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SUMMARY

Synthesis And Application of Bentonite-ZnO Composite as an Adsorbent and
Photocatalyst for Methylene Blue and Congo Red Dyes

Zulkarnain : Supervised by Prof. Dr. rer. nat Risfidian Mohadi, M.Si, and Elda
Melwita, S.T., M.T., P.hd.

Bentonite-ZnO composites were successfully synthesized via hydrothermal
methods at 100°C and 200°C to optimize their adsorption and photocatalytic
properties. X-ray Diffraction (XRD) analysis confirmed the integration of
hexagonal wurtzite ZnO into the bentonite matrix, with diffraction peaks at 31.86°
[100], 36.36° [101], and 56.71° [110]. Thermal Gravimetric-Differential Thermal
Analysis (TG-DTA) and Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR)
revealed significant structural transformations during synthesis. The
disappearance of C-H and -OH stretching vibrations at 2900-3000 ¢cm™ and
3000-3500 cm™!, respectively, confirmed the reduction of organic impurities and
interlayer water molecules, correlating with thermal decomposition peaks
observed in TG-DTA. This structural refinement improved the thermal stability
and performance of the composites. The adsorption of Methylene Blue (MB) was
optimal at pH 5, achieving efficiencies of 97.1% and 91.9% for composites
synthesized at 200°C and 100°C, respectively. Similarly, Congo Red (CR)
adsorption was optimal at pH 7, with efficiencies of 94.7% and 93% for the same
composites. Kinetic studies confirmed that adsorption followed a Pseudo-Second
Order (PSO) model, dominated by chemisorption mechanisms, with high
R2 values (>0.99) for both dyes. Thermodynamic analysis indicated that MB
adsorption was endothermic, while CR adsorption was exothermic.
In photocatalytic degradation, the ZnO-Bentonite composite synthesized at 200°C
achieved 98.65% CR degradation within 40 minutes, outperforming the 98.38%
efficiency of the 100°C composite. For MB, the 200°C composite achieved
a maximum degradation of 79.68% within 10 minutes. The 100°C composite
demonstrated distinct advantages under specific conditions, particularly at lower
catalyst weights, due to its higher porosity and more efficient light distribution.
Isotherm studies revealed that the Langmuir model best described the adsorption
of both dyes, with a maximum adsorption capacity (Qmax) of 120.482 mg/g for
MB at 50°C on the 200°C composite. These results highlight the dual
functionality of Bentonite-ZnO composites as efficient adsorbents and
photocatalysts, with tailored performance for various environmental conditions
and operational requirements.

Keywords: Hydrothermal, Bentonite-ZnO, Adsorption, Photocatalysis,
Methylene Blue, Congo Red
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RINGKASAN

Sintesis Bentonit Oksida ZnO dan Aplikasinya sebagai Adsorben
serta Fotokatalis Zat Warna Methylene Blue dan Congo Red

Zulkarnain : Dibimbing oleh Prof. Dr. rer. nat Risfidian Mohadi, M.Si, dan Elda
Melwita, S.T., M.T., P.hd.

