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ABSTRAK

Nama : Gefin Yesya

Program Studi  : Teknik Kimia

Judul : Peningkatan Kinerja Kitosan dengan Penambahan
Praseodimium sebagai Adsorben lon Fluorida dalam Air
Minum.

Kelebihan kandungan ion fluorida dalam air berpotensi mencemari badan air
terutama apabila badan air tersebut digunakan sebagai bahan baku air minum.
Dengan mengkonsumsi air minum yang memiliki kandungan ion fluorida berlebih
dapat menyebabkan berbagai macam masalah kesehatan seperti fluorosis gigi dan
tulang. Pada penelitian ini, kitosan telah dimodifikasi dengan penambahan
praseodimium (Pr3+) sebagai adsorben untuk menyerap ion fluorida dalam air
minum. Penambahan praseodimium bertujuan untuk meningkatkan kinerja
penyerapan ion fluorida oleh kitosan. Dari hasil karakterisasi FTIR diketahui
keberadaan praseodimium yang berikatan dengan gugus aktif pada kitosan dan
hasil SEM-EDX juga membuktikan adanya praseodimium yang terikat pada
permukaan kitosan. Proses adsorpsi dilakukan dengan menggunakan larutan ion
fluorida 20 mg/L pada pH 7. Kondisi optimum untuk /oading praseodimium
dalam kitosan diperoleh pada konsentrasi praseodimium sebesar 1 g/L. dengan
efisiensi adsorpsi ion fluorida sebesar 72% dan kapasitas adsorpsi 7,2 mg/g. Pada
uji adsorpsi diperoleh waktu kontak optimum antara adsorbat dengan adsorben
berlangsung selama 60 menit dengan jumlah adsorben yang ditambahkan sebesar
0,1 g. Adanya anion kompetitor seperti CI, NO3,COs~ dan SO,* menyebabkan
menurunnya efisiensi penyerapan ion fluorida menjadi 68,65%, 64,75%, 33,50%
dan 58,70%. Model isoterm adsorpsi yang sesuai adalah isoterm Langmuir dan
kinetika adsorpsi mengikuti pseudo orde kedua.

Kata Kunci : Kitosan, Praseodimium, Adsorpsi, lon Fluorida
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ABSTRACT

Nama : Gefin Yesya
Program Studi  : Chemical Engginering
Judul : Increasing Performance of Chitosan by Addition

Praseodymium as Adsorbent Flouride Ion in Drinking Water

Excess content of fluoride ion in water potentially polluted the water bodies
especially if water bodies are used as raw material for drinking water. Consuming
drinking water that contains excess fluoride ion can cause a wide range of health
problems such as dental fluorosis and bone. In this study, chitosan has been
modified by the addition of praseodymium (Pr3+) as an adsorbent to absorb
fluoride ions in drinking water. The addition of praseodymium aims to improve
the performance of fluoride ion uptake by chitosan. The result from FTIR
characterization, note the presence of praseodymium binds to the active group on
chitosan and SEM-EDX results also prove the existence of praseodymium on the
surface of chitosan. Adsorption process is done using fluoride ion solution 20
mg/L at pH 7. The optimum conditions for loading of praseodymium on chitosan
obtained at concentrations of praseodymium 1 g/L for efficiency adsorption of
fluoride ion by 72% and the adsorption capacity of 7.2 mg/g. In the adsorption test
obtained the optimum contact time between adsorbate with adsorbent lasted for 60
minutes with the amount of adsorbent was added at 0.1 g. Presence of competitor
anions such as CI, NOg',CO32' dan SO42' were caused decrease in the efficiency
adsorption of fluoride ion to be 68.65%, 64.75%, 33.50% and 58.70%. The best-
fit adsorption model adsorption isotherms are Langmuir isotherm and the
adsorption kinetics followed pseudo second order.

Keyword : Chitosan, Praseodymium, Adsorption, Fluoride Ion
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BAB 1
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Keberadaan ion fluorida dalam air dapat terjadi secara alami maupun
dalam jumlah yang terkontrol. Peningkatan kandungan ion fluorida dalam air
dapat disebabkan oleh akivitas manusia maupun Industri. Kandungan ion fluorida
dalam air dalam jumlah besar disebabkan oleh buangan industri yang dihasilkan
dari berbagai macam industri, diantaranya adalah industri peleburan alumunium
dan pupuk (Kau et al., 1998). Kelebihan kandungan ion fluorida dalam air ini
berpotensi mencemari badan air, terutama apabila badan air tersebut digunakan
sebagai bahan baku air minum. Dengan mengkonsumsi air minum yang memiliki
kandungan ion fluorida berlebih dapat menyebabkan berbagai macam masalah
kesehatan seperti fluorosis gigi dan tulang (Meenakshi and Maheshwari, 2006).
Menurut The World Health Organization (WHO), konsentrasi ion fluorida
maksimum yang dapat diterima dalam air minum berada pada kisaran di bawah
1,5 mg/L (Yao et al., 2009).

Berdasarkan pertimbangan di atas, pengolahan terhadap kandungan ion
fluorida dalam air minum yang melebihi batas maksimal untuk dikonsumsi perlu
dilakukan (Jagtap et al., 2011). Beberapa metode telah digunakan untuk
mengurangi konsentrasi ion fluorida dalam air minum, seperti dengan
menggunakan proses presipitasi, elektrolisis, membran, resin pertukaran ion dan
adsorpsi telah diwji untuk mengurangi kelebihan ion fluorida dalam air minum dan
industri limbah cair dengan efisiensi yang cukup tinggi (Zhou et al., 2004). Resin
pertukaran ion secara luas digunakan untuk menghilangkan kandungan ion
fluorida dalam air dengan efisiensi yang tinggi, akan tetapi metode ini memiliki
kelemahan utama yaitu hanya dapat digunakan untuk pengolahan air dalam
volume kecil dan memerlukan waktu reaksi yang lebih lama (Ergun et al., 2008).
Meskipun metode lain telah berhasil mengurangi konsentrasi ion fluorida ke
tingkat yang dapat diterima, akan tetapi metode adsorpsi merupakan metode yang

paling tepat digunakan untuk menghilangkan ion fluorida dalam air minum,

1 Universitas Indonesia
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karena metode ini lebih besar aksesibilitas, ekonomis dan juga memiliki efisiensi
yang cukup tinggi (Jagtap et al., 2009).

Saat ini, metode adsorpsi merupakan metode yang paling banyak
digunakan untuk mengurangi konsentrasi ion fluorida dalam air minum (Zhou et
al., 2004). Beberapa pendekatan telah dipelajari untuk memperoleh adsorben yang
efektif dan murah. Coetzee et al. (2003) telah berhasil mengkaji penggunaan tanah
liat yang mengandung oksida besi, aluminium dan silikon sebagai adsorben untuk
adsorpsi ion fluorida (Coetzee et al., 2003). Baru-baru ini banyak penelitian yang
mencoba untuk menemukan jenis adsorben yang lebih bersahabat dan aman bagi
kesehatan, salah satunya adalah penggunaan adsorben yang mengandung polimer
alam, seperti kitosan yang diperoleh dari limbah pengolahan hasil laut (Crini,
2005).

Kitosan, telah banyak digunakan sebagai adsorben untuk menghapus
logam-logam berbahaya dengan mekanisme penyerapan (Li ef al., 2001). Material
ini memiliki sifat yang unik seperti, biokompatibilitas, non toksisitas dan proses
sintesisnya yang murah. Selain itu, bahan ini memiliki gugus fungsi seperti,
hidroksil, amina dan amida dalam rantai polimernya yang mendukung
kemampuan kitosan sebagai pengikat ion fluorida (Crini, 2005). Akan tetapi,
walaupun kitosan memiliki daya adsorpsi yang tinggi, material ini masih sulit
digunakan sebagai adsorben secara langsung, karna memiliki daya apung dan
mengembang yang tinggi (Dultz, 2005).

Oleh karena itu untuk meningkatkan kinerja adsorpsi dari kitosan dapat
dilakukan dengan penambahan unsur pendukung ke dalam material tersebut. Dari
penelitian sebelumnya, terbukti kitosan yang dimodifikasi dengan logam-logam
trivalen seperti alumunium, magnesium dan titanium dapat meningkatkan kinerja
kitosan untuk adsorpsi ion fluorida. Mekanisme penyerapannya melibatkan
kontak di mana ion fluorida yang diikat melalui pertukaran ion atau reaksi kimia
(Islam & Patel, 2007). Pada tahun 2006, beberapa peneliti telah mempelajari
adsorpsi ion fluorida menggunakan partikel magnetik-kitosan dari larutan cair
dalam sistem batch (Ma et al., 2007).

Berdasarkan uraian diatas, maka pada penelitian ini dilakukan sintesis

material yang digunakan sebagai adsorben untuk menyerap kandungan ion

Universitas Indonesia

Peningkatan kinerja..., Gefin Yesya, FT Ul, 2012



fluorida dalam air minum dengan menggunakan kitosan yang dimodifikasi dengan
ion praseodimium (Pr’"). Praseodimium merupakan lantanida yang memiliki ion
trivalen yang mampu berikatan dengan kitosan, sehingga kinerja kitosan sebagai
adsorben akan semakin meningkat. Pada penelitian ini akan ditentukan kondisi
optimum adsorben terhadap jumlah praseodimium yang ditambahkan ke dalam
kitosan dengan memvariasikan jumlah praseodimium. Selain itu juga akan
diperhitungkan pengaruh dari beberapa faktor fisika dan kimia pada proses
adsorpsi. Sehingga dari hasil penelitian ini diharapkan akan diperoleh kondisi
optimum kitosan-praseodimium sebagai adsorben untuk penghilangan konsentrasi

ion fluorida dalam air minum.

1.2 Perumusan Masalah
Berdasarkan latar belakang diatas, maka dapat dirumuskan masalah yang
akan dipelajari pada penelitian ini, yaitu :

1. Bagaimana pengaruh penambahan praseodimium terhadap kinerja
kitosan sebagai adsorben untuk menyerap ion fluorida?

2. Bagaimana kondisi optimum penurunan konsentrasi ion fluorida yang
terjadi dengan menggunakan kitosan-praseodimium?

3.  Model isoterm dan kinetika adsorpsi apakah yang sesuai dengan

penelitian yang dilakukan?

1.3 Tujuan Penelitian

Adapun tujuan yang ingin dicapai dari penelitian ini adalah :

1. Memperoleh material kitosan-praseodimium yang akan digunakan
sebagai adsorben pada proses adsorpsi ion fluorida.

2. Mengetahui pengaruh penambahan praseodimium pada kitosan untuk
adsorpsi ion fluorida.

3. Mengetahui pengaruh waktu kontak, dosis adsorben, konsentrasi awal
ion fluorida dan anion kompetitor terhadap adsorpsi ion fluorida.

4. Mengetahui model isoterm adsorpsi dan kinetika adsorpsi yang sesuai.
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1.4

1.5

Batasan Masalah

. Proses adsorpsi menggunakan sistem batch.

. Konsentrasi awal larutan ion fluorida yang digunakan adalah sebesar

20 mg/L dan kondisi larutan dijaga tetap pada pH 7 .

. Material yang diperoleh dikarakterisasi menggunakan Fourier Transform

Infra Red (FTIR) dan Scanning Electron Microscope & Energy
Dispersive X-ray (SEM-EDX)

. Penentuan konsentrasi ion fluorida dilakukan dengan menggunakan ion

selective electrode (ISE).

Sistematika Penulisan

Sistematika penulisan dari makalah ini adalah sebagai berikut:

BAB I PENDAHULUAN

berisi pendahuluan yang terdiri atas latar belakang, rumusan masalah,
tujuan penelitian, batasan masalah dan sistematika tulisan.

BAB II TINJAUAN PUSTAKA

berisi tentang informasi dan teori-teori yang mendukung penelitian.

BAB III METODOLOGI PENELITIAN

berisi tentang diagram alir penelitian, peralatan, bahan dan prosedur yang
digunakan dalam penelitian, serta teknik pengambilan dan pengolahan
data penelitian.

BAB IV HASIL DAN PEMBAHASAN

berisi tentang hasil penelitian dan analisis terhadap hasil penelitian
tersebut.

BAB V KESIMPULAN

berisi tentang kesimpulan penelitian.

DAFTAR PUSTAKA
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BAB 2
TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Kitin

Kitin termasuk golongan polisakarida yang mempunyai bobot molekul
tinggi dan mempunyai molekul polimer berantai lurus dengan nama lain -1,4-2-
asetamida-2-dioksi-D-glukosa atau N-asetil-D-glukosamin dengan rumus molekul
(CsHi3NOs),. Kitin merupakan N-glukosamin yang terdeasetilasi sedikit dan
berupa zat padat yang tidak berbentuk (amorphous), tidak larut dalam air, asam
organik encer, alkohol dan pelarut organik lainnya, tetapi larut dalam asam
mineral yang pekat (Praptowidodtro, 1998). Gambar 2.1 menunjukkan struktur

kimia dari senyawa kitin.

Q'."
H

(o
s
CH,

Gambar 2.1 Struktur Kimia Kitin (Kamble ef a/., 2006)

Kitin terdapat dalam jumlah besar dari krustasea kerang, yang merupakan
limbah produk dari pengolahan hasil laut industri, senyawa ini biasanya dijadikan
sebagai sumber untuk kitosan. Kitin dapat diperoleh dari kulit sotong, kulit udang,
kulit kepiting dan cangkang blangkas. Kulit udang mengandung protein (25% -
40%), kitin (15% - 20%), dan kalsium karbonat (45% - 50%). Kulit kepiting
mengandung protein (15,6% - 32,2%), dan kalsium karbonat (53,7% - 78,4%).
Isolasi kitin dilakukan dari kulit udang dan kepiting karena mudah diperoleh dan
memiliki kandungan kitin yang cukup banyak (Marganof, 2002).

Umumnya kitin diisolasi melalui rangkaian proses produksi. Pertama,
deproteinasi atau proses penghilangan protein menggunakan basa. Kedua,
demineralisasi atau proses penghilangan mineral menggunakan asam. Ketiga,

dekolorisasi atau proses penghilangan warna menggunakan oksidator atau pelarut
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organik. Pada tahun 2004, Alimuniar dan Zainuddin telah berhasil mengisolasi
kulit udang menjadi kitin. Proses isolasi dimulai dengan pencucian kulit udang
terlebih dahulu dengan air bersih, kemudian direndam dengan NaOH selama 24
jam. Selanjutnya dilakukan pencucian hingga pH netral, proses tersebut dilakukan
dengan merendam kembali kulit udang dalam HCI 2 M selama 24 jam. Setelah itu
dicuci dengan air suling hingga pH netral. Selanjutnya kitin yang dihasilkan
dikeringkan pada suhu kamar (Alimuniar & Zainuddin, 2004).

Kitin merupakan polimer kedua terbesar di bumi selelah selulosa,
senyawa organik ini berwarna putih, keras, dan tidak elastis. Kitin mempunyai
sifat yang mirip selulosa dengan pergantian gugus hidroksil pada posisi C, dengan
gugus asetamida, Keberadaan kitin di alam umumnya terikat dengan protein,
mineral dan berbagai macam pigmen (Sugita et al., 2009). Sifat utama kitin adalah
mudah mengalami degradasi secara biologis dan tidak beracun, rendahnya
reaktivitas kimia dan sangat hidrofobik, karena sifat-sifat tersebut penggunaan

kitin relatif lebih sedikit dibandingkan kitosan dan derivatnya.

2.2 Kitosan

Kitosan ditemukan oleh C. Roughet pada tahun 1859 dengan cara
memasak kitin dengan basa. Perkembangan penggunaan kitin dan kitosan
meningkat pada tahun 1940-an, terlebih dengan makin diperlukannya bahan alami
oleh berbagai industri sekitar tahun 1970-an. Kitosan merupakan produk
deasetilasi kitin. Kualitas dan nilai ekonomi kitosan dan kitin ditentukan oleh
besarnya derajat deasetilasi, semakin tingi derajat deasetilasi semakin tinggi
kualitas dan harga jualnya. Perbedaan antara kitin dan kitosan didasarkan pada
kandungan nitrogennya. Bila nitrogen kurang dari 7%, maka polimer disebut kitin
dan apabila kandungan total nitrogennya lebih dari 7% disebut kitosan. Perbedaan
lainnya antara kitin dan kitosan terdapat dalam derajat deasetilasinya. Kitosan
mempunyai derajat deasetilasi berkisar antara 80-90%, akan tetapi kebanyakan
publikasi menggunakan istilah kitosan apabila derajat deasetilasi lebih besar 70%
(Kaban, 2009).

Kitosan berwujud padatan amorf putih yang bersifat tidak larut dalam air

tetapi sedikit larut dalam HCI, HNO;, H;PO4 dan di samping itu, kitosan juga
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bersifat polielektrolit sehingga dapat dengan mudah berinteraksi dengan zat-zat

organik lainnya seperti protein. (Marganof, 2002).

