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Water scarcity is the main issues in Indonesia especially for coastal areas. As a
consequence, the water has high salinity of >50.000 ppm salt concentration where an
appropriate treatment is necessary before consumed. In this case, desalination process
could be carried out using inorganic silica membranes. However, during the process the
pore of silica membranes were collapsed due to the directly contact of pores to water
molecules for a long term performance. Thereby, in this work the innovation of
membrane fabrication using carbon templated in silica matrices has been successfully
fabricated. Literally, the carbon templates could be improving the membrane hydro-
stability. The interlayer-free silica-pectin membrane was fabricated using TEOS as silica
precursor and carbon templated from pectin apple. All membranes waere calcined in
variance temperature of 300 and 400°C via Rapid Thermal Processing (RTP). The FTIR
results show some functionalization of siloxane, silanol and a new bond of silica-carbon.
Whereas, the SEM images show the membrane morphology that the membrane not
dense and crack-free with thin film's thickness of ~ 1 pm. An excellent condition of
interlayer-free silica-pectin membrane was obtained at pectin concentration of 2.5 %wrt.
(300°C) and 0.5 %wt. (400°C) with highest functionalization of siloxane and silica-
carbon bonds. The existence of silica-carbon bonds were capable to enhancing the
membrane hydro-stability. In addition, the carbon chains were contributed to form a
smaller pores but also robust pore structures. Those fabricated membranes were shown
a good promising due to fast and low cost fabrication with high quality to applicate in
seawater desalination.

Abstrak

Kata Kunci:

desalinasi; fabrikasi;
interlayer-free membrane;
pektin; air laut

Krisis air bersih menjadi issue utama di Indonesia khususnya di daerah pesisir. Tingginya
konsentrasi garam sekitar >50.000 ppm mengharuskan pengolahan air sebelum
digunakan. Desalinasi menggunakan membran silika dapat menghilangkan kandungan
garam solusi dalam pengolahan air laut. Namun demikian, membran silika memiliki
kelemahan yaitu rendahnya hidrostabilitas yang menyebabkan pori membran runtuh
(pore collapse). Sehingga, inovasi dilakukan dengan menyisipkan karbon dari pektin apel
untuk meningkatkan hidrostabilitas membran. Membran interlayer-free silica-pectin
difabrikasi dengan prekursor silika, TEOS dan penyisipan karbon dari pektin.
Selanjutnya membran dikalsinasi pada suhu 300 dan 400°C via teknik Rapid Thermal
Processing (RTP). Berdasarkan hasil FTIR menunjukkan adanya gugus siloxane, silanol
dan pembentukan ikatan baru, silika-karbon. Sedangkan morfologi membran yang
dihasilkan memiliki pori (not dense) dan tidak retak (crack-free) dengan ketebalan thin
film ~ 1 pm. Adapun kondisi optimum membran diperoleh pada membran membran
interlayer-free silica-pectin konsentrasi 2.5 %wt. (300°C) dan 0.5 %wt. (400°C) dengan
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jumlah siloxane dan silika-karbon terbanyak. Keberadaan ikatan silika-karbon diyakini
mampu meningkatkan hidrostabilitas membran. Selain itu, ikatan karbon turut berperan
dalam pembentukan pori yang kecil namun kuat saat diaplikasikan pada proses
desalinasi. Keunggulan lain pada riset ini adalah fabrikasi membran yang cepat dan low
cost dengan hasil yang baik. Hasil karakteristik yang diperoleh menunjukkan bahwa
membran yang difabrikasi pada riset ini sangat menjanjikan dan cocok untuk
diaplikasikan pada desalinasi air laut.

1. Pendahuluan

Krisis air bersih dan minum yang terjadi khususnya
di daerah-daerah pelosok maupun pesisir pantai
Indonesia masih menjadi permasalahan utama yang
belum terpecahkan dengan tuntas. Sulitnya akses
jaringan perpipaan PDAM dan terbatasnya pengetahuan
masyarakat pesisir menjadikan kendala utama dalam
masalah ini. Hal ini menyebabkan warga pesisir di
Indonesia hanya mengandalkan air sumur (air tanah)
untuk pemenuhan kebutuhan sehari-hari [1]. Namun,
penggunaan air tanah ini tidak dapat menjamin
kebutuhan warga dalam jangka waktu lama. selain itu
tingginya konsentrasi garam hingaa diatas baku mutu [2]
tergolong tidak layak untuk air minum. Desalinasi air asin
termasuk didalamnya adalah air payau (brackish water),
air laut (seawater) dan air asin (brine water) dinilai efektif
dalam menangani isu krisis air di daerah pesisir [3, 4].

