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FABRICATION AND CARACTERIZATION OF CARBON ELECTRODES
USING FREEZING THAWING METHOD FOR DESALINATION SYSTEM
OF NaCl, MgCl AND KCI BASED ON CAPACITIVE DEIONIZATION

Name . Intan Permata Sari

Student Identity Number : 1113201008

Supervisor : Endarko, M.Si, Ph.D
ABSTRACT

The carbon electrodes have been successfully fabricated and characterized
for capacitive deionization system (CDI). Carbon electrodes have been fabricated
using an activated carbon, modification of an activated carbon and polymer as a
binder using freezing thawing method. This study aims to create and measure
performance carbon electrode using an activated carbon and binder PVA with a
variation of freezing thawing cycle, with three differences treatment were 3, 4, and 5
cycles (1cycle = 12 hours of freezing and thawing 12 hours), and furthermore PVA
binder and modification of an activated carbon at 4 cycle of freezing thawing in the
CDI desalination system. FT-IR testing results showed an increase of oxygen-
containing groups on activated carbon modification. Observation of carbon electrode
morphology using SEM-EDX can be recorded the loss of impurities and increased
oxygen content by 25% on activated carbon modification. Measurement of
capacitance values with Cyclic Voltametry (CV) has resulted the specific capacitance
of 3.06,9.10 and 0.52 F / g, respectively, for carbon electrode with 3, 4 and 5 cycles
and at 2.54 F / g for modification of carbon electrode at 4 cycles. Meanwhile, the EIS
test values obtained specific capacitance of 13.5 F/g at 4 cycle-type electrode. CDI
system using carbon electrodes, activated carbon and binder PVA modification can
be reduced the levels of NaCl in the amount of 49.1%, 54.3% and 41.3%,
respectively, for carbon electrodes with 3, 4 and 5 cycles and 51.9% for modification
of carbon electrode. The salt removal for MgCl can be achieved at 40.4%, 53.4% and
38.7%. Hereinafter, the salt removal of KCl resulted in the reduction of 56.4%,
64.1% and 61.4%, respectively, for carbon electrodes with 3, 4 and 5 cycles. The
addition of the ion exchange membrane can be increased the efficiency NaCl at 12%.
The use of 10 cells CDI is able to reduce 73.5% at the concentration of 320 us/ cm.

Key words : capasitive deionization (CDI), desalination, carbon elektrode, Polyvinyl
Alcohol, Freezing Thawing
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FABRIKASI DAN KARAKTERISASI ELEKTRODA KARBON DENGAN
METODE FREEZING THAWING UNTUK SISTEM DESALINASI LARUTAN
NaCl,MgCl dan KCl| BERBASIS CAPACITIVE DEIONIZATION

Nama mahasiswa . Intan Permata Sari

NRP : 1113201008

Pembimbing : Endarko, M.Si, Ph.D
ABSTRAK

Telah berhasil difabrikasi dan dikarakterisasi elektroda karbon untuk sistem
Capasitive Deionization (CDI). Elektroda karbon terbuat dari karbon aktif, karbon
aktif modifikasi dan polimer sebagai binder menggunakan metode freezing thawing.
Penelitian ini bertujuan membuat dan mengukur performa elektroda karbon
menggunakan binder PV Adan karbon aktif dengan variasi 3, 4, dan 5 cycle (1cycle
=12 jam freezing dan 12 jam thawing) serta binder PVA dan karbon aktif modifikasi
4 cycle dadam sistem desdlinasi CDI. Hasil pengujian FT-IR menunjukkan
bertambahnya gugus yang mengandung oksigen pada karbon aktif modifikasi.
Pengamatan morfologi menggunakan SEM-EDX dapat merekam hilangnya pengotor
dan peningkatan kandungan oksigen sebesar 25% pada karbon aktif modifikasi.
Pengukuran nilai kapasitansi dengan Cyclic Voltametry (CV) pada sweep rate 10
mV/s pada siklus ke-10 menghasilkan berturut turut yaitu 3.06, 9.10 dan 0.52 F/g
pada tipe 3, 4 dan 5 cycle dan 2.54 F/g pada tipe modif 4 cycle. Sedangkan pada
pengujian EIS diperoleh nilai spesifik kapasitans sebesar 13.5 F/g pada elektroda tipe
4 cycle. Sistem CDI menggunakan elektroda karbon, karbon aktif modifikas dan
binder PVA mampu mengurangi kadar garam NaCl berturut-turut sebesar 49.1%,
54.3% dan dan 41.3 % pada elektroda tipe 3, 4 dan 5 cycle serta 51.9% pada tipe
modif 4 cycle. Untuk garam MgCI berturut-turut sebesar 40.4%, 53.4% dan 38.7%
pada elektroda tipe 3, 4 dan 5 cycle dan untuk garam KCl berturut-turut sebesar
56.4%, 64,1% dan 61,4% pada elektroda tipe 3, 4 dan 5 cycle. Penambahan
membrane ion exchange dapat menambah efisiens desalinasi dengan mengurangi
kadar garam NaCl sebesar 66.36% yang berarti efisiens desalinasi bertambah sebesar
12%. Penambahan jumlah cell CDI dapat digunakan untuk proses desalinas dengan
kadar garam lebih besar, penggunaan 10 cell CDI mampu mengurangi kadar garam
73.5% pada konsentrasi larutan 320 ps/cm.

Kata kunci : capasitive deionization (CDI), desalinasi, elektroda karbon, Polyvinyl
Alcohol, Freezing Thawing .
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BAB 1
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Air berssh merupakan kebutuhan utama dalam kehidupan di dunia
Kekeringan yang sering melanda beberapa wilayah Indonesia akibat musim
kemarau membuat ketersedian air bersih semakin berkurang. Pemurnian air garam
dan ar payau menjadi air bersh merupakan salah satu solusi yang dapat
dilakukankan untuk mengatas keterbatasan air bersih. Beberapa tahun ini
berbagai teknologi dikembangkan untuk menciptakan air garam menjadi air tawar
dalam jumlah yang besar, seperti electrodialysis (ED), reverse osmosis (RO),
Multi-stage flash evaporation (MSF), vapor comprassion distillation (VCD).
Metode ini memiliki kelemahan yaitu membutuhkan energi yang besar dan biaya
operasi yang tinggi (Anderson et al., 2010)

Teknologi atenatif yang dapat digunakan dalam pemurnian air garam
dan air payau adalah menggunakan metode Capasitive deinozation (CDI). Metode
CDI dikenal sebagai metode yang hemat energi karena menggunakan sumber
tegangan kecil serta ramah lingkungan (Pekala et al., 1998). Studi awal tentang
teknologi ini dimulai oleh Caudle et.al pada pertengahan tahun 1960-an sampai
awal tahun 1970 yang menggunakan elektroda karbon berpori (serbuk karbon
aktif) yang dialiri arus untuk desalinasi air (Oren, 2008).

Teknologi CDI ini memanfaatkan prinsip dasar kapasitor untuk
menghilangkan ion terlarut. Larutan ion mengalir melalui sepasang elektroda
karbon, elektroda positif akan menarik ion negatif dan elektroda negatif akan
menarik ion positif (Anderson et al., 2010). Capasitive deionization (CDI) dapat
menghapus anion yang tidak teroksidasi dan kation yang tidak direduksi oleh air
dengan menggunakan gaya elektrostatis (Lee and Choi, 2012). Karbon aktif
dengan binder Poly(vinyl alkohol) (PVA) merupakan salah satu komposis yang
dipilih dalam pembuatan elektroda, karena karbon aktif memiliki daya serap yang
baik dan PVA merupakan polimer hidrofilik yang dapat digunakan sebagi perekat
antar karbon sehingga tidak larut dalam air (Hou et al., 2014). Hydrogel PVA
dapat dibentuk dari proses cryogelation melalui beberapa siklus pembekuan dan



pencairan (freezing-thawing), gel yang dibentuk dengan metode ini kuat dan tahan
lama. Optimasi sistem CDI adalah salah satu parameter terpenting dalam proses
desdlinas air garam agar dapat meningkatan efisiens energi yang digunakan
selama proses berlangsung. Berdasarkan penelitian (Huang et a., 2014)
modifikas karbon aktif menggunakan nitric acid dapat meningkatkan adsorbsi air
garam dalam proses desalinasi hingga 15% dan mempercepat desorbsi. Selain itu
menurut Kim dan Choy pada tahun 2010 (Kim and Choi, 2010) dengan
menambahkan membran pada kedua elektroda dapat meningkatkan adsorbsi
garam 20 — 56 % dari sistem CDI tanpa membran.

Oleh karena itu, penelitian ini mengusulkan karakterisas elektroda pada
sistem capasitive deionization (CDI) menggunakan metode freezing thawing
dengan binder PVA dari bahan karbon aktif tempurung kelapa tanpa modifikas
dan yang dimodifikasi menggunakan nitric acid. Pengurangan kadar NaCl, KCl
dan MgCl dalam proses desalinas dihitung berdasarkan turunnya nilai
konduktifitas. Kerja CDI ditingkatkan dengan menambahkan membrane ion

exhchange.

1.2 Rumusan Masalah

Berdasarkan latar belakang yang telah dipaparkan maka dapat apat

dirumuskan beberapa masalah

1. Bagaimana membuat elektroda karbon tanpa modifikasi dan
dimodifikass dengan menggunakan binder Polyvinyl Alcohol
dengan metode freezing thawing?

