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Gas CO2 sangat luas pemakainnya 

dalam industri dan merupakan salah satu 

bahan baku dalam industri pupuk. Berbagai 

proses telah dikembangkan untuk mereduksi 

kandungan CO2 dari aliran gas antara lain 

metode membran, proses kriogenik, proses 

adsorpsi dan yang paling umum adalah 

proses absorpsi dengan larutan kimia. 

Penggunaan membran mem#butuhkan aliran 

gas yang sangat murni, terbebas dari partikel 

pengotor. Sementara proses kriogenik dapat 

dipakai untuk tekanan parsial CO2 yang 

besar namun dengan adanya proses 

pendinginan biaya yang dikeluarkan tidak 

sedikit. Bila digunakan untuk kandungan gas 

CO2 yang rendah metode ini tidak efektif 

dari segi ekonomi, biasanya hanya 

digunakan pada aliran gas dengan 

kandungan CO2 yang sangat besar. Proses 

adsorpsi telah diterapkan namun kapasitas 

dan selektivitas yang rendah tidak berpotensi 

untuk pengambilan CO2 dari aliran gas 

dengan baik. 

Metode pemisahan dengan absorpsi 

dikenal cukup ekonomis untuk memisahkan 

CO2 dari aliran gas. Absorpsi CO2 dengan 

larutan kimia atau fisika adalah teknologi 
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yang sedang dikembangkan dan tengah 

diaplikasikan pada sejumlah proses 

komersial, termasuk pemurnian gas dan 

produksi amonia. Banyak penelitian yang 

telah dan tengah dikembangkan pada 

teknologi ini, khususnya pada 

pengembangan pengetahuan terhadap 

spesifikasi dan karakte#ristik dari jenis 

pelarut dan data kesetimbangan dari gas CO2 

dan pelarutnya. Salah satu proses 

absorpsi/stripping yang banyak dipakai dan 

dikembangkan adalah dengan sirkulasi 

larutan kimia. Proses semacam ini banyak 

dipakai pada produksi amoniak dan 

pemurnian gas alam. 

Penelitian ini bertujuan untuk 

mendapatkan data#data kesetimbangan uap#

cair dan kelarutan CO2 dalam larutan K2CO3 

untuk berbagai konsentrasi K2CO3 dan suhu 

pada tekanan atmosferik dengan eksperimen 

dan estimasi menggunakan model ENRTL. 
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Kesetimbangan fase seperti 

kesetimbangan uap#cair (VLE), 

berhubungan dengan suatu sistem pada saat 

mana fase cair berada dalam kesetimbangan 

dengan fasa uapnya. [Smith et al. 2001]. 

Karakteristik dari kesetimbangan fase dalam 

thermodinamika adalah adanya kesamaan 

tekanan, suhu dan fugasitas dari masing#

masing komponen dalam semua fase yang 

berada dalam kesetimbangan, yaitu : 
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Aturan Lewis/Randall memberikan definisi 

bahwa fugasitas dalam larutan ideal 

merupakan fungsi dari konsentrasi : 

 

          

 

(2) 

 

dimana x�  adalah fraksi mol spesies i. 

Apabila larutan merupakan larutan yang 

tidak ideal maka faktor koreksi digunakan 

untuk me#nyatakan koefisien aktifitas, γ. 
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Kondisi kesetimbangan dinyatakan dengan 

energi Gibbs (G) yang dimiliki sistem 

tersebut, perubahan energi Gibbs yang 

terjadi untuk semua proses irreversibel  

dinyatakan :  

     

        (4) 

 

Pertidaksamaan ini menyatakan bahwa 

dalam sistem tertutup pada tekanan dan 

temperatur tetap, apabila perubahan properti 

terjadi maka energi Gibbs total akan 

menurun. Dengan kata lain energi Gibbs 

akan minimal pada kondisi kesetimbangan. 

