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PENGARUH PENAMBAHAN SUKROSA TERHADAP
MIKROPOROSITAS DAN KEMAMPUAN ADSORPSI CO; KARBON
TERTEMPLAT ZEOLIT-X

Nama Mahasiswa : Ibnu Muhariawan Restuaji

NRP : 1414 201 034

Pembimbing : Nurul Widiastuti, M.Si., Ph.D
ABSTRAK

Penelitian ini bertujuan untuk mensintesis karbon tertemplat zeolit-X
(KTZ-X) yang memiliki struktur teratur, mikroporositas tinggi dan kapasitas
adsorpsi CO; tinggi dengan dilakukan variasi penambahan sukrosa. Rasio massa
sukrosa/zeolit-X yang digunakan adalah 0,5; 0,75; 1 dan 1,25. Hasil analisis
menunjukkan bahwa KTZ dengan rasio massa sukrosa/zeolit-X 0,5 berhasil
mereplika negatif struktur zeolit-X, yang dikonfirmasi pada 20 = 6° dan mikrograf
SEM dengan morfologi menyerupai kristal oktahedral zeolit-X. KTZ-X 0,5 juga
menunjukkan mikroporositas tertinggi dengan ukuran pori rata-rata 2,55 nm dan
volume mikropori 0,149 cm®/g. Hasil uji adsorpsi CO, dengan metode gravimetri
pada suhu 30 °C dan tekanan 1 bar menunjukkan KTZ-X 0,5 memiliki kapasitas
adsorpsi tertinggi mencapai 33,55 %berat. KTZ-X 0,75; 1; dan 1,25 memiliki
kapasitas adsorpsi masing-masing mencapai 3,82; 27,23; dan 26,48 %berat. Hasil
ini menunjukkan adanya pengaruh penambahan sukrosa terhadap mikroporositas
dan kapasitas adsorpsi CO, pada KTZ-X.

Kata kunci  : Sukrosa, karbon tertemplat zeolit-X, adsorpsi karbon dioksida



EFFECT OF VARIOUS AMOUNT OF SUCROSE ON THE
MICROPOROSITY OF ZEOLITE-X TEMPLATED CARBON AND CO;,
ADSORPTION CAPACITY

Name : Ibnu Muhariawan Restuaji

Student Identity Number : 1414 201 034

Supervisor : Nurul Widiastuti, M.Si., Ph.D
ABSTRACT

The aim of this research is to synthesis zeolite-X templated carbon (ZTC-
X) with an ordered structure, a high microporosity and a high CO, adsorption
capacity at various amount of sucrose. The mass ratio of sucrose/zeolite-X was
varied at 0.5; 0.75; 1; and 1.25. The results shows that ZTC-X, with the mass ratio
of sucrose/zeolite-X 0.5, possess an ordered negative replica structure of zeolite-
X. It was confirmed by XRD peak at 26 = 6° and the image of SEM shows that
particles have an octahedral crystal structure like zeolite-X. Besides, the ZTC-X
0.5 exhibits higher microporosity, according to average pore size of 2.55 nm and
micropore volume of 0.149 cm®g. The ZTC-X 0.5 also has a higher CO,
adsorption capacity (33,55 wt%) by gravimteric method. Meanwhile, The CO,
adsorption capacity of ZTC-X 0.75; 1; and 1.25 are 2.82; 27.23; and 26.48 wt%,
respectively. It indicates that the various amount of sucrose effecting a
microporosity and CO, adsorption capacity of ZTC-X.

Keywords : Sucrose, zeolite-X templated carbon, Carbon dioxyde adsorption
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BAB |
PENDAHULUAN

1.1. Latar Belakang

Gas karbon dioksida (CO2) merupakan salah satu penyebab munculnya
masalah gas lingkungan terutama efek rumah kaca (greenhouse gas effect). Gas
CO, yang teremisi dan terakumulasi dalam lapisan atmosfer menyebabkan
pemanasan global, perubahan iklim, dan naiknya permukaan air laut (Kenarsari
dkk., 2013). International Panel on Climate Change memprediksi bahwa hingga
tahun 2100, gas CO, yang teremisi dalam atmosfer mencapai 570 ppm, akan
menyebabkan kenaikan suhu global sekitar 1,9 °C dan peningkatan permukaan air
laut hingga 38 m (Yang dkk., 2008). Emisi gas CO, umumnya berasal dari
penggunaan bahan bakar fosil seperti minyak bumi, batu bara, dan gas alam yang
berlebih. Beberapa aktivitas yang memanfaatkan bahan bakar fosil sebagai
sumber energi antara lain transportasi, pembangkit listrik dan panas, industri
manufaktur, industri komersil dan rumah tangga. Aktivitas tersebut banyak

menghasilkan emisi gas CO, yang dapat mencemari udara dan lapisan atmosfer.

Teknologi penangkap dan penyimpan CO, (CO, capture and
sequestration) merupakan teknologi yang paling banyak dikembangkan untuk
mengurangi emisi gas CO,. Teknologi ini meliputi beberapa metode yaitu
absorpsi, adsorpsi, membran dan kriogenik. Menurut Jacobson, (2008) metode
absorpsi pada teknologi penangkap dan penyimpan CO, menggunakan prinsip
reaksi antara gas CO, dan pelarut kimia seperti mono-, di-, tri-amin, di-
isopropanol amin. Reaksi ini menghasilkan ikatan kimia yang sangat kuat antara
molekul gas CO; dan pelarut. Berbeda dengan metode adsorpsi, dimana molekul
gas CO; yang ditangkap berinteraksi secara fisisorpsi atau kemisorpsi terhadap
permukaan adsorben padat seperti silika, zeolit atau karbon aktif (Choi dkk.,
2009). Proses seleksi dan pemisahan molekul CO, pada metode membran ada
beberapa tipe vyaitu difusi, adsorpsi, molecular sieve dan transport ionik.

Sedangkan prinsip pemisahan pada kriogenik yaitu kompresi dan pendinginan gas



alir, sehingga didapatkan CO, dalam kondisi cair dan kemurnian yang tinggi
(Yang dkk., 2008).

Metode absorpsi dan kriogenik banyak digunakan dalam industri untuk
meminimalisir emisi gas CO,. Salah satu metode absorpsi yang sering digunakan
adalah liquid sorbent dengan Monoetanol amin (MEA) sebagai pelarut. Kelebihan
utama liquid sorbent MEA adalah memiliki kemampuan absorpsi CO, mencapai
90% (Leung dkk., 2014). Namun regenerasi pelarut MEA membutuhkan
konsumsi energi yang tinggi dan biaya besar. Selain itu, MEA termasuk pelarut
organik yang sulit untuk didegradasi dan bersifat korosif terhadap lingkungan
(Mondal dkk., 2012). Sedangkan pada kriogenik didapatkan CO, dengan
kemurnian yang tinggi, namun proses ini memerlukan peralatan yang tidak
sederhana dan biaya besar. Refrigerator diperlukan untuk kompresi dan

pendinginan gas alir agar didapatkan CO, cair (Kenarsari dkk., 2013).

Membran dan adsorpsi merupakan metode yang sederhana dan tidak
memerlukan biaya yang besar. Namun kemampuan penangkap CO, pada
membran relatif lebih rendah dibandingkan tiga metode lain dan kemurnian CO,
yang dihasilkan juga rendah. Selain itu efektifitas membran akan berkurang bila
konsentrasi CO, pada gas alir kurang dari 20% (Mondal dkk., 2012). Sedangkan
pada metode adsorpsi, meskipun kemampuan pemisahan CO; lebih rendah
dibandingkan absorpsi dan kriogenik tetapi prosesnya berjalan secara reversibel
dan tidak membutuhkan energi besar. Selain itu, waktu penyerapan berlangsung
relatif cepat dan kemurnian CO, yang didapatkan mencapai 95% (Choi dkk.,
2009). Oleh karena itu, pada penelitian ini adsorpsi dipilih sebagai metode untuk

teknologi penangkap dan pemisahan gas CO,.

Adsorpsi merupakan metode alternatif untuk menangkap CO,. Pada
adsorpsi terjadi proses penyerapan yang melibatkan interaksi antara molekul
adsorbat dengan permukaan adsorben padat. Pada adsorpsi gas CO., dibutuhkan
adsorben dengan laju adsorpsi dan desorpsi yang cepat, kapasitas adsorpsi besar,
mudah diregenerasi, stabil, dan kondisi operasinya mudah. Kemampuan adsorpsi
CO, suatu padatan dipengaruhi oleh sifat pori material tersebut. Beberapa material

berpori yang telah dikembangkan sebagai adsorben antara lain silika, metal



organic framework (MOF), zeolit, dan karbon (Cuéllar-Franca dan Azapagic,
2015). Beberapa penelitian menunjukkan zeolit dan karbon lebih banyak
digunakan sebagai adsorben karena lebih mudah diregenerasi, kapasitas adsorpsi
CO, tinggi, stabil, kondisi operasinya mudah dan biaya relatif terjangkau. Zeolit
dan karbon dapat digunakan sebagai adsorben pada kondisi tekanan rendah dan
suhu ruang (Bonenfant dkk., 2008).

Zeolit adalah material aluminosilikat yang memiliki struktur pori kerangka
dengan ukuran pori sekitar 0,5 — 1,2 nm. Zeolit memiliki dua tipe pori yaitu
mikropori (<2 nm) dan mesopori (2-50 nm) (Chester dan Derouane, 2009). Zeolit
merupakan adsorben padat yang memiliki porositas tinggi. Diantara beberapa tipe
lain, zeolit tipe X menunjukkan kapasitas adsorpsi CO, yang relatif tinggi yaitu
sekitar 4 — 6 mmol/g (Wardani, 2014). Kemampuan adsorpsi zeolit-X dipengaruhi
oleh porositasnya yang tinggi dan struktur pori yang teratur. Namun, luas
permukaan zeolit relatif lebih rendah dibandingkan dengan adsorben lain seperti
karbon. Karbon memiliki luas permukaan yang tinggi sekitar 400 — 1000 m?/g.
Alabadi dkk., (2015) melaporkan bahwa karbon aktif yang dijadikan adsorben gas
CO, memiliki luas permukaan hingga 1294 m?/g dan kapasitas adsorpsi sekitar
3,3 mmol/g. Karbon juga memiliki kemampuan regenerasi yang lebih baik
dibandingkan zeolit (Chue dkk., 1995). Namun struktur pori karbon tidak teratur
dan porositasnya rendah. Oleh karena itu, muncul gagasan untuk menjadikan
zeolit sebagai templat pada karbon agar didapatkan material karbon dengan luas
permukaan yang besar, struktur pori yang teratur, porositas dan kapasitas adsorpsi

CO; yang tinggi.

Beberapa penelitian terdahulu telah melakukan sintesis karbon tertemplat
zeolit dengan berbagai metode. Metode sintesis karbon tertemplat zeolit antara
lain pirolisis, chemical vapour deposition (CVD), impregnasi dan metode two-
step (Barata-Rodrigues dkk., 2003; Su dkk., 2004; Chen dkk., 2007). Impregnasi
merupakan salah satu metode yang paling sederhana, mudah dan tidak
membutuhkan peralatan yang rumit. Pada impregnasi, prekursor karbon
ditambahkan dalam templat dan dipolimerisasi dengan cara pemanasan.



Kemudian suhu dinaikkan hingga sekitar 1000 °C untuk proses karbonisasi dan

templat dihilangkan dengan pencucian menggunakan asam (Guan dkk., 2009).

Prekursor karbon yang digunakan dalam penelitian ini adalah sukrosa.
Guan dkk., (2009) melakukan sintesis karbon tertemplat zeolit dengan sukrosa
sebagai prekursor. Hasilnya menunjukkan karbon hasil templat memiliki luas
permukaan spesifik 1500 m%g, volume mikropori 60% dari volume pori total.
Sukrosa digunakan sebagai prekursor karena memiliki yield karbon yang tinggi,
ketersediaan cukup melimpah dan secara ekonomis lebih terjangkau dibandingkan

prekursor karbon lain seperti furfuril alkohol, asetontril atau propilena.

Komposisi rasio prekursor karbon dan zeolit yang digunakan merupakan
faktor yang sangat berpengaruh dalam sintesis karbon tertemplat zeolit. Kyotani
dkk., (1997) melakukan sintesis karbon tertemplat zeolit-Y dengan metode CVD
menggunakan rasio karbon/zeolit (g/g) 0,5 dan menghasilkan luas permukaan
sekitar 1430 m?/g serta volume mikropori 0,57 cm®g. Su dkk., (2004) mensintesis
komposit furfuril alkohol/zeolit NH4;Y dengan rasio 4,5 menggunakan metode
impregnasi dan CVD. Sintesis tersebut menghasilkan material karbon tertemplat
dengan luas permukaan 1270 m?%qg dan volume mikropori sekitar 0,579 cm®/g.
Sedangkan Kayadoe, (2013) melakukan sintesis karbon tertemplat zeolit-NaY
menggunakan variasi rasio karbon/zeolit 0,5 - 1,25 dengan teknik impregnasi
sederhana. Hasil yang didapatkan menunjukkan bahwa dengan rasio 1,25
menghasilkan luas permukaan sekitar 1560 m%g dan volume mikropori 0,70
cm®/g. Berdasarkan studi literatur di atas, komposisi rasio pada rentang 0,5 — 2
menghasilkan luas permukaan dan volume mikropori yang tinggi. Namun, apabila
rasio karbon/zeolit dinaikkan (>2) justru menurunkan luas permukaan dan volume
mikroporinya. Oleh karena itu, pada penelitian ini rasio karbon/zeolit sekitar 0,5 —
1,25 digunakan untuk menghasilkan material dengan luas permukaan dan volume

mikropori yang tinggi.
1.2. Permasalahan

Karbon tertemplat zeolit-X merupakan material yang berpotensi untuk

adsorpsi gas CO,. Berdasarkan bahasan di atas, faktor yang menentukan tingginya



kapasitas adsorpsi CO, adalah luas permukaan dan mikroporositas. Oleh karena

itu, pada penelitian ini dirumuskan permasalahan sebagai berikut :

a.

1.3.

1.4.

Variasi rasio massa sukrosa/zeolit-X perlu ditentukan untuk mengetahui
rasio massa yang tepat dalam menghasilkan karbon tertemplat zeolit-X
dengan struktur yang teratur, volume mikropori yang tinggi dan ukuran

pori yang kecil.

Kapasitas adsorpsi CO, pada karbon tertemplat zeolit-X perlu ditentukan,
sehingga dapat diketahui korelasi antara mikroporositas dan kapasitas

adsorpsi CO; karbon tertemplat zeolit-X.