2.  Bagaimanakah bentuk morfologi antara elektroda tanpa modifikasi
dan yang dimodifikasi menggunakan nitric acid?

3.  Berapakah nilai kapasitansi elektroda karbon tanpa modifikasi dan
yang dimodifikas dengan menggunakan binder Polyvinyl Alcohol
pada uji elektrokimia?

4. Bagaimanakah performa sistem CDI dengan elektroda karbon
karbon dalam mengurangi nilai konduktivitas sampel NaCl, KClI
dan MgCl?



5. Bagaimana pengaruh penambahan membrane ion exhcahange

terhadap sistem desalinasi berbasis capacitive deonization.

1.3 Tujuan Penelitian

Tujuan penelitian ini antaralain:

1. Membuat elektroda karbon tanpa modifikas dan dimodifikas
dengan nitric acid dengan menggunakan binder polyvinyl alcohol

2. Membandingkan bentuk morfologi permukaan elektroda karbon
tanpa modifikas dan dimodifikasi dengan nitric acid dengan
menggunakan binder polyvinyl alcohol dengan uji SEM EDX.

3. Menghitung nilai kapasitansi elektroda karbon tanpa modifikas
dan dimodifikasi dengan nitric acid dengan menggunakan binder
polyvinyl alcohol melalui uji Cyclic Voltametry (CV) serta
Electrical Impedance Spectroscopy (EIS)

4.  Menghitung penurunan nilai konduktifitas larutan NaCl, KCl dan
MgCl pada sistem CDI.

5.  Menambahkan membrane ion exhcahange pada sistem CDI.

1.4 Manfaat Penelitian
Manfaat yang dapat diperoleh dari penelitian ini adalah meningkatkan
kinerja CDI sebagai teknologi desalinas yang hemat energi dan ramah

lingkungan.






BAB 2
KAJIAN PUSTAKA

2.1 Karbon Aktif

Karbon aktif merupakan senyawa karbon vyang terdiri dari
87 — 97 persen karbon dan sisanya berupa hidrogen, oksigen, sulfur dan nitrogen
serta senyawa-senyawa lain yang terbentuk dari proses aktifasi dengan aktifator
bahan-bahan kimia ataupun dengan pemanasan pada suhu tinggi. Karbon aktif
dapat dibuat dari berbagai macam bahan dasar yang mengandung karbon seperti
kayu, tempurung kelapa, limbah batu bara, limbah pengolahan kayu dan limbah
pertanian seperti kulit buah kopi, kulit buah coklat, sekam padi, jerami, tongkol
dan pelepah jagung (Rumidatul, 2006).

Luas permukaan karbon aktif berkisar antara 300 — 3500 m?/gram, luas
permukaan karbon ini berhubungan dengan struktur pori internal yang
menyebabkan karbon aktif mempunyai sifat sebagai adsorben. Karbon aktif dapat
mengadsorpsi gas dan senyawa — senyawa kimia tertentu dalam fase cair maupun
gas. Daya serap karbon aktif sangat besar, yaitu 25 — 1000% terhadap berat arang
aktif (Sembiring M. T, 2003).

Karbon aktif dari tempurung kelapa memiliki mikropori yang banyak,
kadar abu yang rendah, kelarutan dalam air yang tinggi dan reaktivitas yang
tinggi . Menurut peneilitian yang dilakukan oleh Gilar S pada tahun 2003 karbon
aktif dari tempurung kelapa memiliki karakteristik Kadar air 0,382 — 1,619%,
maksimum 15% , Kadar abu 2,28 — 7,79%, maksmum 10% , lodine number
448,02 — 1599,72 mg/g, minimum 200 mg/g Surface area 189,630 — 1900,69
m?/gram dan dapat mengadsorbsi fenol 99,745% atau kapasitas serapan sebesar
220, mg fenol/gram karbon aktif (Gilar S and yulianto, 2013). Berdasarkan
karakteristik tersebut karbon aktif dari tempurung kelapa merupakan salah satu
adsorben yang baik.

2.2Modifikas Karbon Aktif
Karbon aktif merupakan salah satu adsorben yang paling banyak

digunakan dalam berbagai proses pemisahan. Antara lain pada proses pemurnian



gas, pengolahan limbah cair dan air, penghilangan polutan organik ,namun karbon
aktif biasa memiliki kapasitans yang rendah sehingga daya adsorbennya terhadap
ion juga rendah hal ini membatasi skala industri untuk menggunakan dalam skala
besar (Huang et a., 2014).

Kemampuan adsorpsi dari karbon aktif tidak hanya ditentukan oleh
porositas (luas permukaan maupun distribusi ukuran pori), tetapi juga ditentukan
oleh gugus — gugus fungsi yang ada pada permukaan suatu karbon aktif. Gugus
fungs pada permukaan karbon aktif tidak hanya dapat diidentifikasi ataupun
dihitung secara kuantitas, tetapi gugus fungs ini juga dapat dimodifikasi.
Modifikasi karbon aktif dapat dilakukan secara kimia dengan melarutkan karbon
aktif dalam suasan asam atau basa. Penggunaan bahan karbon aktif yang
dimodifikasi dengan HNO3 dapat meningkatkan efisiensi desalinasi 15% (Huang
et al., 2014). Perlakuan modifikas dengan HNO; dapat meningkatkan jumlah
oksigen pada gugus fungsi sehingga dapat meningkatkan nilai kapasitansi secara
elektrokimia selain itu peningkatan pada gugus fungs dapat meningkatkan
hidrofisilitas elektroda pada bidang kontak ion elektrolit yang akan bermanfaat
untuk adsorbs ion dalam proses CDI (Huang et a., 2014) .

2.3 Polyvinyl Alcohal (PVA)

Polyvinyl Alcohol (PVA) adalah polimer sintetis yang memiliki afinitas
terhadap air atau disebut dengan hidrofilik dan larut dalam air, berasal dari proses
hidrolisis polivinil acetat (PVAc). PVA adalah polimer sintetis dengan gugus —
OH yang dapat dibentuk menjadi hidrogel dalam kandungan air tinggi dengan
beberapa metode seperti crosslinking kimiawi (menggunakan glutaraldehyde,
succinyl chloride), freeze-thawing, irradias gamma dan fotopolimerisasi (Vrana,
2009).

Hidrogel adalah jaringan terhidrasi dari satu atau lebih polimer yang
bercampur satu sama lain dari belitan rantai polimer. Polyvinyl Alcohol (PVA)
cryogel merupakan hydrogel PVA yang dibentuk dari proses cryogelasi, melalui
beberapa siklus pembekuan dan pencairan (freezing-thawing). Metode cryogelas
memiliki keuntungan dibandingkan dengan metode kimiawi yaitu tidak ada risiko
dari sisa bahan kimia yang mungkin membahayakan biokompatibilitas dari



hidrogel akhirnya dikarenakan kemurnian fisis alaminya. Selain itu, gel yang
dibentuk dengan metode ini sangat elastis dan tahan lama. Proses cryogelasi

dilakukan dalam 3 -5 cycle (1 cycle = 12 jam freezing dan 12 jam thawing).

2.4 Capasitive Deinozation (CDI)

Teknologi Capasitive Deinozation (CDI) adadah salah satu metode
desalinas dengan mengalirkan air garam melalui celah antara 2 elektroda karbon.
Pada rinsipnya CDI terbentuk dari dua elektroda karbon yang dialiri oleh tegangan
DC dengan grafit sebagai current colector yang menghantarkan elektron keluar
dan masuk elektroda seperti pada Gambar 2.1. Ketika tegangan diberikan pada
elektroda karbon, senyawa ion seperti natrium, klorida, ammonium dan nitrat
tertarik dan terserap ke dalam permukaan elektroda. lon bermuatan negatif akan
tertarik kedalam elektroda positif dan sebaliknya (Porada et al., 2013).

Gambar 2.1 Prinsip Kerja CDI (Poradaet a., 2013)

Proses CDI adalah dianggap sebagai proses hemat energi karena
beroperas pada tegangan relatif rendah (sekitar 1,2 - 2 V), dan ramah lingkungan
karena proses regenerasi elektroda cukup dengan membalik polaritas elektroda
tidak memerlukan bahan kimia tambahan (Pekala et al., 1998) .Tanpa adanya
kontribusi bahan lain maka kapasitansi dari sistem adalah (Anderson et al., 2010):

d dt I
szﬁzl —= - (2.1)

v



Dengan:

g = muatan (coulomb)
V = beda potensial (volt)
t = waktu (sekon)

| = kuat arus (Ampere)

v=lgju penyapuan (v/s).

2.5 Membrane Capasitive Deinozation (M CDI)

Karakteristik fisk dan kimia dari elektroda sistem capasitive
deionization (CDI) adalah salah satu faktor penting untuk mengetahui kinerja
CDI. Optimasi dilakukan untuk meningkatkan efisiensi desalinas (Lee and Choi,
2012). Salah satu optimasi sistem CDI adalah menggunakan membrane ion
exhchange yang ditempatkan diantara kedua elektroda. Fungsi membran adalah
untuk memisahkan ion positif dan negatif. Hasil penelitian Y u-Jin Kim pada tahun
2010 dengan menambahkan membrane capasitive deinozation (MCDI) yang
terbuat dari bahan polimer PVA dan SSA pada elektroda mampu meningkatkan
hasi| adsorbsi garam 27 — 56% dari CDI tanpa membran (Kim et al., 2012).

