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Dalam Edisi ini Jurnal Pendidikan Matematika dan Sains (JPMS) FMIPA o

Universitas Negeri Yogyakarta Edisi November 2007 menyajikan 8 (delapan) artikel -
yang semuanya ditulis oleh para dosen dan peneliti dibidang MIPA (Matematika dan
Ilmu Pengetahuan Alam) berbagai perguruan tinggi diseluruh Indonesia.

Keseluruhan artikel yang dimuat ini, merupakan artikel-artikel terseleksi dari
keseluruhan artikel yang masuk ke dewan redaksi JPMS, yang sebagian telah
dipresentasikan dalam sebuah seminar, yang diselenggarakan oleh FMIPA bekerjasama
dengan JPMS-FMIPA UNY. ' _

Akhirmya dewan penyunting berharap artikel-artikel ini dapat memberikan
mantaat dan sumbangan positif bagi upaya pengembangan MIPA dan Pendidikan MIPA

di Indonesia.

Dewan Penyunting



Model Pembentukan Kompleks ... (Jaslin I., Wndang WLFX & Sunarto) 91

MODEL PEMBENTUKAN KOMPLEKS PERMUKAAN
PADA ADSORPSI 9-AMINOAKRIDIN OLEH KAOLINIT

SURFACE COMPLEXATION MODEL OF THE ADSORPTION OF 9-AMINOACRIDINE BY
KAOLINITE

Jaslin Ikhsan, Endang Widjajanti LFX, dan Sunarto
Jurusan Pendidikan Kimia FMIPA UNY

ABSTRAK

Penelitian ini bertujuan untuk mempelajari reaksi pada proses adsorpsi 9-aminoakridin oleh mineral lempung
kaolinite, serta menentukan konstante kesetimbangan reaksi-reaksi tersebut. Data dikumpulkan melalui eksperimen
adsorption edges untuk menentukan pengaruh pH, isoterm adsorpsi untuk menentukan pengaruh konsentrasi sorbat,
dan titrasi potensiometri untuk menentukan banyaknya ion H" yang diikat atau dilepaskan pada proses adsorpsi. Data
titrasi selanjutnya dimodel menggunakan Extended Constant Capacitance Surface Complexation Model (ECCM)
untuk memprediksi reaksi-reaksi adsorpsi serta konstante kesetimbangan reaksi-reaksi tersebut. Hasil pemodelan data
titrasi tersebut selanjutnya dijadikan parameter tetap dalam membuat fit terhadap data adsorption edges dan isotherm
adsorpsi. Pengukuran dengan FTIR terhadap sample kaolinit sebelum dan sesudah adsorpsi 9-aminoakridin juga
dilakukan untuk mengidentifikasi gugus fungsi akibat adsorpsi molekul 9-aminoakridin. Model kompleksasi
Permukaan dan FTIR menemukan bahwa 9-aminoakridin (disimbolkan L) mengikat situs X di permukaan silika
tetrahedral membentuk suatu kompleks outer-sphere, [X"-LH']’ melalui pergantian kation. Selain interaksi tersebut,
adsorpsi juga terjadi melalui pembentukan suatu kompleks outer-sphere lainnya, [(SO)-L’)", antara 9-aminoakridin
dengan situs SOH di tepi kristal kaolinite pada permukaan alumina octahedral melalui ikatan hydrogen.

Kata kunci: kaolinite; 9-aminoakridin; kompleks outer-sphere; model kompleksasi permukaan.