2.2.1  Struktur Kitosan

Kitosan merupakan kopolimer kationik dari 2-glukosamin dan N-asetil-2-
glukosamin dengan rumus umum (C¢H;NOy), yang mempunyai berat molekul
rata-rata 120.000 (Jagtap et al., 2009). Atom nitrogen pada gugus amina
menyediakan pasangan elektron bebas yang dapat bereaksi dengan kation logam.
Pada pH asam, gugus amina terprotonasi sehingga meningkatkan kelarutan
kitosan yang bersifat tidak larut dalam pelarut alkali dan pada pH netral (Bernkop
et al., 2004). Struktur kimia kitosan dicirikan oleh derajat deasetilasi (DA)
ditunjukkan pada Gambar 2.2 berikut ini.

H |:H-‘.:|!'

Gambar 2.2 Sruktur Kimia Kitosan (Kamble ef al., 2006)

Pembetukan kitosan pada dasarnya sangat dipengaruhi oleh kondisi
operasi pada saat sintesis, hal ini karena kondisi operasi seperti suhu, akan
mempengaruhi jumlah deasetilasi yang terjadi. Derajat deasetilasi yang terjadi
pada proses sintesis kitosan akan menentukan jumlah gugus amina bebas dalam
rantai polimer kitosan. Gugus amina dalam kitosan ini menyebabkan kitosan
bermuatan positif, selain gugus amina bebas, kitosan juga memiliki gugus

hidroksil (Lee et al., 2009).

2.2.2  Sifat dan Kegunaan Kitosan
Dengan keberadaan gugus amina bebas dan hidroksil, menjadikan
kitosan sebagai polisakarida yang reaktif untuk adsorpsi dan dapat berinteraksi

dengan molekul yang bermuatan negatif. Sifat alami dari kitosan dapat dibagi
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menjadi dua sifat besar yaitu, sifat biologi dan kimia yang dapat dilihat pada

Tabel 2.1.
Tabel 2.1 Sifat Biologi dan Kimia Kitosan

Sifat Biologi Sifat Kimia
1. Biokompatibel : tidak mempunyai Polimer poliamin berbentuk linear
efek samping, tidak beracun, tidak 2. Berat molekul tinggi, densitas

[um—

dapat dicerna tinggi, viskositas bervariasi
2. Biodegradabel, mudah diuraikan 3. Dapat dimodifikasi secara kimia
oleh mikroba 4. Mempunyai gugus amino aktif,
3. Anti kanker dapat mengkhelat beberapa logam
4. Anti Kolesterol 5. Kerapatan muatan tinggi pada pH <
5. Hemostatik, fungistatik, 6,5
spermisidal, antitumor,
antikolesterol

Kitosan telah digunakan di berbagai bidang industri seperti industri
makanan aditif, kosmetik, material pertanian, dan untuk anti bakterial. Kitosan
juga sering digunakan sebagai adsorben pada ion logam dan spesies organik. Hal
ini disebabkan oleh adanya gugus amina dan gugus hidroksil dari rantai kitosan
yang dapat dijadikan sebagai tempat untuk berkoordinasi dan bereaksi (Lee ef al.,
2009). Atom nitrogen pada gugus amina menyediakan pasangan elektron bebas
yang dapat bereaksi dengan kation logam. Pada pH asam, gugus amina
terprotonasi sehingga meningkatkan kelarutan kitosan yang bersifat tidak larut

dalam pelarut alkali dan pada pH netral (Bernkop et al., 2004).

2.3 Praseodimium

Praseodimium merupakan jenis logam dari golongan lantanida yang
memiliki lambang Pr dan nomor atom 59. Lantanida memiliki sifat fisik yang
sangat mirip dan sukar dipisahkan satu sama lain. Sejak tahun 1960-an, dengan
adanya metode ekstraksi pelarut menggunakan tributilfosfin oksida, unsur-unsur
lantanida menjadi mudah didapat dan mulai banyak dimanfaatkan, tidak hanya
untuk riset dasar tetapi juga dalam material seperti dalam paduan logam, katalis,
laser, tabung sinar katoda dan sebagainya. Begitu juga dengan praseodimium,
logam ini tidak ditemukan dalam keadaan bebas melainkan berbentuk senyawa

komplek. Pada tahun 1885, kimiawan Austria Baron Carl Auer von Welsbach
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memisahkan didimium menjadi dua garam dengan warna yang berbeda, yaitu
praseodimium dan neodimium.

Praseodimium termasuk kedalam unsur blok-f yang berarti bahwa kulit
elektronnya terisi sampai orbital 4f. Secara umum struktur elektron dari unsur
golongan lantanida adalah [Xe]6s?4f". Dimana praseodimium memiliki tingkat
oksidasi utama +3 selain +2 dan +4. Logam ini sangat lembut dan berwarna
keperakan, terlalu reaktif jika ditemukan dalam bentuk asli dan jika bereaksi
dengan udara akan membentuk lapisan oksida hijau. Logam yang berwarna
kuning kehijauan ini mudah larut dalam larutan air dan termasuk dalam jenis
logam lantanida yang tidak beracun (Jackson, 2000). Banyak industri
menggunakan praseodimium sebagai media untuk menyaring cahaya kuning dari

sumber cahaya.

24 Ion Fluorida

Ion fluorida adalah bentuk tereduksi fluor, merupakan elemen yang
paling ringan dan paling reaktif dalam kumpulan halogen. Fluor adalah elemen
yang paling elektronegatif dari semua elemen yang mempunyai kecenderungan
kuat untuk menjadi ion fluorida (F°) didalam larutan. Oleh karena itu ion fluorida
ditemukan sebagai fluor pada kerak bumi dengan kisaran 0.06-0.09 persen. lon
fluorida dijumpai pada konsentrasi yang signifikan pada berbagai mineral
termasuk batu fosfat, cryolite, apatit, mica, hornblende dan lain-lain.

Kedua senyawa organofluorin dan anorganik yang mengandung unsur
fluor kadang-kadang disebut fluorida. Fluor seperti halida lainnya, adalah ion
monovalen. Senyawa ini sering memiliki sifat yang relatif berbeda dengan halida
lainnya. Secara struktural dan sampai batas kimia tertentu ion fluorida menyerupai
ion hidroksida. Ion fluorida ditemukan secara alami dalam konsentrasi rendah
dalam air minum dan makanan. Air dengan sumber-sumber bawah tanah lebih

mungkin untuk memiliki kandungan ion fluorida yang lebih tinggi.

2.4.1 Efek yang ditimbulkan Ion Fluorida dalam Air Minum
Ion fluorida bermanfaat untuk memberikan kekerasan dan daya tahan

pada enamel gigi dan mencegah terjadinya karies gigi. lon fluorida yang
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dipercaya berguna mencegah karies gigi ini dapat juga membahayakan kesehatan
jika digunakan dalam jumlah melebihi dosis normal yang telah ditetapkan.
Tergantung pada konsentrasi dan durasi penyerapannya pada tubuh secara terus
menerus, dampak dari kandungan ion fluorida dalam air minum dapat bermanfaat
atau merugikan umat manusia. Ion fluorida dalam air minum memiliki rentang
konsentrasi yang kecil akan memberikan manfaat bagi kesehatan manusia. Telah
ditetapkan bahwa keberadaan sekitar 1 mg/L dari ion fluorida dalam air minum
akan membantu untuk mencegah kerusakan gigi pada anak-anak, mengurangi
insiden karies dan kavitasi pada gigi (Mohapatra ez al., 2009). Efek yang dapat
ditimbulkan pada tubuh terhadap konsumsi ion fluorida dalam air dapat dilihat

pada Tabel 2.2 berikut ini.

Tabel 2.2 Efek Kandungan Ion Fluorida Dalam Air Minum

Konsentrasi Ion Dampak pada kesehatan
fluorida (mg/L)
<0,5 Mencegah karies gigi
0,5-1,5 Batas maksimal konsumsi fluorida
1,5-4,0 Fluorois pada gigi
4,0-10 Fluorosis pada gigi dan tulang
> 100 Fluorosis fatal

Sumber : (Mohapatra et al., 2009)

Dari Tabel 2.2 dapat dilihat asupan ion fluorida dalam tubuh akan
merugikan kesehatan manusia jika sudah berada pada konsentrasi diatas 1,5 mg/L.
Ini tidak hanya mempengaruhi gigi dan tulang tetapi akumulasi dalam jangka
waktu panjang dapat menyebabkan kanker, (osteosclerosis tulang rapuh dan
kalsifikasi ligamen) dan juga merupakan indikasi penurunan neurologis pada
manusia (Harrison, 2005). Diperkirakan bahwa lebih dari 200 juta orang seluruh
dunia bergantung pada air minum dengan konsentrasi ion fluorida yang melebihi
pedoman WHO (WHO, 2006). Kontaminasi ion fluorida dalam air tanah telah
diakui sebagai salah satu masalah serius di seluruh dunia (Amini et al., 2008).
Selain arsen dan nitrat, fluorida telah diklasifikasikan sebagai salah satu
kontaminan air untuk konsumsi manusia oleh Organisasi Kesehatan Dunia

(WHO), yang menyebabkan masalah kesehatan dalam skala besar (WHO, 2006).
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Kelebihan kandungan ion fluorida dalam air dapat terjadi melalui dua
cara yaitu secara alami dan karena kegiatan manusia. Secara alami, keberadaan
ion fluorida sering terdapat dalam mineral pada air dan dapat tercuci keluar karena
erosi oleh air hujan, yang menyebabkan kontaminasi air tanah dan permukaan.
Sedangkan dari kegiatan manusia, kontaminasi ion fluorida sering terjadi pada
berbagai kegiatan industri. Industri yang menghasilkan air limbah yang
mengandung konsentrasi ion fluorida tinggi antara lain industri produksi kaca dan
keramik, manufaktur semikonduktor, elektroplating, pembangkit listrik berbahan
bakar batubara, ekstraksi berilium dan produksi pembuatan pupuk (Sun et al.,
2011). Efluen dari industri memiliki konsentrasi ion fluorida yang lebih tinggi dari
pada konsentrasi ion fluorida yang berasal dari perairan alami, mulai dari sepuluh

sampai ribuan mg/L (De la Puente et al., 1997).

2.5 Adsorpsi

Adsorpsi adalah proses akumulasi substansi di permukaan antara dua fase
yang terjadi secara fisika dan kimia, atau proses terserapnya molekul-molekul
pada permukaan eksternal atau internal suatu padatan. Proses adsorpsi ini dapat
terjadi karena adanya gaya tarik molekul-molekul di permukaan adsorben. Proses
adsorpsi sangat cocok untuk memisahkan bahan dengan konsentrasi yang kecil
dari campuran lain yang mengandung bahan dengan konsentrasi tinggi. Adsorpsi
digunakan dalam pengolahan air buangan industri, terutama untuk mengurangi
komponen-komponen organik misalnya warna, fenol, detergen, zat-zat toksik dan
zat-zat organik yang sukar diuraikan (Mc Cabe et al., 1989).

Sesuai dengan jenis ikatan antara bahan yang di adsorpsi dengan
adsorbennya, maka dapat dibedakan antara adsorpsi fisika dan adsorpsi kimia.
Adsorpsi fisika diakibatkan kondensasi molekular dalam kapiler-kapiler dari
padatan. Secara umum, unsur-unsur dengan berat molekul yang lebih besar akan
lebih mudah diadsorpsi. Adsorpsi kimia menghasilkan pembentukan lapisan mono
molekular adsorbat pada permukaan melalui gaya-gaya dari valensi sisa dari
molekul-molekul pada permukaan.

Kecepatan adsorpsi tidak hanya dipengaruhi oleh perbedaan konsentrasi

dan pada luas permukaan adsorben, melainkan juga pada suhu, tekanan (untuk
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gas), ukuran partikel dan porositas adsorben. Juga tergantung pada ukuran

molekul bahan yang akan diadsorpsi dan viskositas campuran yang akan

dipisahkan (cairan atau gas). Pemilihan proses adsorpsi yang digunakan untuk

pemisahan disesuaikan kondisi agregasi campuran yang akan dipisahkan (padat,

cair, gas), konsentrasi bahan yang akan dipisahkan, adsorben yang paling cocok,

metode regenerasi yang diperlukan maupun pertimbangan ekonominya.

Proses adsorpsi meliputi tiga tahap yaitu :

e Pergerakan molekul - molekul adsorbat menuju permukaan adsorben.

e Penyebaran molekul molekul adsorbat ke dalam rogga - rongga adsorben.

e Penarikan molekul - molekul adsorbat oleh permukaan aktif membentuk
ikatan yang berlangsung sangat cepat.

Adsorpsi oleh zat padat ditandai oleh hal- hal sebagai berikut :

a) Adsorpsi bersifat selektif, artinya suatu adsorben dapat menyerap banyak
sekali suatu zat, tetapi tidak menyerap zat-zat tertentu.

b) Kecepatan adsorpsi berkurang seiring dengan semakin banyaknya zat yang
diserap.

¢) Jumlah zat yang diserap tergantung temperatur, semakin jauh jarak antara
temperatur penyerapan dari temperatur kritis, maka semakin sedikit jumlah

zat yang diserap.

2.5.1  Adsorben

Adsorben adalah bahan padat dengan luas permukaan dalam yang sangat
besar. Permukaan yang luas ini terbentuk karena banyaknya pori yang halus pada
padatan tersebut. Biasanya luasnya berada dalam orde 200-1000 m*/g adsorben,
dengan diameter pori 0,0003-0,002 pm. Disamping luas spesifik dan diameter
pori, maka kerapatan dan distribusi ukuran partikel maupun kekerasannya
merupakan data karakteristik yang penting dari suatu adsorben. Tergatung pada
tujuan penggunaanya, adsorben dapat berupa granular (dengan ukuran butir
sebesar beberapa mm) atau serbuk (khusus untuk adsorpsi campuran cair).
Beberapa bahan yang dapat digunakan sebagai adsorben di antaranya yaitu :

karbon aktif, silika gel, dan zeolit (Mc Cabe et al., 1989).
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Jumlah zat yang diadsorpsi pada permukaan adsorben merupakan proses
berkesetimbangan, sebab laju peristiwa adsorpsi disertai dengan terjadinya
desorpsi. Pada awal reaksi, peristiwa adsorpsi lebih dominan dibandingkan
dengan peristiwa desorpsi, sehingga adsorpsi berlangsung cepat. Pada waktu
tertentu peristiwa adsorpsi cenderung melambat, dan sebaliknya laju desorpsi
cenderung meningkat. Waktu ketika laju adsorpsi adalah sama dengan laju
desorpsi disebut sebagai keadaan berkesetimbangan.

Pada keadaan berkesetimbangan tidak teramati perubahan secara
makroskopis. Waktu tercapainya keadaan kesetimbangan adsorpsi melalui
mekanisme fisika lebih cepat jika dibandingkan dengan mekanisme kimia (Mc

Cabe et al., 1989).

2.5.2  Isoterm Adsorpsi

Isoterm adsorpsi merupakan hubungan kesetimbangan antara konsentrasi
dalam fasa fluida dan konsentrasi dalam partikel adsorben. Untuk gas, konsentrasi
ini biasanya dinyatakan dalam persen mol atau tekanan bagian. Untuk zat cair,
konsentrasi itu dinyatakan dalam satuan massa, seperti bagian per sejuta (part per
million, ppm). Konsentrasi adsorbat pada zat padat dinyatakan sebagai massa
yang teradsorpsi per satuan massa adsorben mula-mula Mc Cabe ef al., 1989).

Beberapa contoh bentuk isoterm adsorpsi ditunjukkan dalam grafik
aritmetik pada Gambar 2.3. Isoterm linear mengikuti garis lurus melalui sumbu
koordinat dan kuantitas yang diadsorpsi dalam hal ini sebanding dengan
konsentrasi di dalam fluida. Isoterm yang cembung ke atas dikatakan favorable
karena pemuatan zat padat yang relatif tinggi dengan konsentrasi fluida yang
rendah. Isoterm yang cekung ke atas dikatakan unfavorable karena pemuatan zat
padatnya relatif rendah dan mengakibatkan zona perpindahan massa di dalam
hamparan itu menjadi cukup panjang. Isoterm irreversible mempunyai koefisien
perpindahan massa yang konstan karena laju ¢, ppm perpindahan massa dalam hal
ini sebanding dengan konsentrasi fluida. Isoterm very favorable memberikan hasil
yang hampir sama dengan adsorpsi irreversible, karena konsentrasi keseimbangan
di dalam fluida praktis bernilai nol, sampai konsentrasi zat padat sudah melewati

separuh nilai jenuhnya.
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Gambar 2.3 Beberapa Jenis Isoterm Adsorpsi (Mc Cabe et al., 1989)

Kondisi isoterm digunakan untuk menandakan hubungan antara
konsentrasi adsorbat dan konsentrasi penyerapan dapat terjadi pada temperatur
yang ditentukan (Sawyer et al., 2003). Pada penelitian ini akan dipelajari dua jenis

model isoterm adsorpsi yaitu isoterm Langmuir dan isoterm Freundlich.

