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ABSTRAK

Telah dilakukan sintesis komposit GeO2/Karbon Aktif melalui metode sol-gel yang
digunakan sebagai katalis fotodegradasi polutan organik metilen biru dan congo
red. Komposit dikarakterisasi menggunakan X-Ray Diffractometer (XRD) untuk
mengetahui struktur komposit, dan Fourier Transform Infra-Red (FTIR)
Spectroscopy untuk menganalisis ikatan kimia dan gugus fungsi dalam material
komposit. Rentang absorpsi komposit yang diperoleh dari uji Ultraviolet-Visible
(UV-Vis) Spectrophotometer berada pada panjang gelombang 550-700 nm untuk
metilen biru, dan 450-550 nm untuk congo red. Energi celah pita komposit dihitung
dan diperoleh nilai di bawah 4,5 eV. Diketahui kemampuan adsorpsi komposit

meningkat seiring peningkatan waktu iradiasi polutan.

Kata Kunci: Fotokatalisis, metilen biru, congo red, degradasi, adsorpsi

Xiii



ABSTRACT

Synthesis of GeO2/Activated Carbon composites has been carried out using the sol-
gel method which is used as a catalyst for the photodegradation of organic
pollutants methylene blue and congo red. Composites were characterized using X-
Ray Diffractometer (XRD) to determine the composite structure, and Fourier
Transform Infra-Red (FTIR) Spectroscopy to analyze chemical bonds and
functional groups in composite materials. The absorption range of the composites
obtained from the Ultraviolet-Visible (UV-Vis) Spectrophotometer test is at a
wavelength of 550-700 nm for methylene blue, and 450-550 nm for congo red. The
band gap energy of the composite is calculated and the value is below 4.5 eV. It is
known that the adsorption ability of the composite increases with the increase in

pollutant irradiation time.

Keywords: Photocatalysis, methylene blue, congo red, degradation, adsorption
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PENDAHULUAN

I.1 Latar Belakang

Pencemaran air telah menjadi salah satu masalah global yang mempengaruhi
kesehatan dan kualitas hidup manusia yang bersumber dari aktivitas alam dan
aktivitas manusia. Aktivitas manusia seperti industri pewarna tekstil menghasilkan
air limbah yang mengandung zat beracun seperti pewarna kationik dan pewarna azo
yang langsung dibuang ke sungai tanpa mengalami pengolahan terlebih dahulu.
Salah satu upaya pengolahan air limbah industri yaitu melalui sistem Advanced
Oxidation Process (AOP). Senyawa organik kompleks dalam air limbah yang sukar
terdegradasi secara biologis akan dioksidasi menjadi senyawa sederhana yang tidak
berbahaya. Proses fotokatalis semikonduktor menjadi salah satu upaya yang
berkembang pesat dalam mendegradasi air limbah karena keunggulannya seperti
ramah lingkungan, efisiensi tinggi, dan biaya rendah [1-3].

Aktivitas fotokatalis dapat berlangsung jika tidak terjadi rekombinasi
elektron-hole [4], agar proses oksidasi dan reduksi muatan berlangsung. Material
seperti seperti TiO2, ZnO, dan Fe>Osz umum digunakan pada aktivitas fotokatalis
karena memiliki celah pita yang lebar sehingga dapat mencegah rekombinasi
elektron-hole [5]. Salah satu cara yang dapat dilakukan untuk meningkatkan
aktivitas fotokatalitik suatu material yaitu dengan mengatur lebar celah pita dari
material itu sendiri. Melalui pengaturan celah pita, rekombinasi elektron-hole dapat
diminimalkan [6]. Namun perlu dikembangkan material-material lain yang
memiliki kemampuan yang lebih baik dari material-material yang telah digunakan
sebelumnya.

Bahan karbon baik material makro, mikro maupun nano biasa digunakan
sebagai zat pendukung semikonduktor untuk fotokatalis. Karbon aktif merupakan
salah satu jenis karbon yang banyak digunakan dalam mengadsorpsi molekul
karena luas permukaannya yang besar dan strukturnya yang berpori [7].
Berdasarkan penelitian [8], karbon aktif yang akan digunakan memiliki nilai celah
pita 4,5eV. Meskipun pada penelitian sebelumnya karbon aktif digunakan sebagai

material pendukung, pada penelitian ini karbon aktif akan digunakan sebagai



matriks komposit. Sedangkan material pengisi yang digunakan yaitu germanium
dioksida (GeO) dengan celah pita ~5 eV [9]. GeO> sebagai zat yang memiliki
toksisitas rendah [10] diharapkan mampu menggantikan material semikonduktor
lain yang telah banyak digunakan.

