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Karbon aktif adalah bahan berpori yang dapat digunakan sebagai adsorben

repository.u

dari polutan organik industri, seperti parasetamol. Penelitian ini dilakukan untuk
mempelajari sifat-sifat kimia karbon aktif yang dimodifikasi dengan logam transisi
Fe(111), Cu(ll) dan Zn(I1) [klorida, hidroksida dan oksida] dan kinerja adsorpsi dalam
menghilangkan polutan obat parasetamol. Arang tempurung kelapa digunakan
sebagai bahan baku. Karbon aktif (AC) dihasilkan dari aktivasi menggunakan
aktivator KOH hingga 500°C selama 15 menit. Karbon aktif dioksidasi menggunakan
H.SO, (6M) pada 80°C selama 3 jam. Karbon aktif teroksidasi dimodifikasi dengan
FeCls, CuCl> dan ZnCl; untuk membentuk komposit FeCls/AC, CuCl2/AC dan
ZnCly/AC. Komposit Fe(OH)s/AC, Cu(OH)./AC dan Zn(OH)./AC dibentuk dengan
menambahkan larutan NaOH (5M) melalui kopresipitasi, kemudian dikalsinasi
menjadi 950°C selama 5 menit untuk menghasilkan Fe.O3z/AC, CuO/AC dan
ZnO/AC. Semua komposit dikarakterisasi dengan spektrofotometri FTIR dan
digunakan untuk uji adsorpsi parasetamol. Adsorben yang memberikan adsorpsi
parasetamol tertinggi dikarakterisasi menggunakan difraksi sinar-X dan SEM-EDX.
Karakterisasi menggunakan spektrofotometri FTIR menunjukkan bahwa modifikasi
oleh senyawa logam transisi yang berbeda memiliki pola spektrum FTIR yang
berbeda, terutama yang terhubung ke kelompok fungsional -OH dan C = C. Tes
adsorpsi menunjukkan komposit CuO/AC memiliki daya adsorpsi yang terbaik yaitu
yaitu sebesar 25,70 mg/g dan 95,56%. Pola difraktogram sinar-X CuO/AC
menunjukkan adanya struktur kristal CuO dan karbon aktif amorf. Karakterisasi
SEM-EDX menunjukkan komposisi dari : C (74,53+4,65%), O (12,24+3,34%), dan
Cu (13,25+1,31%). Gambar SEM CuO/AC menunjukkan beberapa pori pada
permukaan karbon aktif dan partikel putih menunjukkan kristal CuO.

Kata Kunci : arang tempurung kelapa, Fe(l11), Cu(ll) dan Zn(11), modifikasi, adsorpsi

<
<
s
:

NIVERSITAS




.
.l

b.ac

repository.u

<
2
-2
=)

SUMMARY

Bambang Arianto, 176090200111010, Postgraduate Progam, Brawijaya
University, 2018. Modification of Activated Carbon from Coconut Shell
Charcoal with Transition Metal Compounds for Adsorption of Organic
Pollutants. Supervisor: Dr.Dra. Tutik Setianingsih, M.Si. Co-supervisor : Barlah
Rumhayati, S.Si.,M.Si.,Ph.D

Activated carbon is a porous material which can be used as an adsorbent of
industrial organic pollutant, such as paracetamol. This research was conducted to
study chemical properties of activated carbons modified with Fe(ll1), Cu(ll) and
Zn(l1) substances (chloride, hydroxide, oxide) and their adsorption performances
in removal of paracetamol drug pollutant. Coconut shell charcoal is used as raw
material. The activated carbon (AC) was produced by activation treatment using
KOH activator to 500°C for 15 minutes. The activated carbon was oxidized using
H.SO. (6M) at 80°C for 3 hours. The oxidized activated carbon was modified with
FeCls, CuCl2 and ZnCl; by adsorption to form FeCls/AC, CuCIl,/AC and ZnCl»/AC.
The Fe(OH)s/AC, Cu(OH)2/AC and Zn(OH)./AC was formed by adding NaOH
solution (5M) through coprecipitation, then finally calcinated to 950°C for 5
minutes to produce Fe;O3/AC, CuO/AC and ZnO/AC. All composites were
characterized with FTIR spectrophotometry and used for adsorption test of
paracetamol. The adsorbent which gave the highest adsorption of paracetamol was
characterized using X-ray diffraction and SEM-EDX. Characterization using FTIR
spectrophotometry showed that modification by with transition metal compounds
Fe(111), Cu(ll) dan Zn(Il) substances (chloride, hydroxide, oxide) substances had
the different patterns of FTIR spectra, especially connected to fungsional groups of
—OH and C=C. The adsorption test showed that CuO / AC composites had the best
adsorption power, that is equal to 25.70 mg / g and 95.56%. X-ray difractogram
pattern of CuO/AC indicated existence of CuO crystal stucture and amorf activated
carbon. SEM-EDX characterization confirmed content of C (74.53 £ 4.65 %), O (
12.24 + 3.34 %), and Cu (13.25 = 1.31 %). SEM image of CuO/AC showed some
holes on the activated carbon surface and white particles indicated the CuO crystal.

Key words : coconut shell charcoal, Fe(lll), Cu(ll) and Zn(ll) substances,
modification, adsorption

Vi



KATA PENGANTAR

Puji syukur kehadirat Allah SWT yang mengatur segala urusan manusia dan

atas segalah limpahan rahmat, taufik, serta hidayahNya sehingga penulis dapat

-
o
3

A ==
—
—
[—
o

e
L% ]
o
=T
(-5}
S

menyelesaikan tesis “Modifikasi Karbon Aktif dari Arang Tempurung Kelapa
dengan Senyawa Logam Transisi untuk Adsorpsi Polutan Organik”.

Sholawat serta salam semoga tetap tercurah kepada baginda Nabi Muhammad
SAW. Selama penyusunan tesis ini, penulis selalu menghadapi halangan dan
rintangan karena keterbatasan pengetahuan penulis, sehingga dalam penulisannya
penulis banyak melibatkan banyak pihak. Terutama dosen pembibing yang sangat
banyak memberikan masukan dan koreksi terhadap penulisan tesis. Oleh karena itu,
penulis juga menyampaikan terima kasih kepada:

1. Dr.Dra. Tutik Setianingsih, M.Si. selaku pembimbing pertama yang telah
banyak memberikan bimbingan, arahan, nasehat, dan semangat kepada penulis.

2. Barlah Rumhayati, S.Si.,M.Si.,Ph.D. selaku pembimbing kedua yang selalu
memberikan saran dan dukungan untuk perbaikan naskah menjadi lebih
sempurna.

3. Dr.Ir. Uswatun Hasanah, M.Si. dan Dr.Ir. Adam Wiryawan, MS. selaku dosen
penguji tesis. Atas masukan, kritik dan saran telah memberi banyak
pengetahuan baru untuk meningkatkan kualitas dan kredibilitas peneliti.

4. Keluarga tercinta Ema Kusumaningrum (Istri), Azalea Salsabila AP (Anak-1),
Shazia Syahira AP (Anak-2) dan Elzico Rafanda Abrilia (Anak-3) atas doa
dan motivasinya.

5. Kedua Orang Tua Djarot (Ayah) Satun (Ibu) dan semua saudara kandung 9

IVERSITAS

BRAWIJAYA

UN

keluarga atas semua dukunganya.

vii



=
o
3
-
|
—
[—
o
4
L% ]
o
——
a2
S

BRAWIJAYA

6. Teman seangkatan kimia UB 2017-2018, terima kasih atas bantuanya dan kerja
sama selama perkuliahan dan penelitan berlangsung.

Keberhasilan atas penelitian tidak lepas dari jasa dari nama maupun instansi
yang disebutkan diatas sehingga masalah maupun kekurangan dapat diatasi dengan
maksimal. Namun tidak ada gading yang tak retak, masih banyak kekurangan dalam
penelitian dan pentusunan naskah sehingga peneliti mengharapkan masukan dan

saran pembaca untuk meningkatkan kualitas penelitian kami.

Malang, 02 Juli 2019

Penulis

viii



-
o
3

A ==
—
—
[—
o

e
L% ]
o
=T
(-5}
S

BRAWIJAYA

DAFTAR ISI

Teks Halaman
LEMBAR PENGESAHAN TESIS ...ttt i
PERNYATAAN ORISINALITAS TESIS ..ot i
DAFTAR RIWAYAT HIDUP ....oooiiiiiiieiiecee ettt ens iv
R N N Y A N \Y;
011 vi
KATA PENGANTAR ...ttt sttt ettt s etesesenasssebeessabesssasesssssesssssesssssesans Vil
YA e A ] SO iX
DAFTAR GAMBAR ...ttt sttt es ettt s s s s s besssatesssssassessesssseessnsess suns Xi
DAFTAR TABEL...... o 8 et e i . s ocsoe e snasn ae neg bostsss sass sass os $58588se 528 5800000 o Xii
DAFTAR LAMPIRAN ..o es it eves s nbas s resesbasssbneesnaessnnnees Xiii
DAFTAR ISTILAH DAN LAMBANG. .......coccoiitie it Xiv
BAB |. PENDAHULUAN

1L Latar BElaKanQ ......cc.ooviiiiiieiieecie itttk b e e a s 1
1.2 RUMUSAN MASalaN .......ooocciiiie i s e e is e s bane e 3
1.3 Batasan MaSalah..........cccuviiiiiiiiii i it s e 3
1.4 Tujdag PenelitiiT RO . Bl V.- & e oo T e J BRING TSI ERS. B 4
1.5 Manfaat PENEIITIAN .........oviiriiiiiie ittt r e st st 4

BAB Il TINJAUAN PUSTAKA

2.1. Karbon Aktif .. = T\ b J . 2. J ENINErSITES. B 5
2.2. AKLIVAST KarDON ..o it e s 6
2.3 Fungsionalisasi Karbon Aktif dengan OKSIidasi...........ccccevs ceriiiiiiniiniiiiinnns 7
2.4. Modifikasi karbon aktif dengan oksida logam transisi ........ ..., 9
2.4.1. Modifikasi karbon aktif dengan oksida logam Cu ...... ......cccoiiiione, 9
2.4.2. Modifikasi karbon aktif dengan oksida logam Zn ...... ..., 9
2.4.3. Modifikasi karbon aktif dengan oksida logam Fe....... ..., 10
2.5 OKSI0 10QaM TrANSIST....cctiireiirie et b b eeat i sbe e rasares s 10
2.5.1. CUO, CU(OH)2daN CUCI2....cueiuiieieiiiieieiesieii st ien seesieiestbabe s 10
2.5.2. Zn0O, ZN(OH)2,dan ZNCl2 .....coveieieiesessiiieiieaieiiaieiis eviesesiaieainaaanas 11
2.5 3 Foluel Dy rdan-meClammm—""" g Crawljaya Universitas bl 12
2)6AASETPSIAYE. UNIVETIRE e ya, wlversitas orawiiaya, Lniversias b 13
Z'reardedtama | niversitas Brawiiaya, Unlversitas brawljaya Unlversitas b 14
2.8 KaraKterisasi ProQUK ..ot e 15
2 SRR DHIrACtiondRPY)aya Lniversitas brawljiaya Universitas o) 15
2.8.2 Spektrofotometri Fourier Transform-Infrared (FT-IR)............cc.c.oco.e. 17
2.8.3 Spektrofotometer Ultraviolet Visible (UV-VIS)........... oo, 20
2.8.4 Scanning Electron Microscopy-Energy Dispersive X-Ray (SEM-EDX)21
2.9 Pengaruh Impregnasi Terhadap Permukaan Karbon Aktif......................... 22
BAB 11 KONSEP PENELITIAN
3.1, KEranNgKa KONSEP ...ttt sttt sttt enes 25
3.2. Kerangka Operasional............c.ccooiiiieiieie ettt te et 26



.
.l

b.ac

repository.u

<
2
-2
=)

o i 1 sk ) b bty o el bl sedrbluia, e b b s 26
BAB IV METODE PENELITIAN
4.1 Tempat dan Waktu Penelitian ............cooceeieiieiieciceic e 27
4.2 Alat dan Bahan Penelitian.........c.coooeiieieeiesieseeese e 27
4.3 Tahapan Penelitian ..........cceeiueiieiiiie e 27
4.4 PrOSEAUN KEBIJA. .. veiveiieiiieiitite ettt es sttt sn et bbbt st nes 28
4.4.1 Preparasi Prekursor (Arang Tempurung Kelapa) ..........ccccevvveveceeireennene 28
4.4.2 Aktivasi Arang Batok Kelapa dengan KOH ..........cccooooiiiiineiinencenne 28
4.4.3 Fungsionalisasi Karbon Aktif dengan OKSIdasi ...........ccccevvverieiieiveennnne 28
4.4.4 Pembuatan Komposit CuCIl2/AC, ZnCl,/AC, dan FeClo/AC .................. 28
4.4.5 Pembuatan Komposit Cu(OH)2/AC, Zn(OH)./AC, dan Fe(OH)3/AC .... 29
4.4.6 Pembuatan Komposit CuO/AC, ZnO/AC, dan Fe20s/AC ...........cceeeee. 29
4.4.7 KaraKterisasi PrOQUK ..o i 29
4.4.7.1 Karakterisasi Produk Menggunakan FTIR ..........cccccvevniiinennens 29
4.4.7.2 Karakterisasi Produk Menggunakan SEM-EDX .............cccc....e. 29
4.4.7.3 Karakterisasi Produk Menggunakan XRD...........c.ccccouivniviiineniens 30
4.4.8 Analisis Konsentrasi Parasetamol menggunakan Spektrofotometri UV-
Vis... o0 TN g N s - Hiniveraitas B 30
4.4.8.1 Penentuan A maksimum pada larutan parasetamol dengan
spektrofotometer UV-VIisible ..o e 30
4.4.8.2 Pembuatan Kurva Baku Parasetamol.................cccovciiniiniivannnins 30
4.4.8.3 Penentuan Konsentrasi Parasetamol Sebelum dan Sesudah Proses
Adsorpsi pada A MakSimumM...............ccoiiiinni i 31
449 Uji AdsorpS Al MR Ol 1% o L BRiversitas B 31
4.4.9.1 Uji Adsorpsi Parasetamol dengan Komposit ..........c.cceiieiinienie 31
4.4.10 ANALISIS DALA 1i1ivieeieiiansenserssaee i ittt s e na s bbb st 31
4.4.10.1 Rumus Penentuan Parasetamol yang Teradsorpsi..........cciuiaiiiea e 31

BAB V HASIL DAN PEMBAHASAN

5.1 Pengaruh Jenis Logam Transisi Terhadap Gugus Fungsi Komposit .............. 33
5.1.1 Impregnan Garam KIOrda..........cc.vrviieeiiniieie it i 33
5.1.2 Impregnan Garam HidroKSida...........c.ccevveiiiiinieniiiineesisis s s e 34
5.1.3 Impregnan OKSida LOGAM ........coviiiiiieieieii it 36

5.2. Pengaruh Jenis Logam Terhadap AdSOIPSi.......ccuiuieiiiaiiivesieeiiiaiiisiiesiaaiaens 37

5.3. Perubahan gugus fungsi dan nilai adsorpsi sebelum dan setelah pembentukan

komposit sebelum dan setelah pembentukan komposit.................ccoeeie 39

5.3.1. Perubahan gugus fungsi sebelum dan setelah pembentukan komposit.. 39
5.3.2. Perubahan nilai adsorpsi sebelum dan setelah pembentukan komposit 40

5.4. Karakterisasi Komposit CUO/AC ...ttt 42
5.4.1 Karakterisasi Struktur Kristal Komposit dengan XRD ...................c...... 42
5.4.2. Penentuan Komposisi Kimia Komposit dengan EDX ... 43
5.4.3. Karakterisasi morfologi permukaan komposit dengan SEM ................ 44

BAB VI KESIMPULAN DAN SARAN

BHaResimpudam .. Universitas brawljaya Unlversitas brawljaya Universitas b 45
PRFESarARYadYs  VICISRas Biawiaya uinveisids Drawlidya waeistas b 45
DA TATVRAST AREEISIIAS Brawhaya vniversiias brawiaya uvniversias e 46



.
.l

= DAFTAR GAMBAR
=
= Gambar 2.1 Struktur Karbon AKLIT....... ..o s 5
— Gambar 2.2 Reaksi Fungsionalisasi dengan Asam Sulfat.............ccccoooiiiiiininn, 8
= Gambar 2.3 Gugus Fungsi Pada Permukaan Karbon .........c.ccccceiiiiiiniiin 8
g Gambar 2.4 Unit Sel CuO, Cu(OH)2dan CUCla.........cccooovriiiieeiiiisieiie, 11
= Gambar 2.5 Unit Sel ZnO, Zn(OH)2, dan ZnCla. ..o, 12
— Gambar 2.6 Unit Sel Fe;03, Fe(OH)z dan FeCla. ...t 12
Gambar 2.7  Struktur kimia paracetamol ...............c..cocooiei i 15
Gambar 2.8 Hasil Analisis XRD AC/ZnO (merah = ZnQO; biru = AC)............ 16
Gambar 2.9 Hasil Analisis XRD CUAC .........coiieiiarieiieie e 16
Gambar 2.10 Hasil Analisis analisis XRD karbon aktif (AC), Fe203, MnO2 dan
ACT FEIOZ  IMNO 2 ittt ieieeeeeeeeieeree st seeesesseresessessteeserresee s unneeies 17
Gambar 2.11 Bagan energy trasnsisi VIDraS .uc.....co i 18
Gambar 2.12 Hasil Analisis FTIR Spektrum FTIR dari AC, Fe/AC ......cc.ccoene. 19
Gambar 2.13 Tingkat energi IKatan ..o 20
Gambar 2.14 Spektra UV-VIS Parasetamol...............c.ccveiiiiiiiineiiiiciiiiiiiinn 21
Gambar 2.15 Hasil SEM Katalis CUAC. ..ottt 21
Gambar 2.16 Proses Impregnasi logam ke permukaan karbon aktif................... 22
Gambar 3.1 Diagram AlUr Penelitian. ...cccooeoveireiesieseeie e iae s eee e 25
Gambar 5.1 Spektra FTIR karbon aktif hasil modifikasi dengan kation logam
Fe(I11), Cu(ll) dan Zn(ll) yang terikat pada anion klorida. ........... 33

