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Grafena oksida (GO) memiliki potensi yang sangat luas pada berbagai aplikasi dan salah satu
aplikasinya dapat digunakan sebagai bahan fotokatalis. Dari studi sebelumnya, GO dan
komposit GO dengan oksida logam dapat mendegradasi limbah cair zat pewarna organik yang
dapat mencemari perairan. Salah satu zat pewarna yang dihasilkan dari aktivitas industri
tekstil adalah Rhodamin B (RhB). Dalam penelitian ini telah dilakukan sintesis GO dari grafit
menggunakan metode modifikasi Hummer’s. Sedangkan komposit GO/ZnO dibuat melalui
metode presipitasi menggunakan larutan NH4OH yang dibantu oleh proses sonikasi dimana
Zn(NOs3)2.6H.0 digunakan sebagai prekursor untuk membuat komposit GO/ZnO. Endapan
GO hasil presipitasi dinetralkan kemudian dipanaskan pada suhu 70 °C selama 20 jam untuk
mendapatkan serbuk GO. Sedangkan serbuk GO/ZnO dihasilkan melalui pemanasan endapan
komposit tersebut pada suhu 70 °C selama 8 jam. Hasil XRD sampel GO mengkonfirmasi
bahwa GO yang terbentuk belum sempurna. Hasil FTIR mengkonfirmasi bahwa sampel GO
memiliki gugus fungsi karboksil, karbonil, hidroksi dan epoksi. Pengujian proses fotokatalitik
kedua sampel dilakukan terhadap RhB dengan konsentrasi 60 hingga 100 ppm melalui
penyinaran sinar tampak dan sinar matahari. Massa fotokatalis divariasikan pada rentang 0,01
hingga 0,05 gram dan waktu penyinaran 1 hingga 5 jam. Hasil pengujian fotokatalitik sampel
GO/ZnO menunjukkan persen dekolorisasi larutan RhB 60 ppm mencapai 66,27% dengan
massa fotokatalis 0,05 gram selama 5 jam. Sedangkan sampel GO mendekolorisasi larutan
RhB 60 ppm sebesar 99,97% dengan massa dan waktu penyinaran yang sama.

One of the many applications for graphene oxide (GO) is as a photocatalyst material.
Previous studies have shown that GO and its composites with metal oxides are capable of
handling liquid waste of organic dyes, which can potentially pollute waters. Rhodamine B
(RhB) is one of the dyes produced by the textile industry. In this study, GO has been
synthesised from graphite using Hummer's modification method. The GO/ZnO composite was
made through the precipitation method using an NH4OH solution, assisted by the sonication
process, where Zn(NOs)..6H,0 was used as a precursor to make the GO/ZnO composite. The
GO precipitate from the precipitation was neutralised and then heated at 70 °C for 20 hours
to obtain GO powder. We produced the GO/ZnO powder by heating the composite precipitate
at 70 °C for 8 hours. The XRD results of the GO sample confirmed that the GO formed was
not perfect. FTIR results confirmed that the GO sample has carboxyl, carbonyl, hydroxyl, and
epoxy functional groups. The photocatalytic process testing of both samples was carried out
on RhB with a concentration of 60 to 100 ppm through visible light and sunlight irradiation.
The mass of the photocatalyst varied between 0.01 and 0.05 g, and the irradiation time was 1
to 5 hours. The GO/ZnO sample turned the 60 ppm RhB solution into a colourless liquid by
66.27% with a photocatalyst mass of 0.05 g and 5 hours of exposure. The GO sample, on the
other hand, turned the 60 ppm RhB solution into a colourless liquid by 99.97% with the same
mass and exposure time.
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PENDAHULUAN

Kemajuan industri tekstil memberikan
dampak positif dengan meningkatkan lapangan
pekerjaan, juga memberikan dampak negatif bagi
lingkungan berupa limbah zat warna yang
dihasilkan karena dapat mengurangi nilai estetika
perairan serta mengganggu proses fotosintesis.
Pencemaran lingkungan yang disebabkan oleh zat
pewarna telah memberikan dampak
memprihatinkan sehingga diperlukan penanganan
yang serius untuk menangani masalah tersebut.
Salah satu zat warna tekstil yang sering
digunakan yaitu rhodamin B. Zat warna rhodamin
B memiliki toksisitas yang cukup tinggi sehingga
dapat merusak lingkungan perairan. Oleh karena
itu, perlu dilakukan suatu cara untuk menangani
limbah zat warna tersebut agar aman saat dibuang
ke dalam sistem perairan [1].