Metode yang akan digunakan yaitu sol-gel, dimana karbon aktif akan
disintesis bersama GeO, dengan komposisi GeO; 0, 1, 3, dan 5%. Melalui
penambahan GeO, sebagai material pengisi karbon aktif, diharapkan dapat
meningkatkan aktivitas fotokatalitik melalui penurunan nilai celah pita, sehingga
dapat meningkatkan transfer elektron dan hole ke permukaan material
semikonduktor. Aktivitas fotokatalitik akan diuji menggunakan zat pewarna
metilen biru (MB) dan congo red (CR) di bawah sinar tampak. Pengambilan sampel
untuk pewarna MB dilakukan setiap satu menit selama lima menit, sedangkan untuk
pewarna CR dilakukan setiap 10 menit selama 30 menit. Kemudian akan digunakan
Spektrofotometer Ultraviolet-Visible untuk mengukur spektrum absorbansi katalis.
Nilai absorbansi kemudian akan digunakan untuk menghitung persentase degradasi

dan kuantitas adsorpsi katalis.

1.2 Rumusan Masalah
Berdasarkan latar belakang di atas, diperoleh rumusan masalah sebagai
berikut:
1. Bagaimana kemampuan komposit GeOz/Karbon Aktif dalam mendegradasi
metilen biru dan congo red?

2. Bagaimana kemampuan adsorpsi komposit GeO./Karbon Aktif?

1.3 Tujuan Penelitian
Adapun tujuan dari penelitian sebagai berikut:

1.  Menganalisis kemampuan komposit GeO./Karbon Aktif dalam mendegradasi
metilen biru dan congo red.

2.  Menganalisis kemampuan adsorpsi komposit GeO2/Karbon Aktif.
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TINJAUAN PUSTAKA

11.1 Fotokatalis

Fotokatalis merupakan proses mempercepat reaksi kimia yang diinisiasi oleh
keberadaan cahaya. Material yang digunakan pada proses fotokatalis disebut
material fotokatalis. Berdasarkan terminologi, fotokatalis terdiri dari kata foton dan
katalis. Foton berarti cahaya, katatalis artinya bahan yang dapat mempercepat
terjadinya suatu reaksi tanpa ikut dalam reaksi itu sendiri [5].

Hal yang menjadikan proses fotokatalis penting karena dapat menjalankan
reaksi oksidasi dan reduksi secara bersamaan. Proses fotokatalis diawali dengan
datangnya foton mengenai permukaan material fotokatalis, dan melakukan transfer
energi dari foton ke muatan yang ada pada pita valensi material. Jika energi yang
ditransfer oleh foton lebih besar atau sama dengan energi celah antara tepi pita
valensi atas dan pita konduksi bawah, maka muatan elektron yang ada pada pita
valensi akan tereksitasi ke pita konduksi. Elektron yang meninggalkan pita valensi
akan menyisakan hole pada pita valensi. Dari proses ini, dihasilkan pasangan
elektron-hole. Umumnya pada material semikonduktor, elektron dan hole akan
melakukan rekombinasi sehingga elektron yang ada pada pita konduksi akan
kembali ke pita valensi. Akan tetapi, apabila terjadi rekombinasi elektron-hole,
proses fotokatalis tidak dapat dilanjutkan. Agar proses fotokatalis dapat berlanjut,
harus ada muatan yang dapat menarik elektron dan hole ke permukaan material.
Dalam hal ini, karena proses fotokatalis dilakukan di dalam air, maka akan ada
molekul H>O dan O di dalam air. Masing-masing dari molekul tersebut menarik
muatan elektron dan hole ke permukaan material. H,O menarik hole, O, menarik
elektron. Akibat dari reaksi dari H2O-hole, dan O,-elektron, akan dihasilkan radikal
hidroksil dan radikal anion superoksida, berturut-turut. Kedua radikal tersebut
bertugas memutus ikatan kimia polutan (yaitu MB dan CR). Reaksi kimia dari
proses fotokatalis lebih jelasnya dapat dilihat pada reaksi berikut.

GeOy/ Karbon Aktif + hv — GeO,/ Karbon Aktif (e”) + GeO/ Karbon Aktif (h™)
GeO2/ Karbon Aktif (e) + O2 — GeO./ Karbon Aktif (- 03)
GeO-/ Karbon Aktif (h*) + H,O — GeO-/ Karbon Aktif (- OH) + H*



'OE+H+ i HOZ
H-0,+H-0, — H202 + O2
H.0, + hv — 2 OH

GeOy/ Karbon Aktif (- 07) + Caye — Produk + GeO,/ Karbon Aktif
GeOy/ Karbon Aktif (- OH) + Cgye — Produk + GeO,/ Karbon Aktif

Gambar 2.1 Skema dari mekanisme fotokatalisis.

11.2 Metode Sol-Gel

Salah satu metode sintesis katalis yang banyak digunakan yaitu sol-gel. Sol
singkatan dari solution memiliki arti suspensi molekul dari partikel padat ion dalam
pelarut, yang kemudian membentuk jaringan yang koheren (gel) ketika pelarut
mulai menguap dan molekul dari partikel padat ion yang tertinggal mulai bergabung
antara satu sama lain [11].