Komposit Bentonit-ZnO telah berhasil disintesis menggunakan metode
hidrotermal pada suhu 100°C dan 200°C untuk mengoptimalkan sifat adsorpsi dan
fotokatalitiknya. Analisis X-Ray Diffraction (XRD) mengonfirmasi integrasi
struktur ZnO heksagonal wurtzite ke dalam matriks bentonit, dengan puncak
difraksi utama pada sudut 20 sebesar 31,86° [100], 36,36° [101], dan 56,71°
[110]. Analisis Termogravimetri-Diferensial Termal (TG-DTA) dan Spektroskopi
Fourier Transform Infrared (FTIR) mengungkapkan transformasi struktural yang
signifikan selama sintesis. Hilangnya gugus C-H dan -OH pada bilangan
gelombang 2900-3000 cm™ dan 3000-3500 cm™' menunjukkan pengurangan
pengotor organik dan molekul air antar lapisan, yang sesuai dengan puncak
dekomposisi termal yang diamati pada TG-DTA. Penyempurnaan struktur ini
meningkatkan stabilitas termal dan kinerja komposit. Adsorpsi Methylene Blue
(MB) menunjukkan efisiensi optimal pada pH 5, dengan efisiensi 97,1% untuk
komposit sintetis pada suhu 200°C dan 91,9% pada suhu 100°C. Adsorpsi Congo
Red (CR) optimal pada pH 7, dengan efisiensi masing-masing 94,7% dan 93%.
Studi kinetika mengonfirmasi bahwa proses adsorpsi mengikuti model pseudo
second order (PSO) yang didominasi mekanisme kemisorpsi, dengan nilai
R2 tinggi (>0,99) untuk kedua zat warna. Analisis termodinamika menunjukkan
bahwa adsorpsi MB bersifat endotermik, sedangkan adsorpsi CR bersifat
eksotermik. Dalam proses fotodegradasi, komposit ZnO-Bentonit sintetis pada
suhu 200°C mencapai efisiensi degradasi CR sebesar 98,65% dalam waktu
40 menit, melampaui efisiensi 98,38% dari komposit 100°C. Untuk MB, komposit
200°C mencapai degradasi maksimum sebesar 79,68% dalam waktu 10 menit.
Komposit suhu 100°C menunjukkan keunggulan pada kondisi tertentu, terutama
berat katalis yang lebih rendah, karena porositas yang lebih tinggi dan distribusi
cahaya yang lebih efisien. Studi isoterm menunjukkan bahwa model Langmuir
paling sesuai untuk menggambarkan adsorpsi kedua zat warna, dengan kapasitas
adsorpsi maksimum (Qmax) sebesar 120,482 mg/g untuk MB pada suhu 50°C pada
komposit sintetis 200°C. Hasil ini menyoroti fungsi ganda komposit Bentonit-
ZnO sebagai adsorben dan fotokatalis yang efisien, dengan kinerja yang dapat
disesuaikan untuk berbagai kondisi lingkungan dan kebutuhan operasional.

Kata Kunci : Hidrotermal, Bentonit-ZnO, Adsorpsi, Fotokatalis, Methylene Blue,
Congo Red.
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BAB |
PENDAHULUAN

1.1. Latar Belakang

Kontaminasi lingkungan akibat pembuangan limbah industri yang tidak
terkendali terus menjadi tantangan global, khususnya dalam pengelolaan
ekosistem air. Limbah zat warna yang berasal dari industri tekstil, farmasi, dan
makanan diperkirakan mencapai 700.000 ton setiap tahunnya, dengan sebagian
besar terbuang tanpa pengolahan memadai (Tkaczyk dkk., 2020). Zat warna
seperti Methylene Blue (MB) dan Congo Red (CR) memiliki struktur kimia yang
kompleks sehingga sulit terurai dengan metode pengolahan konvensional. Selain
itu, zat warna kationik seperti MB diketahui berpotensi toksik karena mudah
berinteraksi dengan sel biologis (Hakim, 2023).

Untuk menjawab tantangan ini, berbagai pendekatan telah
dikembangkan, mulai dari flokulasi dan koagulasi hingga fotokatalisis. Adsorpsi
menjadi salah satu metode yang paling menjanjikan karena kemampuannya yang
efisien untuk mengikat zat warna serta polutan lainnya pada permukaan material
adsorben (Chai dkk., 2020). Bentonit, yang tersusun atas lapisan montmorillonit,
merupakan material lempung alami yang dikenal karena luas permukaannya
yang besar, ketersediaannya yang melimpah, serta biaya rendah. Struktur
berlapis bentonit dengan ruang antar lapisan memungkinkan material ini
menyerap ion-ion logam dan zat organik, sehingga menjadikannya pilihan ideal
untuk aplikasi adsorpsi (Wang dkk., 2022).

Namun, kemampuan bentonit dapat ditingkatkan melalui kombinasi
dengan material lain, seperti ZnO, oksida logam semikonduktor yang memiliki
sifat fotokatalitik unggul. ZnO mampu mendegradasi senyawa organik
berbahaya melalui reaksi fotokatalisis di bawah sinar UV. Sayangnya, tantangan
seperti instabilitas dalam kondisi asam dan kecenderungan untuk beragregasi
membatasi penggunaan ZnO secara langsung. Untuk mengatasi hal ini, ZnO
sering dikompositkan dengan bentonit, sehingga menggabungkan kemampuan
adsorpsi bentonit dengan aktivitas fotokatalitik ZnO, menghasilkan efisiensi
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penghilangan polutan yang lebih tinggi (Islam & Mostafa, 2022).

