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ABSTRAK

Telah dilakukan penelitian mengenai fotodegradasi zat warna tekstil methylene blue (MB) dan congo red
(CR) menggunakan komposit ZnO-arang aktif (ZnO-AA) dan sinar ultraviolet (UV). Penelitian meliputi sintesis seng
oksida (ZnO), pembuatan komposit ZnO-AA, dan penggunaan komposit untuk mendegradasi zat warna MB dan CR.
Dalam penelitian ini dipelajari pengaruh pH, konsentrasi dan waktu radiasi sinar UV  terhadap persentase zat warna
yang terdegradasi. Selanjutnya ditentukan  laju dan efektivitas fotodegradasi zat warna MB dan CR dengan komposit
ZnO-AA.

Hasil penelitian menunjukkan bahwa persentase fotodegradasi MB optimal pada pH 11 dan waktu radiasi 4
jam, sedangkan CR pada pH 5 dan waktu radiasi 4 jam. Semakin tinggi konsentrasi awal MB ataupun CR maka
semakin kecil persentase fotodegradasinya.  Nilai tetapan laju fotodegradasi untuk zat warna MB dan CR dengan
komposit ZnO-AA berturut-turut adalah 0,8316 dan 1,4938 jam-1.  Fotokatalis komposit ZnO-AA efektif dalam
mendegradasi zat warna MB dan CR dengan persentase fotodegradasi berturut-turut sebesar (99,40  0,23)% dan
(99,61  0,24) %.

Kata kunci : komposit ZnO-arang aktif, fotodegradasi, methylene blue, congo red.

ABSTRACT

Research on  photodegradation of textile dyes  of methylene blue (MB) and congo red (CR) using ZnO-
Activated Carbon composite and ultraviolet (UV) light has been done. This research included synthesis zinc oxide
(ZnO), synthesis ZnO-Activated Carbon, and the application of composite to degrade textile dyes of MB and CR. In
this research studied the effect of pH, concentration and time of UV radiation  towards photodegradation percentages
of dyes. Then it determined the rate and the effectivity of photodegradation of MB and CR dyes using ZnO-
Activated Carbon composite.

The result showed that  photodegradation of MB reach optimal condition at pH 11 with radiation time 4
hour, whereas CR is at pH 5 with the same radiation time. The more initial concentration of MB and CR applicated,
the lower of photodegradation percentages. Constanta of photodegradation rate of MB and CR dyes using ZnO-
Activated Carbon composite are 0.8316 and 1.4938 hour-1 respectively. ZnO-Activated Carbon composite as a
photocatalyst can degrade effectively MB and CR dyes with photodegradation percentages of 99.40±0.23 % and
99.61±0.24% respectively.

Keywords : ZnO-Activated Carbon composite, photodegradation, methylene blue, congo red

PENDAHULUAN

Zat warna tekstil merupakan zat warna
sintesis yang tidak ramah lingkungan dan sulit
terdegradasi secara alami. Selain itu zat warna

tekstil juga bersifat toksik dan karsinogenik. Oleh
karena itu sangatlah perlu untuk mengolah limbah
zat warna tekstil sebelum dibuang ke perairan.
Metode fotodegradasi merupakan alternatif yang
sedang dikembangkan untuk meminimalisir
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kandungan zat warna dari  limbah tekstil dengan
bantuan fotokatalis dan sinar ultra violet. Dalam
penelitian ini akan digunakan fotokatalis ZnO
karena memiliki berbagai keunggulan antara lain
memiliki band gap yang lebar yaitu 3,17 eV (Ali
and Siew, 2008), cenderung murah dan memiliki
aktivitas fotokatalitik tinggi (Sakthivel et. al.,
2003).