Banyak penelitian yang dilakukan untuk
menghilangkan polutan organik termasuk zat
warna tekstil dengan metode ozonasi, Kklorinasi,
biodegradasi, koagulasi, oksidasi kimia, adsorpsi,
dan osmosis balik. Diantara metode tersebut,
metode adsorpsi dianggap sebagai metode yang
tepat untuk menghilangkan suatu polutan kKimia
berbahaya dan beracun yang larut di dalam air.
Namun metode adsorpsi masih dirasa kurang
efektif karena zat warna tekstil yang diadsorpsi
masih dapat terakumulasi di dalam adsorben yang
digunakan sehingga akan menimbulkan masalah
baru kedepannya. Oleh karena itu perlu
dikembangkan sebuah metode baru yang efektif,
murah, mudah diaplikasikan vyaitu metode
fotodegradasi menggunakan bantuan cahaya dan
bahan fotokatalis. Dengan metode fotodegradasi
zat warna akan diuraikan menjadi komponen
yang lebih sederhana dan aman bagi perairan
seperti CO, dan H:0. Bahan fotokatalis yang
dapat digunakan diantaranya adalah ZnO, TiO,,
Fes04, Fe,Os3 dan SnO,. Bahan-bahan tersebut
digunakan karena memiliki sifat semikonduktor
dan memiliki aktivitas fotokatalitik yang tinggi
[2-23].

Seng oksida (ZnO) merupakan salah satu
semikonduktor yang dapat dipergunakan dalam
fotodegradasi dengan nilai band gap sebesar 3,17
eV. ZnO sebagai fotokatalis, mempunyai
kemampuan adsorpsi yang rendah sehingga untuk
mengatasi kekurangan tersebut fotokatalis ZnO
dikombinasikan dengan suatu material adsorben
seperti grafit oksida (GO). Karakteristik dari
kombinasi ZnO dan GO membentuk komposit

yang memiliki sifat khusus. Baru-baru ini,
banyak peneliti telah mengeksplorasi sintesis
komposit GO dan ZnO yang dapat diaplikasikan
sebagai fotokatalis [24-25]. Dalam penelitian ini,
GO disintesis melalui metode modifikasi
Hummer’s dan komposit GO:ZnO disintesis
menggunakan metode presipitasi dengan bantuan
sonikasi.

EKSPERIMEN
Material

Bahan-bahan yang digunakan dalam
penelitian ini adalah grafit, H.SO4 98%, KMnO4
teknis, H,O2 30%, HCI teknis, Zn(NO3)..6H,0
teknis, NH4OH teknis, etanol teknis, rhodamin B
(merck) dan akuades.

Instrumentasi

Instrument yang digunakan adalah X-ray
diffraction (XRD) PAN alytical X’Pert PRO,
Fourier transform Infrared Spectroscopy (FTIR)
Alyi TP650S, dan Scanning Electron Microscope
(SEM) Hitachi SU-3500, lampu merkuri
PHILIPS ML 500W (E40) 220-230V, 3300K,
13.000 Im.

Prosedur
Sintesis Grafena Oksida (GO)

Sintesis grafena oksida dari serbuk grafik
dilakukan melalui metode modifikasi Hummer’s
yang merujuk pada penelitian sebelumnya [3].
Serbuk grafit sebanyak 30 gram ditambahkan ke
dalam gelas beaker yang berisi 700 mL larutan
asam sulfat pekat (98%). Kemudian gelas beaker
disimpan di dalam ice-bath, lalu dimasukan 90
gram KMnO4 secara perlahan dan diaduk selama
3 jam. Kemudian ditambahkan 1500 mL akuades
ke dalam gelas beaker dan diaduk pada suhu
95°C [26] selama 2 jam.