Desalinasi dengan teknologi membran terbukti
efektif dalam mengolah air laut hingga air asin dengan
konsentrasi garam yang tinggi [5, 6, 7]. Proses desalinasi
dapat dilakukan menggunakan teknologi membran.
Penggunaan jenis membran juga sangat mempengaruhi
efektifitas pengolahan air laut. Membran anorganik silika
telah terbukti memiliki kemampuan yang baik dalam
proses desalinasi air dan separasi gas [8, 9, 10, 11, 12].

Membran silika memiliki kemampuan molecular
sieving dalam aplikasinya pada proses desalinasi karena
memiliki ukuran pori antara 3-5 A yang mampu
melewatkan air dari ion hidrat dengan baik (dx= 2.5 &) dan
menahan molekul garam (yaitu, Na*: dk= 7.2 Aand Cl": di=
6.6 A) [13, 14]. Namun demikian, membran silika
memiliki kelemahan yaitu rendahnya hidrostabilitas
membran. Hal ini terlihat jika membran silika
diaplikasikan pada waktu yang lama. Kontak yang terjadi
antara membran silika dan air menyebabkan pori-pori
membran semakin lama akan runtuh (pore collapse) [15,
16]. Hidrostabilitas membran dapat ditingkatkan dengan
penyisipan karbon [6, 10, 11, 17, 18, 19, 20, 21]. Pada
penelitian ini, inovasi dilakukan pada penggunaan carbon
sources yaitu dari pektin kulit apel. Pektin merupakan
material organik yang lebih aman dan mudah diperoleh.
Umumnya, pektin digunakan sebagai packaging [22] yang
ramah lingkungan, edible film [23] dan pengental [24] di
industri makanan dan pertanian. Penggunaan pektin
sebagai carbon template pada membran menjadi
terobosan baru dalam pengembangan fabrikasi membran
silika-karbon.

Padariset ini juga diterapkan kalsinasi dengan teknik
Rapid Thermal Processing (RTP). Teknik RTP memiliki
dilakukan tanpa ramping rates (cooling rates) (1°C/m)
atau terjadinya kenaikan suhu yang mendadak selama
proses kalsinasi seperti halnya dalam teknik CTP [8, 11].

Pada studi ini juga akan dibahas mengenai pengaruh suhu
kalsinasi yang mempengaruhi proses dekomposisi
karbon [6, 20] dalam penentuan kondisi optimum
membran interlayer-free silika-pektin.

2. Metode

Bahan-bahan yang digunakan dalam penelitian ini
diantaranya tertaethyl orthosilicate (TEOS) 99 % sebagai
precursor silika, pectin apple (C¢Hi007, Sigma Aldrich)
sebagai carbon template, gliserol, etanol (EtOH) 99%,
dual katalis asam-basa, yaitu 0.00078 M HNO; dan NH;
25%. Serta o-Al,O; tubular support (¢E100 nm) (Ceramic
Oxide Fabricates, Australia).

2.1. Sintesis Sol Silika-pektin

TEOS sebanyak 18.66 g dan Etanol sebanyak 20 mL
dicampurkan pada kondisi dingin (0°C). Selanjutnya
dilakukan refluks pertama menggunakan katalis asam,
HNO; 0.00078 N sebanyak 8.0699 g selama 1 jam pada
50°C. Refluks kedua dilakukan selama 2 jam
menggunakan katalis basa, NH; 0.0003N sebanyak
141,127 mL. Setelah itu ukur pH sol gel hingga didapatkan
pH 6. Berikutnya, pektin (0; 0.1; 0.5 dan 2.5 %w/v)
dilarutkan ke dalam 5 mL gliserol pada suhu 4£0°C selama
45 menit. Setelah itu campurkan sol dengan pektin—
gliserol (%v/v) dengan total campuran sebanyak 50 mL
selama 45 menit sambil dilakukan pengadukan dengan
kecepatan sama pada kondisi 0°C.

Sol silika-pektin selanjutnya diletakkan pada
petridish dan keringkan di dalam oven selama 24 jam pada
suhu 60°C. Setelah diperoleh xerogel, kemudian dilakukan
kalsinasi pada suhu 300°C dan 400°C. Teknik kalsinasi
yang digunakan adalah teknik RTP selama 1 jam. Xerogel
silika-pektin dikarakterisasi dengan Shimadzu IRAffinity-
1 Fourier-transform infrared spectrometer dengan Pike
MIRacle attenuated total reflectance accessory (ATR-FTIR)
panjang gelombang antara 400-4000 cm™

