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Penyisihan Logam Fe Menggunakan Membran Polyvinylidene
Fluoride/Carbon Nanotube (PVDF/CNT)

Jono Suhartono, M Taufik Rahayu Putra, Aldy Naufaldy D, Dyah Setyo Pertiwi, Carlina Noersalim
Jurusan Teknik Kimia, Fakultas Teknologi Industri
Institut Teknologi Nasional
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jono_suhartono@itenas.ac.id

Abstrak

Air merupakan komponen penting dalam berbagai keperluan industri seperti keperluan proses
maupun sebagai komponen penunjang proses (utilitas). Air yang digunakan untuk keperluan industri
harus terbebas dari bahan pencemarnya, salah satu bahan pencemarnya yaitu logam. Apabila air
vang sudah tercemar oleh logam tersebut digunakan untuk keperluan industri, maka akan
menyebabkan berbagai masalah seperti scaling dan fouling. Salah satu cara mengurangi kadar
logam dalam air yaitu dengan cara pemisahan menggunakan teknologi membran. Salah satu
membran yang dapat digunakan untuk memisahkan logam dari air yaitu membran PVDF/CNT.
PVDF/CNT merupakan jenis membran ultrafiltrasi yang dapat memisahkan logam dari campurannya
karena memiliki pori yang lebih kecil dari ukuran partikel logam. Pemisahan menggunakan membran
PVDF/CNT dilakukan pada temperature ruang (25-28°C), tekanan 4 bar dan logam yang akan
dipisahkan adalah logam Fe selama 30 menit dalam satu kali operasi. Analisis dilakukan pada
permeate setelah operasi dengan menggunakan metode spektrofotometri. Adapun parameter yang
dipelajari dalam proses pemisahan ini adalah pH (3; 5; 7; 8; dan 10), serta variasi kandungan NOM
(0; dan 5 ppm). Hasil penelitian menunjukan bahwa pH 10 merupakan pH optimum untuk penyisihan
logam Fe dengan rejeksi sebesar 93.39%. Penambahan NOM mempengaruhi terhadap rejeksi logam
dalam proses penyisihan logam Fe yang menyebabkan pergeseran pH operasi optimum. Penggunaan
membrane PVDF/CNT dapat dikatakn effektif dalam menyisihkan logam Fe dalam air.

Key Words: logam Fe, membran PVDF/CNT, Ultrafiltrasi, NOM

1. Pendahuluan

Air merupakan sumber daya alam yang melimpah yang sangat dibutuhkan bagi manusia, namun
dengan meningkatnya populasi di dunia mengakibatkan menurunya kualitas air. Hal ini diakibatkan
oleh polusi air. Salah satu jenis polutan yang dapat ditemui dalam air ialah bahan buangan anorganik.
Bahan buangan anorganik merupakan bahan buangan yang sulit terurai oleh mikroorganisme,
contohnya adalah logam. Logam yang terdapat dalam air apabila digunakan untuk proses industri
akan menyebabkan alat yang menggunakan air yang mengandung logam akan berkerak dan merusak
alat tersebut (Yusika P, 2017).

Adapun upaya untuk mengurangi atau menghilangkan kadar logam dalam suatu campuran agar tidak
berbahaya bagi lingkungan maupun keselamatan dapat dilakukan dengan cara penyisihan atau
pemisahan, salah satunya ialah metode membran. Metode membran digunakan karena memiliki
efektivitas tinggi dalam pemisahan logam dalam suatu campuran, Selain itu teknologi membran ini
sederhana, praktis, dan mudah dilakukan berdasarkan terhadap mudah atau sukarnya suatu zat
melewati membran.

Membran merupakan suatu lapisan tipis antara dua fasa fluida yaitu fasa umpan (feed) dan fasa
permeat yang bersifat sebagai penghalang (barrier) terhadap suatu spesi tertentu, yang dapat
memisahkan zat dengan ukuran yang berbeda serta membatasi transpor dari berbagai spesi
berdasarkan sifat fisik dan kimianya. Membran bersifat semipermeabel, berarti membran dapat
menahan spesi-spesi tertentu yang lebih besar dari ukuran pori membran dan melewatkan spesi-spesi
lain dengan ukuran lebih kecil. Sifat selektif dari membran ini dapat digunakan dalam proses
pemisahan. (Riani, 2014).

