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6. HASIL PENELITIAN

A. RINGKASAN: Tuliskan secara ringkas latar belakang penelitian, tujuan dan tahapan metode penelitian, luaran
yang ditargetkan, serta uraian TKT penelitian.

Resistensi yang ditimbulkan oleh antibiotik merupakan tantangan global. WHO
memperkirakan bahwa pada hingga tahun 2017 terdapat 700.000 kematian akibat resistensi
antibiotik di seluruh dunia dan diramalkan pada 2050 akan menimbulkan kematian 10 juta
orang/per tahun atau Gross Domestic Bruto yang hilang sebanyak $ 100 triliun. Hal ini terjadi
karena antibiotik terdistribusi secara terus menerus ke lingkungan serta jenis antibiotik baru
berkurang jumlahnya. Makin berkurang jenis antibiotik baru maka resistensi akan meningkat.
Oleh karena itu upaya perlu dilakukan untuk menanggulangi residu antibiotik di lingkungan,
salah satunya menggunakan metode adsorpsi dengan adsorben seperti silika mesopori.
Material ini memiliki luas permukaan yang tinggi, pori yang teratur dengan distribusi ukuran
pori yang sempit, volume pori yang tinggi, dan memiliki biokompatibilitas yang tinggi.

Dalam penelitian ini, silika mesopori MCM-48 yang dimodifikasi dengan APTMS akan
digunakan sebagai adsorben untuk residu antibiotik (sulfametazol dan ampisilin).
Selanjutnya untuk meningkatkan kemampuan adsorpsi silika mesopori termodifikasi
dienkapsulasi dengan menggunakan Grafena oksida (GO) dan Grafena oksida tereduksi
(GOT). Kehadiran grafena oksida (GO) diharapkan dapat mengurangi sifat hidrofilitas silika
termodifikasi sehingga dapat meningkatkan kemampuan untuk mengadsorpsi limbah
antibiotik yang sifatnya kurang polar. GO juga memiliki luas permukaan yang besar sehingga
efektif untuk mengadsorpsi kontaminan lingkungan.

Proses adsorpsi limbah antibiotik akan dilakukan dengan menggunakan dua metode
yakni batch dan kolom. Pada metode batch, adsorpsi dilakukan pada berbagai waktu kontak,
pH dan konsentrasi untuk mendapatkan kapasitas adsorpsi yang efektif. Pada metode
kolom, waktu alir optimum akan ditentukan. Uji adsorpsi senyawa antibiotik yang berasal dari
limbah rumah sakit juga akan dilaksanakan dengan menggunakan kedua metode. Hasil
penelitian dapat dikembangkan untuk mendesain reaktor yang dapat digunakan untuk
mengadsorpsi limbah antibiotik. Luaran yang ditargetkan berupa publikasi ilmiah di jurnal
nasional dan internasional yang bereputasi.

B. KATA KUNCI: Tuliskan maksimal 5 kata kunci.

MCM-48, grafena oksida, antibiotik, tetrasiklin, dan sulfametazol

Pengisian poin C sampai dengan poin H mengikuti template berikut dan tidak dibatasi jumlah kata atau halaman
namun disarankan seringkas mungkin. Dilarang menghapus/memodifikasi template ataupun menghapus penjelasan di
setiap poin.

C. HASIL PELAKSANAAN PENELITIAN: Tuliskan secara ringkas hasil pelaksanaan penelitian yang telah dicapai
sesuai tahun pelaksanaan penelitian. Penyajian dapat berupa data, hasil analisis, dan capaian luaran (wajib dan
atau tambahan). Seluruh hasil atau capaian yang dilaporkan harus berkaitan dengan tahapan pelaksanaan
penelitian sebagaimana direncanakan pada proposal. Penyajian data dapat berupa gambar, tabel, grafik, dan




sejenisnya, serta analisis didukung dengan sumber pustaka primer yang relevan dan terkini.




Pengisian poin C sampai dengan poin H mengikuti template berikut dan tidak dibatasi jumlah
kata atau halaman namun disarankan seringkas mungkin. Dilarang menghapus/memodifikasi
template ataupun menghapus penjelasan di setiap poin.

C. HASIL PELAKSANAAN PENELITIAN: Tuliskan secara ringkas hasil
pelaksanaan penelitian yang telah dicapai sesuai tahun pelaksanaan penelitian. Penyajian
meliputi data, hasil analisis, dan capaian luaran (wajib dan atau tambahan). Seluruh hasil
atau capaian yang dilaporkan harus berkaitan dengan tahapan pelaksanaan penelitian
sebagaimana direncanakan pada proposal. Penyajian data dapat berupa gambar, tabel,
grafik, dan sejenisnya, serta analisis didukung dengan sumber pustaka primer yang
relevan dan terkini.

Data-data hasil penelitian yang telah dicapai adalah sintesis MCM-48 dan karakterisasi dengan
menggunakan spektrofotometer Fourier Transform Infra Red (FTIR), Difraktometer Sinar X
(XRD) dan Penentuan luas permukaan dengan metode BET

Sintesis MCM-48

Silika mesopori, MCM-48 yang disintesis berwarna putih (Gambar 1) sebanyak 42,3 g.
Material yang masih mengandung surfaktang diambil 10 gram dan dicuci dengan etanol-HCI
untuk menghilangkan template dan MCM-48 dimana sebagian besar surfaktannya telah hilang
yang diperoleh adalah 5,38 g.

(a) (b)
Gambar 1. MCM-48 a) sebelum dicuci dan b) setelah dicuci

Karakterisasi
Difraktogram Sinar X (XRD)

Untuk mengetahui apakah hasil sintesis adalah MCM-48, data difraktogram diperlukan.
Peneliti sebelumnya (Taba, 2018) menggunakan XRD yang memiliki fasilitas untuk
pengukuran pada sudut 2-teta di bawah 10°. Dalam penelitian ini, silika mesopori (MCM-48)
tanpa pencucian dan setelah pencucian dengan etanol-HCI dikarakterisasi dengan
menggunakan alat XRD tanpa fasilitas untuk sudut 2-teta yang rendah. Pola difraksi MCM-48
sebelum pencucian dan setelah pencucian dapat dilihat pada Gambar 2.
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Gambar 2. Pola difraksi Sinar X dari MCM-48 sebelum dan setelah dicuci

Pola difraksi sinar X menunjukkan adanya puncak yang kuat pada sudut 2-teta antara 20°
sampai 24° serta beberapa puncak dengan intensitas rendah yang identik dengan penelitian
yang dilakukan dan menunjukkan puncak untuk MCM-48 (Fei dkk., 2014). Berdasarkan hasil
yang diperoleh, material yang disintesis dalam penelitian ini adalah MCM-48.

Spektrometer Fourier Transform Infra Red
Gambar 3 menunjukkan spektra MCM-48 sebelum dan setelah dicuci
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Gambar 3. Spektra FTIR dari MCM-48 (a) sebelum dicuci dan (b) setelah dicuci dengan
Etanol-HCI 3 kali

Spektrum inframerah MCM-48 sebelum dicuci, Gambar 3 a menunjukkan vibrasi ulur simetris
Si-O-Si pada pita serapan dengan bilangan gelombang 795 cm™ dan didukung oleh vibrasi
tekuk Si-O-Si pada pita serapan 451 cm™. Pita serapan lemah yang diberikan pada bilangan
gelombang 962 cm™ merupakan vibrasi ulur Si-O dan Si-OH. Pita serapan kuat 1065 dan 1229
cm™ merupakan vibrasi ulur asimetri dari Si-O-Si. Vibrasi C-H renggang terlihat pada pita
serapan 1481 dan 1472 cm™. Vibrasi C-H ulur yang terlihat pada bilangan gelombang
2853 cm™ menunjukkan gugus fungsi —CH simetri dan —CHy antisimetri pada 2922 cm™ yang
merupakan spektrum dari surfaktan. Puncak yang lebar pada daerah bilangan gelombang
3441 cm™ merupakan vibrasi ulur —OH dan didukung oleh vibrasi tekuk —OH pada pita serapan
1645 cm™. Puncak-puncak ini merupakan kontribusi dari gugus hidroksil dan air yang
teradsorpsi secara fisika oleh MCM-48.




Setelah pencucian dengan etanol-HCI 3 kali (Gambar 3 b), vibrasi ulur dan tekuk —CH sebagian
besar telah hilang. Pita serapan yang kuat pada 1086 dan 1232 cm™ serta pita serapan yang
lemah 798 dan 966 cm™ menunjukkan vibrasi ulur Si-O dari kisi silikat. Setelah pencucian
HCl-etanol 3 kali puncak yang kuat pada bilangan gelombang 1065 dan 1229 cm™ bergeser
sebesar 21 dan 3 cm™ karena adanya kontraksi kisi dengan hilangnya surfaktan seperti yang
telah dilaporkan pada penelitian sebelumnya (Chen dkk, 1997, Taba dkk, 2017, Taba dkk,
2018).