ABSTRACT

This work were to determine adsorption reactions and their equilibrium constants on 9-aminoacridine
adsorption by kaolinite. Data were collected by adsorption edge experiments investigating the effect of pH, adsorption
isotherms enabling the effect of sorbate concentration, and acid-base titration calculating protons released or taken
up by adsorption process. The extended constant capacitance surface complexation model (ECCM) were used to
determine the adsorption reactions and their constants, which then used as Jixed parameters to model adsorption edge
and adsorption isotherm data. FTIR measurements to kaolinite samples before and after adsorption of 9-
aminoacridine were also conducted to identify functional groups on the surface of kaolinite due to the adsorption.
ECCM and FTIR indicate that 9-aminoacridine (symbolized L) sorbs to X' permanent negatively charged sites on the
siloxane faces of kaolinite forming an outer-sphere surface complex, [X ~LH' ]’, by cation exchange, and to hydroxyl

groups at the edges of kaolinite on the octahedral alumina faces via outer-sphere surface complex formation, [(SO)—
L°]" with hydrogen bonding.

Keywords: kaolinite; 9-aminoacridine, outer-sphere complex,; extended constant capacitance surface complexation
model (ECCM).



PENDAHULUAN

Mineral lempung menjadi bahan kajian
penelitian yang menarik karena kemampuannya
untuk mengurangi dekontaminan dalam air
limbah. Beberapa penelitian adsorpsi memang
sudah ramai dilaksanakan, namun penentuan
mekanisme reaksi dalam proses adsorpsi tersebut
masih belum banyak dilaporkan. Oleh karena itu,
penelitian ini berusaha memahami proses adsorpsi
yang terjadi pada permukaan mineral lempung,
yang harapannya dapat dijadikan referensi dalam
kajian kompleksasi permukaan, ikatan dalam
pembentukan kompleks, dan isoterm adsorpsi
dalam proses adsorpsi. Selain itu, karena mineral
lempung merupakan fraksi inorganik dalam tanah,
maka pemahaman proses adsorpsi oleh mineral
lempung juga memberikan wawasan dasar untuk
menangani kelebihan limbah toksik di alam.

Kaolinite  merupakan  aluminosilikat
terhidrasi dengan rumus sel satuan
[AI(OH)4(Si,03)),. Kaolinite memiliki dua macam
situs aktif, situs muka dan situs tepi. Situs muka
(disimbolkan X°) selalu memiliki muatan negatif
akibat substitusi isomorfik Si** oleh AP, di mana
muatan negatif satu terjadi di setiap substitusinya
(Schulze, 1989). Sebaliknya situs tepi mineral
lempung  merupakan sisi yang muatannya
bervariasi tergantung pada harga pH, bermuatan
positif pada pH rendah dan bermuatan negatif
pada pH tinggi sebagai akibat protonasi dan
deprotonasi grup hidroksil permukaan (SOH)
(Sposito, 1984), melalui reaksi yang dapat
direpresentasikan sebagai berikut:

Pada pH rendabh:

SOH + H" == SOH," ...oovvvvoo . (1)
Pada pH tinggi:
SOH+OH == SO + H,0. ....... (2)

Secara  struktural, mineral lempung
tergolong tipe filosilikat 1:1. Kristalnya terdiri dari
lembar-lembar  oktahedral  aluminium yang
tertumpuk di atas lembar tetrahedral silika pada
satu sisi dan lembar oktahedral di sisi lainnya.
Akibatnya, bidang dasar atom hidrogen dalam satu
unit kristal berhadapan dengan bidang dasar yang
terdiri dari ion-ion OH" pada lapisan berikutnya.
Lapisan yang terakhir ini menghasilkan dua jenis
permukaan pada mineral tersebut. Kaolinite
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memiliki luas permukaan yang spesifik yaitu

sekitar 7 sampai 30 m’ / g Karena luas

permukaannya yang relatif sempit itulah, maka
kemampuannya untuk adsorpsi kation terbatas

(Tan, 1991).

Adsorbat  yang digunakan  dalam
penelitian ini  adalah 9-aminoakridin, suatu
senyawa nitrogen heterosiklik yang bermanfaat
sebagai antiseptis, indikator intraseluler dan zat
warna. Senyawa ini bersifat toksik sehingga
keberadaan  eksesnya akan  mengganggu
kestabilan lingkungan. Oleh karena itu, upaya
penanganan ekses limbahnya perlu diupayakan,
misalnya: dengan mengetahui proses penanganan
dan kondisi-kodisi penanganan yang efektif
melalui proses adsorpsi.

