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ABSTRAK
Seiring perkembangan zaman, risiko pencemaran lingkungan yang besar dapat
mengganggu keseimbangan ekosistem. Oleh karena itu, diperlukan inovasi baru
untuk mengatasi masalah ini. Penelitian ini menggunakan material komposit
ZnO/Mg/AC vyang disintesis dengan metode sol-gel. Sampel dikarakterisasi
menggunakan X-ray diffraction (XRD), Fourier transform infrared (FTIR), dan
UV-Visible (UV-Vis). Analisis kuantitatif spektrum XRD menunjukkan ukuran
kristal terendah dengan diameter 22,67 nm pada (ZnO/Mg/AC 1 gr). Spektrum
FTIR menunjukkan vibrasi ikatan Mg-O dan Zn-O pada bilangan gelombang 673
cm™ dan 467 cm, dengan penambahan Mg ke dalam ZnO yang meningkatkan
bandgap. Persentase degradasi terbaik ditunjukkan oleh ukuran kristal kecil dan
serapan inframerah tinggi oleh ikatan O-H. Berdasarkan hasil ini, komposit
ZnO/Mg/Karbon aktif merupakan material katalis yang menjanjikan dan potensial

untuk mengatasi pencemaran limbah industri, khususnya metilen biru.

Kata kunci : Fotokatalis, ZnO, Mg, Karbon aktif, Metlin Biru (MB)



ABSTRACT

As time goes by, the risk of large environmental pollution can disrupt the balance
of the ecosystem. Therefore, new innovations are needed to overcome this problem.
This research uses ZnO/Mg/AC composite material synthesized by sol-gel method.
The samples were characterized using X-ray diffraction (XRD), Fourier transform
infrared (FTIR), and UV-Visible (UV-Vis). Quantitative analysis of XRD spectra
showed the lowest crystal size with a diameter of 22.67 nm in (ZnO/Mg/AC 1 g).
FTIR spectra showed Mg-O and Zn-O bond vibrations at wave numbers 673 cm*
and 467 cm, with the addition of Mg into ZnO increasing the bandgap. The best
degradation percentage was shown by small crystal size and high infra-red
absorption by O-H bond. Based on these results, ZnO/Mg/activated carbon
composite is a promising and potential catalyst material to address industrial waste

pollution, especially methylene blue.

Keywords: Photocatalyst, ZnO, Mg, Activated carbon, Methylene Blue (MB)
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BAB 1
PENDAHULUAN
1.1 Latar Belakang

Pencemaran lingkungan bukan hal baru meskipun telah berkembang
menjadi masalah terbesar yang dihadapi umat manusia. Pencemaran lingkungan
global terutama disebabkan oleh aktivitas manusia melalui urbanisasi,
industrialisasi, pertambangan, dan eksplorasi. Pencemaran air juga menjadi
masalah yang semakin serius. Sumber utama senyawa organik dan anorganik dan
pencemaran air berasal dari limbah dari industri seperti pewarna tekstil, farmasi,
dan industri kertas [1],[2]. Limbah industri seringkali mengandung komponen
beracun seperti pewarna non-stabil, senyawa organik, dan logam berat. Jika tidak
ditangani dengan baik, limbah ini dapat menyebabkan ancaman serius terhadap
toksisitas dan estetika ekosistem. Sejumlah penelitian telah dilakukan untuk
mengatasi masalah pencemaran lingkungan ini, salah satunya adalah melalui
penggunaan fotokatalisis.

Fotokatalis adalah zat atau material yang dapat mempercepat reaksi kimia
dengan menggunakan energi cahaya, seperti sinar matahari. Di antara berbagai jenis
fotokatalis, semikonduktor oksida logam seperti ZnO sangat populer dan banyak
digunakan karena fotosensifitas[3]. ZnO sebagai semikonduktor anorganik dengan
celah pita optik yang lebar (~3,37 eV) dan energi pengikatan eksiton yang besar
(~60 mV) telah mendapatkan minat yang signifikan sebagai fotokatalis karena
keramahan lingkungan, dan murah sehingga dapat digunakan sebagai bahan
katalis.[4] Kekurangan dari bahan tersebut terletak pada aktivitas fotokatalis yang
rendah, yang disebabkan oleh tingginya tingkat rekombinasi pasangan elektron-
hole. Oleh karena itu, diperlukan upaya untuk meningkatkan aktivitas fotokatalitik
dengan mengintegrasikan ZnO dengan material lain yang memiliki energi celah pita
yang berbeda, sehingga dapat memisahkan pasangan elektron-hole yang dihasilkan
oleh paparan cahaya [2] contohnya dengan menambahkan TiO2, Ag, WOz dan Mg.