Fotokatalis yang merupakan
semikonduktor memegang peranan penting dalam
proses fotodegradasi zat warna tekstil. Dalam
prakteknya penggunaan ZnO atau semikonduktor
lainnya sebagai katalis memiliki keterbatasan
dalam menyerap zat warna sehingga reaksi yang
terjadi pada permukaan katalis tidak maksimal.
Untuk meningkatkan konsentrasi zat warna di
sekitar partikel ZnO dilakukan dengan
mengkombinasikan katalis tersebut dengan arang
aktif. Arang aktif mampu menyerap berbagai
senyawa organik sintetis termasuk zat warna dan
mentransfernya secara progresif ke ZnO sehingga
proses fotodegradasi lebih optimal (T.T. Lim et.
al., 2011). Dalam penelitian ini komposit ZnO-AA
dibuat dalam bentuk pelet sehingga lebih mudah
dalam proses pemisahan filtrat dengan komposit
dibandingkan dalam bentuk serbuk.

ZnO yang digunakan dalam penelitian ini
adalah ZnO hasil sintesis yang dibuat dengan
metode pengendapan. Metode pengendapan ini
mempunyai keunggulan karena prosesnya
menggunakan suhu rendah dan mudah untuk
dilakukan karena menggunakan bahan-bahan yang
mudah didapatkan (Medina dkk., 2012). Pada
sintesis partikel ZnO digunakan prekusor
Zn(CH3COO)2.2H2O sebagai sumber Zn.

PH memegang peranan yang cukup
penting dalam mengkarakterisasi jenis limbah zat
warna tekstil dan juga dalam memproduksi radikal
hidroksi. Radikal hidroksi ini yang berperanan
dalam proses fotodegradasi zat warna. Semakin
banyak radikal hidroksi yang dihasilkan maka
proses fotodegradasi akan semakin cepat dan
jumlah zat warna yang terdegradasi juga semakin
banyak. Lamanya radiasi sinar UV terhadap zat
warna dan konsentrasi zat warna juga
mempengaruhi jumlah zat warna yang
terdegradasi. ( Ali and Siew, 2008; A.S. Stasinakis,
2008; Abdollahi, 2011; Abdollahi et. al., 2011).

Oleh karena itu, penelitian ini bertujuan
untuk (i) menentukan  pengaruh pH, lamanya

radiasi sinar UV dan konsentrasi zat warna
terhadap jumlah zat warna Methylene blue (MB)
dan congo red (CR) yang terdegradasi, (ii)
menentukan tetapan laju dan (iii) efektivitas
fotodegradasi CR dan metylene blue menggunakan
komposit ZnO-AA dan sinar UV.

MATERI DAN METODE

Bahan
Bahan-bahan kimia yang digunakan dalam

penelitian ini adalah berkualitas pro analisis (p.a)
yaitu : Zn(CH3COO)2.2H2O, triethanolamine
(TEA), n-propyl-amine, zat warna congo red (CR)
(C32H22N6Na2O6S2), hydrophobic PTFE membrane
filter ukuran pori 0,1 m diameter 47 mm, etanol,
akuabides, arang aktif, gipsum (CaSO4.2H2O), zat
warna metylene blue klorida (MB) (C16H18N3SCl),
seng oksida (ZnO), natrium hidroksida (NaOH),
asam klorida (HCl) dan kertas saring Whatman 42.

Peralatan
Peralatan yang digunakan dalam penelitian

ini adalah : alat-alat gelas, timbangan analitik,
mircocumputer pH meter Hanna HI 931000,
pemanas, kotak radiasi, plastik hitam, penyaring
vakum dan spektrofotometer UV-Vis 1800
Shimadzu.

