TRANSPOR FENOL MENGGUNAKAN METODE
POLYMER INCLUSION MEMBRANE (PIM)

Agung Abady Kiswandono!, Dwi Siswanta®. Fm Kartika Sard?
‘Fakultas Keschatan Masyarakal Prima University, Medan, Indonesia
*Jurusan Kimia, Fakultas Matematika dan [lmu Pengetahuan Alam
Universitas Gadjah Mada, Sckip Utara, Yogyakarta, Indonesia, 55281
?Akademi Analisis Farmasi Al-Islam Yogyakarta
Email : nau_shile@vahoo.com

ABSTRACT

Poliengenol as Carrier Substances for Transport of Phenol Using
the Method of Polymer Inclusions Membrane (PIM)

Separation of phenol from waste liguid with liquid membrane tecknology method of PIM (Polymer
inciusions AMemorane) ek Been Gone, SIMAY Wit aso on synnessod polieugenol &y compowrsd carrier (carrier)
then printed olong with DBE and PVC as PIM membrane for the transport of phenol using the PIM method. The
resulting of Polieugenol were charcterted by H-NMR, FI-IR, 1G-DIA and SEM. While the evaluation of
mambran polieugenol has been done by analyzing the use of Universal Texting Machine for tonsilo stongth and
the number of mizsing components during the process of transport loss component (ML), Laxtly, 1o krow the
physical differences of the membrane of PIM, the membrane before and after wansport were characterized using
Searming Electron Microscopy (SEM) wnd Fourier Tronsform Infra-Red (FTIR) The vesearch results obtoined
10 JIGUred POCIeigencl Drownisit yellow color Wit @ weigis f 4, 7005 g (50,7470 yieid) of the syntiesis wich
haid been dome Bused on the results of the characterization of polteugenol with H-NMR, FT-IR, TG-DTA and
SEM, obtatnod the information thut there had been the polymerizution reaction of eugenol formed polieugenol
Test of plenol with membrane transport of polieugenol indicated that membrane transport capobled PIM phenol
with average number of #6% . Results of the characterzation of @ PIM membrane with SEM. Universal Testing
Machine and FTIR, indicating the oceurrence of PIM membrane morphology changes once used for ransport of
phenol due to missing of pecies of membrane during tronsport process.

RKeywords - Synthests, Craractenizanon, Membrane ol wsgeno, Phenoi, Foiymer mciusions AMemorane (7 ivi)
ABSTRAK

Permsahan fenol dan limbah cair dengan tekmologi membean car metode PIM (Polymer Inclusion
Membrane) telah dilakukan Pada penelition imi disintesis poliengenol sebagai senyawa pembawa (carrier)
remidan dicak bopana dengan DDU dan FVT scbagal nmbian PIM anul treispar fowd mcngmanihin
melode PIM. Polieugenol yung dibmsilkan dilosraktensan dengan H-NMR, FT-IR, TG-DTA dun SEM. Sementara
evaluasi terhadap membran policugenol dilakukan dengan menganalisis menggunakan Universal Testing
Machine untuk mengetahu kuat tank (rensile strengeh dan jumlsh komponen yung hilung ML fosr salanm proses
transpor. Terakhir, untuk mengetahnd perbedasn fisik membran PIM, maka membran sshelum dan sesndah
trnspor dikaraktensas: menggunakan Scanning Electron Microscope (SEM) dan Fourier Trangform Infra Red
{FTIR) Dari penelitian ini diperoleh hasil berupa serhuk poliongenol berwarna kuming kecokdatan dengan hu'm
47005 ¢ endenien 80,7 4% dieth stitests yalg deluh dilububin Berdusakan Tmsid kiinekierisus:
dengan H-NMR, FT-IR, TG-DTA dan SEM, diperoleh informasi bahwa telah terjadi reaksi polimerisasi engenol
membentuk polieugenol. Uji transpor fenol dengan membran policugenol menunjukkan bahwa membran PIM
murnmpy mentranspor fenol dengan jamlah rata — rata 46% Hasil karaktensasi terhadap membran PIM dengan
SEM, Unniversal Testing Machine dan FTIR, menunjukkan terjadinys perubahan morfblogi membran PIM setelah
digunakan untuk mentranspor fenol karens adanys spesies membran yung hileng selama proses transpor
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PENDAHULUAN

Pakembangan (cknolog mdustsi
yang ditujukan untuk  Kkesejahteraan
manusia temyata tidak selaly memberikan
dampak vyang positif, khususnya bagi
lingkungan hidup. Hal ini discbabkan
karena sebagian besar bahan — bahan yang
digunakan dalam proses mdustri termasuk
dalam bahan beracun berbahaya.  Sisa
bahan baku yang tidak digunak:m pada
akhimya menghasilkan limbah beracun
berbahaya yang kemudian dibuang ke
lmgkungan perairan sckitar. Salah satu
limbah beracun berbahaya yang dihasilkan
dan suatu industri adalah fenol, karena
beracun dan bersifat korosif terhadap kulit
serta karsinogenik, oleh karena itu fenol
digolongkan scbagai bahan beracun dan
berbabaya (B2), US EPA mengkatasorilan
fenol dalam daftar prioritas senyawa toksik
pencemar daerah perairan (Mortaheber al.
2008).

