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ABSTRAK

Untuk memenuhi kebutuhan bahan bakar terbarukan sebagai pengganti
bahan bakar fosil, diperlukan usaha-usaha untuk membuat bahan bakar baru.
Dietil eter merupakan salah satu bahan bakar alternatif dimana digunakan sebagai
campuran dengan bahan bakar lain atau digunakan sebagai komponen murninya.
Dietil eter dapat diproduksi dari etanol dengan proses dehidrasi menggunakan
katalis asam.

Penelitian ini bertujuan untuk mempelajari proses produksi dietil eter
melalui reaksi dehidrasi etanol dengan katalis heterogen yakni nanokatalis y-
Al>O3 yang dipromote dengan logam Cr dan Co. Secara khusus dipelajari variabel
proses yakni temperatur reaksi dalam produksi dietil eter.

Penelitian terdiri dari dua tahap. Tahap pertama diawali dengan membuat
y-Al2O3 berukuran nano, kemudian dimpregnasi dengan logam Cr dan Co yang
berperan sebagai promotor sehingga didapatkan katalis Cr-Co/y-Al2Oz. y-Al203
berukuran nano didapatkan dengan menggunakan metode presipitasi, sedangkan
metode impregnasi yang digunakan adalah wet impregnation dan dry
impregnation. Pada proses impregnasi dilakukan variasi berupa rasio logam Cr
dengan Co (1:1, 1:2, 2:1) dan % loading logam promotor tehadap jumlah total
katalis Cr-Co/y-Al,03 (5% dan 10%). Katalis Cr-Col/y-Al2Os yang terbentuk
dikarakerisasi dan diuji aktivitasnya dalam memproduksi dietil eter. Katalis Cr-
Coly-Al20s dikarakterisasi dengan berbagai teknik seperti XRD, BET, XRF dan
SEM-EDX. Dari analisa XRD diketahui bahwa kristal y-Al.O3 hasil sintesis
berukuran 17,82 nm, kemudian dari analisa BET didapatkan hasil luas permukaan
sebesar 162,840 m?/g. Berdasarkan analisa XRF diketahui bahwa logam yang
terkandung dalam katalis Cr-Co/y-Al.O3 adalah Co3O4 dan Cr20s. Diketahui pula
melalui analisa SEM-EDX bahwa logam yang berhasil terimpregnasi sesuai
dengan rasio yang diinginkan untuk masing-masing katalis. Tahap kedua adalah
uji aktivitas Cr-Coly-Al203 pada proses produksi dietil eter dari etanol melalui
reaksi dehidrasi. Reaksi dehidrasi dilakukan dalam reaktor fix bed dengan suhu
operasi (125, 150, 175, 200, dan 225 °C). Uap keluaran reaktor dihubungkan
dengan kondensor untuk mengkondensasikan produk yang kemudian akan
dilakukan analisa gas kromatografi (GC). Dari hasil analisa produk didapatkan
bahwa katalis GACrCo1021 memiliki aktivitas yang lebih baik dari katalis
lainnya berdasarkan hasil konversi etanol dan yield dietil eter. Konversi etanol
terbesar yakni 23.48% terjadi pada temperatur reaksi 225 °C dengan
menggunakan katalis GACrCo1021 dimana konversi etanol meningkat dengan



peningkatan temperatur. Kemudian yield DEE terbesar dihasilkan dengan
menggunakan katalis GACrCo1021 pada temperatur reaksi 125 °C yakni sebesar
1.32%.

Kata kunci: dehidrasi etanol, dietil eter, energi alternatif, nanokatalis Cr-Coly-
Al>O3, reaktor fixed bed
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ABSTRACT

To fulfill the needs of renewable fuels as a replacement for fuels, efforts
are needed to make new fuels. Diethyl ether is one of the alternative fuels which is
used as a mixture of other fuels or used as a pure component. Diethyl ether can be
produced from ethanol by a dehydration process using an acid catalyst.

This study aims to study the production process of diethyl ether through
dehydration reaction of ethanol with heterogeneous catalyst ie y-Al.Os promoted
with metal Cr and Co. Particularly studied process variables such as reaction
temperature in the production of diethyl ether.

The study consists of two stages. The first stage begins with making a
nano-sized y-Al203, then impregnated with Cr and Co metals acting as promoters
to obtain Cr-Coly-Al;O3 catalyst. The nano-sized y-Al.O3 was obtained by the
precipitation method, while the impregnation method used was wet impregnation
and dry impregnation. In the impregnation process, variations in the ratio of Cr
metal to Co (1:1, 1:2, 2:1) and %loading metal promoter to the total amount of Cr-
Coly-Al;03 catalyst (5% and 10%). The Cr-Co/y-Al,Os catalyst were
characterized and tested it activity in producing diethyl ether. The Cr-Co/y-Al.O3
were characterized using various techniques such as XRD, BET, XRF and EDX.
From XRD analysis it is known that the crystal y-Al.O3 of the synthesis is 17.82
nm, then from BET analysis obtained surface area of 162.840 m?/g. Based on the
XRF analysis it is known that the metals contained in Cr-Col/y-Al>Os catalysts are
C0304 and Cr,03. It is also known through SEM-EDX analysis that the metals that
are succeeding are impregnated according to the desired ratio of each catalyst. The
second stage is the Cr-Coly-Al20s activity test in the production process of diethyl
ether from ethanol through a dehydration reaction. Dehydration reactions are
performed in a fixed bed reactor with operating temperature (125, 150, 175, 200,
and 225 °C). The vapor from reactor output is connected to the condenser to
condense the product which will then be analyzed by gas chromatography (GC).
From the product analysis, it was found that the GACrCo1021 catalyst had better
activity than other catalysts based on ethanol conversion results and the yield of
diethyl ether. The largest ethanol conversion of 23.48% occurs at a reaction
temperature of 225 °C using a GACrCo1021 catalyst where ethanol conversion



increases with increasing temperature. The largest DEE vyield was then obtained
using a GACrCo1021 catalyst at a temperature of 125 °C at 1.32%.

Keywords: alternative energy, Cr-Coly-AloOs nanocatalyst, dehydration of
ethanol, diethyl ether, fixed bed reactor
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BAB 1
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Pengurangan secara cepat dari cadangan minyak dan pemanasan global
adalah masalah yang paling penting sekarang dan di abad yang akan datang.
Penggunaan yang berlebihan dari bahan bakar fosil sebagai sumber energi utama
adalah alasan utama kedua permasalahan di atas. Di antara bahan bakar fosil lain,
minyak bumi adalah bahan bakar yang paling mudah untuk digunakan dalam
transportasi. Oleh karena itu, diperkirakan cadangan minyak bumi akan habis dalam
jangka waktu 40 tahun sedangkan 70 tahun untuk gas alam (Varish, 2007).
Meskipun penemuan baru dari cadangan minyak dan gas alam dapat meningkatkan
durasi untuk penghabisan secara kesuluruhan dari bahan bakar fosil, masalah
kekurangan bahan bakar yang signifikan diperkirakan akan terjadi pada abad
mendatang. Peningkatan konsentrasi CO2 di atmosfer dianggap sebagai alasan yang
paling penting bagi pemanasan global. Peningkatan dari penggunaan energi dunia
dari bahan bakar fosil diikuti juga dengan peningkatan tingkat emisi CO> tahunan
yang terlepas ke atmosfer. Peningkatan tingkat emisi CO2 menyebabkan
peningkatan konsentrasi CO- di atmosfer dari sekitar 295 ppm menjadi 380 ppm
selama abad terakhir. Dilaporkan juga terjadi kenaikan sekitar 0,6°C pada suhu
permukaan bumi di periode yang sama (Song, 2006).

Untuk memenuhi kebutuhan bahan bakar terbarukan sebagai pengganti
bahan bakar fosil, diperlukan usaha-usaha untuk membuat bahan bakar baru. Dietil
eter merupakan salah satu bahan bakar alternatif yang bisa menggantikan bahan
bakar fosil. Dietil eter (DEE) seringkali digunakan sebagai bahan pencampur untuk
mengatasi kelemahan bahan bakar etanol. Sebagai bahan bakar, etanol umumnya
dicampur dengan bensin (gasohol) (Widayat, 2011). Gasohol merupakan campuran
bensin atau gasolin dengan etanol grade bahan bakar 20%. Selain itu, DEE bisa
digunakan sebagai aditif pada bahan bakar diesel yang terbukti dapat meningkatkan
performa mesin dan menurunkan konsumsi bahan bakar (lbrahim, 2016).

Nilai pemanasan volumetrik dan angka oktan adalah parameter yang



sangat penting untuk bahan bakar alternatif bensin. Nilai-nilai pemanasan
volumetrik bensin dan solar yang merupakan dua bahan bakar transportasi utama
masing-masing sekitar 32 dan 36 MJ/I (Olah dkk, 2009). Selain angka oktan, angka
setana adalah parameter kunci untuk bahan bakar diesel. Angka setana yang
merupakan ukuran empiris dari kemampuan penyalaan dari bahan bakar merupakan
salah satu sifat bahan bakar yang penting. Bahan bakar dengan angka setana 50 atau
lebih tinggi cocok untuk pengapian kompresi pada mesin diesel. Bahan bakar yang
memiliki angka setana rendah tidak berkinerja baik dalam mesin siklus diesel.
Untuk bahan bakar diesel konvensional, angka setana adalah sekitar 40-55. Bahan
bakar dengan angka setana tinggi menyebabkan pengoperasian mesin lebih halus
dan menghasilkan emisi NOX, partikulat, hidrokarbon dan karbon monoksida lebih
sedikit.

Etanol dan sejumlah eter memiliki angka oktan sangat tinggi,
lebih dari 100 (Dogu dan Varisli, 2007). Etanol dengan angka oktan 113 dan
tekanan uap Reid yang rendah dianggap sebagai alternatif yang sangat baik untuk
bensin. Nilai pemanasan volumetrik etanol sekitar 21 MJ/l. Meskipun tekanan uap
yang rendah dari etanol adalah keuntungan selama pengisian bahan bakar mobil,
hal ini juga menyebabkan beberapa masalah dalam menyalakan mesin dalam
keadaan dingin. Disebutkan dalam peraturan bahwa bahan bakar kendaraan
bermotor harus memiliki tekanan uap yang cukup untuk menyalakan mesin dalam
keadaan dingin bahkan pada suhu -30°C. Dietil eter (DEE) dapat diproduksi dengan
dehidrasi etanol melalui katalis asam, memiliki tekanan uap yang tinggi dan juga
angka oktan sangat tinggi. Karena itu, campuran etanol-DEE dianggap sebagai
pengganti bensin. Panas laten etanol adalah sekitar 3,7 kali lebih tinggi daripada
bensin, yang menyebabkan suhu yang lebih rendah selama pembakaran di mesin.
Penurunan suhu mesin juga menyebabkan terbentuknya lebih sedikit NOX.
Pembakaran alkohol dan eter menghasilkan hidrokarbon yang tidak terbakar, CO
dan CO:> jauh lebih sedikit dari bensin konvensional (Dogu dan Varisli, 2007).

Senyawa dietil eter umumnya dibuat dengan proses dehidrasi senyawa
etanol (proses Barbet) dengan katalis asam sulfat (homogen). Kelemahan dari
proses ini adalah pemisahan katalis masih sulit dan mahal serta katalis bersifat
korosif. Katalis yang bersifat korosif membutuhkan investasi dalam peralatan



cukup mahal (Scott Fogler, 1987). Dengan demikian diperlukan suatu penelitian
untuk mengatasi kelemahan ini. Salah satu usaha untuk mengatasi kelemahan ini
adalah mengembangkan katalis heterogen.

Salah satu komponen terpenting dalam katalis heterogen adalah support
katalis. Support katalis merupakan komponen Kkatalis yang memiliki luas
permukaan yang tinggi, porositas, sifat-sifat mekanik, dan kestabilan yang baik.
Umumnya support katalis berupa oksida logam dengan melting point tinggi, tanah
liat (clay) ataupun carbon (Richardson, 1989). Berdasarkan fungsinya tersebut,
pembuatan katalis merupakan salah satu dari berbagai upaya yang dilakukan dalam
rekayasa katalis untuk memaksimalkan efektifitas katalis. Katalis nano adalah
katalis yang memiliki ukuran 1-100 nm. Berkurangnya dimensi katalis menjadi
ukuran nano tentu akan meningkatkan luas permukaan katalis dan konsekuensinya
meningkatkan aktivitas katalis dalam reaksi tertentu (Rahmanpour dkk, 2012).