Bagaimana menentukan model kinetika adsorpsi CO, karbon tertemplat

zeolit-X.
Tujuan
Penelitian ini bertujuan untuk :

Menentukan rasio massa sukrosa/zeolit-X yang dapat menghasilkan
karbon dengan struktur yang lebih teratur, volume mikropori yang tinggi

dan ukuran pori yang kecil.

Mengetahui korelasi antara mikroporositas dan kapasitas adsorpsi CO,
pada karbon tertemplat zeolit-X, yang telah disintesis dengan variasi rasio
massa sukrosa/zeolit-X, dengan uji adsorpsi pada suhu 30 °C dan tekanan

1 atm.

Menentukan model kinetika adsorpsi CO, pada karbon tertemplat zeolit-
X

Manfaat Penelitian

Penelitian ini dilakukan dengan harapan dapat memberikan sumbangsih

berupa pengetahuan tentang perkembangan adsorben dalam teknologi penangkap

dan penyimpan gas CO,. Sintesis karbon tertemplat zeolit-X dengan variasi

penambahan sukrosa diharapkan dapat dijadikan sebagai adsorben dalam

mengatasi masalah pencemaran lingkungan yang disebabkan oleh gas CO,. Selain

itu, dengan adanya penelitian ini akan memberikan peluang bagi peneliti lain



dalam mengembangkan dan meningkatkan kemampuan material karbon

tertemplat zeolit-X sebagai adsorben gas CO..
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2.1 Karbon dioksida

Karbon dioksida (CO;) adalah salah satu gas yang terdapat pada lapisan
atmosfer bumi dengan konsentrasi total sekitar 0,033% atau 330 ppm (IEA, 2013).
Secara umum, gas ini diperoleh dari pembakaran arang atau karbon yang
terkandung dalam bahan bakar fosil dan dissosiasi asam karbonat (IEA, 2013).
Pembakaran bahan bakar fosil atau hidrokarbon yang dilakukan pada suhu tinggi
akan menghasilkan gas karbon monoksida (CO). Bila pembakaran dilakukan
dengan intensitas besar dan waktu yang lama, gas karbon monoksida (CO) akan
bereaksi dengan oksigen (O2) membentuk gas karbon dioksida (CO,).

Sumber emisi gas CO, banyak dihasilkan dari aktivitas masyarakat,
diantaranya aktivitas pembangkit listrik dan panas, transportasi, industri
manufaktur, rumah tangga, industri komersil, pengilangan minyak bumi, industri
semen, industri besi dan baja (Bouzalakos dan Mercedes, 2010). Gambar 2.1.,
menunjukkan persentase aktivitas yang dapat menghasilkan CO,. Aktivitas
tersebut tidak bisa dilakukan tanpa adanya sumber energi dunia. Sampai saat ini
sumber energi dunia yang paling utama adalah bahan bakar fosil. Batu bara dan
minyak bumi menjadi sumber energi fosil yang paling banyak digunakan
(Kenarsari dkk., 2013).

Rumah tangga

Pengilangan
minyak bumi
3%

Produksi semen
2%
Produksi besi
dan baja
2%

Gambar 2.1. Sumber aktivitas yang menghasilkan emisi gas CO, dunia
sepanjang tahun 2011 (IEA, 2013)



Penggunaan minyak bumi dan batu bara sebagai sumber energi utama
memberikan dampak bagi lingkungan, salah satunya adalah produksi gas karbon
dioksida (COy). Emisi gas CO, yang dihasilkan selama proses penggunaan dan
produksi energi fosil (minyak bumi, batu bara dan gas alam), ditunjukkan pada
Gambar 2.2, menimbulkan masalah serius bagi lingkungan. Tingginya konsentrasi
CO, yang terperangkap dalam atmosfer dapat menyebabkan polusi udara dan efek
rumah kaca (Greenhouse Gas Effect) (Bouzalakos dan Mercedes, 2010).
Terjadinya efek rumah kaca berimbas pada iklim yang akan mengalami
pergeseran, suhu bumi bertambah tinggi, dan permukaan air laut semakin naik
(Jacobson, 2008). Oleh karena itu, dibutuhkan suatu cara untuk mengurangi
tingginya emisi gas CO,. Salah satunya adalah dengan menggunakan teknologi

penangkap dan penyimpan CO..

3.0~

Minyvak bumi

25=

20=-

Batu bara

Gas alam
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Gambar 2.2. Emisi gas CO; dari bahan bakar fosil yang dihasilkan selama 6
dekade terakhir (Kenarsari dkk., 2013)

Teknologi penangkap dan penyimpan CO, atau CCS (CO, Capture and
Sequestration) dibedakan menjadi tiga konsep pendekatan yaitu pre-combustion,
post-combustion, dan oxy fuel-combustion, seperti yang ditunjukkan pada Gambar
2.3. Pre-combustion adalah konsep penangkap CO; dari gas sintesis (syngas). Gas
sintesis dihasilkan dari proses reaksi bahan bakar fosil dengan udara atau oksigen.
Gas tersebut kemudian dikonversi dan menghasilkan CO, yang kemudian
ditangkap dan disimpan. Post-combustion merupakan konsep yang digunakan

untuk menangkap CO, dari gas hasil pembakaran bahan bakar fosil. Hasil



pembakaran berupa gas campuran beberapa senyawa, salah satunya CO,, yang
kemudian dipisahkan dan ditangkap dari partikulat lain seperti NOx dan SOx.
Sedangkan oxy fuel-combustion adalah konsep penangkap CO, dengan
menggunakan oksigen murni untuk pembakaran bahan bakar fosil. Pembakaran
tersebut menghasilkan CO, dan H,O, dimana CO, akan ditangkap dengan proses
kondensasi air. Prinsip pemisahan gas CO, memegang peran penting pada proses
ketiga konsep tersebut. CO, dipisahkan dan ditangkap dari sistem gas buang hasil

pembakaran atau gasifikasi agar tidak lepas ke atmosfer dan mencemari

lingkungan.
T N2, 02, CO2
bahan bakar gas buang CO2
II pembakaran »| separasi CO2
udara
POST-COMBUSTION
| vy Vv
H2 dehidrasi CO2,
bahan bakar Gasifikasi + > e kompresi,
» separasi CO2 P transport dan
[—’ penvimpanan
i 02 udara N2, 02, CO2 A
i
bahan bakar COz2 (dengan H20)
——»{ pembakaran

recycle
(o)) 4 -
udara OXY FUEL-COMBUSTION

Gambar 2.3. Tiga konsep pendekatan teknologi penangkap dan penyimpan CO,
(Pires dkk., 2011)

Ketiga konsep teknologi penangkap dan penyimpan CO, memiliki kelebihan
dan kelemahan masing-masing. Pada pre-combustion, bahan bakar fosil diubah
menjadi gas sintesis melalui reaksi gasifikasi dengan udara atau oksigen. Gas
sintesis yang terdiri dari karbon monoksida, hidrogen dan sedikit metana diubah
pada reaktor konverter. Perubahan tersebut bertujuan untuk menghasilkan gas
dengan komponen utamanya adalah karbon dioksida dan hidrogen dalam
konsentrasi yang tinggi. CO, ditangkap dan disimpan, sedangkan H, digunakan
sebagai komponen bahan bakar. Kelebihan konsep pre-combustion adalah mampu
menangkap CO, dalam konsentrasi yang sangat tinggi karena adanya proses

gasifikasi dan konversi gas. Namun proses pre-combustion ini lebih rumit, kurang
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efisien serta membutuhkan biaya operasional yang besar. Sedangkan konsep oxy
fuel-combustion lebih sederhana dibandingkan dengan pre-combustion. Kelebihan
oxy fuel-combustion adalah mampu menangkap CO, pada konsentrasi yang tinggi
dan tidak menghasilkan partikulat NOx (berbahaya bagi lingkungan) pada sistem
gas buangnya. Akan tetapi proses ini membutuhkan energi yang besar untuk
memisahkan oksigen murni dari udara yang nantinya digunakan sebagai gas
pembakar. Selain itu, dibutuhkan biaya operasional yang besar untuk mendukung
kinerja sistem pemisahannya. Sementara pada post-combustion, proses pemisahan
gas CO, dilakukan setelah proses pembakaran bahan bakar fosil. Konsep ini lebih
sering digunakan untuk aplikasi penangkap dan penyimpan CO; karena prosesnya
yang sederhana dan tidak memerlukan biaya yang besar. Industri batu bara,
pembangkit listrik dan panas, serta pengilangan minyak merupakan beberapa
contoh industri yang menggunakan konsep post-combustion dalam mereduksi
emisi gas CO,. Meskipun sederhana dan murah, selektivitas CO, pada post-
combustion lebih rendah dibandingkan dua konsep sebelumnya. Adapun teknik
pemisahan yang digunakan pada konsep post-combustion antara lain absorbsi,

adsorpsi, membran dan kriogenik.
2.2 Pemisahan Gas CO,

Teknologi penangkap dan penyimpan CO, dengan konsep post-combustion
lebih sering digunakan dalam industri karena banyak industri yang memanfaatkan
bahan bakar fosil sebagai sumber energi utama (power plant). Konsep tersebut
digunakan untuk memisahkan gas CO, dan pengotor (seperti NOx, SOx, atau Hg)
dari gas buang yang mengarah ke atmosfer. Adapun metode yang digunakan
dalam proses pemisahan CO, antara lain absorpsi, kriogenik, membran dan
adsorpsi.

Absorpsi merupakan metode yang sering digunakan dalam proses pemisahan
gas CO; (Pires dkk., 2011). Proses absorpsi CO, menghasilkan ikatan yang sangat
kuat, sehingga dibutuhkan energi yang besar untuk regenerasi pelarut absorbennya
(Lepaumier dkk., 2010). Hal ini menjadi problem utama metode absorpsi karena
semakin banyak konsumsi energi, semakin besar biaya yang dibutuhkan

(Kothandaraman, 2010). Konsumsi energi yang tinggi juga dijumpai pada metode
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kriogenik. Meskipun menghasilkan recovery CO, yang sangat tinggi (>95%),
proses destilasi kriogenik pada suhu rendah dan tekanan yang tinggi
membutuhkan energi sekitar 6-10 MJ/kgCO, (Brunetti dkk., 2010; Mondal dkk.,
2012; Leung dkk., 2014). Berbeda dengan metode membran dan adsorpsi yang
lebih efisien energi, dimana masing-masing hanya membutuhkan 0,5-6 MJ/kgCO,
dan 2-3 MJ/kgCO, (Brunetti dkk., 2010 dan Mondal dkk., 2012).

Leung dkk, 2014 dalam review studi literaturnya menjelaskan bahwa kondisi
operasi metode adsorpsi relatif lebih mudah dibandingkan metode lainnya.
Berbeda dengan membran dan kriogenik yang sangat tergantung pada konsentrasi
CO, yang akan dipisahkan. Proses adsorpsi berjalan secara reversible dan efisiensi
pemisahannya tinggi (>85%). Disamping itu, absorbennya dapat digunakan
kembali dan tidak memerlukan konsumsi energi yang besar seperti pada absorpsi
(Mondal dkk., 2012). Meskipun batas kemurnian metode adsorpsi masih dibawah
absorpsi dan kriogenik, namun proses operasinya tidak memerlukan waktu yang
lama. Adsorpsi CO, dengan material berpori seperti silika berpori dan zeolit
memiliki selektivitas CO, yang tinggi dan tidak memerlukan energi yang besar
(Lee dan Park, 2015). Oleh karena itu, pada penelitian ini adsorpsi digunakan
sebagai metode untuk menangkap dan memisahkan gas CO..

2.3 Material Adsorpsi

Metode adsorpsi umumnya menggunakan material-material berpori sebagai
agen pengadsorp partikel gas CO,. Material berpori digunakan sebagai adsorben
karena memiliki luas permukaan yang tinggi dan struktur pori terbuka (Kenarsari
dkk., 2013). Pada proses adsorpsi, interaksi antara molekul gas dan permukaan
material berpori adalah fisisorpsi (van der Waals) atau kemisorpsi (ikatan
kovalen) (D’Alessandro dkk., 2010). Beberapa material berpori yang memiliki
karakteristik sebagai adsorben gas CO,, sebagaimana ditunjukkan pada Tabel 2.1,
antara lain karbon (Choi dkk., 2009; D’ Alessandro dkk., 2010; Wang dkk., 2011),
silika mesopori (Chalal dkk., 2015; Chew dkk., 2010; Wang dkk., 2011), MOF
(Metal Organic Framework) (Milward dan Yaghi, 2005; D’Alessandro dkKk.,
2010; Kenarsari dkk., 2013), COF (Covalent Organic Framework) (Furukawa dan
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Yaghi, 2009), dan zeolit (Bonenfant dkk., 2008;Diaz dkk., 2008; Hedin dkk.,

2013).