Luas permukaan dengan Metode BET

Gambar 4 menunjukkan adsorpsi dan desorpsi gas N pada MCM-48 sebelum dicuci dan
setelah dicuci 1 Kkali.
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Gambar 4. Isothermal adsorpsi N2 dari (a) MCM-48 sebelum dicuci dan (b) setelah dicuci 1
kali

Isotermal adsorpsi MCM-48 sebelum dan setelah dicuci satu kali merupakan isotermal tipe 1V.
Untuk isotermal adsorpsi oleh MCM-48 menyerupai tipe Il karena adanya partikel yang
memiliki pori makro. Kedua kurva mempunyai histeresis yang menunjukkan bahwa terjadi
kondensasi kapiler karena adanya partikel dengan ukuran meso. Luar permukaan (BET)
sebelum dan setelah pencucian berturut-turut adalah 41,9 dan 219,2 m/g. Hal ini menunjukkan
bahwa sebagian surfaktan telah hilang sehingga terbentuk permukaan dalam sehingga setelah
pencucian luas permukaan meningkat. Distribusi pori dari MCM-48 sebelum dan sesudah
pencucian dapat dilihat pada Gambar 4. Jari-jari pori berdasarkan BJH metode untuk MCM-
48 setelah pencucian adalah 1,70 nm dan sebelum pencucian adalah 1,71 nm. Jadi jari-jari pori
dan sebelum pencucian Meskipun jari-jari pori setelah pencucian hampir sama dengan sebelum
pencician, rata-rata jari-jari pori untuk MCM-48 setelah pencucian (3,9 nm) lebih besar
daripada sebelum pencucian (2,5 nnm). Data ini menunjukkan bahwa memiliki partikel dengan
ukuran mesopori. Volume pori total untuk pori-pori dengan jari-jari lebih kecil daripada126,5
nm pada P/P° = 0,99 adalah 0,62 cc/g untuk MCM-48 setelah pencucian, sedangkan volume
pori total untuk pori-pori dengan jari-jari lebih kecil daripada 124,5 nm pada P/P° = 0,99 adalah
0,52 cc/g.
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Gambar 4. Distribusi pori dari MCM-48 (a) sebelum pencucian dan (b) setelah pencucian satu

kali

Pengukuran luas permukaan untuk MCM-48 yang dicuci 3 kali belum dilakukan karena saat
ini pengukuran dengan alat tersebut masih antri.

Panjang gelombang maksimum antibiotika (tetrasiklin HCI)

Larutan tetrasiklin 15 ppm ditentukan panjang gelombang maksimum dengan spektrofotometer
visibel dan hasil yang diperoleh diberikan pada Gambar 5. Berdasarkan spektrum yang
diperoleh, panjang gelombang maksimum dari larutn tetrasiklin HCI adalah 345 nm.
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Gambar 5. Spektrum serapan tetrasiklin HCI

Adsorpsi tetrasiklin HCL oleh MCM-48
Waktu optimum adsorpsi tetrasiklin HCI oleh MCM-48

Gambar 6 menunjukkan jumlah tetrasiklin HCI yang diadsorpsi oleh MCM-48 sebagai fungsi
waktu kontak.
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Gambar 6. Jumlah tetrasiklin HCI yang diadsorpsi sebagai fungsi waktu kontak

Adsorpsi tetrasiklin HCI meningkat dengan meningkatnya waktu adsorpsi hingga menit ke 20,
setelah itu jumlah yang diadsorpsi cenderung menurun. Hal ini menunjukkan bahwa adsorpsi
telah mencapai kesetimbangan pada waktu 20 menit. Jadi waktu optimum adsorpsi adalah 20
menit. Waktu ini akan digunakan untuk percobaan variasi pH dan konsentrasi.

Studi kinetika adsorpsi tetrasiklin HCI oleh MCM-48

Kinetika adsorpsi dapat dipelajari dengan menggunakan persamaan orde satu semu. Persamaan
diferensial dapat dilihat pada persamaan (1),

d
%= g -q 1)
Kk ° )

dimana ge dan q: berturut-turut adalah jumlah tetrasiklin HCI yang diadsorpsi (mg/g) pada
kesetimbangan dan pada waktu tertentu, t (menit), ki merupakan tetapan laju orde satu semu
(menit™). Hasil interaksi menghasilkan persamaan (2):



de _ k
logg =109 s o ()
—q _ e
e
yang merupakan laju orde satu semu. Persamaan (2) dapat ditulis sebagai,
d
%= ky(0 -a,) (3)

Nilai tetapan laju (k1), kapasitas adsorpsi dalam keadaan setimbang (qe), koefisien korelasi
(R1?) diperoleh dari kurva log (qe-q) versus t.

Data kinetika juga dapat diolah dengan model kinetika orde dua semu. Persamaan
diferensial diberikan oleh persamaan (4),

d
R = (9-9 (4)
t k1 e )2
dt
dimana k2 adalah tetapan laju orde satu semu (g/mg.min). Integrasi persamaan menghasilkan:
D 5)
Qe - Qe
2
Qs
Persamaan (5) dapat ditulis dalam bentuk linear sebagai berikut:
1o bt ©)
9 ko G

Jika kinetika orde dua semu dipenuhi, plot t/q:, versus t akan menghasilkan garis lurus.
Kurva kinetika adsorpsi untuk orde satu semu dan orde dua semu dapat dilihat pada Gambar 7.
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Gambar 7. Model kinetika (a) orde satu semu dan (b) orde dua semu untuk adsorpsi
tetrasiklin HCI oleh MCM-48

Nilai R? yang diperoleh degan menggunakan model kinetika orde satu semu untuk adsorpsi
tetrasiklin HCL oleh MCM-48 setelah dicuci 3 kali oleh MCM-48-C1 nilai R? yang diperoleh
adalah 0,9839. Nilai R? untuk model kinetika orde dua semu adalah 0,999. Nilai ge yang
diperoleh dari model kinetika orde satu semu adalah 0,98 mg/g dan dari model kinetika orde
dua semu adalah 4,27 mg/g. Nilai yang diperoleh dari eksperimen adalah 4,21 mg/g. Meskipun
nilai R? yang diperoleh dari kedua model mendekati satu tetapi nilai ge yang diperoleh dari
model kinetika orde dua semu mendekati nilai ge yang diperoleh dari eksperimen. Nilai ge yang
diperoleh dari model kinetika orde satu semu jauh lebih kecil daripada yang diperoleh dari
eksperimen. Hal ini menunjukkan bahwa adsorpsi tetrasiklin HCL oleh MCM-48 setelah dicuci
3 kali mengikuti model kinetika orde dua semu dengan nilai tetapan k» 0,36 g.mg™.menit™.



Debnath dkk (2020) juga mendapatkan kinetika orde dua semu untuk adsorpsi tetrasiklin pada
nanopartikel zirkonia. Hasil yang sama dilaporkan oleh beberapa peneliti dengan menggunakan
adsorben yang lain (Yu dkk, 2018, Li dkk, 2020, Zhang dkk, 2020)

Kapasitas Adsorpsi Metilen Biru oleh Silika Mesopori (MCM-48)p

Gambar 8 menunjukkan jumlah tetrasiklin yang diadsorpsi sebagai fungsi konsentrasi awal
tetrasiklin HCI. Jumlah yang diadsorpsi meningkat dengan meningkatnya konsentrasi awal dan
belum menunjukkan jumlah yang tetap pada batas konsentrasi tertinggi yang digunakan. Jadi
untuk menentukan kapasitas adsorpsi, isoterm Langmuir dan Freundlich digunakan. Gambar 9
menunjukkan isoterm Langmuir dan Freundlich pada adsorpsi tetrasiklin HCI oleh MCM-48
setelah pencucian 3 kali. Berdasarkan nilai garis kuadrat terkecil (R?), adsorpsi tetrasiklin HCI
oleh MCM-48 setelah pencucian 3 kali lebih sesuai dengan isotermal Freundlich (R? =0,9475).
Berdasarkan isoterm Freundlich, kapasitas adsorpsi yang diperoleh adalah 0,98 mg/g dan nilai
1/n = 0,52. Beberapa peneliti juga melaporkan isorem Freudlich lebih sesuai untuk adsorpsi
tetrasiklin dengan menggunakan adsorben yang berbeda (Li, 2018, Kong dkk, 2020. Prarat,
2020). Umumnya, nilai 1/n adalah antara 0 dan 1, nilai ini menunjukkan pengaruh konsentrasi
pada kapasitas adsorpsi. Makin kecil nilai 1/n makin baik kinerja adsorpsi: umumnya untuk
1/n antara 0,1 dan 0,5, zat mudah diadsorpsi; untuk 1/n > 2, zat sulit diadsorpsi. Nilai 1/n yang
diperoleh pada penelitian ini adalah 0,52 yang menunjukkan bahwa adsorpsi tetrasiklin HCI
oleh MCM-48 cukup mudah (Benkaddour dkk, 2019).
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Gambar 8. Jumlah tetrasiklin HCI yang diadsorpsi sebagai fungsi konsentrasi awal larutan
tetrasiklin HCI
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Gambar 9. Isoterm (a) Langmuir dan (b) Freundlich dari adsorpsi tetrasiklin HCI oleh MCM-
48 setelah pencucian 3 kali



Jumlah tetrasiklin yang diadsorpsi oleh MCM-48 setelah pencucian 3 kali lebih rendah
dibandingkan yang diperoleh peneliti lain (Li, 2018, Kong dkk, 2020. Prarat, 2020). Hal ini
disebabkan permukaan MCM-48 lebih polar dibandingkan adsorben yang digunakan oleh
peneliti tersebut. Jadi, permukaan MCM-48 perlu dimodifikasi sehingga dapat lebih efektif
dalam mengadsorpsi tetrasiklin HCI.

Gambar 10 menunjukkan spektra FTIR sebelum dan setelah adsorpsi tetrasiklin HCI.
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Gambar 10. Spektra FTIR MCM-48 setelah pencucian 3 kali (a) sebelum adsorpsi dan (b)
setelah adsorpsi tetrasiklin HCI.

Puncak serapan setelah adsorpsi tetrasiklin HCI relatif sama dengan puncak serapan sebelum
adsorpsi. Hal ini menunjukkan bahwa adsorpsi tetrasiklin HCI oleh MCM-48 merupakan
adsorpsi fisika.