Setelah proses oksidasi selesai, selanjutnya
adalah ditambahkan 5 L akuades diaduk lalu
ditambahkan 150 mL H;0, 30% ke dalam
suspensi. Kemudian suspensi disaring
menggunakan buchner dan dicuci menggunakan
larutan HCI : akuades (1:10) sebanyak 2500 mL.
Dilanjutkan dengan mencuci residu
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menggunakan akuades hingga pH mendekati
netral [3,27].

Selanjutnya residu yang didapat dimasukan
ke dalam gelas beaker ditambahkan 350 ml
akuades lalu diultrasonikasi selama 30 menit.
Kemudian residu dipisahkan dari air dengan
sentrifugasi pada 4000 rpm selama 10 menit.
Selanjutnya residu GO dikeringkan dalam oven
selama 20 jam pada suhu 70°C. Serbuk GO akan
diperoleh dengan cara mengerik padatan dari
cawan [3].

Sintesis komposit GO/ZnO

Pembuatan sintesis komposit GO/ZnO
menggunakan metode ko-presipitasi. Sebanyak
0,25 gram GO ditambahkan ke dalam gelas
beaker. Kemudian ditambahkan Zn(NOs3),.6H,0
0.1 M dan ditambahkan 50 mL akuades dan
dilakukan pengadukan hingga homogen, larutan
ini diberi nama larutan A. Selanjutnya dibuat
larutan B, dengan menambahkan NH,OH 0,5 M
kedalam air 100 mL dan diaduk hingga homogen.
Larutan B ditambahkan kedalam larutan A sedikit
demi sedikit hingga pH larutan A mencapai 10.
Kemudian, larutan A disonikasi selama 30 menit.
Endapan yang dihasilkan, dibilas dengan air
hingga pH netral. Kemudian, produk akhir yang
didapatkan disaring menggunakan buchner dan
dibilas dengan etanol sebanyak 3 kali. Lalu,
sampel komposit dikeringkan menggunakan oven
70°C selama 8 jam [27].

Karakterisasi GO dan GO/ZnO

Grafena oksida (GO) dan kompositnya
GO/ZnO dilakukan menggunakan XRD untuk
menentukan fasa dan kristalinitas yang terbentuk,
SEM untuk mengidentifikasi morfologi sampel
dan FTIR untuk mengidentifikasi gugus fungsi
pada sampel.

Aplikasi Fotokatalis

Penurunan intensitas zat warna dengan
variasi waktu dilakukan dengan cara fotokatalis
dimasukan ke dalam botol vial. Setelah itu
ditambahkan 10 ml larutan rhodamin b dengan
konsentrasi awal 100 ppm. Lalu dilakukan uji
fotokatalisis dengan disinari sinar tampak selama
1, 2, 3, 4, dan 5 jam. Larutan rhodamin b yang
dihasilkan diukur penurunan intensitas warnanya

dengan  spektrofotometri UV-Visible pada
panjang gelombang 554 nm.

Penurunan intensitas zat warna dengan
variasi massa fotokatalis sebanyak 0,01; 0,02;
0,03; 0,04 dan 0,05 gram masing-masing
dimasukkan ke dalam botol vial, setelah itu
ditambahkan 10 ml larutan rhodamin b dengan
konsentrasi awal 100 ppm. Lalu dilakukan uji
fotokatalisis dengan disinari sinar tampak selama
5 jam. Larutan rhodamin b yang dihasilkan
diukur penurunan intensitas warnanya dengan
spektrofotometri  UV-Visible pada panjang
gelombang 554 nm.

