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Limonin dan naringin merupakan senyawa limonoid dan flavonoid yang didapati pada jus buah jeruk. Keberadaan kedua
senyawa ini menyebabkan rasa pahit pada jus sehingga kurang disukai oleh konsumen, walaupun sebenarnya senyawa

tersebut berguna untuk kesehatan. Berbagai teknik pemisahan limonin dan naringin dari jus jeruk yang telah dilakukan

antara lain dengan adsorpsi, presipitasi maupun pertukaran ion. Teknik-teknik tersebut memiliki kelemahan antara lain

penggunaan pelarut dan adsorben yang relatif mahal, penurunan kualitas jus akibat hilangnya flavor dan warna, serta

adanya sisa adsorben yang menimbulkan masalah lingkungan. Pada penelitian ini pemisahan dilakukan dengan menggunakan
filtrasi membran. Pemisahan limonin dan naringin yang memiliki berat molekul masing-masing 470,5 dan 580 Da,

dilakukan dengan membran mikrofiltrasi yang memiliki ukuran pori 0,1 um. Mikrofiltrasi dapat menghilangkan limonin
dan naringin dari dalam jus jeruk dengan tingkat pengurangan sebesar 92,54% untuk limonin dan 71,34% untuk naringin.
Kondisi terbaik operasi mikrofiltrasi jus Jeruk untuk membran bertipe modul hollow fiber dengan tingkat pengurangan
limonin dan naringin tertinggi adalah pada tekanan membran 1,74 bar dan laju alir 0,08 m detik -' dengan fluksi sebesar
63,16 | m? jam™.

Kata kunci: mikrofiltrasi, Citrus nobilis, suspensi, shear-induce diffusion

ABSTRACT. Setyadjit, Erliza Noor, Fatma Aghitsni, and Dondy A Setyabudi. 2009. Microfiltration processing
of de-bittering limonin and naringin on var. Siam citrus juice ( Citrus nobilis L. microcarpa). Limonin and
naringin is compound of limonoid and flavonoid discovered at citrus juice. Existence of both of these compounds cause to
bitter taste in juice so that less attractive to the consumer, although in fact the compound beneficial for health. Various
separation technique of limonin and naringin in citrus juice have been done for example with adsorption, precipitation, and
ion exchange. These techniques have weakness for example usage of solvent adsorbent which is relatively costly, degradation
of juice quality effect of loss colour and flavor, and also the existence of remains residue of adsorbent generating the
environmental problem. This research of separation done by using membrane filtration. Dissociation of limonin and
naringin which each molecule has mass weight of 470.5 and 580 Da, was done by membrane microfiltration has pore site
of 0.1 um. Microfiltration can reduce limonin and naringin from citrus juice with reduction, level equal to 92.54% for
limonin and 71.34% for the naringin. The best operating condition for microfiltration of citrus juice for the membrane
which have module to type hollow fibre type of module was at membrane pressure 1.74 bar rate of flow and 0.08 secan !

m flux 63.16 1 hour' m=2

Keyword: microfiltration, Citrus nobilis, suspension, shear-induce diffusion

PENDAHULUAN

Salah satu produk olahan jeruk siam yang memiliki peluang
besar untuk dikembangkan adalah jus konsentrat sari jeruk.
Produk ini dapat dipasarkan untuk bahan baku industri
sari buah dengan nilai jual yang tinggi. Kelebihan lain
adalah jus konsentrat sari jeruk siam memiliki daya simpan
yang lebih lama dibandingkan dengan sari jeruk biasa,
dan biaya transportasi lebih rendah. Produk jus jeruk
memiliki rasa pahit (bitterness) karena mengandung
senyawa limonoid terutama limonin dan senyawa
Jlavonoid terutama naringin'. Umumnya konsumen tidak
menyukai rasa pahit ini, sehingga kualitas produk limonin
(grade) jus jeruk komersial salah satunya ditentukan olch

kandungan senyawa tersebut. Untuk jus jeruk navel
kandungan limonin sebesar 6 ppm terasa tidak pahit, pada
kandungan 9 ppm tergolong pahit dan pada konsentrasi
24-30 ppm memiliki rasa sangat pahi?. Namun kandungan
limonin yang rendah (+ 6 ppm) berakibat pada penurunan
kualitas jus jeruk.

