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Abstract

Semiconductor material is a material that is widely used in the chemical industry, especially as a photocatalyst.
CuO is a semiconductor material that is active in the visible light range. Semiconductor materials can undergo
recombination, rGO was used as a composite material into CuO to reduce recombination in this study. This
study aims to look at the characteristics of the synthesized CuO/rGO. The processes performed include
synthesis of CuO/rGO and characterization of CuO/rGO. The XRD results show the peaks of the diffractogram
indicating of rGO peaks interpreted (002), peaks at (110), (-111), (111), (-202), (020), (202), (-113), (- 331),
(220), (311) and (004) indicate the monoclinic phase of CuO has been formed. FTIR results indicating Cu-OH
absorption show peak at wave numbers 3441.0 cm™ and 894.97 cm%, O-C-O vibrations present in CuO/rGO
indicating adsorption at 2360.8 cm™, 1975.1 and 1512 .1 cm™* appears due to the C=C stretching vibrations
in the rGO layer, 1033.8 cm™ absorbs C-O stretching vibrations and 609.51 and 439.77 cm™ have relative
peaks indicating Cu-O stretching vibrations. The DRS results show that CuO/rGO has band gap value of 1.54
ev.
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Pendahuluan

Reaksi kimia memiliki ciri khas dan keunikannya tersendiri, salah satu reaksi kimia yang terjadi karena adanya
material katalis padat yang diaktivasi oleh cahaya matahari terutama oleh energi foton secara umum merupakan
definisi dari Fotokatalis. Salah satu material yang memiliki kemampuan fotokatalitik adalah material semikonduktor.

Suatu material yang memiliki daya hambat elektrik antara isolator dengan konduktor dan biasanya dicirikan
dengan struktur pita elektron disebut material semikonduktor. Celah pita yang dimiliki oleh material semikonduktor
berkisar antara 0,5 — 5,0 eV. Pita konduksi (C) bertindak segabai pita dengan energi tertinggi dan pita valensi (V)
merupakan pita energi terendah yang terisi elektron yang keduanya dipisahkan oleh celah pita (band gap) (Kaneko &
Okura, 2002). Pencahayaan sinar UV pada panjang gelombang kurang dari 405 nm akan membantu material
semikonduktor untuk aktif serta bertransformasi menjadi materia yang memiliki kemampuan tinggi dalam
mendegradasi senyawa-senyawa organik (Henderson, 2011).

Tembaga (1) oksida (CuO) adalah material semikonduktor yang potensial serta ramah lingkungan dan memiliki
aktivitas fotokatalisis yang baik yang dapat digunakan sebagai bahan pendegradasi zat warna. Tembaga (I1) oksida
(CuO) adalah semi konduktor tipe-p dengan celah pita sempit yang banyak digunakan dalam katalisis, pertukaran ion
dan perawatan lingkungan (Zhu et al., 2013).

Kemampuan fotokatalitik dari material semikonduktor dapat berkurag efektivitasnya yang disebabkan oleh adanya
rekombinasi elektron dengan hole. Hole merupakan lubang positif yang ditinggalkan oleh elektron yang tereksitasi.
Energi foton dengan nilai energi hv sesuai atau lebih besar dari energi band gap maka secara otomatis elektron pada
pita valensi akan berpindah menuju tingkat energi yang lebih tinggi di pita konduksi dan menghasilkan lubang positif
pada pita valensi. Adanya kemungkinan rekombinasi electron-hole menyebabkan efektivitas fotokatalitik
semikonduktor menurun. Telah banyak penelitian yang dilakukan untuk mengurangi rekombinasi yang terjadi, salah
satu yang dapat dilakukan adalah dengan cara modifikasi permukaan semikonduktor.