2.5.2.1 Isoterm Langmuir

Pada tahun 1918, Langmuir menurunkan teori adsorpsi isoterm dengan
menggunakan model sederhana berupa padatan yang mengadsorpsi gas pada
permukaannya. Teori isoterm Langmuir berlaku untuk adsorpsi kimia dimana
reaksi yang terjadi adalah spesifik dan umumnya membentuk lapisan tunggal
(monolayer). Permukaan adsorbat homogen, artinya afinitas setiap kedudukan
ikatan sama, tidak ada interaksi lateral antar molekul adsorbat dan molekul yang
teradsorpsi terlokalisasi, artinya mereka tidak bergerak pada permukaan.

Isoterm langmuir mempunyai karakteristik utama yang dapat dinyatakan
besarnya dengan nilai konstanta yang disebut parameter equilibrium Ry. Nilsi Ry
menyatakan jenis isoterm. Untuk adsorpsi fisika memilki harga R;=0, sedangkan
untuk adsorpsi kimia memiliki harga Ry berkisar antara 0<R; <1 dan linear R;>1.
Isoterm langmuir ini dapat dimodifikasi guna mengetahui jumlah persaingan yang
terjadi pada saat adsorpsi, dengan cara menambahkan adsorbat dan untuk
adsorben yang mempunyai sistem dengan afinitas yang berbeda (Sawyer et al.,

2003).
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2.5.2.2 Isoterm Freundlich

Merupakan adsorpsi zat terlarut (dari suatu larutan) pada padatan
adsorben merupakan hal yang penting. Aplikasi penggunaan prinsip ini antara lain
penghilangan warna larutan (decolorizing) dengan menggunakan batu apung dan
proses pemisahan dengan menggunakan teknik kromatografi. Jumlah adsorbat
yang terikat oleh adsorben adalah fungsi kedua karakteristik yaitu konsentrasi
adsorbat dan suhu. Jumlah zat yang diserap dihitung berdasarkan fungsi
konsentrasi pada suhu konstan, fungsi ini disebut isoterm. Rumus umum isoterm
yang menyatakan jumlah zat yang diadsorp yaitu isoterm Freundlich (Sawyer et
al., 2003).

Isoterm Freundlich adalah sebuah fungsi empiris yang menyatakan
kesetimbangan adsorpsi dengan konsentrasi solute yang tidak terbatas. Isoterm
Freunslich banyak diasumsikan bahwa isoterm ini menandakan ikatan fisik pada
adsorben. Isoterm Freundlich mengasumsikan bahwa adsorpsi terjadi pada lapisan
heterogen dan lebih banyak lapisan (multilayer). Apabila lapisan adsorbat hanya
satu lapis, isoterm ini biasa dikenal dengan isoterm linier. Fungsi dari isoterm
Freundlich banyak digunakan untuk proses adsorpsi dalam air minum dan air

limbah (Sawyer et al., 2003).

2.5.3 Kinetika Adsorpsi

Seperti halnya kinetika kimia, kinetika adsorpsi juga berhubungan
dengan laju reaksi. Hanya saja, kinetika adsorpsi lebih khusus, yang hanya
membahas sifat penting dari permukaan zat. Kinetika adsorpsi yaitu laju
penyerapan suatu fluida oleh adsorben dalam suatu jangka waktu tertentu.
Kinetika adsorpsi suatu zat dapat diketahui dengan mengukur perubahan
konsentrasi zat teradsorpsi tersebut, dan menganalisis nilai k (berupa
slope/kemiringan) serta memplotkannya pada grafik. Kinetika adsorpsi
dipengaruhi oleh kecepatan adsorpsi. Kecepatan adsorpsi dapat didefinisikan
sebagai banyaknya zat yang teradsorpsi per satuan waktu.

Kinetika adsorpsi menyatakan adanya proses penyerapan suatu zat oleh
adsorben dalam fungsi waktu. Adsorpsi terjadi pada permukaan zat padat karena

adanya gaya tarik atom atau molekul pada permukaan zat padat. Molekul-molekul
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pada permukaan zat padat atau zat cair, mempunyai gaya tarik ke arah dalam
karena tidak ada gaya-gaya lain yang mengimbangi. Adanya gaya-gaya ini
menyebabkan zat padat dan zat cair mempunyai gaya adsorpsi. Model kinetika
adsorpsi yang biasa digunakan pada adsorpsi ion fluorida antara lain pseudo orde

pertama dan pseudo orde kedua (Yao et al., 2009).

2.5.4 Tipe-Tipe Sistem Adsorpsi

Sistem adsorpsi dapat dibagi menjadi dua antara lain :

a. Cara Batch

Cara batch biasanya menggunakan bejana, air limbah atau air minum
yang akan digunakan untuk pengujian ditempatkan di dalam bejana. Air yang
akan di uji tersebut diaduk bersamaan dengan adsorben dengan waktu dan
kecepatan pengadukan yang telah ditentukan. Selanjutnya proses adsorpsi
dibiarkan hingga mencapai kesetimbangan. Sistem batch biasa digunakan, apabila
sampel air yang diuji tidak dalam volume yang relatif besar. Selain itu proses ini
juga sering digunakan untuk proses pejernihan air (Mc Cabe et al, 1989).

b. Cara Kolom

Cara kolom dilakukan dengan menggunakan silinder vertikal atau
horizontal. Air limbah yang akan diuji dialirkan secara terus-menenrus ke dalam
suatu kolom adsorpsi. Sistem kolom ini sangat luas penggunaannya, terutama
untuk pengolahan limbah cair industri dan cocok untuk pengolahan air limbah
dalam skala besar. proses adsorpsi menggunakan kolom vertikal dilakukan dengan
mengalirkan air dari atas ke bawah dan dari bawah ke atas. Cara vertikal ini dapat
dibagi atas pararel ataupun seri, dan ini juga ditentukan oleh sifat adsorben dan

adsorbatnya (Mc Cabe ef al., 1989).

2.5.5 Adsorpsi Ion Fluorida

Salah satu aplikasi dari adsorpsi adalah penghilangan kandungan ion
fluorida dalam air. Metode adsorpsi banyak digunakan dan menawarkan hasil
yang memuaskan. Metode ini tampaknya menjadi metode yang lebih menarik
untuk menghilangkan kandungan ion fluorida dalam air, selain dalam hal biaya,

kesederhanaan desain dan operasi adsorpsinya yang ringkas. Metode ini telah
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banyak digunakan untuk mengurangi kandungan ion fluorida baik berasal dari air
minum ataupun air limbah dari kegiatan industri.

Secara teoritis, adsorpsi ion fluorida ke partikel padatan biasanya
mengalami tiga langkah penting (Fan et a/, 2003.), antara lain :

- Difusi atau transpor ion fluorida pada permukaan eksternal adsorben dari
solusi massal di seluruh lapisan batas sekitar partikel adsorben, yang disebut
transfer massa eksternal.

- Adsorpsi ion fluorida pada permukaan partikel.

- lon fluorida teradsorpsi mungkin bertukar dengan elemen struktur dalam
partikel adsorben tergantung pada padatan kimia, atau ion-ion fluorida yang
teradsorpsi ditransfer ke permukaan internal untuk bahan berpori (intra
partikel difusi).

Metode adsorpsi pada ion fluorida diteliti untuk mengetahui kapasitas dari
adsorben. Beberapa materi adsorben diuji untuk mencari adsorben yag lebih
efektif dan lebih murah. Adsorben yang digunakan untuk mengurangi kandungan
ion fluorida dari air antara lain adalah alumina, karbon aktif, alumina aktif yang
dilapisi silka gel, kalsit, serbuk abu yang telah diaktivasi dan sebagainya
(Meenakshi & Maheshwari, 2006).

2.6 Analisa sampel

Pada penelitian ini, untuk material kitosan-praseodimium yang dihasilkan
dikarakterisasi menggunakan Fourier-Transform Infra Red (FTIR) dan Scanning
Electron Microscope & Energy Dispersive X-ray Analyzer (SEM-EDX),
sedangkan untuk menentukan kandungan fluorida sisa yang terdapat dalam
sampel dilakukan dengan menggunakan lon Selective Electrode (ISE) untuk ion
fluorida.

2.6.1  Fourier-Transform Infra Red (FTIR)

Prinsip FTIR yaitu radiasi inframerah akan melewati sampel dimana
radiasi akan diserap dan lainnya akan diteruskan melewati transmitan sehingga
menghasilkan suatu spektum serapan di daerah inframerah menyebabkan
terjadinya vibrasi ikatan dalam molekul. Inti dari atom-atom terikat dalam ikatan

kovalen. Jika menyerap sinar inframerah akan mengalami vibrasi atau getaran,
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yang gerakkannya menyerupai dua bola pegas, sehingga akan mengakibatkan
perubahan momen dwi kutub. Panjang gelombang yang diserap oleh berbagai tipe
ikatan tergantung pada jenis vibrasi ikatan tersebut. Oleh karena itu berbagai jenis
ikatan mengabsorbsi radiasi inframerah pada panjang gelombang yang berbeda.
Jumlah energi yang diserap juga bervariasi untuk setiap ikatan. Hal ini
disebabkan karena terjadinya perubahan momen ikatan sewaktu absorbsi. FTIR
secara umum dipergunakan untuk identifikasi gugus-gugus fungsional yang
terdapat dalam suatu senyawa yang dianalisa. Beberapa daerah penting pada
spektrum inframerah dari berbagai senyawa berdasarkan gugus-gugus yang ada

diberikan pada Tabel 2.3 berikut ini.

Tabel 2.3 Jenis Serapan Gugus Fungsi Pada FTIR

Rentang
Ikatan Jenis Senyawa Bilangan Instensitas
Gelombang (cm™)
2850-2970 Kuat
- Alkas 1340-1470 Kuat
3012-3095 Sedang
- 1
=t i 675-995 Kuat
C-H Alkuna 3300 Kuat
.. ! 3010-3100 Sedang
-H
= Cincin Aromatik 690-900 Kuat
Fenol, monomer alkohol 3590-3650 Berubah-ubah
’ : Berubah-ubah
O-H Alkohol ikatan hidrogen, fenol 3200-3600 kadang melebar
Monomer asam karboksilat 3500-3650 Sedang
Ikatan hidrogen asam
D 2500-2700 Melebar
N-H . 3300-3500 Sedang
1500-1700 Sedang-Kuat
Cc=C Alkena 1610-1680 Berubah-ubah
Cc=C ClIncin Aromatik 1500-1600 Berubah-ubah
c=C Alkuna 2100-2260 Berubah-ubah
C-N Amina,Amida 900-1300 Kuat
C=N Nitril 2210-2280 Kuat

Sumber : (Skoog et al., 1998)

Cara penanganan sampel tergantung dari jenis sampel yaitu apakah

berbentuk gas, cairan dan padatan. Ada tiga cara umum untuk mengolah sampel
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berupa padatan yaitu lempeng KBr, mull, dan bentuk film atau lapisan tipis.
Lempeng (pellet) KBr dibuat dengan menggerus sampel (0,1-2% berat) dengan
kalium bromida (KBr) dalam mortar dari batu agate untuk mengurangi
kontaminasi yang menyerap radiasi infra red dan kemudian dimasukkan ke dalam
tempat khusus dan di vakum untuk melepaskan air. Campuran dipres beberapa
saat (10 menit) pada tekanan 80 Torr (8 hingga 20 ton per satuan luas). FTIR
dapat digunakan untuk menganalisa kualitatif maupun kuantitatif. Kelebihan dari
FTIR antara lain ukuran sampel yang kecil, spektrum-spektrumnya bisa discan,

disimpan dan ditransformasikan dalam hitungan detik.

2.6.2  Scanning Electron Microscope & Energy Dispersive X-ray

(SEM-EDX)

Pengujian morfologi adsorben kitosan-praseodimium yang dihasilkan,
dilakukan dengan menggunakan alat Scanning Electron Microscope atau SEM.
Pegujian dapat dilakukan dengan analisis struktur permukaan dan gambar
penampang dari sampel uji. SEM merupakan mikroskop elektron yang memiliki
perbesaran tinggi sampai dengan 20.000 kali untuk keperluan analisis dalam
tampilan gambar di layar yang memiliki kemampuan untuk melihat struktur
permukaan suatu material secara berelief (3 dimensi).

Prinsip pengukuran SEM-EDX dengan menggunakan analisis area. Sinar
elektron yang dihasilkan dari elektron gun dialirkan hingga mengenai spesimen
atau sampel aliran sinar elektron ini selanjutnya difokuskan menggunakan
electron optic column, sebelum sinar elektron membentur atau mengenai sampel.
Setelah sinar elektron membentur sampel maka akan terjadi interaksi pada sampel
yang disinari. Interksi-interaksi yang terjadi tersebut selanjutnya akan dideteksi
dan diubah kedalam sebuah gambar oleh analisis SEM dan juga dalam bentuk
grafik oleh analisis EDX.

Hasil analisa atau keluaran dari analisis SEM-EDX yaitu berupa gambar
struktur permukaan dari setiap sampel yang diui dengan karakeristik gambar tiga
dimensi (3D) serta grafik hubungan antara energy (keV) pada sumbu horizontal.
Dengan cecahan pada sumbu partikel dari keluran ini dapat diketahui unsur-unsur

atau mineral yang terkandung di dalam sampel tersebut. Keberadaan unsur atau
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mineral tersebut dapat ditentukan atau diketahui berdasarkan nilai energi yang

dihasilkan pada saat penembakan sinar elektron primer pada sampel.

2.6.3  Ion Selective Electrode (ISE)

Ion selektif elektroda (ISE) adalah electrode membrane yang selektif
merespon keberadaan ion lain dalam larutan, juga spesifik menyelidiki
keberadaan gas dan ion dalam larutan. Jenis ISE yang paling umum digunakan
yaitu ion selektif elektroda untuk pH. Ion lain yang dapat diukur menggunakan
ISE seperti flourida, bromida, kadmium, dan gas-gas dalam larutan seperti NHs,
CO, dan NO,. Ion selektif elektroda memberikan respon potensial tertentu pada
ion yang spesifik. Untuk potensial standar digunakan potensial dari ion H™ yang
dipakai pada pH meter. Perbedaan potensial yang dihasilkan diantara dua
elektroda akan tergantung pada aktivitas ion yang spesifik dalam larutan.
Aktivitas ion terkait pada konsentrasi ion yang spesifik, sehingga memungkinkan
untuk analisis ukuran ion yang spesifik. ISE telah dikembangkan untuk beberapa
ion yang berbeda.

Pada penentuan kandungan ion fluorida dalam air menggunakan metode
ISE, prinsip pengukurannya adalah total ion fluorida yang terlarut ditetapkan
secara potensiometer menggunakan elektroda selektif ion yang dihubungkan
dengan standar elektroda yang dapat dikalibrasi secara langsung dengan larutan
standar ion fluorida. Larutan standar dan sampel ditambahkan dengan 7ofal lonic
Strength Adjustment Buffer (TISAB), yaitu sebuah buffer pH dan mengandung
agen pengkelasi untuk memecah kompleks logam fluorida dan mengendalikan pH

(William et al., 2002).

2.7 Penelitian Tentang Adsorpsi Ion Fluorida

Metode adsorpsi tampaknya menjadi pilihan yang tepat sebagai metode
efektif untuk mengurangi kandungan ion fluorida dalam air minum. Selain ramah
lingkungan dan ekonomis, metode ini juga sangat sederhana dan praktis. Berbagai
macam jenis adsorben telah digunakan untuk mengurangi kadar fluorida dalam

air.

Universitas Indonesia

Peningkatan kinerja..., Gefin Yesya, FT Ul, 2012



21

Alumina aktif merupakan adsorben yang paling awal ditemukan untuk
megurangi kandungan ion fluorida dalam air, selain ekonomis jenis adsorben ini
juga aman bagi kesehatan. Tahun 2004, Ghorai & Pant mencoba menggunakan
alumina aktif sebagai adsorben untuk menyerap kelebihan ion fluorida dalam air
tanah. Dari hasil uji adsorpsi diperoleh hasil, efektivitas penyerapan ion fluorida
oleh alumina aktif ini mencapai 69,5%, dimana proses adsorpsi berlangsung pada
kondisi pH normal (pH=7). Kekurangan dari adsorben ini adalah kinerja adsorben
yang masih belum optimal dan tidak dapat bekerja pada pH terlalu rendah ataupun
terlalu tinggi (Ghorai & Pant, 2004).