Kesimpulan

Data XRD menunjukkan bahwa material yang disintesis adalah MCM-48. Setelah pencucian
sebanyak 3 kali, hampir semua surfaktan hilang yang ditunjukkan oleh hilangnya vibrasi C-H
setelah pencucian. Waktu optimum adsorpsi tetrasiklin HCI oleh MCM-48 adalah 20 menit dan
adsorpsi mengikuti kinetika orde dua semu dengan tetapan laju adsorpsi 0,36 g.mg™*.menit™.
Adsorpsi antibiotik tersebut lebih memenuhi isoterm Freundlich dibandingkan isoterm
Langmuir dengan kapasitas adsorpsi 0,98 mg.g™* dan nilai 1/n = 0,52 yang menunjukkan bahwa
adsorpsi tetrasiklin HCI cukup mudah terjadi.
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luaran tambahan (jika ada) yang dijanjikan pada tahun pelaksanaan penelitian. Jenis luaran
dapat berupa publikasi, perolehan kekayaan intelektual, hasil pengujian atau luaran lainnya yang
telah dijanjikan pada proposal. Uraian status luaran harus didukung dengan bukti kemajuan
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Manuskrip luaran wajib dengan judul Adsorpsi tetrasiklin hidroklorida dari larutan dengan
menggunakan silika mesopori, MCM-48 telah dimasukkan ke Indonesian Journal of
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PENDAHULUAN

and cethyltrimethylammonium bromide (CTAB) as silica source and template,
respectively. MCM-48 obtained was used to adsorb antibiotic of tetracycline
hydrochloride. X-ray difraction pattern of MCM-48 was observed by an X-ray
diffractometer and functional groups were observed by a Fourier Transformed Infrared
(FTIR) spectromete. Parameters used to study adsorption were contact time and
concentration, The pseudo-second-order was the kinetic order that fitted well with the
adsorption of tetracycline HCI. The adsorption of tetracycline HClI on MCM-48
followed the Freundlich isotherm with the adsorption capacity of 0.98 mg/g.

Keywords: MCM-48, antibiotic, tetracycline HCI, adsorption capacity

Abstrak

Silika mesopori yang tersusun dengan struktur kubik, MCM-48 disintesis dengan
menggunakan Ludox HS40 dan setil trimetilamonium bromida (CTAB) berturut-turut
sebagai sumber silika dan templet. MCM-48 yang diperoleh digunakan untuk
mengadsorpsi antibiotik tetrasiklin HCI. Pola difraksi sinar-X dari MCM-48 diamati
dengan menggunakan XRD dan gugus fungsi dari-MCM-48 diamati menggunakan
FTIR. Parameter yang digunakan untuk mempelajari proses adsorpsi adalah waktu
kontak dan konsentrasi. Kinetika orde dua ditemukan sebagai orde kinetika yang sesuai
dengan adsorpsi tetrasiklin HCI. Isotermal Freundlich lebih baik dibandingkan dengan
isoterma Langmuir dengan kapasitas adsorpsi sebesar 0,98 mg/g.

Kata Kunci: MCM-48, antibiotika, tetrasiklin HCI, kapasitas adsorpsi

tetrasiklin juga ditemukan pada E. Coli (Karami dkk,

Antibiotik banyak digunakan pada manusia dan
hewan untuk mengatasi infeksi, menjaga kesehatan
dan meningkatkan laju pertumbuhan hewan (Sapkota
dkk, 2008, Zhang dkk, 2009, Aminov, 2017, Barton,
2000). Hal ini menyebabkan antibiotik mendapatkan
perhatian khusus. Selain itu, yang menjadi perhatian
khusus adalah keberadaan residu antibitoik di
lingkungan yang terus berkembang beberapa tahun
terakhir (YYang dan Carlson, 2017). Residu antibiotik
yang masuk ke lingkungan secara terus menerus dapat
menyebabkan resistensi antibiotik (Yang dan Carlson,
2017, Mispagel dan Gray, 2005, Fair dan Tor, 2014).
Pada tahun 2014 dan 2016 ditemukan beberapa
antibiotik yang resisten terhadap tuberkulosis dan
malaria (WHO, 2020). Selain itu, resistensi antibiotik

DOI: 10.30598//ijcr

2006).

Tetrasiklin adalah antibiotik yang memiliki
struktur planar dengan empat cincin aromatik dan
beberapa kelompok gugus fungsi, seperti gugus
trikarbonilamida, gugus dimetil amino, dan gugus
fenolik diketon (Gao dkk, 2012, Ghadim dkk, 2013,
Mohammed dan Kareem, 2019). Tetrasiklin termasuk
dalam antibiotik oral yang diperoleh dari Streptomyces
aureofaciens (Aminof, 2017, Macsai dan Mojico,
2013). Keberadaan tetrasiklin di lingkungan perairan
ditemukan sebesar 0,11 pug L™ (Boxall, 2004). Selain
itu, tetrasiklin juga ditemukan di saluran pembuangan
air di Jepang Shimizu dkk, 2013).
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Keberadaan residu antibiotik sendiri terjadi
karena rendahnya metabolisme antibiotik dalam
saluran pencernaan manusia dan hewan, sekitar 30
hingga 90% antibiotik yang dikonsumsi
diekskresikan melalui urin dan feses sebagai
metabolit atau senyawa yang tidak berubah (Kim
dkk, 2011, Santos dkk, 2013, Wang dkk, 2019).
Oleh karena itu, sangat penting untuk
mengembangkan teknik yang efektif untuk
menghilangkan tetrasiklin dari limbah yang
terkontaminasi sebelum dibuang ke lingkungan
perairan. Berbagai teknik seperti fotodegradasi
(Khanmohammadi dkk, 2020), Fenton Katalis
untuk degradasi (K), elektrokoagulasi (Quaissa
dkk, 2014), oksidasi elektrokimia (Miyata dkk,
2011)) dan adsorpsi (Felix dkk, 2019, Rizzi dkk,
2019, Wang dkk, 2020) telah dilakukan dalam
mengatasi masalah ini. Diantara teknik-teknik
tersebut, adsorpsi dianggap sebagai teknik yang
efektif, murah dan mudah dalam menghilangkan
kontaminan (Dehghan dkk, 2019).

Adsorpsi merupakan suatu metode yang
efektif ~ digunakan  untuk  menghilangkan
kontaminan dalam air dan limbah (Gao dkk, 2012,
Mohammed dan Kareem, 2019). Beberapa tahun
terakhir, adsorpsi banyak diaplikasikan dalam
penghilangan antibiotik karena dianggap lebih
unggul dari dari teknik lain dalam hal fleksibilitas,
kesederhanaan desain, biaya, dan kemudahan
pengoperasian (Ghadim dkk, 2013, Hao dkk, 2012,
Marzbali dkk, 2016, Nairi dkk, 2017, Junyu dkK,
2019). Salah satu jenis adsorben yang banyak
digunakan vyaitu, silika mesopori, grafena oksida,
gliserol, karbon aktif, karbon nanotube dan
kitosan (Ghadim dkk, 2013, Zhang dkk, Torrellas
dkk, Wang dkk, 2019).

Silika mesopori kelompok M4IS yang
dilaporakan pada tahun 1992 dinamai sebagai
MCM-X (Mobil Cristalline of Materials) (36).
Silika mesopori merupakan material yang
memiliki luas permukaan yang tinggi, volume pori
yang tinggi, pori yang teratur dengan distribusi
ukuran pori yang sempit, dan memiliki
biokompatibilitas yang tinggi. Silika mesopori
yang memiliki ukuran pori 2-30 nm dengan
struktur kubik-3D dan merupakan salah satu jenis
silika mesopori adalah MCM-48 (37). Sintesis
MCM-48 menggunakan Cetyltrimethyl
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ammonium bromide (CTAB) dan Ludox HS40
sebagai surfaktan dan sumber silika. Karakterisasi
MCM-48 yang diperoleh menggunakan X-ray
Diffraction (XRD) dan Fourier Transform
Infrared (FTIR). Pengaruh parameter pada
adsorpsi Tetrasiklin, seperti waktu kontak dan
konsentrasi diselidiki. Model isotermal adsorpsi
Langmuir dan Freundlich, model kinetik pseudo
orde satu dan pseudo orde dua juga pelajari.

METODOLOGI
Alat dan Bahan

Alat yang digunakan adalah oven (Tipe Spini
SOSFD), neraca analitik (Ohauss), magnetik stirrer
(Fisher Tipe 115), hotplate stirrer (lIkari Basic 1),
pompa vakum (Tipe MEA4C), spektrofotometer UV-Vis
(Spektronik 20 D+), spektrofotometer FT-IR Prestige-
21, difraktometer sinar-X (Bruker D2 Phaser2ndGen).
Bahan yang digunakan dalam penelitian ini diperoleh
dari merck dan sigma aldrich dengan kemurnian yang
tinggi. Setiltrimetilamonium Bromida (CTAB), Ludox
HS40, Triton X-100, tetrasiklin (C22H22N2Q0g), asam
asetat (CHsCOOH), asam klorida (HCI), natrium
hidroksida (NaOH), etanol (C;HsOH)..

Sintesis MCM-48

Sintesis MCM-48 mengikuti prosedur Ryoo0
(1999) dengan modifikasi Taba (38). Surfaktan
dihilangkan dari produk yang berwarna putih melalui
pencucian HCl-etanol 3 kali. Sebanyak 1 gram MCM-
48 dicuci dengan 25 HCI 0,1 M dalam larutan etanol
50% sambil diaduk selama 30 menit pada suhu kamar,
kemudian disaring. Pencucian diulangi sekali lagi
kemudian campuran disaring, endapan dicuci dengan
akuades dan dikeringkan pada suhu 1000C.

Karakterisasi MCM-48

Gugus fungsi dari MCM-48 dianalisis
menggunakan Fourier Transform Infrared
Spectrofotometer (FTIR). Spektrum transmisi diukur
dalam kisaran tersebut dari 4000-250 cm'. Pola
difraksi sinar-X serbuk MCM-48 diukur dengan XRD
pada sudut lebar (20 kisaran 15-65), tegangan
percepatan dan arus yang diterapkan masing-masing
adalah 40 kV dan 30 mA.

Adsorpsi Tetrasiklin HCI

Tetrasiklin HCI digunakan untuk mengevaluasi
kinerja adsorpsi antibiotik dari air oleh MCM-48.
Waktu kontak diselidiki dengan menimbang 0,1 g
MCM-48 ditambahkan dalam 50 mL larutan tetrasiklin
30 ppm dengan rentang waktu antara 3-30 menit.
Untuk konsentrasi, 0,1 g MCM-48 ditambahkan dalam
50 mL larutan tetrasiklin dengan konsentrasi antara 10-

2



50 ppm. Seluruh proses dilakukan dalam kondisi
pengadukan. Kemudian absorbansi tetrasiklin HCI
yang diukur dengan menggunakan spektrofotometer
UV-Vis (Simadzu-1800 Series) pada panjang
gelombang 276 nm.