Salah satu cara modifikasi semikonduktor untuk mengurangi rekombinasi yang terjadi adalah dengan penambahan
Reduced Graphene Oxide (rGO). Reduced Graphene Oxide (rGO) merupakan salah satu alotrop karbon dalam
kerangka dua dimensi yang dapat disintesis dari berbagai macam sumber karbon. Sumber karbon alami sangat
melimpah, namun pada penelitian ini sumber karbon yang digunakan berasal dari karbon pada baterai bekas. Limbah
baterai yang ada merupakan limbah B3 (Bahan Beracun dan Berbahaya) yang dapat menyebabkan kerusakan
lingkungan jika tidak dilakukan pengolahan kembali dengan baik (Gifron et al., 2018). Penggunaan karbon pada
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baterai bekas sebagai sumber utama pembuatan rGO dapat menjadi solusi alternatif untuk mengurangi permasalahan
lingkungan.

Pita konduksi yang merupakan orbital d pada CuO dan orbital © pada rGO memiliki tingkat energi yang setara
sehingga dapat mengurangi efek rekombinasi. Interaksi ikatan kimia membentuk orbital elektron d-x yang tumpang
tindih sehingga elektron yang tereksitasi dapat terjadi secara berulang. Elektron ditransfer ke permukaan rGO akan
bereaksi dengan oksigen dan air menghasilkan OH radikal untuk mengoksidasi polutan organik. rGO yang memiliki
kemampuan adsorpsi akan menyerap polutan organik menuju permukannya sehingga membantu prosesdegradasi
(Pratama et al., 2021).

Metode Penelitian

1. Bahan dan Alat

Bahan-bahan yang digunakan dalam penelitian ini diantaranya H,SO. (Merck), HzPO4 (Merck), KMnOs (Merck),
H202 30% (Merck), Cu(NOs3)2 (Merck), Zn (Merck), HCI 37% (Merck), etanol (Merck), aquades dan aqua DM. Mortar
dan alu, saringan, magnetic stirrer, hot plate, oven, sonikator, timbangan digital, XRD, spektrometer FTIR,
spektrometer DRS dan alat-alat gelas merupaka sejumlah alat yang digunakan dalam penelitian ini.

2. Sintesis Graphene Oxide (GO) (Pratama et al., 2021)

Sampel grafit yang digunakan untuk sintesis Graphene Oxide (GO) adalah grafit yang berasal dari baterai bekas.
Grafit terlebih dahulu dihaluskan menggunakan mortar dan alu sebelum digunakan yang bertujuan untuk memperluas
permukaan.

Metode Hummer termodifikasi digunakan untuk sintesis GO. Sebanyak 2 gram sampel grafit halus dimasukkan
kedalam 40 mL larutan campuran H,SO4/HsPO. (dengan perbandingan 9:1). KMnO. sejumlah 6 gram juga
ditambahkan kedalam larutan secara perlahan, selama penambahan KMnO, suhu diatur dibawah 10°C. Campuran
selanjutnya diaduk menggunakan magnetic stirrer sembari dipanaskan pada 50°C, kemudian diencerkan dengan aqua
demineral. Hidrogen peroksida 30% ditambahkan kedalam larutan untuk menghentikan proses oksidasi. Penambahan
hidrogen peroksida ke dalam larutan akan mengubah warna larutan menjadi hijau kekuningan dengan munculnya
gelembung yang menandakan telah terhentinya proses oksidasi. Larutan disaring dan dibilas menggunakan aqua
demineral sampai pH mendekati 7, kemudian endapan dikeringkan pada suhu 60°C selama 12 jam dengan oven
sehingga didapatkanlah Graphene Oxide (GO).