Cara Kerja
Sintesis ZnO

Pada penelitian sebelumnya telah
diperoleh kondisi optimum sintesis ZnO yaitu
dengan menggunakan perbandingan pelarut air 150
mL dan etanol 150 mL. Dalam penelitian ini
terlebih dahulu disintesis ZnO dengan
perbandingan pelarut pada kondisi optimum
tersebut. Sebanyak 0,15 mol seng asetat dihidrat
dilarutkan 150 mL air demineralisasi. Dibuat juga
larutan 0,30 mol TEA dan 0,30 mol n-
propylamine dalam 150 mL etanol absolut
(99,5%). Larutan seng asetat ditambahkan secara
perlahan-lahan sambil diaduk ke dalam larutan
TEA dan n-propylamin. Pencampuran larutan
dilakukan pada labu alas bulat yang dilengkapi
dengan kondensor untuk mengontrol larutan pada
tekanan uap jenuh. Larutan direfluk dan
dipanaskan pada suhu 65-77C selama 8 jam.
Endapan putih yang diperoleh kemudian disaring
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dengan fiberglass mikropore filter, kemudian
endapan dicuci tiga kali dengan  etanol untuk
menghilangkan reagen organik dan OH- yang
tersisa. Selanjutnya endapan dikeringkan dengan
oven pada suhu 60C.
Pembuatan Komposit ZnO-AA

Sebanyak 0,75 gram gipsum ditambahkan
0,075 gram karbon aktif dan 0,425 gram ZnO.
Komposit dibuat homogen dengan cara diaduk
sampai merata. Komposit dimasukkan ke dalam
alat pembuat pelet komposit dan ditambahkan air
setetes demi setetes sampai 1 mL. Selanjutkan
komposit dipadatkan sehingga diperoleh pelet
komposit dengan ukuran diameter 1,5 cm dan
tinggi 0,45 cm. Pelet komposit yang dihasilkan
kemudian dikeringkan dan disimpan di desikator
untuk pemakaian selanjutnya.
Penentuan pH Optimum Fotodegradasi

Enam buah gelas beker 250 mL diisi 100
mL larutan MB 100 ppm. Keenam larutan tersebut
diatur pHnya dari 3, 4, 6, 8, 10, dan 12. Kemudian
gelas beker diradiasi dengan sinar UV selama 2
jam, sambil diaduk dengan pengaduk magnetik.
Setelah proses radiasi, filtrat dari masing-masing
gelas diukur absorbansinya dengan
spektrofotometer UV-Vis pada panjang gelombang
maksimum dari MB. Hal yang sama dilakukan
untuk larutan CR.
Penentuan Waktu Optimum Fotodegradasi

Tujuh buah gelas beker 250 mL diisi 100
mL larutan MB 100 ppm, kemudian pHnya diatur
pada pH optimum yang diperoleh pada prosedur di
atas. Selanjutnya gelas diradiasi dengan sinar UV
masing-masing selama 0,5; 1; 2; 3; 4; 5; dan 6 jam,
sambil diaduk dengan pengaduk magnetik.
Kemudian filtrat masing-masing gelas beker
diukur absorbansinya dengan spektrofotometer
UV-Vis pada panjang gelombang maksimum dari
MB. Hal yang sama dilakukan untuk larutan CR.
Pengaruh Konsentrasi Larutan MB dan CR

Empat buah gelas beker 250 mL diisi 100
mL larutan MB berturut-turut 50, 75, 100, 150
ppm dan ditambahkan komposit ZnO-AA. Gelas
beker dimasukkan ke reaktor. Selanjutnya gelas
beker diradiasi dengan lampu UV selama 2 jam,
sambil diaduk dengan pengaduk magnetik. Setelah
proses radiasi, suspensi disaring dan filtrat diukur
absorbansinya dengan spektrofotometer UV-Vis
pada panjang gelombang maksimum dari MB. Hal
yang sama dilakukan untuk larutan  CR.