Tabel 2.1 Karakteristik adsorben material pori; a) luas permukaan (Sger/m°g™),

b) diameter pori (nm), ¢) kapasitas adsorpsi (mmol/g)

a b c Kondisi
Material Pori (mz /) | (nm) | (mmolig) Tekanan | Suhu | Pustaka
(bar) (S
(Belmab-
khout
N MCM- 1 1230 | 11,7 23 1 20 | dan
Silika 41 .
Sayari,
MeSopo- 2009)
fl (Liu
fEA' 498 | 8 0,2 1 75 | dikk,
2011)
Karbon (Alabadi
Karbon aktif 1294 1,96 3,3 1 25 dkk.,
2015)
(Li dkk.,
NaX 534 0,66 4,0 1 25 2013)
Zeolit (Lee
13X 726 28 3,5 1 20 dkk.,
2002)
(Milward
MOF- dan
177 4500 1,12 33,5 32 25 Yaghi,
MOF 2005)
Mg- (Bao
MOF- 1174 1,02 8,61 1 25 dkk.,
74 2011)
(Furuka-
COF- wa dan
COF 102 3620 1,2 27 55 25 Yaghi,
2009)

Adsorpsi partikel gas CO, dapat berlangsung dengan atau tanpa ikatan

kimia, yang biasa disebut dengan interaksi kemisorpsi. Sedangkan adsorpsi fisika

berlangsung dengan melibatkan interaksi fisisorpsi antara permukaan adsorben

dan gas CO,. Kernarsari dkk, 2010 menjelaskan bahwa material berpori seperti

zeolit, silika mesopori, dan karbon adalah material yang digunakan sebagai

adsorben untuk adsorpsi fisika. Sedangkan MOF dan COF merupakan adsorben

kemisorpsi.
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Salah satu material zeolit yang banyak dikembangkan sebagai adsorben gas
CO, adalah zeolit-X. Diantara beberapa zeolit yang pernah dikembangkan, zeolit-
X memiliki kapasitas adsorpsi yang lebih tinggi (4 — 6 mmol CO,/g), seperti
ditunjukkan pada Tabel 2.2. Selain itu, zeolit-X memiliki selektivitas yang tinggi
terhadap CO,, sehingga proses adsorpsinya berjalan lebih cepat dan kemurnian
tinggi. Zeolit-X memiliki volume pori sekitar 0,36 cm®g dan luas permukaan
sekitar 482 — 723 m?/g, memungkinkan untuk menangkap CO, dengan kapasitas
adsorpsi yang tinggi (Wardani, 2014).
Tabel 2.2 Kapasitas adsorpsi CO, pada beberapa jenis zeolit ; a = luas

permukaan (m?g) ; b = volume total pori (cm®g) ; ¢ = kapasitas
adsorpsi CO, (mmol/g) ; T =suhu (°C) ; p = tekanan (bar)

a b c Kondisi
Jenis Zeolit (mZ/g) (cm3/g) (mmol/g) z%rdsorp;i Pustaka
(°C) |(bar)
Zeolit | Zeolit NaA 528 | 0,33 1,25 25 1 | (Siriwardane dkk.,
alam | Zeolit 4A 22,8 | 0,03 0,80 25 1 | 2003)
Zeolit | Zeolit CaA 397 | 0,15 1,19 50 | 0,6 | (Yidkk, 2012)
A Zeolit 5A 384 | 0,32 1,2 60 | 0,6 | (Deng dkk., 2012)
Zeolit B 574 | 0,23 1,76 30 1
.. | Zeolit B-MEA | 209 | 0,19 1,39 30 1 (Xu dik., 2009)
Ze[‘;“t Zeolit K-B 446 | 0,41 | 273 | 25 | 1 | (Yangdkk, 2010)
Zeolit Na-B- (Ahmad dkk.,
Melarnin 263 | 014 | 370 | 25 | 1 2013)
Zeolit NaX 527 | 0,36 4,98 25 1 | (Walton dkk.,
.| Zeolit Li-X 659 | 0,30 4,50 25 1 | 2006)
Zeolit 2 lit 13X
X ; 723 | 0,36 6,62 0 1 | (Akhtar dkk., 2012)
monolit
Zeolit K-13X 482 | 0,24 3,41 0 1 | (Zhao dkk., 2007)
.. | Zeolit NaY 723 | 0,35 4,90 30 1 | (Shao dkk., 2009)
Zeolit Zeolit NaY-
Y TEPA 402 | 0,20 2,83 30 1 | (Lee dkk., 2013)
.. | ZSM-5 312 | 0,14 2,50 30 1 | (Pham dkk., 2014)
Zeolit (Harlick dan Tezel
MFI | H-ZSM-5 307 | 0,13 2,59 22 1 '
2004)
Zeolit BEA 395 | 0,21 2,40 30 1
Zeolit | Zeolit CHA 572 | 0,27 3,50 30 1
lain | ZeolitFER | 282 | 013 | 250 | 30 | 1 | (namdkk,2014)
Zeolit STT 411 | 0,19 3,25 30 1

Seperti ditunjukkan Tabel 2.1, MOF dan COF memiliki luas permukaan

yang besar dan kapasitas adsorpsi CO, yang tinggi dibandingkan adsorben lain.
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Sifat adsorpsi MOF dan COF adalah adsorpsi kimia (kemisorpsi) yang cenderung
kuat, sehingga membutuhkan tekanan yang besar (sekitar 30 - 50 bar) untuk
meningkatkan kapasitas adsorpsinya (Furukawa dan Yaghi, 2009). Sedangkan
zeolit-X dan material karbon tidak membutuhkan tekanan besar dan bisa
dilakukan pada suhu ruang karena sifat adsorpsinya adalah adsorpsi fisik
(fisisorpsi). Milward dan Yaghi, (2005) menunjukkan bahwa kapasitas adsorpsi
MOF lebih rendah dibandingkan zeolit-X dan material karbon pada tekanan 1 bar
serta suhu ruang (25 °C). Oleh karena itu, pada penelitian ini zeolit-X dan
material karbon dipilih sebagai material pori yang digunakan sebagai adsorben

dalam proses adsorpsi gas CO..
24 Zeolit-X

Zeolit-X merupakan salah satu jenis zeolit faujasit selain zeolit-Y. Secara
umum, zeolit ini memiliki struktur pori sangkar dan bingkai dengan rumus
empiris |(Ca®*,Mg?®*, Na")29(H20)240|[AlssSi1240384]. Zeolit-X merupakan material
mikropori silika rendah (low-silica) dengan rasio Si/Al sekitar 1-1,5. Struktur
zeolit-X terdiri dari sangkar sodalit yang dihubungkan oleh 12 cincin atom
oksigen dengan luas diameter pori 7,4 A dan luas diameter rongga (cavity) dalam
sekitar 12 A. Rongga tersebut tersusun atas sepuluh rangka sodalit yang saling
terhubung membentuk heksagonal (Chester dan Derouane, 2009).

Secara umum, zeolit terdiri dari kerangka TO, tetrahedral yang tiap sudutnya
saling terhubung membentuk kerangka tiga dimensi. Kerangka atom T merupakan
atom Si, Al, atau P dan merupakan struktur utama kerangka zeolit. Setiap atom T
berikatan dengan empat atom oksigen, dimana setiap atom oksigen
menghubungkan dua atom T. Dua tetrahedral yang saling terhubung membentuk
struktur kerangka utama yang disebut unit bangun primer (UBP). Unit bangun
primer akan saling berkoordinasi dan membentuk kerangka unit bangun sekunder
(UBS). Satu tipe kerangka dapat membentuk beberapa unit bangun sekunder
(UBS). Beberapa UBS dapat membentuk cincin tunggal, ganda dan unit
kompleks. Sebagai contoh, kerangka zeolit LTA terdiri dari lima tipe unit bangun
sekunder yang meliputi 4, 8, 4-2, 4-4 dan 6-2 unit. Sedangkan pada zeolit faujasit
(X, Y, ZSM) terdiri dari unit bangun sekunder meliputi cincin 6, 8 (tunggal), dan
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cincin 6-6 (ganda) (Chester dan Derouane, 2009). Gambar 2.4 menunjukkan

secara sederhana proses pembentukan kerangka zeolit-X.
- C
44 +
UBP

Clncm S-4  Cincin S 6

é%

Sodalit Cincin D-6

Zeolit X atau Y (Faujasit)

Gambar 2.4. Pembentukan struktur kerangka zeolit faujasit (X atau Y) (Byrappa
dan Yoshimura, 2013)

Gambar 2.5. Struktur kerangka super (supercage) zeolit-X (Lee dkk., 2007)

Kerangka (framework) zeolit-X disusun oleh rangka sodalit yang saling
dihubungkan oleh 6-6 cincin ganda. Rangka sodalit membentuk rongga (cavity)
yang cukup besar dan biasa disebut supercage. Pada supercage terdapat 12 cincin
tiga-dimensional yang membentuk struktur pori dimana ukuran diameter rongga
dalam sebesar 1,3 nm dan diameter supercage sebesar 0,7-0,8 nm (Lee dkk.,
2007) seperti yang ditunjukkan pada Gambar 2.5. Dengan karakter pori tersebut,

kemampuan aksesibilitas zeolit-X dimanfaatkan untuk aplikasi penyerapan dan
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penyimpanan gas. Khusus untuk penyerapan gas CO,, zeolit-X memiliki
kemampuan adsorpsi yang sangat bagus karena molekul gas CO, memiliki

diameter kinetik sebesar 0,33 nm.
2.5 Material Karbon

Material karbon merupakan material berpori yang menunjukkan beberapa
karakteristik seperti luas permukaan yang besar, volume pori yang tinggi, sifat
kimia yang kuat dan stabilitas mekanik atau termal yang bagus. Selain itu dapat
diaplikasikan juga untuk media penyimpan gas seperti metana, hidrogen, dan
karbon dioksida.

Aplikasi penyimpan material karbon terhadap gas karbon dioksida
dipengaruhi oleh karakteristik tekstural seperti distribusi ukuran pori, keteraturan
pori dan luas permukaan. Struktur pori material karbon memiliki tiga tipe pori
yaitu mikropori, mesopori dan makropori. Dengan struktur pori tersebut, Samanta
dkk., (2011) melaporkan karbon berpori dengan luas permukaan dan distribusi
ukuran mikropori menunjukkan kapasitas adsorpsi CO; sekitar 3,23 mmol/g pada
suhu kamar dan tekanan 1 bar. Saha dan Deng, (2010) pada penelitiannya
menggunakan karbon mesopori dengan luas permukaan karbon sebesar 798 m?/g,
diameter pori sebesar 62,6 A dan kapasitas adsorpsi gas CO, mencapai 1,5
mmol/g. Cinke dkk., (2003), melaporkan single-walled karbon nanotube yang
digunakan sebagai material pengadsorp CO,, memiliki luas permukaan sebesar
1587 m?/g, volume mikropori 0,28 cm®/g dan kapasitas adsorpsi CO, mencapai
2,07 mmol/g.

Menurut Alabadi dkk., (2015) adsorben karbon memiliki luas permukaan
yang relatif tinggi yaitu 1294 m?/g dan kemampuan adsorpsi CO, pada tekanan 1
bar sekitar 3,3 mmol CO,/g. Dibandingkan dengan adsorben lain seperti zeolit,
kemampuan adsorpsi CO, material karbon relatif lebih rendah. Hal ini karena
porositas dan keteraturan pori material karbon lebih rendah dibandingkan zeolit.
Chue dkk., (1995), membandingkan kemampuan adsorpsi CO, karbon aktif dan
zeolit 13X pada suhu 288 K serta tekanan 1 bar. Hasilnya menunjukkan kapasitas
adsorpsi karbon aktif sekitar 2,5 mmol/g dan zeolit 13X sekitar 4,5 mmol/g. Oleh

karena itu, untuk meningkatkan kemampuan adsorpsinya, material karbon
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biasanya ditemplat dengan material berpori lain yang memiliki porositas tinggi,

seperti zeolit.
2.6 Karbon Tertemplat Zeolit

Zeolit merupakan material aluminosilikat yang memiliki kristalinitas tinggi
dengan struktur pori teratur dan porositas tinggi. Zeolit memiliki struktur berpori
yang relatif stabil, meskipun tanpa adanya molekul pengisi pori seperti molekul
pelarut dan kation organik (Sakintuna dan Yurum, 2005). Dengan struktur
mikropori tiga dimensional, zeolit memiliki kemampuan selektivitas dan adsorpsi
yang bagus terhadap molekul gas seperti H,, CO,, N, dan CH,; (Ducrot-
Boisgontier dkk., 2010). Namun, luas permukaan zeolit lebih kecil dibandingkan
material berpori lain. Karbon merupakan material berpori yang memiliki luas
permukaan besar, struktur porinya kurang teratur dan kapasitas adsorpsinya
rendah (Nishihara dan Kyotani, 2012). Oleh sebab itu, kedua jenis material
tersebut dapat digabungkan untuk menghasilkan material karbon tertemplat zeolit
(KTZ) atau zeolite templated carbon (ZTC) (Youn dkk., 2011; Konwar dan De,
2015; Parmentier dkk., 2013).

(a) ukuran pori dalam : 0,74 nm b)

\:kuran kerangka super : 1,3 nm ( karbon
% ,«4

-—
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, 3 2 4 £ dengan HF w- .
Tt i karbon ﬁ‘l&’:‘ ; 2 ¥ - n
SR ‘ 5% BRI

> { ST D v R ™

zeolit komposit zeolit/karbon karbon templat zeolit

Gambar 2.6. Skema sintesis KTZ yang mereplika struktur negatif zeolit
(Nishihara dan Kyotani, 2012)

Pada sintesis karbon tertemplat zeolit, karbon secara teratur masuk ke dalam
kerangka nano zeolit. Faktor yang sangat penting dalam sintesis material ini
adalah pemilihan templat zeolit dan prekursor karbon yang digunakan. Pada
sintesis karbon tertemplat zeolit, ukuran pori zeolit harus selebar mungkin agar
karbon dapat masuk ke dalam pori dan memperkuat kerangka karbon templat saat
zeolit dicuci dengan larutan asam. Zeolit dengan 12 cincin atom oksigen seperti

zeolit FAU (X dan Y), zeolit B, zeolit L dan mordenit, menunjukkan kapasitas

17



pori yang sesuai untuk diisi oleh karbon. Selain itu, untuk menghasilkan material
karbon tertemplat zeolit dengan kerangka pori yang teratur, templat zeolit yang
digunakan harus memiliki kerangka mikropori tiga-dimensional. Sejauh ini, hanya
templat zeolit FAU, zeolit B, dan EMT yang dapat menghasilkan material karbon

tertemplat dengan struktur pori yang teratur dan regular.

Tabel 2.3 Kemampuan adsorpsi gas karbon dioksida material karbon berpori

Material adsslﬁ)?usi Tekanan a b c Pustaka
karbon C Cg) (bar) | (m%g) | (cm*g) | (mmol/g)
Karbon Plaza dkk.,
Aktif 30 1 942 0,41 2,1 2011
Karbon Jimenez dkk.,
amorf 26 8 637 0,58 10,63 2012
Karbon Jimenez dkk.,
fishbone 26 8 202 0,62 6,60 2012
Karbon )
aktif 26 8 310 | 064 377 | Jimenez dkk.,
. 2012
ribbon
Karbon Samanta
akiif 25 1 1300 | 0,6-0,8 3,23 dkk.. 2011
Karbon Saha dan
mesopori 25 ! 798 0,873 15 Deng, 2010
Burchell
CMS 30 1 2470 0,866 2,43 dkk.. 1997
Cinke dkk.,
SWNT 35 1 1587 0,28 2,07 2003

a. Luas permukaan/Sger karbon berpori (m“/g)
b. Volume mikropori (cm®/g)
c. Kapasitas adsorpsi gas CO, (mmol/g)

Dalam aplikasi penyerapan gas seperti CO,, zeolit FAU (X dan Y) lebih
banyak digunakan sebagai templat pada material karbon tertemplat zeolit, karena
zeolit FAU memiliki volume mikropori sekitar 0,20 — 0,36 cm®/g, luas permukaan
400 — 723 m?/g, dan porositas tinggi (Nishihara dan Kyotani, 2012). Penelitian
sebelumnya menunjukkan bahwa kapasitas adsorpsi gas CO, pada zeolit-Y
mencapai 2,8 — 4,9 mmol/g (Shao dkk., 2009; Lee dkk., 2013). Sedangkan pada
zeolit-X, kapasitas adsorpsi gas CO, mencapai 3,41 — 6,62 mmol/g (Zhao dkk.,
2007; Walton dkk., 2006; Akhtar dkk., 2012). Oleh karena itu pada penelitian ini,

digunakan zeolit-X sebagai templat material karbon untuk aplikasi adsorpsi CO..
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Pembuatan karbon tertemplat zeolit (KTZ) memerlukan prekursor karbon
seperti furfuril alkohol (Masika dan Mokaya, 2013), asetonitril (Alam dan
Mokaya, 2011), maupun sukrosa (Guan dkk., 2009). Furfuril alkohol banyak
digunakan pada penelitian sebelumnya sebagai prekursor karbon karena
menghasilkan material karbon dengan luas permukaan yang tinggi. Sukrosa atau
gula dapur juga dapat digunakan sebagai prekursor menggantikan furfuril alkohol
dan asetonitril karena kelimpahannya di alam dan harganya lebih murah
dibandingkan dua prekursor tersebut. Sehingga, pada penelitian ini digunakan
sukrosa sebagai prekursor karbon yang akan ditemplat dengan zeolit-X untuk
menghasilkan material karbon untuk adsorpsi CO..