3. Sintesis Tembaga (I1) Oksida/Reduced Graphene Oxide (CuO/rGO) (Rai et al., 2019)

Sintesis CuO/rGO dilakukan dengan memodifikasi metode Rai. GO yang telah disintesis sebelumnya ditimbang
sebanyak 0,5 gram dan dilarutkan kedalam 250 mL aquades sambil disonikasi selama 1 jam untuk pembentukan
dispersi. Cu(NOs), ditambahkan sebanyak 1,5 gram dan kemudian terus diaduk selama 1 jam dengan magnetic stirer.
Sebanyak 4 gram serbuk Zn dan 10 mL HCI 37% secara bertahap ditambahkan kedalam dispersi sembari terus diaduk
pada suhu 90°C selama 1 jam sampai larutan berwarna cokelat tua dan terbentuk endapan. Endapan coklat gelap
disaring dan dicuci dengan air dan etanol secukupnya kemudian dikeringkan dalam oven pada suhu 50°C selama 8
jam.

4. Karakterisasi Tembaga (11) Oksida/Reduced Graphene Oxide (CuO/rGO)

Tembaga (I1) Oksida/Reduced Graphene Oxide (CuO/rGO) yang diperoleh dikarakterisasi dengan Fourier
Transform Infrared Spesctroscopy (Spektroskopi FTIR), X-ray Diffractometer (XRD) serta Diffuse Reflectance
Spectroscopy (DRS).

Hasil dan Pembahasan

1. Sintesis Graphene Oxide (GO)

Grafit pada baterai bekas dikumpulkan sebagai sumber utama pembuatan Graphene Oxide (GO). Grafit terlebih
dahulu dihaluskan menggunakan mortar dan alu sebelum digunakan, hal tersebut ditujukan untuk memperluas
permukaan partikel grafit.

Grafit ditimbang sebanyak 2 gram kemudian dilarutkan dalam 40 mL larutan campuran H,SO4/H3PO4 (dengan
perbandingan 9:1) secara perlahan sambil diaduk perlahan untuk menghilangkan sisa-sisa ion logam pada grafit karena
ion-ion logam cenderung mudah terlarut didalam asam pekat. Larutan disimpan dalam penangas es sampai suhu
larutan turun berkisar antara 10 — 15°C, kemudian 6 gram KMnO, ditambahkan secara perlahan sambil diaduk secara
perlahan. Suhu diatur antara 10 — 15°C untuk mencegah terjadinya reaksi eksoterm yang berlebihan yang dapat
mengakibatkan ledakan jika berada pada suhu di atas 55°C, reaksi ini menghasilkan Mn,O7 yang merupakan senyawa
yang reaktif (Pratama et al., 2021). KMnQ,4 akan mengoksidasi grafit menjadi GO serta membuat suspense menjadi
lebih mengental dan warnanya menjadi semakin pekat.

Suspensi diaduk menggunakan magnetic stirrer pada suhu 50°C selama 40 menit agar suspensi homogen dan
oksidasi terjadi secara sempurna. Proses oksidasi dihentikan dengan ditambahkannya H,O, 30% secara perlahan ke
dalam suspensi. H,O, akan bereaksi dengan KMnO,4 menghasilkan MnO,, O,, dan H,O. Perubahan yang menandakan
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proses oksidasi telah berhenti yang ditandai dengan munculnya buih—buih kecil O, dan larutan berubah warna dari
hitam pekat menjadi kuning kehijauan. Reaksi yang terjadi adalah sebagai berikut:

2KMnOg4 + 3H,0; — 2MnO; + 2KOH + 20, + 2H,0

(Kusiak-Nejman et al., 2020)
Larutan disaring untuk memisahkan residu dan filtrat, residu dicuci menggunakan aqua demineral sampai mendekati
pH 7. Residu GO dikeringkan dalam oven pada suhu 60°C selama 12 jam.
2. Sintesis Tembaga (1) Okida/Reduced Graphene Oxide (CuO/rGO)

GO yang telah disintesis pada tahap sebelumnya ditimbang sebanyak 0,5 gram kemudian dilarutkan dalam 250
mL aquades dan disonikasi selama 1 jam untuk membentuk dispersi. Sebanyak 1,5 gram Cu(NOs3), dimasukkan
kedalam campuran seiring pengadukan dengan magnetic stirrer selama 1 jam. Zn sebanyak 4 gram dan 10 mL HCI
37% dimasukkan kedalam campuran sambil terus diaduk dan suhu diatur pada 90°C. Suhu dinaikkan untuk
mendekomposisi Cu(NOs), menjadi CuO. Zn dalam reaksi ini berfungsi untuk mereduksi GO dan mengembalikan
cacat struktural pada kisi karbon dengan mengembalikan konjugasi m serta untuk menghilangkan gugus fungsi yang
terbentuk pada tahapan sebelumnya (Taufantri et al., 2016).

