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ABSTRAK

TiO,-zeolit telah berkembang menjadi fotokatalis yang efisien dalam proses fotodegradasi. Penelitian ini
bertujuan untuk mengetahui interaksi yang terjadi saat TiO, diimpregnasikan ke dalam zeolit melalui
perhitungan energi tunggal secara komputasi. Metode semiempiris yang digunakan dalam penelitian ini adalah
MNDO, AML1, dan PM3. Perhitungan energi tunggal struktur zeolit dilakukan dengan perangkat lunak Orca.
Struktur TiO, (rutile) disisipkan di atas permukaan struktur zeolit dengan dua orientasi. Kajian teoritis interaksi

TiO,-zeolit menunjukkan orientasi xz TiO, menghasilkan energi yang lebih rendah.
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ABSTRACT

TiO,-zeolite has become an efficient photocatalyst in photodegradation process. This research aims to
study the interaction between TiO, and zeolite in an impregnation process with computational calculations.
Semiempirical methods used in this research are MNDO, AM1, and PM3. Single point energy calculations were
performed by using Orca software. TiO, (rutile) structure was placed onto zeolite structure surface with two
orientation positions. Theoretical study about TiO,-zeolite interactions shows that the orientation with TiO,’s

xz-plane parallel to zeolite surface gives lower energy.
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PENDAHULUAN

Penggunaan titanium dioksida (TiO;) sebagai fotokatalis untuk degradasi warna dan
zat-zat organik berkembang dengan pesat. TiO, dianggap sebagai fotokatalis yang efisien
karena harganya murah, tidak beracun, memiliki kestabilan tinggi, bersifat hidrofilik super
[1]. Selain itu TiO, juga memiliki kemampuan oksidasi yang kuat, aktivitas fotokatalitik
tinggi, kemampuan pembersihan diri, dan aktivitas bakterisida dan detoksifikasi [2]. Namun,

masalah yang dihadapi selanjutnya adalah cara untuk mendapatkan kembali TiO, yang
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digunakan dengan cepat dan mudah. Banyak peneliti telah melakukan inovasi dengan
mengembankan TiO, pada materi berpori, salah satunya adalah zeolit [3].

Bidang kimia komputasi memainkan peranan penting dalam perkembangan ilmu kimia.
Kimia komputasi membahas masalah yang sedikit berbeda dari kimia teori, yaitu penuangan
teori-teori kimia ke dalam perangkat lunak komputer untuk memecahkan masalah-masalah
kimia [4]. Perkembangan dalam prediksi akurat kimia kuantum modern mencakup struktur
dan sifat elektron dari sistem molekul poliatomik [5].

Obyek yang diamati dalam penelitian ini adalah zeolit dan TiO,. Lebih dalam lagi hal
yang diamati dari penelitian ini adalah interaksi yang terjadi saat impregnasi TiO, pada sisi
aktif permukaan zeolit.Kimia komputasi pada penelitian ini akan digunakan untuk mengkaji
struktur TiO,-zeolit yang memiliki kestabilan paling tinggi untuk berinteraksi dengan TiO,
melalui perhitungan energi tunggal. Selama ini TiO,-zeolit memiliki fungsi sebagai
fotokatalis yang efisien karena mampu mendegradasi senyawa kompleks dan tetap mudah
didapatkan kembali setelah penggunaannya. Namun di antara banyaknya struktur zeolit alam
yang tersedia, penting untuk diketahui struktur zeolit yang paling tinggi kestabilannya. Kimia
komputasi mampu menentukan konformasi paling stabil dari suatu struktur serta menghitung
energi terendahnya. Namun dalam penelitian ini kajian teoritis interaksi TiO,-zeolit hanya
ditentukan melalui perhitungan energi tunggal struktur dengan metode semiempiris tanpa
melakukan optimasi struktur. Struktur zeolit alam dimodelkan berdasarkan literatur dan diuji
dengan berbagai metode semiempiris. Cara yang sama dilakukan setelah disisipkan struktur
tunggal TiO, pada permukaan struktur tunggal zeolit dengan beberapa orientasi TiO;
terhadap zeolit.