2.2. Fabrikasi Membran Interlayer-free Silica-pectin

Proses dip-coating dilakukan dengan cara
mencelupkan membran o-Al,O; tubular support kedalam
sol Si-pektin yang telah dibuat dengan dwell time: 2
menit, laju pencelupan (dipping rate) dan penarikan
(withdrawl rate) masing-masing yaitu 10 cm per menit
dan 5 cm per menit. Berikutnya, proses kalsinasi
dilakukan selama 1 jam dengan suhu 300°C. Setelah
Proses dip-coating, kalsinasi dan pendinginan diulangi
sebanyak 4 kali untuk memperoleh membran 4 layer.
Membran dikarakterisasi menggunakan analisa Scanning
Electron Microscope (SEM).
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3. Hasil Dan Pembahasan
3.1. Karakterisasi Xerogel Silika-pektin

Xerogel silika-pektin yang diperoleh, dianalisis
gugus fungsionalnya menggunakan uji FTIR. Hasil uji
spectra FTIR seluruh sampel ditampilkan pada Gambar 1.
Hasil menunjukkan tren peak yang sama pada rentang
panjang gelombang 1400-600 cm™. Puncak untuk gugus
Si-O-Si (siloxane) diidentifikasi pada panjang gelombang
1173 cm™ dan 1061 cm™ untuk xerogel suhu kalsinasi
300°C, sedangkan pada suhu 400°C puncak nya pada
1180 cm™ dan 1078 cm™. Sementara itu, pada panjang
gelombang 960 cm™ dan 959 cm™ mengindikasikan
adanya gugus Si-OH (silanol) pada xerogel dengan suhu
kalsinasi 300 dan 400°C, secara berturut-turut. Hasil
yang diperoleh pada penelitian ini serupa dengan riset
sebelumnya oleh [15, 25].

Selain kedua gugus tersebut, telah diidentifikasi
gugus lain pada puncak gelombang 800 cm™. Pada peak
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tersebut merepresentasikan adanya ikatan baru, yaitu
ikatan silika-karbon (Si-C). Adanya ikatan Si-C
dipengaruhi dengan adanya penambahan pektin sebagai
carbon source pada matriks silika. Hasil serupa juga
diperoleh oleh Elma dkk. [8], Elma dkk. [13], Yang dkk. [20]
yang menggunakan co-polymer P123 serta Elma dkk. [11]
yang menggunakan katalis asam lemah, asam sitrat
sebagai carbon sources. Adanya ikatan Si-C pada matriks
silika mampu  meningkatkan  kekuatan dan
hidrostabilitas suatu material dan cocok dijadikan
sebagai pelapis membran [8, 10, 20, 21, 26] . Hal ini
dikarenakan, ikatan karbon dapat menyokong
pembentukan gugus siloxane. Selain itu, ikatan karbon
jauh lebih kuat dibandingkan silanol. seperti yang
dilaporkan oleh Yang dkk. [20] bahwa membra pure silica
(tanpa penambahan karbon) dapat dengan mudah
mengadsorpsi molekul air karena banyaknya gugus
silanol yang terbentuk.
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Gambar 1. Grafik FTIR Spektra Xerogel Silika-Pektin pada Variasi Konsentrasi
Pektin dan Suhu Kalsinasi (a) 300°C dan (b) 400°C
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Gambar 2. Rasio peak area gugus siloxane (Si-0-Si) vs gugus silanol (Si-OH) pada
variasi suhu kalsinasi (a) 300°C dan (b) 400°C

Jika diamati pada peak ikatan Si-C, peak tertinggi dari
kedua variasi suhu kalsinasi berbeda. Pada suhu 300°C,
peak Si-C tertinggi diperoleh pada konsentrasi pektin
2.5%, sedangkan untuk suhu 400°C pada konsentrasi
pektin 0.5%. Adapun perbandingan untuk gugus siloxane
dan silanol, dihitung menggunakan software bantu yaitu
Fityk software. Hasil perhitungan luas area gugus siloxane

dan silanol ditampilkan pada Gambar 2 yang
mereprentasikan rasio peak area kedua gugus tersebut.
Kondisi optimum ditunjukkan dengan nilai rasio Si-
OH/Si-O-Si yang paling rendah. Hasil tersebut
menunjukkan bahwa konsentrasi siloxane lebih besar
daripada silanol, sehingga baik untuk aplikasi pada
proses desalinasi [15].



Jurnal Kimia Sains dan Aplikasi 22 (3) (2019): 93—-98 96

Rasio terendah untuk sampel xerogel suhu kalsinasi
300°C diperoleh pada pektin 2.5% dan 0.5% untuk
kalsinasi xerogel pada suhu 400°C. Perbedaan kondisi
optimum pada setiap suhu kalsinasi, menujukkan bahwa
terdapat pengaruh lain yaitu suhu kalsinasi terhadap
pembentukan ikatan-ikatan pada matriks silika. Semakin
tinggi suhu kalsinasi akan meningkatkan evaporasi
pelarut dan air. Sehingga ikatan yang terbentuk semakin
rapat. Akan tetapi, suhu kalsinasi tinggi dapat
meningkatkan dekomposisi karbon [6, 20]. Hal ini dapat
menyebabkan sedikitnya ikatan karbon yang terbentuk
atau bahkan tidak ada. memilik pengaruh besar. Sehingga
suhuyang tepat/ optimum diperlukan untuk memperoleh
hasil yang maksimal [12, 20]. Adapun detail nilai rasio
peak area silanol vs siloxane ditampilkan pada Tabel 1.