Sebuah sistem material ZnO yang didoping Mg yang murah dan ramah
lingkungan sedang diselidiki untuk berbagai aplikasi. Aplikasi utama dari sistem

ini adalah pelebaran celah pita ZnO dengan memadukannya dengan MgO. Ini



terjadi dengan mengubah kandungan Mg, meningkatkan celah pita langsung
semikonduktor ZnO yang didoping Mg dari 3,37 eV menjadi 6,27 eV. ZnO yang
didoping Mg adalah bahan yang mungkin menarik untuk digunakan dalam
perangkat optoelektronik dan nanoelektronik baru [5].

Karbon aktif diakui sebagai adsorben yang efektif dalam menghilangkan
polutan karena memiliki luas permukaan yang tinggi dan struktur berpori, dengan
biaya yang rendah dan tidak beracun. Penggunaan nanopartikel telah menjadi
pendekatan utama dalam degradasi fotokatalitik polutan, yang dapat lebih
ditingkatkan dengan memuatnya pada permukaan karbon aktif. Hal ini telah
menarik minat yang signifikan dalam beberapa tahun terakhir dalam pengolahan air
limbah. Secara khusus, nanopartikel Seng Oksida (ZnO-NPs) menarik perhatian
karena sifatnya yang tidak beracun, efektif, dan murah untuk diproduksi, serta
memiliki beragam aplikasi, termasuk dalam degradasi fotokatalitik [6].

Sintesis material komposit memiliki banyak cara contohnya hydrothermal
dan combustion. Namun, kedua metode tersebut memerlukan kondisi reaksi yang
sulit dilakukan seperti reaksi suhu tinggi kecuali sol-gel, teknik yang canggih,
bahan baku yang mahal dan sebagainya. Sehingga, penelitian ini menggunakan
metode sol-gel karena cukup sederhana, memiliki biaya rendah, dan sering
digunakan karena hasil degradasi fotokatalik lebih tinggi dari metode yang lainnya
[7][8]. Penelitian ini menggunakan polutan metilen biru (MB) sebagai fotokatalis.
Polutan ini sering digunakan dalam industri tekstil dan memerlukan perhatian
khusus karena sifat beracunnya dan sulit terurai, yang merupakan masalah bagi
kesehatan lingkungan. Ini juga merupakan salah satu warna dasar dari senyawa
kimia aromatik hetorosiklik yang dapat menyebabkan iritasi dan elergi pada kuliat
[9].

Berdasarkan uraian diatas maka dalam penelitian ini akan mensintesis ZnO
dengan doping Mg 0.4 gr atau 8% yang akan digunakan untuk membuat komposit
ZnO/Mg/Karbon aktif dengan komposisi karbon aktif sebanyak 0 gr, 0,1 gr, 0,5 gr
dan 1 gr akan dianalisa sifat strukturnya menggunakan XRD, gugus fungsinya
menggunakan FTIR, serta nilai bandgap dan uji fotokatalis menggunakan UV-Vis.
Penelitian ini juga diharapkan dapat memberikan solusi permasalahan dalam

penguraian limbah cair.



1.2 Rumusan Masalah
Rumusan masalah dari penelitian ini adalah sebagai berikut:
1. Bagaimana sifat struktur, nilai bandgap, dan gugus fungsi pada ZnO/Mg/
Karbon aktif ?
2. Bagaimana pengaruh variasi doping terhadap kemampuan degradasi limbah
cair menggunakan Uv-Vis ?
1.3 Tujuan Penelitian
Tujuan khusus yang melatar belakangi penelitian ini adalah:
1. Menganalisis perubahan sifat struktur, nilai bandgap, dan gugus fungsi pada
ZnO/Mg/ Karbon aktif.
2. Menganalisis pengaruh variasi doping terhadap kemampuan degradasi limbah

cair menggunakan Uv-Vis.