Gambar 5.2 Spektra FTIR karbon aktif hasil modifikasi dengan kation logam
Fe(111), Cu(l1) dan Zn(11) yang terikat pada anion hidroksida....... 35
Gambar 5.3 Spektra FTIR karbon aktif hasil modifikasi dengan kation logam

Fe(I11), Cu(ll) dan Zn(Il) yang terikat pada anion oksida............. 36
Gambar 5.4 Grafik nilai ge dan % adsorpsi adsorben pada berbagai jenis logam

dan berbagai JENniS anion.. ..ot 37
Gambar 5.5 Proses adsorpsi paracetamol pada permukaan komposit............... 39
Gambar 5.6 Spektra Inframerah Komposit pada Berbagai Perlakuan............... 40
Gambar 5.7 Nilai adsorpsi adsorben arang tempurung kelapa sebelum dan

setelah perlakuan.. ..ot e e 41
Gambar 5.8 Proses adsorpsi paracetamol pada permukaan karbon akitif. ......... 42
Gambar 5.9 Spektra XRD komposit CUO/AC. ........coviiiiiiiinnnniiiiisianii e 42
Gambar 5.10 Komposisi komposit AC/CuO dengan SEM-EDX ........c..cccccoene. 43
Gambar 5.11 Morfologi komposit AC/CuO dengan SEM..............occiiiiiiiinne, 44

IVERSITAS

<
<
s
:

UN

xi



=
< DAFTAR TABEL
=
= Tabel 5.1 Interpretasi spektra inframerah komposit dengan berbagai logam
— Fe(l11), Cu(ll) dan Zn(ll) yang terikat pada anion klorida ................... 34
= Tabel 5.2 Interpretasi spektra inframerah komposit dengan berbagai logam
i g Fe(111), Cu(l) dan Zn(l1) yang terikat pada anion hidroksida.............. 35
== Tabel 5.3 Interpretasi spektra inframerah komposit dengan berbagai logam
— Fe(I11), Cu(ll) dan Zn(11) yang terikat pada anion oksida.................... 37
Tabel 5.4 Nilai UKUFan ANTON. ... e 38
Tabel 5.5 Nilai Muatan Efektif (Z/r2) ........ccoooveieiieece e 38
Tabel 5.6 Interpretasi spektra inframerah komposit pada Berbagai Perlakuan.... 40
Tabel 5.7 Interpretasi spektra XRD CUO/AC.......ccooivneiieiienie s irrcreeseesseene e 43
Tabel 5.8 Komposisi komposit AC/CuO dengan SEM-EDX..........ccccconreriivnnnnin. 43

IVERSITAS

<
<
s
:

UN

xii



=
o
3
-
|
—
[—
o
—-—
L% ]
o
——
a2
S

BRAWIJAYA

DAFTAR LAMPIRAN

Lampiran A. Preparasi LArULaN ..........ooviieioeenineinnaeiineneessssssssseesesseessessssnsessees 51
Lampiran B. Diagram AlIUr PENEIITIAN .....cveveiriioimenieiinnaiiere e e see s ersseneneins 54
Lampiran C. DIiagram Al ..o e siaessiesaesse s s sssssesiassiaessss 55
Lampiran D. Perhitungan Data Hasil Penelitian ..........cccooiiinniiiiininn . 60
Lampiran E. Kurva Baku Parasetamol ...............cccciiiii i 67
Lampiran F. Data Karakterisasi FTIR ..........ccccociiiiiiiiiii i 68
Lampiran G. Data Karakterisasi SEM-EDX...........c..ccooiiiiiii e, 74
Lampiran H. Data Karakterisasi XRD Komposit CUO/AC ............cccccveieiiiennn, 75
Lampiran I. Lembar Bebas Plagiasi Naskah Tesis..........c..cccoovieiiiiniiiiiien, 76
Lampiran J. Sertifikat Presenter BasiC 2019...........ccccevviiviiieie i 77
Lampiran K. Sertifikat Pelatihan dan Accepted Letter jurnal JPACR................. 78

Xiii



-
= DAFTAR ISTILAH DAN LAMBANG
_g Simbol/singkatan Keterangan
:'-. % Persentase
o A Absorbansi
E FTIR Fourier Transform Infrared
o g Gram
— g/mol Gram per mol
R mg/L Miligram per liter
rpm Revolution per minute
SEM-EDX Scanning Electron Microscopy-Energy Dispersive
X-Ray
XRD X-Ray Diffraction

<
2
-2
=)

Xiv



.
.l

b.ac

repository.u

<
2
-2
=)

BAB |
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Peningkatan produksi obat-obatan oleh industri farmasi dan penggunaanya
telah menyebabkan kesadaran internasional yang semakin meningkat pada limbah
farmasi karena potensi pencemarannya [Halling-Sorensen, 1998]. Industri farmasi
menjadi penyebab meningkatnya kandungan limbah farmasi dalam ekosistem
perairan. Pencemaran limbah farmasi obat-obatan dapat menyebabkan respons
fisiologis pada organisme dalam ekosistem, seperti akumulasi dalam jaringan,
kerusakan system reproduksi, penghambatan proliferasi sel dan perubahan perilaku
organisme dan menurunkan kualitas air [Escher, 2011].

Industri farmasi dapat menghasilkan limbah berwujud cair yang berasal dari
proses produksi, proses pencucian alat-alat produksi, kegiatan laboratorium dan
juga dari sisa produk yang berasal dari kegagalan proses. Limbah yang dihasilkan
bersifat beracun dan mengandung beberapa senyawa organik dan anorganik yang
terlarut [Oktem, 2008]. Salah satu limbah yang dihasilkan dari industri farmasi
adalah limbah parasetamol. Parasetamol adalah senyawa yang dikenal untuk
mengurangi demam dan rasa sakit. Namun, dalam jumlah yang terlalu banyak dapat
berdampak buruk, seperti - menimbulkan kerusakan hati dan - kematian
[Deegan,2011].

Oksidasi, ozonisasi, perozonasi, fotolisis langsung, fotokatalisis TiOo,
fotokatalisis sinar matahari, reaksi fenton dan irradiasi ultrasonik adalah berbagai
cara yang dapat digunakan untuk penanggulangan pencemaran air oleh parasetamol
dari limbah farmasi [Deegan, 2011].

Selain berbagai metode tersebut, metode adsorpsi juga dapat diterapkan.
Metode adsorpsi dengan adsorben menunjukkan potensi sebagai salah satu metode
yang efisien karena lebih menguntungkan dibandingkan dengan beberapa metode
lainnya, antara lain karena lebih ekonomis, efisien, dan mudah diaplikasikan
[Pandey, 2015]. Adsorpsi adalah proses dimana atom, ion atau molekul dari zat
seperti gas, cairan atau padatan terlarut atau adsorbat terkonsentrasi ke permukaan
berpori dari suatu adsorben [Hirasaki, 2005]. Contoh material yang dapat

dimanfaatkan sebagai adsorben adalah alumina, zeolit, karbon aktif, biomassa,
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polimer dan silika gel [Tripathi, 2015]. Adsorben dari karbon aktif telah banyak
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dimanfaatkan dan dikembangkan, karena sifatnya yang tidak beracun, jumlahnya
yang melimpah, ekonomis dan biodegradable. Efektivitas karbon aktif dalam
menanggulangi air tercemar karena memiliki struktur berpori, memiliki luas

permukaan yang besar dan adanya karbon gugus fungsional. Hal ini membuatnya
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mampu mendistribusikan polutan pada permukaan dengan kapasitas yang besar
sehingga reaktan dapat masuk dan mengikat adsorbat [Pandey, 2015].

Karbon aktif merupakan adsorben baik karena memiliki luas permukaan
yang besar dan daya adsorpsi yang cukup tinggi sehingga pemanfaatannya dapat
optimal. Karbon aktif yang baik harus memiliki luas permukaan yang besar agar
daya adsorpsinya juga besar [Prabowo, 2009]. Luas permukaan karbon aktif
berkisar antara 300 - 3000 m?/g. Karbon aktif dapat dibuat dari hewan,
tumbuh-tumbuhan, limbah ataupun mineral yang mengandung karbon yang
kemudian dapat diubah menjadi karbon aktif seperti tulang, kayu lunak, sekam,
tongkol jagung, tempurung kelapa, sabut kelapa, serbuk gergaji, kayu keras dan
batubara [Pandey, 2015].

Pengembangan riset dan penelitian tetang adsorben banyak dilakukan untuk
meningkatkan kinerja karbon aktif sebagai adsorben. Penelitian yang dilakukan
oleh Dutta. (2015) menunjukkan bahwa adsorpsi acetaminofen atau parasetamol
dilakukan dengan karbon aktif, dengan daya adsorpsi sebesar 99,42 mg/g pada pH
3, konsentrasi awal : 100 mg/L, konsentrasi adsorben : 1 g/L, suhu : 30 °C, ukuran
partikel : 1055 um dan kecepatan agitasi : 200 rpm. Pada akhir penelitian,
konsentrasi acetominofen dalam larutan adsorbat ternyata sangat rendah yaitu 0,582
mg/L [Dutta, 2015]. Komposit hasil modifikasi karbon aktif dengan garam klorida
(ZnCly, CuCly dan FeCls) dan oksida logamnya ZnO, CuO dan Fe;Os untuk
adsorpsi parasetamol [Setianingsih, 2017], komposit CuO/AC hasil - oksidasi
dengan peroksida untuk uji adsorpsi fenol dengan effiensi sampai 98% terhadap
limbah phenol [Liou, 2009], komposit AC/ZnO untuk adsorpsi diklorometana,
triklorometana dan karbon tetraklorida dengan hasil effiensi komposit terhadap
adsorpsi carbontetrachloride 81.56% - 95.41%, chloroform 80.72%-99.4%,
dichloromethane 32.24% - 85.01% [Tawfik, 2014], karbon aktif (AC) yang
diimpregnasi dengan besi (FeAC) berhasil disintesis setelah dioksidasi dengan
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KMnO4 dan digunakan untuk adsorpsi Methylene Blue (MB) menunjukkan hasil
daya adsorpsi hingga 95% (lebih tinggi dari AC) MB dalam kisaran pH 7-10 [Irfan,
2016].

Logam Fe(lHl), Cu(ll) dan Zn(ll) memiliki muatan efektif yang berbeda

sehingga memiliki perbedaan afinitas terhadap senyawa organik polar seperti
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paracetamol. Selain itu anion yang terikat pada kation logam (oksida, hidroksida,
klorida) juga memiliki energi kisi dan kekuatan ikatan ionik yang berbeda dengan
kation logam. Kedua faktor tersebut diperkirakan akan mempengaruhi adsorpsi
komposit. Oleh karena itu dalam penelitian ini akan dipelajari pengaruh jenis kation

dan anion pada modifikator arang aktif terhadap adsorpsi.

1.2 Perumusan Masalah
Berdasarkan latar belakang diatas maka dapat dirumuskan beberapa

permasalahan sebagai berikut :

1. Bagaimana pengaruh jenis kation logam transisi [Fe(l1l), Cu(ll) dan Zn(11)]
pada komposit terhadap perubahan gugus fungsi permukaan komposit ?

2. Bagaimana pengaruh jenis kation logam transisi [Fe(lll), Cu(ll) dan Zn(11)]
terhadap adsorpsi parasetamol ?

3. Bagaimana pengaruh pembentukan komposit dengan impregnan terbaik
terhadap gugus fungsi permukaan komposit dan adsorpsi parasetamol ?

4. Bagaimana karakteristik komposit = (komposisi kimia, struktur kristal) yang

memberikan nilai adsorpsi tertinggi ?

1.3 Batasan Masalah
Berdasarkan uraian perumusan masalah diatas, maka penelitian ini dibatasi
pada :
1. Karbon aktif dipreparasi dari arang tempurung kelapa yang dibuat di pasaran.
2. Aktivasi arang tempurung kelapa menggunakan aktivator KOH 4 M.
3. Oksidasi karbon aktif dengan menggunakan H2SO46 M.
4. Limbah organik model yang digunakan adalah paracetamol hasil preparasi.
5

Impregnan merupakan senyawa logam dengan anion klorida, hidroksida, dan
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1.4 Tujuan Penelitian

1. Mengetahui pengaruh jenis logam transisi [Fe(l11), Cu(ll) dan Zn(l1)] dan jenis
anion (oksida, hidroksida, klorida)terhadap gugus fungsi kimia komposit.

2. Mengetahui pengaruh jenis logam transisi [Fe(1H1), Cu(ll) dan Zn(I1)] dan jenis
anion (oksida, hidroksida, klorida) terhadap jumlah paracetamol teradsorpsi
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oleh komposit.

3. Mengetahui pengaruh pembentukan komposit dengan impregnan terbaik
terhadap gugus fungsi permukaan komposit dan adsorpsi parasetamol.

4. Mengetahui karakteristik komposit (komposisi kimia, struktur kristal) yang

memberikan nilai adsorpsi tertinggi.

1.5 Manfaat Penelitian

Hasil dari penelitian ini dapat digunakan sebagai salah satu metode referensi
untuk preparasi komposit dari arang tempurung kelapa dan senyawa logam transisi,
khususnya Fe(l11), Cu(ll) dan Zn(Il). Selain itu, hasil penelitian ini juga dapat
menjadi referensi untuk pengolahan limbah cair organik farmasi khususnya
paracetamol dengan menggunakan adsorben komposit karbon — senyawa logam

transisi.

IVERSITAS

BRAWIJAYA




IVERSITAS

BRAWIJAYA

UN

=
o
3
-
|
—
[—
o
—-—
L% ]
o
——
a2
S

BAB I
TINJAUAN PUSTAKA
2.1 Karbon Aktif

Karbon aktif adalah material karbon dengan jumlah pori-pori yang sangat
banyak. Luas permukaan karbon aktif umumnya berkisar 300 — 2000 m?/g sehingga
menunjukkan bahwa struktur pori internalnya besar. Sturuktur pori ini menjadikan
celah-celah dalam karbon aktif mampu dilewati oleh molekul pada saat adsorpsi
[Jankowska, 1991].

Karbon aktif diperoleh dengan cara karbonisasi. Karbonisasi atau pengarangan
adalah suatu proses pirolisis dengan adanya udara terbatas dari bahan yang
mengandung karbon pada suhu 500-800 °C untuk menghasilkan butiran yang
mempunyai daya serap dan struktur yang rapi. Pada umumnya karbonisasi
dilakukan dengan stationery oven, rotary oven atau fluidized bed oven. Dalam
proses karbonisasi pembentukan struktur pori dimulai [Jankowska, 1991].

Sifat-sifat dari hasil karbonisasi ditentukan oleh kondisi dan bahan dasarnya.
Beberapa parameter yang biasa digunakan untuk menentukan kondisi karbonisasi
yang sesuai Yyaitu : temperatur akhir yang dicapai, waktu Kkarbinisasi, laju
peningkatan temperatur dan medium dari proses karbonisasi [Jankowska, 1991].

Karbon aktif adalah suatu karbon yang mempunyai kemampuan daya serap
yang baik terhadap anion, kation, dan molekul dalam bentuk senyawa organik dan
anorganik, baik berupa larutan maupun gas. Beberapa bahan yang mengandung
banyak karbon dan terutama yang memiliki pori dapat digunakan untuk membuat
arang aktif. Pembuatan arang aktif dilakukan melalui proses aktivasi arang dengan

cara fisika atau kimia [Lempang , 2014].

Gambar 2.1 Struktur Karbon Aktif [Sudibandriyo, 2003]
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2.2 Aktivasi Karbon

Aktivasi karbon adalah suatu proses yang dilakukan untuk membuat karbon
tersebut memiliki pori dan luas permukaan yang sangat besar, yang bertujuan untuk
meningkatkan daya adsorpsinya [Arfan, 2006]. Pembuatan arang aktif terdapat dua
cara yaitu melalui aktivasi fisik dan kimia. Aktivasi fisik dilakukan dengan dua
tahap, yaitu karbonisasi dan aktivasi. Sedangkan aktivasi kimia dilakukan dengan

mengimpregnasi bahan dengan bahan pengaktif lalu dikarbonisasi [Arfan, 2006].

Faktor yang mempengaruhi proses aktivasi adalah waktu aktivasi, suhu
aktivasi, ukuran partikel, rasio aktivator, dan jenis aktivator yang akan
mempengaruhi daya serap arang aktif [Tawalbeh, 2005]. Efek waktu aktivasi
menunjukan angka iodine dengan waktu aktivasi lebih dari 90 menit, disamping itu
yield mengalami penurunan. Hal tersebut karena adanya pelepasan bahan yang
mudah menguap.

1. Efek suhu aktivasi menunjukan adanya peningkatan angka iodine pada suhu
lebih dari 800°C, tetapi sama halnya dengan waktu aktivasi, jumlah produk
mengalami penurunan ketika suhu semakin tinggi.

2. Ukuran partikel meningkat lebih dari 0,69 mm menurunkan angka iodine.
Penurunan ukuran partikel dapat meningkatkan luas permukaan spesifik dari
produk yang di aktivasi, yang memudahkan proses penguapan dari partikel.

3. Disebutkan dalam penelitian (Tawalbeh, 2005) bahwa rasio impregnasi
meningkat maka jumlah angka iodine dan jumlah produk juga meningkat,
reagen impregnasi yang digunakan adalah KCI. Hal ini disebabkan oleh
peningkatan oksidasi karena rasio impregnasi meningkat.

4. Impregnasi-dengan seng klorida menunjukan angka iodin lebih tinggi
dibandingkan dengan impregnasi dengan kalium klorida dan asam pospat. Hal
ini disebabkan karena reaksi karbonisasi yang kuat oleh seng klorida, selain itu
juga karena seng klorida bertindak sebagai agen pendehidrasi yang dapat

meningkatkan konsentrasi dari bahan karbon.

