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ABSTRACT
Keywords: Abstract: This study aimed to synthesize magnetite nanomaterials (Fe;0,) based on
Tea Waste, Tea Waste (Camellia sinensis) and evaluate their potential as adsorbents for
Magnetic Nanomaterial, methylene blue (MB) removal in both single and multicomponent systems. MNMs-
Adsorption, CS were synthesized using the inverse co-precipitation method with FeCl;-6H,0 and
Methylene Blue FeSO,7H,0 as iron precursors, tea waste extract as the reducing and stabilizing

agent, and NaOH as the precipitating agent. FTIR characterization confirmed the
successful formation of magnetite through the presence of characteristic Fe-O bonds
at 439.77 and 578.64 cm™, while XRD analysis revealed a crystallite size of 19.8 nm.
The optimum adsorption conditions for MB in the single-component system were
obtained at pH 8, an equilibrium contact time of 15 min, and an initial MB
concentration of 15 mg/L. Kinetic studies showed that the adsorption process
followed the pseudo-second-order model, indicating that the adsorption rate was
primarily governed by surface reactions. Furthermore, equilibrium data for both
single- and multicomponent systems were best described by the Freundlich isotherm
model, suggesting multilayer adsorption on a heterogeneous surface. Overall, these
findings demonstrate that MNMs-CS are stable, efficient, and environmentally
friendly adsorbents with strong potential for application in wastewater treatment,
including under more complex multicomponent conditions.

Kata Kunci: Abstrak: Penelitian ini bertujuan untuk mensintesis nanomaterial magnetit (Fe;0,)
berbasis ampas teh (Camellia sinensis) dan mengevaluasi potensinya sebagat
adsorben untuk penyisihan metilen biru (MB) baik dalam sistem tunggal maupun
multikomponent. MNMs-CS disintesis menggunakan metode kopresipitasi balik
dengan FeCl;-6H,O dan FeSO,-7H,O sebagai prekursor besi, ekstrak ampas teh
sebagai agen pereduksi dan penstabil, serta NaOH sebagai agen pengendap.
Karakterisasi FTIR mengonfirmasi keberhasilan pembentukan magnetit melalui
keberadaan ikatan khas Fe-O pada bilangan gelombang 439,77 dan 578,64 cm™,
sedangkan analisis XRD menunjukkan ukuran kristalit sebesar 19,8 nm. Kondisi
adsorpsi optimum untuk MB dalam sistem komponen tunggal diperoleh pada pH 8,
waktu kontak kesetimbangan 15 menit, dan konsentrasi awal MB sebesar 15 mg/L.
Studi kinetika menunjukkan bahwa proses adsorpsi mengikuti model semu orde dua
(pseudo-second-orden, yang mengindikasikan bahwa laju adsorpsi utamanya
dikendalikan oleh reaksi permukaan. Selain itu, data kesetimbangan untuk sistem
tunggal maupun multikomponen paling baik dielaskan oleh model isoterm
Freundlich, yang menunjukkan terjadinya adsorpsi multilapis pada permukaan yang
heterogen. Secara keseluruhan, temuan ini membuktikan bahwa MNMs-CS
merupakan adsorben yang stabil, efisien, dan ramah lingkungan dengan potensi kuat
untuk diaplikasikan dalam pengolahan air limbah, termasuk pada kondisi
multikomponen yang lebih kompleks.
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A. LATARBELAKANG

Industri tekstil merupakan salah satu penyumbang limbah cair terbesar yang mengandung zat warna
sintetis dalam volume signifikan, diperkirakan mencapati sekitar 10.000 ton per tahun di seluruh dunia (Slama
et al,, 2021). Rendahnya efisiensi penyerapan zat warna oleh serat kain menyebabkan sisa zat warna terbuang
ke lingkungan melalui air limbah (Syakina & Rahmayanti, 2023). Metilen Biru (MB), suatu zat warna heterosiklik
kationik, merupakan salah satu senyawa yang umum digunakan dalam skala industri; namun, senyawa int sulit
terdegradasi secara alami serta bersifat toksik, mutagenik, dan karsinogenik. Pembuangan limbah MB tanpa
pengolahan terlebih dahulu memicu pencemaran serius pada badan air, mengganggu ekosistem perairan, dan
menimbulkan potensi bahaya bagi kesehatan manusia (Aji et al., 2019; Khan, 2022).