Molekul organik berinteraksi dengan
mineral lempung melalui berbagai mekanisme,
antara lain: pertukaran ion, koordinasi dan dipol
ton, ikatan hidrofobik, ikatan Van der Waals,
tkatan pi, dan pembentukan kompleks permukaan
inner dan outer-sphere (Huang,1997 : 95, Harris
et al., 2001, Angove et al., 2002, Jaslin et al.,
2005a, 2005b).

Penelitian tentang adsorpsi zat warna,
termasuk di dalamnya adalah 9-aminakridin telah
dilakukan sebelumnya. Namun dalam penelitian
ini, dilakukan pendekatan lain untuk menjelaskan
terjadinya adsorpsi yaitu dengan menggunakan
model pembentukan kompleks permukaan (
ECCM) dan dikonfirmasikan dengan hasil FTIR
untuk identifikasi gugus fungsi akibat ikatan
kaolinite terhadap 9-aminoakridin. Oleh karena
itu, pada dasarnya penelitian ini akan menjawab
permasalahan berikut:

a. Apakah kompleks yang dibentuk antara 9-
aminoakridin dan permukaan kaolinite yang
ditentukan dengan pemodelan menggunakan
ECCM ?

b. Bagaimana FTIR menjelaskan terjadinya
kompleks permukaan oleh 9-aminoakridin dan
kaolinite ?

METODE PENELITIAN
Subjek dan Objek Penelitian

Subjek penelitian ini adalah kaolinite, dan
sebagai objek penelitian adalah kompleks yang
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terbentuk antara
aminoakridin.

kaolinite dengan 9-

Prosedur Penelitian
Penentuan Luas Permukaan Kaolinite
Kaolinite yang digunakan dijenuhkan
dengan kation-K', dan diukur luas permukaan
spesifiknya dengan  menggunakan  surface
areameter NOVA 1000 yang ternyata adalah
17,085 m*/g.
Eksperimen adsorpsi
| Eksoperimen adsorpst dilaksanakan pada
suhu 30 "C dan dengan elektrolit pendukung
KNO; 5 mM. Eksperimen meliputi 4 macam;
kinetika adsorpsi, adsorpsi tepi (adsorpsi sebagai
fungsi pH), dan isoterm adsorpsi, dan titrasi asam-
basa. Langkah eksperimen adalah sebagai berikut.
Kinetika adsorpsi dilaksanakan untuk

menentukan waktu setimbang yang diperlukan

dalam proses - adsorpsi 9-aminoakridin oleh
kaolinite. Suspensi kaolinite 100 m°L" dalam 5
mM larutan KNO; dengan volum 300 mL
dibiarkan setimbang selama 18-20 jam. Ke dalam
suspensi tersebut ditambahkan sejumlah volum 9-
aminoakridin stok sehingga konsentrasi totalnya
0,1 mM. pH suspensi dijaga konstan 5, dan setiap
durasi waktu tertentu (1 menit sampai 1 hari),
sampel diambil, disentrifus, dan filtratnya
dianalisis untuk sisa 9-aminoakridin dengan
menggunakan spektroskopi UV-Visible pada
panjang gelombang 400 nm.

Adsorpsi  tepi  dilaksanakan  untuk
mengetahui pengaruh pH pada adsorpsi. Kedalam
suspensi yang berisi 100 m’L™" kaolinite, 5 mM
KNO; yang sudah setimbang ditambah KOH
sampai pH nya sekitar 10. Sejumlah stok 9-
aminoakridin ditambahkan supaya konsentrasinya
sama dengan 0,1 mM. Suspensi diaduk selama 30
menit dengan stirer magnetik, kemudian sampel
diambil dan dimasukkan ke dalam tabung reaksi
tertutup. pH suspensi sisa dalam bejana reaksi
diturunkan dengan menambahkan HNO; dan
setelah 30 menit diaduk, sampel diambil lagi.
Demikian seterusnya sampai pH suspensi
mencapai  sekitar 3,0. Sampel-sampel yang
terdapat pada tabung reaksi tertutup diaduk dengan
end-on-end shaker selama waktu optimal yang

diperoleh dari kinetika adsorpsi, kemudian semua
sampel disentrifus dan filtratnya dianalisa untuk 9-

- aminoacridin.