Pada sistem MCDI, dengan membrane ion exchange ditempatkan di
depan elektroda, kation exchange membrane diletakkan didepan elektroda negatif
dan anion exchange membrane diletakkan didepan elektroda positif. co-ion (ion
yang bermuatan sama dengan elektroda ) tidak dapat masuk dalam makroporus
elektroda sedangkan counter ion (ion yang bermuatan berbeda dengan elektroda)
akan tertarik pada bagian makroporus elektroda dan terblok oleh membrane ion
exchange. Penambahan membrane ion exchange membuat counter ion
terakumulasi pada daerah diantara elektroda antara makroporus elektroda
sehingga konsentrasi ion lebih meningkat pada daerah tersebut daripada daerah
spaser (Li and Zou, 2011).
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Gambar 2.2 Diagram skematik (a) CDI dan MCDI (b) Prinsip Kerja CDI dan
MCDI (Li and Zou, 2011)

2.6 PENGUJIAN ELEKTRODA

Untuk mengetahui performa elektroda karbon diperlukan pengujian
bentuk morfologi elektroda menggunakan SEM EDX dan sifat- sifat kimia untuk
mengetahui nilai kapasitans serta nilai resistansi elektroda menggunakan Cyclic
Voltametry (CV) dan Electrical Impedance Spectroscopy (EIS).

2.6.1 Scanning Elektron Microscopi (SEM)

Scanning Elektron Microscopi (SEM) adalah merupakan sejenis
mikroskop yang menggunakan elektron sebagai pengganti cahaya untuk melihat
karakteristik benda dengan resolusi tinggi. Analisis SEM bermanfaat untuk



melihat struktur topografi permukaan, ukuran butiran, cacat struktural, dan
komposis suatu bahan. Hasil yang diperolen dari karakterisasi ini dapat
dilihat secara langsung pada hasil SEM berupa Scanning Electron Micrograp
yang menyajikan bentuk tiga dimensi berupa gambar atau foto yang secara
umum diperbesar antara 1.000 - 40.000 kali.

Prinsip kerja dari alat ini adalah sumber elektron dari filamen yang
terbuat dari tungsten memancarkan berkas elektron. Jika elektron tersebut
berinteraksi dengan bahan (spesimen) maka akan menghasilkan elektron
sekunder dan sinar-X karakteristik. Scanning pada permukaan bahan yang
dikehendaki dapat dilakukan dengan mengatur scanning generator dan
scanning coils. Elektron sekunder hasil interaksi antara elektron dengan
permukaan spesimen ditangkap oleh detektor SE (Secondary Electron) yang
kemudian diolah dan diperkuat oleh amplifier dan kemudian divisualisasikan
dalam monitor sinar katoda (CRT).

2.6.2 Cyclic Voltametry (CV) dan Electrical | mpedance Spectroscopy (EIS)

Selain analisa morfologi elektroda menggunakan SEM, andisa
elektrokimia juga dibutuhkan untuk mengevaluas sistem kerja elektroda karbon
berpori. Cyclic Voltametry (CV) adalah salah satu analisa elektrokimia yang dapat
mengukur arus sebagai fungsi potensial dari berbagai kecepatan scan. Respon
arus diukur dari potensial awal sampai akhir dan kembali ke potensia awal.
Dengan demikian arus katodik dan anodic dapat terukur. Arus katodik adalah arus
yang digunakan pada saat scanning dari arus yang paling besar menuju yang
paling kecil dan arus anodik adalah sebaliknya.

Metoda voltametrik siklik menggunakan tiga elektroda yaitu elektroda
kerja (working elektroda), elektroda pembanding (reference elektroda) dan
elektroda bantu (counter elektroda). Elektroda kerja adalah elektroda yang
dianalisis, dimana pada elektroda ini merupakan target tempat merespon analit
pada larutan elektrolit yang meyebabkan arus mengalir pada elektroda kerja.
Elektroda pembanding terbuat dari logam yang inert sehingga memiliki potensial
yang konstran pada saat pengukuran serta tidak sensitive pada larutan elektrolit
yang digunakan. Elektroda bantu adalah elektroda yang berperan sebagai sumber
atau tempat masuknya elektron — elektron sehingga arus dapat dilewatkan melalui
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sel. Umumnya elektroda bantu terbuat dari bahan yang inert seperti logam mulia
atau karbon dan grafit.

Teknik voltametri siklik menggunakan dua pendekatan yaitu yang
pertama scan satu siklik grafik arus dan tegangan direkam, yang kedua teknik
dengan banyak scan (Iebih dari satu siklik) dan mendapatkan beberapa grafik yang
direkam. Perubahan hasi| reaksi pada elektroda dari satu siklik ke siklik yang lain
digunakan untuk mempelajari kestabilan senyawa dan elektroda (Riyanto, 2013).
Adapun cara untuk menghitung spesifik kapasitansi pada beberapa scan rate dapat
menggunakan rumus matematis (H. Li et al, 2010)

¢ = (%etid) (2.2)

meAvy
Dengan :

C = gpesifik kapasitans (F/g)
Oa = muatan anodic (C)

Oc = muatan katodik (C)

% = jangkauan potensia (m/s)\

m = massa karbon aktif (g)

Selain voltametrik siklik, Electrical Impedance Spectroscophy (EIS)
adalah salah satu pengujian secara elektrokimia. EIS merupakan salah satu
teknik untuk mengkarakterisasi besaran-besaran listrik dalam sel elektrokimia.
Prinsip dasar dalam pengukuran EIS ini adalah dengan memberikan sinyal
sinusoidal dengan amplitude rendah pada sistem yang diinvestigas dan
mengukur respon yang berupa arus maupun tegangan dari sistem yang
dievaluas sehingga didapatkan nilai impedansi sistem. Nilai impedansi sitem
bergantung pada frekuens sinyal yang diberikan. Sehingga dengan
memvariasikan frekuenss pada sinyal yang diberikan dapat diperoleh
impedans sistem sebagai fungsi frekuensi. Frekuensi pegukuran EIS sebaiknya
berada pada selang frekuensi antara (0.01 — 50000) Hz (Geladi, 2011). Adapun
cara untuk menghitung nilai kapasitans yakni menggunakan rumus (Li Haibo,
2010).
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c=|% @3
dengan:
) : frekuensi anguler pada sinyal potensial AC

Z"  : adalah komponen imajiner pada spectraimpedansi.
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BAB 3
METODOLOGI PENELITIAN

3.1 Tahapan Pendlitian
Penelitian ini secara umum akan diselesaikan dengan tahapan seperti
pada Gambar 3.1

\
pengujian

sistem
desalinasi

Pembuatan Pengujian

Pembuata
n sistem
desalinasi

Elektroda elektroda

~
pengujian

Optimasi
sistem

. . \
Optimasi

sistem
desalinasi

Gambar 3.1 Skema Tahapan Penelitian

3.2 Peralatan dan Bahan
3.2.1 Peralatan

Peralatan yang digunakan dalam penelitian ini antara lain ayakan,
timbangan digital, gelas ukur, beker glass, pipet, pompa air. Pengadukan bahan
dilakuakan diatas hot plate menggunakan  magnetic stirrer dan dicetak
menggunakan metode doctor balde menggunakan spatula. Pemanasan karbon
mengggunakan furnace (oven vakum).

Penguijian elektroda menggunakan SEM EDX Merk FEI tipe Inspect S25
untuk menguji morfologi elektroda, metode cyclic voltametry menggunakan alat
Autolab PG-Stat 302 Methrom untuk menguji nilai kapasitansi elektroda
Pengukuran dan Pengambilan data menggunakan sumber tegangan DC,
amperemeter dan voltmeter. Pengujian desalinasi meliputi  pengukuran nilai
konduktivitas dan salinitas air menggunakan aat ukur tipe Benchtop
pH/ORP/Conductivity/ TDS/Salinity Meter 86505.
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3.2.2Bahan

Dalam pembuaatan sisstem capacitive deionization komponen utamanya
adalah elektroda. Material pembuatan elektroda meliputi : karbon aktif dengan
mesh 140 pym (CV Mitra Usaha Mandiri) dari tempurung kelapa yang telah
dimodifikasi dengan nitric acid 65% , graphit sheet (Changyi Dongfeng
Materials) sebagai Current Colector, Polyvinyl Alcohol (Merk) sebagai binder,
Aguadest dan garam NaCl, KCI, MgCl produks LIPI untuk pembuatan larutan
uji (sampel).

3.3 Prosedur Kerja
Prosedur kerja dalam penelitian ini meliputi pembuatan elektroda,
pengujian elektroda, perancangan dan pembuatan sistem desalinasi capacitive

deonization, pengujian sistem desalinasi capacitive deonization.