Alumina (Al203) merupakan salah satu material keramik yang paling
banyak penggunaanya sebagai katalis, support katalis, absorben dan juga digunakan
sebagai resistant coating (Murjalili dkk, 2011). Dalam aplikasinya, alumina telah
banyak digunakan untuk proses-proses pada suhu tinggi. Hal ini dikarenakan karena
alumina memiliki kekuatan yang bagus dan koefisien ekspansi termal yang rendah
(Khorrami dkk, 2012). Alumina terutama y-alumina banyak digunakan sebagai
katalis dan support katalis, karena selain memiliki luas permukaan besar juga
memiliki sisi aktif yang bersifat asam dan basa. Sisi aktif ini dihasilkan dari
pelepasan molekul air (Wibowo dkk, 2007). Reaksi dehidrasi katalisis alkohol
primer menggunakan katalis y-Al2O3 dapat menghasilkan senyawa eter dan alkena.
Sedangkan reaksi alkohol sekunder dengan katalis asam akan menghasilkan alkena,
tetapi dengan katalis basa menghasilkan keton melalui reaksi dehidrogenasi (Shi
dan Davis, 1995).

Dalam pengembangannya nano vy-alumina (y-Al2O3) powder sulit
diperoleh. Beberapa alasan yang membuat sulitnya sintesis y-alumina adalah:
Pertama, y-alumina merupakan fase stabil setelah kalsinasi pada suhu tinggi, yang
dengan mudah mendorong pertumbuhan butiran powder, sehingga membuatnya

sulit untuk mendapatkan partikel nanonya. Kedua, partikel y-alumina cenderung



beraggregate selama proses dehidrasi dalam metode wet chemistry (Khorrami dkk,
2012).

Meningkatkan sifat katalis dengan menambahkan promotor jauh melebihi
efek yang dapat dicapai oleh aksi promotor sendiri. Promotor sendiri belum tentu
memiliki aktivitas katalitik. Zat yang ditambahkan ke katalis dalam jumlah kecil
dalam rangka meningkatkan sifat seperti aktivitas, selektivitas atau stabilitas adalah
salah satu pengertian promotor yang dapat sekaligus menyatakan kegunaannya.
Secara umum, promotor dapat dikategorikan menurut tujuan mereka menjadi dua
kelompok: 1) memfasilitasi reaksi yang diinginkan, yaitu, meningkatkan aktivitas
katalis, dan 2) menekan proses yang tidak diinginkan, yaitu meningkatkan
selektivitas katalis (Krylov, 2004). Logam mulia ditemukan sangat efektif sebagai
promotor namun ketersediaannya lebih sedikit dan mahal. Karena keterbatasan
diatas memerlukan penggantian dengan beberapa bahan dengan biaya murah dan
mudah didapat. Logam transisi adalah kandidat yang baik dalam hal ini. Logam
transisi, seperti Mn, Cu, Cr, Fe, dan Co, menjadi menarik karena biaya lebih murah
dan sumbernya yang relatif melimpah (Kumar dan Rattan, 2016). Survei literatur
yang intensif juga mengungkapkan bahwa kombinasi kromium dan kobalt
disupport pada y-alumina belum ada digunakan untuk reaksi dehidrasi etanol.

Pengembangan proses konversi etanol menjadi DEE yang biasanya
dilakukan dalam suatu reaktor batch banyak berubah ke sistem kontinyu baik sistem
reaktor fluidized bed maupun fixed bed. Kelemahan dari penggunaan reaktor
fluidized bed biasanya menyangkut dengan ukuran partikel katalis yang harus kecil
serta masalah regenerasinya. Sedangkan reaktor fixed bed tidak memerlukan ukuran
partikel yang sangat kecil tapi dapat berbentuk bola, pellet, ataupun granule,
dimana penyediannya lebih mudah demikian pula regenerasinya (Liherlinah dkk,
2009).

Untuk studi reaksi Kkatalitik di laboratorium, reaktor berbeda dapat
digunakan. Misalnya reaksi katalitik fluida-padat dipelajari dalam (1) reaktor
packed bed yang dipanaskan di dalam furnace, (2) reaktor Carberry yang
dilengkapi dengan keranjang katalis berputar dan jaket pendingin atau pemanas
atau (3) reaktor Berty dengan sirkulasi internal dan jaket pemanas atau pendingin
(De, 2014). Reaktor laboratorium terutama digunakan untuk mengukur Kinetika



reaksi dan aktivitas katalis pada kondisi suhu dan tekanan yang berbeda. Suhu
reaksi adalah parameter operasi penting yang seharusnya diselidiki dalam
penelitian. Efek dari parameter ini pada konversi etanol dan yield produk dipelajari.
Pada penelitian ini dilakukan pembuatan dietil eter melalui reaksi dehidrasi etanol
dalam suatu reaktor fixed bed/ packed bed reactor dengan katalis y-Al>O3 dimana

logam Cr dan Co sebagai promotor.

1.2 Perumusan Masalah
Dari latar belakang yang telah diuraikan sebelumnya maka dapat

dirumuskan beberapa permasalah sebagai berikut:

1. Bagaimana proses pembuatan nanokatalis y-Al>Oz dimana logam Cr dan Co
sebagai promotor

2. Bagaimana aktivitas nanokatalis Cr-Co/y-Al.Os pada proses produksi dietil
eter dari etanol 96%

3. Bagaimana pengaruh suhu reaksi pada proses produksi dietil eter terhadap
konversi etanol

4. Bagaimana pengaruh suhu reaksi pada proses produksi dietil eter terhadap yield
dietil eter

1.3 Tujuan Penelitian

Tujuan dari penelitian ini adalah sebagai berikut:

1. Menghasilkan katalis y-Al.Oz yang dipromote dengan logam Cr dan Co dalam
ukuran nano

2. Mempelajari aktivitas katalis Cr-Co/y-Al>O3 pada proses produksi dietil eter
dari etanol 96%

3. Mempelajari pengaruh suhu reaksi pada proses produksi dietil eter terhadap
konversi etanol

4. Mempelajari pengaruh suhu reaksi pada proses produksi dietil eter terhadap

yield dietil eter



1.4 Manfaat Penelitian
Dari hasil penelitian diharapkan memberikan masukan atau alternatif
dalam menghasilkan dietil eter yakni dengan penggunaan katalis y-Al>O3 yang

dipromote dengan logam Cr dan Co.



BAB 2
KAJIAN PUSTAKA dan DASAR TEORI

2.1 Senyawa Dietil Eter (DEE)

Eter mempunyai rumus bangun R-O-R’, yang R dan R’-nya bisa sama atau
berbeda gugusnya dapat berupa alkil atau aril. Eter jika dilihat dari hidrokarbon
jenis alkana, maka terlihat bahwa gugus -CH>- digantikan oleh oksigen. Sebagai
contoh dietil eter mempunyai rumus bangun sebagai berikut CH3CH>-O-CH>CH3
(Fessenden dan Fessenden, 1998). Titik didih hidrokarbon jenis alkana
dibandingkan dengan eter juga mendekati. Hal ini seperti disajikan dalam Tabel
2.1. Jika dibandingkan dengan alkohol dengan jumlah atom C yang sama,
perbedaan titik didih antara dietil eter dengan senyawa alkohol tersebut cukup

signifikan.

Tabel 2.1 Perbandingan Titik Didih Dietil Eter, Butanol dan Hidrokarbon

Nama RUMUS Titik didih Berat Molekul
(°C) (g/mol)
1-butanol CH3CH,CH>CH,0OH 178 74
Dietil eter CH3CH2-O-CH2CH3 35 74
CH3CH32-CH»-
Pentana CH,CHs 36 70

Sumber: Fessenden dan Fessenden, 1998

Dietil eter merupakan salah satu dari eter komersial yang paling penting.
Hal ini disebabkan dietil eter memiliki nilai ekonomis yang sangat tinggi. Di bidang
industri, dietil eter banyak digunakan sebagai bahan pelarut untuk melakukan
reaksi-reaksi organik dan memisahkan senyawa organik dari sumber alamnya.
Penggunaan sebagai pelarut diantaranya untuk pelarut minyak, lemak, getah, resin,
mikroselulosa, parfum, alkaloid, dan sebagian kecil dipakai dalam industri
butadiena. Di bidang kedokteran, dietil eter sangat identik dengan bahan anestesi
(Sakuth dkk, 2012). Sebagai bahan bakar, dietil eter telah lama digunakan sebagai
starting fluid pada mesin kendaraan bermotor di negara dengan cuaca dingin.

Molekul-molekul eter tidak membentuk ikatan hidrogen satu sama lain.



Hal ini menjelaskan mengapa titik didihnya rendah dibandingkan dengan isomer
alkoholnya. Sekalipun eter tidak membentuk ikatan hidrogen satu sama lain, eter
dapat membentuk ikatan hidrogen dengan senyawa-senyawa yang mempunyai
gugus hidroksil/~OH. Sehingga alkohol dan eter dapat bercampur. Eter dengan
bobot molekul rendah seperti dimetil eter benar-benar larut dalam air. Kelarutan
dietil eter dalam air adalah 8 gram per 100 ml air. Semakin tinggi jumlah atom
karbon suatu eter, kelarutannya dalam air makin rendah. Kerapatan eter lebih
rendah daripada air (Widayat, 2011). Sifat-sifat fisik lain dari dietil eter disajikan
dalam Tabel 2.2.

Tabel 2.2. Sifat-Sifat Fisik Dietil Eter

Parameter Nilai
Berat Molekul 74,12 g/mol
Titik Didih 34,5°C
Titik Beku -116,3 °C
Temperatur Kritis 193,6 °C
Tekanan Kritis 3,59 Mpa
Densitas (20 °C) 713.5 kg/m?®
Viskositas (20 °C) 0.245 mPa.s
Flash Point -20°C
Kelarutan dalam air (20 °C) 69 g/L
Tekanan Uap (20 °C) 56.28 kPa
Batas Eksplosi di Udara 1,7% - 36%
Temperatur Penyalaan Sendiri 170 °C

Sumber: Sakuth dkk, 2012

2.2 Produksi Dietil Eter

Proses produksi secara langsung dari dietil eter yang paling banyak
digunakan di dunia adalah sulfuric acid process atau proses Barbet dan catalytic
dehydration over alumn. Proses produksi secara tidak langsung adalah dimana dietil
eter merupakan produk samping dalam proses produksi etanol dari etilen. Proses
asam sulfat dilakukan dengan cara bahan baku etanol dan katalis asam sulfat (katalis
homogen) dipanaskan sampai temperatur 125 °C dengan perbandingan 1:3. Proses
dilakukan pada reaktor stainless steel yang dilapisi timbal, dilengkapi pemanas koil

dan pelindung kebocoran asam. Konversi dietil eter dihasilkan sebesar 94-95%



(Ullmann, 1987). Reaksi yang terjadi dalam proses asam sulfat adalah sebagai

berikut ini:

H,SO0,
2C2HsOHy) — C2Hs50C2Hs () + H20() (2.1)
125 — 145°C
Mekanisme reaksinya adalah sebagai berikut:
C2HsOH + H2SO4 - C2HsSO4 + H20O (2.2)
C2HsOH + CoHs5SO4 - CoHsOCoHs + HaSO4 (2.3)

Mekanisme reaksi tersebut menunjukkan bahwa gugus etil CoHs dari
etanol akan mengikat gugus SO4 dari H,SOs membentuk etil sulfat (C;HsHSO4)
dan HO dari gugus OH" etanol dengan gugus H* asam sulfat. Etil sulfat yang
terbentuk akan bereaksi dengan etanol kembali membentuk dietil eter dan asam
sulfat (Fessenden dan Fessenden, 1998). Dalam proses ini, pemisahan katalis cukup
menyulitkan dan bersifat korosif sehingga membutuhkan biaya investasi yang
cukup besar. Proses yang kedua dilakukan pada katalis alumina. Bahan baku etil
alkohol (etanol) diuapkan dan dialirkan ke dalam reaktor dimana di dalamnya
terdapat sejumlah tumpukan katalisator alumina dan beroperasi pada suhu 180-230
°C. Panas reaksi dimanfaatkan untuk membangkitkan uap dalam waste heat boiler.
Konversi etanol per pass sebesar 60-80%, dengan yield dietil eter sebesar 90%
(Ullmann, 1987).

Reaksi — reaksi yang terjadi dalam proses pembuatan dietil eter dengan

katalis alumina adalah sebagai berikut:

ky
C2Hs0OH 2 CoH4 + H20 AGages = 83781 (2.4)
k>
ks
2C2HsOH 2 CoHsOCoHs + H2O ' AGaeg = -76652 J (2.5)
ks
ks
C2Hs0C2Hs 2@ CoHsOH + CoHs AGoos = -83460 J (2.6)
ke
k7
C2Hs50C2Hs 2 2C2H4 + H20 AGags = -75082 ] (2.7)
ke



Persamaan reaksi (2.4) merupakan reaksi dehidrasi etanol menjadi etilen.
Persamaan reaksi (2.5) merupakan reaksi pembentukan dietil eter. Persamaan (2.6)

dan (2.7) merupakan reaksi lanjut dari dietil eter menjadi etanol dan etilen.