Limbah senyawa fenol dihasilkan
dari limbah cair industri mikroelektronik.
mdustri minyak dan gas, teksti, keras,
otomotif, pabrik bahan kimia, kayu lapis,
farmasi, cat, tekstil, keramik. plastik, dan
scbagainva.  Senyawa  fenol  dapat
memmbulkan efek kronik bagi organisme
dan menvebabkan kematian pada ikan
pada konsentrasi yang sangat rendah, yakni
5 — 25 mg/l. (Alva dan Peyton, 2003).
Fenol dapat mengalami bioakumulasi dan
biomagnifikasi oleh organisme perairan
(akuatik), fenol dapat masuk ke dalam
twhuh meliui air mintm dan makanan
yang berasal dari organisme akuatik.

Disamping kerugian yang
ditimbulkan, fenol merupakan senyawa
yang memiliki banyak kegunaan, misalnya
schagai bahan perekat kayu lapis, bahan
anestenika oral dan obat-obatan. schmngga
pemulihan fenol dan air limbah merupakan
hal yang menarik. Proses penanggulangan
dan penanganan limbah industri dalam
bentuk senyawa organik fenol menjadi
bagian vang sangat penting  untuk
melindungi dan melestarikan lingkungan,
karcna limbah vang timbul dapat
mengakibatkan  pencemaran  apabila
dibuang begitu saja schelum mengalami
pengolahan.

Fenol dapat dihilangkan dengan
beberapa  teknik. di  antaranya  adalah
adsuzpst. Moval (2004} telab memisahan
fenol dari air limbah menggunakan
batubara muda (/ignitic coals) dengan
rendemen 43% - 60%, Moraitopoulos
(2009) juga telah memisahan fenol
menggunakan karbon aktif, tctapi teknik
tersebut umumnya udak ckonomis kKarcna
membutuhkan bahan serta energi vang
besar (Sun er al. 2007).

Cara lain memisahkan fenol adalah
dengan membran cair. Teknologi membran
telah berkembang dengan pesat dalam
beberapa dekade terakhir ini
karenamemiliki berbagai keunggulan baik
secara teknik maupun secara ckonomi,
schingga sering kali digunakan dalam
proses ~ proses pemisahan  maupun
pemumian baik untuk skals  indnstn
maupun  penelitian  di  laboraturium.
Keunggulan tersebut dikarenakan dalam
pemisahan  dengan  membran  tidak
membutuhkan zat kimia tambahan dan
juga  kebutuhan  cnerginya  sangat
minimum. sederhana, prakus dan mudah
dilakukan.

Drapala et al. (2001)
menggunakan  membran  cair  untuk
ckstraksi peptida, Titus ef @l (2005) untuk
Iktrasi 17B-estradiol dan ginial, susu. dan

“urin.  Membran cair yang dipakai dalam

penelitian  Garea etal. (1983), Cichy &
Szymanowski (2002) dapat memisahan
senyawa fenol dengan metode SLM
menggunakan  campuran  kerosin  dan
cyanex 923 sedangkan hasil cksperimen
Kusumastuti (2007) menunjukkan bahwa
lebih dari 90% fenol dapat dipulihkan dari
air limbah dengan menggunakan membran
cair emulsi.

Sistem transpor melalui membran
cair organik dapat digunakan untuk
memisahkan senyawa organik yang sulit
dicapai dengan mectode lain dan untuk
pengayaan atau  pengambilan  ulang.
Transpor fenol melalui membran cair
memainkan peranan vang penting di dalam
menirukan fungsi membran biologi dan
teknologi pemisahan, karcna metode ini
mempunyai sclektivitas dan cfisiensi- yang
tinggl, mengurangi penggunaan  jumlah
pelarut dan pemisahan sejumlah jon dapat
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dilakukan secara kontinyu dalam satu unit
operasi. Ada beberapa jenis teknik LM
yang telah dikembangkan yaitu membran
cair ruah (bwlk liquid membrane, BLM),
membran cair berpendukung
(supportedliquid membrane, SLM) dan
membran cair berisi (contamed liquid
membrane, CLM) (Nghiem er al.. 2006).
Metode SLM masih diragukan tingkat
kestabilannya terhadap kebocoran molekul
carrier saal proses transpor. Beberapa
pencliti  telah  menemukan  bentuk
modifikasi SLM yang dianggap mampu
meningkatkan  kestabilan  SIM,  vaitu
dengan metode PIM (Polymer Inclusion
Membrane). PIM terdin dari polimer
support, molekul carrier dan plasticizer.