3.3.1 Pembuatan Elektroda Capacitive Deionisation

Proses pembuatan elektroda pada penelitian ini meliputi proses
pembuatan karbon elektroda berbinder PVA dengan karbon aktif tanpa
modifikas dan karbon aktif modifikasi. Modifikas karbon aktif dilakukan dengan
tahapan seperti pada Gambar 3.2
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Preparasi Bahan

—

10 gr Karbon aktif 100 mL Nitric Acid 65%

\/

Distirer pada suhu 90 ° C selama 4jam

v

Dicuci dengan aquades dan difiltasi sampai PH =7

\ 4
Dikeringkan pada suhu 60°

\ 2
Karbon aktif modifikasi

Gambar 3.2 SkemaTahapan Modifikas Karbon Aktif

Karbon aktif biasa dan yang dimodifikas selanjutnya digunakan dalam
membuat elektroda berbinder PVA dengan tahapan sepeti pada Gambar 3.3

100mL aguades dipanaskan sampai suhu 100°C 1gr PVA

‘v

Distirer selama 1 jam

v
20 gr karbon aktif (biasa/ modifikasi), distirer 20 menit

4

dicetak diatas 10 grafit sheet dimensi 6 x 8 cm

y

Freezing thawing dengan cycle yang telah ditentukan

Gambar 3.3 Skema Tahapan Pembuatan Elektroda

Sebelum melalui proses freezing thawing eektroda didiamkan hingga
temperaturnya mencapai suhu ruang, lalu dimasukkan dalam freezer dengan suhu

-14°C selama 12 jam dan dicairkan dalam suhu ruang 12 jam Proses gelas
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elektroda yang telah dibuat menggunakan sistem freezing thawing dengan variasi

3cycle, 4 cycle dan 5 cycle (1 cycle = 12 jam freezing dan 12 jam thawing)

3.3.2 Pengujian Elektroda Capacitive Deionisation
Elektroda yang telah dibuat akan dilakukan beberapa pengujian yaitu
1.  Pengujian morfologi permukaan eektroda menggunakan alat
Scanning electron microscope (SEM EDX)
2. Pengujian sifat-sifat elektrokimianya untuk mengetahui nilai
resistansi dan kapasitans elektroda dengan menggunakan metode

cyclic voltametry dan Electrical |mpedance Spectroscopy (EIS).

3.3.3 Perancangan dan Pembuatan Sistem Desalinasi Capacitive Deonization

Cell CDI dalam Sistem Capacitive Deonization terdiri dari 5 pasang
elektoda yang disusun seperti Gambar 3.4 aliran air dari pompa masuk kedalam
cell lewat bagian bawah sebelah kanan, selanjutnya air mengalir dalam cell
betikutnya melalui bagian atas sebelah kiri, begitu seterusnya hingga air hasil
desalinas keluar dari cell.

———> Outlet

Acrilic

-

Spacer

Elektroda
Graphit

Inlet

Gambar 3.4 Susunan Cell Capacitive Deonization

Sistem Capacitive Deonization dalam desalinas air garam digambarkan
pada Gambar 3.5 yang meliputi wadah untuk menampung garam, pompa air untuk
mengalirkan air garam kedalam cell CDI yang telah dialiri tegangan DC. Larutan
garam dipompa dari tangki penampungan menuju cell CDI, setelah air keluar dari

cell diukur nilai konduktifitasnya. Nilai konduktifitas yang terukur direkam secara
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real time pada komputer dengan pengambilan data per detik, Selanjutnya air
ditampung dalam wadah.

Sumber >
Tegangan | |

>k
N

ot G Aquarium
arutan Garam water pump
180ps/cm

Larutan hasil Desalinasi

onductivity

Gambar 3.5 Sistem Desalinasi Capacitive Deonization

3.3.4 Pengujian Sistem Desalinasi Capacitive Deonization

Larutan garam 180uS/cm diuji nilai konduktifitas dan salinitasnya
sebelum dialirkan dalam sistem dengan kelgjuan 25 mL/menit pada tegangan 2
volt. Pengujian sistem desalinasi dilakukan dengan mengukur nilai konduktifitas
dan sdinitas larutan dengan menggunakan alat ukur tipe Benchtop
pH/ORP/Conductivity/ TDS/Salinity Meter 86505. Perubahan nilai  konduktifitas
dan kadar garam pada aliran keluaran menunjukkan perubahan jumlah ion
yang teradsorp pada elektroda Persentase pengurangan kadar garam NaCl
dari sampel setelah proses desalinasi dengan CDI dapat diketahui dengan
perhitungan menggunakan Persamaan (3.1) (Park et a., 2011):

%AGaram = "%"” x 100% (3.2)
Dengan:
of = konduktifitas awal (uS/cm)

op = konduktifitas akhir (uS/cm).

17



3.3.5 Membrane | on Exchange pada Capacitive Deionisation

Membrane ion exhchange ditambahkan pada kedua el ektroda pada sistem
ini, diharapkan dengan adanya Membrane ion exhchange co-ion (ion yang
sgjenis) akan di blok sehingga co-ion tidak dapat masuk kembali ke airan selain
itu selama proses desorpsi, dimana tegangan yang berlawanan diberikan pada
elektroda, counter ion (ion yang tdk sgenis) akan lebih banyak terlepas dari
elektroda. Pada proses desorbsi untuk sistem CDI tanpa membran, counter ion
dapat kembali teradsorp kembali pada elektroda yang berlawanan, namun
dengan adanya membran counter ion akan diblok masuk kembali pada
elektroda Sehingga dengan menambahan membran diharapkan akan
meningkatkan pengurangan kadar garam dalam sistem CDI.
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BAB 4
HASIL DAN PEMBAHASAN

4.1 Pembuatan Elektroda

Elektroda dibuat dengan perbandingan komposisi karbon aktif dan
PVA 20:1. Metode yang digunakan adalah freezing thawing disgikan dalam
Gambar 4.1

(a) () © (d)

(€
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@ (h)

Gambar 4.1 Tahapan Pembuatan Elektroda (a) Pemanasan 100mL air aquades
hingga suhu 100°C (b) Penimbangan PV A sebanyak 1 gr (c) Pencampuran PVA
dengan Aquades yang telah dipanaskan selama 1 jam (d) Penim bangan karbon
aktif sebanyak 20 gr (e) Pencampuran karbon aktif dan larutan PVA selama 20
menit (f) Pencetakan elektroda pada 10 lembar graphite sheet (g) Proses Freezing
selama 12 jam (h) Proses Thawing selama 12 jam

Gambar 4.2 Hasi| Fabrikas Elektroda Karbon

Fabrikasi elektroda dengan metode freezing thawing yang ditunjukkan
pada Gambar 4.2. Pada penelitian ini menggunakan karbon aktif dari tempurung
kelapa (CV. Mitra Usaha mandiri) sebagai bahan utama. binder berupa PVA
(Merck) dan pelarut berupa aquades. Karbon aktif dari tempurung kelapa dipilih
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karena mempunyai daya serap tinggi (Sembiring M.T, 2003). Binder PVAdipilih
karena PVA merupakan polimer yang bersifat hidrofilik sehingga mudah bersatu
dengan air dan karbon. Pembuatan elektroda dalam sistem CDI ini menggunakan
metode freezing thawing yang menggabungkan dua fase freezing (pengkristalan)
dan thawing (pencairan) masing- masing selama 12 jam dengan tujuan untuk
membuat elektroda menjadi kuat dan tidak larut dalam air (Vrana, 2009).
Penelitian dilakukan dengan membuat empat jenis elektroda dengan varias cycle
fase freezing dan thawing yaitu dalam 3, 4, 5 dan modif 4 cycle. Banyaknya cycle
berpengaruh terhadap pembentukan struktur pori dalam elektroda. Struktur pori
dalam elektroda mempengarui performa elektroda dalam proses desalinasi dalam
sistem CDI (Park et al., 2011) yang dapat ditunjukkan dari perbedaan nilai
kapasitans dan resistansi pada elektroda.

Modifikasi karbon aktif telah dilakukan menggunakan HNO; yang
bertujuan untuk meningkatkan efisiensi karbon aktif. HNO3; adalah asam oksidator
yang dapat menghilangkan pengotor pada karbon aktif, mengadsorb atom oksigen
sehingga membentuk gugus — gugus oksida pada permukaan karbon (Setyadhi and
dkk, 2005). Adapun proses modifikas karbon aktif ditunjukkan pada Gambar 4.3.

(@) () (©

21



(d) (e) U)

Gambar 4.3 Tahapan Modifikasi Karbon Aktif (a) menyiapkan 100ml HNOs (b)
penimbangan 10 gr karbon aktif (c) pencampuran larutan dengan karbon aktif
selama 4jam pada suhu 90°C (d) filtrasi karbon aktif dengan aquaddes hingga PH
normal (e) pengeringan karbon aktif dengan furnace pada suhu 60°C (f) karbon
aktif modifikas

Setelah dimodifikasi karbon aktif menjadi lebih halus secara struktur
jika dilihat kasat mata, namun untuk mengetahui ukuran pori perlu dilakukan uji
BET. Menurut penelitian yang dilakukan oleh Gocke dan Aktas pada tahun 2014
hasil pengujian BET karbon aktif yang dimodifikasi mempunytai ukuran pori
yang lebih kecil dari pada yang tidak dimodifikasi. Hal ini dimungkinkan karena
HNO; adalah asam oksidator kuat sehingga selain menghilangkan pengotor juga
merusak dinding karbon sehingga porus karbon menjadi lebih kecil (Gokce and

Aktas, 2014).