Penentuan konstanta laju reaksi (k)
Absorbansi yang diperoleh pada masing-

masing filtrat pada penentuan waktu optimal
dimasukkan dalam persamaan regresi linear MB
atau CR sehingga konsentrasi filtrat MB atau CR
dapat diketahui. Selanjutnya dibuat grafik
hubungan ln [C] vs t (waktu). Slope kurva
merupakan tetapan laju reaksi (k).
Penentuan Efektivitas Proses Fotodegradasi
Tiga buah gelas beker 100 mL diisi 100 mL
larutan MB 100 ppm atau CR 100 ppm, kemudian
pHnya diatur pada pH optimum. Selanjutnya gelas
beker diradiasi dengan sinar UV selama waktu
optimum (4 jam) sambil diaduk dengan pengaduk
magnetik. Setelah proses radiasi, filtrat masing-
masing gelas beker diukur absorbansinya dengan
spektrofotometer UV-Vis pada panjang gelombang
maksimum dari MB atau CR. Absorbansi yang
diperoleh kemudian dimasukkan ke dalam
persamaan regresi linear larutan MB atau CR,
sehingga diperoleh konsentrasi MB atau CR.
Efektivitas fotodegradasi MB atau CR dengan
bahan fotokatalis komposit ZnO-AA dan sinar UV
dapat ditentukan dengan perhitungan  persentase
degradasi (% D).

HASIL DAN PEMBAHASAN

pH Optimum Proses Fotodegradasi MB dan CR
Gambar 1. memperlihatkan bahwa pH

awal dari zat warna mempengaruhi jumlah zat
warna MB atau CR yang dapat didegradasi oleh
komposit ZnO-AA. Persentase fotodegradasi MB
terbesar terjadi pada pH 11 yaitu sebesar 98,02%.
Semakin tinggi nilai pH semakin banyak ion
hidroksida yang terdapat dalam larutan sehingga
jumlah radikal hidroksi  (·OH ) yang terbentuk
melalui proses oksidasi ion OH- oleh hole juga
semakin meningkat.  Semakin banyak radikal
hidroksi yang terbentuk mengakibatkan semakin
banyak MB yang terdegradasi (Qourzal et. al.
2009). Mekanisme reaksinya dapat dijelaskan
sebagai berikut (Attia et. al., 2007; Lachheb et.
al., 2002).
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Gambar 1. Pengaruh pH awal MB dan CR terhadap kemampuan fotodegradasi komposit ZnO-AA

Selain itu, secara teori permukaan ZnO di
atas pH 9 (kondisi alkali) bermuatan negatif
sehingga zat warna yang bermuatan positif akan
lebih mudah teradsorpsi pada permukaan ZnO
pada kondisi alkali ( Ali and Siew, 2008). MB
yang merupakan salah satu zat warna yang
bermuatan positif (kation) dalam penelitian ini
terdegradasi dengan persentase degradasi terbesar
pada kondisi alkali yaitu pada pH 11. Keadaan ini
menunjukkan bahwa fotodegradasi MB efektif
pada kondisi alkali. Hasil penelitian yang
dilakukan oleh  Madhu et. al. (2007) juga
memperlihatkan bahwa persentase degradasi
semakin besar dengan kenaikan pH larutan.

Pada pH diatas 11 MB mengalami
pergeseran panjang gelombang dari panjang
gelombang 664,2 nm menjadi 590,6 nm.
Penambahan pH 12 ini MB mengalami perubahan
struktur dan ikatan terkonjugasinya berkurang,
sehingga terjadi pergeseran panjang gelombang ke
arah panjang gelombang yang lebih pendek. Pada
pH 12, jika dilakukan pengukuran absorbansi pada
 664,2 nm maka absorbansi MB yang terukur
tidak menunjukkan konsentrasi yang sebenarnya.

Hal yang sebaliknya terjadi pada
fotodegradasi CR. PH optimum proses
fotodegradasi CR dengan komposit ZnO-AA
terjadi pada kondisi asam yaitu pada pH 5 yang
memberikan persentase fotodegradasi tertinggi
yaitu 99,93%. Pada pH basa (alkali) permukaan
ZnO akan bermuatan negatif (Ali and Siew, 2008),

sehingga CR yang merupakan zat warna anionik
(yang bermuatan negatif)  kurang teradsorpsi pada
permukaan ZnO yang bermuatan sama. Hal ini
mengakibatkan CR kurang efektif terdegradasi
dalam suasana basa.