2.3 Dehidrasi Alkohol

Dalam kimia organik terdapat berbagai reaksi dehidrasi, reaksi dehidrasi pada

alkohol umumnya sebagai berikut:

1. Konversi alkohol menjadi eter
Reaksi alkohol primer menjadi eter dan air terjadi jika alkohol primer
dipanaskan pada suhu 140°C dengan katalis berupa asam sulfat (H2SOas).
Mekanisme reaksi dehidrasi alkohol menjadi eter adalah sebagai berikut
(Fessenden dan Fessenden, 1998):

H,S0,
2R-OH — R-O-R+H;0 (2.8)
140°C

2. Konversi alkohol menjadi alkena
Cara ini merupakan cara yang sederhana untuk membuat alkena yang berwujud
gas. Jika uap alkohol sekunder dilewatkan di atas bubuk aluminium oksida
(alumina) yang dipanaskan maka alkohol tersebut akan pecah mejadi alkena dan
uap air. Alkohol juga dapat mengalami reaksi dehidrasi menjadi alkena dengan
katalis asam sulfat (H2SO4). Reaksi dehidrasi alkohol menjadi alkena adalah

sebagai berikut (Fessenden dan Fessenden, 1998):

Al,0
R-CH,-CHOH-R —= R-CH=CH-R + H20 (2.9)

2.4 Etanol

Etanol atau etil alkohol adalah salah satu turunan dari senyawa hidroksil
atau gugus OH dengan rumus kimia C>HsOH. Istilah umum yang sering dipakai
untuk senyawa tersebut adalah alkohol. Etanol merupakan cairan yang tidak
berwarna, larut dalam air, eter, aseton, benzena, mudah menguap dan mudah
terbakar. Etanol banyak digunakan sebagai pelarut, germisida, minuman, bahan anti

beku, bahan bakar, dan senyawa intermediet untuk sintesis senyawa-senyawa
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organik lainnya. Etanol sebagai pelarut banyak digunakan dalam industri farmasi,
kosmetika dan resin maupun laboratorium.

Penggunaan etanol sebagai bahan bakar, mempunyai prospek yang cerah.
Bahan bakar etanol merupakan sumber energi terbaharukan, karena dapat dibuat
dari bahan baku yang berasal dari tumbuh-tumbuhan. Etanol murni (100%) dapat
digunakan sebagai cairan pencampur pada bensin. Etanol mempunyai angka oktan
yang cukup tinggi, sehingga dapat digunakan untuk menaikkan angka oktan. Akan
tetapi bahan bakar etanol memiliki kelemahan yaitu pada mesin yang menggunakan

campuran etanol akan menjadi masalah saat cuaca dingin (musim dingin).

Tabel 2.3. Sifat-Sifat Fisik Etanol

Parameter Nilai
Titik didih (bp),°C 78,39
Titik beku (fp),°C -114,15
Berat jenis 0,79044
Kapasitas kalor (16-21°C), J/gK 2,415
Kalor pembentukan, kJ/mol 277,69
Kalor penguapan pada temperatur, kJ/kg
70°C, kJ/kg 855,66
80°C, kJ/kg 900,83
100°C, kJ/kg 799,05
Kalor pembakaran pada volume konstan, 1370,82
kJ/mol
Temperatur penyalaan,°C 425
Nilai kalor pembakaran, kJ/kg
Nilai kalor pembakaran netto, kJ/kg 29895
Nilai kalor pembakaaran bruto, kJ/kg 29964

Sumber: Kosaric dkk, 2012

2.5 Katalis dan Material Pendukung

Katalis adalah suatu senyawa kimia yang menyebabkan reaksi menjadi
lebih cepat untuk mencapai kesetimbangan tanpa mengalami perubahan kimiawi di
akhir reaksi. Katalis tidak mengubah nilai kesetimbangan dan berperan dalam
menurunkan energi aktivasi. Dalam penurunan energi aktivasi ini, maka energi
minimum yang dibutuhkan untuk terjadinya tumbukan berkurang sehingga
terjadinya reaksi berjalan cepat (Gates 1992). Katalis pada umumnya mempunyai

sifat-sifat sebagai berikut: aktivitas, selektivitas, umur, regenerasi dan kekuatan
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mekanik. Secara umum katalis mempunyai 2 fungsi yaitu mempercepat reaksi
menuju kesetimbangan atau fungsi aktivitas dan meningkatkan hasil reaksi yang
dikehendaki atau fungsi selektivitas (Nasikin dkk., 2009)
2.5.1 Penggolongan Katalis
Penggolongan katalis secara umum dibagi menjadi dua yaitu:
1. Katalis Homogen
Katalis homogen adalah katalis yang berada pada fasa yang sama dengan
reaktannya. Kelemahan katalis ini adalah pemisahan yang sulit dari media reaksi.
2. Katalis Heterogen
Katalis heterogen adalah katalis yang mempunyai fasa yang berbeda
dengan reaktannya. Persyaratan dari suatu katalis heterogen adalah bahwa pereaksi
gas diadsorpsi oleh katalis. Pada umumnya katalis heterogen berbentuk padatan dan
memiliki permukaan metal aktif.
Pada katalis heterogen terdapat beberapa komponen penyusun. Komponen
tersebut dibagi menjadi 3 yaitu senyawa aktif, penyangga dan promotor.
a. Senyawa aktif
Senyawa aktif adalah senyawa yang mengatur terjadinya reaksi kimia pada
katalis, sehingga dapat merubah reaktan menjadi produk. Beberapa contoh senyawa
yang dapat berfungsi sebagai senyawa aktif yaitu logam dalam bentuk murninya
atau dalam bentuk oksidanya, seperti Co (kobalt), Ni (nikel), Pt (platina), dan lain-
lain.
b. Penyangga
Penyangga atau support merupakan komponen terbesar pada katalis yang
mempunyai fungsi sebagai tempat untuk mendistribusikan senyawa aktif ke pori-
pori bahan penyangga secara merata sehingga terjadi dispersi senyawa aktif yang
merata (Nurjannah, 2009). Bahan penyangga mempunyai sifat inert sehingga tidak
mempengaruhi reaksi yang terjadi pada katalis dan tahan terhadap panas pada
proses kimia di industri.
c. Promotor
Promotor merupakan bahan yang digunakan sebagai aditif untuk

meningkatkan aktivitas katalis dengan menjaga dispersi fasa aktif dan
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meningkatkan stabilitas termal dari pendukung serta mampu meningkatkan

selektivitas.

2.5.2 Logam Kromium (Cr)

Kromium (Cr), Ar 51.9961, ditemukan oleh VAUQUELIN, dalam
crocoite mineral (PbCrO4), pada tahun 1797. Pada tahun 1798 ia mengisolasi
logam kromium dengan mengurangi oksida dengan karbon. Segera setelah
ditemukannya kromium, Proses komersial untuk pembuatan kromat dengan
memanggang kromit dengan soda abu dikembangkan. Kromium digunakan dalam
paduan besi dan nonferrous, dalam refraktori, dan bahan kimia. Bahan kimia
kromium digunakan dalam berbagai aplikasi. Jumlah terbesar dikonsumsi untuk
memproduksi pigmen untuk digunakan dalam cat dan tinta. Aplikasi lainnya
meliputi penghambatan korosi logam, pengeboran lumpur, pewarna tekstil, katalis,
dan pengolahan kayu dan air (Downing dkk, 2012). Kromium (1) oksida (Cr203)
dan kromat (I11) digunakan dalam kimia organik sebagai katalis, misalnya, dalam
hidrogenasi ester atau aldehida untuk membentuk alkohol dan siklisasi
hidrokarbon. Mereka juga mengkatalisis pembentukan amonia dari hidrogen dan
nitrogen (Anger dkk, 2012).

2.5.3 Logam Kobalt (Co)

Kobalt (Co) adalah elemen logam. Seiring dengan besi dan nikel, Kobalt
adalah salah satu anggota kelompok transisi-logam pertama kelompok VIII dari
tabel periodik (rekomendasi IUPAC lama; sesuai dengan rekomendasi IUPAC yang
baru, kobalt termasuk dalam kelompok 9). Senyawa kobalt adalah katalis
serbaguna. Bahan yang mengandung kobalt telah digunakan untuk mengkatalisis
jenis reaksi berikut: hidrogenasi, dehidrogenasi, hidrogenolisis termasuk
hidrodenitrifikasi dan hidrodesulfurisasi; hydrotreatment produk minyak bumi;
oksidasi selektif; ammonoksidasi; oksidasi; hydroformylation; polimerisasi;
dekomposisi selektif; dan sintesis amonia (Donaldson dan Beyersmann, 2012).

Proses industri utama yang menggunakan Katalis kobalt adalah
penghilangan belerang dari berbagai bahan baku berbasis minyak bumi

(hidrodesulfurisasi), oksidasi fasa cair selektif, dan hidroformilasi. Kobalt sering
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dikutip dalam literatur paten sebagai aditif di hampir semua katalis oksidasi
heterogen, termasuk oksidasi propena, butana, butena, dan metanol. Kobalt telah
menjadi komponen Kkatalis digunakan dalam sintesis Fischer-Tropsch dari
hidrokarbon dari gas sintesis (Marsih dkk, 2012).

2.6 Alumina

Aluminium oksida adalah sebuah senyawa kimia dari aluminium dan
oksigen, dengan rumus kimia Al,Oz. Nama mineralnya adalah alumina, dan dalam
bidang pertambangan, keramik dan teknik material senyawa ini lebih banyak
disebut dengan nama alumina. Umumnya alumina terdapat dalam bentuk kristalin
yang disebut corundum atau a-aluminum oksida.

Alumina adalah bahan polimorfik yang terjadi dalam banyak fase, seperti
fase metastabil (juga dikenal sebagai fase transisi y, a, 1, 6, 8, x dan fase o
termodinamika stabil. Fase metastabil alumina dapat disintesis dengan rute yang
berbeda, yakni hidrotermal, sol-gel processing, deposisi uap-cair-padat kimia dan
electrospinning routines. Fase metastabil y-alumina biasanya diperoleh dari
prekursor amorf boehmite pada interval suhu yang luas antara 350 dan 1000 °C.
Sebaliknya, alumina tersebut berubah secara ireversibel menjadi a-Al.O3 pada
pemanasan pada Kisaran suhu yang relatif tinggi antara 1050 dan 1200 °C (Visakh
dan Nazarenko, 2016). Jalur umum reaksi diilustrasikan pada Gambar 2.1, yang

menunjukkan berbagai bentuk transisi intermediet yang telah diidentifikasi.

b

Chi Kappa |Alpha

d
Boehmite Gamma | Delta |Th.JAlpha

3
aer.b Eta |} -{ Theta |Alpha

{ Diaspore }—{ : Alpha

0 200 400 600 800 1000 1200

Temperature, °C —

Gambar 2.1 Urutan Transformasi Termal Aluminium Hidroksida (Hudson dkk,
2012)
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2.6.1 Gamma Alumina (y-Al203)

Gamma alumina (y-Al203) merupakan salah satu fase metastabil dari
alumina yang sering digunakan adsorben dan Kkatalis, karena memiliki luas
permukaan yang besar (50-300 m?/g), volume pori yang besar pula (0.5-1 cm%/g).
Selain itu, y-Al>Ogz stabil dalam proses katalis dan pada suhu tinggi, mudah dibentuk
dalam proses pembuatannya dan tidak mahal (Harfani, 2009).

v-Al203 mempunyai struktur spinel yang cacat dimana 32 atom oksigen
dan membentuk kemasan kubus terjejal. Ukuran atom oksigen yang lebih besar dari
atom alumina membuat atom alumina berada pada posisi tetrahedral dan
oktahedral. Pada posisi tetrahedral, atom alumina dikelilingi oleh 4 atom oksigen.
Sementara pada posisi oktahedral, atom alumina dikelilingi oleh 6 atom oksigen
(Harfani, 2009). Berikut ini adalah struktur atom alumunium pada posisi oktahedral
dan tetrahedral (Gambar 2.2).

@ Atom Al oktahedral

O Atom Al tetrahedral

Gambar 2.2 Dua Lapisan Pertama Struktur y-Al>O3 (Harfani, 2009)

2.7 Pembuatan y-Al203

v-AlOz dapat berasal dari boehmite (AIOOH) atau a-alumina monohidrat
atau pseudoboehmite. Boehmite dapat berasal dari gibbsite [a-Al(OH)s3] atau
bayerite [B-Al(OH)s]. Proses perubahan gibbsite menjadi boehmite yaitu dehidrasi
gibbsite (gel) dengan hidrotermal agar terbentuk struktur yang lebih Kristalin,
berlangsung pada tekanan yang lebih tinggi, kemudian dipanaskan dengan laju
pemanasan yang cepat. Pada tekanan rendah, bayerite dapat dibuat dengan
mengubahnya menjadi pseudoboehmite (Harfani, 2009). Proses sintesis y-Al203
juga melewati beberapa tahapan seperti presipitasi, aging, pengeringan atau

kalsinasi yang ikut mempengaruhi struktur alumina, luas area permukaan dan
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ukuran pori. Berikut unit operasi dasar yang terlibat dalam persiapan katalis padat
(Gambar 2.3).

| Precipitation or gel formation from starting materials I

| Decantation/ filtration |

| Washing l

[ owm ]

Crushingw& grinding
|

| Calcination |

| Impregnation |

h

I Final Activation ]

Gambar 2.3 Unit Operasi Dasar Dalam Preparasi Katalis Padat (De, 2014)

2.7.1 Metode Presipitasi

Metode presipitasi merupakan teknik pendekatan bottom up (cara
merangkai atom atau molekul dan menggabungkannya melalui reaksi kimia untuk
membentuk nano struktur). Metode presipitasi dilakukan dengan cara zat aktif
dilarutkan ke dalam pelarut, lalu ditambahkan larutan lain yang bukan pelarut (anti-
solvent), hal ini menyebabkan larutan menjadi jenuh dan terjadi nukleasi yang cepat
sehingga membentuk partikel. Kelebihan metode ini adalah sederhana dan biaya
rendah. Kelemahan metode ini adalah nanopartikel yang terbentuk harus
distabilisasi untuk mencegah timbulnya kristal berukuran mikro.