4.2 Pengujian Karbon Aktif

Karbon aktif yang digunakan sebagai bahan utama pembuatan
elektroda adalah karbon yang terbentuk dari aktifas kimia maupun fisika
bertujuan memperbanyak pori dan membuat porositas baru sehingga karbon aktif
mempunyai daya serap tinggi (Sembiring M.T, 2003). Kemampuan adsorpsi
karbon aktif tidak hanya ditentukan oleh struktur pori tetapi juga dipengaruhi oleh
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sifat kimia permukaannya. Sifat kimia permukaan karbon aktif dapat secara
selektif dimodifikasi dengan tujuan untuk lebih meningkatkan kapasitas adsorps
(Setyadhi and dkk, 2005). Hasil modifikasi karbon aktif dengan HNO; dapat
dilihat melalui uji FTIR yang ditampilkan pada Gambar 4.4. Uji FTIR prinsipnya
menggunakan radias gelombang inframerah yang berada pada rentang bilangan
gelombang (4000 — 400 cm™) dialirkan dalam sampel uji kemudian prosentase
transmisinya diukur. Apabila sampel yang diuji tidak menyerap radiasi pada suatu
panjang gelombang maka memiliki transmisi 100% dan sebaliknya apabila semua
radiasi diserap maka memiliki transmisi 0%. Apabila sampel yang diuji menyerap
radiasi infamerah, energi yang diserap meningkatkan amplitudo vibrasi atom-atom
yang saling berikatan sehingga menimbulkan puncak tiap lekukan panjang
gelombang, puncak yang timbul menandai adanya ikatan pada sampel yang
diuji(Maun, 2010)
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Gambar 4.4 Hasl Uji FTIR Karbon Aktif (KA = Karbon Aktif, KAM = Karbon
Aktif Modifikasi).

Pengujian FTIR bertujuan untuk mengetahui ikatan molekul (gugus
unsur) yang ada pada karbon aktif. Pengujian FTIR menunjukkan setelah
dimodifikasi adanya penambahan gugus eter (C-O) pada bilangan gelombang
1190, gugus karboksilat pada bilangan gelombang 1570 dan gugus karbonil C=0
pada bilangan gelombang 1713. Banyaknya penambahan gugus yang mengandung
oksigen dimungkinkan dapat meningkatkan daya serapan untuk meningkatkan
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nilai kapasitif secara elektrokimia (Huang et al., 2014). Berdasarkan penelitian
yang dilakukan oleh Gokce dan Atas pada tahun 2014 meningkatnya gugus
karboksilat dapat meningkatkan adsorbsi cairan metylen blue dan fenol karena
gugus karboksilat menambah Interaks elektrostatik pada permukaan karbon yang

menentukan peran dalam proses adsorpsi.

4.3 Pengujian Elektroda Karbon

Elektroda karbon dikatakan baik jika memiliki luas spesifik yang dapat
menyerap ion dalam jumlah yang besar (Porada et al., 2013) serta memiliki nilai
kapasitans yang tinggi. Luas spesifik bergantung pada struktur pori yang dapat
memudahkan ion bergerak keluar masuk pori elektroda. Struktur pori elektroda
yang terbentuk saat proses freezing thawing dapat dilihat menggunakan uji SEM-
EDX. Untuk mengetahui nilai spesifik kapasitans dapat dilakukan dengan uji
el ektrokimia menggunakan metode cyclic voltametri (CV) dan EIS.

4.3.1 AnalisisMorfologi Elektroda

Pengujian morfologi elektroda dilakukan degan tujuan agar dapat melihat
struktur pori yang terbentuk pada permukaan elektroda setelah proses freezing
thawing dijalankan. Salah satu metode pengujian morfologi elektroda adalah
mengggunkan SEM-EDX. Pengujian dengan metode ini dapat memberikan
informasi mengenal  struktur porositas dan bahan penyusun pada elektroda.
Morfologi permukaan elektroda dengan binder PVA dipengarui oleh kondisi
karbon dan jumlah cycle pada proses freezing thawing. Gambar 4.3 menunjukkan
struktur permukaan karbon dengan variasi 3, 4 5 dan modif 4 cycle. Seluruh
permukaan elektroda membentuk porositas diantara kristal pelarut ketika proses
freezing thawing dijalankan. Pada Gambar 4.5(a) dapat dilihat elektroda dengan
variasi 3 cycle memiliki jumlah pori yang lebih sedikit dibandingkan dengan
elektroda dengan variasi 4 dan 5 cycle yang ditunjukkan pada Gambar 4.3(b) dan
4.3(c). Pada elektroda dengan variasi 4 cycle terbentuk pori yang cukup merata
dengan luas yang relatif sama sedangkan pada elektroda dengan varias 5 cycle

pori yang terbentuk cukup luas tapi tidak merata pada seluruh bagian elektroda.
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Hal ini menunjukkan bahwa proses gelasi terjadi dengan baik pada elektroda
dengan varias 4 cycle.

ClIT= 311k B

Bgna 4= BEL Flzhuz = bon B
WC= il mr MWwi= 511K P Saypie |C = dcol nes

Gambar 4.5 Hasil Uji SEM Elektroda Karbon (@) 3cycle (b) 4 cycle (c) 5cycle (d)
Modif 4 cycle

Proses gelas yang berlangsung dalam sistem freezing thawing bertujuan
untuk membentuk elektroda yang kuat dan tidak larut dalam air. Pada proses
freezing pelarut akan membeku membentuk Kristal disepanjang mikrofasa zat
terlarut karbon dan PVA yang tidak beku, karena konsentrasi cairan menjadi
sangat kecil maka konsentrasi gel meningkat memicu terjadinya pembentukan gel.
Saat membeku, kristal pelarut berkembang hingga menyentuh bagian terluar
kristal yang lain, sehingga setelah pencairan sistem interkoneks dari porus
muncul di dalam gel. Gelasi dapat terjadi pada setiap fasa dari proses pembekuan
— pencairan (freeze-thawing). Saat mencair tegangan permukaan di antara pelarut

cair dan fasa gel menyebabkan pori-pori kasar karbon tersusun. Konversi antara
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cryogel spongy (bentuk seperti sepon) dan non-spongy bergantung pada rezim
pembekuan serta konsentrasi dan komposis zat terlarut (Vrana, 2009).

Gambar 4.5 (d) mewakili morfologi el ektroda dengan bahan dasar karbon
aktif yang telah dimodifikasi. Terlihat dalam gambar elektroda memiliki banyak
porositas tetapi ukuran porositas relatif kecil tidak seluas elektroda dengn variasi 4
cycle. hal ini dimungkinkan karena setelah modifikasi porus karbon menjadi lebih
kecil sama dengan penelitian yang dilakukan oleh Huang et a pada tahun 2014
dimana modifikasi karbon aktif dengan HNO; mendapatkan hasil ukuran porus
lebih kecil dari pada karbon aktif tanpa modifikasi, sehingga pada saat proses
freezing thawing pada pembuatan elektroda porus yang terbentuk tidak maksimal.

76.24 Unsur Penyusun Elektroda
76.21 77.13
71.33
m 3cycle
m 4cycle
21.01 27.74 5cycle
2154 o
21716 m M 4 Cycle
039 035093 067 023 0.58
0.46 0.40.39 0.37 0.730.71 0.260.23 0.210.14
1 1 1 1 1 1 1 1
C 0] Na Si K Ca Fe

Gambar 4.6 Komposisi elektroda karbon dengan variasi 3, 4, 5 dan modif 4 cycle

Komposis elektroda dapat diketahui melalui pengujian EDX yang
ditunjukkan pada Gambar 4.6. Hasil pengujian komposisi elektroda tidak
mengalami perubahan yang cukup banyak untuk elektroda dengan bahan dasar
karbon aktif tanpa modifikasi dengan varias cycle, hal ini menunjukkan bahwa
varias cycle tidak mempengarui komposisi elektroda karbon. Namun setelah
dilakukan modifikasi dengan HNO; komposis oksigen dalam elektroda
meningkat sebesar 25% selain itu komposisi elektroda hanya ada karbon dan

silika. Hal ini menunjukkan bahwa modifikasi karbon aktif berfungs untuk
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menghilangkan pengotor dan meningkatkan oksigen dalam elektroda. Menurut
Huang pada tahun 2014 meningkatnya oksigen dimungkinkan dapat
meningkatkan daya serap dan kapasitans secara elektrokimia (Huang et al.,
2014).

4.3.2 Analisis Elektrokimia
4.3.2.1 Pengujian Cyclic Voltametri (CV)

Pengujian elektrokimia menggunakan metode voltametri siklik bertujuan
untuk mengetahui nilai spesifik kapasitans yang dimiliki elektroda. Nilai spesifik
kapasitans yang terukur menunjukkan kemampuan elektroda untuk menarik ion
garam yang melalui elektroda. Pengujian votametri siklik menggunakan sel
elektrokimia yang terdiri dari tiga elektroda yaitu elektroda kerja, elektroda
pembanding dan elektroda bantu. Elektroda kerja adalah elektroda yang menjadi
tempat reaks oksidasi dan reduksi. Elektroda pembanding adalah elektroda yang
potensilanya dibuat tetap sehingga dapat digunakan sebagai pembanding el ektroda
pembanding yang terbuat dari bahan inert seperti Ag/AgCI, sedangkan elektroda
bantu adalah elektroda yang digunakan untuk membantu transfer elektron
sehingga arus dapat dilewatkan melalui sal.