G-27
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Jenis membran yang digunakan ialah PVDF (Polyvinylidene fluoride) / CNT (Carbon Nano Tubes ).
PVDF merupakan suatu senyawa yang tidak larut dalam air, berbentuk semi crystal, tahan terhadap
asam dan salah satu senyawa kimia yang berisfat inert. Polivinylidene fluoride (PVDF) merupakan
fluoropolimer termoplastik yang sangat tidak reaktif diproduksi dengan cara polimerisasi dari
vinylidene difluoride. PVDF masuk dalam kategori polimer semicrystalline dengan rumus molekul
(CoHoF2)n (Kang & Cao, 2014). Membran PVDF secara luas digunakan untuk proses pemisahan dapat
digunakan pada berbagai proses pemisahan seperti mikrofiltasi, ultrafiltrasi, nanofiltrasi, destilasi
membran dan pemisahan gas (Suhartono & Tizaoui,2015). Carbon nanotubes dapat digambarkan
sebagai molekul berbentuk silinder dari gulungan satu atau beberapa lapis lembaran grafit. Carbon
nanotubes terdapat 2 jenis yaitu : Single Wall Carbon Nanotubes (SWCNT), dan Multi Wall Carbon
Nanotubes (MWCNT). Kedua jenis ini memiliki sifat yang berbeda satu sama lain. Diameter luar dari
SWCNT diperkirakan sekitar 1-6 nm dan diameter luar dari MWCNT diperkirakan sekitar 6-100 nm.
(Rolant, 2011).

Diantara material karbon, CNT adalah material yang sangat diminati untuk mengubah sifat dari
membran polimer. Ini karena CNT memiliki luas permukaan besar, gesekan permukaan kecil, mudah
dimodifikasi gugus fungsionalnya dan dapat terdispersi dengan baik dalam polimer secara umum.
Riset menunjukkan CNT dapat meningkatkan flux membran dan mengurangi kekasaran yang
mengarah ke peningkatan penyisihan membran dan ketahanan fouling. Dengan penambahan CNT
pada membrane PVDF dapat meningkatkan electronegativity, hidrofilisitas, permeabilitas, anti-
fouling, dan kemampuan mekanis dari membran. (Suhartono & Tizaoui,2015)

2. Metode Penelitian

Prosedur dari penelitian ini terdiri dari tahap persiapan yaitu pembuatan (sintesa) larutan umpan untuk
logam Fe dengan konsentrasi 3.9803 ppm. Konsentrasi Fe sebesar 3.9803 diambil berdasarkan data
rata-rata kandungan Fe dalam sungai citarum (Birry & Meutia,2012). Larutan dibuat dengan cara
melarutkan padatan Fe,SOs4 yang diperoleh dari laboratorium kimia itenas dalam air, serta
mengkondisikan larutan umpan agar sesuai dengan variasi PH yang telah di tentukan ( 3,6,7,8 dan 10)
menggunakan H>SO4 atau NaOH serta menambahkan larutan NOM (Humid acid) dengan konsentrasi
0 dan 5 ppm.

Selanjutnya pada tahap penyisihan logam dimana larutan umpan yang telah sesuai dimasukan
kedalam alat untuk dilakukan proses penyisihan logam dengan menggunakan membran PVDF/CNT
yang diperoleh dari penelitian sebelumya. Alat tersebut terdiri dari tangka umpan untuk menyimpan
umpan dan penampung refentate, pompa untuk mengalirkan larutan, pressure gauge untuk mengukur
tekanan, module flat membrane untuk proses penyisihan menggunakan membran, dan flowmeter
untuk mengukur laju alir. Penyisihan selama 30 menit, selama proses penyisihan dilakukan
pengambilan sampel yang dilakukan setiap 6 menit, sampel yang diambil diukur volumenya dan
disimpan dalam botol sampel untuk dilakukan analisis. Setelah proses penyisihan dilakukan proses
Analisis menggunakan Spektrofotometri serapan atom dan Spektrofotometri UV-Vis, analisis
dilakukan di laboratorium instrument kimia Itenas dan laboratorium kimia UNPAD.