Karbon aktif banyak digunakan dalam industri dalam proses adsorpsi dan
purifikasi. Beberapa jenis senyawa kimia yang biasanya digunakan untuk
pembuatan karbon aktif adalah ZnCl,, KOH, H.SO4, dan HCI. Masing-masing
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aktivator tersebut memberikan pengaruh yang berbeda terhadap luas permukaan
ataupun volume pori-pori karbon aktif yang dihasilkan [Gumelar, 2015]. Selain itu,
pada penelitian (Permatasari, 2014), yaitu karakterisasi karbon aktif kulit singkong
dengan beberapa jenis aktivator, seperti HsPO4, KOH dan NaCl.

Berdasarkan penelitian yang dilakukan (Teng, 1999), proses aktivasi dengan
menggunakan KOH menghasilkan luas permukaan karbon aktif sebesar 3000 m?/g.
Dari hasil penelitian tersebut KOH menjadi salah satu bahan aktivasi yang baik
dalam pembuatan karbon aktif. KOH ditemukan lebih efektif daripada ZnCl dan
H3PO4 dalam menghasilkan porositas pada karbon.

Proses aktivasi dengan menggunakan aktivator KOH ditunjukan oleh reaksi berikut
[Hongo.et.al., 2008] :

4 KOH +C -2 K;COs3 + K20 + 2 Hp

2 KOH - K;0 + H;0

C + H.0O (uap) = H.+CO

CO + H;O - H; + CO;

K20 + CO, > K2COs

K20 + H; -2 2K + H;0

KO +C 2> K+ CO

K:CO3+2C > 2K+3C

© N @ 0 b~ AN T

2.3 Fungsionalisasi Karbon Aktif dengan Oksidasi

Modifikasi permukaan dilakukan untuk menambah stabilitas kimia,
dispersibilitas, menyeragamkan bentuk dan ukuran sampel [Dai, 2010].
Fungsionalisasi dapat dilakukan dengan perlakuan termal, pemberian asam,
sonikasi [Gercel, 2008]. Selain metode diatas fungsionalisasi karbon nanotubes
dapat dilakukan dengan metode oksidasi, nonkovalen, kovalen, dll [Sahoo, 2010].
Berdasarkan penelitian yang telah dilakukan Ismanto dkk. 2010, modifikasi
permukaan karbon aktif dari kulit singkong menggunakan larutan HNO3, H2SO4,
dan H.0; .

Fungsionalisasi dengan asam sulfat cukup banyak dilakukan, dapat dilakukan
dengan variasi temperatur atau konsentrasi asam. Fungsionalisasi dengan asam

sulfat akan menghasilkan gugus fungsi SOsH™ [Stephenson, 2006].
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Berikut adalah reaksi fungsionalisasi karbon dengan oksidasi menggunakan asam
sulfat ditunjukkan oleh gambar 2.2. [Shen, 2008]

LA D43/-pure H D43/1-H, 504

H 1

+ H,SOy —»

\S/

Gambar 2.2 Reaksi Fungsionalisasi dengan Asam Sulfat [Shen et al., 2008]

Gugus fungsi pada permukaan karbon aktif dan delokalisasi elektron pada
struktur karbon akan menentukan karakter asam atau basa pada permukaan karbon
aktif tersebut [Shafeeyan, 2010]. Modifikasi permukaan karbon aktif dengan asam
sulfat menunjukkan adanya kelompok SOzH [Hara, 2004]. Selain gugus SOsH,
karbon tersulfonasi akan menunjukkan gugus lain seperti CO2H, OH, dan gugus
lainnya. Gambar 2.3 dibawah ini menunjukkan gugus fungsi pada permukaan

karbon :

Gambar 2.3 Gugus Fungsi Pada Permukaan Karbon [Shen et al., 2008]
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2.4. Modifikasi karbon aktif dengan oksida logam transisi.
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2.4.1. Modifikasi karbon aktif dengan senyaw-senyawa Cu(ll)

Berdasarkan penelitian yang dilakukan oleh Liou (2009) sintesis komposit
Cu/AC dari cangkang batok kelapa dengan menggunakan Cu(NOs)2 dengan rasio
impregnasi Cu(NOs)./batok kelapa sebesar 0 - 1,0 mm dengan pemanasan pada
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suhu 80 °C selama 12 jam dan karbonisasi dengan aliran gas nitrogen hingga 400°C
yang dipertahankan selama 30 menit. Komposit CuO/AC hasil oksidasi dengan
peroksida untuk uji adsorpsi fenol dengan effiensi sampai 98% terhadap limbah
phenol.

Hasil karakterisasi luas permukaan dan wvolume mikropori sampel
menunjukkan hasil bahwa luas permukaan dan volume mikropori karbon aktif
menurun dengan meningkatnya kadar tembaga sampai konsentrasi 0,05 M dan
kemudian hampir tetap konstan dengan semakin meningkatkan kadar tembaga.
nilai-nilai SBET dari Cu/AC berada di kisaran 670 — 436 m? / g dan secara bertahap
menurun dengan meningkatnya konsentrasi impregnasi tembaga.

Kristalitas tembaga di komposit dianalisis dengan analisis XRD bubuk
menggunakan difraktometer (XRD, Rigaku D / MAX-2000) dengan radiasi Cu K
(1,540 A) menunjukkan pola difraksi serbuk dari CUAC, semuanya menunjukkan
puncak karakteristik CuO (Tenorite, syn, monoclinic, JCPDS # 41-254) sekitar
35.9°, 39.0° 49.1° dan 61.6% dan ini intensitasnya meningkat dengan peningkatan
konten tembaga.

Analisis SEM dan analisis EDS Cu/AC digunakan untuk menyelidiki lebih
lanjut distribusi oksida tembaga dan kandungan tembaga pada permukaan karbon
aktif bahwa rasio tembaga / karbon dengan analisis SEM-EDS meningkat dengan

meningkatnya konsentrasi tembaga yang mengandung impregnasi.

2.4.2. Modifikasi karbon aktif dengan senyawa-senyawa Zn(l1)

Berdasarkan penelitian yang dilakukan oleh Tawfik, (2015) sintesis
komposit AC/ZnO dimana karbon aktif (AC) berasal dari limbah ban karet.
Komposit nanopartikel oksida seng (ZnO/AC) disintesis secara kopresipitasi

termal, larutan Zn(NOs), yang dicampur dengan karbon aktif pada pH 8 - 9, pada
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suhu 90 °C selama 6 jam, dilanjutkan kalsinasi pada 350 °C selama 4 jam.
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Karakterisasi distribusi morfologi dan ukuran komposit nanopartikel oksida
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seng (ZnO/AC) dikarakterisasi menggunakan = SEM-EDX  menunjukkan
nanopartikel ZnO yang homogen dan relatif seragam pada permukaan karbon aktif
dan analisis EDX menunjukkan adanya tiga unsur, terutama karbon, oksigen dan
seng dalam komposit, bahwa Zn memiliki dua puncak karakteristik EDX 1.012 dan
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8.63 keV dengan kebutuhan minimum percepatan tegangan 5 dan 15 kV.

Spektra FT-IR dari AC, ZnO dan AC/ZnO memberikan informasi band
berpusat pada 1640 cm ~! menunjukkan peningkatan dalam gugus C = C aromatik
(karbonisasi). Pita serapan pada 3400 cm ~' mewakili mode O — H sedangkan pita
pada 2900 cm ~! adalah mode C — H; pita pada 1054 cm 7! dikaitkan dengan C-O
stretching vibration. Selain band-band sebelumnya, ada band di 490 cm™ dikaitkan
dengan mode vibrasi peregangan ZnO. Ketiadaan pita pada 2900 cm ~! dalam
AC/ZnO menunjukkan bahwa permukaan AC dipenuhi dengan nanopartikel oksida

seng.

2.4.3. Modifikasi karbon aktif dengan senyawa-senyawa Fe(l11)

Berdasarkan penelitian yang dilakukan Irfan (2015), Sintesis FeAC
dilakukan dengan metode sol-gel. Sebanyak 5 g AC diaduk dengan larutan 1 M
KMnO4 selama 20 menit pada 200 rpm. Setelah itu, air suling ditambahkan untuk
melarutkan suspensi sebelum disaring. Residu yang diperoleh kemudian dicampur
dengan 1 M FeSO4.7H20 dan diaduk pada pengaduk magnetik hingga 8 jam pada
kecepatan yang sama. Suspensi disaring, dicuci dengan 1% NaHCO3 dan direndam
dalam larutan NaHCO3 1% semalaman. Kemudian suspensi dituang, dicuci dengan
air suling dan disaring lagi. Akhirnya, residu padat dikeringkan dengan udara
selama 2 jam dan kemudian disimpan dalam oven pada suhu 110° C hingga 6 jam

untuk pengeringan sempurna.

2.5 Senyawa Logam Transisi.
2.5.1. CuO (Tembaga Oksida), Cu(OH)2dan CuCl2

Tembaga oksida umumnya ditemukan dia alam dalam bentuk senyawa

yaitu bijih mineral, yaitu cuprite (Cu20) dan malaconite/tenorite (CuO).
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Tembaga(ll) oksida ini memiliki struktur kristal monoklinik [Ozawa, 2004].

10



Ikatan CuO terbentuk oleh ikatan ion dan kovalen. Ikatan ion yang terbentuk
melalui serah terima elektron, jadi ikatan ion pada CuO dapat terjadi dimana dua

elektron dipindahkan dari atom Cu ke atom O sehingga menghasikan kation
(Cu2+) dan anion (02'). Ikatan kovalen CuO pada hal ini elektron valensi

dipakai bersama dan terjadinya pembagian elektron valensi.
Gambar 2.4 Menunjukkan struktur kristal dari CuO adalah monoklinik
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dengan nomor grup ruang 15, parameter sel: a=4,653 A, b=3,4106 A, ¢ =5,108
A dan sudut o= 90°, B =99,48°, y = 90° [Ozawa, 2004]. Struktur Cu(OH). adalah
square pyramidal. Empat jarak Cu-O dalam kisaran pesawat adalah 1,96 A, dan
jarak Cu-O aksial adalah 2,36 A. Ligan hidroksida di dalam plane adalah
jembatan ganda atau jembatan tiga kali lipat [H. R. Oswald, 1990]. Struktur
CuCl,-2H,0 adalah oktahedral yang sangat terdistorsi, pusat Cu(ll) dikelilingi
oleh dua ligan air dan empat ligan klorida, yang menjembatani secara asimetris

dengan pusat Cu lainnya [Wells,1984].

e e T

JEl £
Cu(OH)z

Gambar 2.4 Unit Sel CuO, Cu(OH).dan CuCl [Ozawa, 2004;
Oswald, 1990; Wells,1984]

2.5.2. ZnO, Zn(OH)2, dan ZnCl:

Seng oksida mengkristal dalam dua bentuk, heksagonal wurtzite dan
kubik zincblende. Gambar 2.6 Menunjukkan struktur kristal ZnO berbentuk
wurtzite merupakan yang paling stabil pada kondisi ambien dan dengan demikian
yang paling umum [Ozawa, 2004]. Bentuk kristal (polimorf) ZnCl; diketahui: a, B,
v, dan §, dan dalam setiap kasus ion Zn?* dikoordinasikan secara tetrahedral dengan
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empat ion klorida [Wells,1984]. Bentuk kristal zinc hydroxide Zn(OH). adalah ada

3 yaitu wilfingite (ortorombik), ashoverite dan sweetite (keduanya tetragonal).

W Oxygen atom { « Tk Fom

Figure 1: Crystal structure of ZnO

Zn0 Zn(OH): ZnCl2

Gambar 2.5. Unit Sel ZnO, Zn(OH)2, dan ZnCl; [Ozawa, 2004 ;
Oswald, 1990; Wells,1984]

2.5.3. Fe203, Fe(OH)s dan FeCls

Pada Gambar 2.7 menunjukkan unit sel dari senyawa besi, terdapat 4
macam polimorf Fe>Os, yaitu alfa, beta, gamma, dan epsilon. Tipe o-
Fe>Os mempunyai struktur rhombohedral, corundum (a-Fe2O3z) dan merupakan
bentuk yang paling umum ditemukan[Ozawa, 2004]. Besi anhidrat (II1) Klorida
memiliki struktur Bil3, dengan pusat oktahedral Fe (111) saling berhubungan oleh
ligan klorida dua koordinat [Hashimoto,1989]. FeO(OH)-H.O sering disebut
sebagai besi (I11) hidroksida Fe(OH)s, oksida besi terhidrasi, oksida besi kuning.
Struktur kristal B-FeOOH (akaganeit) adalah struktur hollandit atau BaMngO1s. Sel
satuan adalah tetragonal dengan a = 1,048 dan ¢ = 0,3023 nm, dan berisi delapan
unit rumus FeOOH [Mackay,1960].

iron(11I) chloride y —‘3«&»
A . HZ/O Fe I ?

a-Fe,03 FeCls Fe(OH)s
Gambar 2.6 Unit Sel Fe;O3, Fe(OH)s dan FeCls [Ozawa, 2004; Hashimoto,1989]
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2.6 Adsorpsi

Adsorpsi merupakan proses dimana atom, ion atau molekul dari zat (gas,
cairan atau padatan terlarut) atau adsorbat terkonsentrasi ke permukaan berpori dari
suatu padatan [Hirasaki, 2005]. Proses adsorpsi tersebut dapat terjadi karena
terdapat gaya tarik atom atau molekul pada permukaan padatan yang tidak
seimbang. Padatan akan cenderung menarik molekul lain yang bersentuhan dengan
permukaan padatan, baik fasa gas atau fasa larutan kedalam permukaannya. Akibat
dari hal tersebut adalah konsentrasi molekul pada permukaan menjadi lebih besar
dari pada fasa zat di sekitarnya [Edward, 2012].

Adsorpsi dibagi menjadi dua, yaitu adsorpsi secara kimia dan fisika. Adsorpsi
secara fisika terjadi karena adanya ikatan van der waals dan adsorpsi kimia terjadi
karena adanya ikatan kimia berupa ikatan kovalen atau ikatan ionik antara
permukaan adsorben dan adsorbat [36]. Pada proses adsorpsi terdapat mekanisme
yang menjadi dasar terjadinya kontak antara adsorbat dan adsorben. Mekanisme
tersebut terjadi dalam 4 tahap, yaitu [Ho, 2000] :

1. Transportasi zat terlarut dalam larutan
2. Difusi zat terlarut melalui lapisan film dan mengelilingi bagian adsorben
3. Difusi zat terlarut ke dalam dinding pori adsorben

4. Adsorpsi dan desorpsi molekul zat terlarut di atau dari permukaan adsorben.

Adsorpsi dipengaruhi oleh parameter kimia dan fisika dari adsorben
maupun adsorbat. Berikut merupakan faktor-faktor yang mempengaruhi proses
adsorpsi [Atmoko, 2012] :

1. Agitation (Pengadukan)
Tingkat adsorpsi dikontrol oleh difusi film maupun difusi pori, tergantung pada
tingkat pengadukan pada sistem.

2. Luas permukaan adsorben
Luas permukaan adsorben semakin besar makan adsorbat yang diadsorpsi akan
semakin banyak, sehingga efektivitas adsorpsi tercapai.

3. Ukuran butir

13



Semakin kecil ukuran butiran, maka semakin besar permukaan sehingga
penyerapan adsorbat semakin banyak. Kecepatan adsorpsi ditunjukkan oleh
kecepatan difusi zat terlarut ke dalam pori-pori partikel adsorben. Ukuran
partikel yang baik untuk proses adsorpsi = 100/200 mesh.

4. Derajat keasaman (pH larutan)
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Derajat keasaman menentukan tingkat ionisasi larutan. Keadaan pH rendah, ion
H* akan berkompetisi dengan kontaminan yang akan diserap, sehingga efisiensi
penjerapan akan menurun. Proses adsorpsi biasanya berjalan baik pada pH
larutan yang tinggi.

5. Lama kontak
Lama kontak yang lebih lama memungkinkan proses difusi dan penempelan
adsorbat berlangsung lebih baik. Konsentrasi adsorbat akan menurun dan pada
titik tertentu akan mencapai kesetimbangan hingga konstan. Rata-rata lama
kontak yang baik berkisar 10 hingga 15 menit.

6. Temperatur
Tingkat adsorpsi akan meningkat dengan kenaikan temperatur dan akan turun
ketika terjadi penurunan temperatur.

7. Konsentrasi
Ketika konsentrasi larutan rendah, jumlah adsorbat akan sedikit yang
teradsorpsi, sedangkan jika konsentrasi tinggi maka adsorbat yang teradsorpsi
akan semakin bnayak. Hal tersebut disebabkan frekuensi tumpukan antar partikel

semakin besar.

2.7. Parasetamol

Parasetamol adalah turunan para-aminofenol atau p-aminofenol yang
disintesis dari asetilasi p-aminofenol dan anhidrida asetat. Turunan p-aminofenol
dihidrolisis dalam beberapa kondisi seperti suhu tinggi, suasana asam atau basa.
Parasetamol merupakan salah satu obat paling popular dan dijual dalam jumlah

besar.

S

Parasetamol atau asetaminofen adalah obat analgesik dan antipiretik yang
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obat analgesik selesma dan flu. la aman dalam dosis standar, tetapi karena mudah

didapat, overdosis obat baik sengaja ataupun tidak sering terjadi.

Parasetamol memiliki berat molekul 151.16 dan nama kimia
4’- Hidroksiasetanilida, bentuk serbuk hablur, putih; tidak berbau; rasa sedikit
pahit. Larut dalam air mendidih dan dalam natrium hidroksida 1N; mudah larut
dalam etanol, kelarutan dalam air adalah 7.21 g/kg (0°C), 8.21 g/kg (5°C),
9.44 g/kg (10°C), 10.97 g/kg (15°C), 12.78 g/kg (20°C), ~14 mg/mL (20°C).
Struktur kimia paracetamol terdapat dalam Gambar 2.7.1

H
N\g/
HO :
Gambar 2.7 Struktur kimia paracetamol [Granberg,1999]

2.8. Karakterisasi Produk
2.8.1. X-Ray Diffraction (XRD)

X-ray Diffraction (XRD) merupakan suatu alat yang digunakan untuk
analisis struktur 15ristal, ukuran 15ristal dari suatu bahan padat. Prinsip kerja dari
XRD adalah sinar-X dari lampu tembaga (Cu) yang ditembakkan ke permukaan
bidang material akan menyebabkan terjadinya interaksi antara 15ristall5 dalam
atom, sehingga sinar akan diteruskan dan sebagaian sinar akan terdifraksikan. Jarak
antar atom pada lapisan permukaan 15ristal dapat ditentukan berdasarkan hokum
Bragg [Williard, 1988] :

PR T e ———— et (2.1)
Keterangan:

d = jarak interplanar atau interatom (A)
A = panjang gelombang logam standar (nm) 6 = kisi difraksi sinar X sudut
hamburan
Identifikasi ~ struktur menggunakan XRD dapat dilakukan dengan cara
membandingan data 26 atau dengan nilai d spacing yang dibandingkan dengan data
standar Joint Committee for Powder diffraction Standrard (JCPDS) dengan minimal
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3 peak yang terdiri dari peak intensitas tertinggi dan peak yang mengindeks langsung
[Williard, 1988].