Penurunan intensitas zat warna dengan
variasi konsentrasi dilakukan dengan variasi
waktu penyinaran terbaik dan variasi massa
terbaik pada uji sebelumnya. 0,05 gram
fotokatalis dimasukan ke dalam botol vial.
Setelah itu ditambahkan 10 ml larutan rhodamin
b dengan variasi konsentrasi awal 60, 70, 80, 90
dan 100 ppm. Lalu dilakukan uji fotokatalisis
dengan disinari oleh sinar tampak selama 5 jam.
Larutan rhodamin b yang dihasilkan diukur
penurunan intensitas ~ warnanya  dengan
spektrofotometri  UV-Visible pada panjang
gelombang 554 nm.

HASIL DAN PEMBAHASAN

Sintesis Grafena Oksida (GO)

(b)
Gambar 1 (a) Grafit + H,SO4 (b) Grafit + H,SO4 +
KMnO4.

Serbuk grafit yang ditambahkan H,SO,
bertujuan untuk melarutkan grafit yang sukar
larut dalam air dan berperan dalam proses
oksidasi. Proses oksidasi ini hanya dapat
berlangsung pada kondisi asam, sehingga
digunakan H,SO, sebagai pembuat suasana asam.
Penambahan KMnO, sebagai lanjutan dari proses
oksidasi grafit ini mengubah grafit menjadi grafit
bisulfat. Ketika penambahan KMnO, harus
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dilakukan sedikit demi sedikit dan suhu larutan
harus dijaga dibawah < 20 °C [27-28].

Setelah  penambahan KMnO. akan
menyebabkan perubahan warna larutan dari hitam
menjadi hitam kehijauan seperti pada Gambar 1.
Hasil dari reaksi tersebut adalah ion permanganat
yang merupakan oksidator kuat. Oksidator ini
akan mengoksidasi grafit sehingga dihasilkan
grafit oksida. Grafit oksida merupakan produk
non stoikiometri yang terdiri dari karbon,
oksigen, dan hidrogen.

Kemudian ditambahkan akuades secara
perlahan. Setelah proses oksidasi selesai,
campuran larutan ditambahkan dengan H:0-
30%. Proses penambahan hidrogen peroksida
berfungsi untuk menghentikan proses oksidasi.
Ketika penambahan larutan hidrogen peroksida,
residu permanganat dan mangan oksida direduksi
menjadi larutan tak berwarna mangan sulfat dan
warna larutan akan Dberubah dari hitam
kecokelatan menjadi cokelat kekuningan seperti
yang ditunjukkan pada Gambar 2. Warna kuning
di sini menunjukkan bahwa proses oksidasi
berhasil, vyaitu terjadi perubahan dari grafit
menjadi grafit oksida.

(a) (b)
Gambar 2 (a) Suspensi GO + H,0; (b) Suspensi GO
setelah oksidasi.

Sintesis komposit GO/ZnO

Pembentukan komposit GO/zZn0O
mengalami dua tahap yang berbeda. Pertama,
pada saat melarutkan Zn(NQgs), dalam suspensi
GO, ion Zn?* akan teradsorpsi ke permukaan
lembaran GO karena ikatannya dengan atom
oksigen dari gugus fungsi yang mengandung
atom oksigen bermuatan negatif melalui
penggunaan gaya elektrostatis. Kedua, setelah
penambahan NH.OH, unit pertumbuhan Kkristal
Zn(OH)4* dan Zn(OH), dapat bergabung dengan
gugus fungsi pada lembaran GO melalui ikatan

hidrogen antarmolekul atau ikatan koordinasi,
bertindak sebagai pengikat untuk nanopartikel
ZnO. Dengan pemanasan pada suhu 70 °C,
sejumlah besar inti ZnO terbentuk dalam waktu
singkat akibat reaksi hidrolisis [29].

