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INTERCALATION OF POLIOXOMETALATE COMPOUNDS
K4[a-SiW12040] IN Ni-Cr LAYERED DOUBLE HYDROXIDE MATERIAL
AND APPLICATION AS ADSORBENT Fe (I1) AND Cr (VI) ION

Muhammad Fahmi Azmi
08031281621036
Chemistry Department of Faculty of Mathematics and Natural Sciences
Sriwijaya University
E-mail : fhmiazmi@gmail.com

ABSTRACT: Synthesis of the Ni-Cr layered double hydroxide compounds and the Ni-
Cr layered double hydroxide intercalated with the polyoxometalate compound have been
conducted successfully. Characterization was carried out by XRD, BET, and FTIR
analyses. Furthermore, Ni-Cr layered double hydroxide and the intercalation results were
used to adsorb Fe (Il) and Cr (VI) ions from agueous solution. XRD results indicate the
Ni-Cr layered double hydroxide interlayer distance of 7.99 A and the intercalation results
of 10.87 A. BET results indicate the surface area of the Ni-Cr layered double hydroxide
was 11.030 m%g and the surface area of the intercalation results was 98.986 m%/g. FTIR
spectra results indicate the specific vibration of the layered double hydroxide compound
in the wavelength of 671.23 cm™ (v M-0), 1635.64 cm™ (v H-O-H), 3448.72 cm™ (v O-
H), and 1381.03cm™(v NO*) and intercalated with [0-SiW;,04]" indicate the specific
vibration of the wavelength of 794.67 cm™ (v W-Oc-W), 887.26 cm™ (v W-Oe-W),
1103.28 cm™ (v Si-O-Si) and 3425.58 cm™ (v O-H). pH Point Zero Charge of the Ni-Cr
layered double hydroxide is at pH 9 and the intercalation result is at pH 7. The pseudo
second order kinetic model is appropriate for explaining Fe (Il) ion adsorption and the
pseudo first order kinetic model is suitable for explaining Cr (V1) ion adsorption. Ni-Cr
layered double hydroxide intercalated with polyoxometalate compounds has a greater
adsorption capacity to adsorb Fe (Il) and Cr (VI) ions than the Ni-Cr layered double
hydroxide without modification. The adsorption process was endothermic with
insignificant entropy and also spontaneously reaction.

Keywords : layered double hydroxide, Ni-Cr, polyoxometalate, Fe (1), Cr (VI)
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INTERKALASI SENYAWA POLIOKSOMETALAT Ki|a-SiW12040] PADA
MATERIAL HIDROKSI LAPIS GANDA Ni-Cr DAN APLIKASINYA
SEBAGAI ADSORBEN ION Fe (I1) DAN Cr (V1)
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ABSTRAK: Sintesis senyawa hidroksi lapis ganda Ni-Cr dan interkalasi hidroksi lapis
ganda Ni-Cr dengan senyawa polioksometalat telah berhasil dilakukan. Karakterisasi
dilakukan dengan menggunakan analisis XRD, BET, dan FTIR. Selanjutnya hidroksi
lapis ganda Ni-Cr dan hasil interkalasinya digunakan sebagai adsorben ion Fe (1l) dan Cr
(V1). Hasil XRD menunjukkan jarak interlayer hidroksi lapis ganda Ni-Cr sebesar 7,99 A
dan jarak interlayer hidroksi lapis ganda Ni-Cr hasil interkalasi sebesar 10,87 A. Hasil
BET menunjukkan luas permukaan pada hidroksi lapis ganda Ni-Cr sebesar 11,030 m%/g
dan luas permukaan pada hidroksi lapis ganda Ni-Cr hasil interkalasi sebesar 98,986
m?/g. Hasil analisis FTIR menunjukkan vibrasi spesifik senyawa hidroksi lapis ganda
yaitu pada bilangan gelombang 671,23 cm™ (v M-0), 1635,64 cm™ (v H-O-H), 3448,72
cm™ (v O-H), dan 1381,03 cm™ (v NO*) dan hidroksi lapis ganda Ni-Cr terinterkalasi [a-
SiW,,040]* menunjukkan vibrasi spesifik yaitu pada bilangan gelombang 794,67 cm™ (v
W-Oc-W), 887,26 cm™ (v W-Oe-W), 1103,28 cm™ (v Si-O-Si) dan 3425,58 cm™ (v O-
H). pH Point Zero Charge hidroksi lapis ganda Ni-Cr berada pada pH 9 dan hasil
interkalasinya pada pH 7. Model kinetik pseudo second order sesuai untuk menjelaskan
adsorpsi ion Fe (1) dan model kinetik pseudo first order sesuai untuk menjelaskan
adsorpsi ion Cr (VI). Hidroksi lapis ganda Ni-Cr terinterkalasi senyawa polioksometalat
memiliki kapasitas adsorpsi yang lebih besar untuk mengadsorpsi ion Fe (1) dan Cr (V1)
dari pada hidroksi lapis ganda Ni-Cr tanpa modifikasi. Reaksi yang terjadi secara
endotermik dengan perubahan entropi yang tidak terlalu siginifikan serta berlangsung
secara spontan.