Pengurangan kandungan ion fluorida pada limbah industri menggunakan
kapur sebagai adsorben telah dilakukan oleh Islam dan Patel pada tahun 2007.
Adanya kalsium didalam kapur menjadikan material ini dapat digunakan untuk
menyerap ion fluorida dalam air. Kapur yang digunakan sebagai adsroben ini
diaktifkan terlebih dahulu dengan cara kalsinasi. Konsentrasi ion fluorida dalam
air limbah industri dapat dikurangi hingga mencapai 80,6%, ion fluorida telah
diserap dengan menggunakan kapur yang diaktivasi dan yang tidak diaktivasi.
Dari hasil pengujian SEM dan XRD menunjukkan bahwa pengurangan
kandungan ion fluorida dengan kapur ini disebabkan oleh adsorpsi secara kimia.
Namun, adsorben ini tidak dapat digunakan untuk mengolah air dengan tujuan
domestik, karena tidak mampu mengurangi kandungan ion fluorida dalam batas
yang diperbolehkan, selain itu kapur juga meningkatkan pH pada air (Islam &
Patel, 2007).

Maliyekkal et al. (2008) telah mempreparasi material magnesia-amended
activated alumina (MAAA) yang digunakan untuk adsorpsi ion fluorida dalam
air. Sintesis dilakukan dengan mengimpregnasi alumina dengan magnesium
hidroksida yang kemudian di kalsiasi pada suhu 450 °C. Dari hasil penelitian
diperoleh material MAAA ini lebih efektif dari pada adsorben alumina saja,
dimana efisiensi yang didapat mencapai 95% dengan kapasitas serapan
maksimum MAAA untuk fluorida diperoleh sebesar 10,12 mg/g. Proses adsorpsi
terjadi dalam waktu 3 jam pada pH berkisar 5,0-7,5 (Maliyekkal et al., 2008).
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Modifikasi kitosan dengan penambahan berbagai macam derivatif
dilakukan untuk berbagai aplikasi. Modifikasi kitosan ini tidak mengubah
kerangka dasar kitosan tetapi membawa sifat baru atau meingkatkan sifat pada
kitosan yang telah ada sebelumnya, salah satunya adalah untuk meningkatkan
kinerja adsorpsi pada kitosan (Mourya & Inamdar, 2008). Aluminium
diimpregnasi ke dalam kitosan (AIC) telah digunakan oleh Swain et al. (2009)
sebagai adsorben untuk menghilangkan kandungan ion fluorida dalam air. Proses
adsorpsi berlangsung secara batch. Hasil yang diperoleh adalah kapasitas
maksimum untuk penyerapan ion fluorida dengan menggunakan AIC diperoleh
sebesar 1,73 mg/g . Parameter termodinamika menyatakan bahwa proses adsorpsi
adalah spontan dan endotermik di alam (Swain et al., 2009).

Thakre et al. (2010) telah berhasil memodifikasi kitosan dengan
penambahan ion Ti*" dan Al'" melalui proses kalsinasi pada suhu 450 °C dan
kemudian dievaluasi kinerja kitosan yang telah dimodifikasi tersebut sebagai
adsorben untuk menghilangkan kandungan ion fluorida dalam air minum. Kondisi
optimum proses adsorpsi diperoleh saat dosis adsorben yang digunakan sebesar 4
g/L pada kisaran pH 3-9 dan kapasitas adsorpsi yang diperoleh adalah sebesar
2,22 mg/g. Kekurangan dari adsroben ini adalah terjadinya pelepasan ion
aluminium dan titanium pada saat proses adsorpsi, selain itu terjadinya penurunan
kapasitas adsorpsi ion fluorida menjadi 24% dan 34% di saat terdapat
kandungan ion fosfat (PO43') dan ion karbonat (COs>) (Thakre et al.,2010).
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Kapasitas
Peneliti Jenis Adsorben Waktu Kontak
Adsorpsi
Ghorai & Pant ) )
Alumina aktif 6 jam 2,41 mg/g
(2004)
Islam & Patel )
Kapur 75 menit -
(2000)
) magnesia-amended
Maliyekkal et al. )
activated alumina 3 jam 10,13 mg/g
(2008)
(MAAA)
Aluminium
Swain et al. diimpregnasi ke !
. 24 jam 1,73 mg/g
(2009) dalam kitosan
(AIC)
Kitosan berbasis
Thakre et al. mesopori oksida )
24 jam 2,22 mg/g
(2010) logam

Ti*" dan AI*
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2.8 Penelitian Saat ini

Pada penelitian ini, akan dilakukan modifikasi kitosan sebagai adsorben
dengan penambahan praseodimium untuk adsorpsi ion fluorida dalam air minum.
Konsentrasi praseodimum yang ditambahkan pada kitosan divariasikan untuk
mengetahui kondisi optimum kitosan-praseodimium sebagai adorben ion fluorida.
Kinerja kitosan-praseodimium sebagai adsorben untuk menyerap ion fluorida diuji
dengan sistem batch (Yao et al., 2009). Dimana kitosan-praseodimium
ditambahkan ke dalam larutan ion fluorida dengan konsentrasi awal ion fluorida
sebesar 20 mg/L dan berada pada kondisi pH 7, kemudian distirer sampai tercapai
kondisi kesetimbangan sehingga diperoleh efesiensi adsorpsi ion fluorida. Pada
adsorpsi ion fluorida ini juga ditentukan waktu kontak dan dosis adsorben paling
optimum, selain itu pengaruh konsentrasi awal ion fluorida dan keberadaan anion
kompetitor lainnya juga diuji. Jenis isoterm adsorpsi dan model kinetika adsorpsi
dari proses adsorpsi ion fluorida dengan menggunakan kitosan-praseodimium
sebagai adsorben juga ditentukan. Hal ini bertujuan untuk mempelajari lebih
lanjut proses adsorpsi ion fluorida dengan menggunakan kitosan-praseodimium.

Adsorben kitosan-praseodimium yang diperoleh dikarakterisasi dengan
menggunakan Fourier Transform Infra Red (FTIR) untuk melihat ineraksi antara
praseodimium dengan gugus fungsional dari material kitosan dan Scanning
Electron Microscope & Energy Dispersive X-ray (SEM-EDX) untuk mengetahui
morfologi dan kandungan mineral dalam adsorben tersebut. Penentuan konsentrasi
dari ion fluorida yang terkandung dalam sampel ditentukan dengan menggunakan

ion selective electrode (ISE).
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BAB 3
METODOLOGI PENELITIAN

Penyusunan metodologi penelitian bertujuan untuk mendapatkan
gambaran tahapan pelaksanaan tugas akhir secara sistematis. Dalam bab ini akan
dibahas mengenai tahap-tahap penelitian hingga prosedur pengolahan data yang

diperoleh dari hasil pegujian sampel.

3.1 Rancangan Penelitian
Pada sub bab ini akan diperlihatkan langkah-langkah yang dilakukan

dalam penelitian ini, rancangan penelitian dapat dilihat pada Gambar 3.1.

Ide Penelitian
Peningkatan Kinerja Kitosan dengan Penambahan Praseodimium
scbagai Adsorben lon Fluorida dalam Air Minum

Studi Literatur

Persiapan Bahan Persiapan Alat

)
j

l

»  Sintesis Kitosan-Praseodimium

Karakterisasi
Kitosan-Praseodimium

FTIR SEM-EDX v
Proses Adsorpsi

lon Fluorida menggunakan
Kitosan-Praseodimium

Pengaruh Beberapa
Variabel Pada
Proses Adsorpsi

|
Waktu Dosis Konsentrasi ./\wal Anion Kompetitor
Kontak Adsorben lon Fluorida

v v

Penentuan Penentuan
Kinetika Isoterm
Adsorpsi Adsorpsi

vy

J Analisa dan Pembahasan

v

‘ Kesimpulan dan Saran ‘

Gambar 3.1 Rancangan Penelitian
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3.2 Peralatan dan Bahan
Adapun peralatan yang digunakan dalam penelitian ini adalah:

1. Neraca Analitis

Fourier Transport Infra Red (FTIR)

2. Magnetic Stirrer + Stirer

3. Beaker glass, pipet volum, pipet tetes, gelas ukur, labu ukur
4. Kertas saring Whatman 42

5. Oven

6. pH meter

7. Termometer

8.

9.

Scanning Electron Microscope & Energy Dispersive X-ray Analyzer
(SEM-EDX)
10. lon Selective Electrode (ISE)

Sedangkan untuk bahan yang digunakan adalah :
1. Kitosan
Material kitosan yang digunakan berbentuk powder, karakteristik kitosan

yang digunakan pada penelitian dapat dilihat pada Tabel 3.1 berikut ini.
Tabel 3.1 Karakteristik Kitosan

No Karakter
1 Warna : Putih Kekuningan
2 Derajat deasetilasi : 90,77 %

2. Garam Pr(NOs3);.6H,O
Garam praseodimium nitrat digunakan sebagai material untuk
meningkatkan kinerja kitosan sebagai adsorben.

3. NaF
Natrium fluorida (NaF) digunakan sebagai bahan baku untuk uji
adsorpsi.

4. HCL & NaOH
Asam Klorida (HCl) dan Natrium Hidroksida (NaOH) berfungsi untuk
mengatur pH larutan pada pengujian adsorpsi.
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5. NaCl , Na;SO4, NaNO3z dan Na,CO;
Keempat anion ini digunakan untuk melihat pengaruh anion lain pada
pengujian adsorpsi fluorida.

6. Aquabides dan Aquades
Aquabides digunakan sebagai pelarut garam praseodimium nitrat dan
untuk mencuci endapan hasil sintesis. Sedangkan Aquades digunakan

unrtuk membuat sediaan larutan ion fluorida pada pengujian adsorpsi.

Variabel Penelitian

Variasi yang dilakukan pada penelitianini anatara lain :

e Variabel bebas

Untuk variabel bebasnya meliputi :

Konsentrasi Praseodimium

Konsentrasi praseodimium divariasikan dengan tujuan untuk mengetahui
jumlah optimum /loading praseodimium dalam kitosan sebagai adsorben ion
fluorida. Loading praseodimium dalam kitosan yang paling optimum akan
digunakan untuk uji kinerja adsorben selanjutnya.

Waktu kontak, dosis adsorben dan konsentrasi awal fluorida

Variasi ini bertujuan untuk mengetahui pengaruh perubahan variabel - variabel
tersebut terhadap kinerja adsorpsi kitosan-praseodimium. Selain itu variasi
waktu kontak dan dosis adsorben juga digunakan untuk menentukan kinetika

dan isoterm adsorpsi fluorida oleh kitosan-praseodimium.

e Variabel terikat

Untuk variabel terikat dari penelitian ini adalah jumlah ion fluorida yang

dapat diserap oleh material kitosan-praseodimium.

3.4

Prosedur Penelitian

Prosedur penelitian ini terdiri atas sintesis, karakterisasi dan uji aktivitas

senyawa kitosan-praseodimiun terhadap kemampuannya untuk menyerap ion

fluorida.

Universitas Indonesia

Peningkatan kinerja..., Gefin Yesya, FT Ul, 2012



28

3.4.1 Sintesis Kitosan-Praseodimiun
Sintesis kitosan-praseodimium ini dilakukan dengan metode impregnasi
(Jagtap et al., 2011). Tahapan sintesis kitosan-praseodimiun (kitosan-Pr) adalah
sebagai berikut :
l. Mencampur larutan 50 mL Pr(NOs);.6H,O dengan konsentrasi
praseodimium dalam laruran sebesar 0,3g/L; 0,6 g/L; 1g/L; 1,3 g/L dan 1,6
g/L dengan 1 gr kitosan, dan mengaduk suspensi tersebut menggunakan
magnetic stirer selama 6 jam dengan kecepatan 500 rpm.
2. Menyaring suspensi kitosan-Pr menggunakan kertas saring Whatman 42 dan
mencuci endapan dengan aquabides.
3. Mengeringkan material kitosan-Pr menggunakan oven pada suhu 60 °C.
4. Menghaluskan kitosan-Pr yang akan digunakan sebagai adsorben.
5. Mengkarakterisasi kitosan-Pr hasil sintesis menggunakan FTIR dan SEM-
EDX.
Diagram alir proses sintesis kitosan-Pr ditunjukkan oleh Gambar 3.2

berikut ini :

50 mL Larutan Praseodimium Nitrat
[Pr] = 0,3g/L, 0,6g/L, 1,0g/L
1,3g/L dan 1,6 g/L

Kitosan
Massa =1 gr

}

Pengadukan Campuran
Waktu = 6 jam
Kecepatan = 500 rpm

)

Penyaringan campuran dan
Pencucian endapan

}

Pengeringan endapan
pada suhu 60°C

v

Material Kompleks Kitosan-Pr
dihaluskan dan ditimbang

v

Adsorben Kitosan-Pr dikarakterisasi
dengan FTIR dan SEM-EDX

Gambar 3.2 Diagram alir proses sintesis kitosan-praseodimiun

Universitas Indonesia

Peningkatan kinerja..., Gefin Yesya, FT Ul, 2012



29

3.4.2  Adsorpsi lon Fluorida Menggunakan Kitosan-Praseodimium

Uji adsorpsi ion fluorida dengan menggunakan kitosan-Pr dilakukan
dengan sistem batch (Yao et al., 2009). Pengujian dilakukan terhadap kitosan-Pr
dengan konsentrasi praseodimium yang telah divariasikan dalam kitosan. Berikut
tahapan yang dilakukan untuk mengetahui kemampuan kitosan-Pr sebagai
adsorben untuk adsorpsi ion fluorida dalam air.

1. Mengatur pH 50 ml larutan ion fluorida 20 mg/L, pada pH 7 dengan
penambahan NaOH 0,1 M atau HCI 0,1 M.

2. Menambahkan 0,1 g adsorben kitosan-0,3 g/L Pr hasil sintesis ke dalam
larutan fluorida.

3. Mengaduk larutan menggunakan magnetic stirer selama 6 jam dengan
kecepatan 500 rpm, kemudian menyaring larutan menggunakan kertas
saring Whatman 42.

4. Mengukur konsentrasi filtrat yang diperoleh menggunakan ISE.

5. Dilakukan pengujian yang sama untuk adsorben kitosan-Pr dengan variasi
konsentrasi praseodimium sebesar 0,6g/L , 1,0g/L, 1,3g/L dan 1,6 g/L.

Diagram alir /loading ion P’ optimum pada kitosan sebagai adsorben

ion fluorida ditunjukkan oleh Gambar 3.3 berikut ini :

0.1 gr Kitosan-Pr
[Pr] =0,3g/L, 0,6g/L, 1,0g/L,
1,3g/L. dan 1,6g/L

50 mL larutan fluorida 20 |
mg/L. dengan pH 7

A
Uji Adsorpsi kitosan-Pr
Kecepatan pengadukan = 500 rpm
Waktu kontak = 6 jam

y

Menyaring
campuran

y

Mengukur kadar ion
fluorida dengan ISE

Gambar 3.3 Diagram alir uji adsorpsi ion fluorida
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3.4.3 Pengaruh Beberapa Variabel terhadap Adsorpsi Ion Fluorida

Untuk mengetahui bagaimana kondisi optimum dan pengaruh beberapa
variabel fisika-kimia terhadap kinerja dari kitosan-praseodimium sebagai
adsorben pada adsorpsi ion fluorida, maka dilakukan beberapa variasi pada proses
pengujian. Variabel yang divariasikan antara lain waktu kontak, dosis adsorben,

konsentrasi awal ion fluorida dan penambahan anion kompetitor.

3.4.3.1 Waktu kontak

1. Mengatur pH 50 ml larutan ion fluorida 20 mg/L pada pH 7 dengan
penambahan NaOH 0,1 M atau HCI 0,1 M.

2. Menambahkan 0,1 g adsorben kitosan-Pr dengan konsentrasi Pr yang paling
optimum dari hasil uji 3.4.2.

3. Mengaduk larutan menggunakan magnetic stirer selama 5 menit dengan
kecepatan pengadukan 500 rpm, kemudian menyaring larutan
menggunakan kertas saring Whatman 42.

4. Mengukur konsentrasi filtrat yang diperoleh menggunakan ISE.

5. Dilakukan pengujian yang sama dengan variasi waktu kontak antara
adsorben dengan ion fluorida selama 10, 20, 30, 40, 50, 60, 70, 80, 90 dan
100 menit.

