dengan bahan  magnetik,
sehingga setelah digunakan fotokatalis
dapat dipisahkan kembali dari larutan
dengan mengggunakan magnet eksternal
(Fisli, dkk., 2013). Salah satu bahan
magnetik yang telah banyak digunakan
untuk  proses  fotokatalitik  adalah
nanopartikel ~ magnetik  Fe;O,  atau
magnetit, yang bersifat superparamagnetik
(Wang, dkk., 2018). Magnetit
menunjukkan kemagnetan paling kuat
diantara oksida-oksida besi yang lain (Teja
& Koh, 2009).

Pada penelitian ini, modifikasi
dengan  surfaktan  pada  komposit
graphene/TiO, diharapkan dapat
meningkatkan kinerja fotokatalis dalam
mendegradasi senyawa fenol. Dan juga
penambahan bahan magnetik Fe304
diharapkan dapat memudahkan dalam
pemisahan katalis dan penyederhanaan
proses.

2. METODOLOGI PENELITIAN

2.1 Bahan dan Alat yang Digunakan
Bahan yang digunakan yaitu

graphene, TiO, P25, cocoPAS (Coconut

Oil-Based Primary Alkyl Sulphate), HNOs,
FeCl3.6H,0 FeCl,.4H,0 HCI, NH,OH,
akuades, dan fenol. Peralatan yang
digunakan yaitu sonikator, magnetic
stirrer, magnet batangan, botol sampel,
oven, pompa vakum, indikator universal,
dan rangkaian alat fotodegradasi untuk uji
Kinerja komposit graphene/TiO,/Fe30y.

2.2 Variabel Penelitian

Variabel tetap pada penelitian ini
adalah konsentrasi awal fenol yaitu 10
ppm, waktu fotodegradasi selama 4 jam
dan massa komposit graphene/TiO,/Fe;04
yaitu 0,3 gram.

2.3 Prosedur Penelitian
2.3.1 Sintesis Fe3O,

FeCl;.6H,O (2,6 gram) dan
FeCl,.4H,0 (1 gram) dilarutkan ke dalam
5,15 ml HCI 0,1 dan diaduk. Selanjutnya
ditambahkan 7,5 ml akuades diikuti
dengan pengadukan menggunakan
magnetic stirrer selama 15 menit. Larutan
NH,OH 15 N ditambahkan ke dalam
larutan diikuti dengan pengadukan selama
1 jam. Larutan kemudian dicuci
menggunakan akuades hingga pH larutan
menjadi 7. Endapan yang diperoleh
dikeringkan, dan padatan digerus hingga
diperoleh bubuk Fe3O,.

2.3.2 Sintesis Komposit

FesO, hasil  sintesis  diambil
sebanyak 0,3 gram. 1 gram TiO,dan 0,015
gram graphene (cocoPAS) dilarutkan
dengan 100 ml akuades. HNOj;
ditambahkan ke dalam campuran hingga
pH menjadi 3, dilanjutkan dengan
pengadukan  menggunakan  magnetic
stirrer selama 30 menit dan sonikasi
menggunakan ultrasonikator selama 30
menit. 0,3 gram Fe3O, ditambahkan ke
dalam campuran. Selanjutnya dilakukan
pengadukan dan sonikasi selama 30 menit.
Campuran kemudian dikeringkan. Padatan
yang diperoleh diayak menggunakan
ayakan 300 mesh untuk memperoleh
bubuk komposit graphene/TiO,/Fe30.,.
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2.3.3 Uji Kinerja Komposit

Graphene/TiO,/Fe30,4

Uji Kinerja komposit
graphene/TiO,/Fe30, dilakukan dengan
menggunakan larutan fenol. Sebanyak 0,3
gram  komposit  graphene/TiO,/Fe304
dimasukkan ke dalam 300 ml larutan fenol
10 ppm. Fotodegradasi dilakukan selama 4
jam menggunakan lampu merkuri 250 W
sebagai sumber cahaya (lampu menyala).
Sampel diambil setiap 30 menit sekali
selama 4 jam dengan menggunakan pipet
tetes.  Konsentrasi  senyawa  fenol
terdegradasi diperoleh dengan
menggunakan analisa Spektrofotometer
UV-Vis. Setelah proses fotodegradasi
selesai, selanjutnya dilakukan pemisahan
dengan menggunakan magnet batangan
untuk memisahkan komposit
graphene/TiO,/FesO, dari larutan hasil
fotodegradasi.