Energi Gibbs total memberikan kondisi 

umum suatu kesetimbangan, untuk larutan 

digunakan term energi Gibbs ekses yang 

merpresentasikan penyimpangan dari larutan 

ideal, secara matematis dapat dinyatakan : 

        

                                                              (5) 

 

dimana Gi merupakan energi Gibbs molar 

parsial untuk spesies i : 

 

                                                              (6)   

                                 

Г(T)  adalah konstanta integrasi. Subtitusi 

Pers. (6) kedalam Pers. (5) dan 

menggabungkan dengan aturan Lewis/ 

Randall, diperoleh : 

 

     (7) 

 

 

Persamaan kesetimbangan uap#cair pada 

tekanan rendah, yaitu aplikasi dari Pers. (1)  

dengan menganggap fase uap sebagai model 

gas idel dan dapat dinyatakan sebagai 
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Untuk sistem CO2#K2CO3#H2O dengan CO2 

sebagai solute, digunakan pendekatan 

hukum Henry untuk perhitungan koefisiem 

aktifitas CO2, yaitu 
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Estimasi konstanta Henry untuk solute 

dalam larutan elektrolit diberikan oleh 

Krevelen dan Hoftijzer (1948) dengan 

persamaan sebagai berikut: 

 

 �4
*

*
���

�
=     (10) 

 

dimana H
o
 adalah konstanta Henry dalam air 

dan I adalah kekuatan ion dari larutan 

sedang#kan h diberikan oleh persamaan 

 

 9���� ++= −+    (11) 

 

dimana harga#harga h+, h# dan hG diambil 

dari Barret (1966). Konstanta Henry CO2 

dalam air diberikan oleh persamaan korelasi 

dari Versteeg dan van swaaij (1988) 
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Permasalahan dalam menentukan 

komposisi kesetimbangan pada sistem 

reaktif membutuh#kan sebuah kondisi dan 

informasi spesifik mengenai komponen yang 

ada dalam sistem tertutup. Konstanta 

kesetimbangan untuk tiap#tiap reaksi dalam 

sistem tertutup diberikan oleh Smith et al. 

(2001) sebagai berikut : 

 

 

                                                              (13) 

 

Sedangkan hubungan HG�� dan� H*��

deberikan�oleh persamaan  

 

                                                                                                  

                                                             (14) 

 

dimana H*��merupakan perubahan enthalpi 

reaksi standar.  

Kombinasi Pers. (13) dan Pers. (14) 

didapatkan 
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Metode penyelesaian non#stoikiometri di#

gunakan untuk mencari komposisi kesetim#

bangan pada larutan dari properti total 

sistem (total K2CO3, CO2 dan temperatur). 

Dengan mencari nilai koefisien aktivitas dan 

konstanta kesetimbangan melalui model 

,�� �
������ -��+.	�
��� ���� /�3��
 

(ENRTL), energi Gibbs larutan dapat 

dihitung. Dalam algoritma per#hitungan, 

energi Gibbs diminimalisasi dengan 

melibatkan persamaan neraca komponen. 

Dalam sistem larutan K2CO3, dan CO2 

terjadi kesetimbangan fase dan 

kesetimbangan  reaksi#reaksi yang 

��
����
��� (Hilliard, 2005), reaksi#reaksi 

itu adalah : 

2H2O   ↔   H3O
+
 +  OH

#
        (16) 

CO2 + 2H2O ↔ H3O
+ 

+ HCO3
# 
     (17) 

H20 + HCO3
#  ↔��� 

H30
+ 

+ CO3
2#����

  (18) 

Dari reaksi#reaksi di atas dapat dituliskan 

per#samaan konstanta kesetimbangan reaksi 

sebagai berikut  
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Nilai konstanta untuk masing#masing reaksi 

dipengaruhi oleh suhu, dan masing#masing 

konstanta direpresentasikan dalam bentuk 

persamaan yang diajukan oleh Posey 

(1996) : 

 

    

 (22) 

  

      K        C1         C2          C3      reaksi 

    

   KW     132.9    #13446   #22.46    (16) 

   KHCO3
#
   231.4   #12092   #36.78    (17)  

   KCO3
#
     216.0    #12432   #35.48    (18) 

 

Dari reaksi diatas dapat dicari neraca massa 
untuk tiap#tiap unsur H, C, dan O: 
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Dan persamaan �����
�����
	������	�	� � : 