Pada akhir penelitian dapat diketahui bagaimana kajian teoritis interaksi TiO, dengan
permukaan zeolit, didasarkan pada perhitungan energi tunggal struktur dengan menggunakan

metode semiempiris secara komputasi.

METODOLOGI
Prosedur
Pembuatan supersel struktur zeolit
Pembuatan supersel struktur zeolit dilakukan dengan mengunduh berkas abw.cif dari
situs database zeolit [6]. Berkas yang diunduh dibuat superselnya dengan menggunakan

perangkat lunak Avogadro [7]. Supersel dibuat dengan melakukan pengulangan sumbu xyz

44



2x1x2 dan ditambahkan sejumlah atom H sesuai dengan kondisi pH 3. Struktur baru yang

diperoleh disimpan dalam bentuk berkas xyz.

Perhitungan energi tunggal awal struktur zeolit

Perhitungan energi tunggal awal struktur zeolit dilakukan dengan membuat berkas
masukan untuk metode semiempiris. Berkas masukan dibuat dengan membuka berkas xyz
supersel struktur zeolit dengan perangkat lunak Text Editor kemudian ditambahkan kode
sumber untuk masing-masing metode. Metode semiempiris menggunakan fungsi gelombang
RHF. Masing-masing berkas masukan dilakukan perhitungan dengan menggunakan perangkat
lunak ORCA [8].

Impregnasi struktur tunggal TiO, pada permukaan zeolit

Impregnasi struktur tunggal TiO, pada permukaan zeolit dilakukan dengan mengunduh
berkas xyz hasil dari tahap awal. Berkas xyz tersebut kemudian dibuka dengan perangkat
lunak Avogadro dan disalinkan struktur TiO, (rutile) yang diunduh dari internet pada
permukaan struktur zeolit. Struktur TiO, ditempatkan pada permukaan zeolit dengan tiga
orientasi permukaan yang berbeda terhadap permukaan zeolit, yaitu orientasi xy, yz, dan xz.
Masing-masing struktur disimpan dalam bentuk berkas xyz dengan nama baru.

Perhitungan energi tunggal struktur TiO,-zeolit

Perhitungan energi tunggal struktur TiO,-zeolit dilakukan dengan membuat berkas
masukan baru untuk masing-masing orientasi TiO,. Berkas masukan dibuat dengan membuka
berkas xyz baru struktur TiO,-zeolit dengan perangkat lunak Text Editor kemudian
ditambahkan kode sumber untuk masing-masing metode. Metode semiempiris menggunakan
fungsi gelombang RHF dan basis set STO-3G. Masing-masing berkas masukan kemudian

dilakukan perhitungan dengan menggunakan perangkat lunak ORCA.

HASIL DAN PEMBAHASAN
Pembuatan Supersel Struktur Zeolit

Fungsi penambahan atom-atom hidrogen adalah untuk menetralkan muatan-muatan
yang berada pada tepi supersel struktur zeolit. Hidrogen yang ditambahkan secara otomatis
sesuai pH 3 sebanyak 48 atom.

Besarnya struktur yang digambarkan akan mempengaruhi proses perhitungan, karena
perhitungan energi meninjau interaksi antar atom dalam molekul. Oleh karena itu dalam

penelitian ini digunakan pengulangan sumbu xyz 2x1x2 seperti bentuk b pada Gambar
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2karena dianggap sudah cukup baik untuk menggambarkan bentuk permukaan zeolit yang

nantinya akan berinteraksi dengan TiO,.

(@) (b) (©)

(a) (b) (©)
Gambar 2.Bentuk supersel struktur zeolit jenis ABW(a) 2x2x1 (b) 2x1x2 (c) 1x2x2

Tabel 1.Perhitungan energi struktur supersel zeolit

Energi pada perulangan sumbu xyz (Eh)

2x%2x1 2x1x2 1x2x2
MNDO -1.176,22 -1.176,45 -1.150,59
AM1 -1.138,24 -1.163,86 -1.138,24
PM3 -1.069,23 -1.069,28 -1.045,46

Secara kuantitatif bentuk b juga memberikan hasil perhitungan energi yang paling
rendah dibanding bentuk a dan c. Dengan demikian dapat diasumsikan bahwa bentuk b
merupakan struktur yang paling stabil diantara ketiganya dan cocok untuk digunakan sebagai
bentuk dasar zeolit dalam penelitian ditinjau dari segi kualitatif dan kuatitatif. Hasil

perhitungan energi zeolit ditunjukkan pada Tabel 1.