2.7 Sukrosa

Sukrosa merupakan karbohidrat disakarida yang terbentuk dari D-glukosa
dan D-fruktosa. Struktur D-Glukosa dan D-fruktosa bergabung membentuk ikatan
glikosida pada posisi anomerik (Carey, 2000), seperti ditunjukkan pada Gambar
2.7. Sukrosa memiliki bentuk fisik berupa padatan kristal berwarna putih dan rasa
yang manis (Rippe dan Angelopoulos, 2013). Sukrosa juga merupakan senyawa

organik dengan kelimpahan tinggi sehingga banyak digunakan sebagai gula dapur.

fruktosa
HOCH;
(0]
HO HO ‘j
H
HO OH
OH
6) O CH,OH

glukosa CH,OH

Gambar 2.7. Struktur sukrosa (2-O-( e-D-Glukopiranosil)-f-D-fruktofuranosida)

Sukrosa merupakan prekursor karbon dengan yield karbon yang cukup
tinggi, ukuran molekul yang tidak terlalu besar dan kelarutan dalam air besar.
Selain itu, prekusor sukrosa dapat menghasilkan luas permukaan dan volume
mikropori yang tinggi. Klepel dkk., 2007 menunjukkan sukrosa yang ditemplat
dengan zeolit-Y menghasilkan material dengan luas permukaan sekitar 1650 m?/g
dan volume mikropori sebesar 0,95 cm®g. Guan dkk., (2009) pada penelitiannya

menunjukkan karbon tertemplat zeolit dengan sukrosa sebagai prekursor
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menghasilkan luas permukaan sekitar 1500 m?g dan volume mikropori sebesar
0,78 cm*/g.

Tabel 2.4 Karakter permukaan karbon tertemplat zeolit dengan sukrosa sebagai
prekursor karbon

Prekursor Luas Volume
No Zeolit permukaan | mikropori Pustaka
Karbon 2 3
(m“/g) (cm*/g)
Guan dkk.,
1 Sukrosa NH.Y 1500 0,78 2009
Su dkk.,
2 Sukrosa NaY 1752 0,48 2005
Klepel
3 Sukrosa HY 1650 0,95 dkk.. 2007

2.8 Metode Sintesis Karbon Tertemplat Zeolit

Beberapa penelitian telah menunjukkan metode sintesis karbon tertemplat
zeolit diantaranya adalah pirolisis (Song dkk., 2013; Rodriguez-Mirasol dkk.,
1998), chemical vapour deposition (CVD) (Barata-Rodrigues dkk., 2003;
Matsuoka dkk., 2005; Yang dkk., 2006a; Kim dkk., 2013), impregnasi (Guan
dkk., 2009; Su dkk., 2004; Cai dkk., 2014; Valero-Romero dkk., 2014), vapour
phase deposition (VPD) (Chen dkk., 2007), nanocasting (Cai dkk., 2014) dan
metode two-step atau gabungan karbonisasi dan chemical vapour deposition
(CVD) (Ma dkk., 2000). Diantara beberapa metode tersebut, impregnasi
merupakan metode yang paling sederhana, mudah dan tidak memerlukan
peralatan yang rumit. Tahapan sintesis karbon tertemplat zeolit dengan metode

impregnasi meliputi :
2.8.1 Sintesis Zeolit-X Sebagai Templat

Prinsip dasar sintesis zeolit-X meliputi tahap pembentukan gel, proses

hidrotermal dan kristalisasi zeolit. Proses pembentukan gel terjadi saat
pencampuran larutan sumber alumina dan sumber silika dengan adanya alkali
hidroksida atau basa organik (Georgiev dkk., 2009 dan Yani dkk., 2013). Proses
hidrotermal diikuti Kkristalisasi zeolit dengan naiknya suhu, tekanan konstan dan
waktu tertentu. Beberapa penelitian telah dilakukan untuk sintesis zeolit-X seperti

sintesis zeolit-X dari abu layang ampas tebu (Purnomo dkk., 2012), sedangkan
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Zhang dkk., (2013a), sintesis zeolit-X dari natrium aluminat (NaAlO,), natrium
hidroksida (NaOH) dan natrium silikat (Na,SiO3).

Kondisi sintesis zeolit akan mempengaruhi pori yang terbentuk dalam
kerangka zeolit. Pada saat tahap pembentukan gel, perbandingan molar Si/Al
harus diperhatikan karena akan menentukan struktur dan komposisi zeolit.
Penelitian sebelumnya untuk sintesis zeolit-X menggunakan perbandingan Si/Al
yaitu Si/Al < 2 (Payra dan Dutta, 2003). Selain perbandingan molar Si/Al, ada
beberapa faktor lain yang mempengaruhi sintesis zeolit seperti saat pembentukan
gel diusahakan pH > 10 atau berada dalam kondisi basa medium. Selain itu, suhu
saat proses hidrotermal serta waktu yang dibutuhkan untuk Kristalisasi zeolit juga
akan mempengaruhi sintesis. Kristalisasi zeolit-X dapat dilakukan pada suhu 90
°C -110 °C (Zhang dkk., 2013b).

2.8.2 Impregnasi Prekursor Karbon pada Templat Zeolit

Proses impregnasi cairan dilakukan untuk memasukkan prekursor karbon
pada struktur pori zeolit (Rodriguez-Mirasol dkk., 1998). Proses impregnasi
diawali dengan proses pengeringan templat zeolit dalam atmosfer nitrogen untuk
menghilangkan kontaminan yang terperangkap pada zeolit (Su dkk., 2004),
kemudian dilanjutkan impregnasi prekursor karbon pada zeolit hasil sintesis.
Sebelum melakukan impregnasi, sukrosa dilarutkan dalam asam sulfat encer (0,35
M). Penggunaan asam sulfat dengan konsentrasi yang lebih besar atau bahkan
pekat menghasilkan pembentukan karbon hitam secara cepat dalam waktu
beberapa detik, sehingga tidak memungkinkan proses pencetakan karbon di dalam
pori zeolit. Sedangkan penggunaan asam sulfat encer menjadikan larutan sukrosa
dapat mencapai seluruh bagian pori zeolit dan pembentukan karbon dapat terjadi
di dalam pori-pori zeolit saat proses karbonisasi, sehingga diharapkan karbon
yang dihasilkan memiliki karakteristik struktural zeolit.

Keteraturan struktur zeolit sebagai templat secara teoritis dapat ditrans-
ferkan pada struktur karbon. Namun kemampuan transfernya sangat dipengaruhi
tingkat pengisian prekursor karbon di dalam saluran zeolit (Su dkk., 2004).
Berdasarkan penelitian yang telah dilakukan Kayadoe, (2013), menyebutkan rasio

penambahan sukrosa : zeolit yaitu 12,5:10 mampu menghasilkan karbon dengan
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karakteristik luas permukaan, volume pori serta prosentase karbon yang
dihasilkan paling tinggi. Selain itu rasio sukrosa : karbon (12,5:10) mampu
menghasilkan karbon dengan derajat grafitisasi paling rendah yang menunjukkan
sebagian besar karbon mengisi pori zeolit membentuk karbon amorf dengan
struktur berpori yang sangat berpotensi digunakan sebagai adsorben (Anggarini,
2013). Berdasarkan penelitian tersebut, maka dalam penelitian ini digunakan

variasi rasio impregnasi antara sukrosa : zeolit sekitar 0,5 — 1,25.
2.8.3 Karbonisasi Templat

Karbonisasi pada karbon tertemplat zeolit dilakukan dengan memanaskan
zeolit yang telah diimpregnasi dengan larutan sukrosa pada suhu tinggi dan dialiri
gas N,. Selama proses karbonisasi, karbon terdekomposisi di dalam saluran pori
zeolit, sehingga karbon mereplikasi struktur zeolit. Selain itu, pada tahapan ini
beberapa material volatil dilepas dari bahan dasar karbon dan secara bersamaan
membentuk pori. Setelah proses karbonisasi diperoleh komposit zeolit/ karbon.

Proses karbonisasi pada karbon tertemplat zeolit dipengaruhi suhu
karbonisasi, waktu karbonisasi, kecepatan kenaikan suhu, dan kondisi lingkungan
karbonisasi (Ducrot-Boisgontier dkk., 2010). Su dkk., 2004, melakukan
karbonisasi pada karbon tertemplat zeolit dengan variasi suhu karbonisasi 600 —
1100 °C. Hasil yang diperoleh menunjukkan pada suhu karbonisasi 600 °C luas
permukaan karbon hanya 708 m?/g, sedangkan pada suhu 800 °C luas permukaan
meningkat mencapai 1750 m%g, namun pada suhu karbonisasi yang terlalu tinggi
terjadi kerusakan struktur zeolit sehingga karbon tidak dapat mencetak morfologi
zeolit. Hal sama terjadi pada penelitian Rohmah, (2013) yang menyatakan pada
suhu karbonisasi lebih tinggi dari 800 °C mampu menghasilkan luas permukaan
tinggi, namun disertai dengan meningkatnya pori berukuran meso yang tidak
cocok digunakan sebagai penyimpan hidrogen. Berdasarkan data literatur di atas,

pada penelitian ini karbonisasi dilakukan pada suhu 800 °C.
2.8.4 Penghilangan Templat

Komposit zeolit/ karbon yang dihasilkan setelah karbonisasi selanjutnya

dicuci dengan asam kuat untuk menghilangkan framework zeolit. Templat zeolit
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dihilangkan untuk menghasilkan material karbon berpori dengan struktur
menyerupai zeolit (Yang dkk., 2007).

Framework zeolit terdiri dari satuan tetrahedral SiO,* dan AlO,> yang
saling terhubung membentuk kerangka jaringan tiga dimensi dengan atom oksigen
sebagai penghubung (Moore dan Smart, 1993). Berdasarkan hal tersebut, maka
pencucian untuk menghilangkan zeolit dapat dilakukan dengan HF untuk
menghilangkan silika (Su dkk., 2004) dan HCI untuk menghilangkan alumina
(Yang dkk., 2006b). Pencucian dengan HF diikuti dengan pembilasan dengan air
destilat panas untuk menghilangkan sisa HF, sedangkan pencucian dengan HCI
dilakukan dengan refluks pada suhu 60 °C untuk mengekstrak alumina secara
sempurna.

Manggiasih, (2013) menyatakan penggunaan HF dengan konsentrasi rendah
dapat memutus ikatan Si-O-Al pada kerangka zeolit, namun tidak mampu
menghilangkan Si-O secara sempurna. Proses pencucian yang kurang sempurna
dapat menyebabkan blocking sisa Si-O, sehingga luas permukaan karbon berpori
menurun. Berdasarkan hal tersebut dalam penelitian ini dilakukan pencucian

dengan HF dan HCI konsentrasi tinggi.
2.9 Karakterisasi
2.9.1 X-Ray Diffraction (XRD)

Teknik difraksi sinar-X atau X-Ray Diffraction (XRD) merupakan teknik
analisis yang digunakan untuk mengetahui fasa kristal, kestabilan fasa, penentuan
struktur pori dan mengetahui pembentukan suatu produk hasil sintesis. Prinsip
dari XRD vyaitu sinar-X yang ditembakkan mengenai permukaan sampel yang
dianalisis mengakibatkan terjadinya transisi elektron hingga dihasilkan emisi sinar
pantul yang dapat terdeteksi oleh detektor dan muncul pola-pola difraktogram
yang menunjukkan kristalinitas sampel (Klug dan Alexander, 1974). Hukum
Bragg merumuskan secara matematis persyaratan agar berkas sinar-X yang
dihamburkan merupakan berkas difraksi.

n A=2 dy;,sin 0 (2.1)
dimana :

A = panjang gelombang sinar-X yang digunakan
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Gambar 2.8. Pola XRD zeolit 13X dan karbon tertemplat zeolit-X dengan sum-
ber karbon Furfuril alkohol pada variasi laju pemanasan (5, 10 dan
15 °C/menit) (Masika dan Mokaya, 2013)

Sinar-X yang dipakai pada umumnya adalah radiasi Cu-K, dengan panjang
gelombang 1,54 A. Berkas sinar radiasi Cu K, ini jika mengenai bidang kristal
suatu padatan, maka bidang kristal akan membiaskan sinar-X yang memiliki
panjang gelombang yang sama dengan jarak antar kisi dalam kristal tersebut.
Sinar-X yang dibiaskan akan ditangkap oleh detektor dan diterjemahkan sebagai
fungsi sudut refleksi 20 atau puncak-puncak difraksi. Puncak difraksi yang
didapatkan dari pengukuran, kemudian dicocokkan dengan standar difraksi sinar-
X yang ada di database JCPDS (Joint Committe on Powder Diffraction
Standards). Melalui prinsip tersebut, instrumen XRD dapat digunakan untuk
mengetahui letak atom atau ion dalam susunan kristal, sehingga dapat
mengidentifikasi struktur kristal (Skoog dkk., 2007).

Karakterisasi XRD pada karbon tertemplat zeolit-X pernah dilakukan oleh
Masika dan Mokaya, (2013). Seperti yang ditunjukkan pada Gambar 2.8., semua
sampel hasil sintesis menunjukkan puncak yang sama dengan puncak zeolit 13X
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pada 26 = 6,3°. Hal ini menunjukkan bahwa impregnasi karbon tertemplat zeolit-
X dengan prekursor karbon furfuril alkohol telah berhasil. Keteraturan struktur
pori karbon tertemplat zeolit tersebut menunjukkan kesamaan dengan zeolit-X
berdasarkan database JCPDS zeolit 13X. Oleh karena itu, pada penelitian ini XRD
juga digunakan untuk mengetahui pembentukan karbon tertemplat zeolit-X

setelah proses impregnasi dan pencucian.
2.9.2 Scanning Electron Microscope (SEM)

Scanning Electron Microscope (SEM) merupakan teknik analisis yang
bertujuan untuk mengetahui morfologi bentuk permukaan padatan. Prinsip yang
digunakan pada analisis ini adalah penembakan sinar elektron pada permukaan
padatan dengan energi Kkinetik sebesar 1-25 KkV. Penembakan tersebut
menghasilkan refleksi elektron sekunder yang kemudian diperkuat sinyalnya dan
amplitudonya ditampilkan dalam gradasi gelap - terang pada layar monitor CRT
(Cathode Ray Tube). Pada layar monitor CRT gambar morfologi permukaan dapat
diamati dan ditentukan.