Proses hidrotermal merupakan salah satu metode sintesis material yang
paling efektif untuk menghasilkan komposit seperti Bentonit-ZnO. Melalui
teknik ini, material komposit dapat dibentuk dengan morfologi, struktur, dan
sifat fisikokimia yang terkontrol. Variasi suhu hidrotermal memungkinkan
modifikasi luas permukaan dan kristalinitas material, yang secara langsung
memengaruhi performa adsorpsi dan fotodegradasi. Selain ramah lingkungan,
metode ini juga mampu menghasilkan material yang stabil secara termal dan
kimia, sehingga cocok untuk aplikasi pengolahan limbah dalam kondisi ekstrem
(Nguyen dkk., 2020).

Berdasarkan latar belakang ini, penelitian ini bertujuan untuk menyintesis
komposit Bentonit-ZnO melalui metode hidrotermal dan mengevaluasi
efisiensinya dalam proses adsorpsi dan fotodegradasi zat warna MB dan CR.
Studi ini diharapkan dapat memberikan solusi inovatif untuk pengelolaan limbah

industri yang lebih berkelanjutan.

1.2. Rumusan Masalah

Pencemaran air akibat limbah industri yang mengandung zat warna
seperti MB dan CR menjadi tantangan global yang memerlukan solusi
pengelolaan limbah yang efektif. Bentonit, sebagai material lempung alami yang
melimpah di Indonesia, memiliki kemampuan adsorpsi yang baik namun terbatas
dalam kondisi alami. Keterbatasan ini memerlukan modifikasi, seperti interkalasi
dengan ion Na atau kombinasi dengan material fotokatalitik, untuk
meningkatkan kapasitas adsorpsi dan kinerja pengolahan limbah.

Oksida logam ZnO, dengan sifat fotokatalitik yang unggul, mampu
mendegradasi senyawa organik berbahaya melalui reaksi redoks fotokatalitik.
Namun, ZnO memiliki keterbatasan, seperti instabilitas dalam kondisi tertentu
dan kecenderungan untuk beragregasi. Kombinasi ZnO dengan bentonit melalui
sintesis hidrotermal berpotensi menghasilkan material komposit yang lebih
efektif dalam menghilangkan zat warna melalui proses adsorpsi dan fotokatalisis.

Beberapa penelitian telah membahas kemampuan adsorpsi bentonit dan

aktivitas fotokatalitik ZnO secara terpisah, namun studi yang mengintegrasikan



keduanya untuk mengatasi limbah zat warna, khususnya dengan memanfaatkan
variasi suhu hidrotermal, masih terbatas. Oleh karena itu, penelitian ini bertujuan
untuk menjawab pertanyaan berikut: 1.Bagaimana pengaruh modifikasi bentonit
dengan ZnO terhadap kemampuan adsorpsi dan fotokatalisis zat warna MB dan
CR? 2. Bagaimana variasi suhu hidrotermal memengaruhi sifat fisikokimia
material komposit Bentonit-ZnO dan kinerjanya dalam mengolah limbah cair?

1.3.  Hipotesis

Berdasarkan latar belakang yang telah dijelaskan, penelitian ini
bertujuan untuk menjawab pertanyaan-pertanyaan utama terkait efektivitas
bentonit yang dimodifikasi dengan oksida logam ZnO melalui metode
hidrotermal. Proses sintesis dan aplikasi material ini diharapkan memberikan
solusi inovatif untuk pengelolaan limbah zat warna MB dan CR. Oleh karena
itu, diasumsikan bahwa:

Hipotesis 1 : Metode hidrotermal mampu meningkatkan luas permukaan Na-
Bentonit, sehingga memperbaiki kapasitas adsorpsi dan kinerjanya sebagai
material pendukung dalam sintesis komposit Bentonit-ZnO.