Karakterisasi GO dan GO/ZnO

Berdasarkan Gambar 3 menunjukan hasil
karakterisasi GO dan GO/ZnO menggunakan
FTIR. Pada GO terdapat gugus-gugus fungsi pada
3187 cm! yang menunjukkan adanya ikatan O-H,
Adanya pelebaran pita serapan yang dihasilkan
pada sampel GO menunjukkan bahwa telah
terjadi proses oksidasi grafit menjadi GO. Vibrasi
pada 1625 cm? merupakan ikatan C=0 yang
berkaitan dengan gugus karboksil yang terletak
pada tepi lapisan GO. Selanjutnya, vibrasi pada
1392 cm? dan 1014 cm? berkaitan dengan
keberadaan ikatan C-OH dan C-O. Terdapatnya
ikatan C-OH pada 1392 cm?® menandakan
keberhasilan proses oksidasi grafit menjadi GO
[3,26,27].

Transmittance (%)

T T T T
4000 3000 2000 1000

Wave Number (cm ')

Gambar 1 Spektrum-IR GO dan GO/ZnO.

Komposit GO/ZnO pada Gambar 3
menunjukan vibrasi ikatan pada bilangan
gelombang 3215, 1562, 1365 dan 1026 cm™. Pola
serapan komposit GO/ZnO menyerupai GO dan
terlihat pergeseran bilangan gelombang, selain itu
juga terdapat vibrasi ikatan Zn-OH pada bilangan
gelombang 714 cm™ [27].

Morfologi dari sampel GO dan GO/ZnO
diperlihatkan pada Gambar 4 dengan perbesaran
15.000 Kkali. Pada gambar tersebut dapat diamati
bentuk morfologi GO pada Gambar 4(a)
menunjukan morfologi flake dengan distribusi
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area flake yang beragam. Pada Gambar 4(b)
nampak kristal ZnO terdapat pada permukaan
flake GO.

Intensity (a.u)
1

2 Theta (%)
Gambar 5 Hasil Difaktogram GO dan GO/ZnO.

Berdasarkan  penelitian yang telah
dilaporkan oleh Ida Johansen [27] grafit memiliki
puncak pada sudut 20 sebesar 26,58° dengan d-
spacing sebesar 3,35 A dengan bentuk puncak
yang tajam dan intensitas yang tinggi. Intensitas
XRD vyang semakin tinggi menunjukkan
kristalinitas yang semakin baik. Setelah
dilakukan proses oksidasi pada grafit maka grafit
berubah menjadi GO. Puncak dari GO berbeda

dengan grafit yaitu berubah menjadi puncak pada
posisi 20 = 12,411° dengan nilai d-spacing yang
lebih besar menjadi 7,126 A dan intensitas yang
lebih rendah. Perubahan posisi puncak, nilai d-
spacing dan intensitas dipengaruhi oleh gugus-
gugus fungsional oksigen yang diakibatkan oleh
proses oksidasi pada material grafit. Pada hasil
XRD sampel GO ini masih terdapat grafit pada
posisi 20 = 26,74°.

Pada Gambar 5 tertera puncak-puncak
serapan pada komposit GO/Zn0O. Puncak pertama
muncul pada 260 = 12,411° yang mendeteksi GO,
kemudian diikuti dengan puncak-puncak lainnya
pada 20 =31,9; 34,7; 37,4; 48,0; 56,3; 63,2; 66,6;
dan 69,1° yang menunjukan puncak-puncak
serapan ZnO pada sampel komposit [25].

Aplikasi Fotokatalis

100
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20 44 .53 J03 A5 74
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% Degradasi (%)

M % Degradasi GO % Degradasi GO:ZnO

Gambar 6 Hasil fotokatalis variasi waktu penyinaran.

Gambar 6 menunjukan bahwa semakin
lama waktu penyinaran maka akan semakin besar
persen degradasi larutan rhodamin b. Hal ini
dikarenakan semakin lama waktu penyinaran
akan menyebabkan semakin banyak energi yang
diperoleh elektron untuk melakukan eksitasi.
Dengan begitu jumlah radikal hidroksil yang
terbentuk akan semakin besar. Jumlah radikal
hidroksil yang besar dapat meningkatkan proses
pemutusan ikatan pada senyawa rhodamin b.
Pemutusan ikatan tersebut dicirikan dengan
memudarnya warna larutan rhodamin b. Persen
degradasi paling besar hasil fotokatalisis dari
sampel GO vyaitu 89,17 dan dari sampel komposit
GO/ZnO yaitu 23,74 dengan waktu penyinaran
selama 5 jam. Dan hasil degradasi paling rendah
dari sampel GO yaitu 55,33% dan dari sampel
komposit GO/Zn0O vyaitu 12,44% dengan waktu
penyinaran 1 jam. Pada pengujian ini konsentrasi
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rhodamin b yang digunakan sebesar 100 ppm dan
massa katalis sebesar 0,01 gram.