Limonoid utama penyebab pahit pada jeruk, selain
limonin juga nomilin’. Limonin (C,, H, O,) memiliki berat
molekul 470,5 dengan titik leleh 280°C*, sedangkan nomilin
(C,s H,, O,) dengan berat molekul 514,57° . Naringin (C,
H,, O,,) dengan berat molekul 580,5, titik Leleh 171 °C*.

Teknik pemisahan limonin dan naringin dari jus sari
Jjeruk umumnya dilakukan baik melalui proses pemisahan
fisik, seperti presipitasi, adsorpsi, filtrasi, dan ion

exchange, atau secara kimia dengan proses ekstraksi
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Keterangan : V-2
E-1 . tangki umpan
E-2 . pompa
E-3 : membran mikrofiltrasi
E-4 : wadah penampung permeat
E-5 : wadah penampung retentat
1-1 . pressure gauge inlet
1-2 . pressure gauge outlet
V-1 : katup pengatur laju alir
V-2, V-5, V-6 : katup pengatur backwash
V-3 : katup pengatur umpan
V-4 : katup pengambilan contoh umpan
V-7 :katup pengatur aliran resirkulasi retentat
V-8 : katup pengambilan contoh retentat
V-9 : katup pengambilan contoh permeat
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Gambar 1. Skema rangkaian peralatan mikrofiltrasi

Figure 1. Network scheme equipments of microfiltration

dilakukan pengamatan dengan mikroskop binocular
pembesaran 40 x.

Pada proses mikrofiltrasi, pengukuran fluksi dilakukan
setelah tercapai kondisi tunak yaitu pada tekanan antara
1.7-1,9 bar. Mode operasi mikrofiltrasi yang digunakan
adalah sistem resirkulasi dengan aliran permeat serta
retentat dikembalikan lagi ke tangki umpan. Resirkulasi
dilakukan selama 30 menit dengan volume umpan
sebanyak 1 liter. Laju alir umpan yang digunakan adalah
0,05-0,09 my/s.

Sistem resirkulasi dilakukan dengan cara menutup
katup V-2, V-4, V-8, dan V-9, sedangkan katup V-1, V-3, V-
3, V-6, dan V-7 dibuka. Umpan yang ada di dalam tangki
(E-1) disedot oleh pompa (E-2) menuju membran (E-3) dan
keluar dari dua sisi, yaitu sisi permeat dan retentat. Permeat
mengalir melalui katup V-5, V-6 yang selanjutnya kembali
ke umpan, sedangkan retentat mengalir melalui I-2, V-7
dan kembali ke umpan.

Sebelum dan setelah selesai operasi dilakukan
pencucian membran, untuk menjaga agar daya tahan dan
kinerja membran tetap baik. Metode pencucian yang
digunakan adalah metode backwash. Pencucian
dilakukan dengan metode backwash menggunakan air
hangat (suhu 40 °C) selama lebih kurang 10 menit. Setelah
dilakukan backwash, selanjutnya membran dicuci
menggunakan larutan NaOH (0,05%) dengan selang pH
larutan pencuci antara 10-11 dengan sistem diresirkulasi
selama lebih kurang 1 jam. Efektivitas pencucian
ditentukan dengan cara mengukur fluksi air sebelum
membran digunakan dan setelah membran dicuci. Setelah

digunakan membran disimpan dengan cara merendam

modul dalam larutan hipoklorit 200 ppm agar tetap dalam
kondisi basah.

Pengukuran konsentrasi limonin dan naringin
menggunakan spectrophotometer seperti yang dilakukan
oleh (Setyadjit 2005). Penghitungan fluksi menggunakan
perhitungan dengan mengukur luas permukaan membrane
(m2), delta waktu (j), dan delta volume permeat (1) 272#

HASIL DAN PEMBAHASAN

A. Pemisahan Limonin dan Naringin Dari Jus Jeruk
dengan Mikrofiltrasi

Hasil pengamatan terhadap partikel menunjukkan bahwa
terjadi pengurangan jumlah partikel besar di setiap tahapan
penyaringan (Gambar 2). Jus jeruk merupakan suspensi
yang terdiri dari partikel heterogen. Ukuran partikel
bervariasi antara 0,05 im—< 100 im. Partikel terbesar yang
lolos pada penyaringan 65 mesh Gambar 2 berdiameter
10,8-15,7 im, sedangkan yang berbentuk serat memiliki
panjang 341,1 im dan lebar 99,7 im. Partikel yang berukuran
besar ini kemungkinan merupakan albedo, segmen, dan
dinding gelembung jus yang ikut terekstraksi?.