Kata Kunci  : hidroksi lapis ganda, Ni-Cr, polioksometalat, Fe (1), Cr (V1)
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BAB |
PENDAHULUAN

1.1. Latar Belakang

Logam berat dianggap sebagai salah satu sumber utama dari polusi tanah.
Logam berat menghasilkan dampak buruk dalam ekosistem tanah karena merubah
keanekaragaman, jumlah populasi dan seluruh kegiatan komunitas mikroba tanah.
Industri logam menghasilkan polusi tanah dalam konsentrasi tinggi yang dapat
menyebabkan resiko kesehatan yang besar dan memasuki rantai makanan
(Singh and Kalamdhad, 2011). Logam berat yg difokuskan pada penelitian ini
berupa logam besi dan kromium, sehingga dilakukan upaya untuk meminimalisir
kandungan Fe (1) dan Cr (VI) yang terdapat dalam perairan yang melebihi
ambang batas.

Logam besi merupakan logam yang dibutuhkan makhluk hidup dalam
jumlah secukupnya, apabila diambang batas maka bersifat racun, sehingga
mengakibatkan kerusakan usus, penuaan dini sampai kematian mendadak
(Supriyantini dan Endrawati, 2015). lon kromium merupakan agen pengoksidasi
dan bersifat karsinogenik, sehingga dapat mengakibatkan kanker pada saluran
pencernaan dan saluran pernapasan, rasa sakit berlanjut, mual, diare, muntah, dan
pendarahan. Cr (V1) lebih beracun dari Cr (111) (Renu et al., 2017).

Penghilangan logam berat dapat dilakukan dengan berbagai cara
diantaranya pengendapan dengan bahan kimia, elektrodialisis, koagulasi atau
flokulasi, ultrafiltrasi, reverse osmosis dan adsorpsi. Adsorpsi merupakan metode
yang efektif untuk menghilangkan kadar ion karena mudah dilakukan, efektif,
proses yang cepat, serta tidak membutuhkan biaya yang besar (Lakherwal, 2014).
Jenis adsorben yang efektif digunakan untuk menghilangkan logam berat
diantaranya grafena, karbon aktif, carbon nanotubes, silika mesopori, kitosan,
zeolit, dan hidroksi lapis ganda (Renu et al., 2017).

Hidroksi lapis ganda merupakan senyawa ionik yang mengandung
lapisan dengan muatan positif dan negatif yang dapat dipertukarkan dalam
interlayer (Kano and Zhang, 2019). Hidroksi lapis ganda yang dikenal dengan

lempung anionik merupakan partikel berukuran nano yang dapat disintesis di
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laboratorium melalui metode sederhana dan harga yang ekonomis. Sifat unik yang
dimilikinya antara lain luas permukaan yang besar, porositas tinggi, kapasitas
pertukaran anion yang tinggi, dan substansial panas yang stabil. Sifat hidroksi
lapis ganda tersebut mendukung untuk penggunaannya dalam mengolah air dan
air buangan (Sepehr et al., 2017).