Dibawah ini diberikan contoh hasil karakterisasi komposit dengan XRD :
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Gambar 2.8 Hasil Analisis XRD ZnO/AC (merah = ZnO; biru = AC)
[Tawfik , dkk, 2015]

Pada gambar 2.8.1. Puncak dominan utama untuk ZnO diidentifikasi pada
20 =31.77°, 34.44°, 36.25°, 47.53°, 56.57°, 62.85° , 66,37°, 67,92°, 69,03°, 77,5°
dan 78,5° ; yang dapat diindeks sebagai (100), (002), (101), (102), (110), (113),
(200), (112), (201), (004) dan (202) [Tawfik, 2015]. Puncak yang luas diamati pada
15° adalah karakteristik dari refleksi karbon dua dimensi dari tumpukan lapisan
turbostratik. Puncak pada sudut (26) 43° yang terkait dengan (101) difraksi dapat
digunakan untuk mengkonfirmasi struktur grafit semikristalin dari karbon aktif.
Puncak ini disebabkan oleh pembentukan pori-pori oleh dekomposisi karbon di
sepanjang arah struktur grafik. Hasil difraksi sinar-X menunjukkan struktur amorf

dominan dari karbon aktif yang berasal dari ban.
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Pola difraksi serbuk dari katalis CuAC, dalam Gbr. 2.8.2, semuanya
menunjukkan puncak karakteristik CuO (Tenorite, syn, monoclinic, JCPDS # 41-
254) sekitar 35.9¢, 39.0°, 49.1°, dan 61.6°, dan ini intensitas meningkat dengan
peningkatan konten tembaga. Hal ini menunjukkan bahwa penambahan tembaga
yang lebih tinggi dalam persiapan katalis menyebabkan terbentuknya tingkat oksida

tembaga yang lebih tinggi pada karbon aktif dalam katalis [Liou, 2009].

14000 —AC
F9203

MnO,

Composite

12000 4

10000 +

8000 +

Intensity

6000

4000 ‘ l ” ” o5
2000 _-w»...,...,. o

. ll ll\lL

0

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
2-theta

Gambar 2.10 Hasil Analisis analisis XRD karbon aktif (AC), Fe20s, MnO:
dan Fe>Os/ MnO, /AC[Dimpe, 2016]

Pola difraksi sinar X pada gambar 2.8.3 menunjukkan karbon aktif (AC)
memiliki struktur amorf dengan dua puncak yang luas menunjukkan
kristalinitasnya dan nanokomposit Fe203/MnO: pada permukaan karbon aktif
memiliki puncak kristal yang struktur berbeda untuk MnO2 memiliki bentuk Kkristal
birnessite dan Fe>O3 bentuk kristal magnetit.

2.8.2 Spektrofotometri Fourier Transform-Infrared (FT-IR).

Spektrofotometer FT-IR adalah salah satu instrumen yang menggunakan
teknik analisis inframerah yang didasari pada vibrasi molekul ketika menyirap sinar
tersebut. Prinsip kerja spektroskopi FTIR adalah adanya interaksi energy dengan
materi yang menyebabkan vibrasi molekul terbaca oleh detektor pada bilangan
gelombong tertentu. FTIR digunakan untuk mengidentifikasi gugus fungsi pada
sampel yang memiliki panjang gelombang spesifik masing-masing untuk tiap
gugus, daerah bilangan gelombang yang sering digunakan rentang 4000 hingga 200
cm* [Hardjono, 1994].
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Atom-atom di dalam suatu molekul tidak diam melainkan bervibrasi
(bergetar). Bila radiasi inframerah (IR) dilewatkan melalui suatu cuplikan maka
molekul-molekulnya dapat mengabsorbsi (menyerap) energi dan terjadilah transisi
di antara tingkat vibrasi dasar (ground state) dan tingkat vibrasi tereksitasi (excited
state). Pengabsorbsian energi pada berbagai frekuensi dapat dideteksi oleh
Spektrofotometer IR dengan menghubungkan jumlah radiasi yang ditransmisikan
(diteruskan) melalui cuplikan sebagai fungsi frekuensi atau panjang gelombang
radiasi. Hubungan tersebut dinamakan spektrum inframerah yang akan memberikan

informasi penting tentang gugus fungsional suatu molekul (Hardjono, 1994).

—_— 1 Excited
Jstate

Molecular energy level

||
[
E Light i Emissicn of energy
A absorption : as heat
—_ L Ground
state

Gambar 2.11. Bagan energi transisi vibrasi [Stuart, 2004]

Perubahan energi vibrasi (AE) dapat dinyatakan sebagai AE =ho denganh
menyatakan tetapan Planck (6,6242 x 10°? ergdet) dan o menyatakan frekuensi
dalam Hertz (Hz). Hubungan antara frekuensi dengan panjang gelombang ()
dinyatakan sebagai

pitasBrawiaya.. UnivEtarrerrmeener .. wIversitas Brawiaya.. Universiiz (2.2)

S o

di mana c adalah kecepatan cahaya (2,998 x 10%° cm det !) dan A dalam cm. jumlah

gelombang per cm dinyatakan dalam bilangan gelombang (v ), yaitu :

Hukum Hooke dapat membantu memperkirakan daerah di mana vibrasi dari dua

atom dapat terjadi :
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27C m,m,
m: dan my masing-masing adalah massa atom 1 dan 2 dalam gram
sedangkan f adalah tetapan gaya dalam dyne cm™ atau g det pemindahan bilangan
Avogadro (6,02 x 10%) dari penyebutnya pada massa tereduksi (j1) dan setelah

dilakukan akar kwadratnya , memberikan persamaan (Hardjono, 1994) :

7,76x10" |K
pitas Srawia

Universitas. Brawiiava.. Universitas. Brawiiayva.. Universits 2.5

2ncC v 2

SSIARIAYR O i " orsitas Srawlaya L RVersiE (2.6)
m, +m,

5l
B
(a) AC
(b) FeAC
(c¢) MB sorbed AC
(d) MB sorbed FeAC 1084‘[; __aoan
4000 3500 3000 2500 ] 2000 1500 1000 650

cm

Gambar 2.12 Hasil Analisis FTIR Spektrum FTIR dari AC, Fe/AC [Irfan, 2016].

Spektra IR dari komposit AC dan FeAC dua puncak serapan karakteristik
yang muncul pada 3384.8 dan 3381.5 cm-1 dalam spektrum AC dan FeAC
(sebelum adsorpsi MB) dapat ditandai dengan kadar air/air yang diserap dalam
matriks sampel atau karena peregangan O — H. Setelah adsorpsi MB pada FeAC,
pita serapan lemah pada 1335,3 cm™ yang sesuai dengan C = C dari cincin aromatik
teramati. Sebelum MB adsorpsi, puncak kecil di 1191,3 cm™ di AC tetapi puncak
yang lebih tajam pada 1188,3 cm™ di FeAC karena getaran peregangan C-OH
terdeteksi. Puncak ini kemudian sedikit bergeser ke 1175 cm-1 dalam FeAC setelah

penyerapan MB. Dua puncak ditemukan pada 877,3 dan 783,7 cm-1 di FeAC
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sebelum penyerapan MB sedikit bergeser ke 874 cm™ setelah adsorpsi MB dapat
dianggap berasal dari interaksi logam-oksigen yaitu, a-FeOOH dan Fe-OH akan
tetapi tidak ada puncak yang ditemukan dalam spektrum FTIR AC.

2.8.3 Spektrofotometer Ultraviolet Visible (UV-Vis)

Spektrofotometer UV-Vis adalah suatu metode pengukuran secara
kuantitatif menggunakan radiasi sinar tampak yang dapat memberikan informasi
mengenai struktur yang terkandung dalam sampel. Konsentrasi dari suatu sampel
dalam suatu larutan dapat diketahui dengan mengukur absorbansinya pada panjang
gelombang tertentu. Daerah serapan pada UV-Vis dibagi menjadi tiga yaitu UV
dekat (185-400 nm), daerah tampak (400-700 nm), dan daerah dekat sinar
inframerah (700-1100 nm) [Stuart, 2004].

Transisi elektronik dapat terjadi pada molekul yang terkandung dalam
sampel karena adanya elektron o, m dan n. Apabila elektron tersebut menyerap
radiasi sinar yang dipancarkan oleh spektrofotometer UV-Vis, maka elektron
tersebut akan tereksitasi ke tingkat yang lebih tinggi (6 2 ¢*, n 2 n*, dann >
c*). Penambahan i1katan rangkap terkonjugasi dalam suatu senyawa dapat
menggeser panjang gelombang ke arah batokromik atau hipsokromik. Hal ini
disebabkan oleh bertambahnya jumlah elektron yang tereksitasi [Adeeyinwo,
2013].

A o* Anti-bonding
-“M'; Anti-bonding
E > {Lonc pair :
Non-bonding
n ) Bonding
a B Bonding

Gambar 2.13 Tingkat energi ikatan [Adeeyinwo, C. E., 2013].

Berdasarkan penelitian yang dilakukan oleh Carlos, et al. (2014)
acetaminophen atau yang biasa dikenal dengan parasetamol ini merupakan asam

lemah (pKa = 9,5) yang menyajikan aromatik gugus hidroksil dan kelarutan dalam
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air pada suhu 20°C dari 1,4 g/100 mL. Parasetamol menunjukkan spektrofotomeri
UV dalam larutan asam mengacu pada panjang gelombang maksimal (Amax = 245
nm) sebagai metode referensi. untuk hitungan. Acetaminophen di SGF (Sinulated
Gastic Fluid) yang mencapai konsentrasi 2500 mg/L pada kurva kalibrasi.
Spektrum UV dapat dilihat pada Gambar 2.8 [Rey-Mafulll, 2014].

278
Coe HO
22s o
QA )k
2 - ~ N CH,
& - H
—_— . -
SEREER g - CSHSNO2=1512
£ 1S -~
= aed F
1 5 _
4 Amax = 245 nm
1 -
0.75 - "._b
0.5 4
0.25 -
o T T T
210 220 230 240 2%0 260 270 280 290 300 310 320
wave number (nm)

Gambar 2.14 Spektra UV-VIS Parasetamol [Rey-Mafulll, 2014]

2.8.4 Scanning Electron Microscopy-Energy Dispersive X-Ray (SEM-EDX)

SEM (Scanning Electron Microscope) merupakan suatu instrumen yang
dapat digunakan untuk mengetahui morfologi suatu material [Abdullah, M., 2009].
Prinsip kerja dari SEM-EDX adalah sampel yang akan dikarakterisasi ditembak
dengan elektron berenergi tinggi. Berkas sinar elektron yang terkena sampel akan
menghasilkan elektron sekunder, yang kemudian akan dikumpulkan oleh detektor
dan menghasilkan gambar topografi permukaan sampel. Peristiwa tumbukan
berkas sinar electron terjadi ketika energi yang diberikan pada sampel akan
menyebabkan emisi dari sinar-X yang merupakan karakteristik dari atom-atom
sampel. Energi dari sinar-X dapat digunakan untuk identifikasi unsur-unsur dalam
sampel [Asaka, 2004].

Gambar 2.15 Hasil SEM katalis Cu/AC [Liou, 2009]
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Gambar SEM pada Gambar. 2.14. menunjukkan bahwa karbonasi tidak
merusak struktur serat tempurung kelapa [Liou, 2009]. kosentrasi tembaga yang
lebih tinggi dalam bahan baku menyebabkan pengayaan oksida tembaga pada
permukaan karbon aktif, menunjukkan bahwa pembebanan garam tembaga
bertindak untuk menentukan jumlah produk oksida tembaga pada permukaan
setelah karbonasi selesai. Kandungan tembaga pada permukaan karbon aktif
diidentifikasi dengan analisis SEM-EDS ditemukan bahwa rasio tembaga / karbon
dengan analisis SEM-EDS meningkat dengan meningkatnya konsentrasi tembaga

yang mengandung impregnasi.

2.9 Pengaruh Impregnasi Terhadap Permukaan Karbon Aktif

Semakin meningkat konsentrasi logam aktif yang diimpregnasikan ke
permukaan pengemban akan mengakibatkan penurunan luas permukaan spesifik
adsorben. Fenomena ini dapat dijelaskan bahwa logam aktif yang diimpregnasikan
terdistribusi tidak merata atau terakumulasi pada mulut pori (sintering) dan
menutup mulut pori. Pada keadaan ini terjadi interaksi kohesif antara logam aktif
dengan logam aktif yang lebih kuat dibanding interaksi adesif logam dengan
pengemban karbon aktif. Pada keadaan ini analisis dengan menggunakan metode
BET dapat memberikan informasi terjadinya penurunan luas permukaan spesifik
karbon aktif (adsorben) meskipun logam yang terimpregnasikan menunjukkan

peningkatan.

o®, ¢ logam
¢ yang diembankan
L A

L

interaksi antar logam pada mulut pori

Permukaan AC terlalu kuat dan menutupi mulut pori

Gambar 2.16 Proses Impregnasi logam ke permukaan karbon aktif [Irfan, 2015]
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Surface area (m?/g) dari karbon aktif AC (1094.05 m?/g) mengalami
penurunan setelah diimpregnasi dengan logam Fe yaitu Fe/AC (543.74 m?/g)
sekitar 50% dan total volume pori juga mengalami hal yang sama dari 0.47 cm®/g
menjadi 0.23 cm®/g[Irfan, 2015].

Berdasarkan penelitian yang dilakukan oleh Liou (2009) sintesis komposit
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Cu/AC dari cangkang batok kelapa dengan menggunakan impregnan logam Cu
dari Cu(NOs)2, hasil karakterisasi luas permukaan dan volume mikropori sampel
menunjukkan hasil bahwa luas permukaan dan volume mikropori karbon aktif
menurun dengan meningkatnya kadar tembaga sampai konsentrasi 0,05 M dan
kemudian hampir tetap konstan dengan semakin meningkatkan kadar tembaga.
nilai-nilai SBET dari Cu/AC berada di kisaran 670 — 436 m? / g dan secara bertahap

menurun dengan meningkatnya konsentrasi impregnasi tembaga.
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BAB 111
KONSEP PENELITIAN

3.1. Kerangka Konsep
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Pada penelitian ini dilakukan modifikasi karbon aktif dari arang tempurung
kelapa dengan tujuan meningkatkan kinerja karbon aktif sebagai adsorben obat-
obatan. Pada penelitian ini digunakan senyawa obat parasetamol. Modifikasi
karbon aktif dilakukan dengan 3 macam senyawa logam transisi, yaitu garam-
garam klorida [ZnCl,, CuCl, dan FeClz], hidroksida [Zn(OH),, Cu(OH), Fe(OH)3],
serta oksida [ZnO, CuO, Fe Oz]. Kation logam transisi memiliki muatan efektif
yang berbeda sehingga memiliki perbedaan afinitas terhadap senyawa organik polar
seperti paracetamol. Selain itu anion yang terikat pada kation logam (oksida,
hidroksida, klorida) juga memiliki kekuatan ikatan ionik yang berbeda dengan
kation logam sehingga diharapkan akan memberikan pengaruh yang berbeda
terhadap afinitas kation logam transisi. Kedua faktor tersebut diperkirakan akan
mempengaruhi adsorpsi karbon aktif hasil modifikasi terhadap parasetamol.

Sebelum dilakukan modifikasi dengan senyawa-senyawa logam transisi,
terlebih dahulu dilakukan aktifasi arang untuk meningkatkan porositas. Setelah itu
dilakukan oksidasi permukaan karbon aktif dengan asam sulfat untuk meningkatkan
gugus oksi pada permukaan karbon aktif guna meningkatkan adsorpsi senyawa
garam Kklorida pada permukaan karbon aktif. Garam klorida terimpregnasi
selanjutnya diubah menjadi senyawa hidroksida dengan reaktan larutan NaOH.
Senyawa hidroksida logam transisi diubah menjadi oksida logam transisi dengan

cara kalsinasi.

BRAWIJAYA

NIVERSITAS

24



3.2.Kerangka Operasional

Prekursor Arang

Modifikasi Tempurung Kelapa 4| Aktivasi ’
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* A\ 4
3 macam senyawa logam Fungsionalisasi
transisi :
e garam-garam klorida
[ZnCl,, CuCl, dan FeCls] PR i
e Hidroksida [Zn(OH),, I -
Cu(OH); Fe(OH)s] : - ~p Impregnasi
e  Oksida [ZnO, CuO, Fe;03] : |
|
1
1
1

1

1

:

: Parameter

: Keberhasilan

» XRD 4——[ Karakterissasi ]7 v

> SEM-EDX L Daya adsorpsi terhadap
> FTIR Struktur, gugus fungsi, paracetamol terbaik

A

komposisi dan morfologi
Pengaruh [

Ket.: - - - modifikasi

Gambar 3.1. Diagram Alur Penelitian.