Berdasarkan penelitian yang dilakukan oleh Cai dkk., (2013) telah
mensintesis karbon tertemplat zeolit-X dan berhasil menganalisis morfologi
permukaannya. Tampak pada Gambar 2.9., struktur permukaan zeolit 10X dan
karbon tertemplat zeolit 10X. Mikrograf SEM tersebut menunjukkan kesamaan
struktur permukaan zeolit 10X dan karbon tertemplat zeolit 10X yang berbentuk
gumpalan kristal besar. Berdasarkan hal tersebut, pada penelitian ini SEM
digunakan untuk mengamati ciri mikrostruktur zeolit-X dan karbon tertemplat
zeolit-X.

(a)

Gambar 2.9. Mikrograf SEM (a) zeolit 10X dan (b) karbon tertemplat zeolit 10X
(Cai dkk., 2014)

25



2.9.3 Transmission Electron Microscope (TEM)

Transmission electron microscope (TEM) merupakan teknik yang digunakan
untuk mengkarakterisasi mikrostruktur material dengan kemampuan resolusi yang
tinggi. Informasi mengenai morfologi, struktur kristal dan cacat (defect), fasa
kristal dan komposisi mikrostruktur dapat diperoleh melalui kombinasi optikal
elektron (resolusi mencapai 2,4 A), difraksi elektron dan kemampuan small probe
(20 A) (Karlsson, 2016). Skema instrumen TEM ditunjukkan pada Gambar 2.10.
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Gambar 2.10. Skema komponen TEM (Inkson, 2016)

TEM menggunakan energi elektron beam yang tinggi dan ditransmisikan ke
sampel untuk mencitrakan dan menganalisis mikrostruktur material dengan
resolusi skala atomik. Elektron difokuskan dengan lensa elektromagnetik dan
membentuk pencitraan yang ditangkap pada layar tangkap atau plat kamera CCD.
Pada bagian tersebut, resolusi optik dibatasi aberasi pada lensa elektromagnetik
sekitar 1 — 2 A (Somani dan Umeno, 2007). Resolusi yang tinggi menunjukkan
pencitraan mikroskopik kisi kristal sebagai pola pengganggu antara beam yang
tertransmisi dan yang terdifraksi. Sehingga mikrograf yang teramati berupa garis
dan celah, berbentuk butiran antarmuka. Pencitraan bidang gelap/terang (dark or

bright field) yang dioperasikan pada perbesaran intermediate dan kombinasi
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difraksi elektron memberikan informasi tentang morfologi, fasa kristal, dan defect
pada material.

Pada karbon nanomaterial, TEM merupakan instrumen yang dapat
mengidentifikasi secara tepat fasa material dan membedakan fasa yang memiliki
kesamaan. Sebagai contoh dalam membedakan karbon nanotube dan karbon
nanofiber. Karakteristik karbon nanotube yang memiliki struktur defect dapat
dibedakan secara jelas terhadap karbon nanofiber yang memiliki struktur zig-zag
atau Kkiral (Pawlyta, 2013). Sedangkan pada karbon tertemplat zeolit, mikrograf

TEM menunjukkan fasa material dengan karakteristik butiran dan celah teratur
(Nishihara dan Kyotani, 2012).

2.9.4 Thermogravimetric Analysis (TGA)

Kestabilan termal material padatan dianalisis dengan teknik analisis
termogravimetrik (TGA). Teknik ini menggunakan prinsip penentuan hilangnya
massa suatu materi karena dekomposisi yang disebabkan adanya pengaruh suhu.
Masika dan Mokaya, (2013) melakukan analisis termogravimetrik pada material
karbon tertemplat zeolit-X. Gambar 2.11., menunjukkan kurva TGA pada zeolit
13X, karbon tertemplat zeolit-X dan komposit karbon/zeolit. Kurva tersebut

menunjukkan adanya massa hilang karbon tertemplat zeolit-X hingga 10% pada
rentang suhu 180 — 350 °C.
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Gambar 2.11. Kurva TGA zeolit 13X; komposit zeolit/karbon (FA-ztc-co) dan
karbon tertemplat zeolit (FA-ztcl) (Masika dan Mokaya, 2013)
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Hal itu berkaitan dengan hilangnya massa air yang terkandung dalam materi.
Setelah mengalami dekomposisi massa, zeolit akan menunjukkan kestabilan
termal pada suhu 1000 °C. Analisis TGA tersebut menunjukkan proses
pembentukan karbon tertemplat zeolit-X telah berhasil, dimana karbon
menunjukkan berat residu sekitar <2% pada 620 °C dan menandakan karbon telah
bebas dari zeolit. Sehingga berdasarkan hal tersebut, pada penelitian ini digunakan
analisis TGA untuk mengetahui proses pembentukan karbon pada pori zeolit saat

proses karbonisasi.
2.9.5 Analisis Adsorpsi Gas N,

Analisis adsorpsi gas N, merupakan suatu metode analisis struktur pori pada
permukaan material padatan. Prinsip kerja analisis ini adalah adsorpsi isotermal
gas N, yang dialirkan pada permukaan material padatan. Adsorpsi isotermal
melibatkan gas N, sebagai adsorbat dan material padatan sebagai adsorben dan
dilakukan pada suhu konstan serta tekanan vakum. Pada kondisi ini gas lebih
mudah teradsorp pada permukaan material padatan.

Material berpori seperti karbon tertemplat zeolit biasanya dianalisis struktur
porinya dengan menggunakan gas N, yang bersifat inert. untuk menentukan luas
permukaan spesifik padatan, digunakan persamaan BET (Brunauer-Emmet-

Teller). Isotermal BET mengikuti bentuk persamaan di bawah ini:

P 1 +c—1£
n(Fy-P) nm-¢ np-ck,

(2.2)

P/P, merupakan tekanan uap relatif, n merupakan jumlah mol yang
teradsorpsi pada tekanan P, n, merupakan kapasitas lapisan monolayer dalam
mol, dan c merupakan konsentrasi kesetimbangan. Luas permukaan spesifik
dalam isotermal BET dapat dihitung melalui persamaan :

N adalah bilangan avogadro, V, merupakan volume gas teradsorpsi per

V
Sger = ——— N.am .10 m%g (2.3)

gram adsorben, dan a, merupakan luas permukaan adsorben (nm?) per molekul.

Luas permukaan spesifik biasanya ditentukan dengan adsorpsi nitrogen saat 77 K
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menggunakan luas molekular nitrogen sebesar 0,162 nm? (Bansal dan Goyal,
2005).

2.10 Penentuan Kapasitas Adsorpsi CO;

Penentuan kapasitas adsorpsi gas CO, pada karbon tertemplat zeolit-X
dilakukan secara gravimetri dengan pengukuran massa sampel pada setiap interval
waktu tertentu. Pengukuran gravimetri dinyatakan dalam %berat seperti pada

Persamaan 2.4.

m —m
% berat = ———> x100% (2.4)
0

: D ——
#_—] Multimeter ! DISBAL-Data ’
egulator gas ) acquisition system

Gas i{
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Pompa vakum mekanik
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Pengatur suhu

Gambar 2.12. Skema uji adsorpsi gas dengan gravimetri (Falahati dan Barz, 2013)

Dimana m; adalah massa sampel setelah adsorpsi gas CO, sedangkan mq
adalah massa sampel awal. Metode pengukuran kapasitas adsorpsi gas secara
gravimetri yang pernah dilakukan oleh Falahati dan Barz, (2013) menggunakan
peralatan microbalance yang disambungkan pada monitor (DISBAL-Data
acquisition system) untuk mengetahui perubahan berat yang terjadi, regulator gas,
pengatur suhu, pengatur tekanan gas yang disambungkan dengan multimeter,

pengatur tekanan pompa vakum dan pompa vakum.
2.11 Kinetika Adsorpsi

Kinetika adsorpsi digunakan untuk mengamati proses adsorpsi gas pada
material berpori. Model kinetika adsorpsi yang dapat digunakan antara lain orde
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satu semu, orde dua semu, dan difusi intra partikel. Penentuan model Kkinetika
adsorpsi dilakukan dengan menguji kurva hasil adsorpsi pada ketiga model
tersebut. Model kinetika yang sesuai dengan pengujian adsorpsi ditentukan

berdasarkan nilai koefisien korelasi yang paling besar diantara ketiga model.
2.11.1 Kinetika Orde Satu Semu

Umumnya orde satu semu digunakan untuk menggambarkan adsorpsi yang

ditentukan dengan persamaan berikut :

2 k(q,-q,) (25)

Dengan qg: (mmol/g) adalah jumlah adsorbat yang diserap pada waktu t

(menit), g (mmol/g) adalah kapasitas adsorpsi pada saat kesetimbangan dan k;

(menit™) yaitu konstanta laju orde satu semu. Persamaan 2.5 dapat diintegrasi

lebih lanjut dengan kondisi mula-mula g = 0 padat = 0 dan g; = q; pada t = t,
sehingga didapatkan persamaan berikut :

ln(qe-qt)z In g -kst (2.6)

(Gunawan, 2014)

Apabila In(ge-q;) diplotkan terhadap t, maka akan diperoleh kurva linear

dengan In ge sebagai intersep dan k; atau ks sebagai slopnya. Secara umum, grafik
orde satu semu dapat dilihat pada Gambar 2.13.

L

Ln{(g.-qy)
2

t

Gambar 2.13. Kurva orde satu semu

2.11.2 Kinetika Orde Dua Semu

Penentuan adsorpsi dapat ditentukan dengan menggunakan model orde dua

semu dengan persamaan berikut :

dq, 2
o ks(g.-q) (2.7)
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Dimana ks (g/mg menit) adalah konstanta laju orde dua semu, g; (mg/Q)
adalah jumlah adsorbat yang diserap pada waktu t (menit), ge (mg/g) adalah
kapasitas adsorpsi kesetimbangan. Persamaan 2.7 dapat diintegrasi lebih lanjut
dengan kondisi mula-mula g; = 0 pada t = 0 dan q; = q; pada t = t, sehingga

didapatkan persamaan berikut :
t 1

1
+—t 2.8
q ka2 q. (2.8)

Laju adsorpsi awal,h (mg/g menit) sedangkan t — 0 dapat dituliskan sebagai
berikut :

h=kq> (2.9)

Nilai dari ks, ge dan h dapat ditentukan melalui slope dan intersep

berdasarkan data eksperimen dari plot grafik antara qi versus t (Gunawan, 2014).
t

Secara umum, grafik orde dua semu tertera pada Gambar 2.14.

t/q,

o

N

t
Gambar 2.14. Kurva orde dua semu
2.11.3 Difusi Intra Partikel

Persamaan model difusi intra partikel digunakan untuk menentukan proses
adsorpsi yang terjadi pada material berpori dan dinyatakan sebagai berikut :

1
qt:kidt5+c (210)

Dengan t (menit) adalah waktu. Apabila g diplotkan terhadap t*>

, maka akan
didapatkan grafik linear dengan slop yang berupa nilai kis (mmol g™ menit®®)
yang merupakan konstanta laju difusi intra partikel dan nilai C yang merupakan
intersep dari persamaan garis lurus menyatakan ketebalan dari batas lapisan
(Gunawan, 2014). Secara umum grafik dari dari difusi intra partikel tertera pada

Gambar 2.15.
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Gambar 2.15. Kurva difusi intra partikel
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BAB Il
METODOLOGI PENELITIAN

3.1 Alatdan Bahan
3.1.1 Alat

Peralatan yang digunakan untuk sintesis karbon tertemplat zeolit-X dengan
variasi penambahan rasio sukrosa/zeolit-X antara lain botol dan gelas plastik
(polipropilena), reaktor hidrotermal (autoclave stainless steel), tubular furnace,
oven, alat refluks, hot plate-stirer, pengaduk magnetik, pengukur pH, kertas
saring. Sedangkan instrumen yang digunakan untuk karakterisasi antara lain X-
Ray Diffraction (XRD) (X pert pro PANalytical), Scanning Electron Microscope
(SEM) (Zeiss Evo MA and LS Series), Transmission Electron Microscopy (TEM)
(JEM-1400), Thermogravimetric Analysis (TGA) (METTLER STAR®) dan
isotermal adsorpsi-desorpsi N, dengan metode Brenauer-Emmet-Teller (BET)
(Micromeritics ASAP 2020), dan pengukuran Kkapasitas adsorpsi CO;
menggunakan peralatan gravimetri yang terdiri dari timbangan analitik, tabung
furnace, pompa vakum, mass flow control (MFC), tabung gas CO, dan sampel
holder .

3.1.2 Bahan

Bahan-bahan yang digunakan dalam penelitian ini antara lain padatan
natrium aluminat (NaAlO,), larutan natrium silikat (Na,SiO3), air demineralisasi,
pelet NaOH (99% p.a), sukrosa (98%, Fluka), H,SO, (98% p.a), gas N, high
purity (HP) (99,99% N2), HCI (37%, SAP), HF (48%, p.a) , dan gas CO..

3.2 Prosedur Kerja
3.2.1 Sintesis Zeolit-X

Pada penelitian ini sintesis zeolit-X dilakukan dengan perbandingan molar 4
Na,O : 0,2 Al,O3 : SiO, : 200 H,0. Proses sintesis terdiri atas beberapa tahap.
Tahap pertama, diambil pelet NaOH dan dilarutkan dengan air demineralisasi
dalam botol propilena. Larutan tersebut dibagi menjadi dua bagian untuk

dicampurkan dengan NaAlO, dan larutan Na,SiO3;. Masing-masing campuran
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diberi nama, (A) untuk campuran NaOH/NaAlO, dan (B) untuk campuran
NaOH/Na,SiO3. Kedua campuran tersebut diaduk dengan kecepatan konstan dan
suhu ruang selama 10 menit. Setelah itu, kedua larutan (A dan B) dicampur dan

diaduk dengan kecepatan konstan pada suhu ruang selama 3 jam.

Setelah pengadukan 3 jam, larutan dimasukkan ke dalam reaktor hidrotermal
(autoclave stainless steel) untuk dilakukan proses hidrotermal pada suhu 100 °C
selama 24 jam. Zeolit-X hasil proses hidrotermal dicuci dengan air demineralisasi

hingga pH 8, selanjutnya dikeringkan pada suhu 100 °C selama 24 jam.