3. Hasil dan Pembahasan

Pengaruh pH Pada Penyisihan Logam Fe

Berdasarkan gambar 1(a) dan 1(b) menunjukan pengaruh pH terhadap penurunan konsentrasi dan
rejeksi logam Fe menggunakan membran PVDF/CNT pada tekanan 4 bar. Pada gambar tersebut,
dapat dilihat bahwa pH mempengaruhi hasil percobaan. Diperoleh hasil rejeksi terbaik ditunjukan
pada pH 10, hal ini di akibatkan karena pada pH tinggi kelarutan logam akan menurun sedangkan
pada pH rendah kelarutan logam akan meningkat (Ayres D, Davis A, Gietka P, 1994).
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Gambar 1(a) Kurva Penurunan Konsentrasi Logam Fe Terhadap Waktu, (b) Kurva Rejeksi Logam Fe
Terhadap Waktu

Pada pH tinggi logam Fe akan membentuk padatan tidak terlarut, hal ini ditunjukan dengan reaksi
sebagai berikut (Shevla. G, 1979):

Fe?* + 20H™ - Fe(OH), (1)

4Fe(OH), + 2H,0 + 0, —» 4Fe(OH); 1 2)
Berdasarkan reaksi diatas, dapat disimpulkan bahwa logam Fe pada keadaan basa akan membentuk
padatan tidak terlarut yang akan mempermudah kinerja membran, karena padatan tidak terlarut akan
lebih mudah tertahan oleh membran sehingga didapat kosentrasi logam Fe yang minimum pada
permeate. Proses tertahannya partikel logam yaitu, partikel logam yang merupakan ion positif akan
terikat oleh pemukaan membran yang memiliki muatan negatif, dan pada kondisi pH 10 yang
memiliki kandungan ion positif yang lebih sedikit dibandingkan dengan kondisi pH lainnya sehingga
kation-kation logam akan lebih mudah diikat oleh permukaan membran. Pengaruh pH pada percobaan
dapat juga ditinjau dari fluks permeate yang diperoleh, grafik perolehan fluks dapat dilihat pada
gambar 2(a).
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Gambar 2 Kurva Fluks Permeate Terhadap Waktu

Berdasarkan gambar 2 menunjukan pengaruh pH terhadap fluks permeate menggunakan membran
PVDF/CNT pada tekanan 4 bar. Pada gambar tersebut dapat dilihat bahwa pH mempengaruhi hasil
percobaan. Diperoleh hasil fluks terbaik ditunjukan pada pH 3, hal ini di akibatkan karena pada pH
tinggi kelarutan logam akan menurun dan akan membentuk padatan tidak terlarut sehingga akan
menurunkan fluks permeate yang diperoleh.

Pada hasil percobaan terdapat penyimpangan pada kondisi pH 8, dan 10 dimana fluks yang
seharusnya diperoleh menurun seiring bertambahnya waktu, namun pada kondisi pH 8, dan 10
diperoleh nilai fluks yang meningkat, hal ini disebabkan karena adanya sifat polarisasi konsentrasi
dimana pada proses pemisahan terjadi fenomena dimana pada saat permeat melewati membran
umumnya zat terlarut tidak semuanya lewat ke sisi permeat tapi akan tertahan pada permukaan
membran. Zat terlarut ini terakumulasi pada permukaan mebrane dan kembali ke aliran umpan dengan
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difusi balik, sehingga jumlah partikel logam yang terikat oleh membran akan berkurang dan
meningkatkan hasil fluks permeate.

Pengaruh Adanya Natural Organic Matter (NOM) Pada Penyisihan Logam Fe

Pada percobaan ini dilakukan penyisihan logam Fe menggunakan membran PVDF/CNT dengan
penambahan NOM sebesar 5 ppm. Berikut grafik pengaruh pH terhadap penurunan konsentrasi dan
rejeksi NOM pada gambar 3(a) dan 3(b) dan grafik penurunan konsentrsi dan rejeksi logam Fe pada
gambar 4(a) dan 4(b).
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Gambar 3(a) Kurva Penurunan Konsentrasi NOM Terhadap Waktu Dengan Adanya Kandungan
Logam Fe Dalam Larutan, (b) Kurva Rejeksi NOM Terhadap Waktu Dengan Adanya Kandungan
Logam Fe Dalam Larutan