Proses hidrotermal yang melibatkan suhu tinggi dan tekanan tinggi

memungkinkan penggantian ion Ca** dengan Na* pada ruang interlayer
bentonit, menghasilkan struktur yang lebih mengembang (swelling). Hal ini
sesuai dengan penelitian Miyazaki (2019), yang menunjukkan bahwa Na-
Bentonit hasil hidrotermal memiliki indeks swelling lebih tinggi dibandingkan
Ca-Bentonit. Peningkatan suhu juga akan mempengaruhi keberadaan gugus
fungsi. Dengan meningkatnya suhu hidrotermal, jumlah gugus fungsi seperti -
OH berkurang. Menurunnya gugus -OH dapat disebabkan oleh menurunnya
kadar air pada suhu tinggi (Askaputra dkk, 2020).
Hipotesis 2 : Komposit Bentonit-ZnO yang disintesis melalui metode
hidrotermal pada suhu 200°C memiliki efisiensi adsorpsi dan fotodegradasi zat
warna yang lebih tinggi dibandingkan dengan komposit yang disintesis pada
suhu 100°C.

Hal ini dapat terjadi karena suhu hidrotermal yang lebih tinggi dapat

meningkatkan kristalinitas ZnO dan distribusinya pada permukaan bentonit, seperti



dilaporkan oleh Nguyen dkk. (2020), yang menunjukkan hubungan antara suhu sintesis
dengan peningkatan sifat katalitik material.

Hipotesis 3 : Zat warna Congo Red akan terserap lebih banyak oleh komposit
Bentonit-ZnO dibandingkan Methylene Blue.

Hal ini disebabkan oleh ukuran molekul CR (696.68 g/mol) yang lebih
besar dibandingkan MB (319.86 g/mol), yang memungkinkan interaksi yang
lebih kuat dengan material komposit pada ruang interlayer bentonit. Penelitian
Zhang dkk. (2016) juga mendukung asumsi ini, dengan menunjukkan bahwa
adsorpsi CR pada material berbasis bentonit lebih maksimal dalam berbagai

kondisi lingkungan.

1.4, Tujuan Penelitian

Penelitian ini bertujuan untuk menjawab permasalahan yang telah
dirumuskan sebelumnya, dengan fokus utama pada pemahaman mekanisme
interkalasi, karakterisasi material, serta aplikasi material komposit Bentonit-ZnO
dalam pengolahan limbah pewarna organik. Adapun tujuan spesifik penelitian ini
adalah:

1.  Mempelajari pengaruh proses hidrotermal pada interkalasi Na-
Bentonit terhadap struktur material serta efisiensinya dalam proses
adsorpsi dan fotodegradasi zat warna kationik (MB) dan anionik (CR).

2.  Melakukan sintesis dan modifikasi Na-Bentonit dengan oksida
logam ZnO melalui metode hidrotermal untuk menghasilkan
material komposit dengan karakteristik unggul, yang kemudian
dikarakterisasi menggunakan XRD, FTIR, BET, UV-Vis dan TG-
DTA.

3. Menganalisis kinerja komposit Bentonit-ZnO dalam mengadsorpsi
dan mendegradasi zat warna Methylene Blue dan Congo Red melalui
berbagai parameter operasi, meliputi variasi pH, waktu kontak,
konsentrasi zat warna, dan suhu reaksi, guna mengoptimalkan efisiensi

adsorpsi dan fotodegradasi.



1.5.

Manfaat Penelitian

Penelitian ini diharapkan dapat memberikan manfaat yang signifikan,

baik secara teoritis maupun praktis, sebagai berikut:

1.

Memberikan informasi ilmiah mengenai karakteristik material hasil
modifikasi Bentonit-ZnO menggunakan metode hidrotermal, termasuk
perubahan struktur, kristalinitas, luas permukaan, dan sifat
fotokatalitiknya, yang dapat menjadi referensi bagi pengembangan
material serupa dalam pengolahan limbah.

Menghasilkan data mengenai kemampuan adsorpsi dan fotodegradasi
Bentonit-ZnO terhadap zat warna kationik dan anionik, yang dapat
berkontribusi pada pengembangan teknologi berbasis material ramah
lingkungan untuk pengelolaan limbah cair industri.

Mendorong pemanfaatan bentonit lokal Indonesia sebagai material
dasar yang bernilai tambah melalui proses modifikasi dengan oksida
logam Zn0O, yang dapat membuka peluang aplikasi lebih luas dalam

pengelolaan limbah dan remedi lingkungan.
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