 

                                                                 (24) 

 

Dengan menggunakan metode eliminasi 

gaus, diperoleh empat buah persamaan mol 

komponen utama. Pengali Lagrange 

digunakan untuk tiap elemen maka potensial 

kimia untuk masing#masing komponen 

dapat diekspresikan sebagai berikut : 
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Persamaan ini sebanyak tujuh buah 

(Culinane, 2005) tergantung pada nilai 

potensial kimia, yang dapat dipecahkan 

secara simultan. Potensial kimia 

diminimalisasi dan komposisi 

kesetimbangan dapat diketahui. Penjelasan 

mengenai metode non#stoikiometri secara 

mendalam dapat ditemukan di Austgen 

(1989). 
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Model Thermodinamika yang 

digunakan untuk larutan elektrolit 

didasarkan pada teori ,�� �
������ -��+

.	�
��� ���+/�3��
 (ENRTL) yang 

pertama kali dikembangkan oleh Chen ���	� 

(1982) sebagai pengembangan dari teori 

yang ada untuk larutan elektrolit yang encer. 

Model NRTL memprediksi kelakuan larutan 

elektrolit dan dapat diaplikasikan secara luas 

dalam industri untuk simulasi proses 

perlakuan gas. Diasumsikan bahwa dalam 

larutan encer, molekul#molekul zat terlarut 

saling berjauhan antara satu sama lain, dan 

pengaruh pada energi Gibbs ekses 

didominasi oleh gaya ����+
	��� (LR). 

Dalam larutan yang pekat, jarak molekul zat 

terlarut saling berdekatan dan berinteraksi 

satu sama lain dan model NRTL 

mengasumsi#kan pengaruh dominan dari 

interaksi ���
�+
	��� (SR). Model ENRTL 

telah diterapkan oleh Austgen (1989) dan 

Posey (1996) pada system MEA dan DEA 

dalam larutan dengan MDEA, serta Bhisnoi 

dan Rochelle (2000) untuk campuran 

PZ/MDEA.  

Pengaruh total terhadap energi Gibbs 

ekses adalah sebagai berikut : 
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dimana 
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Secara garis besar pada penelitian ini 

terlebih dahulu melakukan eksperimen 

absorbsi gas CO2 dengan menggunakan 

larutan K2CO3 sebagai pelarut pada tekanan 

atmosferik dan suhu tertentu untuk 

mendapatkan data jumlah mol CO2 yang 

terserap dengan reaksi kimia pada kondisi 

kesetimbangan. Selanjutnya melakukan 

estimasi komposisi kesetimbangan reaksi 

kimia dengan menggunakan persamaan 

ENRTL dan membandingkan hasilnya 

dengan data hasil eksperimen.  
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Pada tahap eksperimen, skema 

peralatannya dapat dilihat pada Gambar 1. 

Peralatan utama yang digunakan adalah 

sebuah kolom absorpsi ����� �����
� �	���

 ����� (WWC) yang mengacu pada peneliti 

sebelumnya di bidang perpindahan massa, 

termodinamika dan kinetika reaksi pada 

proses absorpsi gas CO2 dengan larutan 

K2CO3 (Cullinane, 2002). 

 Pada penelitian ini, digunakan aliran 

gas karbondioksida murni dengan laju alir 

tetap yaitu 6 SLPM (Standart Liter Per 

Minute) memberikan sejumlah mol CO2 

dalam gas yang konstan, dan larutan K2CO3 

dialirkan  kedalam kolom sehingga 

berkontak secara  �����
+ �

��� dengan 

aliran gas. Larutan K2CO3 yang dipakai 

adalah 10, 15, 20, 25 dan 30 % sedangkan 

temperatur dijaga pada 30, 40, 50 dan 60 °C 

dengan mensirkulasikan air pemanas di 

bagian annulus. 
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P�3

W�2
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     ������
'. Skema Peralatan 

 

Keterangan gambar: 