Isoterm adsorpsi dilaksanakan untuk
mengetahui pengaruh konsentrasi sorbat. Suspensi
berisi kaolinite 100 m°’L" dan 5 mM KNO;
disesuaikan pHnya pada 4, 6, atau 8 dan dijaga
konstan. Setelah itu, 3 ml larutan stock 9-
aminoakridin 0,01 M yang pHnya sudah
disesuaikan dengan pH eksperimen, 4 atau 6,
ditambahkan ke dalam suspensi dan dibiarkan
selama waktu optimum (hasil dari tahap kinetika
adsorpsi). Sampel diambil dan dimasukkan ke
dalam tabung reaksi tertutup. Larutan stok 5 mL
ditambahkan lagi dan sampel diambil lagi, begitu
seterusnya sampai volume total larutan stok yang
ditambahkan sekitar 30 mL. Semua sampel dalam
tabung reaksi tertutup dikocok dengan shaker
selama waktu optimal, lalu disentrifus dan
filtratnya dianalisa ~untuk konsentrasi sisa 9-
aminoakridin.

~ Titrasi asam-basa dilaksanakan terhadap
larutan 9-aminoakridin untuk menentukan reaksi
disosiasinya, terhadap suspensi kaolinite saja
untuk menentukan reaksi protonasi dan
deprotonasi permukaan, serta terhadap suspensi
yang berisi kaolinite dan 9-aminoakridin.

Larutan 9-aminoakridin pH 50 mL 0,01 M
dan 5 mM KNO; dinaikkan menjadi sekitar 11,
dan kemudian dititrasi dengan HNOj; hingga pH
3.0. Setiap penambahan sejumlah asam, pH
dimonitor dengan serius sampai perubahannya
kurang dari 0,1 mV per menit, suatu Kriteria yang
biasanya terpenuhi selama 30 — 50 menit.

Titrasi terhadap  suspensi yang berisi
mineral kaolinte saja, dan 9-aminoakridin -
kaolinite dilakukan dengan cara yang sama.
Suspensi harus diaduk dulu selama 18 — 24 jam
sebelum  pelaksanaan  titrasi.  Sedangkan
konsentrasi spesies organik dan mineral lempung

sama dengan konsentrasi dalam eksperimen
adsorption edge.

Teknik Analisis Data |
Reaksi pembentukan kompleks pada proses

adsorpsi ditentukan melalui model terhadap data

yang diperoleh dari 3 eksperimen terpisah. Harga
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konstante kesetimbangan untuk adsorpsi/desorpsi
proton, spesiasi larutan spesies 9-aminoakridin,
dan adsorpsi spesies 9-aminoakridin dapat
dilakukan dengan membuat fir dari data titrasi
asam basa menggunakan program komputer
GRFIT (Ludwig 1992). Hasil model terhadap data
titrasi tersebut selanjutnya dijadikan parameter
tetap untuk memodel data adsorpsi tepi dan
isotherm adsorpsi, sehingga data dari ketiga set
eksperimen terpisah tersebut dapat dimodel secara
konsisten dengan menggunakan parameter yang
sama. Parameter tersebut meliputi reaksi dan
konstante kesetimbangan reaksi pada proses
adsorpsi yang diteliti.

Untuk  keperluan model, Menurut
Schindler et al (1997) situs aktif permukaan
mineral lempung dibedakan menjadi dua: situs tepi
(SOH) dan situs muka (X ). Reaksi-reaksi spesifik
pada situs tepi aktif yang mungkin terjadi adalah:

. Protonasi dan deprotonasi SOH
(direpresentasikan oleh persamaan 1 dan 2.