Eugenol merupakan salah satu
komponen kimia yang terdapat dalam
minyak daun cengkeh. Eugenol dalam
daun cengkeh ini dapat digunakan sebagai
bahan awal sintesis suatu senyawa karena
mengandung tiga gugus fungsional yaitu
gugus alil, eter, dan fenol (Anwar,1994),
oleh  karena itw  cugenol  dapat
dipolimerisasi  menjadi  policugenol.
Membran PIM  dibuat  menggunakan
larutan yang mengandung molekul carrier
atau ckstraktan, plasticizer dan polimer
dasar seperti selulosatriasetat (CTA) atau
polivinilklorida (PVC) membentuk lapisan
yang tipis, stabil dan fleksibel. Hasilnya
adalah membran self-supporting  vang
dapat digunakan untuk memisahkan
larutan yang diinginkan dengan cara yang
mirip dengan SLM (Nghiemat al., 2006).

Metode PIM memiliki kelebihan
dibanding SLM dalam hal kestabilan dan
dapat mengimbangi SI.M dengan membuat
membran yang tipis schingga koefisien
difusi menjadi rendah. Berbeda dengan
SLM. kehilangan molekul carrier saat
proses ckstraksi pada PIM dapat diabaikan
(Tayeber al. 2005). Keunggulan dan
metode PIM adalah mudah dalam sistem
operasinya dapat meminimalkan
penggunaan  bahan  kimia, komposisi
membran  vang  fleksibel dan  selektif
schbanding dengan pemisahan yang cfisien
(Nghiemet al., 2006),

Berdasarkan uraian terscbut, maka
dalam penclitian i akan  disintesis
polieugenol sebagar senyawa pembawa

(carrier) kemudian dicetak  bersama
dengan DBE dan PVC sebagai membran
PIM untuk transpor fenol menggunakan
metode PIM. Evaluasi terhadap membran
policugenol dilakukan analisis kuat tarik
membran (tensile strength) menggunakan
Untversal Testmg Machine dan jumlah
komponen yang hilang ML Jass sclama
proses  transpor.  Terakhir,  untuk
mengetahui perbedaan fisik membran PIM,
maka membran sebelum dan  sesudah
transpor  dikarakterisasi  menggunakan
Scanning Electron Microscope (SEM) dan
Fourier Transform Infra Red (FTIR).

METODE PENELITIAN
Bahan

Bahan ~ bahan yang digunakan
pada penelitian ini adalah bahan kimia
kualitas pure analysis produksi Merck
yaitu fenol, kloroform, dibenzileter (DBE),
polivinilklorida  (PVC), tetrahidrofuran
(THF), NaOH. HCL 4-aminoantipirin,
KiFe(CN), NH,OH, K:HPO, KH.PO,,
metanol, akuades (Labormatorium Kimia
Analitik UGM) dan pH indikator.

Alat

Alat — alat yang digunakan pada
penelitian mi adalah satu rangkaian alat
transpor fenol berupa chamber dan
pengaduk magnet. corong pisah, alat
penunjang berupa alat — alat gelas dan
plastik, pH meter (HM-30R), neraca

analitik (Mettler Toledo AB54-S),
spektrofotometer UV-Vis (772
Spectrophotometer), spektrofotometer

mfra merah (Thermo Nicolet Avatar 360),
H-NMR, Unmversal Testing Machme
(Zwick/Z0.5) dan Analytical Scanning
Electron  Microscope  (HitachiSUS000)
danSpektrometer  infra merah  (FTIR.
Shimadzu Prestige-21),

Prosedur
Sintesis Polieugenol

Prosedur  sinfesis  mengikuti
prosedur vang telah dilakukan oleh
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. Polieugenol sebagai Senyawa Pembawa unnuk Transpor Fenol 15

Kiswandono, dkk., (2012), Memasukkan
5,8 g cugenol ke dalam labu lcher tiga
kapasitas 125 mL, kemudian ditambahkan
0,25 ml. BF,O(C:Hs); sebagai katalis,
Penambahan katalis ini dilakukan setiap
1.5 jam sekali sampai 4 kali penambahan
sambil diaduk dengan pengaduk magnet.
Adanya reaksi ditandm dengan perubahan
wama larutan menjadi merah.  Pada

penambahan  katalis  terakhir, reaksi
polimerisasi  dilanjutkan  hingga satu
malam dan  dihentikan  dengan

menambahkan 1 mL metanol. Gel yang
terbentuk dilarutkan dalam eter kemudian
dipmdahkan dalam corong pisah kemudian
dicuct berkali-kali dengan aquades hingga
pH netral. Lapisan organik dipindahkan ke
dalam labu erlenmeyer kapasitas 50 mL
dan ditambah Na:SO; anhidrat kemudian
didckantasi. Pelarutnya divapkan dengan
labu penguap putar pada suhu 40°C dan
residu disimpan dalam desikator. Padatan
atau polimer yang terbentuk ditimbang dan
polimer dikarakterisasi dengan FT- IR,
SEM dan "H NMR.