P#1 : Pompa larutan K2CO3 

T#4 : Termocouple 

P#2 : Pompa air      

T#5 : Tabung gas CO2 

P#3 : Pipa U                       

V#1 : Gate valve larutan 

R#1 : Rotameter liquid      

V#2 : Gate valve CO2 

T#1 : Tangki penampung      

V#3 : Gate valve (by pass) 

T#2 : Tangki saturator      

W#1 : Wetted#wall column 

T#3 : Tangki overflow              

W#2 : Waterbath





Estimasi komposisi kesetimbangan 

dilaku#kan dengan algoritma yang 

disarankan oleh Smith dan Missen, dimana 

metode ini mengem#bangkan persamaan 

non#stoikiometri dengan menggunakan 

pengali Lagrange (Pers.25) untuk 

meminimalisasi energi Gibbs sistem dan 

menggabungkan persamaan neraca mol 

komponen yang bereaksi dalam sisten 

larutan (Pers. 23 dan Pers. 24). Persamaan 

ENRTL digunakan untuk mengevaluasi 

ketidakidealan sistem larutan dengan 

menghitung koefisien aktivitas yang 

merupakan fungsi dari fraksi mol komponen 

netral maupun komponen ionik. Perhitungan 

dilakukan secara iteratif sedemiki#an hingga 

tercapai titik kesetimbangan reaksi.  

Parameter biner yang digunakan adalah 

dari percobaan yang dilakukan oleh 

Cullinane (2005). Estimasi dilakukan untuk 

persen K2CO3 sebesar 10, 15, 20, 25 dan 

30 % berat pada suhu 30, 40, 50 dan 60 °C.  
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Dengan adanya kontak antara aliran gas 

CO2 dan larutan K2CO3 didalam kolom 

absorber, maka pelarut akan mengabsorp 

dan sekaligus bereaksi dengan CO2 

membentuk ion#ion bikarbonat dan carbonat. 

Reaksi yang terjadi adalah reaksi reversibel 

(Pers. 16 – Pers. 18) dimana kesetimbangan 

reaksi dapat tercapai apabila komposisi 

larutan konstan setiap waktu. 

Kesetimbangan reaksi kimia yang 

terjadi pada fase cair akan menentukan 

jumlah CO2 terlarut, yang pada akhirnya 

berpengaruh pada kesetimbangan fase uap#

cair, begitu juga sebaliknya. Jumlah CO2 

yang terlarut dan bereaksi dipengaruhi oleh 

konsentrasi awal K2CO3 atau disebut 

��	
���, yaitu banyaknya mol CO2 yang 

terabsorpsi, baik itu yang bereaksi maupun 
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tidak bereaksi. Jumlah mol ekivalen K2CO3 

(jumlah mol sebelum reaksi kimia terjadi) 

selalu berkesetimbangan dengan tekanan 

CO2 dalam fase gas. 

Untuk mengetahui apakah absorpsi CO2 

dalam kondisi kesetimbangan atau tidak 

maka diperlukan analisa untuk mengetahui 

bahwa komposisi sistem fase cair konstan 

setelah waktu tertentu, untuk itu dilakukan 

pengecekan perubahan komposisi selama 

absorpsi ber#langsung. Dalam hal ini 

pengukuran pH larutan adalah metode yang 

paling mudah untuk mengetahui kondisi 

kesetimbangan dimana pH larutan diukur 

pada selang waktu tertentu sedemikian 

hingga perubahan pH konstan selama 

absorpsi berlangsung. 

Setelah kesetimbangan tercapai, larutan 

dianalisa untuk mengetahui jumlah CO2 

yang bereaksi dan jumlah ion#ion karbonat 

dan bikarbonat yang dihasilkan. Metode 

yang di#pakai adalah titrasi menggunakan 

larutan HCl dengan indikator pp dan mo.  

Tabel 1 adalah besarnya pH pada saat 

kese#timbangan yang diperoleh dari analisa 

sampel larutan pada berbagai konsentrasi 

larutan dan suhu. Seperti terlihat bahwa 

semakin tinggi konsentrasi K2CO3, pH 

kesetimbangan akan semakin tinggi. 