. Adsorpsi  9-aminoakridin dalam bentuk
netral atau ton, melalui pembentukan ikatan
antara situs SOH (dapat yang tak bermuatan,
terprotonast atau terdeprotonasi).

e Situs X diasumsikan mengikat ion K" dari
elektrolit medium KNO; yang dapat
~mengalami pergantian kation oleh adanya
proton, dengan reaksi seperti berikut.

X KHY+H = (X -H)+K

................................ (3)

e  Pergantian kation dalam situs muka oleh
kation organik (HL") dengan reaksi yang
dapat direpresentasikan sebagai berikut:

(X"-KH)+HL" = (X -HLH+K"

e Kompleks yang terbentuk tersebut dapat
outer-aphere atau inner-sphere.
Analisis terhadap spektra FTIR juga
dilaksanakan untuk konfirmasi dalam model
kompleksasi permukaan.

HASIL PENELITIAN
Kinetika Adsorpsi

Kinetika adsorpsi yang dilakukan pada pH
4 menyarankan bahwa adsorpst oleh mineral
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lempung kaolinite berlangsung sangat cepat, dan
mencapal keadaan setimbang setelah 30 menit
(Gambar 1). Oleh karena itu, waktu
kesetimbangan yang dipilih dalam penelitian ini
adalah 30 menit.
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Gambar 1. Kinetika adsorpsi 0.1 mM 9-
aminoakridin oleh 100 m* L™ kaolinite pada suhu
30 °C dan pH 4.
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Titrasi Asam-Basa

Titrasi terhadap larutan 9-aminoakridin ini
bertujuan untuk menentukan reaksi hidrolisis dan
konstante kesetimbangan 9-aminoakridin. Hasil
titrasi ini diberikan dalam Gambar 1. Garis dalam
gambar tersebut merupakan hasil model yang
terbaik dar1 pemodelan dengan reaksi dan
konstante kesetimbangan sebagaimana
dicantumkan dalam Tabel 1.

[H"] yang ditambahkan / mM

Gambar 2. Titrasi (@) 0.01M 9-aminoakridin, (o)
100 m’L" kaolinite, dan (A) suspensi berisi 100
m’L"' kaolinite dan 0.1mM 9-aminoakridin. Garis
merupakan hasil hitung dengan menggunakan
parameter yang dicantumkan dalam Tabel 1.
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Adsorpsi Tepi

Gambar 3 menunjukkan adsorpsi 9-aminoakridin
oleh kaolinite yang tidak dipengaruhi oleh pH.
Dalam rentang pH yang diamati, 3 - 10,

prosentase 9-aminoakridin yang terjerap tidak
berbeda secara signifikan.

Isotherm Adsorpsi

Isotherm adsorpsi 0,1 mM 9-aminoakridin
oleh kaolinite diukur pada pH 4, 6 dan 8. Data
hasil pengukuran beserta garis hasil perhitungan
model diberikan dalam Gambar 4. Adsorpsi pada

kaolinite menghasilkan kurva berbentuk L pada

pH 4, 6 maupun 8.

Tabel 1. Parameter Model Kompleksasi
Permukaan dalam Proses Adsorpsi 9-
Aminoakridin oleh Kaolinite