Perhitungan Energi Tunggal Awal Struktur Zeolit
Metode semiempiris dalam penelitian ini menggunakan dasar perhitungan RHF
(Restricted Hartree-Fock) yang sesuai untuk struktur molekul dengan multiplisitas 1, dimana

struktur zeolit yang dibentuk seluruh atomnya berpasangan sehingga multiplisitasnya 1.
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Tabel 2.Data perhitungan energi zeolit

Siklus Total waktu Energi
SCF  perhitungan (s) (Eh)
MNDO 11 162,74 -1.176,45
AM1 10 160,18 -1.163,45
PM3 11 169,96 -1.069,28

Semua metode menghasilkan energi elektron menunjukkan nilai negatif yang lebih
besar dibanding tolakan inti yang bernilai positif, sehingga keseluruhan metode menghasilkan
energi yang bernilai negatif. Perbedaan dari hasil perhitungan metode semiempiris merupakan
akibat dari perbedaan fungsi gelombang yang mendasari masing-masing metode sehingga

mempengaruhi perbedaan luaran energi yang dihasilkan.

MNDO AM1

PM3
-1000 - | .
-1020 -
-1040 -
-1060 -
-1080 - = Energi (Eh)

-1100 -
-1120 -
-1140 -
-1160 -
-1180
-1200

Gambar 3.Diagram perhitungan energi zeolit menggunakan metode semiempiris

Impregnasi Struktur Tunggal TiO, pada Permukaan Zeolit

zeolit

z x
T

(a) (b)

Gambar 4.Struktur TiO,-zeolit (a) orientasi bidang xy dan (b) orientasi bidang xz
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Bentuk TiO, yang diperoleh dari internet disalinkan dan diatur sedemikian rupa
sehingga berada di permukaan zeolit dengan orientasi bidang xy dan xz seperti pada Gambar
4. Jarak diatur sedekat mungkin sehingga dapat diasumsikan terjadi interaksi atara zeolit

dengan TiO,.

Perhitungan Energi Tunggal Struktur TiO,-Zeolit
Metode semiempiris dalam penelitian menggunakan basis set STO-3G karena sesuai
literatur cocok digunakan untuk metode semiempiris dan semua atom mulai dari H hingga Xe,

yang artinya dapat digunakan untuk semua metode dalam penelitian ini.

Tabel 3.Data perhitungan energi TiO,-zeolit
Energi (Eh)
Orientasi xy Orientasi xz
MNDO -145.490,07  -147.201,82
AM1 -145.482,00  -147.193,60
PM3 -141.060,07  -142.747,16

Gambar 5 menunjukkan bahwa orientasi xz memiliki energi yang lebih rendah

dibanding orientasi xy. Oleh karena itu dapat dijelaskan bahwa pada interaksi TiO;-zeolit,
TiO, sedapat mungkin akan menempatkan diri dengan orientasi bidang xz seperti pada
Gambar 4b agar struktur TiO,-zeolit menjadi lebih stabil. Kestabilan ini dipengaruhi oleh
energi sistem, dimana energi sistem bergantung dari energi elektron dan tolakan inti. Dalam
penelitian ini, orientasi bidang xz memberikan nilai energi sistem yang lebih rendah karena
sisi xz yang lebih luas dibanding sisi xy pada TiO, memberikan interaksi yang lebih besar

terhadap permukaan zeolit.

MNDO AM1 PM3

0 -
-20000 H energi zeolit
-40000
-60000 ® energi TiO2-zeolit
-80000 (xy)
-100000 = energi TiO2-zeolit
-120000 (x2)
-140000
-160000

Gambar 5.Diagram perbandingan energi zeolit dengan TiO,-zeolit
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KESIMPULAN

Interaksi TiO,-zeolit secara komputasi menggambarkan orientasi xz struktur TiO,
terhadap permukaan struktur zeolit merupakan orientasi terbaik yang menghasilkan energi
terendah dari struktur TiO,-zeolit.
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