Diagram penentuan pengaruh waktu kontak pada adsorpsi menggunakan

kitosan-Pr terhadap ion fluorida ditunjukkan oleh Gambar 3.4 berikut ini :

50 mL larutan fluorida 20 | 0.1 gr Kitosan-Pr
mg/L dengan pH 7 [Pr] = kondisi optimum uji 3.4.2

v
Uji Adsorpsi kitosan-Pr
Kecepatan pengadukan = 500 rpm
Waktu kontak = 5; 10; 20; 30; 40; 50; 60;
70; 80; 90 dan 100 menit

;

Menyaring campuran

A 4

Mengukur kadar ion
fluorida dengan ISE

Gambar 3.4 Diagram alir uji waktu kontak pada adsorpsi ion fluorida
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3.4.3.2 Dosis adsorben

1. Mengatur pH 50 ml larutan ion fluorida 20 mg/L pada pH 7 dengan
penambahan NaOH 0,1 M atau HCI 0,1 M.

2. Menambahkan 0,02 g adsorben kitosan-Pr dengan konsentrasi Pr yang
paling optimum dari hasil uji 3.4.2.

3. Mengaduk larutan menggunakan magnetic stirer dengan kecepatan
pengadukan 500 rpm dan waktu kontak antara adsorben dengan adsorbat
digunakan waktu kontak kondisi optimum dari hasil uji 3.4.3.1, kemudian
menyaring larutan menggunakan kertas saring Whatman 42.

4. Mengukur konsentrasi filtrat yang diperoleh menggunakan ISE.

5. Dilakukan pengujian yang sama dengan variasi dosis adsorben yang
ditambahkan sejumlah 0,04 g; 0,06 g; 0,08 g; 0,1 g.

Diagram penentuan pengaruh dosis adsorben pada kemampuan daya

serap kitosan-Pr terhadap ion fluorida ditunjukkan oleh Gambar 3.5 berikut ini :

Kitosan-Pr
50 mL larutan fluorida 20 | [Pr] = kondisi optimum uji 3.4.2
mg/L dengan pH 7 Massa adsorben = 0,02¢g; 0,04g; 0,06¢;
i 0,08g dan 0,1 g

Uji Adsorpsi kitosan-Pr
Kecepatan pengadukan = 500 rpm
Waktu kontak = kondisi optimum uji 3.4.3.1

!

Menyaring campuran

Mengukur kadar ion
fluorida dengan ISE

Gambar 3.5 Diagram alir penentuan dosis adsorben pada adsorpsi ion fluorida

3.4.3.3 Konsentrasi Awal Ion Flurida
1. Mengatur pH 50 ml larutan ion fluorida 5 mg/L pada pH 7 dengan
penambahan NaOH 0,1 M atau HC1 0,1 M.
2. Menambahkan adsorben kitosan-Pr dengan konsentrasi Pr dan massa
adsorben yang paling optimum hasil uji 3.4.2 dan 3.4.3.2 ke dalam larutan

fluorida.
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3. Mengaduk larutan menggunakan magnetic stirer dengan kecepatan
pengadukan 500 rpm dan waktu kontak yang digunakan adalah kondisi
optimum dari hasil uji 3.4.3.1, kemudian menyaring larutan menggunakan
kertas saring Whatman 42.

4. Mengukur konsentrasi filtrat yang diperoleh menggunakan ISE.

5. Dilakukan pengujian yang sama dengan variasi konsentrasi awal ion
fluorida 10; 15; 20 dan 30 mg/L.

Diagram penentuan pengaruh konsentrasi awal ion fluorida pada
kemampuan daya serap kitosan-Pr terhadap ion fluorida ditunjukkan oleh Gambar

3.6 berikut ini :

Kitosan-Pr
[Pr] = kondisi optimum uji 3.4.2
Massa adsorben = kondisi optimum
uji 3.4.3.2

50 mL larutan fluorida dengan pH 7
[F]=5mg/L, 10mg/L, 15mg/L, f«—
20mg/L. dan 30 mg/L

}

Uji Adsorpsi kitosan-Pr
Kecepatan pengadukan = 500 rpm
Waktu kontak = kondisi optimum uji 3.4.3.1

!

Menyaring campuran

v

Mengukur kadar ion
fluorida dengan IS

Gambar 3.6. Diagram alir pengaruh konsentrasi awal ion fluorida

pada adsorpsi ion fluorida

3.4.3.4 Anion Kompetitor

1. Mencampur 25 ml larutan ion fluorida 20 mg/L dengan 25 ml larutan
klorida 200 mg/L dalam beaker glass, kemudian mengukur pH campuran.

2. Menambahkan kitosan-praseodimium dalam larutan ion fluorida, dosis
adsorben didapatkan dari hasil uji 3.4.3.2.

3. Menngaduk larutan menggunakan magnetic stirer dengan waktu kontak
yang digunakan adalah kondisi optimum dari uji 3.4.3.1.

4. Menyaring larutan menggunakan kertas saring Whatman 42 dan mengukur

konsentrasi filtrat yang diperoleh menggunakan ISE.
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5. Dilakukan pengujian yang sama terhadap sampel kitosan-praseodimium
dengan penambahan larutan sulfat, nitrat dan karbonat.

Diagram alir penentuan pengaruh penambahan anion kompetitor pada

kemampuan daya serap kitosan-Pr terhadap ion fluorida ditunjukkan oleh Gambar

3.7 berikut ini :

Kitosan-Pr
25 ml larutan 20 mg/L F"+ 25 ml anion 200 mg/L | [Pr] = kondisi optimum uji 3.4.2
anion = CI', NO;~ CO;” dan SO,* Massa adsorben = kondisi optimum
uji 3.4.3.2

y

Uji Adsorpsi kitosan-Pr
Kecepatan pengadukan = 500 rpm
Waktu kontak = kondisi optimum uji 3.4.3.1

!

Menyaring campuran

J

Mengukur kadar ion
fluorida dengan ISE

Gambar 3.7 Diagram alir pengaruh anion kompetitor pada adsorpsi ion fluorida

3.5 Prosedur Pengambilan Sampel dan Analisis Data
Material Kitosan-praseodimium dikarakterisasi dengan menggunakan
FTIR dan SEM-EDX. Sedangkan untuk penentuan kandungan ion fluorida hasil

adsorpsi kitosan-praseodimium, ditentukan dengan menggunakan ISE.

3.5.1 Karakterisasi Kitosan-Praseodimium

Analisis FTIR bertujuan untuk mengetahui jenis ikatan kimia dari
senyawa-senyawa yang terkandung di dalam sampel. Pada penelitian ini,
karakterisasi kitosan-praseodimium menggunakan FTIR dengan tujuan untuk
mengetahui gugus amina dan hidroksil pada kitosan yang berkoordinasi dengan
Pr’". Senyawa kitosan memiliki gugus pada spektrum FTIR yaitu pada 3265 cm™
untuk gugus NH, sedangkan gugus amida ditunjukkan dengan adanya spektrum
sekitar 1655 cm™ dan antara 1555 dan 1520 cm’ (Kjartansson et.al., 2006). Oleh

karena itu, adanya ion praseodimium yang terikat dalam kitosan dapat
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diindikasikan dengan adanya perubahan spektrum FTIR dan penurunan %T
(%transmitan) pada material kitosan-praseodimium.

Morfologi dan komposisi unsur dalam kitosan diuji dengan Scanning
Electron Microscope & Energy Dispersive X-ray (SEM-EDX). Pengujian SEM-
EDX dilakukan untuk mengetahui morfologi serta mengetahui jumlah komposisi
kimia dari material yang diuji (Kusrini et a/., 2010). Prinsip pengujian ini adalah
dengan menembakan sampel menggunakan elektron, dan nantinya pantulan
elektron dari tumbukan dengan sampel tadi akan ditangkap oleh detektor-detektor
yang kemudian dapat menampilkan gambar struktur partikel pada monitor.
Penambahan perangkat EDX pada SEM, digunakan untuk mengetahui persentase

unsur-unsur yang terkandung di dalam material kitosan-praseodimium.

3.5.2 Penentuan Kandungan Ion Fluorida Dalam Air

Hasil adsorpsi ion fluorida dalam sampel air menggunakan kompleks
kitosan-praseodimium ditentukan dengan menggunakan Jon selektive electrode
(ISE). ISE memiliki kemampuan untuk merespon keberadaan ion lain dalam
larutan, juga spesifik menyelidiki keberadaan gas dan ion dalam larutan. Untuk
penelitian ini jenis ISE yang digunakan adalah ISE fluoride berupa solid-state
mono-crystalline membrane. Jenis ISE didisain untuk mendeteksi ion fluorida (F")
di dalam larutan. Hasil pengukuran ISE fluoride ini adalah berupa konsentrasi

kandungan ion fluorida sisa yang terdapat dalam sampel.

3.6 Teknik Pengolahan Data

Pada penelitian ini, akan ditentukan kapasitas dan efisiensi adsorpsi ion
fluorida dari hasil penelitian yang telah dilakukan. Selain itu juga ditentukan
isoterm adsorpsi dan model kinetika adsorpsi dari penyerapan fluorida dalam air

minum.

3.6.1 Kapasitas dan Efisiensi Adsorpsi Ion Fluorida
Dari data-data pengukuran konsentrasi ion fluorida dalam air dengan

menggunakan ISE (Yao et al., 2009). Maka dapat dihitung efisiensi penyerapan
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ion fluorida dan banyaknya ion fluorida yang diserap dari larutan atau dinyatakan

juga sebagai kapasitas adsorpsi ion fluorida, dengan persamaan berikut:

n =28 5 100% 3.1)
0

V(Co—Ce
q ="t (3.2)

Keterangan :

n (%) = efisiensi adsorpsi ion fluorida

q = kapasitas adsorpsi ion fluorida per satuan berat sorben (mg/g)
Cy = konsentrasi awal ion fluorida (mg/L)

C. = konsentrasi kesetimbangan ion fluorida dalam larutan (mg/L)
V  =volume larutan (L)

W = massa adsorben yang digunakan dalam percobaan (g)

3.6.2 Penentuan Isoterm Adsorpsi

Isoterm adsorpsi terkarakterisasi oleh nilai konstanta tertentu yang
menggambarkan karakteristik permukaan, afinitas dari adsorben dan kapasitas
adsorpsi dari adsorben. Untuk menggambarkan kesetimbangan adsorpsi ion
fluorida dengan menggunakan kitosan-Pr ini, maka persamaan isoterm yang
digunakan adalah model Langmuir dan Freundlich. Model isoterm Freundlich,
merupakan indikasi dari heterogenitas permukaan sorben, diberikan dengan
persamaan linier berikut ini:

log q = logks + ~logC, (3.3)

Keteragan :

kg = faktor kapasitas Freundlich (mg'l)

I/n = parameter intensitas Freundlich

Plot linear log q vs log C. untuk menunjukkan penerapan isoterm
Freundlich. Nilai 1/ n dan kg untuk sorben dihitung dari garis miring dan intersep

dari plot linear log q vs log C..

Model Langmuir yang berlaku untuk monolayer adsorpsi ke permukaan, adalah :

1 1 1 1
= X — +
q Qmax KL Ce Omax

(3.4)
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Keterangan :
dmax = kapasitas maksimum ion fluorida teradsorpsi per satuan berat
sorben untuk pembentukan monoloyer di daerah permukaan
adsorben (mg/g).
kr = konstanta yang berhubungan dengan afinitas daerah yang diikat
oleh sorben (Konstanta isoterm Langmuir) (mg'l).
Nilai-nilai parameter Langmuir qmax dan ki, dihitung dari garis miring dan intersep
dari plot linear 1/q vs 1/C..
Untuk memprediksi efisiensi proses adsorpsi, dihitung dengan

menggunakan persamaan :

- 1
_ 1+Kkg, Co

(3.5)

Keterangan :

r = Dimensi kuantitas adsorpsi

3.6.3  Penentuan Model Kinetika Adsorpsi

Penelitian ini kondisi proses adsorpsinya sama halnya dengan proses
adsorpsi yang telah dilakukan oleh Yao ef al. (2009), dimana dilakukan pada pH
7,0 dengan konsentrasi awal ion fluorida sebesar 20 mgL'l. Untuk model kinetika
adsorpsi pada analisis ion fluorida ke partikel adsorben kitosan-Pr ini dilihat dari :

Model Pseudo orde pertama :

d Kyt
=t =ky(q; — q0) —logq; = q¢ = logg; — 5= (3.6)
Model Pseudo orde kedua :
da: ¥ ¥ F W e
. kz(dz — qo)° = B i 25 (3.7)
Keterangan :
qt = penyerapan ion fluorida pada waktu t (mg/g)
Q& qQ = kapasitas adsorpsi maksimum untuk pseudo-orde pertama

dan kedua (mg/g)
ki & k, = konstanta untuk ion fluorida dalam proses sorpsi untuk

pseudo orde pertama (menit™) dan kedua (g/mg.menit)
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BAB 4
HASIL DAN PEMBAHASAN

Pada bab ini akan disajikan data-data hasil penelitian beserta
pembahasannya yang meliputi hasil karakterisasi kitosan-praseodimium dan hasil
pengujian adsorpsi ion fluorida menggunakan kitosan-praseodimium. Pada uji
adsorpsi ini akan ditentukan konsentrasi praseodimium yang paling optimum
dalam kitosan. Selain itu juga dibahas beberapa variabel yang mempengaruhi
proses adsorpsi seperti waktu kontak, dosis adsorben, konsentrasi awal ion
fluorida dan anion kompetitor. Penentuan isoterm adsorpsi dan model kinetika

reaksi dari proses adsorpsi oleh kitosan-praseodimium juga akan dibahas dalam

bab ini.

4.1 Sintesis Kitosan-Praseodimium

Kitosan memiliki kelebihan jika dibandingkan dengan adsorben lain
seperti - selulosa, karbon aktif dan alumina. Hal ini dikarenakan, kitosan
mengandung gugus amina yang memiliki kemampuan untuk mengikat ion logam
dengan membentuk kompleks (Jagtap et al., 2011). Dalam penelitian ini,
dilakukan modifikasi kitosan dengan penambahan ion praseodimium (Pr’"), yang
berfungsi untuk meningkatkan kinerja kitosan sebagai adsorben untuk menyerap
ion fluorida dalam air minum.

Interaksi antara ion Pr’*dengan gugus amina yang terdapat pada kitosan
kemungkinan dapat terjadi melalui pertukaran ion pada permukaan adsorben atau
pembentukan ikatan kovalen koordinasi. Menurut Kamble et al. (2007), gugus
amina (NH;) dalam kitosan akan bertindak sebagai donor elektron dan berfungsi
sebagai agen pengkelat yang selektif terhadap ion logam trivalen (M*") membetuk
kompleks yang akan mengikat ion fluorida (Kamble et al., 2007). Mekanisme
pembentukan kompleks tersebut, dapat dilihat pada reaksi berikut ini.

M3t + H,0 & M(H,0)3* 4.1)
Ch — NH, + M(H,0)3* & Ch — NH — M(H,0)3* (4.2)

Ch — NHf — M(H,0)2* & Ch — NHf — M(H,0),_,(OH)%2 +
mH* (4.3)

37 Universitas Indonesia
Peningkatan kinerja..., Gefin Yesya, FT Ul, 2012



38

Pada proses sintesis, larutan praseodimium memiliki pH 5,2. Hal ini
terjadi karena molekul-molekul air (H,O) berkoordinasi dengan ion Pr’"
membentuk ligan. Saat kitosan mulai tersuspensi dalam larutan tersebut, maka
ligan akan berkoordinasi dengan gugus amina (-NH) yang telah mengalami
protonasi. Saat itu Pr’" akan melepaskan beberapa ion H' sedangkan OH™ akan
berkoordinasi dengan Pr’*, hal inilah yang menyebabkan pH larutan semakin
turun menjadi 4,3.

Proses sintesis dilakukan dengan mengaduk larutan yang berisi
praseodimium dan kitosan selama 6 jam, hal ini bertujuan agar pada proses agitasi
akan tercapai kondisi optimum /oading ion Pr’ dipermukaan kitosan. Menurut
penelitian yang telah dilakukan Jagtap ef al. (2011) saat proses impregnasi logam
pada kitosan, dengan peningkatan waktu pengadukan dari 3 jam sampai 6 jam
menyebabkan terjadinya peningkatan drastis dalam penyerapan ion fluorida dan
setelah waktu pengadukan ditingkatkan hingga 9 jam tidak berpengaruh signifikan
terhadap penyerapan ion fluorida. Oleh karena itu waktu pengadukan 6 jam dipilih
sebagai waktu optimum untuk /oading logam dalam senyawa kitosan (Jagtap et
al., 2011).

Setelah proses pengadukan, kompleks kitosan-Pr yang dihasilkan
disaring dan dicuci menggunakan aquabides dengan tujuan untuk menghilangkan
sisa kandungan pengotor yang terdapat pada kitosan-Pr, sehingga material ini
aman digunakan untuk aplikasinya terhadap air minum (Nurlamba ef al., 2010).
Sedangkan proses pengeringan pada suhu 60 °C terhadap kompleks kitosan-Pr
bertujuan agar saat proses adsorpsi ion fluorida adsorben yang digunakan tidak
pecah dan mengembang di larutan sehingga menyebabkan menurunnya efisiensi

adsorpsi (Jagtap et al., 2011).