Konstante Kesetimbangan Reaksi Disosiasi 9-

Aminokridin, log;y K

L+H == LH 2,382

L+OH - L(OH) 271

Konsentrasi situs

SOH / mmol m? 0.02925
| X~/ mmol m* 0.0087

Kapasitan dalam (F m™) | 3

Kapasitan luar (F m™) 7

Konstante Kesetimbangan Adsorpsi 9-
Aminokridin, log,s X

0 - +40
PI((':K*] +L + H =={X-LH'] 8.720
< 1 Uq-1 _
SOH + L = [(SO)-L1"+H" 0.360

100 -~ -
90
S 80 1
g 6ot ST e e AN
% 50 !
2
.E 40 +
o 30 T
® 20 4
o | ;
0 -t — |
3 4 ) 6 7 8 g 10
nH
Gambar 3. Adsorpsi 9-aminoakridinlx10~ M
oleh kaolinit pada suhu 30 °C, dan konsentrasi
elektrolit pendukung KNO3; 5 mM. Garis
merupakan hasil pemodelan dengan parameter
dicantumkan pada Tabel 1.
: . % S
“\IE 6 ;
° 4
E
< 2
0 . e —— S
0O .0 0 0 .0 6% 0 .1 0 0 .1 5 cC .2 0
[9 -a m in o a kridinj / m M

Gambar 4. Isotherm adsorpsi 0,1 mM 9-
aminoakridin oleh kaolinite pada pH 4 (e), pH 6
(0), dan pH 8 (A).Garis merupakan hasil

pemodelan dengan parameter dicantumkan pada
Tabel 1

~ Spektra Infra Merah.
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Gambar 5 dan 6 berturut-turut merupakan
spektra inframerah dari kaolinite sebelum dan
sesudah adsorpsi 9-aminoakridin. Interpretasi
gugus fungsi akibat adsorpsi diberikan dalam
Tabel 3. '



A=Al 2 T I T Ty ey T Tl ST AT T I TN A - B T

s 4

o —

50 —

ce

96

4 '-t
;
m-: - e ‘] /{f \i / }}{1!
)

ha'
I ] g

r

- L1y !~:~'—=.:.-. |
W |

e " , b d o e v -I- L L4 v b L L - e

ll' L h Ll ' . " ol ‘ -
400 B0ALGO XXoo oG s + FEs L F ke
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Gambar 6. Spektra IR kaolinite setelah
adsorpsi 9-aminoakridin

Tabel 3. Interpretasi gugus fungsi spectra infra
merah Kaolinite sebelum dan sesudah adsorpsi 9-

aminoakridin

Bilangan gelombang

(cm™) :
Interpretasi gugus
Sebelum Sesudah fungsi
adsorpsi adsorpsi
790,8 790,8 S1-0O-Al
918,1 916,1 Al-O
1018,3 4 1012,6 S1-O-8i (stretching)
1479,3 Deformasi N-H
Uluran cincin (pita
1598.,9 kerangka),
C=C
1631,7 1633,7 OH dari H,O
2927,7 Amina primer —-NH,
3622,1
3660.6 3620,1 -OH bebas
3693,4 SiONH,
PEMBAHASAN

Observasi umum

Kaolinite menjerap 9-aminoakridin dalam
jumlah yang sangat besar seperti ditunjukkan oleh
Gambar 3. Situs manakah yang berperan dalam
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adsorpsi ini, situs muka bermuatan permanen (X))
atau situs SOH bermuatan variatif. Kinetika sorpsi
yang sangat cepat oleh permukaan kaolinite
merupakan  suatu  kenyataan  yang dapat
diprediksikan dan diharapkan terjadi karena
kaolinite tidak memiliki daerah interlayer
(permukaan internal), tidak seperti yang dimiliki
filosilikat 2:1. Untuk itulah masa kesetimbangan
adsorpsi oleh kaolinite tercapai dalam waktu yang
sangat singkat seperti yang ditunjukkan oleh
kinetika adsorpsi (Gambar 1). Pada situs
permukaan kaolinite yang manakah adsorpsi
terhadap molekul zat warna terjadi? Penjelasan ini
terkait dengan konsentrasi situs, kapasitan bidang
dan potensial permukaan, serta konstanta
kesetimbangan  reaksi  protonasi-deprotonasi
permukaan, yang akan ditentukan melalui ECCM. |
Berdasarkan spektra FTIR, terindikasi terikatnya
gugus fungsional -NH, oleh permukaan kaolinite
karena terdapatnya serapan SiQ pada panjang
gelombang 790,8, dan 1018,3 cm, dan serapan
SIONH; pada panjang gelombang 3693,4 cm™.
Perubahan yang nampak pada kaolinite setelah
adsorpsi ~ 9-aminoakridin  adalah terdapatnya |
puncak medium pada panjang gelombang 29277
cm’ yang mencirikan adanya gugus amina primer
(-NH,).