Adapun hasil voltametri dapat ditunjukkan pada Gambar 4.7. Pengukuran
CV ini dilakukan dengan memberikan potensial tertentu pada sel elektrokimia
yang diuji, dari potensial tinggi ke rendah dan kembali lagi ke tinggi. Pada saat
potensial diterapkan pada elektroda, reaktan akan bergerak menuju antar muka
elektroda kerja sehingga mengalami oksidas dengan menerima elektron dari
elektrolit. Ketika potensial dibalik dengan arah sebaliknya, hasil reaksi akan
bergerak menjauhi elektroda sehingga mengalami  proses reduksi dengan
melepaskan electron (Tyas, 2014). Perpindahan elektron secara siklik ini
menyebabkan kenaikan arus sampai pada nilai tertentu kemudian turun
kembali sesuai dengan potensid yang diberikan. Perubahan arus ini yang
terukur dalam voltammogram dalam fungsi potensial. Pengujian dilakukan pada
range tegangan -0.5 sampai 0.5 V dengan larutan elektrolit KCI 0.5 M yang
disapukan kepada el ektroda dengan scanrate 10 mV/s dalam 10 siklus.
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Gambar 4.7 Hasil Uji Voltametry Cyclic

Pengujian elektroda dilakukan dalam 10 siklus bertuyjuan untuk
mendapatkan nilai arus reduksi dan oksidasi ketika elektroda dalam kondis stabil
yang ditandai dengan selisih perubahan kapasitasnsi antara siklus disekitarnya
tidak berubah jauh (Jia and Zou, 20124). Dari hasil yang terlihat pada Gambar 4.7
terlihat nilai spesifik kapasitans elektroda dapat dihitung menggunakan
Persamaan (2.1) dibagai dengan massa elektroda uji didapatkan nilai padatipe 3,
4 dan 5 cycle berturut turut yaitu 3.06, 9.10 dan 0.52 F/g serta 2.45 F/g untuk tipe
modif 4 cycle pada siklus ke-10 . Nilai kapasitans terbesar adalah 9.10 F/g yang
dimiliki oleh elektroda 4 cycle, hal ini dikarenakan bentuk voltamogram elektroda
4 cycle menunjukkan selisih arus reduksi dan oksidas lebih besar dari pada
elektroda yang lain, idealnya bentuk kuva voltamogram untuk elektoda berbentuk
persegi panjang (Nadakatti et al., 2011), yang menunjukkan arus reduksi dan
oksidas jelas dan stabil. Semakin besar nilai kapasitansi yang dimiliki elektroda
maka semakin besar kemampuan elektroda untuk mengurangi kadar garam karena
ion — ion garam lebih mudah tertarik dan tertahan pada permukaan elektroda.
Hasil pengujian siklik voltametri menunjukkan bahwa elektroda dengan tipe
modif 4 cycle memiliki performa yang kurang baik yang ditandai dengan kecilnya
nilai kapasitansi yaitu sebesar 2.45 F/g dibandingkan dengan elektroda 4 cycle.
Hal ini menunjukkan saat potensial diterapkan pada elektroda perpindahan
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electron secara siklik tidak berlangsung dengan baik karena dimungkinkan pori
elektroda yang terbentuk relatif kecil dan sedikit sehingga menutupi jalannya
transfer electron menuju elektroda saat proses reduks maupun oksidas
dijalankan(Tyas, 2014).

4.3.2.2 Pengujian Electrical Impedance Spectroscophy (EIS)

Pengujian dengan sistem EIS bertujuan untuk mengetahui nilai besaran
listrik seperti kapasitansi, resistansi dan induktasi. Pada prinsipnya pengukuran
EIS adalah dengan memberikan sinyal sinusoidal dengan amplitude rendah pada
sistem lalu respon berupa arus maupun tegangan diukur dari sistem yang
dievaluas sehingga didapatkan nilai impedans sistem. Nilai impedansi sitem
bergantung pada frekuensi sinyal yang diberikan. Sehingga dengan memfarias
frekuens pada sinya yang diberikan dapat diperoleh impedans sistem
sebagal fungs frekuensi. Frekuensi pegukuran EIS sebaiknya berada pada selang
frekuensi antara (0.01 —50000) Hz (Gileadi, 2011).

Karena hasil CV terbaik adalah pada elektroda dengan variasi 4 cycle
maka pengujian EIS dilakukan pada elektroda dengan variasi 4 cycle dengan
amplitudo yang digunakan dari puncak ke puncak sebesar 10 mV pada rentang
frekuensi 0.01- 100.000 Hz.
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Gambar 4.8 Hasil Uji Electrical Impedance Spectroscophy
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Dari Gambar 4.8 dapat dilihat bahwa nilai spesifik kapasitans terbesar
yang terukur sebesar 13,.5 F/g pada frekuensi 0.01 Hz. Nilai spesifik kapasitasns
menurun seiring dengan bertambahnya frekuensi dan konstan pada frekuens
tinggi, hal ini dikarenakan saat frekuensi rendah diterapkan maka transfer electron
tidak terganggu oleh frekuensi. Saat pengujian EIS akan muncul rangkaian
ekivalen yang dicocokan dengan kurva nyquist hasil pengukuran seperti yang
ditunjukkan oleh Gambar 4.8. Rangkaian ekivalen berupa rangkaian sederhana
dimana tahanan larutan Rs disusun secara seri dengan tahanan transfer muatan Rct
yang diparalel dengan kapasitor Cdl. Rangkaian listrik ekivalen tersebut
menggambarkan keadaan listrik elektroda pada saat direndam dalam larutan
elektrolit. Nilai kapasitans terukur karena adanya pengkutupan permukaan
elektroda dan orientasi larutan menunjukkan bahwa rangkaian bersifat dominan

kapasitif. Rangkaian ekivalen menunjukkan nilai kapasitansi sebesar 97.2 mMho.

4.4 Perancangan dan Pembuatan Sistem Desalinasi

Elektroda penyusun sistem CDI terdiri dari 10 elektroda yang dibentuk
menjadi lima cell CDI. Setiap satu cell CDI yang ditunjukkan pada Gambar 4.8
terdiri dari acrylic sebagai pemisah antar cell dan pelindung cell , graphite sheet
yang berfungsi sebagai current collector yang memiliki ketebalan 0.3mm,
elektroda karbon sebagal tempat adsorbsi dan desorbsi, spacer yang berfungs
sebagai pemisah elektroda.

\
Gambar 4.9 (a) Penyusunan Cell CDI (b) 4 Cell CDI yang telah dibuat
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Sistem desalinasi berbasis CDI ditampilkan pada Gambar 4.9 terdiri dari
cell CDI, bak penampung larutan, pompa air yang berfungsi mengalirkan larutan
kedalam elektroda, power supply yang berfungsi untuk memberikan tegangan
pada elektroda sehingga elektroda mampu menarik ion garam, konduktivitas
meter yang berfungsi untuk mengukur nilai konduktifitas larutan yang diuji, dan
komputer yang digunakan untuk merekam nilai konduktifitas yang terukur selama

proses desalinasi berlangsung secarareal time.

Cell CDI

Power Supplay

Probe sensor
konduktifitimeter

Gambar 4.10 Penyusunan Sistem CDI

4.5 Pengujian Sistem CDI

Pengujian sistem CDI dilakukan dengan mengalirkan larutan garam
dengan kecepatan 25 mL/menit pada cell CDI yang telah diberi tegangan 2V.
Pada penelitian ini tidak dilakukan variasi kecepatan dan tegangan. Tegangan 2V
dipilih karena Menurut penelitian yang dilakukan oleh Huang pada tahun 2014
elektroda mampu bekerja maksimum dalam tegangan 0.5 — 2V dan pada tegangan
2V menunjukkan pengurangan kadar garam maksimum. Proses desainas
berlangsung selama 6 jam dengan 3 siklus adsorbsi dan desorbsi masing-masing 1
jam. Selama proses adsorbsi elektroda akan menarik ion garam yang ditandai

dengan berkurangnya nilai konduktifitas yang terukur pada sampel larutan yang
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telah dialirkan dalam cell CDI. Selanjutnya proses desorbs adalah pelepasan ion
garam kembali menuju aliran yang ditandai dengan bertambahnya nilai
konduktifitas yang terukur pada sampel larutan. Hasil pengukuran nilai
konduktifitas selama proses adsorbsi dan desorbs direkam secara real time pada
komputer. Proses adsorbsi dan desorbsi larutan NaCl yang mempunyai nilai awal
180 ps/cm ditunjukkan oleh Gambar 4.11. Pengurangan Nilai konduktifitas
larutan NaCl dalam setiap siklus tidak sama, pengurangan terbesar terjadi pada
siklus ke-2 yaitu 49.16% untuk elektroda tipe 3 cycle, pada siklus ke-3 yaitu
54.3% untuk elektroda tipe 4 cycle dan pada sklus ke-3 yaitu 41.38% untuk
elektroda tipe 5 cycle. Hal ini menunjukkan bahwa performa terbaik ada pada
elektroda 4 cycle karena mampu mengurangi kadar garam lebih banyak daripada
elektroda yang lain.