COOH COOH OH

COOH COOH
Graphene Oxide (GO)

Reduced Graphene Oxide (rGO)

Gambar 1. Reduksi GO menjadi rGO Menggunakan Reduktor Zn (Taufantri et al., 2016).

Gugus fungsi seperti epoksi akan membentuk gugus hidroksi akibat reaksi Zn dengan HCI. Gugus hidroksi juga
dihasilkan pada saat reduksi gugus karbonil. Adanya gugus hidroksi pada kondisi asam menyebabkan terlepasnya
hidrogen dan menghasilkan olefin (Taufantri et al., 2016). Mekanisme reaksi reduksi GO oleh Zn ditampilkan pada
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Gambar 2. Mekanisme Reduksi GO oleh Zn (Taufantri et al., 2016).
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Campuran disaring untuk memisahkan residu dan filtrat. Residu yang terbentuk dicuci menggunakan aquades dan
etanol kemudian dikeringkan pada suhu 50°C selama 6 jam menggunakan oven untuk mengasilkan CuO/rGO yang
berwarna cokelat kehitaman.

3. Karakterisasi Tembaga (I1) Okida/Reduced Graphene Oxide (CuO/rGO)

a. Karakterisasi X-Ray Diffraction (XRD)
Sampel CuO/rGO yang sebelumnya telah telah berhasil disintesis selanjutnya dikarakterisasi untuk mengetahui

fase kristal yang terbentuk menggunakan XRD melalui difraktogram dengan muculnya puncak-puncak sudut difraksi
26 yang spesifik. Pola difraktogram XRD dari CuO/rGO dapat dilihat pada Gambar 3.

1000
CuO/rGO
800 | =
—
a2
-
O
N ~
8 600 - 8 8
D o Ry —
= o = ~ 9 A
= = =P
T s 87 28 S
400 - S & TS €8
200
T T T T T T T T
10 20 30 40 50 60 70 80
Sudut (26)

Gambar 3. Diffraktogram XRD CuO/rGO

Pola difraktogram (Gambar 3) sudut difraksi 26 26,98° yang diinterpretasikan dengan (002) menunjukkan adanya
puncak rGO, hal tersebut menandakan GO yang digunakan telah tereduksi menjadi rGO (Rai et al., 2019). Sudut
difraksi 20 32,91° (110); 36,11° (-111); 38,28° (111); 42,34° (-202); 54,14° (020); 58,18° (202); 61,34° (-113); 66,16°
(-331); 68,06° (220); 73,52° (311) dan 75,06° (004) merupakan puncak XRD paling intens yang menandakan telah
terbentuknya CuO pada fase monoklinik (Rai et al., 2019; Sagadevan et al., 2021).

Pola difraktogram pada hasil XRD tersebut mengindikasikan bahwasannya GO telah tereduksi menjadi rGO dan
Cu(NO:s); telah terdekomposisi menjadi CuO. Berdasarkan hasil tersebut maka dapat disimpulkan bahwa CuO/rGO
telah berhasil disintesis.

b. Karakterisasi Fourier Transform Infra-Red (FTIR)

CuO/rGO yang telah berhasil disintesis pada tahap sebelumnya kemudian dikarakterisasi menggunakan
spektrometer FTIR untuk mengetahui gugus fungsi yang terkandung dalam komposit yang telah dibuat.