Pencetakan membran

Sehanyak 0,0270 g policugenol,
0,0864 g PVC dan 0,1566 g DBE
dilarutkan  dengan 10 mL  pelarut
tetrahidrofuran (THF) dan diaduk dalam
cetakan membran. Setelah semua bahan
tercampur secara  homogen. membran
didiamkan sclama 48 jam hingga kering.
Kekuatan membran  diuji menggunakan
tensile strenght dan karakterisasi membran
dilakukan dengan analisis permukaan
membran menggunakan Scanning Electron
Microscope (SEM) dan Fourier T'ransform
Infra Red (FTIR),

Transpor phenol

Membran polieugenol  dipasang
pada chamber antara fasa sumber dan
pelucut, sisi fasa pelucut diisi 50 mlL
NaOH 0,25 M dan sisi fasa sumber diisi 50
ml larutan fenol 60 ppm dengan pH 5.5,
Chamber ditutup lalu pada asing — masing
fasa disduk sclama 48 jam pada suhu
kamar. Setelah selesai diaduk, konscntrasi
fenol yang terdapat pada fasa sumber dan

fusa pelucut  dianalisis  menggunakan
spektrofotometer UV-Vis pada panjang
gelombang 460 nm. Metode tes folometrik
mi berbasis pada reaksi wama dari stem
distillable penolik dengan 4-aminoantipirin
pada pH 10 £ 02 pada lmgkungan
KsFe(CN). Wama  antipirin = yang
terbentuk  dickstraksi  menggunakan
kloroform lalu absorbansinya diukur pada
panjang gelombang 460 nm.

Evaluasi Membran Polieugenol

Membran  policugenol  sebelum
dan sesudah trunspor di timbang setelah
dikeringkan selama 48 jam  untuk
mengetahui komponen penyusun membran
yang hilang (ML /oss). Perbedaan fisik
membran  policugenol  (kekuatan  dan
morfologi permukaan membran) diketahui
dengan cara  analisis  menggunakan
Universal Testing Machine (Zwick/Z0,5)
kemudian  dikarakterisasi menggunakan
Scanning Electron Microscope (SEM) dan
Fourter Transform Infra Red (FTIR).

HASIL DAN PEMBAHASAN
Sintesis Polieugenol

Dari sintesis yang telah dilakukan

" diperoleh padatan policugenol yang secara

fisik berwujud padat dengan berat 4,7005 g
(rendemen  80,74%), Dalam hal ini,
cugenol mempunyai 3 gugus fangsional
yaitu alil. hidroksi, dan metoksi. Melalui
gugus alil, eugenol dipolimerisasi menjadi
policugenol. Reaksi polimerisasi cugenol
menjadi  polieugenol merupakan  suatu
proses  polimerisasi kationik. Monomer
cugenol yang mengandung ikatan rangkap
C=C dapast mengalami polimerisasi
radikal. Reaksi polimerisasi  eugenol
membutuhkan katalis yaitu BF,O(C:H.),.
Scnyawa BF; merupakan asam lewis kuat,
yailu  senyawa  pencrima  pasangan
elektron, sedangkan CiHe=0-CiHs adalah
basa lewis, yaitu scnyawa pemberi
pasangan clektron. Adanya gugus-gugus
pelepas clektron pada cugenol dan Katalis
yang digunakan menycbabkan terjadinya
polimensasi  kationik  schingga akan
menghasilkan policugenol.
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Karakterisasi Polieugenol

Untuk mengetahui telah
terbentuknya  polieugenol,  diperiukan
karakterisasi. Pada penclitian ini telah
dilakukan karakterisasi sampel dengan
FTIR. Adapun spektra inframerah dari
cugenol dan policugenol dapat dilihat pada
Gambar 1. Spektra cugenol (Gambar 1a)
memiliki gugus-gugus karakteristik yakni
senyawa aromatis yang ditunjukkan oleh
pita serapan C-H tekukan (bending) ke luar
bidang 817,82 cm™ (biasanya pada rentang
pita 900 — 800 cm™) yaitu suatu senyawa
aromatis tersubtitusi 1, 2, 4. Gugus tak
Jenuh vinil (-C = CH:) pada 99527 dan
910,40 em”, regangan (strewhing) C-H
dari gugus alkil metil (-CHy) pada 1365,60
em”, gugus metilen (-CH;) pada 143504

em”, gugus alil merupakan rentangan C =
Csp* pada 1636,5 ecm" yang diperkuat
dengan C=Csp* keluar bidang pada 900-
650cm”  dan ulran -OH pada serapan
344872 em™.

Jika dibandingkan dengan spektra
policugenol (Gambar 1b) terlihat bahwa,
scrapan gugus alil (16365 cm™) dan
scrapan gugus vinil (995,27 ecm”) tidak
terlihat lagi, selain itu didukung pula
dengan hilangnya scrapan -~ serapan pada
dacrah 1000 - 650 cm®. Hal ini
menunjukkan telah terjadi reaksi adisi
terhadap ikatan rangkap pada cugenol.
artinya telah terjadi reaksi polimerisasi
cugenol  dan  terbentuk  policugenol.

Analisis spckira IR sccara lengkap dapat
dilihat pada Tabel 1.