220 dadsorbsi

e e
desorbsi

Konduktifitas (us/cm)

o 1 2 3 4 5 6
waktu (jam)
3cycle—— 4 cycle— 5cycle

Gambar 4.11 Hasll Desadlinasi Larutan Garam NaCl

Pada Gambar 4.11 pada elektroda tipe 3 dan 5 cycle terlihat proses
desalinas terbaik ada pada siklus kedua dan ketiga, pada siklus pertama elektroda
tidak mampu mengurangi kadar garam dengan maksimal, hal ini diyakini

32



dikarenakan pada siklus pertamatidak seluruh bagian el ektroda terbasahi sehingga
proses adsorbsi tidak merata pada seluruh bagian elektroda. Proses desalinasi
pada elektroda 4 cycle berlangsung relatif stabil dari siklus pertama hingga siklus
ketiga. Kestabilan ditandai dengan pengurangan kadar garam saat adsorbsi dan
proses desorbsi berlangsung relatif sama yaitu sekitar 54.3% dalam tiga siklus.
Kestabilan elekroda menunjukkan bahwa performa elektroda dengan tipe 4 cycle
cukup baik sehingga dapat digunakan berulang- ulang dalam waktu yang lama (Jia
and Zou, 2012b)

Pada elektroda 4 cycle pada saat proses adsorbsi diterapkan selama satu
jam, pengurangan kadar garam berlangsung kurang dari satu jam yang ditandai
dengan turunnya nilai konduktifitas yang terukur dan naik lagi sebelum satu jam.
Hal ini menunjukkan bahwa gaya elektrostatik antara ion Na' dengan elektroda
negatif dan ion CI” dengan elektroda positif berlangsung dengan baik sehingga
elektroda memliki respon yang cepat dalam mengurangi kadar garam. Namun
proses desorbsi berlangsung lebih lama dari pada adsorbsi hal ini dimungkinkan
karena ketika proses desorbsi diterapkan yaitu dengan memberikan tegangan O V
elektroda masih menyimpan muatan.sisa tegangan yang diberikan saat adsorbsi,
maka ketika proses desorbsi diterapkan masih banyak ion yang menempel pada
permukaan elekroda dalam kurun waktu tertentu hingga elektroda kehilangan
muatan ion mengalir kembali menuju aliran. Untuk mengatasi hal ini menurut
(Porada et a., 2013) proses desorbsi dapat dilakukan dengan membalik polaritas
agar tidak ada sisa muatan dan proses desorbsi dapat berlangsung dengan cepat.
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Gambar 4.12 Hasl| Desdlinasi Larutan Garam MgCl

Proses adsorbsi dan desorbsi larutan MgCl yang mempunyai nilai awal
180 ps/cm ditunjukkan oleh Gambar 4.12. Pengurangan kadar garam pada pada
larutan MgCl tidak sama dalam setiap siklus. Pengurangan terbesar terjadi pada
siklus ke-2 yaitu 40.41% untuk elektroda tipe 3 cycle, pada siklus ke-2 yaitu
54.47% untuk elektroda tipe 4 cycle dan pada siklus ke-2 yaitu 38.73% untuk
elektroda tipe 5 cycle. Proses adsorbsi dan desorbsi pada elektroda tipe 3 cycle
untuk siklus pertama pengurangan kadar garam tidak maksimal, hal ini
dimungkinkan karena masih ada sisa garam pada saat desalinasi sebelumnya.
Sedangkan pada siklus kedua proses adsorbsi menghasilkan nilai yang lebih baik
daripada siklus lainnya, namun proses desorbsi tidak berlangsung dengan stabil
sama pada saat adsorbs pada siklus ketiga. Hal ini dapat disimpulkan bahwa
elektrodatipe 3 cycle tidak baik digunakan dalam jangka waktu yang lama karena
tidak memiliki kestabilan yang baik.

Pada elektroda tipe 5 cycle penurunan kadar garam terbaik ditunjukkan
pada cycle pertama dan kedua yaitu sebesar 38.73%, namun pada cycle ketiga
performa elektroda menurun. Hal ini disebabkan karena pada siklus sebelumnya

proses desorbsi tidak berlangsung dengan sempurna sehingga masih terdapat sisa
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garam dari proses adsorbs pada siklus sebelumya. Elektroda tipe 4 cycle
menunjukkan proses desorbsi dan adsorbs yang relatif stabil dalam 3 siklus
dengan mengurangi kadar garam sebesar 53.4%.
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Gambar 4.13 Hasil Desdlinasi Larutan Garam KCI

Proses adsorbsi dan desorbsi larutan KCI yang mempunyai nilai awal
180 ps/cm ditunjukkan oleh Gambar 4.12. Pengurangan kadar garam pada pada
larutan KCI tidak sama dalam setiap siklus. Pengurangan terbesar terjadi pada
siklus ke-3 yaitu 56.4% untuk elektroda tipe 3 cycle, pada siklus ke-1 yaitu 64.1%
untuk elektroda tipe 4 cycle dan pada siklus ke-3 yaitu 61.4% untuk elektroda tipe
5 cycle. Elektroda tipe 3 dan 5 cycle tidak memiliki kestabilan yang baik, hal ini
ditandai dengan proses adsorbsi dan desorbsi tidak berlangsung dengan baik
dalam setiap siklus yang diterapkan. Hal ini dimungkinkan karena masih ada
garam lain sisa proses desalinas sebelumnya sehingga mengakibakan performa
elektroda menjadi menurun. Untuk elektroda 4 cycle Jika dilihat dari Gambar 4.12
saat proses adsorbsi dan desorbsi pada setiap siklus menunjukkan hasil yang
berbeda. Hasi| terbaik ditunjukkan pada saat siklus 1 dengan pengurangan kadar
garam sebesar 64,1%. Untuk siklus ke 2 dan ke 3 performa elektroda menurun

tetapi stabil pada kondisi yang sama. Bentuk grafik ini sama dengan penelitian
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yang dilakukan oleh Li Min Chang pada tahun 2011 grafik hasil adsorbsi dan
desorbsi elektroda menggunakan TiO, menunjukkan penyerapan ion terbaik pada
siklus 1 dan menurun pada siklus berikutnya tetapi stabil dalam siklus ke-2
sampai ke-4. Hal ini disebabkan karena proses desorbsi pada siklus 1 tidak
berlangsung dengan baik (Chang et al., 2011), sehingga masih ada garam tersisa
pada permukaan elektroda yang menyebabkan pada siklus berikutnya performa
elektroda menurun.
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Gambar 4.14 Hasi| Desdlinasi Elektroda 4 Cylce

Proses desalinasi dilakuka dengan menggunakan 3 sample larutan garam
yaitu NaCl, KCI dan MgCl yang memiliki nilai konduktifitas awal 180 ps/cm. dari
hasi| penelitian elektroda tipe 4 cycle memiliki performa yang paling baik dalam
mengurangi kadar garam. Namun pengurangan kadar garam masing — masing
larutan tidak sama walaupun nilai konduktifitas awa larutan sama. Hal ini
dikarenakan setiap larutan memiliki  karakteristik yang berbeda-beda
Pengurangan garam terbesar adalah KCl yaitu sebesar 64.1 %, berikutnya NaCl
yaitu sebesar 54.4%. Dan berikutnya adalah MgCl yaitu sebesar 53.4%. Penyusun
garam adalah unsur alkali golongan IA dan 1A yang berikatan dengan unsul Cl.
Na merupakan unsur alkali golongan 1A dengan nomor atom 11. unsur Mg adalah
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golongan 1A yang memiliki nomor atom 12 letaknya disebelah kanan Na dan
unsur K adalah golongan IA yang memiliki nilai atom 19 terletak dibawah Na
pada tabel periodik. Berdasarkan urutan tabel periodik unsur semakin kekanan
jari- jari (r) atom semakin kecil dan kebawah memiliki jari Jari semakin besar.
Dalam hal ini berarti gaya elektrostatis ion Mg®* yang memiliki jari- jari paling
kecil jika dibandingkan dengan ion Na“ dan K" memiliki nilai terbesar karena
gaya elektrostatis berbanding terbalik dengan jari- jari ion. Gaya elektrostatik
berikatan dengan kemampuan menarik sejumlah molekul H>O (n). semakin besar
gaya elektrostatik maka semakin banyak molekul yang H,O yang terikat. ion
dikatakan mengalami hidrasi ketika berikatan dengan molekul H,O. Kation dan
anion terhidras secara berbeda bergantung pada orientasi molekul air yang
berbeda-beda di dalam kulit hidrasi. lon akan dikelilingi lapisan yang berupa
interaks ion dengan dipol H,O. kation dan anion dengan jari- jari mereka (r)
yang terhidrasi akan membentuk suatu lapisan hydrasi (hydration shell) yang
menahan bergabungnya ion —ion menjadi molekul lagi (Marcus, 1994).

Tabel 4.1 Tabel Jari —jari ion dan hydration shell

Ahdy  Pengurangan

Jenis (H) kadar garam
lon *r(pm) *Ar(pm) *n Kj/mol (%)
Mg2+ 72 227 16 1945 53.4
Na+ 102 116 35 415 54.4
K+ 138 74 2.6 330 64.1

*(Marcus, 1994)

Jari-jari hydration shell (Ar) berkaiatan ditunjukkan pada tabel 4.1.
terlihat bahwa setiap ion memiliki jari- jari hidrasi dan jumlah molekul air yang
mengelilinginya, bergantung pada ukuran ion itu sendiri. Pada tabel tersebut juga
ditunjukkan energy hidrasi dari masing- masing ion. Semakin besar energy
hydrasi suatu ion maka semakin kuat interaksi yang terjadi antaraion dan molekul
air maka medan listrik diantara elektroda semakin sulit untuk melemahkan
interaksi tersebut. Karena ion Mg®" memiliki jari- jari terkecil maka memiliki
gaya elektrostatik terbesar sehingga memiliki jari- jari hydration shell terbesar
berikutnya Na™ dan K* yang ditunjukkan pada tabel 4.1 maka medan listrik
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diantara elektroda sukar memecah hydration shell dan menarik ion Mg?* menuju
elektroda yang berlawanan muatan. Sedangkan hydration shell ion K™ memiliki
jari-jari hydration shell lebih kecil sehingga medan listrik diantara elektroda
mudah untuk memecah hydration shell ion K* dan menarik ion K* menuju
elektroda negatif. Sehingga hasil pengurangan kadar garam KCI lebih banyak
dibandingkan garam NaCl dan MgCl.