4.2 Karakterisasi Kitosan-Praseodimium
Karakterisasi kitosan-Pr dilakukan secara kualitatif dan kuantitatif, yaitu
dengan menggunakan FTIR dan SEM-EDX. Berikut hasil karakterisasi hasil

sintesis kompleks kitosan-Pr.
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4.2.1 Identifikasi Gugus Fungsi Kitosan-Praseodimium

Pada penelitian ini, FTIR digunakan untuk mengindentifikasi gugus
fungsi dari senyawa kitosan dan kitosan-Pr. Identifikasi gugus fungsi pada kitosan
dilakukan sebagai pembanding untuk analisa gugus fungsi yang terdapat pada
kitosan-Pr. Untuk melihat lebih lanjut pengaruh dari penambahan ion Pr’* pada
kitosan terhadap perubahan letak gugus fungsional kitosan yang dimodifikasi

dengan ion pr’ dapat dilihat pada Gambar 4.1 berikut ini.

B.
N b= :
N S S
5 b | P _H"‘!
%, —_— e Tt ™,
o e TR " s
/)
} a o Nt
4 W
5 d it 14
;- | i __,_:-""'" " "_,_.—-"'_'___ .-HHLE 5 ||rl'l.; l"'hl
g
€ | |
B = 5 M .ll,."'hal'r\m =
| AN Meler |
Fi& j- b |.-'..J
=¥ o RS - hy 3
-\.__.-'. f,
| |
400 1500 30; 508 530 ® 5

biwpw plombarg o)
Gambar 4.1 FTIR (a) kitosan (b) kitosan-0,3g/L Pr (c) kitosan-0,6g/L Pr (d) kitosan-1,0g/L Pr

(e) kitosan-1,3g/L Pr dan (f) kitosan- 1,6g/L Pr
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Interpretasi gugus fungsional FTIR kitosan dan kitosan-Pr dapat dilihat
pada Tabel 4.1 berikut ini.

Tabel 4.1 Interpretasi Gugus Fungsi FTIR Kitosan dan Kitosan-Pr

Bilangan gelombang (cm™)

Intrepretasi gugus

fungsional Gambar Gambar Gambar Gambar Gambar Gambar
4.1 (a) 4.1 (b) 4.1 (¢) 4.1 (d) 4.1 (f) 4.1 (g)
vibrasi ulur O-H 3343 3323 3334 3333 3335 3333

berimpit dengan N-H
vibrasi rentang C-H 2860 2855 2842 2842 2846 2842

vibrasi tekuk N-H 1639 1620 1631 1628 1631 1619
amida

vibrasi N-H amina 1600 1577 1572 1574 1576 1571
vibrasi tekuk C-H 1354 1364 1342 1349 1349 1335
dari CH,

vibrasi rentang C-O 1144 1115 1117 1117 1115 1117
vibrasi C-N (amina) 1032 1019 1020 1022 1021 1022

Tabel 4.1 menampilkan serapan gugus fungsi yang ada pada kitosan dan
kitosan-Pr dengan variasi konsentrasi ion Pr’*. Dapat dilihat dari Gambar 4.1
FTIR pada kitosan dan kitosan-Pr, adanya penambahan logam praseodimium pada
kitosan menyebabkan terjadinya pergeseran bilangan gelombang di beberapa
puncak atau adanya pergeseran letak gugus fungsional pada senyawa tersebut.

Dari Tabel 4.1, dapat diketahui pada kitosan terdapat vibrasi regangan
gugus O-H yang kemungkinan tumpang tindih dengan gugus N-H. Gugus fungsi
tersebut berada pada bilangan gelombang 3343 cm’ menurun menjadi 3323 cm™
untuk kitosan-Pr 0,3 g/L, nilai ini juga tidak berbeda jauh dengan variasi
konsentrasi ion Pr’* lainnya. Nilai bilangan gelombang 3343 cm™ dan 3323 cm’
ini telah sesuai dengan vibrasi ulur yang menunjukkan adanya gugus amina pada
senyawa kitosan tersebut (Viswanathan & Meenakshi, 2008).

Sebagaimana diketahui gugus N-H merupakan gugus fungsional utama
yang berikatan dengan ion Pr’*. Antara kitosan dengan kitosan-Pr,
memperlihatkan terjadi pergeseran vibrasi tekuk N-H amina pada bilangan
gelombang 1600 cm™ ke 1577 cm™ untuk kitosan-Pr. Hal ini dikarenakan dengan

terikatnya pr’ pada gugus N-H menyebabkan ikatan yang lebih kuat pada gugus

Universitas Indonesia

Peningkatan kinerja..., Gefin Yesya, FT Ul, 2012



41

amina tersebut, yang menyebabkan terjadinya pergeseran panjang gelombang
gugus amina dari kompleks kitosan-Pr (Yao ef al., 2009).

Hal yang sama terjadi saat ion Pr’" terikat dipermukaan kitosan maka
terjadi pergeseran vibrasi tekuk gugus N-H amida, pada kitosan terlihat di daerah
1639 cm™ bergeser menjadi 1620 cm™ pada kitosan-Pr. Dengan adanya gugus N-
H amida ini menunjukkan derajat deasetilasi kitosan yang digunakan < 100 %
karena masih adanya amida dari kitin yang tidak mengalami deasetilasi (Rahmi &
Julinawati, 2009). Besarnya % Transmitan (%T) sangat dipengaruhi oleh
konsentrasi, dan pengaruh pelebaran puncak untuk daerah serapan gugus O-H
(Rahmi & Julinawati,2009). Dari Gambar 4.1 dapat dilihat, semakin tinggi
konsentrasi Pr'* yang ditambahkan pada kitosan, maka %T spektra inframerah

dari kompleks kitosan-Pr semakin rendah.

4.2.2  Identifikasi Morfologi dan Kandungan Unsur Kompleks Kitosan-Pr

Identifikasi keberadaan praseodimium pada kitosan dapat dilihat dari
morfologi kitosan-Pr yang diperoleh dari pengujian SEM. Dari hasil SEM
dibandingkan perubahan permukaan kitosan dengan kitosan-Pr. Gambar 4.2 (a)
dan (b) menunjukkan hasil foto SEM untuk kitosan dan kitosan-Pr dengan
perbesaran 1500x. Hasil pengujian SEM untuk kitosan dan kitosan-Pr dapat
dilihat pada Gambar 4.2 berikut ini.

il H / L”)!k

BES 20kV  WD10mm SS68 74Pa x1500 e— 10um BES 20kY  WD16mm §372 TIPa x1500 em— 10um
General Gl 0001 01Jun2012  J General G2 0001 01.Jun2012

Gambar 4.2 Foto SEM (a) Kitosan dan (b) Kitosan-Pr dengan perbesaran 1500x
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Berdasarkan hasil foto SEM pada Gambar 4.2 (a), morfologi kitosan
tanpa adanya penambahan ion praseodimium memperlihatkan struktur kitosan
dengan pori-pori dan permukaan yang tampak kecil dan halus serta memiliki
penampang melintang berbentuk seperti batang. Sedangkan hasil foto SEM untuk
kitosan-Pr pada Gambar 4.2 (b) memiliki luas penampang yang lebih lebar dari
pada kitosan dan terdapat gumpalan kasar yang berasal dari ion Pr’* yang terikat
dipermukaan kitosan tersebut. Hal ini dapat dibuktikan dengan hasil pengukuran

EDX pada Gambar 4.3 berikut ini.
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Gambar 4.3 EDX permukaan (a) Kitosan dan (b) Kitosan-Pr

Berdasarkan Gambar 4.3 dapat dibandingkan unsur-unsur yang terdapat
dalam kedua material kitosan dan kitosan-Pr. Sebagaimana diketahui pada

Gambar 4.3 (a) merupakan grafik unsur-unsur yang terkandung dalam kitosan dan
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Gambar 4.3 (b) merupakan grafik unsur-unsur yang terkandung dalam kitosan-Pr.
Berdasarkan hasil EDX ini, terlihat jelas keberadaan unsur Pr yang telah berikatan
dengan senyawa kitosan pada Gambar 4.3 (b). Jumlah masing-masing unsur yang
terdapat dalam senyawa kitosan dan kompleks kitosan-Pr, ditampilkan dalam

Tabel 4.2 berikut ini.

Tabel 4.2 Analisis EDX Kitosan dan Kitosan-Pr

Unsur Kitosan Kitosan-Pr 1,0 g/L
% Massa % Atom % Massa % Atom
C 48,84 56,75 47,26 58,14
o 49,06 42,79 43,80 40,45
Al 0 0 0,21 0,12
Ca 0 0 0,17 0,06
Cu 1,33 0,29 1,51 0,35
Zn 0,76 0,16 1,15 0,26
Pr 0 0 5,90 0,62

Dari Tabel 4.2 diatas diperoleh kandungan unsur Pr sebesar 5,90 %. Dari
hasil ini membuktikan bahwa ion Pr’* telah berikatan dengan kitosan dimana

membentuk senyawa kompleks kitosan-praseodimium.

4.3 Adsorpsi Ion Fluorida Menggunakan Kitosan-Praseodimium

Pada penelitian ini, dilakukan variasi konsentrasi ion Pr’" yang
ditambahkan pada kitosan. Hal ini bertujuan untuk mengetahui kondisi optimum
loading ion Pr’* dalam kitosan yang digunakan sebagai adsorben untuk menyerap
ion fluorida. Proses uji adsorpsi ion fluorida dengan kompleks kitosan-Pr
dilakukan dengan menggunakan larutan yang mengandung ion fluorida sebesar 20
mg/L dan pH larutan dijaga tetap pada pH 7.

Proses adsorpsi yang dilakukan pada kondisi pH 7 dikarenakan pH 7
merupakan kondisi optimum untuk uji adsorpsi ion fluorida. Sebagaimaa
penelitian yang telah dilakukan Yao et al. (2009), mereka menyatakan bahwa pH
7 merupakan kondisi optimum untuk pengujian adsorpsi ion fluorida. Pada pH
kurang dari 7, terjadi protonasi kelompok amina di kitosan membentuk ion -NH>".

Hal ini akan menyebabkan berkurangnya kemampuan mengikat dari ion logam
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untuk adsorpsi fluorida. Sedangkan pada pH yang lebih tinggi dari 7, akan
menyebabkan terjadinya presipitasi pada ion logam karena adanya persaingan
antara ikatan -OH dengan ion fluorida secara bersamaan yang akan berkoordinasi
dengan ion logam. Oleh karena itu pH 7 dipilih untuk adsorpsi ion fluorida karena
daya serap ion logam yang melekat pada kitosan meningkat, seiring dengan
seimbangnya jumlah konsentrasi ion H" dan ikatan -OH pada adsorben (Yao et
al., 2009).

Proses yang terjadi pada penyerapan ion fluorida dengan kitosan-Pr
adalah gugus -OH pada kompleks kitosan-Pr digantikan oleh ion fluorida melalui
mekanisme penggantian ligan. Saat kesetimbangan adsorpsi tercapai, maka pH
larutan meningkat dikarenakan adanya gugus -OH yang lepas dari kitosan-Pr,
sehingga nilai pH meningkat menjadi 7,9 (Yao et al., 2009).

Dari variasi konsentrasi ion Pr’" tersebut, pada konsentrasi awal ion
fluorida 20 mg/L. didapat efisiensi adsorpsi ion fluorida terbesar pada saat
konsentrasi ion Pr’" dalam kitosan sebesar 1 g/L dengan persentase penyerapan
ion fluorida sebesar 72%. Sedangkan persentase efisiensi adsorpsi ion fluorida
hanya menggunakan kitosan tanpa penambahan praseodimium diperoleh sebesar
12,5%.
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Gambar 4.4 Hubungan variasi konsentrasi Pr terhadap efisiensi adsorpsi ion fluorida
dengan konsentrasi awal ion fluorida 20 mg/L pada pH 7

Dari Gambar 4.4 dapat dilihat, peningkatan konsentrasi praseodimium
yang ditambahkan kedalam kitosan menyebabkan semakin meningkatnya

efisiensi adsorpsi ion fluorida, akan tetapi saat konsentrasi praseodimium melebihi
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1 g/L, terjadi penurunan efisiensi adsorpsi. Hal ini dikarenakan konsentrasi
praseodimium sebesar 1 g/ merupakan konsentrasi optimum untuk adsorpsi ion
fluorida menggunakan kitosan-Pr.

Kemampuan penyerapan kitosan-Pr dapat dilihat dari nilai kapasitas
adsorpsi (q). Peningkatan kapasitas adsorpsi terjadi karena adanya penyerapan ion
fluorida yang semakin banyak dari larutan yang menempel pada permukaan
adsorben. Dari hasil pengujian adsorpsi ion fluorida, kapasitas adsorpsi ion
fluorida yang paling optimum untuk jenis adsorben kitosan-Pr ini adalah pada
konsentrasi loading Pr’" sebesar 1 g/L dengan kapasitas adsorpsi 7,2 mg/g. Dari
Gambar 4.4 tersebut dapat dilihat perbandingan yang cukup signifikan pada
penyerapan ion fluorida menggunakan kitosan tanpa penambahan ion Pr’" atau
dengan menggunakan kompleks kitosan-Pr. Hal ini menunjukkan dengan adanya
ion Pr** dipermukaan kitosan, menyebabkan adsorben ini lebih efektif digunakan
untuk meyerap ion fluorida jika dibandingkan hanya dengan menggunakan

kitosan tanpa penambahan ion Pr’".

4.4 Pengaruh Beberapa Variabel Terhadap Kinerja Kitosan-Praseodimium
Pada penelitian ini, juga ditentukan pengaruh waktu kontak, dosis
adsorben, konsentrasi awal ion fluorida dan penambahan anion kompetitor
terhadap kemampuan kitosan-Pr sebagai adsorben untuk menyerap ion fluorida.
Pada pengujian ini digunakan konsentrasi 1 g/L ion Pr’* yang merupakan jumlah
optimum ion Pr’" yang terkandung dalam kitosan sebagai adsorben untuk
menyerap ion fluorida. Kondisi suhu yang digunakan pada proses adsorpsi

berlangsung pada suhu ruangan yaitu 27°C.

4.4.1 Pengaruh Waktu Kontak Terhadap Adsorpsi Ion Fluorida

Waktu kontak merupakan salah satu parameter penting dalam proses
adsorpsi. Waktu kontak berkaitan dengan laju reaksi di mana dinyatakan sebagai
perubahan konsentrasi spesi terhadap waktu. Penentuan waktu kontak digunakan
untuk mendapatkan waktu pengadukan optimum selama proses batch sehingga
adsorben dapat mengadsorp adsorbat hingga batas maksimal (Muhdarina et al.,

2010). Variasi waktu kontak yang dilakukan pada penelitian ini, menunjukkan
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waktu yang dibutuhkan agar kesetimbangan adsorpsi tercapai dan mengetahui
kemampuan maksimal kitosan-praseodimium dalam menyerap ion fluorida
tersebut.

Penelitian ini dilakukan dengan memvariasikan waktu kontak antara
adsorben dan adsorbat pada variasi waktu kontak 5, 10, 20, 30, 40, 50, 60, 70, 80,
90 dan 100 menit. Dari hasil pengujian dengan menggunakan konsentrasi awal ion
fluorida sebesar 20 mg/L, pada 5 menit pertama uji adsorpsi diperoleh efisiensi
adsorpsi ion fluorida sebesar 25% dan kapasitas adsorpsi 2,5 mg/g. Untuk 10
menit selanjutnya terjadi peningkatan jumlah ion fluorida yang terserap hingga
pada waktu kontak 60 menit terjadi peningkatan tajam terhadap kenaikan efisiensi

adsorpsi ion fluorida mencapai 71% dengan kapasitas adsorpsi sebesar 7,1 mg/g.
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Gambar 4.5 Hubungan waktu kontak terhadap efisiensi adsorpsi ion fluorida

dengan konsentrasi awal ion fluorida 20 mg/L pada pH 7

Dari Gambar 4.5 dapat dilihat dengan semakin meningkatnya waktu
kontak antara adsorben dengan ion fluorida, maka efisiensi penyerapan ion
fluorida semakin besar, dan akan tetap konstan saat tercapainya kesetimbangan.
Kesetimbangan akan terjadi saat jumlah ion fluorida yang diserap oleh adsorben
tidak berubah secara signifikan atau konstan, ini menandakan bahwa kitosan-
praseodimium telah jenuh mengadsorp ion fluorida. Dari Gambar 4.5 setelah
menit ke-60 dimana saat waktu kontak 70 menit, diperoleh kenaikan efisiensi ion
fluorida tidak terlalu signifikan yaitu sebesar 71,25%. Oleh karena itu

kesetimbangan adsorpsi tercapai pada saat menit ke-60.
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Pada percobaan, saat menit-menit pertama banyak sisi adsorben yang
kosong sehingga kecenderungan ion fluorida untuk terserap ke adsorben semakin
tinggi. Dengan bertambahnya waktu kontak, jumlah adsorbat yang terserap pada
permukaan adsorben semakin meningkat hingga tercapai titik setimbang. Waktu
kontak antara adsorben dengan adsorbat yang terlalu lama dapat menyebabkan
kondisi adsorben menjadi jenuh, selain itu waktu kontak yang terlalu lama juga
dapat menyebabkann perubahan pH akhir menjadi lebih tinggi (Zafira, 2010).
Waktu optimum yang diperoleh dari variasi waktu kontak selanjutnya digunakan

untuk menentukan persentase adsorpsi ion fluorida pada variasi dosis adsorben.