BAB 11
TINJAUAN PUSTAKA
1.1 Limbah Cair

Pencemaran lingkungan, terutama pencemaran air, kini menjadi perhatian
global karena adanya kontaminan organik seperti obat-obatan yang tidak dapat
terurai secara alami. Pengolahan polutan air menjadi kebutuhan mendesak,
mengingat kontaminan semacam itu tidak bisa sepenuhnya diatasi dengan metode
pengolahan air konvensional. Globalisasi penggunaan antibiotik dan peningkatan
konsentrasi antibiotik dalam air limbah menimbulkan tantangan serius, karena
sebagian besar antibiotik dan metabolitnya tetap berada dalam limbah selama
proses pengolahan, mencapai air permukaan, dan menghasilkan strain bakteri yang
resisten terhadap antibiotik. Hal ini telah menyebabkan lebih dari 70.000 kematian
setiap tahun di seluruh dunia. [10]. Polusi air adalah masalah lingkungan yang
serius di dunia. Peningkatan jumlah penduduk telah membuat permintaan air bersih
dan terjangkau menjadi tantangan utama bagi sebagian besar negara berkembang.

Polusi air adalah masalah yang serius dan meresahkan bagi lingkungan,
terutama di negara-negara berkembang di mana populasi mereka meningkat.
Pencemaran air terutama disebabkan oleh konsumsi dan pembuangan limbah harian
dari industri seperti kertas, plastik, kosmetik, makanan, percetakan, farmasi, dan
tekstil [11]. Limbah industri mengandung komponen beracun, seperti pewarna tidak
stabil, senyawa organik, dan logam berat, yang jika tidak dikelola dengan baik dapat
menimbulkan ancaman serius terhadap ekosistem perairan. [9].

Il. 2 Seng Oksida (ZnO)

ZnO merupakan kandidat menjanjikan untuk degradasi pewarna karena
energi pengikatan eksitonnya yang besar (60 meV) pada suhu kamar. Seng oksida
adalah fotokatalis yang sangat baik karena aktivitas fotokatalitiknya yang tinggi,
stabilitas biologis yang baik, serta sifatnya yang murah dan tidak beracun.
Penelitian telah menunjukkan bahwa sifat fotokatalitik dari struktur nano seng
oksida dapat ditingkatkan melalui proses doping. Faktanya, berbagai studi
menunjukkan bahwa sifat fotokatalitik ZnO dapat dimodifikasi dengan mendoping

menggunakan elemen seperti Co, Fe, Cu, Ni, Mg, dan Al [12].



Zinc Oxide (ZnO), sebagai semikonduktor tipe-n dengan lebar celah pita
sebesar 3,2 eV, menonjol dengan sifat-sifat yang sangat baik dan dapat diterapkan
dalam berbagai bidang, termasuk sel surya, perangkat pendaran ultraviolet (UV),
dan sebagai bahan fotokatalis. ZnO dapat dengan mudah disintesis menggunakan
metode yang berbeda, seperti metode sol-gel, ko-presipitasi, teknik hidrotermal,
dan mikroemulsi. Nanopartikel ZnO menawarkan prospek penelitian dan aplikasi
yang menarik karena memiliki luas permukaan yang besar untuk proses degradasi
fotokatalitik polutan pewarna. Selain itu, keunggulan ZnO sebagai nanomaterial
yang tidak beracun dan memiliki biaya rendah membuatnya menjadi material
fotokatalitik yang paling menjanjikan [13].

Il. 3 Magnesium (Mg)

Magnesium (Mg) adalah kandidat yang menjanjikan karena memiliki radius
ionik yang sama dengan Zn yang memungkinkan penggabungan Mg?* ke dalam
kisi kristal ZnO dan kemudian dapat meningkatkan rentang panjang gelombang
serapan yang akan meningkatkan efisiensi degradasi zat warna organik. [14]. Di
antara unsur-unsur yang berbeda, Magnesium (Mg) dianggap sebagai salah satu
dopan yang paling menarik untuk mensintesis struktur nano ZnO yang direkayasa
dengan celah pita. Doping Mg dalam ZnO lebih disukai karena beberapa alasan; (i)
Jari-jari ionik Mg?* (0,72 A°) sangat dekat dengan Zn?* (0,74 A°). (ii)
Penggabungan Mg ke dalam Zn membuat konstanta kisi hampir tidak berubah. (iii)
Kelarutan padat Mg dalam ZnO tinggi. (iv) Larutan padat Mg (dengan celah pita
yang lebih lebar ~ 6,27 eV) dan ZnO menimbulkan peningkatan celah pita dan
intensitas pendaran UV-vis dari sistem ZnO yang didoping Mg, sehingga cocok
untuk aplikasi optoelektronik dan perangkat layar. Selain itu, nanopartikel ZnO
yang didoping Mg dapat bertindak sebagai fotokatalis yang efisien, untuk
mendegradasi polutan organik di lingkungan, dan agen antibakteri yang
menjanjikan, karena celah pita optiknya yang lebih lebar [15][16].