Kapasitas adsorpsi dapat ditentukan
menggunakan isotermal adsorpsi. Model isotermal
adsorpsi yang digunakan adalah model Langmuir dan
Freundlich. Untuk model Freundlich, log ge diplotkan
terhadap log c. dan c./q. terhadap ce untuk persamaan
langmuir. Intercept persamaan Langmuir diperoleh
nilai k dan slope persamaan Langmuir dapat diperoleh
nilai Q. yang berhubungan dengan kapasitas adsorpsi

HASIL DAN PEMBAHASAN
Karakterisasi
Difraktogram Sinar X (XRD)

Untuk mengetahui apakah hasil sintesis adalah
MCM-48, data difraktogram diperlukan. Peneliti
sebelumnya (Taba, 2018) menggunakan XRD yang
memiliki fasilitas untuk pengukuran pada sudut 2-teta
di bawah 100. Dalam penelitian ini, silika mesopori
(MCM-48) tanpa pencucian dan setelah pencucian
dengan etanol-HCI dikarakterisasi dengan
menggunakan alat XRD tanpa fasilitas untuk sudut 2-
teta yang rendah. Pola difraksi MCM-48 sebelum
pencucian dan setelah pencucian dapat dilihat pada
Gambar 1.

Intensitas

1

Sudut 2-teta

Gambar 1. Pola difraksi Sinar X dari MCM-48
sebelum dan setelah dicuci

Pola difraksi sinar X menunjukkan adanya puncak
yang kuat pada sudut 2-teta antara 20° sampai 24° serta
beberapa puncak dengan intensitas rendah yang identik
dengan penelitian yang dilakukan dan menunjukkan
puncak untuk MCM-48 (Fei dkk., 2014). Berdasarkan
hasil yang diperoleh, material yang disintesis dalam
penelitian ini adalah MCM-48.

Spektrometer Fourier Transform Infra Red

Gambar 2 menunjukkan spektra MCM-48
sebelum dan setelah dicuci. Spektrum inframerah
MCM-48 sebelum dicuci, Gambar 2a

DOI: 10.30598//ijcr

Indo. J. Chem. Res., vol(issue), page, year

menunjukkan vibrasi ulur simetris Si-O-Si pada
pita serapan dengan bilangan gelombang 795 cm’
! dan didukung oleh vibrasi tekuk Si-O-Si pada
pita serapan 451 cm™. Pita serapan lemah yang
diberikan pada bilangan gelombang 962 cm™
merupakan vibrasi ulur Si-O dan Si-OH. Pita
serapan kuat 1065 dan 1229 cm™ merupakan
vibrasi ulur asimetri dari Si-O-Si. Vibrasi C-H
renggang terlihat pada pita serapan 1481 dan 1472
cm™. Vibrasi C-H ulur yang terlihat pada bilangan
gelombang 2853 cm™ menunjukkan gugus fungsi
—CHz simetri dan —CH: antisimetri pada 2922 cm
! yang merupakan spektrum dari surfaktan. Puncak
yang lebar pada daerah bilangan gelombang 3441
cm™ merupakan vibrasi ulur —OH dan didukung
oleh vibrasi tekuk —OH pada pita serapan 1645
cm™. Puncak-puncak ini merupakan kontribusi
dari gugus hidroksil dan air yang teradsorpsi
secara fisika oleh MCM-48.
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Gambar 2. Spektra FTIR dari MCM-48 (a) sebelum
dicuci dan (b) setelah dicuci 3 kali dengan etanol-HCI

Setelah pencucian dengan etanol-HCI 3 kali
(Gambar 2b), vibrasi ulur dan tekuk —CH sebagian
besar telah hilang. Pita serapan yang kuat pada
1086 dan 1232 cm™ serta pita serapan yang lemah
798 dan 966 cm™ menunjukkan vibrasi ulur Si-O
dari kisi silikat. Setelah pencucian HCl-etanol 3
kali puncak yang kuat pada bilangan gelombang
1065 dan 1229 cm™ bergeser sebesar 21 dan 3 cm’
! karena adanya kontraksi kisi dengan hilangnya
surfaktan seperti yang telah dilaporkan pada
penelitian sebelumnya (Chen dkk, 1997, Taba
dkk, 2017, Taba dkk, 2018).

Luas permukaan dengan Metode BET

Gambar 3 menunjukkan adsorpsi dan
desorpsi gas N2 pada MCM-48 sebelum dicuci dan
setelah dicuci 1 kali. Isotermal adsorpsi MCM-48



sebelum dan setelah dicuci satu kali merupakan
isotermal tipe 1V. Untuk isotermal adsorpsi oleh
MCM-48 menyerupai tipe Il karena adanya
partikel yang memiliki pori makro. Kedua kurva
mempunyai histeresis yang menunjukkan bahwa
terjadi kondensasi kapiler karena adanya partikel
dengan ukuran meso.

(a) (b)
Gambar 3. Isothermal adsorpsi N2 dari (a) MCM-
48 sebelum dicuci dan (b) setelah dicuci 1 kali

Luar permukaan (BET) sebelum dan setelah
pencucian berturut-turut adalah 41,9 dan 219,2
m?/g. Hal ini menunjukkan bahwa sebagian
surfaktan telah hilang sehingga terbentuk
permukaan dalam sehingga setelah pencucian luas
permukaan meningkat. Distribusi pori dari MCM-
48 sebelum dan sesudah pencucian dapat dilihat
pada Gambar 4.
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Gambar 4. Distribusi pori dari MCM-48 (a)
sebelum pencucian dan (b) setelah pencucian satu
kali

Jari-jari pori berdasarkan BJH metode untuk
MCM-48 setelah pencucian adalah 1,70 nm dan
sebelum pencucian adalah 1,71 nm. Jadi jari-jari
pori dan sebelum pencucian Meskipun jari-jari
pori setelah pencucian hampir sama dengan
sebelum pencician, rata-rata jari-jari pori untuk
MCM-48 setelah pencucian (3,9 nm) lebih besar
daripada sebelum pencucian (2,5 nnm). Data ini
menunjukkan bahwa memiliki partikel dengan
ukuran mesopori. Volume pori total untuk pori-
pori dengan jari-jari lebih kecil daripada 126,5 nm
pada P/P° = 0,99 adalah 0,62 cc/g untuk MCM-48
setelah pencucian, sedangkan volume pori total
untuk pori-pori dengan jari-jari lebih kecil
daripada 124,5 nm pada P/P° = 0,99 adalah 0,52
ccl/g.

Adsorpsi tetrasiklin HCL oleh MCM-48
Waktu optimum adsorpsi tetrasiklin HCI oleh
MCM-48

Gambar 5 menunjukkan jumlah tetrasiklin HCI
yang diadsorpsi oleh MCM-48 sebagai fungsi
waktu kontak.
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Gambar 5. Jumlah tetrasiklin HCI yang
diadsorpsi sebagai fungsi waktu kontak

Adsorpsi tetrasiklin HCl meningkat dengan
meningkatnya waktu adsorpsi hingga menit ke 20,
setelah itu jumlah yang diadsorpsi cenderung
menurun. Hal ini menunjukkan bahwa adsorpsi
telah mencapai kesetimbangan pada waktu 20
menit. Jadi waktu optimum adsorpsi adalah 20
menit. Waktu ini akan digunakan untuk percobaan
variasi pH dan konsentrasi.



Studi kinetika adsorpsi tetrasiklin HCI oleh MCM-
48
Kinetika adsorpsi dapat dipelajari dengan

menggunakan persamaan orde satu semu.
Persamaan diferensial dapat dilihat pada
persamaan (1),

d

k@ -a) ®

dimana ge dan gt berturut-turut adalah jumlah
tetrasiklin HCl yang diadsorpsi (mg/g) pada
kesetimbangan dan pada waktu tertentu, t (menit),
ki1 merupakan tetapan laju orde satu semu (menit’
1). Hasil interaksi menghasilkan persamaan (2):

q 1
¢ =logQe- t
q-q 0 * 2303 )

e

log

yang merupakan laju orde satu semu. Persamaan
2 éiapat ditulis sebagai,
qt
=K@ ) ®)
Nilai tetapan laju (ki1), kapasitas adsorpsi dalam
keadaan setimbang (qe), koefisien korelasi (R1?%)
diperoleh dari kurva log (ge-qt) versus t.

Data kinetika juga dapat diolah dengan
model kinetika orde dua semu. Persamaan
diferensial diberikan oleh persamaan (4),

d

=k (- q) @
dimana k2 adalah tetapan laju orde satu semu
(g/mg.min). Integrasi persamaan menghasilkan:
1ty

= 5
GG G ° ®)
Persamaan (5) dapat ditulis dalam bentuk linear
sebagai berikut:

¢kt ®

t 2 e e
Jika kinetika orde dua semu dipenuhi, plot t/q,
versus t akan menghasilkan garis lurus.
Kurva kinetika adsorpsi untuk orde satu semu dan
orde dua semu dapat dilihat pada Gambar 6.