Ali et al. (2018) telah menguiji efisiensi, kestabilan, dan selektivitas dari
logam berat dengan menggunakan hidroksi lapis ganda yang terinterkalasi anion
MoS,” (tetramolibdate), penelitian ini menghasilkan hidroksi lapis ganda yang
dapat digunakan kembali dan mudah disimpan. He et al. (2017) telah mengolah
logam berat yang terdapat dalam air buangan menggunakan hidroksi lapis ganda
sehingga mengurangi resiko ion beracun. Zhang et al. (2016) telah mengadsorpsi
Cd*" dengan menggunakan hidroksi lapis ganda Zn-Al terinterkalasi dengan agen
pengkhelat EDTA, penelitian ini dapat mengadsorpsi 66,7 %. Kano and Zhang
(2019) telah mengaplikasikan adsorpsi logam berat Cu®* dan Pb®* dengan
menggunakan hidroksi lapis ganda terinterkalasi dengan agen pengkhelat seperti
EDTA dan EDDS, penelitian ini membuktikan bahwa hidroksi lapis ganda efektif
dalam mengadsorpsi logam berat. Ayawei et al. (2015) telah mempelajari
mengenai kesetimbangan, termodinamika dan kinetika dari hidroksi lapis ganda
dalam mengadsorpsi Pb**, efisiensi adsorpsi Pb®* dapat ditingkatkan dengan
menambah kuantitas dari hidroksi lapis ganda. Ayawei et al. (2015) telah
mensintesis dan mengaplikasikan hidroksi lapis ganda untuk menghilangkan Cu®
pada air buangan, penelitian ini menunjukkan bahwa adsorpsi Cu®* sangat
tergantung pada waktu kontak. Yanming et al. (2017) telah mengaplikasikan
penghilangan Pb?** dalam larutan berair dengan menggunakan hidroksi lapis ganda
Mg-Al terinterkalasi glutamat yang memiliki kapasitas adsorpsi 68.49 mg/g. Ruan
et al. (2016) telah mensintesis hidroksi lapis ganda Ni-Cr dimodifikasi dengan
RGO (Reduced Graphene Oxides) dan material organik untuk mengadsorpsi
Methyl Orange dalam larutan berair.

Pada penelitian ini dilakukan sintesis material hidroksi lapis ganda Ni-Cr
dengan metoda kopresipitasi dan modifikasi hidroksi lapis ganda Ni-Cr dengan
interkalasi senyawa polioksometalat tipe Keggin Ky[a-SiW;204].nH,O. Anion

yang dimiliki material hidroksi lapis ganda dapat dipertukarkan melalui
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interkalasi, anion berukuran kecil seperti NOj dipertukarkan dengan anion
berukuran besar seperti [0-SiW1,040]". Jarak antar atom Si-O sebesar 1,63 A
menghasilkan jarak antar lapisan yang semakin besar dikarenakan ukuran anion
yang semakin besar. Jarak antar lapisan (lapisan basal) yang semakin besar akan
menghasilkan hasil kapasitas adsorpsi yang besar. Hal ini yang mendasari bahwa
anion pada interlayer mempengaruhi besarnya lapisan basal pada material
hidroksi lapis ganda (Weir and Kydd, 1998; Malherbe and Besse, 2000).

Nikel memiliki jari-jari sebesar 69 pm, sehingga diharapkan hidroksi
lapis ganda yang berasal dari nikel memiliki luas permukaan yang besar. Nikel
juga memiliki kelebihan dalam kestabilan pada temperatur tinggi (Atkins et al.,
2010). Kromium memiliki tingkat oksidasi yang beragam, namun pada sintesis
hidroksi lapis ganda yang menggunakan kromium menghasilkan tingkat oksidasi
+3 yang stabil. Penggunaan bahan berupa garam nitrat dikarenakan nitrat dan
klorida pada sintesis hidroksi lapis ganda merupakan prekursor yang baik (Rives,
2001). Aplikasi hidroksi lapis ganda Ni-Cr sebagai adsorben ion logam dilakukan
karena belum banyak dipelajari sebelumnya (Ye et al., 2008).