Gambar 1. Spektra IR dari eugenol (a) dan policugenol (b)

Tabel 1. Analisis spektra IR cugenol dan policugenol

Serapan pada cugenol (cm?)  Scrapan pada policugenol (cm™)  Gugus karakteristik
1033,85 103385 cC-0-C

1636,5 tidak ada C = C, vibrasi ulur
995,27 tidak ada -CH= CH:
3000-2800 3000-2800 Gugus alkil
1365,60 1363,60 -CH;

1458.18 1458,18 -C = C — aromalis
51219 151219 -C = C - aromatis
1604, 77 1604.77 -C = C — aromatis
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Guna mendukung data
terbentuknya policugenol dari  eugenol
dilakukan analisis sampel dengan ‘H-
NMR. Spektra 'H-NMR terlihat pada
Gambar 2. Gambar 2 memberikan
informas:  bahwa tmjndi serapan pada
beberapa daerah, yaitu pergeseran kimia
pada 63 — 7.0 yaitu proton 3H dan
benzena, pergeseran kimia pada 2.5 — 3.3
adalah proton 2H dan -CH,, serta
munculnya  puncak  multiplet  pada
pageseran 0,6 — 14 yang maupalan
karakteristik dan gugus metil -CH,, ini
merupakan tulang punggung polimer.

Scbagai pembanding  disajikan
spektra '"H-NMR eugenol yang lersaji
dalam Gambar 3. Spektra 'H-NMR
eugenol ini merupakan hasil penelitian
Kartikawati (2007). Gambar 2
menunjukkan adanya pergeseran  kimia
untuk 2H dan - CH=CH;, pada 5,0 - 53
ppm, tetapi pergeseran kimia imi tidak
ditemui pada Gambar 2. schingga dengan
demikian disimpulkan telah terjadi reaksi
polimerisasi cugenol menjadi policugenol
(Setyowati, 1998).
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Gambar 3. Spektra 'H-NMR eugenol (Kartikawati, 2007)
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Sementara,  analisis  'H-NMR
sclengkapnya dapat dilihat pada Tabel 2.
Untuk lebih mempertegas terbentuknya
polimer,  yakni  policugenol  maka
dilakukan analisis menggunakan
Thermogravimetric  Analysis  (TGA).
Termogravimetri  adalah  teknik  untuk
mengukur perubahan berat dani suatu
senyawa scbagai fungsi dari temperatur.
Hasilnya berupa rekaman diagram yang
kontinu  dan  menunjukkan  reaksi
dekomposisi  bertshap  yang  skematik.
Pengurangan massa (dekomposisi) polimer
disebabkan adanya proses termokimia.

Termogravimetri pada penelitian
mi dilakukan terhadap policugenol pada
range suhu antara 30 - 900°C pada
keeepatan pemanasan 10 °C/menit.

Dekomposisi policugenol (Gambar
4) pada kurvaterjadi pada ~33°C sampai
~550°C yang juga ditunjukkan pada DTA
sebagai proses cksotermik dan endotermik.
Perubshan  berat pada ~33°C  sampai
320°C  berhubungan dengan  dehidrasi
sampel, sedangkan perubshan berat vang
terdetcksi DTA pada ~320°C  sampai
~395°C, tetapi tidak memiliki padanan

terdehidrasi. Proses ke dua ini bersifat
endotermik, kemudian diikuti dengan
cksotermik  pada  interpallemperatur
~395°C  sampai  ~545°C  menunjukkan
bahwa struktur yang diadopsi antara
~395°C  sampai  ~545°C  bersifat
metastabil. Proses cksolemik DTA ini
menandakan penurunan entalpi sampel dan
mengindikasikan perubahan ke struktur
vang lebih stabil.

Karakterisasi  lain  yang telah
dilakukan pada penelitian ini yaitu analisis
sampel menggunakan SEM. Hasil analisis
SEM dapat terlihat pada Gambar 5. Pada
umumnya secara [isik  terlihat  serbuk
policugenol merupakan butiran halus dan
sama ukurannya, sementara pada Gambar
5 terlihat ada butiran yang besar dan yang
kecil. Hal ini dapat terjadi karena tidak
dilakukan pengayakan terhadap serbuk
polimer policugenol vang  dihasilkan,
schingga ukuran partikel polimer relatif
tidak sama. Pada penelitian ini policugenol
tidak diperuntukkan untuk  adsorpsi
schingga tidak memerlukan ukuran butiran
vang sama. Policugenol adalah polimer
vang larut dalam pelarut  kloroform,

jeak  pada  TGA berhubungan dengan schingga powder polieugenol tidak
reaksi  rekristalisasi  pada  policugenol dihaluskan lebih lanjut.
Tabel 2. Analisis spektra "H-NMR policugenol
Puncak Pergeseran kimia 8 (ppm) Kenampakan  Jumlah dan kedudukan atom H
A 6,3-70 Multiplet 3 H dari benzena
B 5.0-55 Multiplet 1 H dani -OH
& 35 40 Singlet 3 H dari -OCH,
D 25-33 Multiplet 2 Hdan -CH;
E 06-14 Multiplet 3 H dani -CH,
T0 5 r 100
& 4 — - 80
. \ \ . g 5
'E.m 1 3 / [ 40 %
i / =
N A ol - In g
+ 20 ya s =
\ 4 .
10 4 \ P e ~20
. o u;o 200 300 400 ’;0 a00 Too #oo 200 moo'm