Berbagai teknologi pengolahan limbah telah banyak dikembangkan, dan di antaranya metode adsorpsi
dianggap efektif karena memiliki efisiensi tinggi, biaya operasional terjangkau, serta mampu menurunkan
konsentrasi zat warna secara signifikan (Rahmayanti et al., 2020). Penggunaan nanopartikel magnetit Fe;0,
sebagai adsorben memberikan keuntungan yang nyata. Nanopartikel ini memiliki luas permukaan spesifik
yang besar, sehingga meningkatkan kapasitas penyerapan terhadap polutan (Mahmuda et al,, 2014). Selain itu,
sifat superparamagnetiknya memungkinkan pemisahan adsorben dari larutan limbah secara mudah
menggunakan medan magnet luar, yang memfasilitasi proses perolehan kembali (recovery) dan menekan
biaya operasional (Fitria et al, 2021).

Peningkatan kesadaran akan kimia hijau (green chemistry) telah mendorong pengembangan metode
sintesis nanopartikel yang lebih ramah lingkungan. Sintesis konvensional magnetit Fe;O, sering kali
melibatkan bahan kimia berbahaya. Oleh karena itu, penelitian int menggunakan pendekatan inovatif dengan
memanfaatkan limbah organik, khususnya ampas teh (Camellia sinensis), baik sebagai agen pereduksi maupun
penstabil dalam metode kopresipitasi. Ampas teh kaya akan senyawa polifenol yang mengandung gugus
fungst aktif untuk mereduksi ion besi dan menstabilkan nanopartikel magnetit Fe;0, yang terbentuk, sehingga
meminimalkan aglomerasi selama proses sintesis (Aulia, 2024; Islamiyah, 2018).

Meskipun nanopartikel magnetit Fe;O, telah terbukti efektif, studi adsorpsi sering kali terbatas pada sistem
komponen tunggal, yang belum mencerminkan kondisi air limbah sebenarnya. Oleh karena itu, tujuan utama
dari penelitian int adalah: (1) Mensintesis nanopartikel magnetit Fes0, menggunakan metode kopresipitasi
balik berbantuan ekstrak ampas teh; (2) Menganalisis serapan gugus fungsi dan kristalinitas nanopartikel hasil
sintesis; serta (3) Evaluasi secara menyeluruh kinerja adsorpsi magnetit Fe;O, yang dihasilkan dalam
menyisihkan zat warna Metilen Biru dalam sistem multikomponen, sekaligus menganalisis kinetika dan isoterm
adsorpsinya. Penelitian int diharapkan dapat memberikan solusi berkelanjutan untuk pengolahan limbah zat
warna sekaligus mengoptimalkan pemanfaatan limbah biomassa.

B. METODE PENELITIAN

Penelitian ini menggunakan ampas teh (Camellia sinensis), akuades (H,0), akuabides tingkat analisis,
FeSO,.7H,0, FeCl;.6H,0O, NaOH, HCl, Metilen Biru (MB), dan Congo Red (CR). Peralatan laboratorium standar
yang digunakan meliputi pengaduk magnetik (magnetic stirrer), ayakan 100 mesh, neraca analitik, oven, hot
plate, pH meter digital, pengocok (shaker IKA KS 260 basic), dan pompa vakum Buchner. Karakterisasi dan
pengukuran optik dilakukan menggunakan spektrofotometer UV-Vis (Jasco V-730 double beam),
spektrofotometer FTIR (Shimadzu IRPrestige-21 dan IRSpirit), serta instrumen XRD (Bruker D2, Cu Ka (A =
0,1545 nm)).

Untuk sintesis adsorben, ampas teh rumah tangga yang telah dikeringkan dihaluskan, diayak (100 mesh),
dan diekstrak dalam akuabides pada suhu 60°C selama 20 menit (30 g/300 mL). Ekstrak yang telah disaring
sebanyak 15 mL dicampurkan dengan larutan prekursor yang mengandung 1,668 g FeSO,.7H,0 dan 3,246 g
FeCl;.6H,O dalam 150 mL akuabides. Campuran ini diteteskan ke dalam 20 mL NaOH 1 M di bawah
pengadukan kontinu pada suhu 60°C selama 60 menit. Nanopartikel magnetik yang terbentuk (MNMs-CS)
dipisahkan menggunakan magnet luar dan penyaringan Buchner, dikeringkan pada suhu 60°C selama 60 menit,
kemudian digerus hingga menjadi serbuk halus. Gugus fungsi dan struktur kristal MNMs-CS masing-masing
dikarakterisast menggunakan FTIR dan XRD.