3.3. Hipotesis

Pada penelitian ini kation logam transisi yang digunakan adalah Fe(ll1),
Cu(ll) dan Zn(I1). Ketiganya dapat membentuk senyawa ionik dengan anion klorida
hidroksida, dan oksida. Ketiga senyawa memiliki kekuatan ikatan ionik yang
berbeda sehingga mempengaruhi energi vibrasi ikatan masing — masing. Karena itu
diajukan hipotesis I :

Jenis kation logam transisi [Fe(l11), Cu(ll) dan Zn(l1)] berpengaruh terhadap

S

perubahan gugus fungsi permukaan komposit
Ketiga kation logam transisi memiliki muatan efektif (Z/r?) yang berbeda

BRAWIJAYA
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paracetamol. Berdasarkan struktur parasetamol pada Gambar 2.7.1. gugus fungsi
polar pada parasetamol antara lain —OH dan —NH. Selain itu anion yang terikat pada
kation logam (oksida, hidroksida, klorida) juga memiliki ukuran yang berbeda-

beda, serta kekuatan ikatan ionik dengan kation logam yang berbeda, sehingga
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kemungkinan interaksi kimia yang berbeda-beda dengan parasetamol. Karena itu
diajukan hipotesis I :

Jenis kation logam transisi [Fe(ll1), Cu(ll) dan Zn(l1)] berpengaruh terhadap
adsorpsi parasetamol
Tambahan impregnan (MCI./M(OH)./MxOy) pada permukaan karbon aktif

pada prinsipnya adalah- menambahkan senyawa pada permukaan karbon aktif yang
dapat mempengaruhi vibrasi ikatan pada komposit dan adsorpsi parasetamol.
Karena itu diajukan hipotesis I11 :

Pembentukan komposit berpengaruh terhadap gugus fungsi permukaan

komposit dan adsorpsi parasetamol.
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BAB IV
METODE PENELITIAN

4.1 Tempat dan Waktu Penelitian

Penelitian ini dilakukan di Laboratorium Kimia Anorganik, Laboratorium
Kimia Fisik dan Kimia Instrumen Jurusan Kimia Fakultas Matematika dan llmu
Pengetahuan Alam Universitas Brawijaya Malang. Penelitian ini dilaksanakan pada
bulan Juli 2018 hingga Maret 2019.

4.2 Alat dan Bahan Penelitian

Alat-alat yang digunakan pada penelitian ini antara lain neraca analitik,
pengaduk magnetik, ayakan ukuran 30 dan 60 mesh, FT-IR (Fourier-Transform
Infrared Spectroscopy shimazdu 8400S), hot plate, SEM-EDX (Scanning Electron
Microscopy-Energy Dispersive X-Ray Hitachi S-4200), Spektrofotometer UV-Vis
(Shimadzu-1601A) , XRD (X-ray Difraction PANalytical Type X’Pert Pro), oven,
Furnace ( Branstead Thermolyne 6000), dan peralatan gelas.

Bahan-bahan yang digunakan dalam penelitian ini adalah arang batok
kelapa, KOH (Merck CAS-No : 1310-58-3), HCI 37% (Merck CAS-No : 7647-01-
0), H2S0496% (Merck CAS-No : 7664-93-9), akuades, FeCls (Merck KgaA CAS-
No : 7705-08-0), ZnCl; (Merck CAS-No : 7646-85-7), CuCl, (Merck CAS-No :
7846-55-7) NaOH (Merck CAS-No : 1310-73-2), dan parasetamol (Pharmacy).

4.3 Tahapan Penelitian

Penelitian ini dilakukan melalui beberapa tahapan kegiatan, antara lain:
1. Preparasi Prekursor (Arang Tempurung Kelapa)

Aktivasi arang tempurung kelapa dengan KOH 4 M
Fungsionalisasi karbon aktif dengan H2SO46 M

Pembuatan komposit CuCl2/AC, ZnCl2/AC, dan FeCls/AC
Pembuatan komposit Cu(OH)2/AC, Zn(OH)./AC, dan Fe(OH)3/AC
Pembuatan komposit CuO/AC, ZnO/AC, dan Fe>O3/AC
Karakterisasi produk dengan FT-IR, SEM-EDX, dan XRD

Uji adsorpsi parasetamol

oo, B0 =l O SOL. B 200 D

Analisis data
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4.4 Prosedur Kerja
4.4.1 Preparasi Prekursor (Arang Tempurung Kelapa)
Arang tempurung kelapa yang dibeli di pasaran sebanyak 1 kg ditumbuk

dan diayak sehingga mendapatkan ukuran partikel antara 30-60 mesh.
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4.4.2 Aktivasi Arang Batok Kelapa dengan KOH

Campuran larutan KOH 4 M sebanyak 100 mL dan arang batok kelapa
sebanyak 10 g dikocok selama 2 jam pada temperatur kamar, setelah itu didekantasi,
dikeringkan pada 105°C dan dikalsinasi dari suhu ruang sampai pada suhu 500°C
dipertahan selama 10 menit. Setelah itu dicuci dengan larutan HCI 1 M dan akuades
hingga filtrat memiliki pH sama dengan akuades. Produk karbon aktif dikeringkan
pada 105°C selama 6 jam. Sebagian karbon aktif dikarakterisasi dengan

spektrofotometer FTIR, dan sebagian untuk pembuatan komposit.

4.4.3 Fungsionalisasi Karbon Aktif dengan Oksidasi

Karbon aktif disuspensikan dalam larutan H.SO4 6 M dengan perbandingan
1:10 (g/mL) dan dipanaskan 80 °C selama 3 jam. Setelah itu ditambahkan 500 mL
akuades dan dikocok 24 jam untuk menghilangkan sisa asam sulfat yang tidak
bereaksi. Setelah itu dicuci hingga filtrat memiliki pH 7. Karbon aktif hasil

fungsionalisasi dikeringkan pada 70 °C selama 1 malam.

4.4.4 Pembuatan Komposit CuCIl2/AC, ZnCl2/AC, dan FeCl2/AC

Prosedur mengacu pada Hongo (2008) dengan mengganti garam sulfat
dengan garam klorida dan Demara (2018) dengan menggunakan campuran
komposit logam transisi tunggal dan arang tempurung kelapa. Pembuatan komposit
CuCl2/AC dengan cara sebanyak 0,5 gram karbon aktif hasil Fungsionalisasi 4.4.3
ditambah larutan CuCl, 0,20 M sebanyak 50 mL dicampur (dikocok selama 1 jam
dengan 175 rpm) dan dibagi 2 selanjutnya dikeringkan pada 70°C selama 24 jam
untuk mendapatkan komposit CuClo/AC. Komposit ZnCl/AC dan FeCl,/AC

dibuat dengan cara sama dengan komposit CuCl/AC.
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4.4.5 Pembuatan Komposit Cu(OH)2/AC, Zn(OH)2/AC, dan Fe(OH)s/AC
Pembuatan komposit Cu(OH)2/AC dengan cara larutan CuCl2/AC hasil dari

prosedur 4.4.4. Pembuatan Komposit CuCl2/AC ditetesi dengan larutan NaOH 5 M

sambil diaduk hingga diperoleh pH 7. Setelah itu dipanaskan pada 80°C selama 3

b.ac

jam. Campuran disaring, dicuci dan dikeringkan pada 70°C selama 24 jam.
Komposit Zn(OH)./AC dan Fe(OH)3/AC dibuat Kemudian produk dibagi 2.

repository.u

4.4.6 Pembuatan Komposit CuO/AC, ZnO/AC, dan Fe203/AC
Komposit Cu(OH)./AC, Zn(OH)./AC, dan Fe(OH)s/AC dikalsinasi selama 5 menit
pada temperatur 950°C. Prosedur mengacu pada Hongo (2008) dan Demara (2018).

4.4.7 Karakterisasi Produk
4.4.7.1 Karakterisasi Produk Menggunakan FTIR

Komposit  Hasil sintesis dikarakterisasi dengan  menggunakan
spektrofotometri inframerah. Preparasi untuk karakterisasi dilakukan dengan
pembuatan pelet KBr. Pelet KBr dibuat dengan cara mencampurkan 0,5 g padatan
hasil sintesis dan 0,07 g KBr. Kemudian campuran digerus, dimasukkan ke dalam
pellet press, dan dikompressi. Selanjutnya, pelet KBr yang mengandung sampel
hasil sintesis diletakkan diantara dua celah yang dilewati berkas sinar inframerah

dan dibuat spektrumnya pada rentang bilangan gelombang 4000-400 cm™.

4.4.7.2 Karakterisasi Produk Menggunakan SEM-EDX

Karakterisasi dari produk dilakukan menggunakan SEM-EDX dengan cara
meletakkan sampel pada sample holder yang terbuat dari karbon, kemudian sampel
dilapisi dengan logam Au. Selanjutnya permukaan sampel akan difoto pada
perbesaran 500x, 1000x, dan 5000x. Morfologi katalis dapat diketahui melalui SEM
sedangkan persebaran logam aktif pada permukaan komposit dapat diketahui
menggunakan EDX. Komposit yang dikarakterisasi hanya sampel yang memiliki

daya adsorpsi terhadap paracetamol yang terbaik.
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4.4.7.3 Karakterisasi Produk Menggunakan XRD

Produk dikarakterisasi menggunakan XRD. Spesifikasi alat yang digunakan
yaitu Sumber sinar X berasal dari logam Cu dengan panjang gelombang Kal
sebesar 1,5406 A. Sampel dianalisis pada sudut 20 dari 0° sampai 80°.

Karakterisasi produk menggunakan metode serbuk. Sampel diletakan pada
sample holder. Tabung X-Ray dijalankan pada 30 mA dan 40kV selanjutnya akan
menghasilkan sinar-X dengan panjang gelombang tertentu. Sinar tersebut
ditembakkan pada sampel yang akan dianalisis sehingga menghasilkan data
intensitas dan sudut difraksi (20) dari masing-masing komposit. Komposit yang
dikarakterisasi hanya sampel yang memiliki daya adsorpsi terhadap paracetamol

yang terbaik

4.4.8 Analisis Konsentrasi Parasetamol menggunakan Spektrofotometri UV-
Vis.

4.48.1.Penentuan A maksimum pada larutan parasetamol dengan
spektrofotometer UV-Visible
Panjang gelombang maksimum ditentukan dengan cara mengukur nilai
absorbansi parasetamol 10 mg/L pada panjang gelombang antara 200-400 nm
dengan menggunakan spektrofotometer UV-Visible.

4.4.8.2 Pembuatan Kurva Baku Parasetamol

Larutan parasetamol dibuat dengan konsentrasi 0, 10, 20, 30, 40, dam 50
ppm dan diukur nilai absorbansinya menggunakan spektrofotmter UV-Vis pada
nilai panjang gelombang maksimum. Hasil pengukuran dibuat kurva hubungan
antara konsentrasi (mg/L) sebagal sumbu x dan nilai absorbansi sebagai sumbu y
sehingga akan menghasilkan persamaan regresi linier yang sesuai dengan
persamaan (3.1):
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4.4.8.3 Penentuan Konsentrasi Parasetamol Sebelum dan Sesudah Proses
Adsorpsi pada A Maksimum

Konsentrasi larutan parasetamol (100 ppm) sebelum dan setelah proses
adsorpsi diukur dengan spekrofotometer UV-Vis dengan factor pengenceran (5X)
yaitu sebanyak 5 ml larutan diencerkan menjadi 25 ml dalam labu ukur. Pengukuran
absorbansi pada A maksimum (272.5 nm) dengan menggunakan spektrofotometer
UV-Visible.

4.4.9 Uji Adsorpsi
4.4.9.1 Uji Adsorpsi Parasetamol dengan Komposit.

Prosedur mengacu pada Demara (2018) untuk uji adsorpsi, adsorben yang
digunakan meliputi arang batok kelapa sebelum perlakuan, karbon aktif hasil
aktivasi, fungsionalisasi, komposit CuCl2/AC, ZnCl2/AC, FeCl./AC, Cu(OH)2/AC,
Zn(OH)./AC, Fe(OH)s/AC, CuO/AC, ZnO/AC, dan Fe;0s/AC. Limbah organik
model yang digunakan adalah parasetamol. Sebanyak 0,1 g adsorben ditambah
dengan 25 mL larutan parasetamol 100 mg/L dan diaduk dengan kecepatan
pengadukan 200 rpm pada temperatur kamar selama 24 jam. Setelah itu larutan
disaring dan ditentukan konsentrasi parasetamol setelah adsorpsi secara
spektrofotometri UV-Vis pada A maksimum (272.5 nm). Data absorbansi
digunakan untuk menentukan konsentrasi larutan parasetamol setelah adsorpsi
dengan menggunakan persamaan kurva baku. Data konsentrasi parasetamol setelah
adsorpsi dan sebelum adsorpsi digunakan untuk menentukan persen adsorpsi. Uji

adsorpsi diulang 3 kali untuk tiap perlakuan.

4.4.10 Analisis Data
4.4.10.1 Rumus Penentuan Parasetamol yang Teradsorpsi

Tahap analisis dilakukan dengan menggunakan spektrofotometer UV-Vis
untuk mengetahui limbah parasetamol yang terserap oleh komposit.

Prosentase limbah parasetamol teradsorpsi dihitung dengan rumus sebagai
berikut :

% Parasetamol teradsorpsic = Co—Csx 100% ... (3.2)
Co
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Keterangan:
Co = konsentrasi limbah parasetamol sebelum adsorpsi (ppm)
Cs = konsentrasi limbah parasetamol sesudah adsorpsi (ppm)
Selain dengan bentuk % teradsorpsi, kadar parasetamol teradsorpsi juga

dapat dihitung dengan menggunakan rumus sebagai berikut:
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Kadar parasetamol teradsorpsi = (Co—Cg) xV (MQ/g)  «evvvvvneen (3.3)
Keterangan: W

Co = Konsentrasi limbah parasetamol sebelum adsorpsi (ppm)

Cs = Konsentrasi limbah parasetamol sesudah adsorpsi (ppm)

V = Volume larutan total limbah parasetamol (L)

W = Massa adsorben (g)

BRAWIJAYA
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BAB V
HASIL DAN PEMBAHASAN

Sesuai dengan tujuan pada sub bab 1.4 guna menjawab permasalahan pada sub bab 1.2,
maka telah dilakukan percobaan sesuai yang diuraikan pada bab 4. Hasil penelitian dibahas
dari sub bab 5.1 hingga sub bab. 5.5

5.1. Pengaruh Jenis Kation Logam Transisi Terhadap Gugus Fungsi Permukaan
Komposit

5.1.1. Impregnan Garam Klorida

Karakterisasi komposit hasil sintesis dengan spekrofotometri FTIR digunakan untuk
mengidentifikasi gugus fungsi permukaan komposit serta mengetahui kemungkinan terjadinya
pergeseran bilangan gelombang atau perubahan intensitas pita spektra komposit hasil preparasi
pada berbagai jenis logam Fe(l1), Cu(ll) dan Zn(1l) dengan anion terikat klorida.
Persamaan reaksi yang terjadi pada pembentukan karbon aktif-logam klorida adalah sebagai
berikut :

AC(s) + CuCl,(aq) ——  CuCl,/AC(s)

AC(s) + ZnCl,(aq) — * ZnCl,/AC (s)

AC(s) + FeCl(aq) ™ FeCl,/AC(s)
Berdasarkan spektra FTIR masing-masing produk pada Lampiran. F. maka diperoleh

spektra FTIR gabungan pada Gambar 5.1 dengan interpretasi pada Tabel 5.1.

_ 35003750 _ 1500 1000

300

ZnCl/AC |
8 rr/
e 200 L
£ FeCls/AC AT
£ , T
% F__‘/_Hf//_\"/
; [ ._—-"‘f

100 4
CuCl/AC /‘//
0

T T T T T T T T T T
4000 3500 3000 2500 2000 1200 1000 500

I

Wavenumber [cm’"]

Gambar 5.1 Spektra FTIR karbon aktif hasil modifikasi dengan kation logam Fe(l11), Cu(ll)
dan Zn(ll) yang terikat pada anion klorida warna merah (FeCls/AC), hitam
(CuClI2/AC) dan biru (ZnCl2/AC) .
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Tabel 5.1 Interpretasi spektra inframerah komposit dengan berbagai logam Fe(111), Cu(ll) dan

Zn(11) yang terikat pada anion klorida.

=

o

2%

A ==

—

e Bilangan gelombang (cm™) Spektra Pembanding

S ZnClo/AC | FeCIs/AC [CuCl/AC | v (cm?) Jenis Referensi

= 3449,25 | 344656 | 3458,89 [3750-3000 | Regangan O-H | [25.43]

? 1603,50 | 1622,02 | 1620,98 |1675-1500 Tekuk OH [25]
756,81 713,48 754,88 900400 | Wagging O-H [25]

Spektra FTIR pada Gambar 5.1 menunjukan Spektra FTIR diatas tidak menunjukan
adanya perbedaan diantara komposit pada berbagai impregnan logam dengan anion klorida,
terkait vibrasi ikatan M-CI, tetapi menunjukkan pita-pita spektra ikatan O-H. = Berdasarkan
Spektra dari semua komposit menunjukkan adanya serapan pada 3000-3500 cm™, yaitu vibrasi
regangan gugus hidroksil (vo-n). Ikatan pada daerah 1600 cm™ menunjukkan vibrasi bengkokan
H-O-H. Pada bilangan gelombang pada daerah 900 dan 800 cm™ merupakan serapan terkait
wagging O-H.

Ketajaman pita berbeda antara impregnan satu dengan yang lain, dimana komposit
FeCls/AC lebih tajam. Hal ini berkaitkan dengan sifat higroskopisnya yang lebih banyak
mengikat senyawa hidrat daripada komposit ZnClo/AC dan CuCl,/AC yang ditunjukkan pada
peak berwarna merah.

5.1.2 Impregnan Garam Hidroksida

Impregnasi senyawa logam hidroksida diperoleh dengan cara AC ditetesi dengan
larutan NaOH 5 M sambil diaduk hingga diperoleh pH 7. Setelah itu dipanaskan pada 80°C
selama 3 jam. Campuran disaring, dicuci dan dikeringkan pada 70°C selama 24 jam sehingga
diperoleh komposit Cu(OH), A Zn(OH)2/AC dan Fe(OH)s/AC.