Tomporatur ('C)

Gambar 4. Termogram TG/DTA polieugenol
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Gambar 5, Hasil SEM policugenol 150 x

Pembuatan Membran PIM dan Uji
Transpor fenol

PIM  dibuat dengan komposisi
policugenol, polivinilklorida (PVC), dan
dibenzileter (DBE). Polieugenol berfungsi
schbagai membran carrier yang membawa
fenol dalam  sistem  secara  aktif.
Polivinilklorida (PVC) berfungsi scbagai
polimer  pendukung  yang  meng-
immobilisasi carrier polieugenol dan
dibenzileter (DBE) berfungsi sebagai
plasticizer yang membuat PIM menjadi
lebih elastis dan tidak rapub. Transpor
fenol melalui membran terjadi melalui
mekanisme  transpor  akibat  gradien
konsentrasi fenol pada fasa sumber dan
fasa pelucut. Transpor balik fenol ke fasa
membran dicegah dengan menambahkan
stripping agent, NaOH ke dalam fasa
pelucul Stripping agent bekena
mengkonversi  fenol  menjadi  senyawa
turunannya, yaitu natrium fenolat dan
menjebak senyawa ftersebut dalam fasa
pelucut schingga tidak kembali ke fasa
membran (Mortaheb er al. 2008). Untuk
mengetahui  pengaruh  wakiu  transpor
dalam proses transpor fenol. dilakukan
transpor dengan pemakaian satu, dua dan
tiga kali. Chamber (Gambar 6) yang telah
berisi fasa sumber vaitu 50 ml. larutan
fenol dengan konsentrasi 60 ppm dan fasa
pelucut yaitu 50 mL larutan NaOH dengan
konsentrasi 0,25 M, sclmnjutnya diaduk
pada  suhu  kamar  menggunakan
stirrerselama 48 jam. Sctelah pengadukan
sclesai.  dilakukan pemisahan  antara
fasasumber dan fasa pelucut

! Lomman fass peloce
}. Magmgzie sirrer
4. PN

Gambar 6. Skema alat transpor fenol
dengan metode PIM

Untuk  memastikan  membran
policugenol dapal mentranspor  fenol,
dilakukan pengulangan hingga lima kal.
Hasil perhitungan tersaji pada Gambar 7.
Dapat diketahui dari Gambar 7 bahwa
policugenol scbagai senyawa pembawa
mampu mentranspor  fenol antara 41%
sampai 49%. Bahkan pada pengulangan
kelima, terlihat bahwa, konsentrasi fenol
pada fasa sumber tinggal 16%, ini artinya
bahwa 84% fenol pada fasa sumbersudah
memasuki  fasa membran tetapi  belum
mencapai  fasa pelucul. Fenol yang
mencapai fasa pelucut hanya 41% saja,
artinya bahwa sisi aktif pada policugenol

" belum mampu untuk dapat mentranspor

fenol secara kescluruhan, schingga fenol
hanya tertahan pada fasa membran
Demikian  juga vyang fterjadi  pada
pengulangan ketiga, terlihat bahwa fenol
pada fasa pencrima tinggal 26%, artinya
bahwa fenol vyang sudah tertranspor
mencapai 74%  Gambar 7 juga
memperlihatkan  bahwa terdapat  selisih
antara konsentrasi fenol pada fasa pelucut
dan fasa sumber, sclisih tersebut (rata —
rata 23%) terdapal atau tertahan pada fasa
membran. Hal ini mengindikasikan bahwa
policugenol scbagai senyawa pembawa
hanya mampu mentranspor fenol rata-rata
46%. Kemampuan policugenol tidak
terlepas dari sisi aktif yang dimilikinya,
artinya bahwa sisi aktif policugenol belum
mampu untuk mentranspor fenol secara
maksimal. Interaksi antara fenol dan
policugenol telah  diprediksi  sebagai
interaks: yang terjadi karena adanya ikatan
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hidrogen antar keduanya dan adanya gugus
benzena yang menyebabkan interaksi x
Fenol dan policugenol adalah dua
senyawa yang sama — sama memiliki
gugus  -OH, schingga dimungkinkan
interaksi  yang fterjadi  dikarenakan
terbentuknya tkatan hidrogen antara ke dua
gugus ~OH terscbut. schingga semua
molekul fenol dan policugenol bersama-
sama membentuk sejumlah besar ikatan
hidrogen. Meskipun  ikatan  hidrogen
lunggal sendini adalah lemah (Fesenden
dan Fesenden. 1990), tetapi kombinasi
elektron dani kedua molekul menyebabkan
terjadinya ikatan hidrogen yang cukup
kuat, schingga dalam spektra inframerah
dapat memberikan kekhasan pada fenol-
policugenol  dibandingankan inframerah
fenol maupun policugenolnva  sendiri.
Policugenol dan fenol juga sama-sama
mempunyai cincin  benzena, schingga
dimungkinkan  keduanyas  membentuk
mieraksi dengan interaksi 7. Suatu polimer
yang mempunyai  kemampuan untuk
membentuk interaksi x dengan senyawa
lain akan membentuk suatu interaksi yang
lebih stabil. Policugenol dapat membentuk
mteraksi x karena mempunyai dua atau
lebih cincin benzena, schingga
dimungkinkan fenol dan policugenol juga
dapat berinteraksi karena adanya ikatan 7
(Kiswandono, 2010).