Kinerja adsorpsi dievaluasi dengan mengukur konsentrasi MB setelah adsorpsi menggunakan
spektrofotometer UV-Vis pada panjang gelombang serapan maksimum (lambda maks) berdasarkan kurva
kalibrast 3—-15 mg/L. Optimasi pH (2-10) dan waktu kontak (1-150 menit) dilakukan menggunakan 10 mg
MNMs-CS dalam 25 mL larutan MB (150 rpm pada suhu ruang), dan data kinetika dicocokkan dengan model
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semu orde satu Lagergren dan semu orde dua Ho. Isoterm adsorpsi diuji pada kondisi optimum baik dalam
sistem komponen tunggal (10 mg MNMs-CS dalam 25 mL MB, 5-25 mg/L) maupun sistem multikomponen (20
mg MNMs-CS dalam campuran 25 mL MB [5-25 mg/L] dan 25 mL Congo Red [5 mg/L]), dilanjutkan dengan
pemodelan isoterm Langmuir dan Freundlich.

C. HASILDAN PEMBAHASAN
1. Karakterisasi MNMs-CS

Dalam penelitian ini, nanopartikel magnetik disintesis dari ampas teh menggunakan metode kopresipitasi
balik dengan NaOH sebagai agen pengendap. Reaksi dilakukan pada pH 8, yang berada di atas atau sama
dengan pHPZC magnetit, sehingga menyebabkan muatan permukaan berubah dari netral menjadi negatif.
Berdasarkan diagram Pourbaix, ion Fe2+ dan Fe3+ pada pH 8 bereaksi dengan ion OH- membentuk endapan
Fe;0, yang stabil secara termodinamika. Menjaga rentang pH spesifik ini mencegah ion besi terkonversi
menjadi produk samping yang tidak diinginkan seperti goethite atau hematite, sehingga menjaga kemurnian
dan sifat magnetik dari nanopartikel yang disintesis.

—— Ekstrak Ampas Teh
—— MNMs-CS Sebelum Adsorpsi
—— MNMs-CS Setelah Adsorpsi
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Gambar 1. Spektra FTIR ekstrak ampas teh, MNMs-CS sebelum adsorpsi, dan MNMs-CS setelah adsorpsi MB.

Spektrum FTIR dari ekstrak ampas teh mengonfirmasi keberadaan gugus fungsi organik utama, yang
ditandai oleh puncak regangan broad -OH dan -NH pada 3328,39 cm™ serta pita aromatik C=0 atau C=C
pada 1629,83 cm™. Gugus-gugus ini berasal dari polifenol dan tanin yang bertindak sebagai agen pereduksi
dan penstabil selama sintesis. Keberhasilan pembentukan MNMs-CS ditandai oleh pita regangan khas Fe-O
pada 578,64 cm™ pada spektrum sebelum adsorpsi. Selain itu, pergeseran pita -OH/-NH dari 3328,39 cm™ ke
3417,86 cm™ mengindikasikan adanya interaksi kimia yang kuat antara gugus organik ampas teh dan ion besi
di permukaan, yang mengonfirmasi bahwa bahan organik berhasil berfungsi sebagai agen pengelubung
(capping agent).

Setelah adsorpsi Metilen Biru (MB), perubahan intensitas pita -OH/-NH di sekitar 3417 cm™ menunjukkan
adanya ikatan hidrogen antara MB dan gugus hidroksil/amina di permukaan. Pergeseran pita aromatik
C=0/C=C dari 1627,92 cm™ ke 1612,49 cm™ memberikan bukti interaksi penumpukan pi-pi (pi-pi stacking)
antara cincin aromatik MB dan komponen fenolik yang tersisa. Keberadaan pita Fe-O yang tetap bertahan
membuktikan bahwa MNMs-CS mempertahankan stabilitas strukturnya tanpa mengalami degradasi selama
proses adsorpsi.