Salah satu metode presipitasi yang pertama adalah teknologi pembuatan
hydrosol. Teknologi ini dikembangkan oleh Sucker pada tahun 1988 dan

merupakan hak cipta milik Sandoz (sekarang bernama Novartis). Teknologi ini
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sesungguhnya merupakan metode presipitasi klasik yang dikenal sebagai “via
humida paratum”. Pada metode ini, zat aktif dilarutkan ke dalam pelarut, lalu
larutan tersebut dimasukkan ke dalam larutan lain yang bukan pelarut zat aktif
tersebut sehingga menghasilkan presipitasi zat aktif yang halus. Metode presipitasi
dilakukan dengan mengendalikan kelarutan bahan di dalam larutan melalui
perubahan pH, suhu, atau pelarut. Endapan yang dihasilkan dari kondisi sangat
jenuh memiliki banyak partikel berukuran kecil. Kelebihan metode ini adalah dapat
menghasilkan partikel lebih kecil dari 100 nm dan pemakaian energi sangat rendah.
Presipitasi dari larutan terdiri dari dua langkah dasar, yakni :
1. Nukleasi partikel halus

Nukleasi adalah tahap dimana molekul-molekul zat terlarut terdispersi
dalam pelarut awal untuk terkumpulkan ke dalam sebuah cluster pada skala
nanometer (meninggikan konsentrasi zat terlarut dalam suatu daerah kecil) yang
menjadi stabil di bawah kondisi operasi tertentu. Cluster stabil ini merupakan inti
partikel. Namun, ketika cluster tidak stabil, mereka larut kembali. Oleh karena itu,
cluster harus mencapai ukuran Kkritis agar menjadi inti stabil. Ukuran Kritis tersebut
ditentukan oleh kondisi operasi (suhu, jenuh, dan lain-lain). Pada tahap nukleasi,
atom mengatur secara jelas dan periodik struktur kristalnya. "struktur kristal"
adalah istilah khusus yang mengacu pada pengaturan relatif dari atom, bukan sifat
makroskopik dari kristal (ukuran dan bentuk), meskipun atom-atom tersebut
terbentuk dari struktur kristal internal.

2. Pertumbuhan kristal

Pertumbuhan kristal merupakan pertumbuhan dari inti yang berhasil
mencapai ukuran cluster kritis. Nukleasi dan pertumbuhan terus terjadi secara
bersamaan ketika kondisi saturasi terjadi. Kondisi saturasi merupakan sarana
pendorong kristalisasi tersebut, laju nukleasi dan pertumbuhan didorong oleh
kejenuhan yang ada dalam larutan. Pada kondisi tertentu, baik nukleasi atau
pertumbuhan mungkin dominan satu atas yang lain, dan sebagai hasilnya, kristal
dengan berbagai ukuran dan bentuk yang akan dihasilkan (kontrol ukuran dan
bentuk kristal merupakan salah satu tantangan utama dalam industri manufaktur,
seperti untuk obat-obatan). Setelah saturasi selesai, sistem padat-cair mencapai
kesetimbangan dan kristalisasi selesai, kecuali dilakukan modifikasi terhadap
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kondisi operasi pada kesetimbangan sehingga terjadi supersaturasi pada larutan.
Banyak senyawa memiliki kemampuan untuk mengkristal dengan struktur Kristal

yang berbeda, fenomena ini disebut polimorfisme.

2.7.2 Metode Impregnasi

Banyak katalis yang disintesis dengan metode ini. Metode ini merupakan
teknik preparasi Kkatalis yang paling sering digunakan daripada metode lainnya.
Alasan utamanya adalah karena kemudahan dalam pengerjaannya. Tujuannya
adalah untuk mengisi pori-pori menggunakan larutan garam logam dengan
konsentrasi tertentu. Setelah diimpregnasi, langkah selanjutnya adalah pengeringan
dan pemanasan pada suhu tinggi (kalsinasi), sehingga terjadi dekomposisi
prekursor menjadi spesi aktif.
Ada dua metode impregnasi, yaitu:

1. Impregnasi basah (wet impregnation), pada impregnasi basah, jumlah
larutan prekursor fasa aktif ditambahkan ke penyangga melebihi volume
pori penyangga. Walaupun metode ini adalah yang termudah, tetapi dapat
menghasilkan deposisi prekursor fasa aktif yang sangat banyak pada
bagian luar penyangga setelah dikeringkan dan menghasilkan distribusi
fasa aktif mirip kulit telur pada bagian luar penyangga.

2. Impregnasi kering (incipient wetness impregnation). Pada metode ini,
jumlah larutan prekursor aktif (impregnan) yang ditambahkan sama
dengan jumlah volume pori penyangga. Keuntungan dari metode ini
adalah akurat dalam mengontrol komponen aktif yang akan digabungkan
dalam katalis, kelemahannya sulit melakukan pembuatan dengan %berat

komponen aktif yang besar.

2.8 Penelitian Terdahulu

Sifat fisikokimia katalis alumina bergantung pada metode persiapan dan
kondisi kalsinasi. Ada banyak metode untuk mensintesis katalis alumina seperti
metode solvothermal, sol-gel, flame spray pyrolysis, presipitasi, emulsi penguapan,
sintesis microwave, sintesis hidrotermal dan perlakuan panas dari aluminium

hidroksida seperti boehmite dan gibbsite (Kamsuwan dan Jongsomijit, 2016).
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Pembuatan katalis y-Al.Oz dalam ukuran nano telah dilakukan dengan berbagai
metode dan modifikasi. Dalam penelitian ini, digunakan metode presipitasi.
Pemilihan kondisi operasi berupa konsentrasi aluminium prekursor 1 M,
konsentrasi pelarut HCI 0.5 M, suhu presipitasi 70°C dan waktu pengadukan selama
3 jam didapatkan dari penelitian pendahuluan yang pernah dilakukan sebelumnya.
Variabel-variabel di atas merupakan variabel optimum dari beberapa rangkaian
penelitian yang telah dilakukan oleh (Wahyudi, 2014), dimana dengan variabel
tersebut yield y-Al,O3 besar dan ukuran kristal y-Al203 masih berukuran nano.

Alumina terutama vy-alumina banyak digunakan sebagai katalis dan
support Kkatalis, karena selain memiliki luas permukaan besar juga memiliki sisi
aktif yang bersifat asam dan basa. Sisi aktif ini dihasilkan dari pelepasan molekul
air (Wibowo dkk, 2007). Reaksi dehidrasi katalisis alkohol primer menggunakan
katalis y-Al2O3 dapat menghasilkan senyawa eter dan alkena. Sedangkan reaksi
alkohol sekunder dengan katalis asam akan menghasilkan alkena, tetapi dengan
katalis basa menghasilkan keton melalui reaksi dehidrogenasi (Shi dan Davis,
1995). Sangat banyak katalis asam padat yang digunakan untuk menehidrasi etanol.
Katalis ini meliputi alumina, silika-alumina, heteropolyacidcatalyst dan zeolite
(Sheng dkk, 2013; Matachowski dkk, 2012). Selanjutnya, katalis logam transisi
yang berbeda seperti titanium oksida, magnesium oksida, kobalt oksida, kromium
oksida dan garam perak dari asam tungstofosfat (Zaki, 2005; Phung dkk, 2015) juga
diselidiki untuk proses dehidrasi etanol. Aktivitas katalitik untuk dehidrasi etanol
bisa berkorelasi dengan jumlah situs asam Brgnsted yang kuat dalam katalis
(Rahmanian dan Ghaziaskar, 2013).

Pada penelitian yang dilakukan (Kamsuwan dan Jongsomjit, 2016) dengan
menggunakan katalis asam padat yang berbasis Al, reaksi dehidrasi etanol akan
menghasilkan dietil eter dalam jumlah yang besar pada suhu rendah akan tetapi
etilen akan terbentuk pada suhu yang lebih tinggi. Pada suhu 200°C, semua jenis
katalis hanya membentuk produk dietil eter tetapi konversi etanol sangat kecil yakni
kurang lebih 10%. Hasil DEE rendah disebabkan oleh konversi rendah. Untuk
memperbaiki yield DEE, promotor kimia mungkin diperlukan. Chen dkk, 2007
mempelajari penambahan beberapa zat promotor untuk memperbaiki dehidrasi

katalitik. Promotor kimia yang digunakan untuk reaksi ini seperti titania, niobia,

19



molibdenum oksida dan silika. Penelitian ini akan menggunakan katalis y-Al>.O3
yang dimpregnasi dengan logam Cr dan Co dengan reaktan etanol 96% pada suhu
operasi 125-225°C melalui reaksi dehidrasi etanol untuk memproduksi dietil eter.
Katalis Cr-Co/y-Al>03 akan diuji aktivitasnya dalam mengkonversi etanol pada

reaksi dehidrasi dalam memproduksi dietil eter.
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BAB 3
METODA PENELITIAN

Penelitian dilakukan secara eksperimental di Laboratorium Teknik Reaksi
Kimia, Program Studi Teknik Kimia, Fakultas Teknologi Industri, Institut
Teknologi Sepuluh Nopember, Surabaya pada bulan Maret 2017 — Desember 2017.

Penelitian dilakukan mengikuti prosedur sebagai berikut (Gambar 3.1):

Persiapan bahan dan alat

i

Pembuatan katalis Cr-Co/y-Al,O3

\
Karakterisasi katalis

/

Produksi dietil eter
Studi aktifitas katalis

Gambar 3.1 Diagram Blok Prosedur Penelitian

3.1 Bahan dan Alat

3.1.1 Bahan
1. AI(NO3)3.9H.0 9. Kertas saring
2. NH4OH 10. Corong gelas
3. HCI 11. Silica gel
4. Etanol 96% 12. Quartz wool
5. Etanol absolut 13. Gas nitrogen (N2)
6. Akuades 14. Gas Hidrogen (H2)
7. Cr(NO3)3.9H0
8. Co(NOgz)2.6H20
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3.1.2 Alat

Peralatan yang digunakan dalam penelitian yaitu peralatan untuk
pembuatan katalis yakni peralatan presipitasi dan peralatan kalsinasi, serta
peralatan proses dehidrasi etanol.
1. Peralatan presipitasi

Peralatan presipitasi pada percobaan ini ditampilkan pada Gambar 3.2
yakni berupa gelas beker 500 mL sebagai tempat larutan prekursor yang diletakkan
diatas hot plate dan dilengkapi magnetic stirrer dan termometer untuk membaca
suhu operasi. Untuk menambahkan agen pengendap digunakan buret ukuran 50 mL
yang dirangkai diatas gelas beker larutan prekursor.