3.2.2 Sintesis Karbon Tertemplat Zeolit-X

Pada penelitian ini, sintesis material karbon tertemplat zeolit dilakukan
menggunakan sukrosa sebagai prekursor karbon dan zeolit-X sebagai material
templat dari hasil sintesis sesuai dengan prosedur pada subbab 3.2.1. Proses
sintesis material karbon dengan templat zeolit-X terdiri atas tiga tahapan yaitu
impregnasi sukrosa pada zeolit-X, karbonisasi material, dan pencucian untuk
menghilangkan templat (Su dkk., 2004; Masika dan Mokaya, 2013; Musyoka
dkk., 2014).

Pada tahap impregnasi zeolit-X dengan sukrosa, dilakukan proses degassing
terlebih dahulu. Sebanyak 10 g zeolit-X ditempatkan pada holder stainless steel
dan dimasukkan ke dalam tubular furnace. Kondisi degassing diatur pada suhu
200 °C selama 4 jam dengan dialiri gas nitrogen. Hal tersebut dilakukan agar
lingkungan pada tubular furnace dijaga dalam atmosfer nitrogen. Setelah proses
selesai, suhu tubular furnace akan berangsur turun secara otomatis hingga suhu
ruang dan kondisi atmosfer nitrogen tetap dijaga. Pada saat sudah mencapai suhu
ruang, zeolit-X dikeluarkan dari tubular furnace dan didinginkan pada suhu
kamar. Setelah itu dicampurkan dengan 5 g sukrosa yang telah dilarutkan dalam
50 mL asam sulfat 0,35 M. Campuran tersebut diaduk dengan kecepatan 100 rpm
selama 72 jam pada suhu ruang. Tahap impregnasi ini dilakukan kembali untuk

variasi penambahan sukrosa 7,5; 10; dan 12,5 g (Kayadoe, 2013).
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Proses karbonisasi dilakukan dengan menempatkan komposit sukrosa/zeolit-
X dalam tabung stainless steel dan dipanaskan pada suhu 800 °C selama 4 jam

dibawah aliran gas N, (laju alir 30 cm®menit) serta laju pemanasan 2 °C/menit.

Komposit sukrosa/zeolit-X yang telah dikarbonisasi, dicuci dengan asam
flourat (HF) 5% selama 1 jam untuk menghilangkan templat zeolit. Setelah itu
dicuci dengan air demineralisasi hingga pH netral. Sampel dikeringkan dalam
oven pada suhu 110 °C selama 12 jam. Setelah itu, sampel direfluks menggunakan
37% asam klorat (HCI) selama 1 jam untuk menghilangkan residu alumina yang
masih tersisa. Padatan karbon hasil refluks disaring dan dicuci dengan air
demineralisasi hingga pH netral. Sampel dikeringkan pada suhu 120 °C selama 12
jam. Pencucian dilanjutkan dengan merendam komposit ke dalam HF 48% selama
24 jam untuk menghilangkan sisa silika. Sampel dicuci dengan air demineralisasi
hingga pH netral dan dilanjutkan pengeringan pada suhu 120 °C selama 12 jam.

Karbon hasil pencucian tersebut merupakan karbon tertemplat zeolit-X.

3.2.3 Karakterisasi

Karakterisasi XRD dan SEM dilakukan terlebih dahulu pada zeolit-X hasil
sintesis untuk mengkonfirmasi pembentukan templat. Kemudian, pada KTZ-X
dilakukan karakterisasi XRD, SEM, TEM, TGA, dan isotermal adsorpsi-desorpsi
N, dengan metode BET, untuk mengetahui pengaruh dari variasi penambahan

rasio sukrosa/zeolit-X.

3.2.3.1 XRD

Karakterisasi XRD terhadap sampel padatan hasil sintesis dilakukan pada
skala 26 sudut pendek antara 5°-50°. Karakterisasi ini menggunakan sumber
radiasi CuKo pada panjang gelombang 1,54 A. Pada zeolit-X hasil sintesis, XRD
digunakan untuk mengidentifikasi pembentukan struktur fasa kristal zeolit. Pada
KTZ-X, XRD digunakan untuk mengkonfirmasi hilangnya templat zeolit-X dan

mengetahui pengaruh rasio sukrosa/zeolit-X terhadap keteraturan struktur KTZ-X.

3.2.3.2SEM
Untuk mengamati ciri mikroskopis struktur permukaan karbon tertemplat

zeolit-X, dilakukan teknik analisis SEM. Selain itu, teknik ini digunakan juga
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untuk membandingkan morfologi permukaan material sebelum dan sesudah
aktivasi. Sampel diletakkan pada permukaan holder yang telah diberi carbon tape,
kemudian dilakukan pelapisan emas pada permukaan sampel (coating). Setelah
dilakukan coating, sampel dimasukkan dalam ruang sampel yang telah divakum
terlebih dahulu, lalu dilakukan pengamatan morfologi sampel dengan perbesaran

tertentu.

3.2.3.3TEM

Karakterisasi TEM pada penelitian ini dilakukan untuk menganalisis
mikrostruktur KTZ-X dengan resolusi skala atomik. Karakteristik mikrostruktur
KTZ-X meliputi morfologi, fasa kristal, maupun celah-celah defect pada
antarmuka material. Prinsip yang digunakan pada karakterisasi TEM adalah
sampel KTZ-X ditembakkan elektron dengan akselerasi voltase 80 — 300 kV.
Energi elektron yang ditransmisikan sebesar 200 — 300 keV menuju sampel dan
kemudian elektron dipencarkan. Pencaran elektron akan ditangkap oleh lensa
postspecimen, aperture, dan sistem deteksi yang akan membentuk mikrograf
material. Mikrograf material pada TEM terdiri atas Bright Field (BF) dan Dark
Field (DF) yang merepresentasikan karakteristik morfologi, fasa, dan defect pada
KTZ-X.

3.2.34 TGA

Karakterisasi analisis termal dengan TGA pada penelitian ini dilakukan
untuk mempelajari proses pembentukan karbon di dalam pori zeolit-X saat proses
karbonisasi. TGA-DTA juga menganalisis pengaruh suhu terhadap perubahan
fisik yang terjadi pada sampel. Selain itu, karakterisasi ini digunakan untuk

menentukan suhu aktivasi material karbon tertemplat zeolit-X yang sesuai.

3.2.3.5 Isotermal adsorpsi-desorpsi Gas N, dengan metode BET

Teknik adsorpsi gas N, dilakukan untuk menganalisis struktur pori karbon
tertemplat zeolit-X sebelum dan sesudah diaktivasi dengan KOH. Analisis ini
dilakukan pada 77 K dengan metode standar BET (Brunauer — Emmett - Teller).
Sampel di degassing terlebih dahulu untuk menghilangkan partikel gas selain N,
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yang terdapat pada permukaan sampel. Analisis ini memberikan informasi terkait

luas permukaan, volume pori, dan diameter pori karbon tertemplat zeolit-X.

3.2.4 Penentuan Kapasitas Adsorpsi-Desorpsi Gas CO;

Penentuan kapasitas adsorpsi gas CO, pada material karbon tertemplat
zeolit-X dilakukan dengan metode gravimetri. Pada pengujian ini, sampel diambil
sebanyak 2 gram untuk dikeringkan selama 2 jam pada suhu 105 °C. Kemudian
sampel dikeringkan pada suhu ruang dan disimpan dalam desikator.

Sampel yang telah dikeringkan diambil lagi sebanyak 1 gram dan
dimasukkan ke dalam sample holder pada rangkaian alat gravimetrik seperti pada
Gambar 3.1. Sampel di degassing menggunakan tubular furnace dalam kondisi
vakum. Setelah itu, suhu sistem diatur pada 30°C dan tekanan 1 bar untuk proses
adsorpsi. Berat sampel diamati hingga konstan, lalu dicatat sebagai berat awal
(mp). Mass Flow Control (MFC) dinyalakan, lalu ditunggu hingga menunjukkan
angka nol. Laju aliran gas karbon dioksida diatur pada 20 mL/menit menggunakan
MFC. Knop tabung gas CO; dibuka perlahan hingga gas dapat mengalir ke dalam
sistem. Pengamatan dilakukan setiap 1 menit terhadap perubahan berat sebagai
berat akhir setelah adsorpsi (m;) hingga diperoleh berat konstan. Kapasitas
adsorpsi karbon dioksida menggunakan metode gravimetri [%CO,(Ads)] dapat

dihitung menggunakan Persamaan 3.1:
%CO; (ads) = =2 x 100% (3.1)
mo

Pada proses desorpsi, pengurangan masa yang terjadi dicatat setiap 1 menit
hingga mencapai masa konstan. Masa akhir saat adsorpsi mencapai
kesetimbangan dicatat sebagai masa awal desorpsi (mg), sedangkan masa yang
berkurang tiap 1 menit disebut dengan m:. Kapasitas CO, yang telah terdesorp

[%6CO,(Des)] dapat dihitung menggunakan Persamaan (3.2).

%CO2 (des) = === x 100% (3.2)
my
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Gambar 3.1. Rangkaian alat metode gravimetri, (a) proses adsorpsi CO; dan (b)

proses desorpsi CO,
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BAB IV
HASIL DAN PEMBAHASAN

Pada bagian hasil dan pembahasan dijelaskan mengenai pengaruh variasi
rasio massa sukrosa/zeolit-X terhadap struktur, permukaan, kestabilan termal,
porositas dan kemampuan adsorpsi karbon tertemplat zeolit-X (KTZ-X). Sintesis
KTZ-X dilakukan dengan metode impregnasi sederhana. Material hasil sintesis
dikarakterisasi menggunakan X-ray Diffraction (XRD), Scanning Electron
Microscopy (SEM), Transmission Electron Microscope (TEM), Thermal
Gravimetric Analysis (TGA), dan isotermal adsorpsi-desorpsi gas N, dengan
metode Brenauer-Emmet-Teller (BET). Kemudian uji adsorpsi gas CO, pada
material KTZ-X dilakukan dengan metode gravimetri.

4.1 Sintesis dan Karakterisasi Karbon Tertemplat Zeolit-X

Pada penelitian ini zeolit-X yang digunakan sebagai templat KTZ-X
disintesis sesuai dengan prosedur penelitian Devianti (2014) yang telah
melakukan optimasi sintesis zeolit-X dengan metode hidrotermal pada suhu 100
°C selama 24 jam. Zeolit-X yang dihasilkan setelah proses hidrotermal secara

fisik berbentuk padatan putih seperti yang ditunjukkan pada Gambar 4.1.

Gambar 4.1.  Padatan putih zeolit-X setelah proses hidrotermal

Zeolit-X dikarakterisasi dengan XRD untuk mengkonfirmasi pembentukan
fasa zeolit-X melalui kesesuaian pola XRD dengan standar. Pola XRD zeolit-X
hasil sintesis dicocokkan dengan standar JCPDS No. 00-038-0237 seperti yang
ditunjukkan pada Gambar 4.2. Hasil menunjukkan kesesuaian antara pola XRD
zeolit-X hasil sintesis dengan pola XRD standar. Selain itu, fasa kristal zeolit-X
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memiliki keteraturan tinggi yang ditunjukkan dengan adanya puncak tinggi pada
20 = 6°. Hal ini mengindikasikan bahwa zeolit-X telah berhasil disintesis.

o L

I |
| ' H ‘I ‘ ]HII |
10 20 40

3‘0 . S0
20 (derajat)

intensitas (counts)

Gambar 4.2. Pola XRD zeolit-X standar JCPDS N0.00-038-0237 (a) dan zeolit-
X hasil sintesis (b)

Karakterisasi SEM dilakukan untuk mengkonfirmasi pembentukan
morfologi zeolit-X. Hasil karakterisasi SEM zeolit-X ditunjukkan pada Gambar
4.3. Mikrograf SEM zeolit-X menunjukkan keteraturan kristal oktahedral yang
berbentuk kotak. Hasil karakterisasi ini sesuai dengan penelitian yang telah
dilakukan Devianti (2014) dan Purnomo dkk. (2012). Zeolit-X hasil sintesis ini
kemudian digunakan sebagai templat pada sintesis KTZ-X.

EHT =20.00 kV  Signal A = SE1 File Name = ZX - 04.tif
WD = 8.0 mm Mag = 10.00K X Sample ID =

Gambar 4.3. Mikrograf SEM zeolit-X

KTZ-X disintesis dari sukrosa sebagai prekursor karbon dan zeolit-X
sebagai templat. Pada tahap sintesis KTZ-X dilakukan variasi penambahan

sukrosa dengan rasio massa sukrosa/zeolit-X (g/g) yaitu 0,5; 0,75; 1; dan 1,25.
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Sukrosa dimasukkan ke dalam pori dan channel zeolit-X melalui metode
impregnasi, dengan cara melarutkan sukrosa terlebih dahulu dalam larutan H,SO4
encer untuk mempermudah molekul sukrosa memasuki pori zeolit-X pada proses
impregnasi. Setelah itu, dilakukan polimerisasi melalui proses karbonisasi untuk
membentuk komposit karbon.

Karbonisasi komposit sukrosa/zeolit-X dilakukan untuk membentuk
material komposit karbon/zeolit-X. Mekanisme pembentukan karbon dari sukrosa
terjadi melalui dekomposisi yang dimulai pada suhu 180 °C. Pada proses ini,
terjadi dekomposisi material-material volatil dan pengotor dari bahan dasar
sukrosa. Hilangnya material tersebut bersamaan dengan terbentuknya karbon
berpori dari sukrosa yang berada di dalam kerangka zeolit-X hingga suhu
karbonisasi mencapai 800 °C untuk membentuk spesi komposit karbon yang stabil

secara termal.

Komposit karbon/zeolit-X yang diperoleh kemudian dicuci dengan asam
kuat untuk menghilangkan templat zeolit. Karena struktur framework zeolit-X
terdiri atas Si dan Al yang saling dihubungkan oleh atom O membentuk unit
bangun sekunder, maka dibutuhkan dua jenis asam yang berbeda yaitu asam
florida (HF) dan asam klorida (HCI) untuk merusak struktur zeolit (Yang dkk.,
2006). Proses penghilangan Si dan Al dijabarkan dalam Persamaan 4.1 (Omegna
dkk., 2001) dan Persamaan 4.2 (Saito, 1996). HF digunakan untuk memecah
ikatan atom Si, karena sifat keelektronegatifannya yang sangat kuat, sehingga
mampu mengekstrak Si dalam jumlah besar (Anggarini, 2013). Sedangkan HCI
digunakan untuk menghilangkan Al dengan membentuk garam yang
menyebabkan terjadinya reaksi dealuminasi (Anggarini, 2013). Hasil pencucian
komposit karbon/zeolit-X berupa padatan KTZ-X berwarna hitam seperti yang
ditunjukkan pada Gambar 4.4.