Demikian juga dengan kenaikan suhu 

menyebabkan kesetimbangan kimia akan 

bergeser kekiri, yang mengakibatkan jumlah 

CO2 yang bereaksi berkurang dan larutan 

akan semakin bersifat basa. 

Pada penelitian ini, analisa sampel 

dengan metode titrasi dilakukan hanya 

terbatas pada suhu lingkungan (sekitar 30°C), 

analisa sampel pada suhu tinggi sulit 

dilakukan, karena diperlukan suhu yang 

homogen dan konstan. Perubahan suhu pada 

larutan sampel yang dianalisa tidak 

diharapkan. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

%����
'. pH larutan pada kondisi 

kesetimbangan 

%berat 

K2CO3 
30°C 40°C 50°C 60°C 

10 7.95 8.04 8.10 8.21 

15 8.00 8.21 8.36 8.38 

20 8.2 8.32 8.51 8.7 

25 8.44 8.46 8.66 8.76 

30 8.45 8.48 8.67 9.04 

 

Tabel 2 menunjukkan konsentrasi ion#

ion karbonat, bikarbonat dan karbondioksida 

yang bereaksi saat kesetimbangan pada suhu 

30°C untuk berbagai % larutan K2CO3. 

 

%����
�. Konsentrasi ion#ion  dan CO2 

bereaksi  pada suhu 30°C 

%berat 

K2CO3 

[CO3
=
] 

mol/liter 

[HCO3
=
] 

mol/liter 

[CO2]bereaksi 

mol/liter 

[OH#] 

mol/liter 

10 0.24102 1.31481 0.65191 8.96x10#7 

15 0.33140 1.83179 0.90699 1.02x10#6 

20 0.63871 2.24010 1.11025 1.62x10#7 

25 0.66281 3.32912 1.66456 2.73x10#7 

30 0.95807 3.7490 1.84663 2.84x10#7 

 

Semakin besar persen berat larutan 

K2CO3, semakin besar pula konsentrasi ion 

pada saat kesetimbangan, sistem ini menjaga 

rasio komponen produk terhadap reaktan 

agar selalu berada dalam nilai yang tetap. 

Jumlah mol gas CO2 yang bereaksi akan 

semakin besar bila konsentrasi larutan 

K2CO3 lebih besar, kecenderungan ini dapat 

dilihat pada Gambar 2, dimana gas CO2 

yang bereaksi diukur pada kondisi 

kesetimbangan yang pada akhirnya juga 

berkesetimbangan dengan CO2 yang ada 

dalam fase gas. 
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�. Plot jumlah mol gas CO2 yang  

ereaksi vs % K2CO3 pada suhu 30
o
 C 
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������
). Plot jumlah mol gas CO2 terlarut 

vs % K2CO3 pada berbagai suhu 

 

Gambar 3 menunjukkan pengaruh 

konsen#trasi K2CO3 terhadap jumlah mol 

CO2 terlarut pada berbagai suhu. Seperti 

terlihat bahwa semakin tinggi konsentrasi 

K2CO3 yang di#pergunakan maka jumlah 

mol CO2 bebas (tidak bereaksi) semakin 

menurun, sedangkan jumlah mol CO2 akan 

semakin menurun seiring dengan kenaikan 

suhu yang terjadi pada sistem untuk 

konsentrasi larutan K2CO3 yang sama. 

Estimasi menggunakan model ENRTL 

di#peroleh hasil yang memberikan 

kecenderungan sama dengan hasil 

eksperimen, akan tetapi komposisi 

kesetimbangan yang diperoleh dari estimasi 

berbeda dibandingkan dengan kompo#sisi 

kesetimbangan pada eksperimen, jumlah 

komponen larutan hasil reaksi dalam hal ini 

bikarbonat lebih kecil daripada hasil reaksi 

dari eksperimen, hal ini disebabkan 

persamaan yang dikembangkan masih 

memerlukan parameter model ENRTL yang 

mempresentasikan prilaku sistem. 