1. Hot plate
2. Magnetic stirrer

3. Larutan prekursor
4. Gelas beker

5. Termometer

6. Buret

Gambar 3.2 Rangkaian Alat Presipitasi

2. Peralatan kalsinasi

Peralatan kalsinasi yang digunakan pada penelitian ini yang digambarkan
pada Gambar 3.3 yakni berupa tubular furnace dengan merk Linn Elektro Therm
Jerman. Tubular furnace ini memiliki panjang 80 cm dengan diameter 10 cm.
Tubular furnace ini dilengkapi pemanas elektrik dengan kontrol suhu untuk
mengatur suhu operasi kalsinasi. Untuk tempat menaruh katalis dalam furnace

digunakan nacelle dari bahan kuarsa. Nacelle yang digunakan berdiameter ¥z inci
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dengan panjang 10 cm. Peralatan kalsinasi ini dilengkapi dengan kompresor udara
untuk mensuplai udara pada reaktor kalsinasi dan gas hidrogen yang digunakan
untuk mereduksi logam yang terdapat pada katalis hasil sintesis. Erlenmeyer diisi
air digunakan sebagai penanda bahwa ada aliran gas keluar melewati reaktor
kalsinasi. Berikut secara lengkap rangkaian alat kalsinasi ditampilkan pada Gambar
3.3
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1. Tabung gas H> 8. Katalis

2.  Kompresor 9. Panel control suhu furnace

3. Valve tube gas H 10. Tombol power

4. Valve tube udara 11. Tube gas outlet reaktor kalsinasi
5. Reaktor kalsinasi 12. Erlenmeyer

6. Furnace 13. Air

7. Nacelle 14. Tube gas outlet erlenmeyer

Gambar 3.3 Rangkaian Alat Kalsinasi

3. Peralatan Proses Dehidrasi Etanol

Proses dehidrasi etanol pada penelitian ini dilakukan dengan
menggabungkan dua buah proses, yakni proses adsorpsi dan reaksi katalitik.
Umpan (etanol 96%) diisikan kedalam sebuah tangki vaporizer dengan diameter 5
inci dan tinggi 15 cm. Tangki vaporizer terbuat dari bahan stainless steel. Tangki
vaporizer ini dilengkapi dengan jaket pemanas berdaya 1000 watt dan
temperature control untuk mengatur temperatur penguapan. Tangki
vaporizer terhubung dengan tabung gas nitrogen. Gas nitrogen digunakan sebagai
gas pendorong uap reaktan (etanol 96%) dengan laju 200 ml/menit untuk melewati
kolom adsorpsi dan reaktor katalitik. Uap reaktan dari tangki vaporizer didorong

mengalir menuju kolom adsorpsi yang berada diatas tangki vaporizer. Kolom
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adsorpsi terbuat dari bahan stainless steel dengan diameter % inci dan tinggi 10 cm.
Pada penelitian ini silica gel digunakan sebagai adsorban. Setelah melewati kolom
adsorpsi, uap reaktan dilewatkan melalui reaktor Kkatalitik. Reaktor Katalitik
merupakan reaktor fixed bed dengan katalis Cr-Co/y-Al2Os sebanyak 3 gram.
Reaktor ini terbuat dari bahan stainless steel dengan diameter % inci dan panjang
30 cm. Reaktor terdiri dari 3 bagian dengan panjang masing-masing 10 cm, setiap
bagian dihubungkan dengan sistem ulir. Bagian tengah merupakan tempat menaruh
katalis. Katalis ditaruh pada bagian tengah reaktor dengan cara menaruh terlebih
dahulu quartz wool pada bagian bawah reaktor dan kemudian ditutup kembali
dengan quartz wool pada bagian atas reaktor. Reaktor ini dilengkapi dengan
temperature control untuk mengatur suhu reaksi. Uap keluaran reaktor dilewatkan
sebuah Liebig condensor berbahan glass. Pada kondensor ini digunakan air es
sebagai media pendingin. Kondensat selanjutnya ditampung pada sebuah
penampung dan dilakukan analisa. Rangkaian peralatan pada proses dehidrasi

etanol ditampilkan pada Gambar 3.4.
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1. Tangki Vaporizer 7. Akumulator

2. Kolom adsorpsi 8. Tangki gas N2
3. Furnace 9. Rotameter

4. Reaktor 10. Kerangan

5. Liebig condenser 11. Termokopel

6. Graham condenser 12. Thermoregulator

Gambar 3.4 Rangkaian Proses Dehidrasi Etanol
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3.2 Variabel Penelitian
3.2.1 Variabel Tetap
e Pembuatan katalis
v" Proses Presipitasi
Konsentrasi AI(NO3)3.9H20 : 1 M

Suhu pengadukan :70°C
Waktu pengadukan 3 jam
Suhu pengeringan :75°C
Waktu pengeringan : 24 jam
Suhu kalsinasi 1600 °C
Waktu kalsinasi : 6 jam

v" Proses Impregnasi

Suhu pengeringan :110°C
Waktu pengeringan 12 jam
Suhu kalsinasi 1550 °C
Waktu kalsinasi 3 jam
Suhu reduksi 600 °C
Waktu reduksi 5 jam

e Produksi dietil eter
Bahan baku : Etanol 96%
Berat katalis total :3gram
Jenis katalis : Cr-Coly-Aly03
Tekanan :1atm

3.2.2 Variabel Berubah
e Pembuatan katalis
v" Perbandingan logam Cr-Co: (1:1), (1:2), (2:1)
v’ Persentase loading logam terhadap katalis total: 5% dan 10%
e Produksi dietil eter
v" Suhu reaksi (°C) : 125, 150, 175, 200, 225
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3.3 Prosedur Penelitian
Tahap penelitian meliputi pembuatan katalis, karakterisasi katalis, dan proses
produk dietil eter.
3.3.1 Pembuatan Katalis
e Preparasi y-Al203
Proses preparasi y-Al.Oz dengan metode presipitasi yaitu menggunakan
prosedur yang telah dilakukan oleh (Wahyudi, 2014) dapat dilihat pada diagram alir
Gambar 3.5. Variabel-variabel proses preparasi y-Al2Os (konsentrasi aluminium
prekursor 1 M, konsentrasi pelarut HCI 0.5 M, suhu presipitasi 70°C dan waktu
pengadukan selama 3 jam) yang digunakan dalam penelitian ini merupakan variabel
optimum dari beberapa rangkaian penelitian yang telah dilakukan oleh (Wahyudi,
2014). Tahap-tahapnya adalah sebagai berikut:
1. Membuat larutan prekursor Al(NOz)3.9H20 konsentrasi 1 M dengan pelarut
HCI05 M
2. Menambahkan NH4OH ke dalam larutan tahap 1 hingga pH larutan mencapai 9
3. Mengaduk larutan tahap 2 pada suhu 70°C selama 3 jam
4. Menyaring kemudian mencuci presipitat dengan akuades dan etanol lalu
dikeringkan pada suhu 75°C selama 24 jam
5. Mengkalsinasi padatan presipitat pada suhu 600°C selama 6 jam dengan
mengalirkan udara
6. Melakukan analisa XRD dan BET pada y-Al>O3 yang dihasilkan

Preparasi katalis Cr-Col/y-Al>O3

v-Al>O3 sebagai support diimpregnasi dengan larutan garam logam yaitu
Cr(NO3)3.9H20 dan Co(NO3)2.6H20 dengan menggunakan 2 metode yakni metode
dry impregnation (Gambar 3.6) dan wet impregnation (Gambar 3.7). Metode dry
impregnation dilakukan pada katalis dengan loading total logam 5%. Tahap - tahap
proses dry impregnation pada penelitian ini secara umum mengikuti prosedur yang
telah dilakukan (Haber dkk, 1995) dan variabel penelitian dari (Kumar dkk, 2016).
Tahap - tahapnya adalah sebagai berikut:
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8.

Melakukan impregnasi larutan Cr(NO3)s3.9H20) dengan cara menyemprotkan
larutan logam sedikit demi sedikit ke y-Al,O3 sampai larutan habis

Katalis didiamkan pada suhu ruangan selama 5 jam

Katalis dikeringkan dalam oven pada suhu 110°C selama 12 jam

Melakukan impregnasi larutan Co(NOs)2.6H20 dengan cara menyemprotkan
larutan logam sedikit demi sedikit ke y-Al,O3 sampai larutan habis
Melakukan tahap 2 dan 3

Melakukan kalsinasi dengan N2 pada suhu 550°C selama 3 jam dan dilanjutkan
proses reduksi dengan gas H> pada suhu 600°C selama 5 jam

Setelah melakukan reduksi, aliran gas H» dan heater dimatikan namun gas N>
tetap dialirkan hingga katalis mencapai suhu ruangan

Melakukan karakterisasi terhadap katalis

*catatan: volume larutan logam yang dibuat harus sama dengan volume pori dari y-
Al>O3 (lihat lampiran A)

Metode wet impregnation dilakukan katalis dengan loading total logam

10%. Tahap - tahap proses wet impregnation pada penelitian ini secara umum

mengikuti prosedur yang telah dilakukan oleh (Haber dkk, 1995) dan variabel

penelitian dari (Kumar dkk, 2016). Tahap - tahapnya adalah sebagai berikut:

1.

Melakukan impregnasi larutan Cr(NOz3)3.9H.0) dengan cara menambahkan
larutan logam ke y-Al,O3 sampai y-Al>Oz basah (terendam)

Melakukan pengadukan menggunakan stirrer pada suhu 80° selama 3 jam
Katalis dikeringkan dalam oven pada suhu 110°C selama 12 jam

Melakukan impregnasi larutan Cr(NO3)3.9H20) dengan cara dengan cara
menambahkan larutan logam ke y-Al>03 sampai y-Al2O3 basah (terendam)
Melakukan tahap 2 dan 3

Melakukan kalsinasi dengan N pada suhu 550°C selama 3 jam dan dilanjutkan
proses reduksi dengan gas Hz pada suhu 600°C selama 5 jam

Setelah melakukan reduksi, aliran gas Hz dan heater dimatikan namun gas N2
tetap dialirkan hingga katalis mencapai suhu ruangan

Melakukan karakterisasi terhadap katalis
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Kristal Al(N03)39H20

Pelarutan kristal ke dalam HCI 0.5 M

4
Penambahan NH,OH hingga pH 9

/

Pengadukan (108.7 rpm) presipitat pada suhu 70 °C selama 3 jam

/
Penyaringan

:

Pencucian dengan akuades dan etanol

) J
Pengeringan pada suhu 75 °C selama 24 jam

) J
Kalsinasi pada suhu 600 °C selama 6 jam

i

Analisa XRD dan BET

:

v-Al,O3 ukuran nano

Gambar 3.5 Diagram Alir Preparasi y-Al20Os
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Menimbang y-Al,O3 sesuai berat yang dibutuhkan
(perhitungan pada lampiran A) Preparasi larutan Co(NO3),.6H,0
#4 V larutan = V pori y-Al,03
(Tabel A.1)

Mengimpregnasi larutan Co(NO3),.6H,0 pada y-Al,03
dengan cara menyemprotkan larutan logam sedikit demi sedikit

Mengeringkan sampel katalis selama 12 jam di dalam oven pada

suhu 110 °C Preparasi larutan Cr(NO3)3.9H,0
v V larutan = V pori y-Al,03
(Tabel A.1)

Mengimpregnasi larutan Cr(NO3)3.9H,0 pada sampel katalis
dengan cara menyemprotkan larutan logam sedikit demi sedikit

v

Mengeringkan sampel katalis selama 12 jam di dalam oven pada
suhu 110 °C

v

‘ Mengkalsinasi sampel A pada suhu 550 °C selama 3 jam ‘

'

‘ Mereduksi sampel A pada suhu 600 °C selama 5 jam ‘

Katalis Cr-Coly-Al,03

Karakterisasi katalis

Gambar 3.6 Diagram Alir Preparasi Katalis Cr-Co/y-Al,O3 dengan Metode Dry
Impregnation
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Menimbang y-Al,O3 sesuai berat yang dibutuhkan

(perhitungan pada lampiran A) Preparasi larutan Co(NO3),.6H,0
*‘4 V larutan >V pori y-Al,O3
(Tabel A.1)

Mengimpregnasi larutan Co(NOj3),.6H,0 pada y-Al,03
(diaduk selama 3 jam pada T = 80 °C)

Mengeringkan sampel katalis selama 12 jam di dalam oven pada

suhu 110 °C Preparasi larutan Cr(NO3)3.9H,0
2 V larutan > V pori y-Al,O3
Mengimpregnasi larutan Cr(NO3)3.9H,0 pada sampel katalis (Tabel A.1)

(diaduk selama 3 jam pada T = 80 °C)

v

Mengeringkan sampel katalis selama 12 jam di dalam oven pada
suhu 110 °C

v

‘ Mengkalsinasi sampel A pada suhu 550 °C selama 3 jam ‘

v

‘ Mereduksi sampel A pada suhu 600 °C selama 5 jam ‘

Katalis Cr-Col/y-Al,0O3

Karakterisasi katalis

Gambar 3.7 Diagram Alir Preparasi Katalis Cr-Co/y-Al>O3 dengan Metode Wet
Impregnation

3.3.2 Karakterisasi Katalis

v-Al203 dan katalis Cr-Co/y-Al,O3 hasil sintesis dikarakterisasi melalui
analisa X-ray diffraction (XRD), Brunauer-Emmett-Teller (BET), Energy
Dispersive X-ray (EDX), dan X-ray Fluorescence (XRF). Analisa XRD dilakukan
untuk menentukan fase kristal dan kristalinitas dari serbuk y-Al,O3z dan katalis Cr-
Coly-Al,03 menggunakan difraktometer XPert MPD. Difraktometer ini dilengkapi
dengan sumber sinar X Cu Ko dengan panjang gelombang 1.5406 A. Difraktogram
dikumpulkan dari 20° sampai 70°. Detektor sinar-X ditetapkan pada 40 kV dan 30
mA. Metode yang digunakan sebagai alternatif dalam menentukan ukuran

nanokristal adalah metode Scherrer.

32



Luas permukaan diukur menggunakan metode BET menggunakan
Autosorb iQ dan TriStar 11 3020. Luas permukaan BET dan volume pori diukur
dengan adsorpsi N2 dan desorpsi isoterm. Distribusi ukuran pori dihitung dengan
menggunakan model adsorpsi Barrett—Joyner—Halenda (BJH). VVolum mikropori
diperoleh dari analisis t-plot.