Tabel 1. Rasio peak area Silanol vs Siloxane pada variasi
konsentrasi pectin dan suhu kalsinasi

Calcined
No Xerogels Temperature Si-OH/Si-0-Si
(°C)
1 0.1 0.114215
2 0.5 300 0.095354
3 2.5 0.068411
4 0.1 0.115951
5 0.5 400 0.071538
6 2.5 0.107237
3.2. Karakterisasi Membran Interlayer-free Silika-
pektin
Membran silika-pektin dikarakterisasi

menggunakan SEM (Scanning Electron Microscopy) dengan
tujuan untuk mengetahui struktur morfologi membran
silika-pektin. Gambar 3. (a) menunjukan surface
membrane dan (b) cross-section membrane. Hasil
menunjukkan bahwa tidak terdapat retak (crack-free)

maupun rusak/cacat (no defect) pada permukaan
membran interlayer-free silika-pektin. Pada gambar juga
terlihat bahwa permukaan membran tidak mulus yang
diakibatkan oleh teknik kalsinasi yang digunakan, yaitu
teknik RTP. Kalsinasi menggunakan teknik RTP, tidak
dilakukannya ramping rates (1°C/m) sehingga terjadi
kenaikan suhu yang mendadak selama proses kalsinasi
yang berlawanan dengan teknik Conventional Thermal
Processing (CTP). Hal inilah yang menyebabkan
permukaan membran tidak mulus.

Perbedaan teknik kalsinasi juga berkontribusi pada
ketebalan membran yang dihasilkan seperti yang
ditunjukkan pada Gambar 3. (b). Teknik RTP dilakukan
pada waktu yang lebih singkat dibandingkan CTP yaitu 1
jam/layer, sedangkan CTP 4 jam /layer. Sehingga pelarut
dan air yang masih terperangkap pada matriks silika tidak
menguap sepenuhnya. Inilah yang menyebabkan lapisan
membran menjadi lebih tebal dibandingkan membran
yang dikalsinasi dengan teknik CTP (~400 nm). Namun
demikian teknik RTP sangat menghemat waktu dan juga
biaya dalam pembuatan membran dengan hasil yang
tidak jauh berbeda dengan menggunakan teknik CTP [20,
27,28].

Pada penelitian ini juga dilakukan modifikasi dengan
penambahan ikatan karbon sehingga ~mampu
meningkatkan kekuatan dan hidrostabilitas membran.
Ikatan Si-C pada matriks silika juga memiliki pengaruh
terhadap pembentukan pori membran. Adanya ikatan Si-
C cenderung membentuk pori yang kecil, namun lebih
kuat dibandingkan ikatan Si-OH. Elma dkk. [10]
melaporkan bahwa ikatan karbon seperti Si-C mampu
memberikan kekuatan yang baik pada matriks silika saat
diaplikasikan pada proses desalinasi. Hasil serupa juga
dilaporkan oleh Nesic dkk. [29], Rangelova dkk. [30]
bahwa ikatan karbon yang dihasilkan dari pektin dari apel
mampu meningkatkan hidrostabilitas material.

Gambar 3. Analisis SEM Membran Silika-Pektin (a) Tampak Permukaan (surface)
dan (b) Tampak Melintang (cross-section)

4. Kesimpulan

Membran interlayer-free silika-pektin telah berhasil
difabrikasi menggunakan metode sol-gel dan teknik RTP.
Membran yang dfabrikasi memiliki gugus fungsional Si-
0-Si (siloxane), Si-OH (silanol) dan Si-C (silika-karbon).
Variasi suhu kalsinasi memberikan pengaruh terhadap
pembentukan fungsionalisasi gugus-gugus pada matriks
silika, khususnya fungsionalisasi Si-C. Adapun optimum
membran silika pektin diperoleh pada 2.5% suhu 300°C

dan 0.5% suhu 400°C dengan ketebalan membran ~1 pm.
Kondisi optimum ditentukan berdasarkan
fungsionalisasi siloxane dan ikatan silika-karbon yang
terbentuk. Adanya ikatan silika-karbon menyebabkan
pori yang terbentuk cenderung kecil namun kuat
sehingga cocok untuk diaplikasikan pada proses
desalinasi. Selain itu, fabrikasi yang cepat dan low cost
menggunakan teknik RTP menjadikan membran pada
riset ini sangat menjanjikan untuk dikembangkan dan
diaplikasikan pada desalinasi air laut.
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