11.4 Fotokatalis

Fotokatalisis adalah teknologi yang ramah lingkungan, ekonomis, dan

berkelanjutan untuk mendegradasi polutan organik, di mana energi cahaya dapat

diubah secara efektif menjadi energi kimia yang berguna [17]. Fotokatalisis



merupakan proses oksidasi tingkat lanjut yang mampu menghilangkan bahan
organik beracun, bakteri, dan polutan lingkungan melalui fotodegradasi. Dari
berbagai jenis fotokatalis yang tersedia, semikonduktor oksida logam seperti ZnO
menjadi yang paling populer dan banyak digunakan [3]. Mekanisme proses
fotokatalisis terjadi ketika material katalis menyerap jumlah energi cahaya yang
lebih besar atau sama dengan celah pita energi pada semikonduktor, terjadi eksitasi
elektron menuju pita konduksi dan pembentukan lubang (h*) pada pita valensi.
Selanjutnya, elektron (e) mengoksidasi oksigen (O2) dan membentuk radikal
superoksida (¢O2"), yang berfungsi sebagai reduktor. Lubang kemudian akan
mereduksi molekul air (H20) dan menghasilkan proses fotokatalisis. [18].
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Gambar 2.1 Skema proses fotokatalis

I1. 5 Metilen Biru

Metilen Biru adalah pewarna tiazin kationik dan primer yang terkenal
dengan rumus molekul C16H18CINsS, memiliki A maks 663 nm. Pewarna ini sangat
larut dalam air, dan karenanya membentuk larutan yang stabil dengan air pada suhu
kamar. Metilen Biru berada di bawah kelas pewarna polymethine dengan unit
autokrom amino dan merupakan senyawa bermuatan positif. Model dan struktur
molekul MB ditunjukkan pada Gambar 2.2 Metilen Biru adalah indikator redoks
dan bukan indikator pH [19].

Ny Cl
HaC. WY
CHs, CHs

Gambar 2.2 Struktur molekul pewarna Metilen Biru



Sebagian besar metode konvensional untuk menghilangkan Metilen Biru
memiliki keterbatasan karena menghasilkan hal-hal mahal seperti proses membran
atau polutan sekunder seperti mekanisme adsorpsi dan biosorpsi. Karena
keunggulannya yang unik tanpa menghasilkan polutan sekunder, teknik
fotokatalitik menjadi sangat penting untuk degradasi bahan berbahaya. Fotokatalis
mengubah zat berbahaya menjadi bagian yang ramah lingkungan seperti karbon
dioksida dan air. Khususnya, dengan sifat magnetiknya, fotokatalis mudah
digunakan berulang kali [20].

11.6 Sol-Gel

Metode sol-gel, metode kimiawi basah, memungkinkan pembentukan
berbagai struktur nano, khususnya nanopartikel oksida logam. Metode ini
menggunakan prekursor molekuler (biasanya logam alkoksida) untuk dilarutkan
dalam air atau alkohol dan kemudian diubah menjadi gel dengan memanaskan dan
mengaduk dengan hidrolisis atau alkoholisis. Gel yang dihasilkan dari proses ini
bersifat basah atau lembap, jadi metode pengeringannya harus dipilih sesuai dengan
sifat dan tujuan gel. Metode sol-gel adalah pilihan yang murah dan memiliki suhu
reaksi yang rendah yang memungkinkan kontrol yang baik atas komposisi kimia
produk [21].