Situs X~ kaolinite mungkin juga memiliki
peran penting dalam adsorpsi sorbat.. Memang
tidak mudah memilahkan adsorpsi pada situs X
atau SOH kaolinite karena adsorpsi terjadi pada
range pH yang overlap. Perbedaan peran kedua
situs tersebut akan terlihat jelas manakala adsorpsi
oleh kedua situs terjadi pada range pH yang
terpisah sebagaimana yang dilaporkan Jaslin et al.
(1999) pada adsorpsi ion Mn** oleh kaolinite. Pada
pH rendah adsorpsi terjadi karena sorbat terikat
oleh situs X dan hampir tidak ada yang terikat
oleh situs SOH. Sebaliknya pada pH tinggi
adsorpsi terjadi di situs SOH.

Oleh karena itu, model kompleksasi
permukaan dilaksanakan pertama Kkali dengan
pembentukan kompleks dengan gugus SOH, dan
kompleks tersebut memiliki gugus amina primer.
Kompleks ini bisa jadi outer-sphere atau inner-
sphere. Jika hasil model tidak fit dengan baik,
maka model juga melibatkan situs X
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Model Pembentukan Kompleks Permukaan

Pemodelan data menyarankan bahwa
adsorpsi terjadi pada kedua situs kaolinite. Tipe
kompleks yang dibentuk oleh 9-aminoakridin dan
kaolinite berdasarkan hasil model dan spektra
inframerah adalah kompleks outer-sphere, [SO--
L°T" melalui ikatan hidrogen. Jika grup silanol
pada kaolinite eksis sebagai SO’, maka ikatan
hidrogen terjadi melalui H dari H-N-H dengan
SO'". Ini1 ditunjukkan oleh serapan inframerah pada
panjang  gelombang 2927 cm’  yang
mengindikasikan adanya amina primer di
kaolinite. Usulan ini sejalan dengan apa yang telah
ditemukan dan dilaporkan oleh Nordin er al.
(1998). Mereka mempelajari adsorpsi asam
piromelittik  oleh Boehmite melalui spektra
inframerah dan  modeling data titrasi
potensiometri, dan menyimpulkan bahwa interaksi
terjadi melalui pembentukan kompleks outer-
sphere antara piromelitik dan situs AIOH,". Salah
satu ciri terbentuknya kompleks outer-sphere
adalah tidfak bergesernya spektra serapan dari
gugus yang teridentifikasi. Persson et al (1998)
juga melaporkan bahwa kompleksasi inner-sphere
antara  ftalat dan goethite menyebabkan
bergesernya serapan ftalat dari panjang gelombang
1300 ke 1700 cm.

Reaksi pembentukan kompleks yang
diusulkan dari modeling data eksperimen dalam
penelttian ini adalah:

SOH+L == [(SO)Y-LT'+H ......(5)
Dimana L adalah 9-aminoakridin.

Modeling juga menyarankan terjadinya
ikatan antara situs X kaolinite dengan 9-
aminoakridin terprotonasi (LH"), melalui reaksi
pertukaran kation membentuk suatu kompleks
outer-sphere [X-LH']". Ion K~ yang terikat oleh
kaolinite digantikan oleh kation LH'. Kompleks
ini dominan terjadi pada rentang pH yang diamati.
Ini dapat difahami karena kaolinite memiliki
densitas situs X' yang tinggi (Tabel 1) dan
memiliki afinitas tinggi terhadap LH'. Reaksi
pembentukan kompleks ini adalah

[X-K7+L +H = [X-LHP+K"... (6)

Distribusi kompleks permukaan yang
terbentuk antara permukaan Kkaolinite dan 9-
aminoakridin diberikan dalam Gambar 7.
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Gambar 7. Distribusi kompleks yang
terbentuk pada adsorpsi 1 mM 9-
aminoakridin oleh Kkaolinite, yang
dihitung berdasarkan parameter yang
tertera dalam Tabel 1.