A|203(3) +6 HC|(aq) >2 A|C|3(aq) +3 H20(|) (4.1)

SiOz(s) +4 HF(aq) -> SiF4(g) +2 H20(|) (4.2)
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Gambar 4.4. Padatan KTZ-X setelah pencucian dengan asam
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Gambar 4.5. Pola XRD (a) zeolit-X; (b) komposit karbon/zeolit-X sebelum
dicuci dengan asam; dan (c) KTZ-X

Padatan karbon hasil sintesis di atas, dikarakterisasi menggunakan XRD
untuk mengamati keteraturan karbon dalam memasuki pori zeolit-X dan
mengkonfirmasi hilangnya templat zeolit. Terlebih dahulu, pola XRD komposit
karbon/zeolit-X sebelum pencucian dibandingkan dengan pola XRD zeolit-X.
Gambar 4.5 menunjukkan bahwa pola XRD komposit karbon/zeolit-X memiliki
kesamaan dengan pola XRD zeolit-X. Komposit karbon/zeolit-X memiliki
karakteristik puncak zeolit-X, terutama munculnya puncak pada 26 = 6°. Hal ini
mengindikasikan keteraturan karbon dalam memasuki struktur pori zeolit-X tanpa
merubah ataupun merusak struktur kristal zeolit-X. Setelah itu, pola XRD
komposit karbon/zeolit-X dibandingkan dengan pola XRD KTZ-X. Gambar 4.5
menunjukkan puncak karakteristik komposit karbon/zeolit-X tidak tampak pada

pola XRD KTZ-X. Hilangnya puncak tersebut menandakan keberhasilan
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penghilangan templat zeolit-X setelah proses pencucian dengan asam. Namun,
pada pola XRD KTZ-X muncul puncak pada 26 = 6°, yang menunjukkan bidang
(111), yang mengindikasikan karbon berhasil mereplika negatif struktur zeolit-X
setelah pencucian (Su dkk., 2004). llustrasi struktur KTZ-X ini dapat dilihat pada
Gambar 2.6.

Proses dan tahapan yang terjadi selama pembentukan KTZ-X juga
dianalisis dengan karakterisasi TGA-DSC, seperti tertera pada Gambar 4.6.
Tahapan dekomposisi KTZ-X terdiri dari tiga tahapan pengurangan massa.
Dekomposisi tahap pertama terjadi pada suhu 59,68 °C dengan pengurangan
massa sebesar 6,3664% (0,2596 mg). Tahap ini mengindikasikan terjadi
pengurangan massa air yang terdapat pada material. Lembah kurva DSC pada
suhu 59,68 °C menunjukkan terjadinya reaksi pelepasan molekul air yang terikat

secara fisik secara endotermis.
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Gambar 4.6. Kurva TGA (---) dan DSC (---) KTZ-X

Tahapan kedua terjadi pengurangan massa sebesar 3,2982% (0,1345 mg)
pada suhu 336,18 °C mengindikasikan pengurangan air permukaan dan molekul
volatil yang ditunjukkan adanya puncak endotermis lebar pada kurva DSC. Pada
tahap ini, sisa air permukaan akan terlepas secara sempurna dan terjadi

pengurangan molekul C ataupun H. Pada tahapan ini, terjadi pembentukan
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sejumlah pori terkait dengan hilangnya beberapa material volatil dengan berat
molekul yang ringan. Selain itu, tahapan ini juga menunjukkan pada saat
karbonisasi komposit sukrosa/zeolit-X terjadi pengurangan massa zeolit-X pada
suhu diatas 300 °C (Abd-Elrahman dan Ahmed, 2009). Tahapan ketiga terjadi
pengurangan massa sebesar 2,7952% (0,1140 mg) pada kisaran suhu 845 °C. Pada
tahapan ini kurva mengalami penurunan drastis yang mengindikasikan hilangnya
templat zeolit (Masika dan Mokaya, 2013).

4.1.1 Pengaruh Rasio Massa Sukrosa/Zeolit-X Terhadap Struktur KTZ-X

Pengaruh rasio massa sukrosa/zeolit-X terhadap struktur KTZ-X dianalisis
dengan karakterisasi XRD. Gambar 4.7. menunjukkan pola XRD empat sampel
KTZ-X (KTZ-X 0,5; KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan KTZ-X 1,25). Hasil analisis
tersebut menunjukkan keempat sampel KTZ-X memiliki pola XRD yang sama
pada puncak 20 = 6°. Puncak tersebut berasal dari bidang (111) yang merupakan
karakteristik dari zeolit-X. Hal ini mengindikasikan keempat sampel KTZ-X
memiliki struktur yang mereplika negatif struktur zeolit-X. Pembentukan struktur
replika negatif KTZ-X tersebut sesuai dengan hasil penelitian tentang KTZ yang
dilakukan oleh Cai dkk. (2014) dan Nishihara dan Kyotani (2012).

20 = 6°, karakter zeolit-X 120=25° 20-35",
R  karakter ;
karakter Alumina (Al)

; karbon turbostratik

o
120=44 |

karakter karbon turbostratik

KTZ-X 1
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KTZ-X 0,5
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Gambar 4.7.  Pola XRD KTZ-X 0,5; KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan KTZ-X 1,25

Pengaruh variasi rasio massa sukrosa/zeolit-X terhadap pola XRD

keempat sampel KTZ-X ditunjukkan pada puncak lebar 20 = 25° dan 44°. Seperti
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yang ditunjukkan pada Gambar 4.7., puncak lebar pada 25° dan 44° semakin
terlihat tajam seiring dengan meningkatnya rasio massa sukrosa/zeolit-X pada
KTZ-X. Dua puncak tersebut adalah bidang (002) dan (100) yang meng-
indikasikan terbentuknya karbon turbostratik, yaitu karbon grafit heksagonal (h-
grafit) yang tersusun atas lapisan graphene (Li dkk., 2007). Menurut Cai dkk.
(2014) pembentukan karbon turbostratik berasal dari prekursor karbon yang tidak

terdeposit di dalam pori selama proses sintesis KTZ-X.

Penambahan rasio massa sukrosa/zeolit-X pada keempat sampel KTZ-X
juga menunjukkan pengaruh pada puncak kecil tajam 26 = 35°. Gambar 4.7.
menunjukkan intensitas puncak 35° cenderung menurun dan semakin menghilang
seiring dengan bertambahnya rasio massa sukrosa/zeolit-X. Menurut Singh dan
Sarkar (2014) puncak 35° merupakan karakteristik dari Alumina (Al). Menurut Yi
dkk. (2012) sisi aktif Al zeolit-X dengan kation Na* memiliki polaritas yang kuat.
Polaritas tersebut menyebabkan sukrosa masuk ke dalam pori dan berinteraksi
secara fisika dengan sisi Al selama proses impregnasi. Komposisi sukrosa yang
lebih sedikit dari zeolit-X menyebabkan masih terdapat sedikit Al yang tidak
berinteraksi dengan sukrosa selama pembentukan karbon, sehingga muncul

puncak kecil dan tajam pada 26 = 35°.

Berdasarkan hasil analisis XRD keempat sampel KTZ-X di atas,
penambahan rasio massa sukrosa/zeolit-X tidak memberikan pengaruh apapun
terhadap pembentukan struktur replika negatif KTZ-X. Keempat sampel
menunjukkan pola XRD yang sama pada puncak 6°. Namun, penambahan rasio
massa sukrosa/zeolit-X justru meningkatkan pembentukan struktur karbon
turbostratik pada KTZ-X. Hal tersebut ditunjukkan dengan peningkatan intensitas
pada puncak lebar 25° dan 44°. Selain itu, penambahan rasio massa
sukrosa/zeolit-X juga memperkecil peluang munculnya struktur Al pada KTZ-X,

yang direpresentasikan dengan adanya puncak kecil dan tajam pada 26 = 35°.

4.1.2 Pengaruh Rasio Massa Sukrosa/Zeolit-X Terhadap Morfologi dan
Mikrostruktur KTZ-X

Pengaruh penambahan rasio massa sukrosa/zeolit-X terhadap morfologi

KTZ-X dianalisis dengan karakterisasi SEM, seperti yang ditunjukkan pada
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Gambar 4.8. Parameter yang digunakan untuk menganalisis morfologi keempat
sampel KTZ-X yaitu mencocokkan morfologi KTZ-X dengan templat zeolit-X
yang berbentuk kristal oktahedral (Nishihara dan Kyotani, 2012; Cai dkk., 2014;
Anggarini, 2013; Gunawan, 2014). Kesesuaian morfologi antara KTZ-X dan
zeolit-X mengalami penurunan seiring dengan penambahan rasio massa
sukrosa/zeolit-X. Hal tersebut ditunjukkan dengan semakin sedikitnya partikel
KTZ-X yang mereplika kristal oktahedral zeolit-X. Selain itu, gumpalan dan
agregat yang diduga sebagai karbon turbostratik pada partikel KTZ-X semakin

bertambah seiring dengan peningkatan rasio massa sukrosa/zeolit-X.

Pembentukan karbon turbostratik pada KTZ-X mengindikasikan bahwa
proses pengisian pori templat zeolit-X oleh sukrosa selama impregnasi berjalan
kurang sempurna. Beberapa sukrosa tidak terdeposit ke dalam kerangka dan pori
zeolit-X. Ketidakmampuan sukrosa memasuki saluran pori disebabkan adanya
pore blocking pada saat impregnasi. Menurut Alam dan Mokaya (2011) pore
blocking dapat terjadi karena sukrosa melakukan kontak terlebih dahulu dengan
permukaan luar partikel zeolit-X sebelum terdifusi ke dalam pori. Beberapa
partikel tersebut membentuk blokade yang dapat mempersulit partikel sukrosa
lain untuk memasuki saluran pori zeolit-X. Hal ini menyebabkan terbentuknya
karbon turbostratik yang dominan terlihat pada KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan KTZ-
X 1,25.

Pengaruh variasi rasio massa sukrosa/zeolit-X terhadap mikrostruktur
KTZ-X juga dianalisis dengan karakterisasi TEM seperti yang ditunjukkan pada
Gambar 4.8f,g,h. Parameter mikrostruktur KTZ-X yang dianalisis meliputi
morfologi, guratan dan celah kecil pada permukaan material. Mikrograf TEM
ketiga sampel KTZ-X (KTZ-X 0,75; 1; dan 1,25) menunjukkan peningkatan
morfologi bidang gelap seiring dengan penambahan rasio massa sukrosa/zeolit-X.
Menurut Li dkk. (2007) bidang gelap yang teramati pada mikrograf TEM KTZ
mengindikasikan karbon turbostratik. Sebaliknya, guratan garis dan celah kecil
pada permukaan KTZ-X mengalami peningkatan dan keteraturan seiring dengan
penambahan rasio massa sukrosa/zeolit-X. Menurut Masika dan Mokaya (2013),
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guratan garis dan celah kecil tersebut merupakan mikropori yang teramati pada
permukaan KTZ-X.

s
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Gambar 4.8.  Mikrograf SEM : (a) zeolit-X; (b) KTZ-X 0,5; (c) KTZ-X 0,75; (d)
KTZ-X 1; (e) KTZ-X 1,25 dan mikrograf TEM : (f) KTZ-X 0,75;
(9) KTZ-X 1; (h) KTZ-X 1,25
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Berdasarkan hasil karakterisasi SEM dan TEM di atas, peningkatan rasio
massa sukrosa/zeolit-X menyebabkan penurunan jumlah partikel KTZ-X yang
berbentuk menyerupai kristal oktahedral zeolit-X dan meningkatkan pembentukan
struktur karbon turbostratik. Hasil karakterisasi SEM dan TEM tersebut
mendukung hasil karakterisasi XRD yang telah dilakukan. Selain itu, karakterisasi
TEM juga menunjukkan bahwa channel mikropori pada KTZ-X semakin

meningkat seiring dengan peningkatan rasio massa sukrosa/zeolit-X.

4.1.3 Pengaruh Rasio Massa Sukrosa/Zeolit-X Terhadap Kestabilan Termal
KTZ-X

Pengaruh penambahan rasio massa sukrosa/zeolit-X terhadap kestabilan
termal KTZ-X dianalisis dengan karakterisasi TGA. Gambar 4.9. menunjukkan
adanya pergeseran dekomposisi pada KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan KTZ-X 1,25.
Pada suhu 50-60 °C, dekomposisi KTZ-X 1 dan KTZ-X 1,25 lebih besar
dibandingkan KTZ-X 0,75 yaitu masing-masing 7,5564% dan 6,5334%. Hal ini
mengindikasikan pengurangan air pada KTZ-X 1 dan KTZ-X 1,25 lebih besar dari
KTZ-X 0,75.
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Gambar 4.9. Kurva TGA KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan KTZ-X 1,25

Pada suhu di atas 300 °C, KTZ-X 0,75 mengalami pengurangan massa
yang paling besar yaitu 3,2982%, KTZ-X 1 sebesar 2,4459%, dan KTZ-X 1,25

sebesar 1,9164%. Hal ini menunjukkan bahwa pada saat karbonisasi komposit
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sukrosa/zeolit-X 0,75 terjadi pengurangan massa zeolit-X dalam jumlah besar
karena komposisi massa zeolit-X yang lebih banyak di dalam komposit.
Sedangkan pada KTZ-X 1 dan KTZ-X 1,25 tidak banyak mengalami pengurangan

massa templat zeolit-X karena komposisi massa sukrosa/zeolit-X > 1.

Berdasarkan hasil karakterisasi TGA tersebut, peningkatan rasio massa
sukrosa/zeolit-X berpengaruh terhadap semakin meningkatnya kestabilan termal
pada KTZ-X. Dengan meningkatnya rasio massa sukrosa/zeolit-X, massa air pada
KTZ-X mengalami penurunan secara drastis. Hal itu ditunjukkan dengan semakin
bertambahnya pengurangan massa air pada suhu 50 °C. Selain itu, peningkatan
rasio massa sukrosa/zeolit-X memperkecil dekomposisi massa KTZ-X pada suhu
di atas 300 °C hingga 800 °C.

4.1.4 Pengaruh Rasio Massa Sukrosa/Zeolit-X Terhadap Sifat Permukaan
KTZ-X

Pengaruh penambahan rasio massa sukrosa/zeolit-X terhadap sifat
permukaan KTZ-X dianalisis dengan karakterisasi adsorpsi isotermal gas N
dengan metode BET. Gambar 4.10. menunjukkan adanya loop histeresis pada
grafik isotermal adsorpsi-desorpsi gas N, KTZ-X. Loop histeresis KTZ-X
semakin lebar seiring dengan peningkatan rasio massa sukrosa/zeolit-X. Loop
histeresis merupakan suatu kondisi yang disebabkan adanya kondensasi kapiler
saat adsorpsi berlangsung. Kondensasi kapiler dipengaruhi oleh adanya channel
mesopori pada permukaan KTZ-X.