4.4.2  Pengaruh Dosis Adsorben Terhadap Adsorpsi lon Fluorida

Variasi dosis adsorben yang ditambahkan pada larutan fluorida
menghasilkan efisiensi adsorpsi ion fluorida yang berbeda-beda sesuai dengan
kapasitas adsorpsi dari adsorben yang digunakan. Penentuan dosis optimum
adsorben penting untuk diuji, hal ini bertujan untuk memperoleh jumlah optimum
kitosan-Pr yang digunakan sebagai adsorben untuk adsorpsi ion fluorida. Dari
hasil pegujian, dosis optimum untuk adsorpsi ion fluorida terjadi pada
penambahan 0,1 g adsorben kitosan-Pr dengan persentase efisiensi adsorpsi ion
fluorida sebesar 72%.
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Gambar 4.6 Hubungan dosis adsorben terhadap efisiensi adsorpsi ion fluorida

dengan konsentrasi awal ion fluorida 20 mg/L pada pH 7

Dari Gambar 4.6 dapat dilihat adsorpsi fluorida semakin meningkat

dengan naiknya dosis adsorben yang ditambahkan. Dimana, kandungan ion
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fluorida dalam air menurun karena bertambahnya ikatan ion fluorida yang
sebanding dengan penambahan dosis adsorben. Jika setelah tercapai kondisi
optimum dilakukan penambahan adsorben lebih besar lagi maka adsorpsi akan
menjadi konstan, hal ini diduga bahwa adsorben sudah tidak mampu lagi untuk
menyerap ion fluorida yang masih tersisa (Viswanathan & Meenakshi, 2008).

Di sisi lain, kapasitas adsorpsi kitosan-Pr semakin menurun dengan
meningkatnya dosis adsorben. Pada Gambar 4.7 saat 0,02 g kitosan-Pr
ditambahkan ke dalam larutan yang mengandung 20 mg/L ion fluorida,
menghasilkan kapasitas adsorpsi sebesar 11,00 mg/g. Sedangkan saat dosis
adsorben kitosan-Pr yang ditambahkan sebanyak 0,1 g menghasilkan kapasitas
adsorpsi paling kecil yaitu sebesar 7,2 mg/g. Hal ini dikarenakan ketika dosis
adsorben terlalu tinggi gugus aktif yang bertindak sebagai pengikat ion fluorida
pada permukaan bersifat tak jenuh. Dengan demikian, jumlah ion fluorida yang
teradsorpsi per satuan berat adsorben berkurang ketika dosis meningkat (Jiang et

al., 2009).
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Gambar 4.7 Hubungan kapasitas adsorpsi terhadap dosis adsorben dengan

konsentrasi awal ion fluorida 20 mg/L pada pH 7

Kondisi optimum yang diperoleh dari hasil pengujian dosis adsorben ini,

digunakan untuk pengujian adsorpsi ion fluorida selanjutnya.
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4.4.3 Pengaruh Konsentrasi Awal Ion Fluorida Terhadap Adsorpsi Ion

Fluorida

Pengujian pengaruh konsentrasi awal ion fluorida ini dilakukan untuk
mengetahui pola penyerapan fluorida. Semakin besar konsentrasi awal diharapkan
untuk memperoleh kapasitas adsorpsi yang lebih tinggi. Alasannya adalah bahwa
konsentrasi awal yang lebih tinggi memberikan kekuatan pendorong untuk
mengatasi semua resistensi dari ion fluorida antara fase cair dan padat, sehingga
meningkatkan penyerapan (Yao ef al., 2009).

Efisiensi adsorpsi ion fluorida meningkat dengan semakin bertambahnya
konsentrasi awal ion fluorida. Hal ini dibuktikan dari hasil pengujian, dimana
pada konsentrasi awal ion fluorida 5 mg/L diperoleh efisiensi adsorpsi sebesar
50,6 %, saat konsentrasi awal ion fluorida dinaikkan menjadi 10 mg/L efisiensi
yang diperoleh menjadi 51,6 %. Begitu juga dengan kapasitas adsorpsi yang
berbanding lurus dengan efisiensi adsorpsi ion fluorida, saat konsentrasi awal
fluorida 5 mg/L, kapasitas adsorpsi yang diperoleh sebesar 1,27 mg/g dan ketika
konsentrasi awal ion fluorida dinaikkan menjadi 10 mg/L kapasitas adsorpsi
meningkat menjadi 2,58 mg/g.
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Gambar 4.8 Hubungan konsentrasi awal ion fluorida terhadap efisiensi adsorpsi
ion fluorida dengan konsentrasi awal ion fluorida 20 mg/L pada pH 7

Dari Gambar 4.8 diatas diperoleh hasil yang menunjukkan kemampuan
penyerapan kitosan-Pr meningkat seiring dengan meningkatnya konsentrasi
fluorida. Hasil yang sama juga telah diperoleh oleh Jagtap et al. (2009), dimana,

konsentrasi awal ion fluorida yang lebih besar memiliki kapasitas adsorpsi ion
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fluorida yang lebih besar. Hal ini dikarenakan, jumlah ion fluorida yang tersedia
untuk adsorpsi meningkat seiring dengan peningkatan konsentrasi awal ion
fluorida, dan jumlah ion fluorida yang tersedia untuk diserap oleh adsorben akan

semakin tinggi (Jagtap et al., 2009).

4.4.4 Pengaruh Anion Kompetitor Terhadap Adsorpsi Ion Fluorida

Sebagaimana yang kita ketahui didalam air banyak mengandung anion
lain selain ion fluorida. Penggunaan adsorben kitosan-Pr sebelumya hanya diuji
untuk larutan ion fluorida saja. Oleh karena itu, dilakukan pengujian pengaruh
penambahan anion kompetitor terhadap kinerja adsorben kitosan-praseodimium
sebagai adsorben untuk menyerap ion fluorida. Pengujian yang dilakukan
menggunakan anion yang biasa terdapat didalam air antara lain klorida (CI’), nitrat
(NO5%), karbonat (CO5>") dan sulfat (SO4>).

Dari hasil uji adsorpsi ion fluorida, adanya penambahan ion CI, NOs>
dan SO4* menyebabkan penurunan efisiensi adsorpsi ion fluorida sebesar 68,65%,
64,75% dan 58,7%. Walaupun hasil ini tidak terlalu berbeda jauh dengan kondisi
adsorpsi ion fluorida tanpa adanya anion kompetitor, namun dengan adanya anion
lain dalam air akan memberikan pengaruh terhadap kinerja adsorpsi ion fluorida.
Bahkan dengan adanya ion COs%, terjadi penurunan adsorpsi ion fluorida yang

sangat signifikan yaitu sebesar 33,5%.
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Gambar 4.9 Pengaruh anion kompetitor terhadap efisiensi adsorpsi ion fluorida pada
konsentrasi awal ion fluorida 20 mg/L pada pH 7 dengan waktu kontak

60 menit
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Dari Gambar 4.9 dapat dilihat, berkurangnya efisiensi adsorpsi ion
fluorida dengan adanya anion kompetitor. Pengurangan ini terjadi disebabkan oleh
adanya perubahan pH dari air yang diuji. Dimana larutan yang mengandung ion
fluorida semula memiliki pH 7, saat penambahan CI, Nng', C032' dan SO42' ke
dalam larutan yang mengandung ion fluorida, terjadi perubahan pH larutan yaitu
menjadi 7,93; 7,2; 10,06 dan 6,89. Hasil ini memperlihatkan bahwa dengan
adanya anion lain yang terkandung didalam air minum, akan menggangu kinerja
kitosan-Pr untuk menyerap ion fluorida secara maksimal karena adanya
persaingan dari anion lain untuk adsorpsi dengan ion fluorida (Jagtap et al., 2009).

Pada uji adsorpsi ion fluorida yang telah dilakukan oleh Kamble et al.
(2007), dengan adanya anion lain yang terkandung dalam air akan memberikan
pengaruh pada adsorpsi ion fluorida, hal ini dikarenakan perubahan pH dalam air
dimana penyerapan ion fluorida akan semakin menurun seiring dengan
meningkatnya pH larutan. Perubahan pH ini disebabkan oleh adanya persaingan
gugus hidroksil pada larutan dengan ion fluorida secara bersamaan yang akan
berkoordinasi dengan ion logam yang berikatan dengan kitosan (Kamble et al.,
2007). Dengan kata lain, daya serap kitosan-Pr terhadap ion fluorida akan

menurun dengan adanya anion kompetitor dalam air minum yang diuji.

4.5 Penentuan Isoterm Adsorpsi dan Kinetika Adsorpsi
4.5.1 Isoterm Adsorpsi

Untuk melihat berapa besar mekanisme penyerapan dari adsorben pada
proses ' adsorbsi, data yang didapat dianalisis untuk memperoleh persamaan
isoterm adsorpsi. Dari persamaan isoterm adsorpsi tersebut dapat dilihat
karakteristik isoterm berupa kapasitas dan mekanisme proses adsorpsi (Ho et al.,
2002). Grafik yang diperoleh dari perhitungan isoterm adsorpsi ini menunjukkan
hubungan antara banyaknya adsorben dengan satuan berat adsorben dan jumlah
adsorbat pada saat setimbang. Seperti yang telah diutarakan pada bab sebelumnya,
persamaan isoterm yang digunakan dalam penelitian ini adalah persamaan
Freundlich dan persamaan Langmuir. Hasil yang diperoleh dari penentuan kedua

model isoterm adsorpsi tersebut dapat dililhat pada Gambar 4.10 berikut ini.
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Gambar 4.10 Linearitas isoterm adsorpsi (a) Freundlich (b) Langmuir

Pada Gambar 4.10 (a) disajikan kurva pola isoterm adsorpsi Freundlich
dengan persamaan garis lurus y = 0,396x + 0,579 yang memiliki gradien 1/n =
0,296 dan memotong sumbu log q. pada 0,579, sehingga diperoleh nilai kapasitas
adsorpsi maksimum yang diperoleh dengan model isoterm Freundlich (kg) adalah
3,79/mg dengan nilai R? = 0,952. Nilai intensitas adsorpsi menggunakan model
isoterm Freundlich (n) diperoleh sebesar 2,525.

Pada Gambar 4.10 (b) disajikan kurva pola isoterm adsorpsi Langmuir
dengan persamaan garis lurus y = 0,407x + 0,063, yang memiliki gradien 1/qmaks
k; = 0,407 dan garis ini memotong sumbu 1/q. pada 0,063 dengan menghasilkan
nilai regresi (R?) sebesar 0,978. Sehingga diperoleh harga kapasitas adsorpsi
maksimum isoterm Langmuir sebesar (qmas) = 15,87 mg/g dan konstanta
kesetimbangan (ki) isoterm Langmuir diperoleh sebesar 0,15/mg, dimana nilai ini
secara kuantitatif menggambarkan jumlah molekul adsorbat teradsorpsi menuju
permukaan adsorben (Zafira, 2010). Nilai dimensi kuantitas adsorpsi (r) diperoleh
sebesar 0,24. Nilai r tersebut menunjukkan penyerapan ion fluorida pada adsorben
bersifat favourable, sebagaimana yang dinyatakan oleh Islam & Patel (2007),
bahwa nilai r < 1 menandakan proses adsorpsi bersifat favourable (Islam & Patel,

2007).

Tabel 4.3 Parameter losterm Adsorpsi Freundlich & Langmuir

Studi Isoterm klsoterm Freunlich Isotirm Langmuir
Adsorpsi f n R? Gmax L r R’
. (mg) (mggh) (mg’)
Kitosan- 379 2,525 0,952 1587 0,15 024 0978
Praseodimium
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Berdasarkan nilai regresi R” isoterm adsorpsi di atas, kedua model
isoterm adsorpsi ini memiliki nilai R? yang hampir sama, yaitu mendekati satu.
Namun, dari kedua model isoterm adsorpsi tersebut nilai R® yang paling
mendekati satu yaitu model isoterm Langmuir. Dengan begitu, proses adsorpsi ion
fluorida oleh kitosan-Pr sesuai dengan model kesetimbangan isoterm Langmuir.
Ini menunjukkan bahwa proses adsorpsi ion fluorida merupakan adsorpsi yang
terjadi karena adanya ikatan kimia antara adsorbat dengan permukaan adsorben.
Model adsorpsi Langmuir di dasarkan hipotesis kimia, disana tidak terjadi
interaksi disamping itu molekul adsorben dan proses adsorpsi terdistribusi secara
homogen dengan membentuk lapisan monolayer diatas permukaan adsorben dan
sekali molekul adsorbat menempati tempat pada permukaan adsorben maka tidak

ada lagi penyerapan yang dapat terjadi pada tempat tersebut (Zafira, 2010).

4.5.2  Kinetika Adsorpsi

Model kinetika adsorpsi digunakan untuk menentukan tingkat laju
adsorpsi adsorbat. Laju adsorpsi merupakan langkah sangat penting dalam setiap
proses adsorpsi terutama untuk merancang sebuah sistem adsorpsi dari proses
batch skala besar (Bulut ef al., 2008). Pengetahuan model kinetika adsorpsi
diperlukan untuk merancang suatu proses adsorpsi yang lebih ekonomis dan
sesuai dengan masa tinggal reaktan. Model kinetika adsorpsi yang paling umum
diterapkan dalam studi adsorpsi ion fluorida adalah pseudo orde pertama dan

pseudo orde kedua (Ho & McKay, 2000). .

0,50 s
* | " 7Ioo
0,40 ;
6,00
_. 030 y =-0,008x + 0,378 5,00 -
& 020 i g 400
- 3,00
° =
~ 0,10 2,00 y 0,2122x +1,349
R2 = 0,998
. 1,00
0,00 - - . 0,00 - : : :
-0.10 E{’ 20 40 60 0 20 40 60
’ waktu (menit) waktu (menit)

Gambar 4.11 Linearitas kinetika adsorpsi, (a) Pseudo orde pertama
dan (b) Pseudo orde kedua
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Penentuan model kinetika adsorpsi pseudo orde pertama menggunakan
persamaan 3.6. Pada Gambar 4.11 (a) plot garis lurus dari log (q; - q¢) terhadap
waktu (t), diperoleh persamaan y = -0,008x+0,378 sehingga diperoleh nilai q; atau
kapasitas serapan maksimum untuk pseudo orde pertama adalah 2,39 mg/g. Laju
adsorpsi untuk pseudo orde pertama (k;) adalah 0,02 min™. Nilai ini berbanding
terbalik dengan kecepatan adsorpsi, semakin besar nilai k maka semakin lambat
laju adsorpsinya (Zafira, 2010). Model kinetika pseudo orde pertama didasarkan
pada asumsi bahwa laju adsorpsi sebanding dengan jumlah zat teradsorpsi.

Untuk kinetika adsorpsi pseudo orde kedua ditentukan dengan
menggunakan persamaan 3.7. Dari Gambar 4.11 (b), dimana plot t/q; terhadap
waktu (t) memberikan persamaan linear y = 0,122x + 1,349 dan diperoleh nilai
kapasitas adsorpsi maksimum untuk model kinetika reaksi pseudo orde kedua (q»)
sebesar 8,20 mg/g dengan laju adsorpsinya (ky) 0,01 (g/mg.menit). Secara umum,
nilai laju adsorpsi pseudo orde kedua konstan dengan meningkatnya konsentrasi

adsorbat (Ho & McKay, 1999).
Tabel 4.4 Parameter Kinetika Adsorpsi Pseudo Orde Pertama & Kedua

Studi Kinetika Pseudo orde pertama Pseudo orde kedua
Adsorpsi _kl_l a1 R? k2 q: 2
(min") (mg/g) (g/mg.menit) (mg/g)
Kitosan-Praseodimium 0,02 2,39 0,785 0,01 8,20 0,99

8

Berdasarkan data analisis model kinetika adsorpsi, dapat diketahui bahwa
adsorpsi ion fluorida menggunakan kitosan-Pr mengikuti model pseudo orde
kedua. Hal ini ditunjukkan dengan nilai R? untuk pseudo orde kedua yang
mendekati satu, dimana nilai R? ini merupakan nilai koefisien korelasi dari grafik.
Nilai R? semakin mendekati satu memiliki data yang linier. Adsorpsi fluorida
menggunakan kitosan-Pr mengikuti model kinetik pseudo orde kedua sesuai
dengan beberapa penelitian yang juga telah melakukan pengujian adsorpsi ion
fluorida karena data nilai R* model ini lebih baik dari pada nilai R* pseudo orde
pertama (Yao et al., 2009). Selain itu, model kinetika adsorpsi pseudo orde kedua,
merupakan model kinetika adsorpsi yang mendukung model isoterm Langmuir
menandakan bahwa reaksi yang terjadi antara adsorben dengan adsorbat identik

dengan reaksi kimia (Zafira, 2010).
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BAB 5
KESIMPULAN DAN SARAN

Kesimpulan

Berdasarkan hasil penelitian dan analisa yang telah dilakukan, maka

dapat disimpulkan:

1.