Metode sol-gel adalah pendekatan sintesis yang banyak digunakan untuk
persiapan bahan anorganik (nano). Keuntungan dari metode sol-gel termasuk
toleransinya terhadap variasi prekursor, kondisi reaksi yang ringan, dan
peningkatan skala yang mudah. Berbagai macam oksida logam berstruktur nano,
silikat, dan kompositnya telah berhasil diperoleh melalui metode sol-gel, mulai dari
nanopartikel, nanorods, nanofibres atau nanotube, hingga material dengan pori-pori
dalam skala nano, yang dapat dibagi lagi menjadi material mikropori (diameter pori,
dp <2 nm), mesopori (2 nm < dp < 50 nm), dan makropori (dp> 50 nm). Proses
sintesis sol-gel biasanya dimulai dengan langkah hidrolisis dan kondensasi yang
mengarah pada pembentukan larutan koloid (sol). Setelah kondensasi lebih lanjut,

sol berevolusi menjadi jaringan terintegrasi (gel), di dalam rongga/pori-pori tempat



molekul pelarut terperangkap. Gelasi umumnya diikuti oleh penuaan dan
pengeringan (Gambar 1). Selama tahap penuaan, konsolidasi struktur dicapai
melalui kelanjutan reaksi kondensasi. Gel dapat dikonversi menjadi produk oksida
padat akhir dengan menghilangkan pelarut melalui pencucian, pengeringan dan /

atau perlakuan termal [22].

Larutan
Prekursor Sol Gel

.s H
segons
°°°°°°
------

Suspensi Gelasi pengeringan

koloid gel

Gambar 2.3 Tahapan metode Sol-Gel
11.7 Mechanical Alloyying

Gambar 2.4 Tumbukan bola-bubuk-bola dari campuran serbuk selama pemaduan
mekanis [23].

Mechanical Alloyying adalah paduan mekanis yang paling memungkinkan
untuk memunculkan komersialisasi logam nanokristalin curah karena
kemampuannya untuk menghasilkan bubuk nanokristalin dalam jumlah besar.
Paduan mekanis adalah proses di mana serbuk unsur murni dan / atau serbuk pra-
paduan mengalami deformasi plastis yang parah melalui tabrakan berulang antara
media penggilingan dan partikel serbuk yang sering kali menghasilkan produksi
struktur mikro nanokristalin atau amorf yang biasanya menunjukkan sifat mekanik
yang luar biasa [24].

Di antara berbagai metode produksi bahan, mechanical alloying (MA)
sebagai metode non-kesetimbangan memungkinkan penciptaan struktur dengan

komposisi yang seragam pada suhu rendah. Metode ini relatif cepat dan sangat



cocok untuk menghasilkan fasa stabil dalam rentang kombinasi komponen yang
sempit dan pada suhu rendah. Dalam metode ini, semua reaksi berlangsung dalam
kondisi padat, membantu mengatasi perilaku pemadatan yang kompleks selama
pengecoran konvensional. Pada paduan mekanis, struktur akhir sistem dipengaruhi
oleh komposisi awal elemen, waktu penggilingan, perlakuan termal, energi
penggilingan, dan beberapa parameter lainnya [25].
Il. 8 Karbon Aktif

Karbon aktif adalah bahan berbasis karbon dengan luas permukaan dan
struktur pori internal yang besar, distribusi ukuran pori yang beragam, dan spektrum
gugus fungsi teroksigenasi yang luas. Pada bidang heksagonal lapisan karbon aktif,
terdapat banyak gugus fungsi teroksigenasi seperti karbonil, karboksil, aldehid,
fenol, dan gugus organik lainnya yang berperan penting dalam reaktivitas
permukaan karbon aktif. Selain itu, proses adsorpsi menggunakan karbon aktif yang
sesuai menunjukkan kinerja dan selektivitas yang tinggi, fleksibilitas, serta desain
yang sederhana tanpa menghasilkan produk berbahaya. Karena karakteristik ini,
karbon aktif dikenal memiliki kapasitas adsorpsi yang relatif tinggi [26]. Karbon
aktif dipelajari secara mendalam sebagai adsorben untuk pemurnian air. Banyak
penelitian telah dilakukan untuk mengubah biomassa menjadi produk berbasis
karbon karena pembuatannya yang sederhana, ekonomis, dan ekologis serta
memiliki luas permukaan yang sangat besar. Karbon aktif dapat diregenerasi secara
fisik dengan pemanasan atau secara kimiawi dengan menggunakan berbagai
pelarut. Regenerasi termal dari karbon aktif yang dimuat, di sisi lain, menghasilkan
kehilangan karbon yang signifikan dan tidak dapat dilakukan secara in situ. Selain
itu, keberadaan logam berat mengkatalisis hilangnya karbon melalui pemanasan.
Lebih jauh lagi, regenerasi kimiawi mengurangi porositas karbon, mengurangi

efisiensi fisik [27].