Rizki (2019) telah mensintesis hidroksi lapis ganda Zn-Fe dan Zn-Fe
terinterkalasi senyawa polioksometalat K;[a-SiW1,040].nH,0O, penelitian tersebut
menghasilkan jarak interlayer (d-spacing) pada hidroksi lapis ganda Zn-Fe
sebesar 7,98 A pada sudut difraksi 11,08° dan pada hasil interkalasi Zn-Fe dengan
Ka[a-SiW;12040].nH,0 sebesar 9,25 A pada sudut difraksi 9,56°. Dari penelitian
yang telah dilakukan maka dapat diasumsikan bahwa hidroksi lapis ganda
terinterkalasi senyawa polioksometalat Ks[a-SiW;2040].nH2O memiliki kapasitas
adsorpsi yang lebih besar.

Karakterisasi dilakukan dengan X-Ray Diffraction (XRD), adsorpsi-
desorpsi BET, spektrofotometer inframerah (FTIR), dan pengukuran pH Point
Zero Charge. Material hidroksi lapis ganda Ni-Cr dan hasil interkalasi digunakan
sebagai adsorben untuk ion Fe (1) dan Cr (VI1). Faktor yang dapat mempengaruhi
proses adsorpsi dipelajari pada penelitian ini yakni pengaruh waktu adsorpsi,
pengaruh konsentrasi ion, dan pengaruh temperatur adsorpsi.
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1.2. Rumusan Masalah

Material hidroksi lapis ganda Ni-Cr dan hasil interkalasi digunakan
sebagai adsorben untuk menghilangkan ion Fe (II) dan Cr (VI). Adsorpsi
merupakan salah satu metode yang efektif untuk menghilangkan kandungan
logam berat. Pada proses adsorpsi diperlukan adsorben. Adsorben yang dapat
digunakan berupa hidroksi lapis ganda. Hidroksi lapis ganda perlu dimodifikasi
untuk meningkatkan jarak antara lapisannya sehingga kemampuannya sebagai
adsorben ion dapat meningkat. Modifikasi dilakukan melalui teknik interkalasi
menggunakan senyawa yang bermuatan negatif atau anion. Pada penelitian ini
disintesis material hidroksi lapis ganda Ni-Cr kemudian material hidroksi lapis
ganda  Ni-Cr  diinterkalasi  menggunakan  senyawa  polioksometalat
K4[aSiW12040].NH,O.  Material  hidroksi  lapis ganda hasil interkalasi
dikarakterisasi menggunakan analisis XRD, BET, FTIR, dan pH Point Zero
Charge.

Faktor yang dapat mempengaruhi proses adsorpsi dipelajari pada
penelitian ini yakni pengaruh waktu adsorpsi, pengaruh konsentrasi ion, dan
pengaruh temperatur adsorpsi. Variasi waktu digunakan untuk mempelajari
kinetika adsorpsi. Variasi konsentrasi dan temperatur digunakan untuk

mempelajari termodinamika adsorpsi.

1.3. Tujuan Penelitian

1. Mensintesis senyawa hidroksi lapis ganda Ni-Cr dan interkalasi hidroksi
lapis ganda Ni-Cr dengan senyawa polioksometalat K;[a-SiW1,040].nH,0O
serta karakterisasi menggunakan XRD, BET, FTIR, dan pH Point Zero
Charge.

2. Mempelajari adsorpsi ion Fe (11) dan Cr (VI) pada adsorben hidroksi lapis
ganda Ni-Cr dan hasil terinterkalasi terhadap pengaruh waktu adsorpsi,

pengaruh konsentrasi ion, dan pengaruh temperatur adsorpsi.
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1.4. Manfaat Penelitian

Memberikan informasi tentang sintesis hidroksi lapis ganda Ni-Cr dan
interkalasi hidroksi lapis ganda Ni-Cr dengan senyawa polioksometalat
Ka[a-SiW1,040].nH,O yang dapat diaplikasikan sebagai adsorben ion Fe (I1) dan
Cr (VI) sebagai solusi mengatasi pencemaran logam berat di lingkungan.
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