Hasil penyaringan 200 mesh menunjukkan bahwa
terjadi pengurangan jumlah karotenoid (Gambar 2(c)).
Partikel terbesar yang masih lolos pada penyaringan ini
berdiameter 3,6-4,5 um, sedangkan partikel kecil berukuran
1,8-2,2 um. Kumpulan partikel putih yang berbentuk
seperti rantai ini merupakan cloud, yang terdiri dari pektin,

lemak, dan fosfor, serta senyawa-senyawa lainnya yang
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Gambar 2. (a) Partikel jus hasil penyaringan dengan filter 65 mesh, (

(D)

b) Partikel jus hasil penyaringan dengan filter 150 mesh, (c) Partikel

Jus hasil penyaringan dengan filter 200 mesh, dan (d) Hasil penyaringan dengan membran milipore berukuran 0,45 pm.
Figure 2. (a) Particle juice result of screening with filter 65 mesh, (b) Particle Juice result of screening with filter 150 me sh, (¢) Particle juice
result of screening with filter 200 mesh, and (d) Result of screening by membrane of milipore 0,45 u m.

membentuk agregat dan sangat sulit untuk diidentifikasi®.

Partikel yang berukuran di bawah 2 im membentuk
cloud yang stabil. Fraksi partikel ini terdiri dari kristal
hesperidin yang berbentuk seperti jarum, kromoplastida,
partikel yang amorf, dan globula minyak yang terikut pada
beberapa partikel tersebut. Kristal hesperidin ini sebagian
terbentuk karena kristalisasi seketika setelah proses
cktraksi jus®. Pada penyaringan dengan menggunakan
filter yang ukurannya lebih kecil, yaitu membran milipore
berukuran pori 0,45 um (Gambar 3(d)), terlihat jelas bahwa
partikel kecil berwarna putih yang pada jus hasil
penyaringan filter 200 mesh masih cukup banyak
Jjumlahnya (+ 70%), setelah dilakukan penyaringan dengan
membran milipore ini jumlahnya menjadi jauh berkurang
(19). Masih ditemukan partikel jus yang berdiameter 1,8
2,2 pm lolos pada penyaringan ini.

A. Profil rejeksi membran terhadap senyawa limonin
dan naringin

Proses mikrofiltrasi terhadap jus jeruk mampu merejeksi

senyawa limonin dan naringin (Struktur bangun Gb 3).

Konsentrasi limonin menurun selama proses mikrofiltrasi.

Konsentrasi limonin menurun tajam pada menit-menit

pertama mikrofiltrasi dan cenderung fluktuatif (Gambar 4).
Setelah 10 menit filtrasi, penurunan konsentrasi limonin
mulai konstan. Profil rejeksi yang fluktuatif mungkin saja
terjadi karena sifat limonin yang cenderung tidak stabil.
Rejeksi membran terhadap limonin menunjukkan

kestabilannya setelah 30 menit filtrasi dan mampu merejeksi
limonin rata-rata sebesar 96% dengan konsentrasi di dalam
permeat sebesar + 0,51 ug ml-' (Gambar 4). Dengan
demikian, konsentrasi limonin, di dalam permeat berada
di bawah batasan konsentrasi yang dapat diterima

konsumen, yaitu 6 pg ml' 312

Perubahan konsentrasi naringin di dalam permeat
selama mikrofiltrasi relatif stabil (Gambar 4). Konsentrasi
naringin menurun tajam pada menit pertama filtrasi dan
setelah itu cenderung konstan, dimana rejeksi terhadap
naringin relatif konstan, yaitu + 80% dengan konsentrasi
di dalam permeat sebesar + 69 g ml! dimana konsentrasi
ini masih jauh dibawah threshold.