EDX dan XRF digunakan untuk mengetahui komposisi unsur-unsur logam
pada katalis Cr-Co/y-Al2Os, Analisa EDX dilakukan menggunakan alat EDAX-
AMETEX sedangkan analisa XRF menggunakan spektrometer EDX Minipal 4.
Analisa XRF dilakukan tanpa standar dan filter dengan medium udara selama 60
detik serta energi 30 KV. Alur dalam proses karakterisasi katalis adalah sebagai
berikut:

1. vy-AlxOs hasil sintesis dikarakterisasi dengan analisa XRD untuk menentukan
fase kristal dan kristalinitas. Kemudian, data hasil XRD diolah dengan
menggunakan metode Scherrer dalam menentukan ukuran nanokristal

2. Nanokristal y-Al203 hasil sintesis dikarakterisasi dengan analisa BET untuk
mengetahui luas permukaan dan volume pori yang dimana hasil tersebut
digunakan untuk proses impregnasi logam Cr dan Co ke dalam nanokristal y-
Al2O3,

3. Katalis Cr-Coly-Al20z hasil sintesis kemudian dikarakterisasi dengan analisa
BET untuk mengetahui perubahan dari luas permukaan, volume pori, dan
diameter pori rata-rata yang terjadi setelah proses impregnasi dan analisa XRD
dilakukan untuk mengetahui fasa kristal pada katalis Cr-Co/y-Al20s. Selain
analisa XRD, dilakukan juga analisa XRF untuk mengetahui keberadaan logam
baik dalam bentuk unsur maupun oksida. Kemudian, analisa EDX dilakukan

untuk mengetahui jumlah logam yang telah terimpregnasikan ke dalam y-Al2O3

3.3.3 Produksi Dietil Eter
Proses produksi dehidrasi etanol dapat dilihat pada diagram alir Gambar
3.8 dan tahap-tahapnya juga diuraikan sebagai berikut:
1. Mengisi kolom adsorpsi dengan silica gel
2. Memasukkan katalis dalam reaktor katalitik sebanyak 3 gram

3. Mengisi tangki vaporizer dengan etanol
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4. Menyalakan heater reaktor dengan mengatur setting suhu proses sesuai
variabel suhu yang ditetapkan (125,150,175,200, 225 °C)

5. Mengalirkan air pendingin ke kondensor

6. Memulai proses dehidrasi etanol dengan mengalirkan gas nitrogen ke dalam
reaktor sebagai gas dorong

7. Mengambil sampel keluar

8. Menganalisa sampel dengan analisa GC

3.4 Parameter Aktivitas Katalis

Besaran yang diukur pada proses produksi dietil eter adalah konversi
etanol dan yield produksi dietil eter dari etanol. Sebagai parameter aktivitas katalis
dihitung konversi etanol dan yield produksi dietil eter dari etanol. Secara matematis
digunakan persamaan berikut untuk menghitung konversi etanol [persamaan (3.1)]

dan yield dietil eter [persamaan (3.2)]:
Xy = 24 % 100% (3.1)

A0

DEE yang dihasilkan (mol/menit)

. . _ 0
Yield dietil eter o (ol/meni) X 100% (3.2)
Dimana: Fao = laju alir molar etanol pada umpan (mol/menit)

Fa = laju alir molar etanol pada keluaran (mol/menit)

Xa = konversi etanol
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v

Mengisi kolom adsorpsi dengan silica gel

v

Memasukkan 3 gram katalis Cr-Co/y-Al,0O3

v

Mengisi tangki vaporizer dengan etanol

v

(125, 150,175, 200,225) °C

Menyalakan heater sesuai variabel suhu reaksi

v

Mengalirkan air pendingin ke kondesor

Memulai proses dehidrasi etanol
(Menyalakan heater vaporizer)

-

Menampung produk yang terkondensasi

v

Gambar 3.8 Diagram Alir Produksi Dietil Eter
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BAB 4
HASIL DAN PEMBAHASAN

Penelitian ini telah berhasil menghasilkan dietil eter melalui reaksi
dehidrasi etanol dalam suatu reaktor fixed bed/packed bed reactor dengan

nanokatalis y-Al,Oz yang dipromote dengan logam Cr dan Co.

4.1 Sintesis y-Al203

Sintesis/pembuatan y-Al>O3 dilakukan menggunakan metode presipitasi
dimana aluminium nitrat nonahidrat (AI(NO3)3.9H.0) digunakan sebagai
aluminium prekursor, asam Kklorida (HCI) sebagai pelarut, dan ammonium
hidroksida (NHsOH) sebagai agen pengendap.

Untuk proses sintesis y-Al2Oz meliputi beberapa tahap, yakni:
Tahap pertama

Padatan aluminium nitrat nonahidrat konsentrasi 1 M dilarutkan dengan
larutan asam klorida konsentrasi 0.5 M sehingga membentuk larutan aluminium
klorida. Kemudian larutan aluminium klorida ditambahkan dengan larutan
ammonium hidroksida 0.5 M secara terus-menerus pada suhu konstan yakni 70°C
hingga pH larutan mencapai 9. Reaksi selama proses presipitasi ditunjukkan
melalui persamaan (4.2). Reaksi ini dikontrol dengan kenaikan pH. Naiknya pH
larutan dengan penambahan ammonium hidroksida menyebabkan aluminium
hidroksida menjadi tidak larut dan terendapkan di larutan. Tahap ini digambarkan
dengan reaksi sebagai berikut:
AI(NOz)3 + 3HCI - AICIz + 3HNO3 4.2)
AICl3+ 3NH4OH > Al(OH)3{, + 3NH4CI (4.2)
Tahap kedua

Larutan yang mengandung endapan aluminium hidroksida pada tahap
pertama akan berubah menjadi endapan kristal boehmite setelah dilakukan
pengadukan selama 3 jam pada suhu konstan 70°C (aging with stirring). Reaksi
yang terjadi adalah sebagai berikut:
Al(OH)3 - AIOOH{, + H20
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Tahap ketiga

Endapan kristal boehmite dari tahap kedua kemudian dicuci dengan air dan
etanol secara berurutan untuk menghilangkan pengotor berupa anion-anion seperti
ion nitrat dan ion klorida. Setelah itu endapan kristal boehmite yang telah disaring
dikeringkan kemudian dikalsinasi pada suhu 600°C selama 6 jam. Endapan kering
kristal boehmite yang kalsinasi membentuk y-Al>Os. Berikut reaksi yang terjadi:
2AIO0H - Al,03+ H20 (4.4)

Pemilihan kondisi operasi berupa konsentrasi aluminium prekursor 1 M,
konsentrasi pelarut HCI 0.5 M, suhu presipitasi 70°C dan waktu pengadukan selama
3 jam didapatkan dari penelitian pendahuluan yang pernah dilakukan oleh
(Wahyudi, 2014). Variabel-variabel diatas merupakan variabel optimum dari
beberapa rangkaian penelitian pendahuluan, dimana dengan variabel tersebut yield

y-Al203 besar dan ukuran kristal y-Al,03 masih berukuran nano.

4.2 Karakterisasi y-Al203 Hasil Sintesis
4.2.1 Analisa X-ray Diffraction (XRD) y-Al203

y-Al2O3 hasil sintesis selanjutnya dikarakterisasi menggunakan analisa
XRD. Dimana analisa XRD digunakan untuk mengidentifikasi fasa material
kristalin, kristalinitas dan untuk mengetahui ukuran kristal dari partikel hasil
sintesis. Tiap-tiap kristal memberikan pola khusus sehingga posisi puncak dalam
difraktogram merupakan petunjuk akan kehadiran senyawa tertentu. Dari
difraktogram y-Al>Oz3 hasil sintesis yang terlihat pada Gambar 4.1 menunjukkan
bahwa secara kualitatif terbentuk Al>Os dengan fasa y. Hal ini ditandai dengan
munculnya peak khas y-Al2Os, yakni pada 26 = 39.59 °, 20 = 46.14°, dan 20 =
66.815°. Peak pada Gambar 4.1 sesuai dengan peak y-Al2O3 dalam US
Patent 2009/010418 Al (Jun, 2009) yang ditunjukkan pada Gambar 4.2. Dimana
Gambar 4.2 merupakan difraktogram y-Al.Oz hasil kalsinasi dari boehmite selama
6 jam pada suhu 600°C yang memiliki peak pada 206 = 38°, 20 = 45°, dan 20 = 67°.
Peak y-Al,O3 pada Gambar 4.1 juga sesuai dengan peak y-Al,Os dalam database
pola XRD dengan kode referensi 00-010-0425 (Gambar 4.3) yang memiliki peak
pada 26 = 39.492°, 20 = 45.86°, dan 20 = 67.03°.
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Gambar 4.2 Difraktogram y-Al.O3 Hasil Kalsinasi dari Boehmite Selama 6 jam
Pada Suhu 600°C (Jun, 2009)

Selain itu, dari Gambar 4.1 terlihat bahwa struktur y-Al>O3 berupa amorf
karena y-Al,O3 termasuk dalam kelompok alumina transisi (alumina metastabil)
yang memiliki butiran kristal yang sangat halus (Wibowo dkk, 2007). Diketahui

bahwa y-Al.O3 merupakan salah satu alumina transisi atau metastabil dari boehmite
yang memiliki kristalinitas paling rendah bila dibandingkan dengan 5-Al>Oz dan 6-

Al;,O3 Sedangkan a-Al,O3 atau biasa disebut korundum, bukan termasuk dalam
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kelompok alumina transisi dimana memiliki kristalinitas tinggi. a-Al2Os terbentuk
dari pemanasan boehmite atau pemanasan lanjut (proses kalsinasi) alumina transisi
pada suhu diatas 1200°C. Tipe atau struktur dari setiap alumina dan rentang suhu
keberadaannya ditentukan oleh struktur prekursor hidroksidanya; gibbsite, bayerite,
boehmite, nordstrandite atau diaspore, mereka semua berbeda (Santos dkk, 2000).
v-Al203 merupakan alumina transisi yang bisa dihasilkan dari proses kalsinasi
boehmite pada suhu 600°C. Di dalam penelitian yang dilakukan oleh (Hosseini
dkk, 2011) bahwa metode preparasi tidak berpengaruh besar pada fasa kristal yang
dihasilkan tetapi lebih kepada suhu yang digunakan untuk proses kalsinasi. Dimana
(Hosseini et al. 2011) menggunakan metode preparasi sol-gel dan presipitasi yang

kemudian dikalsinasi pada suhu sama yakni 600°C.

Intensity [ %)

100 EReF. Pattern: Aumifum Oxide, 00D 10-0425

| e e
00 3 4 5 80 W0 80

Position [P2Theta] (Copper (Cu})

Gambar 4.3 Pola Batang y-Al.O3 (Database XRD references code: 00-010-0425)

Dari analisa XRD dihitung juga ukuran rata-rata kristal y-Al,O3. Terlihat
pada Gambar 4.1 bahwa y-Al,Oz3 hasil sintesis memiliki lebar puncak difraksi yang
agak lebar. Semakin lebar puncak difraksi maka akan semakin kecil ukuran kristal
(Fransisca, 2012). Ukuran rata-rata kristal dihitung menggunakan persamaan
Scherrer sebagai berikut (Kumar dan Kumbhat, 2016):
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T = K2
- Lcos6

(4.5)

Dimana t merupakan ukuran rata-rata kristal, K adalah shape factor (umumnya
dipakai nilai 0,9), A adalah panjang gelombang X-ray yang digunakan dalam
pengukuran, £ adalah lebar puncak pada setengah intensitas maksimum dari
sampel/FWHM, dan 6 adalah sudut Bragg (dalam derajat). Hasil perhitungan
ukuran rata-rata kristal untuk y-Al>O3 hasil sintesis ditampilkan dalam Tabel 4.1

sebagai berikut:

Tabel 4.1 Ukuran Rata-Rata Kristal y-Al,Oz Hasil Sintesis Menggunakan
Persamaan Scherrer

Sampel K A (nm) B (°2Th.) 6 (°2Th.) T (nm)
y-Al203 0,9 | 0,15406 0,5353 67,2261 17,82

Dari tabel diatas terlihat bahwa ukuran rata-rata kristal y-Al.O3 hasil sintesis
didapatkan dalam bentuk nano yakni sebesar 17,82 nm.

4.2.2 Analisa BET y-Al203

Selain XRD, dilakukan pula karakterisasi sifat fisik dari katalis meliputi
luas permukaan menggunakan metode BET, diameter pori, dan volume pori yang
disajikan pada Tabel 4.2.

Tabel 4.2 Hasil Analisa BET y—Al:O3

Luas Permukaan BET |Piameter Porirata-\\ , o oo Total
Sampel 2 rata
(m#/g) (nm) (cc/g)
vy — Al,O3 162,840 3,9027 0,3178

Dari hasil analisa didapatkan luas permukaan yang cukup besar yakni

162,840 m2/g dan diameter pori rata-rata sebesar 3,9027 nm yang berarti ukuran
pori ini termasuk mesopori. Dengan luas permukaan yang besar, stabilitas mekanik
dan termal yang tinggi maka y-Al,Oz cocok dijadikan sebagai support katalis yang

bisa memaksimalkan paparan logam dengan reaktan gas dan dengan demikian
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meningkatkan aktivitas katalitik serta stabilitas (Marsih dkk, 2012).