Nilai R® vyang diperoleh  degan
menggunakan model kinetika orde satu semu
untuk adsorpsi tetrasiklin HCL oleh MCM-48

setelah dicuci 3 kali oleh MCM-48-C1 nilai R?
yang diperoleh adalah 0,9839. Nilai R? untuk
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model kinetika orde dua semu adalah 0,999. Nilai
ge Yang diperoleh dari model kinetika orde satu
semu adalah 0,98 mg/g dan dari model kinetika
orde dua semu adalah 4,27 mg/g.
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Gambar 6. Model kinetika (a) orde satu semu dan

(b) orde dua semu untuk adsorpsi tetrasiklin HCI
oleh MCM-48

Nilai ge yang diperoleh dari eksperimen
adalah 4,21 mg/g. Meskipun nilai R* yang
diperoleh dari kedua model mendekati satu tetapi
nilai ge yang diperoleh dari model kinetika orde
dua semu mendekati nilai ge yang diperoleh dari
eksperimen. Nilai ge yang diperoleh dari model
kinetika orde satu semu jauh lebih kecil daripada
yang diperoleh dari eksperimen. Hal ini
menunjukkan bahwa adsorpsi tetrasiklin HCL
oleh MCM-48 setelah dicuci 3 kali mengikuti
model kinetika orde dua semu dengan nilai tetapan
kz 0,36 g.mg™.menit™. Debnath dkk (2020) juga
mendapatkan kinetika orde dua semu untuk
adsorpsi tetrasiklin pada nanopartikel zirkonia.
Hasil yang sama dilaporkan oleh beberapa peneliti
dengan menggunakan adsorben yang lain (Yu dkk,
2018, Li dkk, 2020, Zhang dkk, 2020)

Kapasitas Adsorpsi Metilen Biru oleh Silika
Mesopori (MCM-48)p

Gambar 7 menunjukkan jumlah tetrasiklin
yang diadsorpsi sebagai fungsi konsentrasi awal
tetrasiklin HCI. Jumlah yang diadsorpsi



meningkat dengan meningkatnya konsentrasi awal
dan belum menunjukkan jumlah yang tetap pada
batas konsentrasi tertinggi yang digunakan.

7,0
9 6,0 -
c 507
=~ 40 -
2230 -
3 S 2,0 -
= 1,0 -
©
E 0,0 T T T 1
a2 0,0 10,0 20,0 30,0 40,0

Co

Gambar 7. Jumlah tetrasiklin HCI yang
diadsorpsi sebagai fungsi konsentrasi awal
larutan tetrasiklin HCI

Jadi untuk menentukan kapasitas adsorpsi,
isoterm Langmuir dan Freundlich digunakan.
Gambar 8 menunjukkan isoterm Langmuir dan
Freundlich pada adsorpsi tetrasiklin HCI oleh
MCM-48 setelah pencucian 3 kali. Berdasarkan
nilai garis kuadrat terkecil (R?), adsorpsi
tetrasiklin HCI oleh MCM-48 setelah pencucian 3
kali lebih sesuai dengan isotermal Freundlich (R?
= 0,9475). Berdasarkan isoterm Freundlich,
kapasitas adsorpsi yang diperoleh adalah 0,98
mg/g dan nilai 1/n = 0,52. Beberapa peneliti juga
melaporkan isorem Freudlich lebih sesuai untuk
adsorpsi  tetrasiklin  dengan  menggunakan
adsorben yang berbeda (Li, 2018, Kong dkk, 2020.
Prarat, 2020). Umumnya, nilai 1/n adalah antara 0
dan 1, nilai ini menunjukkan pengaruh konsentrasi
pada kapasitas adsorpsi. Makin kecil nilai 1/n
makin baik kinerja adsorpsi: umumnya untuk 1/n
antara 0,1 dan 0,5, zat mudah diadsorpsi; untuk 1/n
> 2, zat sulit diadsorpsi. Nilai 1/n yang diperoleh
pada penelitian ini adalah 0,52 yang menunjukkan
bahwa adsorpsi tetrasiklin HCIl oleh MCM-48
cukup mudah (Benkaddour dkk, 2019).

Jumlah tetrasiklin yang diadsorpsi oleh
MCM-48 setelah pencucian 3 kali lebih rendah
dibandingkan yang diperoleh peneliti lain (Li,
2018, Kong dkk, 2020. Prarat, 2020). Hal ini
disebabkan permukaan MCM-48 lebih polar
dibandingkan adsorben yang digunakan oleh
peneliti tersebut. Jadi, permukaan MCM-48 perlu
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dimodifikasi sehingga dapat lebih efektif dalam
mengadsorpsi tetrasiklin HCI.
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Gambar 8. Isoterm (a) Langmuir dan (b)
Freundlich dari adsorpsi tetrasiklin HCI oleh
MCM-48 setelah pencucian 3 kali

Gambar 9 menunjukkan spektra FTIR sebelum
dan setelah adsorpsi tetrasiklin HCI.

9 Transmitans

Gambar 9. Spektra FTIR (a) sebelum adsorpsi dan
(b) setelah adsorpsi
Puncak serapan setelah adsorpsi tetrasiklin HCI
relatif sama dengan puncak serapan sebelum
adsorpsi. Hal ini menunjukkan bahwa adsorpsi
tetrasiklin HCI oleh MCM-48 merupakan adsorpsi
fisika.



Kesimpulan

Adsorpsi tetrasiklin HCI oleh MCM-48 mencapai
kesetimbangan pada waktu 20 menit. Proses
adsorpsi berjalan sesuai dengan kinetika orde dua
semu dengan tetapan laju 0,36 g.mg’.menit™.
Adsorpsi antibiotik tersebut lebih memenuhi
isoterm  Freundlich  dibandingkan isoterm
Langmuir dengan kapasitas adsorpsi 0,98 mg.g™.
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PENDAHULUAN

and cethyltrimethylammonium bromide (CTAB) as silica source and template,
respectively. MCM-48 obtained was used to adsorb antibiotic of tetracycline
hydrochloride. X-ray difraction pattern of MCM-48 was observed by an X-ray
diffractometer and functional groups were observed by a Fourier Transformed Infrared
(FTIR) spectromete. Parameters used to study adsorption were contact time and
concentration, The pseudo-second-order was the kinetic order that fitted well with the
adsorption of tetracycline HCI. The adsorption of tetracycline HCI on MCM-48
followed the Freundlich isotherm with the adsorption capacity of 0.98 mg/g.

Keywords: MCM-48, antibiotic, tetracycline HCI, adsorption capacity

Abstrak

Silika mesopori yang tersusun dengan struktur kubik, MCM-48 disintesis dengan
menggunakan Ludox HS40 dan setil trimetilamonium bromida (CTAB) berturut-turut
sebagai sumber silika dan templet. MCM-48 yang diperoleh digunakan untuk
mengadsorpsi antibiotik tetrasiklin HCI. Pola difraksi sinar-X dari MCM-48 diamati
dengan menggunakan XRD dan gugus fungsi dari-MCM-48 diamati menggunakan
FTIR. Parameter yang digunakan untuk mempelajari proses adsorpsi adalah waktu
kontak dan konsentrasi. Kinetika orde dua ditemukan sebagai orde kinetika yang sesuai
dengan adsorpsi tetrasiklin HCI. Isotermal Freundlich lebih baik dibandingkan dengan
isoterma Langmuir dengan kapasitas adsorpsi sebesar 0,98 mg/g.

Kata Kunci: MCM-48, antibiotika, tetrasiklin HCI, kapasitas adsorpsi

tetrasiklin juga ditemukan pada E. Coli (Karami dkk,

Antibiotik banyak digunakan pada manusia dan
hewan untuk mengatasi infeksi, menjaga kesehatan
dan meningkatkan laju pertumbuhan hewan (Sapkota
dkk, 2008, Zhang dkk, 2009, Aminov, 2017, Barton,
2000). Hal ini menyebabkan antibiotik mendapatkan
perhatian khusus. Selain itu, yang menjadi perhatian
khusus adalah keberadaan residu antibitoik di
lingkungan yang terus berkembang beberapa tahun
terakhir (Yang dan Carlson, 2017). Residu antibiotik
yang masuk ke lingkungan secara terus menerus dapat
menyebabkan resistensi antibiotik (Yang dan Carlson,
2017, Mispagel dan Gray, 2005, Fair dan Tor, 2014).
Pada tahun 2014 dan 2016 ditemukan beberapa
antibiotik yang resisten terhadap tuberkulosis dan
malaria (WHO, 2020). Selain itu, resistensi antibiotik
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2006).

Tetrasiklin adalah antibiotik yang memiliki
struktur planar dengan empat cincin aromatik dan
beberapa kelompok gugus fungsi, seperti gugus
trikarbonilamida, gugus dimetil amino, dan gugus
fenolik diketon (Gao dkk, 2012, Ghadim dkk, 2013,
Mohammed dan Kareem, 2019). Tetrasiklin termasuk
dalam antibiotik oral yang diperoleh dari Streptomyces
aureofaciens (Aminof, 2017, Macsai dan Mojico,
2013). Keberadaan tetrasiklin di lingkungan perairan
ditemukan sebesar 0,11 ug L* (Boxall, 2004). Selain
itu, tetrasiklin juga ditemukan di saluran pembuangan
air di Jepang Shimizu dkk, 2013).



Keberadaan residu antibiotik sendiri terjadi
karena rendahnya metabolisme antibiotik dalam
saluran pencernaan manusia dan hewan, sekitar 30
hingga 90% antibiotik yang dikonsumsi
diekskresikan melalui urin dan feses sebagai
metabolit atau senyawa yang tidak berubah (Kim
dkk, 2011, Santos dkk, 2013, Wang dkk, 2019).
Oleh karena itu, sangat penting untuk
mengembangkan teknik yang efektif untuk
menghilangkan tetrasiklin dari limbah yang
terkontaminasi sebelum dibuang ke lingkungan
perairan. Berbagai teknik seperti fotodegradasi
(Khanmohammadi dkk, 2020), Fenton Kkatalis
untuk degradasi (K), elektrokoagulasi (Quaissa
dkk, 2014), oksidasi elektrokimia (Miyata dkKk,
2011)) dan adsorpsi (Felix dkk, 2019, Rizzi dkk,
2019, Wang dkk, 2020) telah dilakukan dalam
mengatasi masalah ini. Diantara teknik-teknik
tersebut, adsorpsi dianggap sebagai teknik yang
efektif, murah dan mudah dalam menghilangkan
kontaminan (Dehghan dkk, 2019).

Adsorpsi merupakan suatu metode yang
efektif ~ digunakan  untuk  menghilangkan
kontaminan dalam air dan limbah (Gao dkk, 2012,
Mohammed dan Kareem, 2019). Beberapa tahun
terakhir, adsorpsi banyak diaplikasikan dalam
penghilangan antibiotik karena dianggap lebih
unggul dari dari teknik lain dalam hal fleksibilitas,
kesederhanaan desain, biaya, dan kemudahan
pengoperasian (Ghadim dkk, 2013, Hao dkk, 2012,
Marzbali dkk, 2016, Nairi dkk, 2017, Junyu dkk,
2019). Salah satu jenis adsorben yang banyak
digunakan vyaitu, silika mesopori, grafena oksida,
gliserol, karbon aktif, karbon nanotube dan
kitosan (Ghadim dkk, 2013, Zhang dkk, Torrellas
dkk, Wang dkk, 2019).