100
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8 60
S 40 55,4
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8 20 28 i
- 21,66 | 30,75
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% Degradasi GO % Degradasi GO:ZnO

Gambar 7 Hasil fotokatalis variasi massa fotokatalis.

Gambar 7 menunjukan bahwa semakin
banyak massa sampel yang digunakan maka akan
semakin besar persen degradasi yang didapatkan.
Persen degradasi paling besar dari GO adalah
99,58 dengan massa 0,05 gram sampel dan persen
degradasi paling rendah vyaitu 83,83 dengan
massa 0,01 gram sampel. Sedangkan nilai
degradasi paling tinggi dari komposit GO/ZnO
yaitu 55,4% dan paling rendah 21,06 %. Pada
pengujian ini konsentrasi rhodamin b yang
digunakan sebesar 100 ppm dan waktu
penyinaran selama 5 jam.

100
T 80 9997 988 988 I 95,66
2 60
S °  EEER7 ]
S 40 B Bs EEA: Bk
8
e 20

0

60 70 80 90 100

Konsentrasi (ppm)

% Degradasi GO % Degradasi GO:ZnO

Gambar 8 Hasil fotokatalis variasi konsentrasi
rhodamin b.

Gambar 8 menunjukan bahwa semakin
besar konsentrasi zat warna rhodamin b maka
akan semakin kecil persen degradasi yang
didapatkan. Hal ini disebabkan semakin besar
konsentrasi larutan maka akan semakin sulit
radiasi sinar tampak yang terserap oleh
fotokatalis  sehingga  akan menghambat
pembentukan radikal hidroksil. Sedangkan pada
konsentrasi larutan yang rendah, kemampuan

penetrasi sinar tampak akan semakin mudah
terserap oleh fotokatalis sehingga menyebabkan
proses fotokatalisis berlangsung secara maksimal.
Hasil degradasi paling besar dari sampel GO
yaitu 99,97% dengan konsentrasi rhodamin b 60
ppm dan paling rendah vyaitu 95,66% pada
rhodamin b 100 ppm. Sedangkan hasil degradasi
dari sampel komposit GO/ZnO paling tinggi
sebesar 66,27% pada konsentrasi rhodamin b 60
ppm dan paling rendah sebesar 54,05% pada
konsentrasi rhodamin b 100 ppm. Pada pengujian
ini massa rhodamin b yang digunakan sebesar
0,01 gram dan waktu penyinaran selama 5 jam.

SIMPULAN

Karakterisasi pada GO dan GO/ZnO dari hasil
XRD menunjukan sampel GO dan komposit
GO/ZnO telah berhasil terbentuk. Namun pada
sampel GO masih teridentifikasi puncak grafit.
Gambar SEM menunjukan morfologi GO
berbentuk flake dan pada GO/ZnO terdapat ZnO
yang berada pada permukaan komposit. Hasil
FTIR menunjukan gugus fungsi pada GO yaitu
OH, C=0, C-O dan C-OH. Sedangkan pola
serapan pada GO/ZnO menyerupai GO dan
terjadi pergeseran bilangan gelombang, serta
terdapat ikatan Zn-OH. Kondisi optimum
fotokatalitik sampel GO dan komposit GO/ZnO
dapat mendekolorisasi larutan rhodamin b 60
ppm dengan cahaya tampak secara berturut-turut
sebesar 99,97% dan 66,27% dengan waktu
penyinaran selama 5 jam dan massa fotokatalis
sebanyak 0,01 gram.
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