Spektrum FTIR (Gambar 4) yang diperoleh terdapat serapan vibrasi pada bilangan gelombang 3441,0 cm™! yang
menandakan adanya gugus O-H, bilangan gelombang 894,97 cm™* mengindikasikan adanya serapan Cu-OH, sehingga
gugus O-H yang muncul dapat diidentifikasikan terdapat dalam lapisan Cu-OH (Rai et al., 2019). Serapan vibrasi
pada bilangan gelombang 2360,8 cm™ menandakan adanya vibrasi O-C-O yang terindikasikan terdapat dalam
CuO/rGO (Rai et al., 2019). Bilangan gelombang 1975,1 dan 1512,1 cm™ muncul akibat adanya vibrasi ulur C=C
pada lapisan rGO (Rai et al., 2019; Sagadevan et al., 2021). Serapan vibrasi ulur C-O ditunjukkan dengan munculnya
puncak pada bilangan gelombang 1033,8 cm™ (Sagadevan et al., 2021; Lohar et al., 2021). Pada bilangan gelombang
609,51 dan 439,77 cm! terdapat puncak relatif yang mengindikasikan adanya vibrasi ulur Cu-O yang mengindikasikan
CuO telah berhasil terbentuk (Sagadevan et al., 2021; Lohar et al., 2021).

Puncak-puncak pada spektrum FTIR menunjukkan minimnya gugus fungsi yang terdapat pada GO seperti C=0
yang mengindikasikan bahwasannya GO telah tereduksi menjadi rGO dan Cu(NO3), telah terdekomposisi menjadi
CuO seperti ditunjukkan pada reaksi berikut.

2Cu(NQO3)2 — 2Cu0 + 2NO2 + O;

Berdasarkan hasil tersebut maka dapat disimpulkan bahwa CuO/rGO telah berhasil disintesis.
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Gambar 4. Spektrum FTIR CuO/rGO

c. Karakterisasi Diffuse Reflectance Spectroscopy (DRS)

CuO/rGO yang telah berhasil disintesis pada tahap sebelumnya kemudian dikarakterisasi menggunakan DRS
untuk mengetahui besar energi celah pita dalam komposit yang telah dibuat. Sepktrum DRS dari CuO/rGO
menghubungkan antara panjang gelombang dengan absorbansi dapat dilihat pada Gambar 5.
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Gambar 5. Spektrum DRS CuO/rGO Tauc Plot

Spektrum yang telah didapat kemudian dilakukan perhitungan dengan menggunakan metode Tauc Plot dimana
energi band gap CuO/rGO diperoleh dari grafik hubungan antara hv dan (Ahv)? yang dapat dilihat pada Gambar 5.

Spektrum DRS (Gambar 6) yang diperoleh didapatkan energi band gap CuO/rGO sebesar 1,54 eV berdasarkan
Tauc Plot. Energi band gap akan memberikan kemampuan CuO/rGO untuk menyerap cahaya pada energi yang lebih
rendah atau panjang gelombang yang lebih besar. Energi band gap yang semakin kecil dapat meningkatkan aktifitas
CuO/rGO karena energi yang dibutuhkan untuk mengeksitasi elektron dari pita valensi ke pita konduksi lebih kecil
(Jumardin et al., 2022).
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Gambar 6. Grafik Perhitungan Tauc Plot untuk CuO/rGO

Kesimpulan

Sintesis CuO/rGO dilakukan melalui 2 tahapan yaitu sintesis GO dari karbon yang berasal dari baterai bekas yang
dioksidasi menggunakan KMnO, dalam suasana asam dan sintesis CuO/rGO dari GO dan Cu(NO3), dengan pengaruh
suhu dan reduktor Zn. Karakterisasi menggunakan XRD, FTIR dan DRS menunjukkan telah terbentuknya CuO/rGO
pada fase monoklinik dengan energi celah pita sebesar 1,54 eV.
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