Penurunan konsentrasi limonin dan naringin serta
peningkatan rejeksi berkaitan erat dengan penurunan
fluksi permeat. Penurunan fluksi dan penin gkatan rejeksi
secara cepat menunjukkan bahwa pada awal proses
mikrofiltrasi, terjadi deposisi sebagian besar partikel
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Gambar 3. Struktur Limonin (A), dan naringin (B)
Figure 3. Structure of limonin (A4), and naringin (B)

tersuspensi di permukaan membran dan membentuk
lapisan cake. Lapisan cake ini dapat menurunkan
porositas membran sehingga menyebabkan senyawa
limonin dan naringin tertahan™.

Terdepositnya limonin dan naringin pada membran
Juga dibuktikan oleh konsentrasi limonin dan naringin
di dalam retentat yang rendah masing-masing sebesar +
2 ug ml' dan + 50 pg ml'. Hasil inj menunjukkan bahwa
konsentrasi limonin dan naringin di dalam permeat dan
retentat tidak berbeda.

Hasil penelitian menunjukkan adanya korelasi
positif antara kandungan padatan tersuspensi dengan
konsentrasi limonin dan naringin di dalam permeat.
Ketika sebagian besar limonin dan naringin terejeksi,
partikel warna serta partikel putih yang tersuspensi juga
tidak terlihat lagi di dalam permeat hasil resirkulasi yang
ditunjukkan oleh warna permeat hasil resirkulasi yang
bening. Keterkaitan antara padatan tersuspensi dengan
limonin dan naringin semakin diperkuat oleh hasil
pengamatan terhadap permeat resirkulasi menggunakan
mikroskop. Hasil pengamatan menun jukkan bahwa tidak
terlihat lagi adanya partikel di dalam permeat.

A. Pengaruh tekanan transmembran terhadap fluksi

jus dan rejeksi

Mikrofiltrasi jus jeruk selama 90 menit pada dua tekanan
transmembran yaitu 1,27 dan 1,34 bar menghasilkan
fluksi yang sedikit berbeda (Grafik 5). Fluksi permeat
pada transmembran 1,34 bar sedikit lebih tinggi

dibandingkan dengan fluksi permeat pada tekanan
transmembran 1,27 bar. Hasil penelitian menunjukkan
bahwa peningkatan tekanan transmembran meningkatkan
fluksi permeat.

Fluksi permeat cenderung meningkat jika tekanan
transmembran ditingkatkan, walaupun peningkatannya
relatifkecil. Gambar 6, menunjukkan bahwa peningkatan
tekanan transmembran dari 1,46 menjadi 1,84 bar
meningkatkan fluksi secara linier. Kondisi ini dimasukkan
pada wilayah polarisasi rendah® (Gambar 5), dimana
lapisan cake yang terbentuk masih sedikit. Seiring
dengan peningkatan tekanan transmembran,
pembentukan lapisan cake yang terbentuk menjadi
semakin tebal dan kompak, sehingga peningkatan fluksi
berkurang. Jika tekanan terus ditingkatkan, fluksi
menunjukkan penyimpangan perilaku dari hubungan

Setyadjit | et al.
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Grafik 1. Rejeksi membran terhadap senyawa limonin dan naringin
selama mikrofiltrasi pada TMP =1,27 bar dan v = 0,06 m
detik'.

Graph 2. Rejection Membrane to compound of limonin and naringin
during microfiltration at TMP = 1.27 bar and v = 0,06
sec! m.

fluksi-tekanan yang linier menjadi tidak tergantung pada
tekanan. Kondisi ini dinamakan pressure independent
condition*.

Penyimpangan perilaku fluksi secbagaimana yang
dilaporkan Cassano et al** juga terjadi pada penelitian ini.
Kondisi ini mulai terlihat tekanan transmembran 1.84 bar
dengan nilai fluksi sebesar 65,93 | 2 Jam’'. Nilai fluksi yang
diperoleh pada kondisi ini dinyatakan sebagai fluksi batas
(limiting flux). Peningkatan tekanan transmembran di atas
1,84 bar, tidak meningkatkan fluksi jus yang ditunjukkan
oleh nilai fluksi relatif konstan setelah tekanan transmembran
ditingkatkan menjadi 1,95 bar. Peningkatan fluksi pada
kondisi ini dipengaruhi oleh pengurangan ketebalan lapisan
batas yang terbentuk dan peningkatan laju difusi balik
partikel-partikel yang terpolarisasi.