Berdasarkan gambar 3(a) dan 3(b) menunjukan perubahan konsentrasi dan rejeksi kandungan NOM
pada berbagai kondisi pH menggunakan membran PVDF/CNT pada tekanan 4 bar. Diperoleh hasil
rejeksi terbaik ditunjukan pada pH 3, hal ini di akibatkan karena NOM hanya akan larut pada pH 9
atau lebih, sehingga pada pH 3 akan membentuk padatan tidak larut yang akan lebih mudah tertahan
oleh membran dan akan meningkatkan rejeksi kandungan NOM pada larutan. Namun pada 6 menit
pertama di pH 8 menunjukan rejeksi lebih baik dibandingkan pH 7 hal ini diakibatkan karena pada pH
yang tinggi gugus-gugus fungsi seperti -COOH dan —OH fenolat, -OH alkoholat dari asam humat
sudah mulai terionisasi sehingga akan menghasilkan gugus NOM yang tidak menggumpal. Sehingga
pada pH 8 NOM akan memiliki gugus NOM yang lebih tidak menggumpal dibandingkan pH 7, selain
itu pada pH tinggi akan meningkatkan electronegativity pada permukaan membran. Sehingga pada pH
7 NOM yang memiliki ukuran partikel yang lebih besar (karena menggumpal) akan menghasilkan
rejeksi NOM yang lebih rendah karena partikel NOM akan lolos dengan bantuan tekanan untuk
melewati pori pori membran PVDF/CNT.
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Gambar 4(a) Kurva Penurunan Konsentrsi Logam Fe Terhadap Waktu Dengan Adanya Kandungan
NOM Dalam Larutan, (b) Kurva Rejeksi Logam Fe Terhadap Waktu Dengan Adanya Kandungan
NOM Dalam Larutan

Sedangkan gambar 4(a) dan 4(b).menunjukan penurunan konsentrasi dan rejeksi kandungan logam Fe
pada berbagai kondisi pH menggunakan membran PVDF/CNT pada tekanan 4 bar. Diperoleh hasil
rejeksi terbaik ditunjukan pada pH 6, hal ini disebabkan karena kandungan NOM dalam larutan akan
membentuk padatan tidak terlarut pada pH 6 yang akan menempel pada permukaan membran
sehingga akan menutupi sebagian pori-pori membran sehingga hambatan untuk partikel logam
melewati membran akan semakin besar dan akan meningkatkan rejeksi partikel logam Fe. Fluks
permeate yang diperoleh dapat dilihat pada gambar 5.
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Gambar 5 Kurva Fluks Permeate Terhadap Waktu

Gambar 5 menunjukkan bahwa nilai fluks terbesar terdapat saat kondisi pH 6, hal ini disebabkan
karena pada kondisi pH 6 kandungan logam Fe dan NOM yang tidak larut berjumlah sedikit sechingga
akan meningkatkan fluks permeate, pada kondisi pH 10 akan terdapat banyak partikel logam Fe yang
tidak larut yang akan menurunkan fluks permeate yang diperoleh, dan pada kondisi pH 3 akan
terdapat banyak partikel NOM yang tidak larut sehingga akan menurunkan fluks permeate yang
diperoleh.

Perbandingan Kinerja Membran PVDF/CNT dengan PVDF Murni
Kinerja membran PVDF/CNT dibandingkan dengan kinerja membran PVDF, hal ini ditunjukan pada
gambar 6(a-c).
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Gambar 6 Perbandingan kinerja membran PVDF Dengan PVDF/CNT untuk (a) Rejeksi NOM, (b)
Rejeksi Logam Fe, (c¢) Fluks Permeate Yang Diperoleh

Pada gambar 6(a) menunjukkan bahwa kinerja membran PVDF lebih baik dalam merejeksi
kandungan NOM dibandingkan dengan menggunakan membran PVDF/CNT, hal ini dikarenakan pada
membran PVDF lebih mudah mengalami fouling dibandingkan dengan membran PVDF/CNT
sehingga jumlah kandungan NOM yang menyumbat pori membran akan lebih banyak dan akan ikut
merejeksi kandungan logam dalam larutan. Dari gambar 6(b) dapat dilihat bahwa kinerja membran
PVDF/CNT lebih baik dibandingkan membran PVDF. Hal ini ditunjukan dengan rata-rata rejeksi
pada membran PVDF/CNT sebesar 94.05% sedangkan untuk membran PVDF memiliki rata-rata
rejeksi 66.79 %, hal ini disebabkan karena penambahan CNT dapat meningkatkan electronegativity
dan rejeksi dari membran PVDF sehingga akan lebih baik dalam mengikat partikel logam yang
bermuatan positif. Serta dapat dilihat pula dari gambar 3.13 bahwa nilai fluks dari membran PVDF
memiliki penurunan yang lebih besar yaitu sebesar 0.00243 L/m’.s sedangkan untuk nilai fluks dari
membran PVDF/CNT memiliki penurunan fluks yang lebih kecil yaitu sebesar 0.00196 L/m?.s. Hal
ini dikarenakan penambahan CNT saat pembuatan membran akan meninggkatkan kemampuan anti-
fouling dari membran tersebut. Serta pada membrane PVDF memiliki nilai fluks yang lebih besar
dibandingkan dengan menggunakan membrane PVDF/CNT karena membrane PVDF memiliki ukuran
pori yang lebih besar yaitu 0.3167 nm, sedangkan membrane PVDF/CNT memiliki ukuran pori
sebesar 0.2267 nm.