Silika mesopori kelompok MA4IS yang
dilaporakan pada tahun 1992 dinamai sebagai
MCM-X (Mobil Cristalline of Materials) (36).
Silika mesopori merupakan material yang
memiliki luas permukaan yang tinggi, volume pori
yang tinggi, pori yang teratur dengan distribusi
ukuran pori yang sempit, dan memiliki
biokompatibilitas yang tinggi. Silika mesopori
yang memiliki ukuran pori 2-30 nm dengan
struktur kubik-3D dan merupakan salah satu jenis
silika mesopori adalah MCM-48 (37). Sintesis
MCM-48 menggunakan Cetyltrimethyl
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ammonium bromide (CTAB) dan Ludox HS40
sebagai surfaktan dan sumber silika. Karakterisasi
MCM-48 yang diperoleh menggunakan X-ray
Diffraction (XRD) dan Fourier Transform
Infrared (FTIR). Pengaruh parameter pada
adsorpsi Tetrasiklin, seperti waktu kontak dan
konsentrasi diselidiki. Model isotermal adsorpsi
Langmuir dan Freundlich, model kinetik pseudo
orde satu dan pseudo orde dua juga pelajari.

METODOLOGI
Alat dan Bahan

Alat yang digunakan adalah oven (Tipe Spini
SOSFD), neraca analitik (Ohauss), magnetik stirrer
(Fisher Tipe 115), hotplate stirrer (lkari Basic 1),
pompa vakum (Tipe MEA4C), spektrofotometer UV-Vis
(Spektronik 20 D+), spektrofotometer FT-IR Prestige-
21, difraktometer sinar-X (Bruker D2 Phaser 2ndGen).
Bahan yang digunakan dalam penelitian ini diperoleh
dari merck dan sigma aldrich dengan kemurnian yang
tinggi. Setiltrimetilamonium Bromida (CTAB), Ludox
HS40, Triton X-100, tetrasiklin (C22H24N20s), asam
asetat (CH3;COOH), asam Kklorida (HCI), natrium
hidroksida (NaOH), etanol (C2HsOH)..

Sintesis MCM-48

Sintesis MCM-48 mengikuti prosedur Ryoo
(1999) dengan modifikasi Taba (38). Surfaktan
dihilangkan dari produk yang berwarna putih melalui
pencucian HCl-etanol 3 kali. Sebanyak 1 gram MCM-
48 dicuci dengan 25 HCI 0,1 M dalam larutan etanol
50% sambil diaduk selama 30 menit pada suhu kamar,
kemudian disaring. Pencucian diulangi sekali lagi
kemudian campuran disaring, endapan dicuci dengan
akuades dan dikeringkan pada suhu 1000C.

Karakterisasi MCM-48

Gugus fungsi dari MCM-48 dianalisis
menggunakan Fourier Transform Infrared
Spectrofotometer (FTIR). Spektrum transmisi diukur
dalam kisaran tersebut dari 4000-250 cm™. Pola
difraksi sinar-X serbuk MCM-48 diukur dengan XRD
pada sudut lebar (26 kisaran 15-65), tegangan
percepatan dan arus yang diterapkan masing-masing
adalah 40 kV dan 30 mA.

Adsorpsi Tetrasiklin HCI

Tetrasiklin HCI digunakan untuk mengevaluasi
kinerja adsorpsi antibiotik dari air oleh MCM-48.
Waktu kontak diselidiki dengan menimbang 0,1 g
MCM-48 ditambahkan dalam 50 mL larutan tetrasiklin
30 ppm dengan rentang waktu antara 3-30 menit.
Untuk konsentrasi, 0,1 g MCM-48 ditambahkan dalam
50 mL larutan tetrasiklin dengan konsentrasi antara 10-
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50 ppm. Seluruh proses dilakukan dalam kondisi
pengadukan. Kemudian absorbansi tetrasiklin HCI
yang diukur dengan menggunakan spektrofotometer
UV-Vis (Simadzu-1800 Series) pada panjang
gelombang 276 nm.

Kapasitas adsorpsi dapat ditentukan
menggunakan isotermal adsorpsi. Model isotermal
adsorpsi yang digunakan adalah model Langmuir dan
Freundlich. Untuk model Freundlich, log ge diplotkan
terhadap log c. dan c./ge terhadap c. untuk persamaan
langmuir. Intercept persamaan Langmuir diperoleh
nilai k dan slope persamaan Langmuir dapat diperoleh
nilai Q, yang berhubungan dengan kapasitas adsorpsi

HASIL DAN PEMBAHASAN
Karakterisasi
Difraktogram Sinar X (XRD)

Untuk mengetahui apakah hasil sintesis adalah
MCM-48, data difraktogram diperlukan. Peneliti
sebelumnya (Taba, 2018) menggunakan XRD yang
memiliki fasilitas untuk pengukuran pada sudut 2-teta
di bawah 100. Dalam penelitian ini, silika mesopori
(MCM-48) tanpa pencucian dan setelah pencucian
dengan etanol-HCI dikarakterisasi dengan
menggunakan alat XRD tanpa fasilitas untuk sudut 2-
teta yang rendah. Pola difraksi MCM-48 sebelum
pencucian dan setelah pencucian dapat dilihat pada
Gambar 1.

Intensitas

0

Sudut 2-teta

Gambar 1. Pola difraksi Sinar X dari MCM-48
sebelum dan setelah dicuci

Pola difraksi sinar X menunjukkan adanya puncak
yang kuat pada sudut 2-teta antara 20° sampai 24° serta
beberapa puncak dengan intensitas rendah yang identik
dengan penelitian yang dilakukan dan menunjukkan
puncak untuk MCM-48 (Fei dkk., 2014). Berdasarkan
hasil yang diperoleh, material yang disintesis dalam
penelitian ini adalah MCM-48.

Spektrometer Fourier Transform Infra Red

Gambar 2 menunjukkan spektra MCM-48
sebelum dan setelah dicuci. Spektrum inframerah
MCM-48  sebelum dicuci, Gambar 2a
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menunjukkan vibrasi ulur simetris Si-O-Si pada
pita serapan dengan bilangan gelombang 795 cm”
! dan didukung oleh vibrasi tekuk Si-O-Si pada
pita serapan 451 cm™. Pita serapan lemah yang
diberikan pada bilangan gelombang 962 cm™
merupakan vibrasi ulur Si-O dan Si-OH. Pita
serapan kuat 1065 dan 1229 cm™ merupakan
vibrasi ulur asimetri dari Si-O-Si. Vibrasi C-H
renggang terlihat pada pita serapan 1481 dan 1472
cm™. Vibrasi C-H ulur yang terlihat pada bilangan
gelombang 2853 cm™ menunjukkan gugus fungsi
—CHz2 simetri dan —CH: antisimetri pada 2922 cm"
1yang merupakan spektrum dari surfaktan. Puncak
yang lebar pada daerah bilangan gelombang 3441
cm™® merupakan vibrasi ulur —OH dan didukung
oleh vibrasi tekuk —OH pada pita serapan 1645
cm™. Puncak-puncak ini merupakan kontribusi
dari gugus hidroksil dan air yang teradsorpsi
secara fisika oleh MCM-48.

&g

% Transmitans
@
2

N
o

0 s s s
4000 3000 2000 1000
Bilangan gelombang (cm'])

Gambar 2. Spektra FTIR dari MCM-48 (a) sebelum
dicuci dan (b) setelah dicuci 3 kali dengan etanol-HCI

Setelah pencucian dengan etanol-HCI 3 kali
(Gambar 2b), vibrasi ulur dan tekuk —CH sebagian
besar telah hilang. Pita serapan yang kuat pada
1086 dan 1232 cm™ serta pita serapan yang lemah
798 dan 966 cm™ menunjukkan vibrasi ulur Si-O
dari kisi silikat. Setelah pencucian HCl-etanol 3
kali puncak yang kuat pada bilangan gelombang
1065 dan 1229 cm™ bergeser sebesar 21 dan 3 cm
! karena adanya kontraksi kisi dengan hilangnya
surfaktan seperti yang telah dilaporkan pada
penelitian sebelumnya (Chen dkk, 1997, Taba
dkk, 2017, Taba dkk, 2018).

Luas permukaan dengan Metode BET

Gambar 3 menunjukkan adsorpsi dan
desorpsi gas N> pada MCM-48 sebelum dicuci dan
setelah dicuci 1 Kkali. Isotermal adsorpsi MCM-48



sebelum dan setelah dicuci satu kali merupakan
isotermal tipe IV. Untuk isotermal adsorpsi oleh
MCM-48 menyerupai tipe Il karena adanya
partikel yang memiliki pori makro. Kedua kurva
mempunyai histeresis yang menunjukkan bahwa
terjadi kondensasi kapiler karena adanya partikel
dengan ukuran meso.

(a) (b)
Gambar 3. Isothermal adsorpsi N2 dari (a) MCM-
48 sebelum dicuci dan (b) setelah dicuci 1 kali

Luar permukaan (BET) sebelum dan setelah
pencucian berturut-turut adalah 41,9 dan 219,2
m?/g. Hal ini menunjukkan bahwa sebagian
surfaktan telah hilang sehingga terbentuk
permukaan dalam sehingga setelah pencucian luas
permukaan meningkat. Distribusi pori dari MCM-
48 sebelum dan sesudah pencucian dapat dilihat
pada Gambar 4.
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Gambar 4. Distribusi pori dari MCM-48 (a)
sebelum pencucian dan (b) setelah pencucian satu
kali

Jari-jari pori berdasarkan BJH metode untuk
MCM-48 setelah pencucian adalah 1,70 nm dan
sebelum pencucian adalah 1,71 nm. Jadi jari-jari
pori dan sebelum pencucian Meskipun jari-jari
pori setelah pencucian hampir sama dengan
sebelum pencician, rata-rata jari-jari pori untuk
MCM-48 setelah pencucian (3,9 nm) lebih besar
daripada sebelum pencucian (2,5 nnm). Data ini
menunjukkan bahwa memiliki partikel dengan
ukuran mesopori. Volume pori total untuk pori-
pori dengan jari-jari lebih kecil daripada 126,5 nm
pada P/P° = 0,99 adalah 0,62 cc/g untuk MCM-48
setelah pencucian, sedangkan volume pori total
untuk pori-pori dengan jari-jari lebih kecil
daripada 124,5 nm pada P/P° = 0,99 adalah 0,52
cclg.