Hasil yang sama juga diperoleh ketika membran
dioperasikan pada beberapa tekanan sebagaimana yang
terlihat pada Gambar 6, dimana fluksi permeat cenderung
meningkat jika tekanan transmembran ditingkatkan,
walaupun peningkatannya relatif kecil. Gambar 6
menunjukkan bahwa peningkatan tekanan transmembran
dari 1,46 menjadi 1,84 bar meningkatkan fluksi secara linier
Kondisi ini dimasukkan pada wilayah polarisasi rendah
dimana lapisan cake yang terbentuk masih sedikit. Seiring
dengan peningkatan tekanan transmembran, pembentukan
lapisan cake yang terbentuk menjadi semakin tebal dan
kompak, sehingga peningkatan fluksi berkurang®. Jika
tekanan terus ditingkatkan, fluksi menunjukkan
penyimpangan perilaku dari hubungan fluksi-tekanan yang
linier menjadi tidak tergantung pada tekanan. Kondisi ini
dinamakan pressure independent condition.

Peningkatan tckanan transmembran dapat
mempengaruhi tingkat rejeksi membran terhadap senyawa
yang ingin dipisahkan dan tergantung pada sifat larutan’.
Hasil penelitiannya pada ultrafiltrasi PEG dan dekstran
menunjukkan dua perilaku yang berbeda. Peningkatan
tekanan transmembran menurunkan rejeksi PEG, sedangkan
pada dekstran, peningkatan tekanan secara umum
menurunkan rejeksi, tetapi pada batas tertentu dapat
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Gambar 5. Fluksi jus selama mikrofiltrasi pada berbagai tekanan
transmembran pada v=0,06 m detik "'

Figure 5. Flux Juice during microfiltration at various pressure of
trans-membrane v= 0.06 m sec

meningkatkan rejeksi.

Pada tekanan 1,46-1,61 bar, rejeksi limonin terlihat
konstan (Gambar 7). Peningkatan tekanan di atas 1,61 bar
menyebabkan rejeksi terhadap limonin cenderung
fluktuatif dan mencapai titik tertinggi pada tekanan 1,74
bar yaitu 92,54% dengan konsentrasi limonin yang masih

-1
Pengoperasian tekanan transmembran 1,46-1,95 bar
sebagaimana yang terlihat pada gambar 7 menghasilkan
rejeksi terhadap senyawa naringin yang relatif konstan,

yaitu rata-rata sebesar 75%. Perbedaan perilaku ini
35

)

dimana limonin bersifat polar sedangkan naringin bersifat
non-polar. Gambar 7 dapat dilihat bahwa konsentrasi
limonin dan naringin di dalam permeat dan retentat tidak
berbeda jauh yang menunjukkan bahwa sebagian besar
senyawa limonin dan naringin terdeposit pada membran.

Kondisi operasi yang menghasilkan fluksi tertinggi
dengan tingkat rejeksi tertinggi selanjutnya digunakan
sebagai kondisi operasi terbaik. Dengan demikian, kondisi
operasi terbaik ditetapkan pada tekanan 1,74 bar, dimana
fluksi permeat telah mendekati titik konstan dan rejeksi

D. Pengaruh LajuAlir Terhadap Fluksi Jus dan
Rejeksi

Salah satu parameter operasi yang mempengaruhi fluksi
permeat ketika tekanan transmembran tidak lagi
berpengaruh adalah laju alir. Untuk melihat pengaruh laju
alir terhadap fluksi permeat, mikrofiltrasi jus jeruk dilakukan
pada kondisi tunak. Dengan demikian kondisi operasi
mikrofiltrasi jus dipertahankan pada tekanan transmembran
1,70-1,95 bar dengan perlakuan variasi laju alir 0,05-0,09
m detik™!. Selain fluksi, faktor lain yang harus diperhatikan
dalam mikrofiltrasi adalah rejeksi membran. Gambar §
menunjukkan bahwa pengaruh laju alir terhadap fluksi

Fluksi jus ’
(Im  jam

¢ v=0.08 m/dtk

Tekanan transmembran (bar)

Gambar 6. Pengaruh tekanan transmembran terhadap fluksi jus.
Jigure 6 . Influence of pressure of trans-membrane to Juice flux

permeat bersifat tidak linier dan lebih mendekati bentuk
cksponensial. Pengaruh laju alir terhadap nilai koefisien
perpindahan massa (k) dan fluksi dinyatakan dalam bentuk
eksponensial kecepatan, yaitu nilai ¢ dalam persamaan J =
f(v)". Umumnya untuk aliran laminar, nilai ¢ berkisar antara
0,3-0,6. Gambar 8 menunjukkan bahwa nilai ¢ = 0,31%,
Dengan demikian dapat dikatakan bahwa sistem aliran jus
Jeruk selama proses mikrofiltrasi adalah laminar.