Pada gambar 7(a) dan 7(b) menunjukkan perbandingan konsentrasi permeate yang diperoleh dan
rejeksi rata-rata antara larutan dengan tanpa dilakukan penambahan NOM dengan larutan yang
dilakukan penambahan NOM. Dari hasil tersebut dapat dilihat bahwa sebelum dilakukan penambahan
NOM, pH optimum dalam memperoleh konsentrasi permeate yang rendah terdapat pada pH 10,
sedangkan setelah dilakukan penambahan NOM pH optimum berubah yang semula pada pH 10
menjadi pada pH 6, hal ini disebabkan dengan adanya penambahan NOM maka pada dibawah pH 8
partikel NOM akan membentuk padatan tidak larut yang akan menempel pada permukaan membran
sehingga akan memperbesar hambatan bagi partikel logam untuk melewati pori-pori membran dan
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akan memperkecil konsentrasi permeate yang diperoleh yang juga akan memperbesar rejeksi logam
Fe.
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Gambar 7(a) Grafik Perbandingan Sebelum dan Sesudah Ditambahkan NOM Pada Logam Fe (a)
Konsentrasi Permeate, (b) Rejeksi, (c) Fluks

Pada rejeksi logam Fe kondisi pH 3 mengalami penurunan karena hambatan bagi membrane untuk
mengikat partikel logam semakin besar disebabkan oleh partikel NOM yang menempel pada
permukaan membrane dan membuat membrane lebih sulit dalam mengikat ion logam. Sedangkan
pada pH 8, dan 10 mengalami rejeksi yang menurun disebabkan karena pada pH basa, NOM akan
mengikat partikel logam yang bermuatan positif sehingga akan terbawa oleh aliran dan lolos dari
membrane.
Pada gambar 7(c) menunjukkan perbandingan fluks permeate yang diperoleh antara larutan tanpa
penambahan NOM dengan larutan yang dilakukan penambahan NOM. Dapat dilihat sebelum
dilakukan penambahan NOM fluks permeate cenderung mengecil seiring bertambahnya pH larutan
dan diperoleh nilai fluks tertinggi pada pH 3 karena logam Fe yang memiliki muatan positif akan larut
dan sulit terikat oleh permukaan membran yang memiliki muatan negative karena akan terbawa oleh
aliran air, sedangkan pada pH 10 logam Fe akan membentuk padatan tidak terlarut yang akan lebih
mudabh terikat oleh permukaan membran.
Penambahan NOM memiliki pengaruh terhadap fluks permeate yang diperoleh karena NOM hanya
akan larut pada kondisi pH 9 atau lebih, dan akan membentuk padatan tidak terlarut pada pH kurang
dari 9. Apabila NOM membentuk padatan tidak terlarut maka padatan tersebut akan menempel pada
membran yang akan menyebabkan fouling atau penutupan pori membran oleh padatan tersebut
sehingga pada gambar 7 diperoleh nilai fluks yang terbesar pada pH 6.

4. Kesimpulan

Berdasarkan hasil pengamatan, analisa dan pembahasan yang dilakukan dapat diambil kesimpulan
sebagai berikut: Kondisi pH optimum untuk penyisihan logam Fe didapat pada pH 10 dengan
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diperoleh rejeksi rata-rata sebesar 93.39. Serta penambahan NOM mempengaruhi terhadap rejeksi
logam dalam proses penyisihan logam Fe. Kondisi optimum penyisihan logam dengan penambahan
NOM pada logam Fe didapat kondisi optimum pada pH 6 dengan rejeksi rata-rata logam sebesar
94.05%. secara umum dapat disimpulkan bahwa membrane PVDF/CNT dapat melakukan penyisihan
logam Fe baik secara individual maupun dalam bentuk organometallic dengan kinerja yang baik.
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