Evaluasi transpor fenol

Selama proses transpor fenol dari
fasa sumber ke fasa pelucut yang melewati
membran policugenol memungkinkan akan
hilangnya beberaps komponen penyusun
membran  (Jeaching) schingga  akan
mengurangi  kemampuan transpor jika
membran  tersebut  digunakan kembali.
Besar atau kecil komponen penyusun
membran yang hilang akan tergantung
pada beberapa faktor, diantaranya adalah
kecepatan stirer, jumlah plastisicer yang
digunakan dan  waktu  transpor
(Kiswandono, 2013).

Komponen membran vang hilang
(ML Joss)pada penclitan mi  berkisar
antara 11% sampai 21% yang hilang saat
proses transpor ditunjukkan pada Gambar
8 menunjukkan bahwa sast pengulangan

yang ketiga, teradi ML Joss yang tinggi
hingga mencapai 21%.

Hal i dikarenakan bahwa, fenol
yang sudah mencapai fasa membran sudah
mencapai 74% walaupun akhimya fenol
yang mencapai fasa pelucut hanya 41%.

denan pengulangan yang kelima,
dimana fenol yang sudah mencapai fasa
membran 84% fetapi ML lossnya hanya
16%, Faktor yang berperan pada saal
pengulangan  kedua  dan  keliga
kemungkinan  adalah  faktor  stirrer.
Penggunaan stirrer dengan kecepatan yang
tinggi dapat mengakibatkan gangguan pada
permukaan membran yang berupa gesckan
antars larutan dan permukaan membran
schingga mengakibatkan ML, loss vang
tinggi. Gambar terscbut juga menunjukkan
bahwa membrane loss pada polieugenol
termasuk tinggi, vakni mencapai (rata-
rata) 17% schingga diperlukan suatu
modifikasi, baik senyawa pembawanya
maupun desain alatnya sehingga dihasilkan
ML loss vang rendah.

Pada penelitian ini  dihasilkan
lembaran PIM dengan diameter efektif’ 2.5
cm. Hasil Karakterisasi permukaan PIM
dengan menggunakan scanning electron
microscope ditunjukkan pada Gambar 9,
yakni permukaan membran sebelum dan
sesudah transpor. Hasil SEM menunjukkan
bahwa. membran PIM memiliki rogga
pori, ini terlihat pada membran setelah
transpor.  Sebelum  transpor, polimer
policugenol menutup pori  membran,
schingga terlihat permukaan membran rata.
Adanya pori membran ini membantu
proses transpor senyawa fenol. schingga
transpor fenol dapat dilakukan,

Permukaan  membran  setelah
digunakan untuk transpor fenol terlihat
memiliki rongga. Rongga - rongga ini
terbentuk karena adanva spesies membran
vang hilang. Selama proses, membran
digunakan untuk transpor fenol dari fasa
sumber ke fasa pelucut, kemungkinan
terdapat  spesies membran  vang  ikut
terbawa menuju ke fasa pelucut.

Kuat tarik membran sebelum dan
setelah  transpor  sclanjutnya  diuji
menggunakan alat  Universal  Testing
Machine (UTM). Uj tarik dilakukan untuk
memberikan informasi kekuatan  suatu
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bahan. Pada uji tank. benda uji diber
beban gaya tarik sccara vertikal yang
betambah  secara  kontinu,  bersamaan
dengan itu dilakukan pengamatan terhadap
perpanjangan yang dialami benda uji.

Hasil kuat tarik menunjukkan
bahwa kuat tarik membran setelah transpor
lebih kecil daripada scbelum transpor.
Kuat tarik membran sctelah transpor fenol
adalah 6,85 MPa lebih kecil daripada kuat
tarik membran sebelum transpor fenol
yang besamys 7.82 MPa. Selama proses,
membran digunakan untuk transpor fenol
dari  fasa sumber ke fasa pelucul
kemungkinan terdapat spesies membran
vang ikut Jeaching menuju fasa pelucut.