Model ini juga menunjukkan bahwa
adsorpsi terjadi mengikuti isotherm Langmuir,
dimana kaolinite tidak mampun menjerap lagi
apabila semua situs aktifnya telah terikat oleh 9-
aminoakridin. Ini ditunjukkan oleh isotherm
adsorpsi yang berbentuk L, dengan daya adsorpsi
maksimum sekitar 6 x 10° mol 9-aminoakridin per
m® luas permukaan kaolinite. Seperti yang telah
diketahui bahwa konsentrasi . sorbat organik
merupakan salah satu faktor penting yang
mempengaruhi  adsorpsi. Naiknya konsentrasi
sorbat  9-aminoakridin  dapat  mengurangi
prosentase 9-aminoakridin yang terjerap karena
keterbatasan situs permukaan kaolinite. Selain itu,
besarnya konsentrast sorbat dapat meningkatkan
tolakan antar molekul organik sehingga
mengurangi  afinitasnya  untuk  mengikat
permukaan kaolinite.

Adsorption edge menyarankan bahwa
adsorpsi 9-aminoakridin tidak dipengaruhi oleh
harga pH. Prosentase 9-aminoakridin yang terjerap
hampir sama dalam semua rentang pH yang
diamati. Ini menunjukkan bahwa prosentase 9-
aminoakridin yang terjerap oleh situs SOH
hanyalah kecil dibandingkan dengan jumlah total
9-aminoakridin yang terjerap, mengingat situs
SOH yang sangat tergantung pada harga pH.
Isotherm adsorpsi yang dilaksanakan pada pH
tetap 4, 6, dan 8 juga memberikan hasil yang
hampir sama, dengan jumlah 9-aminoakridin
terjerap hampir sama. Ini juga menunjukkan
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bahwa pH kurang berpengaruh terhadap adsorpst
9-aminoakridin oleh kaolinite. Oleh karena itu,
dalam pelaksanaan eksperimen isotherm adsorpsi,
tidak perlu penambahan OH atau H' dalam
jumlah yang signifikan untuk mempertahankan
harga pH, karena i proses adsorpsi melibatkan
proton dalam jumlah yang sangat kecil.

SIMPULAN DAN SARAN
Simpulan
FTIR dan model Kompleksast Permukaan
terhadap data eksperimen menyimpulkan bahwa:
a. Adsorpsi 9-aminoakridin oleh kaolinite
terjadi melalui pembentukan dua kompleks
outer-sphere [X -LH']’ dan [(SO)"-—-—LO]'I.
b. Kompleks outer-sphere [X-LH']’ terbentuk
melalui reaksi pertukaran kation, dimana
LH"  (9-aminoakridin  terprotonasi)
menggantikan K* yang terikat oleh situs
bermuatan negatif (X)) pada permukaan
silika  tetrahedral mineral lempung,
sedangkan kompleks outer-sphere [(SO)—
L1 terjadi melalui ikatan hidrogen antara
9-aminoakridin dengan situs SOH alumina
oktahedral.
Saran
1. Kesimpulan yang ditarik dari hasil penelitian
ini masith cenderung usulan yang perlu
diteliti lebih mendalam, karena keterbatasan
alat pendukung untuk konfirmasi eksperimen
adsorpsi.
2. Perlu dilakukan pengukuran lebih teliti
dengan menggunakan ATR-FTIR dan XPS

(Jika memungkinkan) untuk mendukung /

‘konfirmai kesimpulan dari penelitian ini.

3. Penggunaan Triple  Layer  Surface
Complexation Model dan penggunaan alat
bantu hitung yang bisa menghitung konstante
kesetimbangan fase cair-padat mungkin akan
memberikan hasil yang lebih memuaskan.
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