Waktu Optimum Fotodegradasi MB dan CR
Penentuan waktu optimum  fotodegradasi

dilakukan pada pH optimum yang telah diperoleh.
Hasil penentuan waktu optimum fotodegradasi MB
dan CR oleh komposit ZnO-AA diperlihatkan pada
Gambar 2.

Dari Gambar 2 terlihat dengan meningkat-
kan waktu fotodegradasi maka persentase
fotodegradasi juga semakin bertambah. Persentase
fotodegradasi meningkat tajam pada waktu awal
dan peningkatannya menurun seiring dengan
bertambahnya waktu fotodegradasi. Untuk kedua
zat warna MB dan CR, persentase fotodegradasi
setelah 4 jam proses fotodegradasi mengalami
peningkatan yang tidak berarti (cenderung
konstan). Hal ini berarti bahwa waktu optimum
fotodegradasi MB dan CR terjadi pada waktu 4
jam.

Pengaruh Konsentrasi Zat Warna MB dan CR
Hasil fotodegradasi Zat warna MB dan CR

pada beberapa konsentrasi yang berbeda
menggunakan Fotokatalis Komposit ZnO-AA
diperlihatkan pada Gambar 3
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Gambar 2. Pengaruh waktu terhadap persentase fotodegradasi MB dan CR oleh komposit ZnO-AA

Gambar 3. Kurva persentase fotodegradasi pada variasi  konsentrasi MB dan CR

Gambar 3 memberikan informasi bahwa
pada konsentrasi 50 dan 75 ppm, zat warna MB
dan CR yang terdegradasi 100%,  pada konsentrasi
100 ppm terdegradasi mendekati 100%.
Sementara pada konsentrasi 150 ppm masih cukup
banyak jumlah zat warna baik MB maupun CR
yang tidak terdegradasi sehingga masih
menyisakan warna yang cukup terang pada larutan
setelah proses fotodegradasi. Pada konsentrasi 100
ppm, MB yang terdegradasi 99,7 % dan CR 99%,
sedangkan pada konsentrasi 150 ppm MB yang
terdegradasi 98,3% dan CR 96,4%.

Gambar 3 juga menjelaskan jika semakin
tinggi konsentrasi awal MB ataupun CR maka
semakin kecil persentase degradasinya, terlihat

dari terjadinya penurunan persentase degradasi
dari MB dan CR 100 ppm ke 150 ppm. Hal ini
terjadi karena zat warna dengan konsentrasi lebih
tinggi memiliki jumlah molekul yang lebih banyak
sehingga  memerlukan jumlah radikal hidroksida
yang lebih banyak. Dalam penelitian ini massa dari
fotokatalis dan intensitas sinar UV tetap, sehingga
jumlah radikal hidroksida yang dihasilkan oleh
fotokatalis juga tetap.  Akibatnya akan terjadi
kekurangan radikal hidroksida yang berfungsi
untuk mengoksidasi zat warna MB dan CR  .
Penelitian yang dilakukan oleh Abdollahi (2011);
Ling et. al., (2004) dan Zhuo et. al,. (2008), juga
menyebutkan persentase degradasi berkurang
dengan kenaikan konsentrasi.
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Laju  Fotodegradasi  MB  dan  CR Mengguna-
kan  Komposit ZnO-AA.

Fotodegradasi MB  dan CR  mengikuti
kinetika reaksi orde 1, yang persamaan lajunya
adalah (Dogra and Dogra, 1984) :

ln [C] = ln [C]0 – kt

Keterangan :
[C]o = konsentrasi zat warna pada saat awal (t

= 0)
[C]o = konsentrasi zat warna pada saat t waktu

penyinaran
k = tetapan laju fotodegradasi
T = Waktu

Dari persamaan kurva ln [C] terhadap t
merupakan suatu garis lurus. Nilai slope
merupakan negatif tetapan laju fotodegradasi (-k).
Berdasarkan ini maka konsentrasi zat warna yang
tersisa dalam larutan (tidak terdegradasi) akan
dimonitor dengan perubahan waktu radiasi.