Salah satu kemungkinan leaching
berasal dari DBE sebagai spesies yang
membual membran menjadi elastis dan
tidak rapuh. Berkurangnya jumlah DBE
pada membran setelah proses transpor
fenol menyebabkan kekuatan membran
berkurang dan kuat tarik menjadi lemah.
Nghiem et al. (2006) mengatakan bahwa
beberapa studi FTIR menyatakan tidak ada
tanda pembentukan ikatan kovalen antara
carrier, plasticzer dan skeleton membrane
dasar, sepertinya antar mereka terikat satu
dengan lainnya dengan membentuk ikatan

der Waals atau  hidrogen. Hal ini
dibuktikan dengan spektra FTIR yang
ditunjukkan pada ~ Gambar 11. Interaksi
suatu senyawa dengan senyawa lainnya
secara kualitatif dapat diketahui dengan
spcktra  inframerah, karena  spektra
mnframerah merupakan kekhasan scbuah
molekul secara menyeluruh. Gugus —
gugus  atom  fertentu  memberikan
penambahan  serapan pada kerapatan
tertentu  (Silverstemer of al, 1984).
Interaksi fenol dengan membran carrer di
dalom PIM  dapmt  dilihat  dengan
karaklerisasi FTIR yang  ditunjukkan
dengan spektra pada Gambar 10,

Serapan absorbansi  OH  pada
puncak 344872 cm™ yang semakin tajam
menunjukkan penambahan gugus -OH oleh
fenol dan absorbansi pada bilangan
gelombang 740,67 cm?  menunjukkan
adanya gugus C-H aromatis
monosubstituen milik fenol. Gugus fungsi
pada membran sebelum dan setelah proses
transpor fenol dikarakterisasi
menggunakan FTIR. Hasil karakterisasi
ditunjukkan pada Gambar 10,

Adapun identifikasi gugus fungsi
pada membran sebelum digunakan untuk
transpor fenol menunjukkan beberapa

secondary seperti ikatan hidrofobik, van puncak seperti pada Tabel 3.
ss
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Gambar 7. Kemampuan policugenol dalam transpor fenol
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Gambar 8. Pemakaian berulang membran PIM
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Gambar 9. Hasil karakterisasi membran PIM 500x (A) sebelum transpor, (B) setelah
transpor dan (C) penampang membran

100

,H ~Polieugenol setelah ranspor
9 { " N N — Polieugenol sebdum transpor
- o b
80 4 AN ( '
r-—/"
70 \ /’ r\
60 U.
¥ 50 ¢ I
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o | —i 11

L) v v v -+ ~ ~ ~
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Bilangan gelombang, cm-1

Gambar 10.  Spektra IR dari (a) membran PIM sebelum transpor fenol, (b) membran PIM
setelah transpor fenol

Tabel 3. Gugus fungsi pada membran PIM sebelum transpor fenol

Bil. gelombang (em™) Gugus fungsi

52 -OH vibrasi ulur

3062 -C-H vibrasi ulur aromatik
2011 -(’-H vibrasi ulur alkana
1602 ~C=C vibrasi ulur aromatik
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Scbelum  membran ¢
untuk transpor fenol, terdapat puncak
dalam spektra IR yang mengindikasikan
adanya -OH stretching, -CH aromatik
stretching, ~C-H alkana stretching dan - C=
C aromatik stretching. Serapan yang
muncul merupakan scrapan milik kopoli
(eugenol-DVB) scbagai molekul carrier
penyusun membran.  Sctelah membran
dipakai untuk transpor fenol, intensitas
pada bilangan gclombang ini masih terlihat
tetapt  dengan micnsitas  yang rendah
karcna telah didominasi olch air. Hasil
perbandingan  dari kedua  spekira
menunjukkan bahwa gugus fungsi pada
dacrah bilangan gelombang 400-1500 ¢m
relatif tidak mengalami pergeseran maupun
perbedaan  intensitas,  Pada  bilangan
gelombang 3522 em!  yang merupakan
bilangan  gelombang -OH  strefching
terlihat mengalami pelebaran puncak. Hal
ini  karena sclama proses transpor.
membran berada diantara dua fasa dan
digunakan untuk melewatkan fenol dan
fasa sumber ke fasa pelucut schingga ada
air yang masuk kedalam  pori-por
membran. Membran PIM  merupakan
membran yang tidak dapal kering secara
maksimal schingga saal Karakienisasi
dengan FTIR. membran PIM  masih
mengandung air.

KESIMPULAN

Dari penclitian ini diperoleh hasil
sinfesis  berupa  serbuk  policugenol
berwarmna kuning kecoklatan dengan berat
4,7005 g (rendemen 80.74%). Berdasarkan
hasil karakterisasi polieugenol dengan H-
NMR, FT-IR. TG-DTA dan SEM,
diperolch informasi bahwa telah terjadi
reaksi polimerisasi cugenol membentuk
policugenol. Uji transpor fenol dengan
membran policugenol menunjukkan bahwa
membran PIM mampu mentranspor fenol
dengan  jumlah rata-rata 46 Hasil
karakterisasi  terhadap membran  PIM
dengan SEM, Unmversal Testng Machine
dan  FTIR, menumukkan terjadinya
perubshan  morfologt membran PIM
setelah digunakan untuk mentranspor fenol
karcna adanya spesies membran yang
hilang selama proses transpor.
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