Analisis XRD dilakukan untuk mengevaluasi kemurnian fase dan struktur kristal. Pola XRD dari MNMs-CS
menampilkan puncak-puncak difraksi tajam pada sudut 2-theta sekitar 30,1; 35,5; 43,4; 53,8; 57,2; dan 62,7
derajat, yang sesuai dengan bidang kristal (220), (311), (400), (422), (511), dan (440) dari magnetit spinel terbalik
(JCPDS No. 19-0629). Puncak dominan pada 35,5 derajat (311) mengonfirmasi magnetit sebagai fase kristal
utama. Namun, pelebaran puncak dan tumpang-tindih (overlapping) pada 355 dan 62,7 derajat
mengindikasikan koeksistensi Fe203, yang kemungkinan terbentuk melalui oksidasi parsial selama atau
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setelah sintesis. Karena kemiripan struktur antara spinel kubik Fe;O, dan Fe203, puncak difraksinya saling
tumpang-tindih, membuat sampel ini menjadi campuran besi oksida yang didominasi oleh Fe;O,.
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Gambar 2. Difraktogram XRD dari MNMs-CS.

Ukuran kristalit rata-rata yang dihitung menggunakan persamaan Debye-Scherrer adalah sebesar 19,8 nm,
dan material ini menunjukkan daya tarik magnetik yang kuat ketika dipaparkan pada medan magnet luar.

Gambar 3. Daya tarik magnetik MNMs-CS menggunakan medan magnet luar.

pH larutan memegang peranan penting dalam adsorpsi dengan mengubah muatan permukaan adsorben
dan spesiasi molekul zat warna. Dalam kondisi asam (pH di bawah 3), permukaan MNMs-CS menjadi
bermuatan positif akibat protonasi gugus fungsi, yang memicu gaya tolak elektrostatik terhadap molekul MB
yang bersifat kationik sehingga menghasilkan efisiensi adsorpsi yang lebih rendah (73,26% pada pH 2). Seiring
meningkatnya pH di atas pHPZC (yang turun di bawah 3,0 untuk Fe;O, termodifikasi ampas teh), permukaan
mengalami deprotonasi membentuk gugus bermuatan negatif (-OH, -COOH, -O-).

Perubahan ini menciptakan gaya tarik elektrostatik yang kuat terhadap ion kationik MB, menyebabkan
efisiensi adsorpsi meningkat tajam dari pH 4 (73,3%) ke pH 6 (93,3%). Efisiensi adsorpsi maksimum dicapat
pada pH 8, mencapai 95,4% (dan 92,3% pada uji batch optimal), di mana situs aktif bermuatan negatif telah
terbentuk secara sempurna.
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Gambar 4. Pengaruh pH larutan terhadap adsorpsi Metilen Biru pada MNMs-CS.

Selain daya tarik elektrostatik, proses adsorpsi disokong secara sinergis oleh ikatan hidrogen antara gugus

hidroksil/karboksil pada MNMs-CS dengan atom nitrogen/sulfur pada MB, serta interaksi penumpukan pi-pi
antara polifenol ampas teh dan cincin aromatik MB di bawah pengaruh gaya van der Waals.
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Gambar 5. Usulan mekanisme adsorpsi Metilen Biru pada MNMs-CS.

2. Karakterisasi MNMs-CS Kinetika Adsorpsi dalam Sistem Komponen Tunggal

Studi kinetika yang dilakukan pada pH 8 dengan variasi waktu kontak dari 1 hingga 150 menit
menunjukkan penyerapan zat warna yang cepat pada tahap awal, mencapai penyisihan 81% dalam waktu 15
menit karena melimpahnya ketersediaan situs aktif yang masih kosong. Setelah 15 menit, laju adsorpsi mulai
melandai seiring jenuhnya situs aktif hingga mencapai kondisi kesetimbangan.
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Gambar 6. Pengaruh waktu kontak terhadap adsorpsi Metilen Biru pada MNMs-CS.