Jumlah optimum /loading praseodimium yang ditambahkan kedalam kitosan
sebagai adsorben untuk adsorpsi adalah sebesar 1,0 g/L, dimana efisiensi
adsorpsi ion fluorida diperoleh sebesar 72% dengan konsentrasi awal ion
fluorida 20 mg/L. Hasil ini membuktikan bahwa dengan adanya
praseodimium dalam kitosan, mampu meningkatkan kinerja kitosan sebagai
adsorben yang hanya mampu menyerap ion fluorida sebesar 12,5%.

Dari uji adsorpsi, didapatkan kondisi optimum waktu kontak antara
adsorben dengan ion fluorida selama 60 menit dengan dosis adsorben
sebesar 0,1 g.

Efisiensi adsorpsi ion fluorida pada konsentrasi awal ion fluorida sebesar 5
mg/L diperoleh sebesar 50,6% dan meningkat saat konsentrasi dinaikkan
menjadi 10 mg/L diperoleh efisiensi penyerapan sebesar 51,6%. Maka dapat
disimpulkan semakin meningkatnya konsentrasi ion fluorida dalam air
menyebabkan terjadinya peningkatan efisiensi penyerapan io fluorida oleh
kitosan-Pr.

Denga adanya ion CI', NOs*, COs* dan SO,’" dalam air yang mengandung
ion fluorida, akan menyebabkan penurunan daya serap kitosan-Pr terhadap
ion fluorida menjadi 68,65%, 64,75%, 33,5% dan 58,7% .

Model isoterm adsorpsi yang sesuai pada pengujian ini adalah isoterm
Langmuir dan kinetika adsorpsi mengikuti pseudo orde kedua dimana

konstanta laju adsorpsinya sebesar 0,01 g/mg.menit.
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5.2 Saran

Pada penelitian selanjutnya, disarankan untuk melakukan variasi suhu
pada saat proses adsorpsi berlangsung. Variasi tersebut dilakukan dengan tujuan
untuk melihat bagaimana pengaruh perubahan suhu terhadap kinerja kitosan-
praseodimium sebagai adsorben untuk menyerap ion fluorida. Variasi waktu
pengadukan dan kecepatan pengadukan pada saat sintesis material kitosan-
praseodimium juga perlu dilakukan agar diperoleh kondisi yang benar-benar

optimum untuk proses sintesis kitosan-praseodimium ini.
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Lampiran 1.

Hasil Karakterisasi FTIR
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Lampiran 2.
Data Perhitungan Penentuan Loading ion Pr'* dalam Kitosan
Massa adsorben = 0,1 g

Volume larutan ion fluorida = 50 mL

. . Efisiensi
Konsentrasi Konsentrasi . .
. o Adsorpsi Kapasitas
adsorben awal ion akhir ion ion adsorpsi
fluorida,C, fluorida fluorida (m I; )’ q
(mg/L)  C, (mg/L) o &8
(%)
kitosan 20 17,50 12,50 1,25
kitosan-0,3 g/L. Pr 20 12,90 35,50 3,55
k‘“’sa'i;roﬁ gL 20 8 80 56,00 5,60
k‘“’s’“;;rl’“ gL 20 5,60 72,00 7,20
kitosan-1,3 g/LPr 20 6,30 68,50 6,85
kitosan- 1,6 g/LPr 20 7,50 62,50 6,25

Lampiran 3.
Data Perhitungan Pengaruh Waktu Kontak Terhadap Adsorpsi
Ion Fluorida
Massa adsorben = 0,1 g

Volume larutan ion fluorida = 50 mL

Konsentrasi  Konsentrasi Efisiensi A
Waktu : . . Kapasitas
kontak, t awa.l ion akhlr.lon AdsorPs1 ion MSorpsi, q
(menit) fluorida,C, fluorida fluorida, n (mg/g)
(mg/L) C., (mg/L) (%)
5 20 15,00 25,00 2,50
10 20 12,00 40,00 4,00
20 20 9,78 51,10 5,11
30 20 7,80 61,00 6,10
40 20 7,10 64,50 6,45
50 20 6,70 66,50 6,65
60 20 5,80 71,00 7,10
70 20 5,75 71,25 7,13
80 20 5,70 71,50 7,15
920 20 5,60 72,00 7,20
100 20 5,60 72,00 7,20
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Lampiran 4.
Data Perhitungan Pengaruh Dosis Adsorben Terhadap Adsorpsi
Ion Fluorida

Volume larutan ion fluorida = 50 mL

Konsentrasi Konsentrasi Efisiensi
Dosis . Volume i Adsorpsi Kapasitas
awal ion akhir ion . .
Adsorben . larutan,V . ion adsorpsi, q
(@ fluorida,C, (L) fluorida fluorida (mg/g)
. (mg/L) Co(mglL) 0, 0T wE
0,02 20 7 15,60 22,00 11,00
0,04 20 7 11,90 40,50 10,13
0,06 20 7 8,70 56,50 9,42
0,08 20 7 6,80 66,00 8,25
0,1 20 7 5,60 72,00 7,20

Lampiran 5.

Data Perhitungan Pengaruh Konsentrasi Awal Ion Fluorida Terhadap

Adsorpsi Ion Fluorida
Massa adsorben =0,1 g
Volume larutan ion fluorida = 50 mL
Konsentrasi awal  Konsentrasi Efisiensi Kapasitas
ion fluorida,C, akhir ion Adsorpsi ion adsorpsi, q
(mg/L) fluorida fluorida, n (%) (mg/g)
C., (mg/L)
5 2,47 50,60 5247
10 4,84 51,60 2,58
15 6,24 58,40 4,38
20 5,60 72,00 7,20
30 6,07 79,77 11,97
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Lampiran 6.
Data Perhitungan Pengaruh Anion Kompetitor Tehadap Adsorpsi
Ion Fluorida

Massa adsorben = 0,1 g

Konsentras Konsentras Efisiensi Kapasita
Konsentras . . . . Adsorps
. . .. i awal ion i akhir ion .. )
Jenis anion i anion . pH . iion .
(mg/L) fluorida,C, fluorida fluorida adsorpsi,
(mg/L) Ce, (mg/L) o  4(mg/g)
1 (%)
blanko - 20 7 5,61 71,95 7,20
Ccr 200 20 7,93 6,27 68,65 6,87
NO; 200 20 6,85 7,05 64,75 6,48
COo> 200 20 10,06 13,30 33,50 3,35
S0, 200 20 6,89 8,26 58,70 5,87

Lampiran 7.

Perhitungan Penentuan Isoterm Adsorpsi

Penentuan Isoterm adsorpsi Freundlich

Penentuan isoterm Freundlich diberikan dengan persamaan linier berikut

ni:

log q = logkg + ilog Ce (3.3)
Keteragan :
kr = faktor kapasitas Freundlich
I/n = parameter intensitas Freundlich

Perhitungan isoterm dilakukan pada kondisi optimum dimana konsntrasi
loading Pr dalam kitosan adalah sebesar 1 g/L dan waktu kontak yang digunakan

60 menit.
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(lanjutan)
Tabel Penentuan Isoterm Freundlich
Konsentrasi Efisiensi
Massa o Adsorpsi Kapasitas
akhir ion . .
adsorben, W . ion adsorpsi, loq q log C,
fluorida .
(2) C., (mg/L) fluorida, q (mg/g)
° n (%)
0,02 15,60 22,00 11,00 1,04 1,19
0,04 11,90 40,50 10,13 1,01 1,08
0,06 8,70 56,50 9,42 0,97 0,94
0,08 6,80 66,00 8,25 0,92 0,83
0,1 5,60 72,00 7,20 0,86 0,75

Dari perhitungan diatas, dibuat plot linear log q vs log C.. Grafik penentuan

isoterm Freundlich ditunjukkan oleh Gambar dibawah ini.

1,10 +
1,05 +
1,00 A
0,95 -
0,90 -+
0,85 A

log ge

y=0,396x + 0,579
R?=0,952

0,80 T
0,60 0,80

log Ce

1,00 1,20

Gambar Kurva Penentuan Isoterm Adsorpsi Freundlich

Dari grafik penentuan isotherm Freundlich, diperoleh persamaa :

y=0,396x + 0,579

R%*=0,952

Nilai 1/n dan kg untuk sorben dihitung dari garis miring dan intersep dari plot

linear log q vs log C., sehingga didapat :

Im =
n =
logky =
kg =

0,396

2,525

0,579
3,79
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(lanjutan)

Penentuan Isoterm adsorpsi Langmuir

Model Langmuir yang berlaku untuk monolayer adsorpsi ke permukaan, adalah :
1 1 1

1
- = X — 4+ 34
q Gmax KL Ce dmax ( )
Keterangan :

Jmax =  kapasitas maksimum ion fluorida teradsorpsi per satuan berat
sorben untuk pembentukan monoloyer di daerah permukaan
adsorben.

ki, = konstanta yang berhubungan dengan afinitas daerah yang
diikat oleh sorben (Konstanta isoterm Langmuir).

Tabel Penentuan Isoterm Langmuir
Konsentrasi Efisiensi
Massa o . Adsorpsi  Kapasitas
akhir ion . .
adsorben, W . ion adsorpsi, 1/q 1/C,
fluorida .
(g) C., (mg/L) fluorida, q (mg/g)
© n (%)
0,02 15,60 22,00 11,00 0,09 0,06
0,04 11,90 40,50 10,13 0,10 0,08
0,06 8,70 56,50 9,42 0,11 0,11
0,08 6,80 66,00 8,25 0,12 0,15
0,1 5,60 72,00 7,20 0,14 0,18

Dari perhitungan diatas, dibuat plot linear 1/q vs 1/C.. Grafik penentuan isoterm

Langmuir ditunjukkan oleh Gambar dibawah ini.

0,15 -
0,14 - y =0,407x + 0,063
013 - R?=0,978
0,12 -
0,11 -
0,10 A
0,09 -
0,08 . . .

0,04 0,09 0,14 0,19
1/Ce

1/qe

Gambar Kurva Penentuan Isoterm Adsorpsi Langmuir
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Dari grafik penentuan isoterm Langmuir diperoleh persamaan :

y = 0,407x + 0,063
R*=0,978

69

(lanjutan)

Nilai-nilai parameter Langmuir qmax dan K dihitung dari garis miring dan intersep

dari plot linear 1/q vs 1/C,, sehingga diperoleh:
1/qmax = 0,063

Qmax = 15,87 mg/g

1/qmax ki = 0,407

1/15,87 ki, = 0,407

kp =0,15

Untuk memprediksi efisiensi proses adsorpsi,

menggunakan persamaan :

1
r =
1+K Cqo

Keterangan :

r = Dimensi kuantitas adsorpsi

sehigga diperoleh harga R :
r=1/(1+ kg Cp)

r=1/(1+ 0,15 x 20 mg/L)
r=0,24

dihitung dengan

(3.5)

Universitas Indonesia

Peningkatan kinerja..., Gefin Yesya, FT Ul, 2012



70

Lampiran 8.

Perhitungan Penentuan Model Kinetika Adsorpsi

Model Pseudo orde pertama :

dq kqt
— = ki(a1 —qo) — log(as — qr) =loga; — 5 (3.6)
qt = penyerapan ion fluorida pada waktu t (mg/g)
qi = kapasitas adsorpsi maksimum untuk pseudo-orde pertama (mg/g)
ky = konstanta untuk fluorida ion dalam proses sorpsi untuk pseude orde
pertama (min'l)
Tabel Penentuan Pseudo Orde Pertama
Konsentrasi Konsentrasi Eﬁs1ens1. Kapas1ta.s
Waktu . . Adsorpsi  adsorpsi
kontak,t awal ion akhir jon ion ada lo lo -
ontak, fluorida,C, fluorida . P g4 & 4=
(menit) (mg/L) C.,, (mg/L) fluorida, waktut, q,
© n (%) (mg/g)
5 20 15 25 2,50 0,40 0,45
10 20 12 40 4,00 0,60 0,25
20 20 9,78 51,1 5,11 0,71 0,14
30 20 7,8 61 6,10 0,79 0,07
40 20 7,1 64,5 6,45 0,81 0,04
50 20 6,7 66,5 6,65 0,82 0,03
60 20 6 71 7,10 0,85 -
70 20 5,8 71,25 7,13 0,85 -
80 20 5,7 71,5 7,15 0,85 -
90 20 5,6 72 7,2 0,86 -
100 20 5,6 72 7,2 0,86 -

Dari perhitungan diatas, dibuat plot linear t vs log (q;-q;). Grafik penentuan

kinetika reaksi pseudo orde pertama ditunjukkan oleh Gambar berikut ini.
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0,00

71

(lanjutan)

y =-0,008x + 0,378
R?=0,785

-0,10 !

20 40
waktu (menit)

60

Gambar Kurva Penentuan kinetika adsorpsi Pseudo orde pertama

Dari grafik penentuan kinetika reaksi pseudo orde pertama diperoleh persamaan :

y = -0,008x+0,378
R?=0,785

Dari persamaan linier diatas dapat ditentukan kapasitas adsorpsi maksimum untuk

pseudo-orde pertama (q;) dan konstanta untuk fluorida ion dalam proses sorpsi

untuk pseude orde pertama (k;), sehingga diperoleh :

log q; = 0,378
q1 = 2,39 mg/g
ki/ 2,303 =0,008
ki = 0,02 min™

Model Pseudo orde kedua :

dac _ 1

T ky(qz —qp)? - i= o | a4 (3.7
Keterangan :
P =kapasitas adsorpsi maksimum untuk pseudo orde kedua (mg/g)
k, =konstanta untuk fluorida ion dalam proses sorpsi untuk pseude orde
kedua (g/mg.menit)
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Tabel Penentuan Pseudo Orde Kedua
Konsentrasi Konsentrasi Efis1ens1. Kap as1ta.s
Waktu . - Adsorpsi  adsorpsi
awal ion akhir ion .
kontak,t . . ion pada t/q,
. fluorida,C, fluorida .
(menit) (mg/L) C., (mg/L) fluorida, waktut,
© n (%)  q:(mg/g)
5 20 15 25 2,50 2,00
10 20 12 40 4,00 2,50
20 20 9,78 51,1 5,11 3,91
30 20 7,8 61 6,10 4,92
40 20 7,1 64,5 6,45 6,20
50 20 6,7 66,5 6,65 7,52
60 20 6 71 7,10 -
70 20 5,8 71,25 7,13 -
80 20 5,7 71,5 7,15 -
90 20 5,6 72 7,2 -
100 20 5,6 72 7,2 -

Dari perhitungan diatas, dibuat plot linear t vs t/q.. Grafik penentuan kinetika

reaksi pseudo orde kedua ditunjukkan oleh Gambar dibawah ini.

8,00 -
7,00
6,00 -
5,00
4,00 -
3,00 -
2,00 -
1,00
0,00 T T )

0 20 40 60
waktu (menit)

t/qt

y=0,122x + 1,349
R?=0,998

Gambar Kurva Penentuan kinetika adsorpsi Pseudo orde kedua

Dari grafik penentuan kinetika reaksi pseudo orde kesua diperoleh persamaan :
y=0,122x + 1,349

R* = 0,998

Dari persamaan linier diatas dapat ditentukan kapasitas adsorpsi maksimum untuk
pseudo orde kedua (q2) dan konstanta untuk fluorida ion dalam proses sorpsi

untuk pseude orde kedua (k;), sehingga diperoleh :

Universitas Indonesia

Peningkatan kinerja..., Gefin Yesya, FT Ul, 2012



73

(lanjutan)
t/qx = 0,122

q2 = 8,20 mg/g
1/ky q2* =1,349
1/ 67,19 ko = 1,349
k, = 0,01 g/mg.min
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