Metode sol-gel termasuk metode yang ramah lingkungan dan berbiaya rendah.
Keuntungan lain dari metode ini yaitu dapat menghasilkan material dengan luas
permukaan yang tinggi dan stabil [12]. Metode ini juga efektif dalam memodifikasi
permukaan material yang disintesis karena dapat mengatur komposisi kimia dan
struktur mikro material [12,13], serta menghasilkan material campuran dengan
tingkat homogenitas yang tinggi [14]. Berdasarkan hal tersebut, metode sol-gel
berpotensi menghasilkan material katalis yang memiliki aktivitas fotokatalitik yang
tinggi dalam mendegradasi polutan yang terkandung di dalam air limbah industri

pewarna tekstil.

11.3 Karbon Aktif
Karbon aktif memiliki struktur berpori dan luas permukaan partikel yang
besar. Struktur ini diperoleh melalui dua langkah preparasi: langkah pertama yaitu

pembakaran material organik seperti kelapa, kayu, atau kulit kenari. Langkah kedua



(aktivasi material) dilakukan dengan pemaparan material hasil pembakaran pada
suhu tinggi dengan gas pengoksidasi (contohnya, CO: atau uap). Struktur tersebut
menjadikan karbon aktif sebagai penyerap (adsorbent) yang paling banyak
digunakan [15].

Karakteristik yang dimiliki oleh karbon aktif yaitu permukaannya hidrofobik,
artinya tidak dapat menyerap air dengan baik. Hal ini menjadikannya sebagai
adsorbent yang selektif ketika digunakan di dalam air. Sehingga energi yang
dibutuhkan dalam mengadsorpsi molekul organik realtif sedikit bila dibandingkan

dengan adsorbent lain [15].

11.4 Germanium Dioksida (GeO3)
Ketika berada dalam tekanan dan suhu ambien, krsital GeO> memiliki dua
bentuk polimorf, yaitu struktur trigonal (heksagonal) a-quartz-like atau struktur

tetragonal rutile-like [16].

Gambar 2.2 Proyeksi struktur a-quartz-like (Kiri) dan rutile-like (kanan) [16].

Polimorf GeO: berstruktur rutile-like terbentuk ketika berada pada suhu
ruang yang stabil. Struktur ini akan berubah menjadi struktur a-quartz-like ketika
berada pada suhu 1281 K. Ketika berada dalam bentuk rutile-like, kompresi struktur
terjadi melalui kemiringan (tilting) tetrahedra, yang ditandai dengan perubahan
sudut O-Ge-O. Sedangkan a-quartz-like mengalami kompresi struktur dimana
ikatan oksigen mengalami perubahan sudut [17].

Pada penelitian yang akan dilakukan, GeO- akan dijadikan sebagai material
pengisi pada karbon aktif, untuk diaplikasikan sebagai fotokatalis dalam proses
degradasi limbah tekstil, yaitu MB dan CR.

1.5 Metilen Biru
Metilen biru merupakan pewarna kationik dengan formula C16H1sN3SCl yang
pertama kali disintesis oleh Heinrich Caro dan Soda Fabrik dan digunakan pada



industri tekstil pada tahun 1876 [17]. Pewarna ini berasal dari fenotiazin yang dapat
larut dalam air dan beberapa pelarut organik, memiliki warna bubuk hijau gelap dan
berubah menjadi biru ketika dilarutkan dalam air [18]. Pewarna ini dapat
menyebabkan cedera permanen pada mata manusia, iritasi pada saluran pencernaan,
dan iritasi kulit [19].
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Gambar 2.3 Struktur molekul metilen biru [19].

11.6 Congo Red

Congo red merupakan pewarna langsung pertama yang ditemukan pada tahun
1883 oleh Paul Bottinger. Sintesis congo red dilakukan melalui pencampuran dua
molekul asam naftenat dengan benzidin bis-diazotisasi. Hasil campuran ini berupa
pewarna dengan warna biru. Pewarna ini kemudian dicampurkan dengan natrium
klorida, mengubah warna biru yang awalnya diperolen menjadi warna merah
(Gambar 2.4) [20].

Pewarna ini memiliki stabilitas fisik, optik, kimia, dan termal yang tinggi
disebabkan oleh struktur aromatiknya yang kompleks, sehingga sulit bagi air
limbah industri tekstil yang mengandung pewarna congo red untuk terdegradasi
[21]. Selain sukar terdegradasi, congo red juga berbahaya bagi manusia karena
mengandung benzidin yang memiliki efek karsinogenik [20,21], yang dapat

memicu pertumbuhan sel kanker dalam tubuh.
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Gambar 2.4 Struktur molekul sintesis pewarna congo red [20].
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