Persamaan reaksi terkait pembentukan komposit karbon aktif-logam hidroksida adalah sebagai
berikut :

. ZnCl, /AC (s)+ NaOH (aq) —> Zn(OH),/AC (s) + NaCl (aq)
J FeCl, /AC (s) + NaOH (aq) —— Fe(OH), /A (s) + NaCl (aq)
. CuCl, /AC (s) + NaOH (aq) —>  Cu(OH), /A (s) + NaCl (aq)

Spektra FTIR gabungan hasil karakterisasi terdapat Gambar 5.2 berdasarkan spektrum masing-
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Gambar 5.2 Spektra FTIR karbon aktif hasil modifikasi dengan kation logam Fe(111), Cu(ll)
dan Zn(1l) yang terikat pada anion hidroksida warna merah Fe(OH)3/AC, hitam
Cu(OH)2/AC) dan biru Zn(OH)2/AC

Tabel 5.2 Interpretasi spektra inframerah kompaosit dengan berbagai logam Fe(l11), Cu(ll) dan
Zn(11) yang terikat pada anion hidroksida.

Bilangan gelombang (cm'l) Spektra Pembanding
Zn(OH)2/ AC| Fe(OH)s/ AC [Cu(OH)z/ AC| v (cm?) Jenis Referensi
3649,70 3448,49 3451,18  [3750-3000 Regangan O-H [25,43]
1643,24 1519,20 1647,86  [1675-1500 Regangan C=0, [25]
C=C
653,82 611,39 629,51 900-400 M-O [43]

Spektra FTIR pada Gambar 5.2 menunjukan Spektra FTIR diatas menunjukan
adanya kesamaan diantara komposit pada berbagai impregnan logam dengan anion hidroksida.
Spektra dari semua komposit- menunjukkan adanya serapan pada 3000-3500 cm™ dengan
intensitas yang lebih besar, yaitu vibrasi regangan gugus hidroksil (vo). Ikatan pada daerah
1600 cm™* menunjukkan vibrasi bengkokkan H-O-H. Spektra Zn, Fe dan Cu ditunjukan pada
400-900 cm™ yang berhubungan dengan Fe-O, Zn-O, dan Cu-O.

Ketajaman pita berbeda dimana komposit Fe(OH)s/AC mengikat molekul —OH lebih
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banyak daripada komposit ZnCl,/AC dan CuCl2/AC sehingga lebih tajam.
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5.1.3 Impregnan Oksida Logam

Impregnasi senyawa logam oksida diperoleh dengan cara komposit Cu(OH)2/AC,
Zn(OH)2/AC, dan Fe(OH)s/AC dikalsinasi selama 5 menit pada temperatur 950°C.
Persamaan reaksi terkait pembentukan komposit karbon aktif-logam oksida adalah sebagai
berikut :

Fe(OH),/)ac (&) ——»  Fex03/AC(s) + H,0 (g)

Cu(OH),/Ac(s) —>  CuO/AC (s) + H,O (g)

Zn(OH),/AC (s) —  ZnO/AC (s) + H,O (g)
Spektra FTIR hasil karakterisasi terdapat Gambar 5.3 Spektra tersebut merupakan gabungan

dari  spektrum masing-masing sampel pada Lampiran F.

1500 1000
1 L 1 i 1 L 1 L L
300 - ]
ﬂ/"“"”ﬁ-’. g
e — 4
ZnO/AC P
_———"'_) -__F_—‘-
) —
S 200+ .
2 7
£ g
2 Fe,01/AC -
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- -
1004 /
CuO/AC //
04— —— . —
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4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

Wavenumber [em ]

Gambar 5.3 Spektra FTIR karbon aktif hasil modifikasi dengan kation logam Fe(l11), Cu(ll)
dan Zn(I1) yang terikat pada anion oksida warna merah (Fe2,O3/AC), hitam
(CuO/AC) dan biru (ZnO/AC)

Berdasarkan Gambar 5.3 pada komposit dengan berbagai logam Fe(111), Cu(ll) dan
Zn(ll) yang terikat pada anion oksida yang telah terkalsinasi terjadi dehidrasi H.O dan
dehidroksilasi dapat dilihat dari tidak adanya pita serapan ~OH pada daerah 3400 cm™* yang
tidak signifikan dan pada daera 900-400 cm™ ikatan M-O yang semakin meningkat
ketajamannya akibat terjadi dehidroksilasi karena pemanasan. Selain itu kalsinasi

menyebabkan penguapan Cl- sebagai gas HCI.
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Tabel 5.3 Interpretasi spektra inframerah komposit dengan berbagai logam Fe(l11), Cu(ll) dan
Zn(l1) yang terikat pada anion oksida

T

o

(25
A ==

i Bilangan gelombang (cm'l) Spektra Pembanding

= ZnO/AC Fe,03/AC | CuO/AC | v(cm?) Jenis Referensi
E 1703,03 1693,38 1617,00 [1675-1500 | Regangan C=0, [25,43]

o =

e 1558,38 1612,38 1563,00 foitie

. 754,13 609,46 876,38 900-400 Interaksi M-O

582,48 752,95 (oktahedral and
592,97 tetrahedral) [43]

5.2. Pengaruh Jenis Logam Terhadap Adsorpsi

Pada sub bab ini dibahas hasil uji adsorpsi komposit terhadap adsorbat parasetamol.
Tujuan uji adsorpsi adalah mengetahui pengaruh jenis logam transisi [Fe(lll), Cu(ll) dan
Zn(11)] dan jenis anion (oksida, hidroksida, klorida) terhadap jumlah paracetamol teradsorpsi
oleh komposit. Hasil uji adsorpsi terdapat pada Gambar 5.4 berdasarkan data absorbansi larutan
parasetamol dan perhitungan pada Lampiran D.

120.00

M ger (mg/g) ™% Ads 95.56

100.00

80.00

60.00

Nilai Adsoprsi

40.00

20.00

0.00
CuCl,/AC ZnCl,/AC FeCl;/AC Cu(OH)>/AC Zn(OH),/AC Fe(OH)s/AC CuO/AC ZnO/AC Fe,0s/AC
(Anion Klorida) (Anion Hidroksida) (Anion Oksida)
Adsorben

Gambar 5.4 Grafik nilai ge dan % adsorpsi adsorben pada berbagai jenis logam dan berbagai
jenis anion.

Pada Gambar 5.4 menunjukkan perbedaan nilai adsorpsi yang sangat berbeda dari

berbagai jenis komposit yang dibentuk dari impregnan yang berbeda. Untuk ketiga impregnan

senyawa klorida, hidroksida, dan oksida, yang paling baik menunjukkan adsorpsi adalah

<
=
2

senyawa yang terikat oleh anion oksida. Jika dikaitkan dengan ukuran anion pada Tabel 5.4
diketahui bahwa anion yang berbentuk oksida memiliki ukuran anion yang paling kecil

e
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dibandingkan hidroksida dan klorida. Hal tersebut kemungkinan berpengaruh terhadap kinerja
adsorben, semakin besar ukuran anion maka secara fisik akan mengurangi ruang pori sehingga
dapat menurunkan adsorpsi.

Tabel 5.4 Data ukuran Anion

Anion Angstrom
0% 1,40
OH 1,60
ClI 181

Sumber : University of Colorado Boulder (2013)

Bentuk logam oksida merupakan hasil dari kalsinasi. Kalsinasi menyebabkan terjadinya
dehidrasi H>O dan dehidroksilasi serta penguapan CI- sebagai gas HCI. Hal tersebut
kemungkinan dapat menyebabkan porositas menjadi lebih besar, sehingga nilai adsorpsi
meningkat. Didukung oleh penelitian Yang (2010), bahwa Kkalsinasi menyebabkan
dekomposisi membentuk fasa oksida dan memberikan ruang pada interlayer yang semula terisi
oleh anion-anion dan gugus hidroksida menjadi kosong, sehingga ruang kosong yang terdapat
pada layer dapat lebih mudah terisi oleh adsorbat.

Diantara sesama oksida, nilai adsorpsi terbaik dicapai oleh adsorben CuO/AC, yaitu
sebesar 25,70 + 0,13 mg/g dan 95,56 = 0,47 % jika dibandingkan dengan adsorben yang
diemban oleh logam Zn(Il) dan Fe(lll). Perbedaan muatan efektif (Z/r%) menyebabkan
perbedaan afinitas terhadap senyawa organik polar paracetamol. Kation logam Cu (I1) memiliki
muatan efektif lebih besar daripada Zn(Il) dan Fe(l1l) (Tabel 5.5) sehingga memiliki afinitas

yang lebih besar terhadap parasetamol.

Tabel 5.5 Nilai Muatan Efektif (Z/r?) kation logam transisi

Unsur Fe(I1I) Cu (I) Zn (1)
Z 26 29 30
Jari-jari (A) 1,25 1,28 1,34
2
7 16,64 17,70 16,71

Sumber : University of Colorado Boulder (2013).
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Gambar 5.5 Proses adsorpsi paracetamol pada permukaan komposit.

Pada gambar 5.5 Penyerapan adsorbat paracetamol pada permukaan komposit
melibatkan ikatan hydrogen pada komposit Fe(OH)2/AC dan CuO/AC, sedangkan pada
komposit ZnCl,/AC terjadi penarikan dipol-dipol, kation dari logam transisi akan bertindak

sebagai basa lewis.

5.3. Pengaruh pembentukan komposit terhadap gugus fungsi dan adsorpsi parasetamol
5.3.1. Pengaruh terhadap gugus fungsi

Pada sub bab ini dibahas hasil karakterisasi gugus fungsi dari bahan baku (arang kayu)
serta perlakuan bahan baku secara aktivasi kimia, oksidasi dan impregnasi dengan logam
transisi. Tujuan karakterisasi gugus fungsi ini adalah untuk mengetahui gugus fungsi yang
terdapat pada adsorben sebelum dan sesudah perlakuan. Spektra FTIR sampel terdapat pada
Lampiran F dan gabungannya terdapat pada Gambar 5.5 dengan interpretasi pada Tabel 5.6.

Berdasarkan Gambar 5.6 dan pada Tabel 5.6 arang tempurung kelapa dan karbon aktif
terdapat perbedaan gugus fungsi, yaitu munculnya serapan pada 1381,70 cm?, yang
menandakan adanya gugus C-O pada karbon aktif. Pada karbon aktif hasil oksidasi muncul
serapan pada 1393,27 cm? dan 1198,47 cem™. Pada bilangan gelombang tersebut
mengindikasikan adanya serapan COO- dan serapan S=0O, gugus tersebut diperoleh dari hasil
fungsionalisasi dengan asam sulfat yang membentuk gugus fungsi HSO3  dan COOH. Pada
komposit CuO/AC muncul serapan pada bilangan gelombang pada daerah 900-400 cm™

menunjukan adanya vibrasi M-O.
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Gambar 5.6. Spektra Inframerah Komposit pada Berbagai Perlakuan

Tabel 5.6 Interpretasi spektra inframerah komposit pada Berbagai Perlakuan.

Bilangan gelombang (cm'l)

Spektra Pembanding

Arang Kayu| Karbon Aktif | Oksidasi | CuO/ AC v (cm?) Jenis Referensi
1694,15 1692,22 1686,43 1617,00 |1675-1500 Regangann [25,43]
1564,92 1553,35 1537,92 1563,00 1 i

Cz0,C=C
L 1381,70 1393,27 | 123898 | 1390-1240 | Regangan C-O [25]
) i 1271.76 f 1260-1150 rega_ngan [25]
S=0
1198,47 - 1180-1140 S'O’ggiﬁ_”ga” [25]
872,53 880,24
822,38 814,67 - C-H bengkokan [25]
754,88 758,74
876,38 900-400
5 i i 752.95 Interaksi [43]
M-O
592,97

5.3.2.Pengaruh terhadap adsorpsi

Pada sub bab ini dibahas hasil uji adsorpsi bahan baku sebelum perlakuan dan setelah

perlakuan secara aktivasi kimia, oksidasi dan impregnasi dengan logam transisi

terhadap

adsorbat parasetamol. Tujuan uji adsorpsi adalah mengetahui pengaruh perbedaan perlakuan
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tersebut terhadap jumlah paracetamol teradsorpsi oleh komposit. Hasil uji adsorpsi terdapat
pada Gambar 5.4 berdasarkan data absorbansi larutan parasetamol dan perhitungan pada

Lampiran D.

120.00
M ger (mg/g) B % Ads

95.56

100.00

8

Nilai Adsorpsi
3
8

40.00
20.00

Los 124

0.11 0.42 2
0.00 — |
Arang Tempurung Karbon Aktif Oksidasi CuO/AC
Kelapa
Adsorben

Gambar 5.7 Nilai adsorpsi adsorben arang tempurung kelapa sebelum dan setelah perlakuan

Pada Gambar 5.7 terlihat bahwa tiap adsorben memberikan nilai adsorpsi yang berbeda.
Karbon aktif hasil aktivasi dengan NaOH 5 M memberikan nilai adsorpsi lebih besar
dibandingkan sebelum aktivasi terhadap paracetamol. Hal ini dikarenakan pada proses aktivasi
akan membuka permukaan karbon aktif yang mula-mula tertutup oleh komponen pengotor
sehingga dapat terjadi peningkatan porositas karbon aktif dan luas permukaan akan bertambah
besar. Berdasarkan penelitian yang dilakukan (Teng, 1999), proses aktivasi dengan
menggunakan KOH menghasilkan luas permukaan karbon aktif sebesar 3000 m?/g.

Karbon aktif hasil perlakuan oksidasi memberikan nilai adsorpsi lebih besar
dibandingkan karbon aktif, hal ini bisa dijelaskan pada proses fungsionalisasi dengan oksidator
asam sulfat terjadi penambahan gugus fungsi permukaan karbon aktif kelompok SOsH [Hara,
2004]. Selain gugus SOsH, karbon tersulfonasi akan menunjukkan gugus lain seperti CO2H,
OH, dan gugus lainnya. Menurut Ketaren (1986), penambahan H.SO4 yang meresap kedalam
karbon aktif akan membuka permukaan karbon aktif yang mula-mula tertutup oleh komponen
pengotor sehingga luas permukaan yang aktif akan bertambah besar, maka karbon setelah
fungsionalisasi lebih banyak mengadsorpsi adsorbat parasetamol.

Komposit CuO/AC memberikan hasil adsorpsi parasetamol sebesar 25,70 £ 0,13 mg/g
atau 95,56 + 0,47% lebih besar dari pada karbon aktif hasil oksidasi, karbon aktif hasil aktivasi
dan bahan baku (arang tempurung kelapa). Penambahan kation logam Cu (Il) dapat

41



meningkatkan muatan positif pada adsorben dan dapat membentuk gaya tarik terhadap dipol

HO
oH " N /‘\ H
1 H

pada parasetamol.

-
o
3

A ==
—
—
[—
o

e
L% ]
o
=T
(-5}
S

Gambar 5.8 Proses adsorpsi paracetamol pada permukaan karbon aktif.

Pada Gambar 5.8 Gugus fungsi pada permukaan karbon aktif yang terbentuk hasil

proses fungsionalisasi akan membentuk ikatan hidrogen dengan parasetamol.

5.4. Karakterisasi Komposit CuO/AC
5.4.1 Karakterisasi Struktur Kristal Komposit dengan XRD

Analisis menggunakan XRD bertujuan untuk mengidentifikasi stuktur kristal yang
terbentuk di dalam komposit CUO/AC. Pada Gambar. 5.9 dan Tabel. 5.7 Pola difraksi bubuk
dari komposit CuO/AC jika dibandingkan dengan data JCPDS 41-254, memiliki puncak yang
karakteristik dari CuO yaitu Tenorite, syn, monoclinic sekitar 35,9°; 39,0° dan 491°. Hal itu
menunjukkan bahwa impregnan pada permukaan karbon aktif setelah perlakuan adalah CuO,

sedangkan puncak yang melebar menunjukkan bahwa karbon aktif memiliki sifat yang amorf.
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Gambar. 5.9 Spektra XRD komposit CuO/AC hasil pengukuran

Tabel 5.7 Interpretasi spektra XRD CuO/AC

20 (°) Tinggi FWHM | d-spacing Inte_nsitas 20 (°) Ref. hkl
puncak (cts) () (A) relatif (%) | JCPDS 41-254
36,3132 25,88 0,4723 2,47400 41,3 35,9 111
43,2418 62,17 0,2362 2,09230 100,00 39,0 111
50,3200 11,91 1,1520 1,81184 19,16 49,1 202

5.4.2. Penentuan Komposisi Kimia Komposit dengan EDX

Karakterisasi menggunakan EDX digunakan untuk mengetahui komposisi dari material
komposit. Berdasarkan pengukuran komposisi kimia komposit CuO/AC dengan menggunakan
pengukuran dengan cara EDX menunjukkan komposisi unsur bahan. Tabel 5.8 memberikan
informasi bahwa komposit CuO/AC mengandung komponen rata-rata sebesar 1,25 + 1,31%
Cu, 12,24 + 3,34% O, dan 74,53 + 4,65% atom C. Data merupakan rata-rata dari data
pengukuran EDX pada Gambar 5.10.