3. HASIL DAN PEMBAHASAN
3.1 Karakterisasi Komposit

Graphene/TiO,/Fe30,

Morfologi komposit dikarakterisasi
dengan menggunakan SEM (Gambar 1)
dengan perbesaran 7500 kali. Pada
komposit graphene/TiO,/Fe3O, terdapat
graphene dan butiran kecil yang
menempel pada graphene menunjukkan
TiO,. TiO, tersebar pada permukaan
komposit. Pada komposit, bahan magnetik
FesO, terlihat berbentuk butiran kecil
bergerombol (cluster). Hasil analisa SEM
tersebut menunjukkan bahwa komposit
graphene/TiO,/Fe;0,  telah berhasil
disintesis.

SEl  20kV WD10mm  SS30

x7,500  2pm S—
LAB.TERPADU UNDIP 0000 27 Dec 2019

Gambar 1. Karakterisasi SEM komposit
graphene/TiO,/Fe;04

3.2 Uji Kinerja Komposit

Graphene/TiO,/Fe304

Uji kinerja komposit
graphene/Ti0,/Fe304 dalam mendegradasi
fenol dapat dilihat pada Gambar 2. Pada
proses degradasi, kondisi tanpa cahaya,
diharapkan terjadi proses adsorpsi oleh
graphene sebagai adsorben yang akan
mendukung proses fotokatalisis dengan
menarik polutan organik (fenol) untuk
mendekat dan didegradasi oleh komposit.
Dari grafik pada Gambar 2 dapat dilihat
bahwa konsentrasi fenol semakin menurun
dengan bertambahnya waktu
fotodegradasi.

Persentase degradasi fenol dihitung
dengan menggunakan persamaan berikut
(Banerjee, dkk., 2018).
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Gambar 2. Uji  kinerja  komposit
graphene/Ti0,/Fe;04 menggunakan fenol

Persentase degradasi fenol yang diperoleh
komposit graphene/TiO,/Fe3sO, adalah
57,45%. Persentase degradasi komposit
yang diperoleh cukup rendah. Hal ini
disebabkan karena adanya Fe3O, dalam
komposit, sehingga permukaan TiO,
tertutupi oleh partikel FesO4 yang tersebar
pada permukaan komposit. Hal ini
menyebabkan TiO, tidak akan
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mendapatkan cahaya yang cukup untuk
mengaktivasi fotokatalis. Berkurangnya
kuantitas cahaya yang mengenai sisi aktif
fotokatalis ini menyebabkan sedikitnya
radikal hidroksil ("OH) yang terbentuk,
sehingga kemampuan komposit dalam
mendegradasi senyawa fenol menjadi
berkurang.

Namun, dengan penambahan Fe;O,
ini juga dapat memberikan keuntungan
pada proses pemisahan komposit magnetik
dari larutan hasil fotodegradasi. Waktu
pemisahan sampai komposit terpisah dari
larutan dan larutan menjadi bening adalah
60 menit. Waktu pemisahan ini
dipengaruhi oleh Fe;O, yang tersebar di
permukaan komposit dan juga struktur
Fe;O4 yang berbentuk bergerombol atau
cluster (Gambar 1) sehingga membuat
respon magnetik komposit akan lebih kuat
dan karakteristik superparamagnetik yang
merupakan sifat dari Fe3O, dapat
dipertahankan  (Slamet, dkk., 2018).
Komposit  graphene/TiO,/FesO,  yang
dapat dipisahkan dengan menggunakan
magnet batangan tersebut membuktikan
bahwa komposit magnetik tersebut telah
berhasil disintesis.

4. KESIMPULAN

Komposit graphene/TiO,/Fe304
telah berhasil disintesis. Uji Kinerja
komposit  graphene/TiO,/Fe;0, dalam
mendegradasi fenol yaitu sebesar 57,45%
dan waktu pemisahan komposit magnetik
dari larutan hasil fotodegradasi
menggunakan magnet batangan adalah 60
menit.
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