Adsorpsi tetrasiklin HCL oleh MCM-48
Waktu optimum adsorpsi tetrasiklin HCI oleh
MCM-48

Gambar 5 menunjukkan jumlah tetrasiklin HCI
yang diadsorpsi oleh MCM-48 sebagai fungsi
waktu kontak.
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Gambar 5. Jumlah tetrasiklin HCI yang
diadsorpsi sebagai fungsi waktu kontak

Adsorpsi tetrasiklin HCI meningkat dengan
meningkatnya waktu adsorpsi hingga menit ke 20,
setelah itu jumlah yang diadsorpsi cenderung
menurun. Hal ini menunjukkan bahwa adsorpsi
telah mencapai kesetimbangan pada waktu 20
menit. Jadi waktu optimum adsorpsi adalah 20
menit. Waktu ini akan digunakan untuk percobaan
variasi pH dan konsentrasi.



Studi kinetika adsorpsi tetrasiklin HCI oleh MCM-
48
Kinetika adsorpsi dapat dipelajari dengan

menggunakan persamaan orde satu semu.
Persamaan diferensial dapat dilihat pada
persamaan (1),
% —k, @, -q) )
dt 1 Me t

dimana ge dan q: berturut-turut adalah jumlah
tetrasiklin HCl yang diadsorpsi (mg/g) pada
kesetimbangan dan pada waktu tertentu, t (menit),
k1 merupakan tetapan laju orde satu semu (menit
1. Hasil interaksi menghasilkan persamaan (2):

q K,
¢ _—logq. -——t 2
S gq, - @

e t

log

yang merupakan laju orde satu semu. Persamaan
(2) dapat ditulis sebagai,

d

k(@) 3)
Nilai tetapan laju (ki), kapasitas adsorpsi dalam
keadaan setimbang (ge), koefisien korelasi (R1?)
diperoleh dari kurva log (ge-qt) versus t.

Data kinetika juga dapat diolah dengan
model kinetika orde dua semu. Persamaan
diferensial diberikan oleh persamaan (4),

d

S =ki(0.-a) @
dimana k> adalah tetapan laju orde satu semu
(g/mg.min). Integrasi persamaan menghasilkan:

S 5)

O -Gt Qe

Persamaan (5) dapat ditulis dalam bentuk linear
sebagai berikut:

ot ©)

9 kg 9
Jika kinetika orde dua semu dipenuhi, plot t/q,
versus t akan menghasilkan garis lurus.
Kurva kinetika adsorpsi untuk orde satu semu dan
orde dua semu dapat dilihat pada Gambar 6.

Nilair R?> yang diperoleh  degan
menggunakan model kinetika orde satu semu
untuk adsorpsi tetrasiklin HCL oleh MCM-48
setelah dicuci 3 kali oleh MCM-48-C1 nilai R?
yang diperoleh adalah 0,9839. Nilai R? untuk
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model kinetika orde dua semu adalah 0,999. Nilai
ge yang diperoleh dari model kinetika orde satu
semu adalah 0,98 mg/g dan dari model kinetika
orde dua semu adalah 4,27 mg/g.

O -
-0,2 - y =-0,0645x - 0,0099
- R2=0,9839
3 0,4
Z-06 -
&-08 -
1 4
1,2 T T T 1
0 > Waktulpmenit) 15 20
4 -
3 .
g2
hd y =0,2341x + 0,1528
1- R? = 0,9994
0 T T T 1
0 5 10 15 20
Waktu (menit)

Gambar 6. Model kinetika (a) orde satu semu dan
(b) orde dua semu untuk adsorpsi tetrasiklin HCI
oleh MCM-48

Nilai ge yang diperoleh dari eksperimen
adalah 4,21 mg/g. Meskipun nilai R? yang
diperoleh dari kedua model mendekati satu tetapi
nilai ge yang diperoleh dari model kinetika orde
dua semu mendekati nilai ge yang diperoleh dari
eksperimen. Nilai ge yang diperoleh dari model
kinetika orde satu semu jauh lebih kecil daripada
yang diperoleh dari eksperimen. Hal ini
menunjukkan bahwa adsorpsi tetrasiklin HCL
oleh MCM-48 setelah dicuci 3 kali mengikuti
model kinetika orde dua semu dengan nilai tetapan
k2 0,36 g.mg™.menit. Debnath dkk (2020) juga
mendapatkan kinetika orde dua semu untuk
adsorpsi tetrasiklin pada nanopartikel zirkonia.
Hasil yang sama dilaporkan oleh beberapa peneliti
dengan menggunakan adsorben yang lain (Yu dkk,
2018, Li dkk, 2020, Zhang dkk, 2020)

Kapasitas Adsorpsi Metilen Biru oleh Silika
Mesopori (MCM-48)p

Gambar 7 menunjukkan jumlah tetrasiklin
yang diadsorpsi sebagai fungsi konsentrasi awal
tetrasiklin - HCI.  Jumlah yang diadsorpsi
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meningkat dengan meningkatnya konsentrasi awal
dan belum menunjukkan jumlah yang tetap pada
batas konsentrasi tertinggi yang digunakan.

7,0 -
6,0 -

mg/g)
o

4,0 -
3,0 1
2,0 -
1,0 -
0,0 T T T !
0,0 10,0 20,0 30,0 40,0

C, (mg/L)

diadsorpsi (

Jumlah tetrasiklin HCl yang

Gambar 7. Jumlah tetrasiklin HCI yang
diadsorpsi sebagai fungsi konsentrasi awal
larutan tetrasiklin HCI

Jadi untuk menentukan kapasitas adsorpsi,
isoterm Langmuir dan Freundlich digunakan.
Gambar 8 menunjukkan isoterm Langmuir dan
Freundlich pada adsorpsi tetrasiklin HCI oleh
MCM-48 setelah pencucian 3 kali. Berdasarkan
nilai garis kuadrat terkecil (R?), adsorpsi
tetrasiklin HCI oleh MCM-48 setelah pencucian 3
kali lebih sesuai dengan isotermal Freundlich (R?
= 0,9475). Berdasarkan isoterm Freundlich,
kapasitas adsorpsi yang diperoleh adalah 0,98
mg/g dan nilai 1/n = 0,52. Beberapa peneliti juga
melaporkan isorem Freudlich lebih sesuai untuk
adsorpsi  tetrasiklin  dengan  menggunakan
adsorben yang berbeda (Li, 2018, Kong dkk, 2020.
Prarat, 2020). Umumnya, nilai 1/n adalah antara 0
dan 1, nilai ini menunjukkan pengaruh konsentrasi
pada kapasitas adsorpsi. Makin kecil nilai 1/n
makin baik kinerja adsorpsi: umumnya untuk 1/n
antara 0,1 dan 0,5, zat mudah diadsorpsi; untuk 1/n
> 2, zat sulit diadsorpsi. Nilai 1/n yang diperoleh
pada penelitian ini adalah 0,52 yang menunjukkan
bahwa adsorpsi tetrasiklin HCI oleh MCM-48
cukup mudah (Benkaddour dkk, 2019).

Jumlah tetrasiklin yang diadsorpsi oleh
MCM-48 setelah pencucian 3 kali lebih rendah
dibandingkan yang diperoleh peneliti lain (Li,
2018, Kong dkk, 2020. Prarat, 2020). Hal ini
disebabkan permukaan MCM-48 lebih polar
dibandingkan adsorben yang digunakan oleh
peneliti tersebut. Jadi, permukaan MCM-48 perlu
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dimodifikasi sehingga dapat lebih efektif dalam
mengadsorpsi tetrasiklin HCI.
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Gambar 8. Isoterm (a) Langmuir dan (b)
Freundlich dari adsorpsi tetrasiklin HCI oleh
MCM-48 setelah pencucian 3 kali

Gambar 9 menunjukkan spektra FTIR sebelum
dan setelah adsorpsi tetrasiklin HCI.

% Tre

Gambar 9. Spektra FTIR (a) sebelum adsorpsi dan
(b) setelah adsorpsi
Puncak serapan setelah adsorpsi tetrasiklin HCI
relatif sama dengan puncak serapan sebelum
adsorpsi. Hal ini menunjukkan bahwa adsorpsi
tetrasiklin HCI oleh MCM-48 merupakan adsorpsi
fisika.



Kesimpulan

Adsorpsi tetrasiklin HCI oleh MCM-48 mencapai
kesetimbangan pada waktu 20 menit. Proses
adsorpsi berjalan sesuai dengan kinetika orde dua
semu dengan tetapan laju 0,36 g.mg™.menit?.
Adsorpsi antibiotik tersebut lebih memenuhi
isoterm  Freundlich  dibandingkan  isoterm
Langmuir dengan kapasitas adsorpsi 0,98 mg.g™.
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Abstract. Mesoporous silica with cubic structures, MCM-48 was synthesized using Ludox HS40 and cetyl
trimethylammonium bromide (CTAB) as a source of silica and template, respectively. The MCM-48 obtained was used to
adsorb the SMX antibiotic. The morphology of MCM-48 was observed using SEM-EDX and functional groups of MCM-
48 were observed using FTIR. The parameters used to study the adsorption process are contact time and concentration.
Second order kinetics were found to be the order kinetics corresponding to SMX adsorption. Freundlich isotherm was better
than Langmuir isotherm with an adsorption capacity of 2.2223 mg g-*.