Tabel 5.8 Komposisi komposit CuO/AC dengan SEM-EDX

Komponen Komposisi (%) Rata-rata(%o) SD
C 71,24 77,81 74,53 4,65
o) 14,60 9,87 12,24 3,34
Cu 14,70 12,32 13,51 1,68

Microanalysis Report

10/1 172018

Prepared for:  Bambang Arianto - UB

B682 (Cu0 /AC)

Prepared by: Laboratoritun Sentral FMIPA UM

CK 71.24 $3.93
>q OK 14.60 12.91
CuK 14.17 03.15
Matrix Conection | ZAF
. -
e o =
CK 77.81 88.88
-4 OK 00.87 08.46
Cuk 12.32 02.66
Matrix Correction | ZAF
glve "

Gambar.5.10 Komposisi komposit CuO/AC dengan SEM-EDX
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5.4.3. Karakterisasi morfologi permukaan komposit dengan SEM

Analisis  SEM dilakukan untuk mempelajari morfologi permukaan komposit,
sedangkan analisis EDX dilakukan untuk menentukan komposisi tembaga di dalam komposit.
Foto SEM komposit diberikan pada Gambar 5.11.
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Gambar 5.11. memperlihatkan permukaan komposit dari CuO/AC yang menunjukkan
struktur yang berlubang dengan ukuran yang berbeda pada semua permukaanya, yang
mengindikasikan adanya pori besar pada permukaan karbon aktif. Gambar juga menunjukkan

keberadaan padatan berwarna putih mengindikasikan CuO di permukaan karbon aktif.
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BAB VI
KESIMPULAN DAN SARAN

6.1 Kesimpulan
Kesimpulan penelitian berjudul Modifikasi Karbon Aktif dari Arang Tempurung

Kelapa dengan Senyawa Logam Transisi untuk Adsorpsi Polutan Organik, berdasarkan data
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yang diperoleh adalah sebagai berikut :
1. Berdasarkan karakterisasi dengan spektrofotometri FTIR secara kualitatif, jenis logam
transisi [Fe(111), Cu(ll) dan Zn(11)] mempengaruhi gugus fungsi permukaan komposit.:
- Diantara hidoksida, klorida, dan oksida, yang menunjukkan perbedaan gugus fungsi
adalah yang hidroksida dan klorida.
- Diantara Fe(lll), Zn(I1), dan Cu(ll) hidroksida dan klorida, yang menunjukkan palimg
banyak —OH hidratnya adalah Fe(lll).
2. Jenis logam transisi [Fe(lll), Cu(ll) dan Zn(ll)] berpengaruh terhadap adsorpsi yang
paracetamol :
- Daya adsorpsi paracetamol oleh CuO/AC dengan kation Cu(ll) merupakan yang terbaik
jika dibandingkan dengan kation Cu(OH)2/AC dan CuCl2/AC
- Daya adsorpsi paracetamol oleh CuO/AC dalam bentuk oksidanya merupakan yang
terbaik jika dibandingkan dengan Fe(ll1) dan Zn(11)]
3. Pembentukan komposit dengan impregnan terbaik terhadap adsorpsi parasetamol oleh
CuO/AC adalah sebesar 25,70 + 0,13 mg/g atau 95,56 + 0,47%.
4.  Hasil karakterisasi komposit CUO/AC adalah sebagai berikut :
- Berdasarkan analisis EDX, CuO/AC mengandung 13,25 + 1,31% Cu, 12,24 + 3,34%
O, dan 74,53 + 4,65% atom C.
- Berdasarkan karakterisasi dengan difraksi sinar-X CuO /AC mengindikasikan struktur
kristal CuO dan karbon aktif turbostratic.
- SEM menunjukkan beberapa pori pada permukaan karbon aktif dan partikel putih

menunjukkan kristal CuO.

6.2 Saran
Berdasarkan penelitian ini diharapkan pada penelitian selanjutnya dilakukan modifikasi

dengan kation logam transisi yang lain.
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LAMPIRAN A
PERHITUNGAN PADA PREPARASI LARUTAN

A.1 Pembuatan larutan HCI 1 M
Perhitungan sebagai berikut:
Kadar HCI pekat = 32%
Mr HCI = 36,461 g/mol
Massa jenis HCI pekat  =1,19 g/mL
Konsentrasi HCI Pekat:

=
o
3
-
|
—
[—
o
—-—
L% ]
o
——
a2
S

119 g/mL 32 1000 mL
36,461 g/mol = 100" 1L

Larutan HCI 0,4 M dalam 1000 mL dibuat dengan menggunakan HCI pekat sebanyak:
M1 xVi =M2Xx V>
10,44 M xV1=1M x 100 mL
V1=9,58 mL

[HCl] = = 10,44 M

A.2 Pembuatan NaOH 1 M
Mol NaOH (n) =MxV
=5mol/Lx0,1 L
= 0,5 mol
Massa NaOH (g) =n x Mr NaOH
= 0,5 mol x 40 g/mol
=209
Pembuatan :
Padatan NaOH ditimbang sebanyak 20 g, lalu dimasukkan kedalam gelas kimia 100 mL,
dilarutkan dengan aquades 50 mL. Kemudian dipindahkan ke labu takar 100 mL dan
ditanda bataskan dengan aquades.
A.3 Pembuatan KOH 4 M
Mol KOH (n) =MxV
=4mol/Lx1L
=4 mol
Massa KOH (g) =nx Mr KOH
=4 mol x 56 g/mol
=224g
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Pembuatan :
Padatan KOH ditimbang sebanyak 224 g, lalu dimasukkan kedalam gelas kimia 500 mL,
dilarutkan dengan aquades 200 mL. Kemudian dipindahkan ke labu takar 1000 mL dan
ditanda bataskan dengan aquades.
A.5 Pembuatan larutan H.SO4 6 M
Perhitungan sebagai berikut:
Kadar H2SO4 pekat = 96%
Mr H2SO4 =98 g/mol
Massa jenis H2SO4 pekat = 1,8 g/mL
Konsentrasi H2SO4 Pekat:
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S

1,8 g/mL 96 1000 mL
98 g/mol ¥ 100" 1L

Larutan H.SO4 6 M dalam 1000 mL dibuat dengan menggunakan H>SO4 pekat sebanyak:
M1 X Vi = M2 X V2
17,63 M x V1=6 M x 1000 mL
V1= 340,33 mL
A.6 Pembuatan Larutan FeClz 0,2 M
Mol FeCls(n) =MxV
=0,2mol/Lx 1L
= 0,2 mol
Massa FeClz (g) =nx Mr FeCls
= 0,2 mol x 124 g/mol
=2438¢g

[H2504] =

=17,63 M

Pembuatan :
Padatan FeCls ditimbang sebanyak 24,8 g, lalu dimasukkan kedalam gelas kimia 500 mL,
dilarutkan dengan aquades 200 mL. Kemudian dipindahkan ke labu takar 1000 mL dan
ditanda bataskan dengan aquades.
A.7 Pembuatan Larutan ZnCl, 0,2 M
Mol ZnClz (n) =MxV
=0,2mol/Lx1L
= 0,2 mol
Massa ZnClz (g) =nx Mr ZnCl:
=0,2 mol x 136 g/mol
=27,2¢9
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Pembuatan :
Padatan ZnCl> ditimbang sebanyak 27,2 g, lalu dimasukkan kedalam gelas kimia 500 mL,
dilarutkan dengan aquades 200 mL. Kemudian dipindahkan ke labu takar 1000 mL dan

ditanda bataskan dengan aquades.

A.8 Pembuatan Larutan kontaminan parasetamol 100 ppm

=
o
3
-
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o
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L% ]
o
——
a2
S

ppm =mg/L
100 ppm =mg/1L
Mg =100mg=0,19

Padatan parasetamol ditimbang sebanyak 0,1 g, lalu dimasukkan kedalam gelas kimia 500
mL, dilarutkan dengan aquades 200 mL. Kemudian dipindahkan ke labu takar 1000 mL

dan ditanda bataskan dengan aquades.
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o= Lampiran B. Diagram Alur Penelitian
-
3 [ Preparasi prekursor ]
-
—
— v
"5 [ Aktivasi Tempurung Kelapa dengan KOH 4M ]
§—2
‘o v
o
g— [ Fungsionalisasi karbon aktif dengan H,SO4 6M ]
= -

v

| Pembuatan komposit CuCIlo/AC, ZnCl,/AC, dan FeCls/AC

Vv

‘ Pembuatan komposit Cu(OH)2/AC, Zn(OH),/AC, dan Fe(OH)s/AC

v

| Pembuatan CuO/AC, ZnO/AC, dan Fe;05/AC ’

\ 4
[ Karakterisasi produk (FTIR, SEM-EDX dan XRD) ]

v

[ Penentuan kapasitas adsorpsi komposit terhadap daya adsorpsi ]

paracetamol

\A

[ ow )
\}

[ Analisis Data ]

<
"2
=

e
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Lampiran C. Diagram Alir

C.1 Aktivasi Tempuurung Kelapa

[ Arang Tempurung Kelapa ]

- Ditumbuk sebanyak 1 kg
- Diayak dengan ayakan berukuran 30 mesh
- Diavak kembali dengan avakan berukuran 60 mesh

Arang dengan ukuran
partikel 30-60 mesh

-
o
<

-
=
—
T
o

=2
"y
o
f o 2
Qo
S

- Ditimbang sebanyak 10 gram

- Ditambahkan larutan KOH 4M sebanyak 100 mL

- Dikocok selama 2 jam pada temperatur kamar

- Didekantasi dan dikeringkan pada 105°C

- Dikalsinasi sampai pada temperature 500°C selama 10 menit.

- Dicuci dengan akudes sampai filtrat memiliki pH sama
dengan akuades

A 4 A 4

l Filrat I l Endapan I

- Dikeringkan pada 105°C selama 6 jam
- Dikarakterisasi dengan FTIR

[ Arang aktif ]

S
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C.2 Fungsionalisasi Karbon Aktif

[ Karbon aktif ]

- Disuspensikan dalam larutan H.SO. 6M
dengan perbandingan 1:10 (g/mL)

- Dipanaskan 80°C selama 3 jam

- Ditambahkan 500 mL akuades

- Dikocok selama 24 jam

- Dicuci dengan akuades hingga pH filtrat
sama dengan pH akuades

-
o
<
-
=
—
T
o
=2
"y
o
f o 2
Qo
S

(] (emom)

- Dikeringkan pada suhu 70°C selama
24 jam

Karbon aktif yang telah
difungsionalisasi

S
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C.3. Pembuatan komposit CuCl2/AC, ZnCl2/AC, dan FeCl2/AC

[ Karbon aktif ]

Ditmbang sebanyak 0,5 gram
Ditambahkan larutan 50 m L FeCl30,2 M
Dikocok selamal jam dengan 175 rpm
Campuran disaring dan dicuci

=
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-
|
—
[—
o
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L% ]
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——
a2
S

[ Filrat [ Endapan ]

- Dikeringkan pada suhu 70°C selama 24 jam

A\ 4

[ FeCl./AC ]

Catatan :
Prosedur diulangi dengan larutan CuCl,0,2 M dan ZnCl,0,2 M
C.4. Pembuatan komposit Cu(OH)2/AC, Zn(OH)2/AC, dan Fe(OH)s/AC.

[ Karbon aktif ]

- Ditmbang sebanyak 0,5 gram

- Ditambahkan larutan 50 m L FeCl30,2 M

- Dikocok selamal jam dengan 175 rpm

- Ditetesi dengan larutan NaOH 5M sambil diaduk hingga
diperoleh pH 7

- Dipanaskan 80°C selama 3 jam

- Campuran disaring dan dicuci

VY-
[ Filrat ][ Endapan ]

- Dikeringkan pada suhu 70°C selama 24 jam

[ Fe(OH)s/AC ]

S

Catatan :
Prosedur diulangi dengan dengan cara yang sama untuk pembentukan komposit Zn(OH)./AC,

dan Fe(OH)s/AC
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C.5. Pembuatan komposit ZnO/AC Fe203/AC dan CuO/AC

[ Fe(OH)s/AC ]

- Dikalsinasi sampai pada temperatur 950°C
selama 5 menit

=
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L% ]
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——
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[ Fe20s/AC ]

Catatan :

Prosedur diulangi dengan dengan cara yang sama untuk pembentukan komposit CuO/AC,
ZnO/AC

C.6 Adsorpsi terhadap Parasetamol

[ Adsorben ]

- Ditmbang sebanyak 0,1 gram

Ditambahkan larutan kontaminan parasetamol 50 mg/L sebanyak 25 mL
- Diaduk dengan kecepatan pengadukan 200 rpm selama 24 jam

- larutan disaring

v

[ Endapan ][ Filtrat ]

Dilakukan pengukuran dengan spektrofotometri UV-Vis

Catatan : [ Hasil ]

a. setelah aktivasi, karbon akitf setelah difungsionalisasi dengan H.SO4, CuO/AC, ZnO/AC,
dan Fe2Os/AC.

b. Setiap perlakuan dilakukan secara triplo
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C.7 Penentuan panjang gelombang maksimum larutan parasetamol

[ Larutan parasetamol 50 ma/L ]

- Diukur absorbansinya pada rentang panjang gelombang 200-400 nm
menggunakan spektrofotometri UV-Vis

C.8 Pembuatan Kurva Baku Parasetamol

[ Larutan parasetamol 10 ppm ]

Dipipet sebanyak 10 mL dari larutan parasetamol 50 ppm
Dimasukkan ke dalam labu ukur 100 mL
Ditandabataskan dengan aquadese

Diukur absorbansinya dengan spektrofotometri UV-Vis

Catatan :
Prosedur diulangi dengan prosedur yang sama dengan konsentrasi laruatan parasetamol 20, 30
40:dan 50 ppm.
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Lampiran D. Perhitungan Data Hasil Penelitian.
D.1 Perhitungan Massa parasetamol yang Teradsorpsi

(qe) r= ((Qe)l';(Qe)Z)

qe = (CO'Ce) X %

2
Sp = ’Z((Qe)_(Qe)r)
n—1

Keterangan:

Co = konsentrasi parasetamol sebelum adsorpsi (mg/L)

Ce = konsentrasi parasetamol sesudah adsorpsi (mg/L)

\Y = volume larutan parasetamol yang digunakan saat proses adsorpsi (L) = 0,025 L
m = massa adsorben yang digunakan proses adsorpsi (g) = 0,1 g

Qe = massa ion adsorbat yang diserap per gram adsorben(mg/g)

(ge)r = massa parasetamol rata-rata yang diserap per gram adsorben(mg/g)
SD = standar deviasi
N = banyak data

D.2.1 Perhitungan parasetamol yang teradsorpsi pada berbagai adsorben
Tabel D.1 Data perhitungan parasetamol yang teradsorpsi pada berbagai adsorben.

Kode Co Ce ge ger SD % Ads | % Adsr SD

Arang 107.56 | 107.00 0.14 0.11 0.05 0.52 0.52 0.18
107.56 | 107.33 0.06 0.21
107.56 | 107.00 0.14 0.52

AC_KOH4 107.56 | 105.33 0.56 1.95 1.21 2.07 9.82 0.44
107.56 97.33 2.56 9.51
107.56 96.67 2.72 10.13

AC_KOH4 H2S04 107.56 70.67 9.22 9.58 0.32 34.30 35.64 1.17
107.56 68.67 9.72 36.16
107.56 68.33 9.81 36.47

Fe(OH)3/AC 107.56 | 64.33 10.81 10.58 0.21 40.19 39.36 0.78
107.56 66.00 10.39 38.64
107.56 65.33 10.56 39.26

Cu(OH)2/AC 107.56 67.67 9.97 9.95 0.05 37.09 36.99 0.18
107.56 67.67 9.97 37.09
107.56 68.00 9.89 36.78

Zn(OH)2/AC 107.56 67.67 9.97 10.06 0.14 37.09 37.40 0.54
107.56 67.67 9.97 37.09
107.56 66.67 10.22 38.02

Fe203/AC 107.56 | 32.67 18.72 18.92 0.17 69.63 70.35 0.65
107.56 | 31.67 18.97 70.56
107.56 31.33 19.06 70.87
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-—E_ CuO/AC 107.56 5.33 25.56 25.70 0.13 95.04 95.56 0.47
§ 107.56 4.67 25.72 95.66
o 107.56 4.33 25.81 95.97
i ZnOIAC 107.56 | 41.33 | 1656 | 16,50 | 0.05 | 6157 | 61.37 0.18
c=-5 107.56 41.67 16.47 61.26
S 107.56 41.67 16.47 61.26
8 FeCI3/AC 96.89 89.00 1.97 2.03 0.05 8.14 8.37 0.20
= 96.89 | 88.67 | 2.06 8.49
= 96.89 | 88.67 | 2.6 8.49
CuCI2/AC 96.89 81.67 3.81 3.75 0.05 15.71 15.48 0.20
96.89 82.00 3.72 15.37
96.89 82.00 3.72 15.37
ZnCI2/Ac 96.89 77.67 4.81 4.81 0.00 19.84 19.84 0.00
96.89 77.67 4.81 19.84
96.89 77.67 4.81 19.84
Tabel D.2 Nilai ge dan % adsorpsi adsorben pada berbagai jenis logam dan berbagai jenis
anion.
Kode Sampel ge (mg/g) % Adsorpsi
CuCl,AC 3.75 15.48
ZnCl,/AC 4.81 19.84
FeCls/AC 2.03 8.37
Cu(OH)2AC 9.95 36.99
Zn(OH)/AC 10.06 37.40
Fe(OH)s/AC 10.58 39.36
CuO/AC 25.70 95.56
ZnO/AC 16.50 61.37
Fe,05/AC 18.92 7035

Contoh Perhitungan untuk daya adsorpsi adsorben arang :
(@e)1 = (Co = C,1) x %

— mg mg
(091 = (107,562 = 107,002) x
(ge)1 =0,14 mg/g

0,025 L
019

((qe)1+(qe)2+(qe)3)

(Qe) r =
(0,14+0,66+0,14)

(Qe) r= 3
(ge) r=0,11

2
sp = /Z((Qe)_(Qe)r)
n-—1

SD_\/(0,14—0,11)2+(0,66—0,11)2+(0,14—0,11)2

3-1
SD =0,05

S

<
<
s
:
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Tabel D.3 Data Hasil pengukuran UV-VIS adsorpsi parasetamol yang teradsorpsi pada
berbagai adsorben.
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8 PhOtometrlc Report 10/12/2018 08:08:57 AM
=L
o File Name:E:\2018\Bambang - S2\Kurva Standar Parasetamol.pho
Wavelengths Standard Curve
Wavelength Name: WL272.5 0.819 T T T T
Wavelength: 272.50 nm ~ 7
Calibration Curve
Column for Cal. Curve: WL272.5
Cal. Curve Type: Multi Point
Cal. Curve Unit: mg/l
Selected Wavelength: WL272.5
Calibration Equation: Abs = K1*(Conc) + KO 0.600
Zero Interception: Not Selected

Measurement Parameters(Standard)