Laju fotodegradasi MB dan CR dengan
fotokatalis komposit ZnO-AA dibuat dengan
mengalurkan antara waktu radiasi zat warna (jam)
sebagai sumbu x dengan ln konsentrasi zat warna
yang tersisa dalam larutan (ln C) sebagai sumbu y,
seperti  yang  diperlihat pada Gambar 4.

Kurva laju fotodegradasi MB dan CR = -
0.8316x + 2,7747 sedangkan untuk CR adalah y =
-1,4938x + 3,6828. Nilai slope dari persamaan laju
merupakan negatif dari konstanta laju
fotodegradasi (-k). Dengan demikian, nilai tetapan
laju fotodegradasi untuk zat warna MB dan CR
dengan komposit ZnO-AA berturut-turut adalah
0,8316 dan 1,4938 jam-1.  Kecepatan fotodegradasi
zat warna CR oleh komposit ZnO-AA lebih cepat
hampir 2 kalinya dibandingan dengan kecepatan
fotodegradasi zat warna MB.

Efektivitas Fotodegradasi MB dan CR
Menggunakan Komposit ZnO-AA

Persentase degradasi dari MB 100 ppm
maupun CR 100 ppm dengan menggunakan
fotokatalis komposit ZnO-AA pada kondisi
optimum hampir mendekati 100%. Hal ini
membuktikan bahwa komposit ZnO-AA sangat
efektif dalam mendegradasi zat warna MB dan CR.
Sementara penelitian yang sebelumnya telah
dilakukan oleh Diantariani, dkk. (2014)  MB
terdegradasi sebesar 96,68% dengan fotokatalis
ZnO dan penelitian Widiantini (2010) yang
mendegradasi CR dengan fotokatalis ZnO,
memberikan persentase degradasi (92,89  0,19)
%.

Gambar 4. Kurva laju fotodegradasi MB dan CR menggunakan komposit ZnO-Arang Aktif
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Arang aktif yang dicampurkan pada katalis
ZnO memberikan kontribusi yang besar dalam
mempercepat proses fotodegradasi. Arang aktif
berfungsi mentransfer molekul zat warna
methylene MB atau CR ke permukaan katalis ZnO
sehingga degradasi menjadi lebih optimal. Arang
aktif ini menyediakan luar permukaan yang cukup
besar untuk penyerapan zat warna MB dan CR,
sehingga zat warna tersebut lebih terkonsentrasi
pada permukaan fotokatalis ZnO. Hal ini
mengakibatkan zat warna lebih mudah dan lebih
cepat didegradasi oleh radikal hidroksi yang
terdapat pada permukaan fotokatalis ZnO.

SIMPULAN DAN SARAN

Simpulan
Dari penelitian yang telah dilakukan dapat

disimpulkan bahwa proses fotodegradasi
methylene blue (MB)  secara optimal oleh
komposit ZnO-AA terjadi pada kondisi basa yaitu
pH 11, sedang congo red (CR) pada kondisi asam
yaitu pH 5. Sementara waktu radiasi sinar UV
optimum proses fotodegradasi kedua zat warna
MB dan CR adalah 4 jam. Semakin tinggi
konsentrasi awal MB ataupun CR maka semakin
kecil persentase fotodegradasinya. Nilai tetapan
laju fotodegradasi untuk zat warna MB dan CR
dengan komposit ZnO-AA berturut-turut adalah
0,8316 dan 1,4938 jam-1.  Fotokatalis komposit
ZnO-AA efektif dalam mendegradasi zat warna
MB dan CR dengan persentase degradasi berturut-
turut sebesar (99,400,23)% dan (99,610,24)%.

Saran
Dari penelitian yang telah dilakukan

disarankan untuk mengkaji penggunaan komposit
ZnO/arang aktif untuk mendegradasi limbah
organik yang lain selain pewarna.
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