4.3 Karakterisasi Katalis Cr-Co/y-Al203

Pada penelitian ini digunakan y-Al,O3 yang dipromote dengan logam Cr
dan Co. y-Al>0O3 merupakan katalis heterogen yang telah secara luas digunakan
dalam reaksi dehidrasi etanol untuk menghasilkan dietil eter. y-Al>Osz dipilih dari
fase alumina transisi lainnya yang dimiliki oleh Al>O3 karena memiliki luas
permukaan yang besar. Dengan bertambah besarnya luas permukaan semakin besar
reaksi yang terjadi di permukaan dan pada akhirnya konversi yang dihasilkan juga
besar. Penambahan Cr dan Co sebagai promotor diharapkan akan meningkatkan
yield dietil eter. Jumlah total logam Cr dan Co yang ditambahkan adalah 5% dan
10% berat dari kesuluruhan katalis Cr-Co/y-Al>Os dimana dilakukan variasi rasio
logam Cr dan Co yang ditambahkan yakni 1:1, 1:2, dan 2:1.

v-AlbO3 sebelum proses impregnasi dengan logam Cr dan Co
didenotasikan GA; y-Al>Os setelah proses impregnasi dengan logam Cr dan Co
dengan loading 5% dan rasio 1:1 didenotasikan GACrCo511; y-AlO3 setelah
proses impregnasi dengan logam Cr dan Co dengan loading 5% dan rasio 1:2
didenotasikan GACrCo512; y-Al>O3 setelah proses impregnasi dengan logam Cr
dan Co dengan loading 5% dan rasio 2:1 didenotasikan GACrCo521; y-Al2O3
setelah proses impregnasi dengan logam Cr dan Co dengan loading 10% dan rasio
1:1 didenotasikan GACrCo1011; y-AlOz setelah proses impregnasi dengan logam
Cr dan Co dengan loading 10% dan rasio 1:2 didenotasikan GACrCo01012; y-Al203
setelah proses impregnasi dengan logam Cr dan Co dengan loading 10% dan rasio
2:1 didenotasikan GACrCo1021.

4.3.1 Analisa Xray-Diffraction (XRD) Katalis Cr-Co/y-Al203

v-Al>O3 sebelum dan sesudah proses impregnasi dengan logam Cr dan Co
dilakukan analisa X-Ray Difraction untuk mengetahui informasi struktur dan
mengidentifikasi fasa material dari katalis. Tiap-tiap kristal memberikan pola
khusus sehingga posisi puncak dalam difraktogram merupakan petunjuk akan
kehadiran senyawa tertentu (Fransisca, 2012). Dari difraktogram GA yang terlihat
pada Gambar 4.4 menunjukkan bahwa secara kualitatif terbentuk partikel y-Al2Os.
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Hal ini ditandai dengan munculnya peak khas y-Al>Os, yakni pada 20 = 37.16°, 20
= 46.44°, dan 20 = 66.9°. Peak GA pada Gambar 4.4 sesuai dengan peak y-Al20O3
dalam US Patent 2009/010418 Al (Jun, 2009) yang memiliki peak pada 26 = 38°,
20 =45°,dan 20 = 67° (Gambar 4.2) dan database pola XRD dengan kode referensi
00-010-0425 yang memiliki peak pada 26 = 37.6°, 206 = 45.86°, dan 20 = 67.03°
(Gambar 4.3).
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Gambar 4.4 Difraktogram y-Al,O3 Hasil Sintesis Pada Sampel GA, GACrCo511,
GACrCo512, dan GACrCo521

Gambar 4.4 dan 4.5 memperlihatkan bahwa seluruh katalis memiliki peak
khas yang sama tanpa ada kemunculan peak baru. Tidak ditemukannya peak khas
dari logam Cr maupun Co dalam bentuk senyawa oksida (Cr.Oz dengan references
code: 00-038-1479; CrO dengan references code: 00-006-0532; CosO4 dengan
references code: 00-042-1467; CoO dengan references code: 00-042-1300) dan
dalam bentuk unsur (Cr dengan references code: 01-085-1336; Co dengan
references code: 00-015-0806) pada difraktogram GACrCo511, GACrCo512 dan
GACrCo521. y-AlbO3 setelah proses impregnasi (GA) masih memiliki struktur
karakteristik yang sama dengan y-Al>O3 sebelum proses impregnasi (GACrCo511,
GACrCo512 dan GACrCo521), yaitu pada sekitar 26 = 37.16°, 26 = 46.44°, dan 20
=66.9°.
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Gambar 4.5 Difraktogram y-Al>O3 Hasil Sintesis Pada Sampel GA, GACrCo1011,
GACrCo01012, dan GACrCo1021

Loading logam Cr dan Co tidak merubah struktur GA dan hanya terjadi
sedikit pergeseran dan penurunan intensitas pada masing-masing peak difraksi. Hal
diatas menunjukkan bahwa logam telah terdistribusi merata pada y-Al.O3 dan
ukuran partikelnya berada di bawah batas deteksi teknik XRD (~5 nm). Hasil ini
sesuai dengan yang dilaporkan oleh (K Vishwakarma, 2007). Selain itu menurut
(Marsih dkk, 2012) intensitas rendah dan puncak difraksi yang luas menyiratkan
kristalinitas rendah atau ukuran kristal yang kecil dari partikel.

4.3.2 Analisa X-ray Fluorescence (XRF) Katalis Cr-Co/y-Al203

Meskipun keberadaan logam Co dan Cr tidak terdeteksi pada katalis Cr-
Coly-Al203 melalui hasil analisa XRD, hasil analisa XRF membuktikan keberadaan
logam tersebut, seperti yang ditunjukkan Tabel 4.3. Logam Cr maupun Co tidak
terdapat dalam bentuk unsur tetapi dalam bentuk oksidanya melainkan dipengaruhi
oleh suhu reduksi yang dipakai kurang tinggi yakni sekitar suhu 600°C. Kromium
oksida dapat direduksi pada 815 °C (1540 °F) jika titik embun hidrogen lebih
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rendah dari -56 °C (-69 °F) (Schwartz, 2003). Untuk Co304 dapat tereduksi menjadi
Co yakni pada suhu 700 °C (Fouad dkk, 2011).

Tabel 4.3 Komposisi Kimia dari y-Al203 Sesudah Proses Impregnasi dengan
Logam Cr dan Co

Komponen Konsentrasi (%) Komponen Konsentrasi (%)
Al 59.6 | Al2Os 73.4
P 0.74 | P20s 0.94
Ca 0.41 | CaO 0.31
Cr 20.6 | Cr203 14.7
Mn 0.25 | MnO 0.16
Fe 0.11 | Fe203 0.062
Co 17.8 | C0o304 10.3
Cu 0.27 | CuO 0.14
Zn 0.069 | ZnO 0.038
Ga 0.082 | Ga203 0.041
Zr 0.009 | ZrO» 0.005

4.3.3 Analisa BET Katalis Cr-Co/y-Al203

Katalis Cr-Coly-Al.Oz dianalisa lagi menggunakan analisa BET untuk
mengetahui perubahan dari luas permukaan, volume pori, dan diameter pori rata-
rata setelah proses impregnasi dengan logam Cr dan Co dilakukan. Hasil analisa

BET dari berbagai sampel setelah proses impregnasi disajikan pada Tabel 4.4.

Tabel 4.4 Sifat Fisik y-Al20s Sebelum dan Sesudah Proses Impregnasi dengan
Logam Cr dan Co

Luas Permukaan .| Diameter pori Uku_ran
Volume pori Partikel
Sampel BET 3 rata-rata
(m?lg) (cm®/g) (nm) rata-rata
(nm)
GA PR 230.2253 0.6642 11.5393 26.0614
GACrCo511 156.0686 0.1941 4.9757 38.4446
GACrCo512 160.3335 0.8527 21.2743 37.4220
GACrCo521 162.4794 0.7982 19.6498 36.9277
GA 162,840 3,4276 0,3178 -*
GACrCo1012 91,919 4,6423 0,2134 -*
GACrCo1021 133,499 3,9027 0,2288 -*

* Analisa BET untuk pengukuran partikel tidak tersedia
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Dari Tabel 4.4 dapat dilihat bahwa seluruh katalis mengalami penurunan
luas permukaan setelah dilakukan proses impregnasi dengan logam Cr dan Co.
Fenomena yang terlihat adalah kenaikan volume pori dan diameter pori rata-rata,
kenaikan volume pori dan penurunan diameter pori rata-rata serta penurunan
volume pori dan diameter pori rata-rata pada penurunan luas permukaan dari katalis
setelah dilakukan proses impregnasi dengan logam Cr dan Co. Fenomena yang
terjadi bisa dijelaskan dengan asumsi sebagai berikut:

1. Penurunan luas permukaan disertai dengan penurunan volume pori dan
diameter pori rata-rata: Peningkatan ukuran partikel Kkatalis akan
memperkecil luas permukaan katalis kemudian penurunan volume pori dan
diameter pori rata-rata terjadi karena partikel logam telah masuk dan
mengisi volume pori pada katalis serta terjadi penempelan partikel logam
pada mulut pori.

2. Penurunan luas permukaan disertai dengan kenaikan volume pori dan
diameter pori rata-rata: Peningkatan ukuran partikel Kkatalis akan
memperkecil luas permukaan katalis kemudian peningkatan diameter pori
rata-rata terjadi karena penutupan/blockage dari partikel logam pada mulut
pori yang memiliki diameter pori-pori kecil. Peningkatan volume pori
dikarenakan ada sebagian partikel logam yang menempel di permukaan dan
membuat pori baru sehingga volume pori dari katalis meningkat.

3. Penurunan luas permukaan disertai dengan kenaikan volume pori dan
penurunan diameter pori rata-rata: Peningkatan ukuran partikel katalis akan
memperkecil luas permukaan katalis kemudian penurunan diameter pori
rata-rata terjadi karena adanya penempelan partikel logam pada mulut pori.
Peningkatan volume pori dikarenakan ada sebagian partikel logam yang
menempel di permukaan dan membuat pori baru sehingga volume pori dari

katalis meningkat.
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4.3.4 Analisa EDX Katalis Cr-Co/y-Al203

Untuk mengetahui banyaknya logam yang telah diimpregnasikan ke dalam

v-Al;O3 maka dilakukan analisa EDX pada katalis Cr-Co/y-Al,Os. Hasil analisa
EDX dapat dilihat pada Gambar 4.6, Gambar 4.7 dan Gambar 4.8. Rangkuman hasil

EDX disajikan dalam
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Gambar 4.6 Hasil Analisa EDX dari Katalis GACrCo1011
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Gambar 4.8 Hasil Analisa EDX dari Katalis GACrCo1021

Tabel 4.5 Persen Kandungan Logam pada Katalis Cr-Co/y-Al,O; Berdasarkan
Hasil Analisa EDX

% logam (%berat
Sampel Cr gam ( Cc)>
GACrCol1011 6,86 7,44
GACrCol1012 4,06 9,39
GACrCo1021 5,65 4,15

Dari hasil analisa EDX, dapat diketahui bahwa logam Cr dan Co
berhasil diimpregnasikan ke y-Al;O3. Jumlah rasio logam yang terbaca pada
hasil analisa EDX pada masing-masing katalis telah sesuai dengan rasio yang

diinginkan.

4.4  Uji Katalitik Reaksi Dehidrasi Etanol
Pada proses produksi dietil eter ini menggabungkan dua proses yaitu
proses adsorpsi dan reaksi katalitik. Proses adsorpsi bertujuan untuk mengurangi
kadar air yang ada di dalam umpan etanol. Proses adsorpsi ini menggunakan
silica gel. Untuk mengetahui pencapaian penggunaan kolom adsorpsi dilakukan
analisa terhadap feed sebelum melewati kolom adsorpsi maupun produk

keluaran kolom adsorpsi. Proses analisa dilakukan dengan menggunakan
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kromatografi gas. Hasil analisa disajikan pada Gambar 4.9 dan Gambar 4.10.
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Gambar 4.10 Hasil GC Feed Etanol Setelah Melewati Kolom Adsorpsi

0.382

Dari hasil analisa GC terjadi peningkatan konsentrasi etanol dari 95,9%
menjadi 96,47%. Peningkatan konsentrasi etanol terjadi karena sebagian air yang
ada dalam larutan etanol di absorp oleh silica gel. Konsentrasi etanol 96%
terdeteksi pada waktu retensi 0,516 menit sedangkan etanol 96,47% terdeteksi pada
waktu retensi 0,475 menit.

Proses uji katalitik dilakukan pada reaktor dengan berat katalis sebanyak
3 gram. Feed diuapkan dari vaporizer pada temperatur 110°C, temperatur dalam

reaktor dijaga sesuai variabel operasi yang dikehendaki. Nitrogen digunakan
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sebagai gas pendorong reaktan melewati reaktor. Produk keluaran reaktor
kemudian dikondensasikan. Media pendingin yang digunakan pada kondensor
adalah air es. Selanjutnya produk cair dianalisa menggunakan kromatografi gas.