Untuk mengevaluasi mekanisme dan langkah penentu laju reaksi, data eksperimen dicocokkan dengan
model semu orde satu (PFO) Lagergren dan semu orde dua (PSO) Ho. Model PFO mengasumsikan bahwa laju
adsorpsi bergantung pada situs kosong (khas untuk adsorpsi fisika), sedangkan model PSO mendeskripsikan
proses yang dikendalikan oleh interaksi kimia seperti pemakaian bersama atau transfer elektron. Model PSO
menunjukkan kesesuaian yang sangat baik dengan nilai R2 sebesar 0,9956 dibandingkan dengan koefisien
determinasi model PFO yang rendah. Nilai kapasitas adsorpsi kesetimbangan (Fe) dan konstanta laju yang
lebih tinggi pada kalkulast model PSO mengonfirmasi bahwa penyerapan MB pada MNMs-CS utamanya
didorong oleh kemisorpsi yang melibatkan pembentukan ikatan kimia antara kationik MB dan gugus fungsi
permukaan.
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Gambar 7. Plot linier kinetika adsorpsi MB: (a) Model PFO Lagergren, (b) Model PSO Ho.

3. Isoterm Adsorpsi dalam Sistem Tunggal dan Multikomponen

Dalam pengujian komponen tunggal (konsentrasi awal MB 5 hingga 25 mg/L pada pH 8 dan waktu kontak
15 menit), persentase adsorpsi meningkat dari 72% menjadi 80% seiring peningkatan konsentrasi zat warna.
Peningkatan ini didorong oleh gaya dorong (driving force) yang lebih kuat untuk transfer massa antara fase
cair dan padat.
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Gambar 8. Pengaruh konsentrasi awal terhadap adsorpsi MB dalam sistem komponen tunggal.
Pencocokan isoterm menunjukkan bahwa model Freundlich memberikan kesesuaian yang ideal dengan
R2 = 1.0000, KF = 1.6657 mol/g, dan n = 0.9370, mengungguli model Langmuir (R2 = 0.9425, gmax = 0.0013
mol/g, KL = 544.966 L/mol). Nilai konstanta Freundlich n < 1 mengonfirmasi terjadinya fisisorpsi pada
permukaan yang heterogen dengan potensi pembentukan multilapis (multilayer).
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Gambar 9. Plot isoterm adsorpsi untuk sistem komponen tunggal: (a) Model Langmuir, (b) Model Freundlich.

Pada sistem multikomponen (konsentrasi MB divariasi dari 5 hingga 25 mg/L dengan konsentrasi
Congo Red konstan sebesar 15 mg/L), persentase adsorpsi MB tetap mengalami peningkatan seiring dengan
kenaikan konsentrasi awal MB, meskipun terdapat kompetisi dart molekul zat warna lain.
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Gambar 10. Pengaruh konsentrasi awal terhadap adsorpsi MB dalam sistem multikomponen.
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Data isoterm kembali menunjukkan kesesuaian yang lebih baik dengan model Freundlich (R2 = 0.9973)
dibandingkan model Langmuir (R2 = 0.8175). Namun, nilai konstanta kapasitas KF turun dari 1.6657 mol/g
pada sistem tunggal menjadi 0.4798 ml/g pada sistem multikomponen, yang secara langsung mencerminkan
adanya persaingan perebutan situs aktif antara MB kationik dan Congo Red anikonic pada permukaan
heterogen MNMs-CS.
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Gambar 11. Plot isoterm adsorpsi untuk sistem multikomponen: (a) Model Langmuir, (b) Model Freundlich.

D. SIMPULAN DAN SARAN

Nanopartikel magnetit (Fe;0,) telah berhasil disintesis melalui jalur ramah lingkungan memanfaatkan
ampas teh (Camellia sinensis) dan menunjukkan kinerja yang efektif dalam penyisihan zat warna Metilen Biru
(MB). Proses adsorpsi berlangsung optimal pada pH 8 dengan waktu kontak 15 menit, mengikuti model
kinetika semu orde dua (PSO) Ho, yang mengindikasikan adanya interaksi kimia antara permukaan adsorben
dan molekul MB. Studi isoterm adsorpsi baik dalam sistem komponen tunggal maupun multikomponen
menunjukkan bahwa penyerapan MB pada Fe;O, sesuai dengan model Freundlich, yang menandakan
permukaan adsorben bersifat heterogen dan terjadi perilaku fisisorpsi dengan potensi pembentukan multilapis.
Hasil ini membuktikan bahwa Fe;O, berbasis ampas teh memiliki potensi besar sebagai nanomaterial adsorben
magnetik yang ramah lingkungan untuk pengolahan limbah zat warna tekstil dalam sistem multikomponen.
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