INTRODUCTION

Sulfamethoxazole (SMX) is a synthetic antibiotic belonging to the sulfonamide group which is bacteriostatic [1-
2]. The chemical name of SMX is known as 4-amino-N- (5-methyl-3-isoxazolyl) -benzenesulfonamide with the
molecular formula being C10H11N303S (3-4). SMX is commonly used to prevent or treat infections such as urinary
tract infections, bronchitis, and prostatitis in humans [3-4]. In addition, SMX is also widely used in the livestock and
aquaculture industry because it is effective against gram-negative and gram-positive bacteria [5]. However, the
widespread use of sulfamethoxazole leads to antibiotic resistance. Several studies have shown bacterial resistance to
SMX, such as E. coli and E. cloacae which were resistant to SMX> 30%, S. malthopilia was also found to be resistant
to SMX [6-7].

Antibiotic resistance occurs due to the low metabolism of antibiotics in humans and animals, so that some of the
antibiotics consumed are excreted and eventually enter the environment [8-10]. SMX in water in Vietnam was found
to be 0.04-2.39 ppm, SMX in Korea was found to be 0.95ug / L and SMX was found in sewage at urban sewage
treatment plants in Italy at 127.2 ng / L [11-13]. Therefore, it is very important to develop effective techniques to
remove tetracyclines from contaminated waste before discharge to the aquatic environment. Various techniques such
as electrochemical oxidation [14], fenton process [15], photodegradation [16],electrochemical degradation [17] and
adsorption [18] have been carried out. Adsorption is considered an effective method because of its high efficiency,
cheapness and simplicity in removing contaminants [19]. Several adsorbents have been used to remove SMX such as
modified amines [20], cellulose [21], activated carbon [22] and mesoporous silica-mGO [23].

Mesoporous silica is a material that has a high surface area, high pore volume, narrow pore size distribution, and
has high biocompatibility. Mesoporous silica which has a pore size of 2-30 nm with a cubic-3D structure and is one
type of mesoporous silica is MCM-48 [4]. Synthesis of MCM-48 using Cetyltrimethyl ammonium bromide (CTAB)
and Ludox HS40 as surfactants and a source of silica. Characterization of MCM-48 obtained using Fourier Transform
Infrared (FTIR) and Scanning Electron Microscope (SEM). The effect of parameters on SMX adsorption, such as



contact time and concentration was investigated. Langmuir and Freundlich adsorption isothermal models, pseudo-first
order and pseudo-second order kinetic models were also studied.

METHODS

Materials

The materials used in this study were Cetytrimethylammonium Bromide (CTAB, Sigma Aldrich), Ludox HS40
(Sigma Aldrich), Triton X-100 (Sigma Aldrich), sulfamethoxazole (C10H11N303S, Sigma Aldrich), acetic acid
(CH3COOH, Merck), sodium hydroxide. (NaOH, Merck), ethanol (C2H50H, Merck).

Synthesis of MCM-48
Synthesis of MCM-48 followed Ryoo's (1999) procedure with modification of Taba [25].
Characterization of MCM-48

Characterization of functional groups of MCM-48 was analyzed using Fourier Transform Infrared
Spectrophotometer (FTIR). The transmission spectrum is measured in the range 4000-250 cm™!. The morphology of
the MCM-48 was analyzed using Scanning Electron Microscope-Energy Dispersive X-Ray (SEM-EDX).

Adsorption of SMX

Antibiotic SMX was used to evaluate the adsorption performance of antibiotics in water by MCM-48. Contact
time was investigated by weighing 0.1 g of MCM-48 added in 50 mL of 50 ppm SMX solution with a time range of
3-240 minutes. For concentration, 0.1 g MCM-48 is added to 50 mL of sulfamethoxazole solution with a concentration
between 50-300 ppm. The whole process is carried out under stirring conditions. Then the absorbance of SMX was
measured using a UV-Vis spectrophotometer (Shimadzu-1800 Series) at a wavelength of 260 nm.

Kinetics Model

Pseudo first-order and pseudo-second order kinetic models were used to interpret experimental Kinetics data. The
pseudo-first and second-order kinetics models can be seen in equations (1) and (2) as follows:

dq @
E =k, (qe - Q)
dgq (2
5 = k(4o — )
If equations (1) and (2) are integrated, the following equation will be obtained:
In (qe — q) =kt ©)
1 t 4

qa ka2 q.

Where ge and q is the amount of antibiotic adsorbed (mg g) at equilibrium and at a certain time. k, And k; are rate
constants of pseudo-first and pseudo-second order, respectively [26].

Adsorption Equilibrium

The antibiotic adsorption capacity at equilibrium (qe) is determined as in equation (5). Where, Co is initial
concentrations and C. is the concentrations at equilibrium in solution (mg L1).
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Langmuir and Freundlich isotherms were used to describe the interaction between antibiotics and MCM-48 as in
equations (6) and (7).
Ce_ 1 G (6)
de quL dm
1 (@)
logq, = logKy + ;log C.
Where gm dan ge are the adsorption capacities of the adsorption isotherms (mg g*) of Langmuir and Freundlich. K.

is a dimensionless Langmuir constant. Whereas and Kg and 1/n are constants that show relative adsorption capacity
and dimensionless capacity which indicates the intensity of the adsorption process [27].

RESULT AND DISCUSSION

Characterization of MCM-48

The FTIR spectrum of MCM-48 in Fig. 1 shows the presence of absorption bands at wavenumbers 453 and 796
cmt, which are Si-O-Si symmetric stretching vibrations and Si-O-Si bending vibrations. The stretching vibrations of
Si-O and Si-OH with a weak absorption band are seen at the wavenumber 962 cm-. The strong absorption band at
wavenumbers 1068 and 1228 cm is the Si-O-Si stretching vibration. The stretched C-H vibration was seen in the
1471 and 1481 cm™ absorption bands. The stretched C-H vibration was seen at wavenumbers 2853 and 2922 cm™,
respectively, —CH2 symmetric and —CH2 groups were antisymmetric. The wide peak at wave number 3442 cm-1 is
the stretching vibration —OH and the bending vibration —OH seen at wave number 1645 cm™.
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FIGURE 1. FTIR spectrum of MCM-48

The morphology of the MCM-48 was proven by observation using SEM. Fig. 2 shows that MCM-48 is a spherical
particle. The particle size distribution of MCM-48 can also be seen in Fig. 2. In addition, the morphology of the MCM-
48 obtained has a regular shape. This is consistent with several observational results that have been reported [28-29].
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FIGURE 2. SEM image of MCM-48

Study Adsorption of SMX

Contact Time and Adsorption Kinetics of SMX

The adsorption of SMX increases with increasing adsorption time up to 120 minutes. After that, the adsorption of
SMX has decreased as shown in Fig. 3. This indicates that the adsorption has reached equilibrium at 120 minutes.
Thus, the optimum adsorption time of sulfamethoxazole is 120 minutes.
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FIGURE 3. Contact Time of SMX

The adsorption kinetics of SMX were studied using pseudo-order and pseudo-second order equations. Tab. 1
presents the kinetic parameters obtained from the slope and intercept of pseudo-first order (Fig. 4) and pseudo-second
order (Fig. 4). The pseudo-first order kinetic model shows a lower R? value (0.1399) compared to the pseudo-second
order (0.9988). The adsorption capacity obtained from pseudo-first order kinetics and pseudo-second order kinetics
were 0.8547 mg g and 17.6056 mg g, respectively. Where, the adsorption capacity of the pseudo-second order
kinetics model is greater and closer to the adsorption capacity of the experiment, which is 18 mg g*. This proves that
the adsorption of SMX with MCM-48 follows a pseudo-second order kinetics model with a constant k. value of 0.042
g mg* min,



TABLE 1. Kinetics data of SMX

Studi Kinetika Pseudo-first Order . Pseudo-Second Order .
adsorpsi Qe ki R Qe K> R
P (mg g™ (min) (mgg?") (gmg*min)
SMX-MCM-48 0,8547 0,0015 0,1399 17,6056 0,0442 0,9988
Pseudo-first Order Pseudo-second Order
0,5 15
° [ ]
S o5 ¢ y =0,0015x - 0,157 s 5 y = 0,0568x - 0,0733
£ v ° R2=0,1399 R?=0,9988
_1 T T T T T 1 0 T T T T T 1
0 50 100 150 200 250 0 50 100 150 200 250
Time (min) Time (min)

FIGURE 4. Pseudo-first and Pseudo-second order kinetics models

Adsorption Capacity and Isotherm Adsorption

Concentration is one of the parameters that affects the adsorption capacity [30]. The effect of the initial SMX
concentration on the adsorption process was studied and the results for the adsorption capacity are presented in ~ Fig.
5. The adsorption capacity for SMX increased with the increase in the initial SMX concentration.
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FIGURE 5. Initial Concentration of SMX

The SMX adsorption process on MCM-48 was evaluated using Langmuir and Freundlich isotherms (Fig. 6).
Isotherm parameters are calculated using Equations (6) and (7) and are presented in Tab. 2. The SMX correlation
coefficient (0.9978) in Tab. 2, shows that the Freundlich model is more suitable than the Langmuir model, with an

adsorption constant (Kg) of 2.2223 mg g* and 1/n 0.8236. The suitability of the Freundlich isotherm for SMX
adsorption has been previously reported [31].

TABLE 2. Isotherm Modeling of SMX Adsorption
Langmuir Model Freundlich Model
Qumaks(Mg g™*) Ki(L mg) R? Ke(mg g) 1/n R?
294,11 0,004 0,9279 2,2223 0,8236 0,9978
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FIGURE 6. Langmuir dan Freundlich Isotherm for SMX adsorption

The amount of SMX adsorbed on MCM-48 was higher than that obtained by other investigators [32]. This occurs
because MCM-48 has a larger pore area than the adsorbent used by the researcher.

CONCLUSION
Adsorption of SMX on MCM-48 reached equilibrium at 120 minutes. The adsorption process was following

pseudo-second-order kinetics with a rate constant of 0.0442 g mg™* min-*. The adsorption of SMX by MCM-48 fulfilled
the Freundlich isotherm better than that of Langmuir with an adsorption capacity of 2,223 mg g.
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