Data Acquired by: Instrument
Delay sample read: Disabled
Repeat: Disabled
Measurement Parameters(Sample) g 0.400
Data Acquired by: Instrument <
Delay sample read: Disabled
Repeat: Disabled
Equations
Pass Fail 0.200
Method Summary
Title:
Date/Time: 08/02/2018 09:24:08 AM
Comments:
Sample Preparations:
Instrument Properties 0.000
Instrument Type: UV-1600 Series
Measuring Mode: Absorbance _0.074 1 1 | |
Slit Width: 2.0nm
Light Source Change Wavelength: ~ 340.8 nm 0.000 10.000 20'%)0 3Oj'|000 40.000 50.000
SIR Exchange: Normal onc. (mg )
y=0.01471 x + 0.00926
Attachment Properties Correlation Coefficient r2 = 0.99922
Standard Table
Sample ID Type Ex Conc WL272.5 Wgt.Factor Comments
1 P. 0 ppm.1 Standard 0.000 0.000 1.000
2 P.0ppm.2 Standard 0.000 0.000 1.000
3 P.0ppm.3 Standard 0.000 0.000 1.000
4 P. 10 ppm.1 Standard 10.000 0.170 1.000
5 P. 10 ppm.2 Standard 10.000 0.169 1.000
6 P.10 ppm.3 Standard 10.000 0.169 1.000
7 P. 20 ppm.1 Standard 20.000 0.302 1.000
8 P. 20 ppm.2 Standard 20.000 0.302 1.000
9 P.20 ppm.3 Standard 20.000 0.302 1.000
Sample Table
Sample ID Type Ex Conc WL272.5 Comments
1 Arang1 Unknown 21.172 0.321
2 Arang2 Unknown 21.230 0.322
3 Arang3 Unknown 21.222 0.321
4 AC_KOH4.1 Unknown 20.840 0.316
5 AC_KOH4.2 Unknown 19.238 0.292
6 AC_KOH4.3 Unknown 19.114 0.290
7 AC_KOH4_H2504.1 Unknown 13.794 0.212
8 AC_KOH4_H2504.2 Unknown 13.363 0.206
9 AC_KOH4_H2504.3 Unknown 13.296 0.205
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File Name:E:\2018\Bambang - S2\Kurva Standar Parasetamol.pho

Wavelengths Standard Curve
Wavelength Name: WL272.5 0.819 T T T T
Wavelength: 272.50 nm ~ =
Calibration Curve
Column for Cal. Curve: WL272.5
Cal. Curve Type: Multi Point
Cal. Curve Unit: mg/l
Selected Wavelength: WL272.5
Calibration Equation: Abs = K1*(Conc) + KO 0.600
Zero Interception: Not Selected

Measurement Parameters(Standard)

Data Acquired by: Instrument
Delay sample read: Disabled
Repeat: Disabled
Measurement Parameters(Sample) g 0.400
Data Acquired by: Instrument <
Delay sample read: Disabled
Repeat: Disabled
Equations
Pass Fail 0.200
Methed Summary
Title:
Date/Time: 08/02/2018 09:24:08 AM
Comments:
Sample Preparations:
Instrument Properties 0.000
Instrument Type: UV-1600 Series
Measuring Mode: Absorbance -0.074 ] ] | |
Slit Width: 2.0nm
Light Source Change Wavelength: ~ 340.8 nm 0.000 10.000 20'%?0 32"000 40.000 50.000
S/R Exchange: Normal onc. (mg/l)
y=0.01471 x + 0.00926
Attachment Properties Correlation Coefficient r2 = 0.99922
Standard Table
Sample ID Type Ex Conc WL272.5 Wagt.Factor Comments
10 P. 30 ppm.1 Standard 30.000 0.448 1.000
1 P. 30 ppm.2 Standard 30.000 0.449 1.000
12 P. 30 ppm.3 Standard 30.000 0.448 1.000
13 P. 40 ppm.1 Standard 40.000 0.590 1.000
14 P. 40 ppm.2 Standard 40.000 0.601 1.000
15 P. 40 ppm.3 Standard 40.000 0.601 1.000
16 P. 50 ppm.1 Standard 50.000 0.744 1.000
17 P. 50 ppm.2 Standard 50.000 0.744 1.000
18 P. 50 ppm.3 Standard 50.000 0.744 1.000
Sample Table
Sample ID Type Ex Conc WL272.5 Comments
10 Fe(OH)3/AC.1 Unknown 12.483 0.193
11 Fe(OH)3/AC.2 Unknown 12.856 0.198
12 Fe(OH)3/AC.3 Unknown 12.666 0.196
13 Cu(OH)2/AC 1 Unknown 13.163 0.203
14 Cu(OH)2/AC 2 Unknown 13.172 0.203
15 Cu(OH)2/AC.3 Unknown 13.271 0.204
16 Zn(OH)2/AC.1 Unknown 13.163 0.203
17 Zn(OH)2/AC.2 Unknown 13.172 0.203
18 Zn(OH)2/AC.3 Unknown 12.948 0.200
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—
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= File Name: E:\2018\Bambang - S2\Kurva Standar Parasetamol.pho
—-—
8 Wavelengths Standard Curve
Wavelength Name: WL272.5
o Wavokngth 27250 nm 0819E ' ' ! 7
a2
e Calibration Curve
Column for Cal. Curve: WL272.5
Cal. Curve Type: Multi Point
Cal. Curve Unit: mg/l
Selected Wavelength: WL272.5
Calibration Equation: Abs = K1*(Conc) + KO 0.600
Zero Interception: Not Selected

Measurement Parameters(Standard)

Data Acquired by: Instrument
Delay sample read: Disabled
Repeat: Disabled
Measurement Parameters(Sample) g 0.400
Data Acquired by: Instrument <
Delay sample read: Disabled
Repeat: Disabled
Equations
Pass Fail 0.200
Method Summary
Title:
Date/Time: 08/02/2018 09:24:08 AM
Comments:
Sample Preparations:
Instrument Properties 0.000
Instrument Type: UV-1600 Series
Measuring Mode: Absorbance -0.074 1 1 | |
Slit Width: 2.0nm
Light Source Change Wavelength: ~ 340.8 nm 0.000 10.000 20'%)0 3Oj'|000 40.000 50.000
S/R Exchange: Normal 0ne. (mg )
y=0.01471 x + 0.00926
Attachment Properties Correlation Coefficient r2 = 0.99922
Standard Table
Sample ID Type Ex Conc WL272.5 Wat.Factor Comments
19
Sample Table
Sample ID Type Ex Conc WL272.5 Comments
19 Fe203/AC.1 Unknown 6.018 0.098
20 Fe203/AC.2 Unknown 5.802 0.095
21 Fe203/AC.3 Unknown 5.753 0.094
22 CuO/ACA Unknown 0425 0.016
23 CuO/AC.2 Unknown 0.292 0.014
24 CuO/AC.3 Unknown 0.250 0.013
25 ZnO/AC.1 Unknown 7.802 0.124
26 ZnO/AC.2 Unknown 7.836 0.125
27 ZnO/AC.3 Unknown 7.836 0.125
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—
[E—
= File Name: E:\2018\Bambang - S2\Kurva Standar Parasetamol.pho
~—2
s Wavelengths Standard Curve
= Wavelength Name: WL272.5 0.819 T T T T
= Wavelength: 272.50 nm [ 7
a2
S Calibration Curve
Column for Cal. Curve: WL272.5
Cal. Curve Type: Multi Point
Cal. Curve Unit: mg/l
Selected Wavelength: WL272.5
Calibration Equation: Abs = K1*(Conc) + KO 0.600
Zero Interception: Not Selected

Measurement Parameters(Standard)

Data Acquired by: Instrument
Delay sample read: Disabled
Repeat: Disabled
Measurement Parameters(Sample) g 0400
Data Acquired by: Instrument <
Delay sample read: Disabled
Repeat: Disabled
Equations
Pass Fail 0.200
Method Summary
Title:
Date/Time: 08/02/2018 09:24:08 AM
Comments:
Sample Preparations:
Instrument Properties 0.000
Instrument Type: UV-1600 Series
Measuring Mode: Absorbance -0.074 1 | | |
Slit Width: 2.0nm
Light Source Change Wavelength: ~ 340.8 nm 0.000 10.000 20 '%?0 3?,]000 40.000 50.000
S/R Exchange: Normal one. (mg )
y=0.01471 x + 0.00926
Attachment Properties Correlation Coefficient r2 = 0.99922
Sample Table
Sample ID Type Ex Conc WL272.5 Comments
37 ZnCI2/AC.1 Unknown 15.197 0.233
38 ZnCI2/AC.2 Unknown 15.205 0.233
39 ZnCI2/AC.3 Unknown 15.197 0.233
40 AwalP100.1 Unknown 19.081 0.290
41 AwalP100.2 Unknown 19.130 0.291
42 AwalP100.3 Unknown 19.122 0.291
43
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= Photometric Report 10/12/2018 08:08:57 AM
—
[E—
o File Name: E:\2018\Bambang - S2\Kurva Standar Parasetamol.pho
~—2
e Wavelengths Standard Curve
o Wavelength Name: WL272.5 0.819 T T T
i Wavelength: 272.50 nm ” I
a2
S Calibration Curve
Column for Cal. Curve: WL272.5
Cal. Curve Type: Multi Point
Cal. Curve Unit: mg/l
Selected Wavelength: WL272.5
Calibration Equation: Abs = K1*(Conc) + KO 0.600
Zero Interception: Not Selected

Measurement Parameters(Standard)

Data Acquired by: Instrument
Delay sample read: Disabled
Repeat: Disabled
Measurement Parameters(Sample) g 0.400
Data Acquired by: Instrument <
Delay sample read: Disabled
Repeat: Disabled
Equations
Pass Fail 0.200
Method Summary
Title:
Date/Time: 08/02/2018 09:24:08 AM
Comments:
Sample Preparations:
Instrument Properties 0.000
Instrument Type: UV-1600 Series
Measuring Mode: Absorbance -0.074 | | | |
Slit Width: 2.0nm
Light Source Change Wavelength: ~ 340.8 nm 0.000 10.000 20'[(]90 30/'|000 40.000 50.000
SIR Exchange: Normal onG. (mg )
y=0.01471 x + 0.00926
Attachment Properties Correlation Coefficient r2 = 0.99922
Sample Table
Sample ID Type Ex Conc WL272.5 Comments
28 Awal P.100ppm.1 Unknown 21.280 0322
29 Awal P.100ppm.2 Unknown 21.288 0.322
30 Awal P.100ppm.3 Unknown 21.379 0.324
3 FeCI3/AC.1 Unknown 17.520 0.267
32 FeCI3/AC.2 Unknown 17.471 0.266
33 FeCI3/AC.3 Unknown 17.471 0.266
34 CuCI2/AC.1 Unknown 16.043 0.245
35 CuCI2/AC.2 Unknown 16.093 0.246
36 CuCI2/AC.3 Unknown 16.126 0.246
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Lampiran E. Kurva Baku Parasetamol.

E.1 Kurva Baku Parasetamol (Berbagai Adsorben)
Tabel E.1 Data konsentrasi dan absorbansi larutan baku parasetamol (berbagai adsorben)

Panjang gelombang maksimum = 272,5 nm

-
o
<

-
=
—
T
o

=2
"y
o
f o 2
Qo
T

Konsentrasi
(ppm) Absorbansi (A)

1 2 3 rerata
0 0.000 0.000 0.000 0.000
10 0.170 0.169 0.169 0.169
20 0.302 0.302 0.302 0.302
30 0.448 0.449 0.448 0.448
40 0.590 0.601 0.601 0.597
50 0.744 0.744 0.744 0.744

Kurva Baku Paracetamol

0.800
0.700 y = 0.015x%
2 —
g 0.600 R*=0.9989
‘% 0.500
c
= 0.400
© 0.300
= 0.200
0.100
0.000

0 10 20 30 40 50 60

Konsentrasi (ppm)
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F.7 Spektra IR komposit karbon aktif dengan Zn(OH)2/AC.
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F.8 Spektra IR komposit Fe(OH)s/AC.
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Lampiran G. Data Karakterisasi SEM-EDX

Microanalysis Report

Prepared for: ~ Bambang Arianto - UB

Prepared by:  Laboratorium Sentral FMIPA UM

e Element W% ~ At%
(K 11.4 83.93
OK 14.60 1291
Cuk 14.17 03.15

Matrix | Comrection | ZAF

l'.lm

AL/ T UL Rt U L N LR L L B (1
mery - ed

redenRymesiy s non 11006 1R
Ll

O

LU I 7 BT T R XU L J LR LB U R (1)
Imergy - wed

Teden Mymmeniyuman oo (E3 SEVTTTENT
Gl 13

) 4 s

0Ok
Ch Q%

AU N BT N BT L e B R L RS (T
bmergy - ed

E%lﬂllh

CK 7181 §8.88
OK 09.87 08.46
Cuk 12.32 02.66
Matrix | Correction | ZAF

CK 373 59.68
OK 18.28 24.28
Cuk 4798 16.04
Matrix | Correction | ZAF

'SL

101172018

B682 (Cu0/AC)
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Lampiran H. Data Karakterisasi XRD Komposit CuO/AC.

Date: 9/10/2018 Time: 3:10:19 PM

File: C948 - [CuO - AC] User: State Univ of Malang

Anchor Scan Parameters

Dataset Name:

File name:

Sample ldentification;
Comment:

Measurement Date / Tirme:
Operator:

Raw Daa Origin:

Scan Axis:

Start Pasition [*2Th.]:

End Pesition [*2Th.:

Step Size [*2Th.]:

Scan Step Time [s]:

Scan Type:

Dffset [2Th.]:

Divergence Slit Type:
Divergence Slit Size [*]
Specimen Length [mm]:
Receiving Slit Size [mm]:
Measurement Temperature [*C]:
Anode Material:

K-Alphal [&]

K-flphaz [A]

K-BetalA]:

K-42 / KA1 Ratio:
Genergor Settings:
Diffractcmeter Type:
Ditfractometer Mumber:
Gonioreter A adius [mm]:
Dist. Focus-Divera. Shit [rmml]:
Incidert Beam Monochromator:
Spinning:

C3948 - [Cul - AC]

E:"><'Pert Datah2018\Non UMYIBYE ambang A4C948 - [Cul - AC]xrdml

C548 - [Cul - AC]

Theta [10-90]

Configuration=5tage Flat Samples, Owner=User-1, Creation date=3/15/2009 2:20:30 PM
Goniometer=Pw3080/60 [T heta/T heta); Minimum step size 2Theta0.001; Minimun step size
Omega:0.001

Sample stage=Fw3071./xx Bracket

Diffractometer systern=+<PERT-PRO

Measurement program=Theta [10:90), Owner=lser-1, Creation date=1/25/2018 8:59:22 &M
0.02 degpermin 46 min

9/5/2018 2:55:57 PM

State Univ of Malang

XRD measurement [ XRDML]

Gonia

10.0100

89,9300

0.0200

0.7000

Continuous

Fixed

0.9570

10.00

0.1000

25.00

Cu

1.54060
1.54443
1.39225
0.50000

35 mé, 40 kY
000000001 10683758
i}

240.00
91.00
No

No

EER LR

3
-]

9 1] w0 10 @
Posllon [2The BT oppe NiC U

Peak List
10f2
Date: 9/10/2018 Time: 3:10:19 PM File: C848 - [CuO - AC] User: State Univ of Malang
Pos.["2Th.] Height[cts] FWHM[°Z2Th.] d—spacing[ﬁ] Fel.Int.[%]
36.3132 25.88 0.4723 2.47400 41,63
43,2418 62.17 0.2362 2.09230 100.00
50.32z00 11.91 1.1520 1.51184 19.18
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Lampiran I. Lembar Bebas Plagiasi Naskah Tesis.

190700 T

KEMENTERIAN RISET, TEKNOLOGI, DAN PENDIDIKAN TINGGI
UNIVERSITAS BRAWIJAYA

PASCASARJANA

peantion

SERTIFIKAT BEBAS PLAGIASI
Nomor: 1164/UN10.F40/PN/2019
Sertifikat ini diberikan kepada
Nama : Bambang Arianto
NIM £ 176090200111010
Program Sftudi  : Program Magister Kimia
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Fakultas : Fakultas Matematika dan Ilmu Pengetahuan Alam
Umversitas - Universitas Brawijava

Dengan Judul Tesis

Modifikasi Karbon Aktif dari Arang Tempurung Kelapa dengan Senyawa Logam-
logam Transisi untuk Adsorpsi Polutan Organik

Telah dideteksi tingkat plagiasinya secara online pada tanggal 28 Mei 2019
dan dinyatakan bebas plagiasi dengan kriteria toleransi < 5%
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% Malang, 28 Mei 2019
Ketua Badan Penerbitan Jurnal

Indah Yanti, $.5i., M.Si
NIP. 19791128 200501 2
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Lampiran J. Sertifikat Presenter Basic 2019.
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Lampiran K. Sertifikat Pelatihan dan Accepted Letter jurnal JPACR.

The Journal of
Pure and Applied Chemistry Research

p-ISSN 2302-4690 | e-ISSN : 2541-0733

Memberikan penghargaan atas kontribusi saudara/saudari

Bambang Arianto
dalam “Workhop Pendampingan Penulisan Artikel Ilmiah untuk Publikasi Jurnal

Hari Sabtu / 15 Desember 2018 sebagai

Peserta

Malang, 15 Desember 2018

an FMIPA Universitas Brawijaya Journal Manager

3@@ Mg

~Drs. Adi Susilo, Ph.D.

Internasional” di Ruang Pertemuan Jurusan Kimia Fakultas MIPA Universitas Brawijaya.

Masruri, S.Si., M.Si., Ph.D.

[JPACR] Editor Decision
| pesan

3alas Ke: "Masruri MASRURI, Ph.D" <masruri ac.id>
c: Tutik Setianingsih <tutikchem39@gmail.com>, Barlah Rumhayati <sumhayati_barlah@ub_ac.id>

Bambang Arianto:

We have reached a decision regarding your submission to The

A y Joumal of Pure
andApplledShe?mlsuyRmm, "Modification of Activated Carbon from
COW“_ Charcoal with Copper (CuCI2/AC, Cu(OH)2/AC, CuO/AC
Adsorption of Paracetamol Contaminant”. g pex

Our decision is to accept your submitted manuscript as a research article
3
forvdumeBn;:nemnmerZediﬁonMay-August2019.1heahsuaaandﬁﬂ
text soon can be accessed as an open-access article i
+ (Open access policy is

Thank you for publishing with us and please do not hesitate i
publi IS an to contact us if
&ﬁ;ym.%radmwﬂwﬁadywsomaﬂermmm

Masruri MASRURI, Ph.D
Department of Chemistry, Brawijaya University

masrur@ub.ac.id

Editor in Chief
The Journal of Pure and Applied Chemistry Research

M Gmail Bambang Arianto <bambangchem38@gmail.con

12 Juni 2019 14.
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