Gambar 4 menunjukkan jumlah mol 

CO2
 
vs %K2CO3 pada berbagai suhu yang 

dihitung dari persamaan ENRTL. Kenaikan 

suhu menye#babkan jumlah mol CO2 yang 

terlarut semakin menurun. Konsentrasi CO2
 

dalam larutan pada kondisi kesetimbangan 

akan semakin menurun apabila digunakan 

konsentrasi larutan K2CO3 yang lebih tinggi. 

Kecenderungan ini sesuai dengan pola yang 

didapat dari eksperimen. Jumlah mol CO2 

terlarut yang dihitung dengan menggunakan 

persamaan ENRTL memberikan hasil yang 

lebih kecil dibandingkan dengan eksperimen. 
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������
*, Plot jumlah mol CO2 terlarut 

vs %K2CO3 untuk berbagai suhu dengan 

persamaan ENRTL 

 

Gambar 5 adalah perbandingan CO2 

terlarut yang diperoleh dari eksperimen dan 

estimasi dengan permodelan ENRTL. 

Terlihat bahwa hasil eksperimen 

memberikan nilai yang lebih besar 

dibandingkan dengan nilai yang diperoleh 

dari hasil estimasi. 
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������
+  Perbandingan jumlah mol CO2 

terlarut hasil eksperimen dan estimasi pada 

suhu 30
o
C  untuk berbagai %K2CO3 

 

��	��,����


Telah diperoleh data#data kestimbangan 

atau solubilitas CO2 dalam larutan potassium 

karbonat pada berbagai temperatur. Jumlah 

mol CO2 terlarut semakin kecil dengan 

kenaikan temperatur dan konsentrasi larutan 

K2CO3. Perbandingan hasil estimasi dengan 

hasil eksperimen menunjukkan sedikit 

perbedaan dan memberikan profil yang sama.  
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A = aktifitas 

Aφ  = parameter Pitzer#Debye#Huckel  

C = Konstanta 

D   =  Konstanta dielektrik 

e  = muatan elektron  (1.6 x 10
#19

 

coulomb) 

fi = Fugasitas spesies i murni 

if̂    = Fugasitas spesies i dalam larutan 

G = Energi Gibbs 

�G
ο 

= Perubahan energi Gibbs standar 

H
ο
 = Konstanta Henry dalam air (atm/mol) 

H = Konstanta Henry dalam larutan  

         (atm.cm3/mol) 
ο�H = Perubahan entalpi reaksi standar 

I, Ix = Kekuatan ion dari larutan 

k  = konstanta Boltzmann  

    (1.38054 x 10
#16

 erg/K) 

K B�Konstanta kesetimbangan 

MW = Berat molekul pelarut 

n = Jumlah mol 

ni = Jumlah mol komponen i 

pi = Tekanan parsial komponen i (atm) 

P = Tekanan absolut (atm) 

S

iP  = Tekanan uap jenuh spesies i 

ri     =  Born radius untuk segmen spesies i 

R = Konstanta Gas (atm.m
3
/gmol.K) 

T = Temperatur absolut  (K) 

xi = Fraksi mol spesies i dalam fase cair 

yi = Fraksi mol spesies i dalam fase uap 

zi    = Jumlah muatan spesies ion 

      

*�
�0�C��	��� � � ��� �

γi� B� Koefisien aktifitas spesies i dalam 

larutan  

Γ� B Konstanta integrasi 

λ = Pengali Lagrange 

T = Potensial Kimia 

ρ = parameter pendekatan Pitzer#Debye# 

    Huckel 

τ   = parameter interaksi biner 

 

5���
� 
���� 

ex  = properti ekses 

ideal = properti larutan ideal 

L   = fase cair (cairan jenuh) 

S   =  kondisi jenuh 

Tot = properti total 

V   = fase uap (uap jenuh) 

 

5��� 
���� 

a = anion 

Born = model Born 

c = kation 

i = properti spesies i 

ji  = properti komponen biner spesies j dan 

i. 

k = properti komponen ke#k (k = 1, 2, 

3,.....) 

m = properti campuran 

NRTL = model Non Random Two Liquid 

PDH   = model Pitzer#Debye#Huckel 

w = air 
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