Analisa Gas Chromatography dilakukan di Laboratorium Teknologi Air
(TAKI) Jurusan Teknik Kimia ITS. Alat GC yang digunakan adalah merk HP 6890
dengan HP-1 Crossed Linked Methyl Siloxane Chromatographic Column dan
detektor FID. Gas pendorong yang digunakan adalah helium dengan laju alir 27,4
mL/min, temperatur 125-250 °C dan temperatur detektor 250 °C.

Proses konversi etanol yang mungkin terjadi adalah proses dehidrasi
(pembentukan senyawa dietil eter dan pembentukan senyawa etilen). Dari hasil
kromatogram terdeteksi terbentuknya senyawa dietil eter serta etanol sisa reaksi
sedangkan air tidak terdeteksi pada kromatogram dikarenakan pada alat GC
menggunakan detektor FID sehingga tidak dapat mendeteksi senyawa air (Widayat,
2011).

4.4.1 Efek dari Temperatur Reaksi Terhadap Konversi Etanol

Salah satu parameter utama yang dapat mempengaruhi konversi etanol
adalah temperatur reaksi. Untuk alasan ini, reaktor fixed bed diisi dengan 3 gram
katalis dengan laju alir gas nitrogen sebesar 200 ml/menit. Temperatur reaksi yang
digunakan yaitu pada range 125-225 °C dan hasilnya dievaluasi. Dua produk utama
yang diperoleh dalam reaksi dehidrasi etanol adalah DEE dan etanol sedangkan
etilen tidak diamati.

Hasil percobaan menunjukkan bahwa semakin tinggi temperatur reaksi
maka semakin tinggi pula konversi dari etanol (Gambar 4.11). Hasil konversi
terendah terjadi ketika temperatur reaksi 125°C dengan nilai konversi 7,69%, yang
diperoleh dengan menggunakan katalis GACrCol1011. Sedangkan hasil konversi
tertinggi terjadi ketika temperatur reaksi 225 °C dengan nilai konversi 23,48%, yang
diperolen dengan menggunakan katalis GACrCol021. Peningkatan temperatur
dapat meningkatkan konversi etanol sesuai dengan persamaan Arrhenius. Dalam
persamaan tersebut, peningkatan temperatur akan meningkatkan konstanta

kecepatan reaksi sehingga akan meningkatkan laju reaksi (Scott Fogler, 1987).
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Gambar 4.11 Grafik Hubungan Antara Konversi Etanol Terhadap Temperatur
Reaksi
4.4.2 Efek dari Temperatur Reaksi Terhadap Yield Dietil Eter

Selain konversi etanol, dilakukan juga pengamatan yield dietil eter pada
berbagai katalis di berbagai temperatur reaksi. Hasil yield dietil eter ditampilkan
pada Gambar 4.12. Terlihat dari Gambar 4.12 bahwa yield DEE yang rendah
dikarenakan konversi yang terjadi juga rendah. Pada jurnal yang ditulis oleh
(Kamsuwan dan Jongsomjit, 2016), Chen dkk mempelajari penambahan beberapa
zat kimia promotor seperti titania, niobia, molibdenum oksida dan silika untuk
meningkatkan dehidrasi katalitik. Pada penelitian ini dipelajari penambahan
promotor Cr dan Co ke dalam y-Al,Os dimana tidak terjadi peningkatan pada
dehidrasi katalitik. Pernyataan diatas diperkuat dengan penelitian yang telah
dilakukan oleh (Wahyudi, 2014) didapatkan konversi etanol sebesar 94.7069%
pada temperatur 225 °C dan yield DEE sebesar 11.29% pada temperatur 175 °C
dengan menggunakan katalis y-Al>Oz tanpa penambahan logam Cr dan Co. Dimana
katalis y-Al.O3 yang digunakan memiliki sifat fisik (luas permukaan BET, volum
pori, dan diameter rata-rata) yang hampir sama dengan katalis y-Al>Oz hasil sintesis
pada penelitian ini.

Profil yield DEE terhadap temperatur reaksi tidak sama pada tiap katalis,
dimana ini menunjukkan bahwa tiap katalis memiliki temperatur optimum dalam
menghasilkan yield DEE. Pada Gambar 4.12, katalis GACrCo1011 dan GACrCol12
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belum terlihat dimana letak temperatur optimumnya sehingga perlu melakukan
range temperatur yang lebih luas untuk penelitian karena reaksi pembentukan DEE

merupakan reaksi eksotermis (persamaan 4.6).
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Gambar 4.12 Grafik Hubungan Antara Yield Dietil Eter Terhadap Temperatur
Reaksi

Reaksi yang terjadi pada proses uji katalitik ini bukanlah reaksi tunggal.
Reaksi-reaksi kimia yang mungkin terjadi pada proses reaksi katalitik etanol ini
selain pembentukan DEE adalah reaksi pembentukan etilen (Kamsuwan &
Jongsomyjit 2016):
2C,Hs0OH s C,H;0C;,H5 + H,0 -25.1 kJ/mol (4.6)
C,HsOH s C,H, + H,0 +44.9 kJ/mol 4.7

Reaksi (4.6) adalah dehidrasi etanol menjadi DEE (reaksi eksotermis),
sedangkan reaksi (4.7) adalah dehidrasi etanol menjadi etilen. Dimana DEE akan
diproduksi dengan jumlah banyak pada temperatur rendah dan berkebalikan untuk
produksi etilen. Hal diatas dapat menjelaskan hasil yang kontradiksi yang terjadi
pada proses reaksi dengan katalis GACrCo1021, dimana terjadi penurunan yield
DEE meningkatnya konversi etanol. Senyawa etilen terjadi pada fase gas, namun
pada penelitian ini produk gas tidak dilakukan analisis kromatografi karena
kesulitan dalam pengambilan sampel. Hasil yield tertinggi terjadi ketika temperatur
reaksi 125 °C dengan nilai 1,323%, yang diperoleh dengan menggunakan katalis
GACrCo01021.
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BAB 5
KESIMPULAN

Kesimpulan

Pada penelitian ini didapatkan ukuran diameter kristal nanokatalis y-Al,O5
sebesar 17,82 nm menggunakan metode presipitasi dengan luas permukaan
162,840 (m?/g).

Konversi etanol meningkat dengan peningkatan temperatur pada rentang
temperatur 125-250°C, dimana konversi etanol terbesar yakni 23.48% terjadi
pada temperatur reaksi 225°C dengan menggunakan katalis GACrCo1021.
Yield DEE terbesar dihasilkan dengan menggunakan katalis GACrCo1021
pada temperatur reaksi 125°C yakni sebesar 1.32%.

Katalis GACrCo1021 memiliki aktivitas yang lebih baik dari kedua katalis

lainnya berdasarkan hasil konversi etanol dan yield dietil eter.

Saran

Penelitian selanjutnya dapat melakukan variasi pada laju alir gas nitrogen
dan jumlah katalis yang digunakan dalam proses dehidrasi etanol untuk
dilihat pengaruhnya terhadap konversi etanol dan yield dietil eter.
Pengambilan data pada setiap variabel penelitian akan lebih baik jika lebih

dari 1 kali untuk memastikan validitas data.
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LAMPIRAN A

A. Preparasi Katalis

1. Perhitungan pembuatan larutan prekursor/ larutan AI(NO3)3.9H20

Konsentrasi larutan prekursor/larutan Al(NO3)3.9H20 (M) 1M
Volume larutan prekursor/ larutan Al(NO3)3.9H20 (V) : 100 ml
Berat Molekul Al(NO3)3.9H20 (Mr) : 375,13 gram/mol
m 1000
= — X ——
Mr %4

M ><1000
375,13 7 100

m = 37,51 gram
Jadi, kebutuhan garam AI(NO3)3.9H20 yang dibutuhkan untuk membuat

larutan prekursor/larutan AI(NO3)3.9H,0 adalah sebesar 37,51 gram, dimana 37,51
gram garam Al(NOz3)3.9H20 akan dilarutkan dalam 100 ml akuades.

2. Perhitungan pembuatan larutan HCI 0,5 M

Persen berat larutan HCI awal : 37% b/b
Densitas larutan HCI awal (p) : 1,2 gram/ml
Berat Molekul HCI (Mr) : 36,46 gram/mol
Volume larutan HCI akhir (V2) 100 ml

Konsentrasi larutan HCI akhir (M2): 0,5 M
Ml:ﬁxwooszvmooo:1,2><37%><1000
Mr V Mr xV 36,46

M.V; = M,V
12,18 x V; = 0,5 x 100
v, = 4,11 ml
Jadi, untuk membuat larutan HCI 0,5 M sebanyak 100 ml dibutuhkan 4,11
ml larutan HCI 37% (b/b) yang kemudian ditambahkan akuades hingga volume

=12,18 M

larutan mencapai 100 ml.

3. Perhitungan pembuatan larutan NH,OH 0,5 M
Persen berat larutan awal NH4OH : 25% b/b
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Densitas larutan awal NHsOH (p) : 0,9 gram/ml
Berat Molekul NHsOH (Mr) : 35,05 gram/mol
Volume larutan NH4OH akhir (V>) : 1000 ml
Konsentrasi larutan NH4OH akhir (M2) :05M

_mX1000_p><V><1000_0,9><25%><1000
~ Mr Vv  MrxV 35,05

MV, = M,V,
6,42 x V; = 0,5 x 1000
v, = 77,88 ml
Jadi, untuk membuat larutan NH4OH 0,5 M sebanyak 1000 ml dibutuhkan
77,88 ml larutan NH4OH 25% (b/b) yang kemudian ditambahkan akuades hingga

volume larutan mencapai 1000 ml.

M,

=642M

4. Perhitungan pembuatan katalis Cr-Co/y-Al203
Tabel A.1 Tabel Jumlah Kebutuhan Garam Logam Cr dan Co

Loading . Volume
Logam Rasio | Berat Cr(NO3)3.9H,0 | Berat Co(NOz)2-6H20 | larutan
(berat) Cr-Co (gram) (gram) logam
(ml)
1:1 0,9817 0,6299
5% 1:2 0,6545 0,8399 3.1548
2:1 1,3090 0,4199
11 1,9634 1,2598
10% 1:2 1,3090 1,6798 2.9889
2:1 2,6179 0,8399

Contoh perhitungan:

Variabel 5% loading logam dengan perbandingan Cr-Co = 1:1
Berat katalis total= 5 gram

Loading logam = 5% berat

Kadar y-Al203 = 95% berat

Rasio Cr-Co =11

Berat logam = 0,05 x 5 gram = 0,25 gram

Berat y-Al20O3 =5 gram — 0,25 gram = 4,75 gram
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Berat logam Cr = % X berat logam = % x 0,25 gram = 0,125 gram

Berat logam Co = % X berat logam = % x 0,25 gram = 0,125 gram

Mr Cr(NO3)3.9H.0 = 400,148 gram/mol

Ar Cr = 51,99 gram/mol

Mr Co(NO3)2-6H.0 = 291,03 gram/mol

Ar Co = 58,93 g/mol

Berat Cr(NO3)3.9H,0

. Cr(ZfZ)FE"gHZO x Berat logam Cr x %

_ 400,148
51,99

Berat Co(NO3),-6H20

_ Mr CO(N03)2.6H2
Ar Co

x 0,125 gram x 0—28 =0,9817 gram

100%

0
X Beratlogam Co X ————
% CO(N03)26H20

_ 291,03

x 0,125 gram x = 0,6299 gram
58,93 0.98

Jadi untuk membuat katalis Cr-Co/y-Al>Os dengan loading logam 5% dan
rasio Cr-Co sebesar 1:1 maka untuk proses impregnasi dibutuhkan Cr(N0O3z)3.9H20
sebesar 0,9817 gram dan Co(NOz)2-6H20 sebesar 0,6299 gram. Karena metode
impregnasi yang digunakan adalah incipient wetness impregnation maka volume
larutan logam = volume pori rata-rata y-Al2Os
Volume pori rata-rata y-Al,03 = 0.6642 cm®/g
Volume larutan logam = berat y-Al.O3 x Volume pori rata-rata y-Al.O3

=4.75 g x 0.6642 cm®/g
=3.1548 cm®
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LAMPIRAN B

B. Pengolahan Data Hasil Karakterisasi Katalis

1. Perhitungan ukuran rata-rata kristal

Menggunakan persamaan Scherrer:

B KA
te BcosO
Dimana:

T = ukuran rata-rata kristal

K = shape factor, umumnya dipakai nilai 0,9

A = panjang gelombang x-ray

B = lebar puncak pada setengah intensitas maksimum dari sampel/FWHM

6 = sudut Bragg (dalam derajat)

Dari hasil XRD didapatkan ukuran rata-rata kristal sebagai berikut:

Tabel B.1 Ukuran Rata-Rata Kristal y-Al.O3

Sampel K A (nm) B(°2Th.) 6 (°2Th] T (nm)
y-Al203 0,9 | 0,15406 0,5353 67,2261 17,82
Contoh perhitungan:
KA 0,9 x 0,15406 17 82
PBcosO T 67,2261 ’
0,5353 x 180 X cos( > X 180)
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