Hasil penelitian menunjukkan bahwa laju alir
berpengaruh terhadap rejeksi limonin, tetapi tidak
mempengaruhi rejeksi naringin. Pengoperasian mikrofiltrasi
pada berbagai laju alir menunjukkan bahwa rejeksi
membran terhadap limonin cenderung fluktuatif (Gambar
9) dan memperlihatkan perilaku yang hampir sama dengan
perlakuan transmembran. Rejeksi limonin menurun ketika
digunakan laju alir 0,06 m detik™' dan meningkat kembali
pada laju alir 0,07-0,08 m detik . Peningkatan laju alir
menjadi 0,09 m detik' menyebabkan rejeksi limonin
mengalami penurunan, sedangkan rejeksi naringin pada
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Gambar 7. Pengaruh tekanan transmembran terhadap rejeksi
membran
Figure 7. Influence of pressure of trans-membrane to membrane

rejection
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Gambar 8. Pengaruh laju alir terhadap fluksi jus pada berbagai
tekanan trans-membran
Gambar 8. Influence of rate of flow 10 juice flux at various pressure
of trans-membrane
setiap perlakuan laju alir relatif konstan. Rejeksi tertinggi
dihasilkan pada kondisi operasi laju alir 0,08 m detik"!,
yaitu sebesar 92,54% untuk limonin dan 71,34% untuk
naringin dengan nilai fluksi yang dihasilkan sebesar 63,16
Im?jam™'. Dengan demikian kondisi optimum untuk operasi
mikrofiltrasi jus jeruk adalah pada tekanan transmembran
1,70-1,95 bar dan laju alir 0,08 m detik"!. Gambar 9 dapat
dilihat bahwa konsentrasi limonin dan naringin di dalam
permeat dan retentat tidak berbeda jauh yang menunjukkan
bahwa sebagian besar senyawa limonin dan naringin
terdeposit pada membran.

Terjadi perbedaan tingkat rejeksi antara limonin dan
naringin dimana rejeksi limonin cenderung lebih tinggi
dibandingkan dengan rejeksi naringin. Perbedaan rejeksi
ini terjadi hampir di seluruh perlakuan padahal perbedaan
bobot molekul keduanya tidak berbeda jauh, yaitu 470,5
Da untuk limonin dan 580 untuk naringin. Hal ini
kemungkinan disebabkan oleh perbedaan tingkat
kepolaran diantara keduanya. Perbedaan tingkat
kepolaran kemungkinan berpengaruh pada interaksi antara
kedua senyawa dengan membran ketika proses
mikrofiltrasi berlangsung. Membran mikrofiltrasi yang
digunakan berbahan baku polipropilena (PP) yang
mempunyai sifat non polar.

KESIMPULAN

1. Mikrofiltrasi dapat menghilangkan limonin dan naringin
dari dalam jus jeruk dengan tingkat pengurangan
sebesar 92,54% untuk limonin dan 71,34% untuk
naringin.

2. Kondisi terbaik operasi mikrofiltrasi jus jeruk untuk
membran bertipe modul hollow fiber dengan tingkat
pengurangan limonin dan naringin tertinggi adalah

Setyadjit | et al.
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Gambar 9. Pengaruh laju alir terhadap rejeksi membran
Gambar 9. Influence of rate of flow to membrane rejection

pada tekanan membran 1,74 bar dan laju alir 0,08 m
detik' dengan fluksi sebesar 63,16 1 m2jam’.

3. Rasa pahit produk jus jeruk siam yang telah disaring
dengan mikrofiltrasi telah Jjauh berkurang akibat
berkurangnya limonin dan naringin, namun masih
memiliki warna kuning sebagai karakteristik jus jeruk
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