Penelitian selanjunya adalah membandingkan performa elektroda tipe 4
cycle dengan elektroda dari bahan dasar karbon aktif modifikasi yang melalui
proses freezing thawing selama 4 cycle selanjutnya elektroda ini disebut tipe
modif 4 cycle. Hasil desalinasi ditunjukkan oleh Gambar 4.14
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Gambar 4.15 Hasl| Desdlinasi Elektroda 4 dan modif 4 cycle

Elektroda tipe modif 4 cycle menunjukkan pengurangan garam yang
tidak sama pada setiap siklus. Pada siklus pertama dan ketiga penguran kadar
garam tidak berlangsung maksimal, Pengurangan kadar garam terbaik pada siklus
ke-2 yaitu sebesar 51,9%. Namun hasil ini tidak sebaik elektroda tipe 4 cycle yang
mampu mengurangi kadar garam sebesar 54.4% pada siklus ke-3. Selain itu
terlihat dari grafik dalam proses adsorbsi, penyerapan garam relatif sedikit namun
saat desorbsi konduktifitas mengalami kenaikan yang tidak sebanding dengan
proses adsorbsinya. Hal ini dikarenakan ketika proses desorbsi kemungkinan

elektroda mengalami kerusakan yang ditandai dengan berubahnya warna larutan



menjadi berwarna kuning saat proses desalinasi. Kerusakan ini dimungkinkan saat
proses cryogelas dijalankan komponen PVA tidak mampu merekatkan karbon
dengan baik karena struktur karbon yang sangat halus.

Penelitian yang dilakukan Huang pada tahun 2014 menyebutkan bahwa
karbon aktif yang telah dimodifikasi dengan HNO3 dapat meningkatkan desalinasi
hingga 15% karena bertambahnya gugus oksigen yang dimungkinkan menambah
kereaktifan karbon aktif dalam mengadsorb ion yang melewati ruang diantara
elektroda. Hasil yang tidak sama ditunjukkan dalam penelitian ini, performa
elektroda menggunakan karbon aktif modifikasi tidak lebih baik dari pada
elektroda yang menggunakan karbon aktif tanpa modifikas. Hasil uji FTIR
menunjukkan setelah dimodifikasi ada penambahan gugus yang mengandung
oksigen serta pada uji EDX jumlah oksigen meningkat 25% yang diharapkan
mampu menambah kemapuan elektroda dalam mengadsorb ion garam. Namun
bentuk karbon aktif setelah dimodifikas menjadi lebih halus jika dilihat secara
kasat mata serta hasil SEM menunjukkan ukuran pori pada elektroda modif Iebih
kecil sehingga dimungkinkan tidak dapat menahan ion yang teradsorb pada
permuakaan elektroda saat proses adsorbs dijalankan. Kecilnya ukuran porus
pada elektroda dimungkinkan proses freezing thawing tidak berlangsung dengan
baik pada saat pembuatan elektroda. Saat membeku zat pelarut membeku disekitar
zat terlarut, gel pva yang terbentuk tidak dapat menyusun karbon dengan baik
karena ukuran karbon relatif kecil sehigga porus karbon tidak terbentuk dengan
sempurna. Menurut pendlitian yang dilakukan oleh Gocke and Atlas pada tahun
2014 HNO3 merupakan oksidator kuat yang dapat menghilangkan pengotor dalam
karbon aktif serta dapat merusak diding karbon sehingga porus karbon menjadi
rusak dan berukuran kecil. Hasil pengujian dengn CV juga menunjukan nilai
kapasitans elektroda juga lebih kecil jika dibandingkan dengan elektroda tipe 3
dan 4 cycle. Dari pendlitian ini dapat disimpulkan bahwa pengaruh porositas dan
kapasitans elektroda lebih berpengaruh terhadap efisiensi proses desalinas air
garam daripada penambahan gugus oksigen pada karbon aktif hasil modifikasi.
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4.6 Penambahan M embrane | on Exchange

Penambahan membrane ion exchange bertujuan untuk memperbesar
efiensi penyerapan ion garam. Pada penggunaan membrane ion exchange kation
atau ion bermuatan positif akan bergerak menembus membran penukar kation
karena adanya gugus fungs negatif di dalam membran. Sedangkan anion dalam
larutan elektrolit akan tertolak oleh membran penukar kation karena memiliki
muatan yang sama dengan gugus fungsi negatif yang dimiliki oleh membran
penukar kation dan sebaliknya (Sutrisna, 2002), counter-ion (ion yang tidak
sgenis dengan elektroda) akan terperangkap dalam daerah makroporus dan
membrane (Porada et al., 2013).sehingga diharapkan proses adsorbs garam
menjadi lebih banyak. Penggunaan membrane ion exchange pada elektroda
dengan varias 4 cycle menghasilkan pengurangan kadar garam sebesar 66.36%
pada siklus ke-3.
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Gambar 4.16 Hasil Desalinasi Larutan Garam NaCl dengan Varias Penggunaan
Membran

penelitian yang dilakukan oleh Kim dan Choi pada tahun 2009
menunjukkan penggunaan membran dapat mengurangi kadar garam lebih banyak
daripada tanpa membrane. Hasil yang sama pada penelitian ini sistem yang

menggunakan membrane ion exchange berhasil mengurangi kadar garam lebih



baik yaitu 12% lebih banyak daripada tanpa menggunakan membrane, namun
hasil penambahan membran perlu dipelajari lebih lanjut agar mendapatkan hasil
yang lebih maksimal.

4.7 Penambahan Jumlah Cell CDI

Pada penelitian sebelumnya hasil terbaik ditunjukkan oleh elektroda tipe
4 cycle dengan menghasilkan pengurangan kadar garam sebesar 54.3%.
Berikutnya dilakukan penelitian untuk menambah optimas CDI dengan
menambah jumlah pasang elektroda untuk mengurangi kadar garam yang lebih
tinggi. Penambahan cell CDI dilakukan cara membuat 1 cell CDI dengan jumlah
elektroda 10 pasang cell tipe 4 cycle. Pengurangan kadar garam dilakukan dengan
membuat larutan awal 320 pus‘cm. Hasil desadlinasi yang ditampilkan dalam
Gambar 4.17 menunjukkan sistem CDI yang menggunakan 10 pasang cell tipe 4

cycle mengalami pengurangan kadar garam sebesar 73.5 % pada siklus ke-3.
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Gambar 4.17 Hasll Desalinasi Larutan Garam NaCl 10 Cell CDI

Jika dibandingkan hasil pengurangan kadar garam dengan 5 cell CDI
yang memiliki pengurangan kadar garam 54.3% elektroda dengan 10 cell CDI
memiliki efisens lebih baik dengan pengurangan kadar garam 73.5%. Hal ini
menunjukkan bahwa untuk kadar garam yang lebih tinggi dapat digunakan jumlah
pasang el ektroda yang lebih banyak.
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“Halaman ini sengaja dikosongkan”

42



LAMPIRAN

Lampiran1l DataFT-IR Karbon Aktif Murni

no Peak intensity | Corr inte | Base(H) | Base(L) area Corr.Are
1 | 460.96 | 81.1898 1.5369 464.81 399.24 2.9716 0.0843
2 |.1064.63 | 29.1605 0.3159 1068.49 588.25 164.486 1.5636
3 | 1566.09 | 22.7596 0.048 1571.88 1560.3 7.4337 0.005

Lampiran 2 Data FT-IR Karbon Aktif Modifikasi

no Peak intensity | Corr inte | Base(H) | Base(L) area Corr.Are
1 | 46481 | 72.6242 1.6145 468.67 399.24 7.0186 2.2164
2 | 1097.42 | 25.0553 2.203 1122.49 491.81 | 213.9488 1.8529
3 | 1566.09 | 24.6483 0.4923 131343 | 117457 | 81.1979 0.8277
4. | 1569.95 | 22.9454 4.8288 1652.88 | 1392.51 152.89 9.404

5 | 1722.67 | 25.0017 1.8196 1764.75 | 1652.88 | 65.6235 1.7283

Lampiran 3 Data SEM-EDX Elektroda Tipe 3 Cycle
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Lampiran 8 Data CV Elektroda Karbon Tipe 4 Cycle Sweep Ratel0 mV/s
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Lampiran 9 Data CV Elektroda Karbon Tipe 5 Cycle Sweep Ratel0 mV/s

WECTE Curment (A)

LELER

o

&poaz

B0

- 1 {3 1 = PP -~ il Sl - 1 1 I

=5 o ] 01 01 L) el 2 03 D4 oS



o D500
il ~ o
g : -
oL
ARFARTARTAnFan

¥ o ’h"lﬁlﬂf s .u,yg‘*‘ ‘u
. - f‘gxfh ;;&?

&,

PRGN

R
X

]
1




Lampiran 12 Set Up Alat Pengambilan data CV dan EIS

N7 T )

a. Tanpa Menggunakan Mebran b. Dengan Menggunakan Membran

ol e

Lampiran 14 Cell CDI

a Susunan Cell CDI Menggunakan Mebran b. Susunan Cell CDI 10 Pasang
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