Berdasarkan klasifikasi IUPAC, grafik keempat sampel tersebut termasuk
gabungan tipe | dan tipe 1V. Grafik tipe | menunjukkan karakteristik mikropori
material yang ditandai dengan adanya adsorpsi sejumlah gas N, pada tekanan
relatif yang sangat rendah. Sedangkan grafik tipe 1V menunjukkan karakteristik
mesopori material yang ditandai dengan adanya loop histeresis pada grafik. Pada
grafik isotermal adsorpsi-desorpsi gas N, sampel KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan
KTZ-X 1,25 menunjukkan karakteristik pori dengan saluran mesopori yang lebih
dominan dari mikropori. Hal ini ditunjukkan pada tekanan relatif yang sangat
rendah (P/P¢<0,1) peningkatan volume gas yang teradsorp sangat sedikit dan

daerah monolayer belum terisi secara penuh. Ketika tekanan relatif dinaikkan
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(P/Py>0,5), terjadi peningkatan volume gas yang teradsorp namun masih sedikit.
Hal ini mengindikasikan molekul gas N, mulai menjenuhi monolayer dan mengisi
beberapa bagian di daerah multilayer. Volume gas teradsorp mulai menunjukkan
peningkatan yang tajam ketika tekanan relatif dinaikkan hingga P/P, = 1. Tekanan
tinggi menyebabkan molekul gas yang teradsorp memenuhi mesopori dalam
jumlah yang besar. Mekanisme adsorpsi permukaan mesopori ditunjukkan pada
Gambar 4.11.
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Gambar 4.10. Grafik isotermal adsorpsi-desorpsi gas N, pada KTZ-X 0,5; KTZ-
X 0,75; KTZ-X 1; dan KTZ-X 1,25

Pada Gambar 4.11, kurva menunjukkan loop histeresis dimana jumlah gas
yang terdesorp tidak sama dengan jumlah gas yang teradsorp ketika tekanan
relatif diturunkan. Hal ini mengindikasikan jumlah gas yang tertinggal saat
desorpsi lebih banyak dibandingkan saat adsorpsi yang disebabkan adanya
kondensasi kapiler pada permukaan mesopori, sehingga terbentuk loop histeresis
pada grafik. Berdasarkan Kklasifikasi IUPAC, loop histeresis grafik di atas
merupakan tipe H4 yang menandakan sifat struktur permukaan yang lebih
didominasi mesopori, keteraturan pori tidak terlalu bagus, dan karakteristik pori
berbentuk celah (slit).
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Gambar 4.11. Mekanisme adsorpsi-desorpsi gas N, pada permukaan mesopori
KTZ-X

Hasil analisis yang sedikit berbeda ditunjukkan grafik isotermal adsorpsi-
desorpsi gas N, KTZ-X 0,5. Pada tekanan yang sangat rendah (P/Po< 0,1), volume
gas teradsorp mengalami peningkatan yang sedikit lebih tajam bila dibandingkan
tiga sampel lainnya. Hal ini mengindikasikan adanya karakteristik mikropori pada
permukaan KTZ-X 0,5 dimana terjadi overlap potensial dari kedua sisi dinding
pori, sehingga potensial adsorpsi material meningkat. Mekanisme adsorpsi pada
permukaan mikropori ditunjukkan pada Gambar 4.12. Pada saat tekanan relatif
ditingkatkan (P/Py>0,5), terjadi pengisian mikropori sekunder dengan jumlah gas
yang sangat sedikit. Pada tekanan relatif yang lebih tinggi, volume gas teradsorp
mengalami peningkatan yang tajam. Hal ini mengindikasikan adanya pengisian

permukaan mesopori yang disebabkan oleh kondensasi kapiler pori.

Pengaruh penambahan rasio massa sukrosa/zeolit-X terhadap luas
permukaan KTZ-X ditunjukkan diagram batang pada Gambar 4.13 dan Tabel 4.1.
Pada diagram tersebut peningkatan rasio massa sukrosa/zeolit diikuti dengan
peningkatan luas permukaan KTZ-X. Namun, hasil yang berbeda ditunjukkan
oleh KTZ-X 0,75 yang memiliki luas permukaan paling rendah yaitu 392,539
m?/g. Hal tersebut mengindikasikan bahwa proses replikasi pada KTZ-X 0,75
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kurang berjalan sempurna. Hasil karakterisasi ini berbeda dengan penelitian
Anggarini (2013) dan Kayadoe (2013) yang menghasilkan KTZ dengan luas
permukaan sekitar 800 — 1500 m?/g. Hal tersebut disebabkan karena adanya
pembentukan karbon turbostratik pada saat proses pembentukan KTZ-X.
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Gambar 4.12. Mekanisme adsorpsi gas N, pada permukaan mikropori KTZ-X

Menurut Arenillas dkk. (2004), karbon turbostratik secara dimensional
dapat membentuk suatu bidang (plane). Pembentukan bidang tersebut dapat
menutup dan mengurangi area KTZ-X, sehingga luas permukaan KTZ-X menjadi
rendah. Karbon turbostratik juga disebut sebagai karbon kristalit karena bidang
yang dibentuk memiliki struktur menyerupai kristal yang tidak beraturan. Hal
tersebut mendukung data karakterisasi XRD yang menunjukkan adanya puncak
lebar pada 20 = 25° dan 44° serta mikrograf SEM dan TEM.

Karakterisasi isotermal adsorpsi gas N, pada KTZ-X digunakan juga untuk
mengetahui distribusi ukuran pori dengan permodelan BJH (Barret-Joyner-
Halenda). Analisis model BJH didasarkan pada perhitungan ketebalan pori saat
gas teradsorp dan membentuk multilayer pada dinding-dinding pori. Representasi
model BJH ditunjukkan pada grafik hubungan antara ukuran suatu pori dengan
volume pori, Gambar 4.14. Pola dari keempat grafik menunjukkan distribusi
ukuran pori sempit pada struktur permukaan KTZ-X. Distribusi ukuran pori

sempit menunjukkan keseragaman ukuran pori yang terpusat pada suatu ukuran

52



tertentu. Pada keempat sampel, pola keseragaman ukuran pori terlihat sama yaitu

terpusat pada ukuran pori < 2 nm. Hal ini mengindikasikan adanya karakteristik

mikropori pada permukaan sampel KTZ-X meskipun juga terdapat channel

mesopori sebagaimana ditunjukkan grafik isotermal BET pada Gambar 4.11.

Tabel 4.1. Sifat struktur permukaan KTZ-X hasil analisis isotermal adsorpsi gas
N, dengan metode BET

Rasio massa

Struktur permukaan

Sampel | sukrosa/zeolit Luas Volume Volume UKkuran
(g/2) permukaan | mikropori | pori total | pori rata-
(mZ/g) (cm3 /g) (cm3/g) rata (nm)
KBZS'X 0,5 442,827 0,149 0,5665 2558
KOT §5X 0,75 392,539 0,065 0,4366 4,449
Kle'X 1 493,564 0,108 0,4798 3,888
Kngéx 1,25 576,338 0,097 0,6128 4,253
600 576,338
o 500 493,564
E 442,827
E 400 392,539
E 300
é 200
I KTZ-X 0,5
100 B KTZ-X 0,75
B KTZ-X 1
KTZ-X 1,25
0

0,5

0,75

rasio massa sukrosa/zeolit (g/g)

1,25

Gambar 4.13. Diagram batang hubungan rasio penambahan sukrosa/zeolit
dengan luas permukaan KTZ-X
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Gambar 4.14. Distribusi ukuran pori dengan permodelan BJH karbon tertemplat
zeolit-X

Selain itu, untuk mengetahui bentuk pori yang terdapat di permukaan
KTZ-X, digunakan distribusi ukuran pori dengan permodelan HK (Horvath-
Kawazoe) seperti yang ditunjukkan pada Gambar 4.15. Permodelan HK
didasarkan pada interaksi antara permukaan gas yang teradsorp dengan dinding
pori padatan. Permodelan ini digambarkan dengan grafik hubungan antara ukuran
pori dan diferensial volume pori saat gas teradsorp. Tiga sampel KTZ-X yaitu
0,75; 1 dan 1,25 menunjukkan pola dimana gas teradsorp terpusat pada pori
dengan ukuran mikro. Hal ini ditunjukkan dengan tingginya diferensial volume
pori pada saat ukuran pori < 2 nm dan mengalami penurunan pada ukuran pori > 2
nm. Sedangkan pada KTZ-X 0,5, molekul gas keseluruhan teradsorp pada channel
mikropori sebagaimana ditunjukkan pada Gambar 4.12. yang berbeda dengan tiga
sampel lainnya. Hal ini ditunjukkan dengan tingginya diferensial volume pori
KTZ-X 0,5 pada ukuran pori <1 nm. Hal ini mengindikasikan bahwa pada KTZ-
X 0,5 molekul gas teradsorp dan mengisi celah-celah sempit pada permukaan
mikropori dalam jumlah besar. Menurut Cai dkk. (2014), banyaknya mikropori
dengan bentuk celah sempit mempengaruhi peningkatan potensial adsorpsi
terhadap molekul gas karena terjadi overlap potensial pada saat pengisian dinding
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pori tersebut. Berdasarkan analisis tersebut, KTZ-X 0,5 memiliki karakteristik

mikropori dengan bentuk slit.

Pada grafik distribusi ukuran pori dengan permodelan HK sampel KTZ-X
0,75; 1 dan 1,25, molekul gas banyak teradsorp pada pori yang berukuran mikro.
Hal ini dikonfirmasi dengan tingginya diferensial volume pori yang terpusat pada
ukuran pori < 2 nm. Meskipun gas juga teradsorp pada channel mesopori, namun
jumlah molekul gas yang teradsorp pada channel mikropori pada tiga sampel
KTZ-X tersebut masih menunjukkan yang paling dominan. Hal ini
mengindikasikan permukaan tiga sampel KTZ-X tersebut memiliki channel
mikropori dan mesopori dengan bentuk slit dan silinder. Teradsorpsinya sebagian
gas pada ukuran pori > 2 nm menunjukkan adanya kondensasi kapiler pori yang
berbentuk silindris dimana gas mengisi dinding-dinding pori dalam jumlah yang

sedikit.

2,0
L]
0.18
LS 0,16
014
@ 012
P g 0,10
o0 'é 0.08
E 1,0 2 o A
"1\ 0.04 ‘ .
E 0.02 = T35
& 7 0,00 > i
> ,’l 0 2 4 6 s 10
-} 0,5 /l ukuran pori (nm)
0.0 g o o T VY V—
0 2 4 6 8 10
ukuran pori (nm)
—M-KTZ-X05 @ KTZ-X0,75 —KTZ-X 1 v KTZ-X 1,25

Gambar 4.15. Distribusi ukuran pori permodelan HK : KTZ-X 0,5 (l); KTZ-X
0,75 (®); KTZ-X 1 (~); dan KTZ-X 1,25 (™)

Pengaruh penambahan rasio massa sukrosa/zeolit-X terhadap ukuran pori
rata-rata KTZ-X ditunjukkan pada diagram batang Gambar 4.16. Dari diagram

tersebut menunjukkan peningkatan ukuran pori rata-rata seiring dengan
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meningkatnya rasio massa sukrosa/zeolit-X. KTZ-X 0,5 memiliki ukuran pori
rata-rata paling kecil diantara tiga sampel lainnya yaitu 2,558 nm. Hal tersebut
juga didukung data volume mikropori pada tabel 4.1, yang menunjukkan volume
mikropori KTZ-X tertinggi yaitu 0,149 cm®g. Dengan rasio massa sukrosa/zeolit-
X 0,5, prekursor karbon mereplika struktur negatif zeolit-X secara efektif dan
memiliki banyak channel mikropori. Sedangkan pada KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan
KTZ-X 1,25, menunjukkan ukuran pori rata-rata yang tinggi. Hal ini disebabkan
banyaknya sukrosa yang tidak terinterkalasi dalam pori zeolit dan terakumulasi di
sisi luar pori membentuk karbon turbostratik sehingga karakteristik mesopori

lebih mendominasi struktur permukaan karbon.

4,449
4,253
4 3,888
)
8
«
= 3
= 2,558
3
~
1
2
(=%
H
E Bl KTZ-X 0,5
= 1 B KTZ-X 0,75
B KTZ-X 1
I KTZ-X 1,25
0
0,75 1 1,25

rasio massa sukrosa/zeolit (g/g)

Gambar 4.16. Diagram batang hubungan antara rasio massa sukrosa/zeolit
dengan ukuran pori rata-rata KTZ-X

Berdasarkan hasil karakterisasi isotermal adsorpsi-desorpsi gas N, dengan
metode BET di atas, menunjukkan bahwa peningkatan rasio massa sukrosa/zeolit-
X mempengaruhi peningkatan channel mesopori KTZ-X. Hal tersebut
ditunjukkan dengan semakin melebarnya loop histeresis pada grafik isotermal
adsorpsi-desorpsi N,. KTZ-X 0,5 menunjukkan hasil dengan channel mikropori

paling tinggi dan ukuran pori rata-rata paling kecil diantara tiga sampel lain. Hasil
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tersebut mendukung data SEM yang menunjukkan kesuksesan KTZ-X dalam

mereplika struktur negatif zeolit-X.

4.2 Pengujian Kapasitas Adsorpsi-Desorpsi CO; pada KTZ-X

Pada penelitian ini, karbon tertemplat zeolit-X digunakan untuk aplikasi
penangkap gas CO,. Material karbon hasil sintesis diuji kapasitas adsorpsi-
desorpsi gas CO, dengan menggunakan metode gravimetri. Metode ini dilakukan
pada suhu ruang atau 30 °C dan tekanan 1 atm. Kondisi pengoperasian tersebut
merupakan optimum yang telah dilakukan oleh Wardani (2016) dan Gunawan
(2014) pada penelitian tentang adsorpsi CO, sebelumnya.

Proses pengujian didahului dengan melakukan degassing sampel pada
suhu 350 °C untuk menghilangkan kandungan air dan pengotor. Selain itu, suhu
degassing yang berada pada kisaran 300 — 400 °C. Setelah proses degassing, suhu
diturunkan menjadi suhu ruang dan dialiri gas CO, dengan laju alir sebesar 20
mL/menit yang diatur oleh mass flow control (MFC). Perubahan massa sampel
sebelum dan sesudah dialiri gas CO, dicatat tiap menit. Pengujian dihentikan
setelah massa sampel yang dialiri gas CO, stabil. Hasil pengujian kapasitas
adsorpsi-desorpsi gas CO, berdasarkan selisin massa sampel akhir dan massa

sampel awal yang dikonversi dalam persen berat.

4.2.1 Adsorpsi CO; pada KTZ-X

Hasil pengujian adsorpsi CO, empat sampel KTZ-X dengan metode
gravimetri pada suhu 30 °C dan tekanan 1 atm ditunjukkan oleh grafik pada
Gambar 4.18 dan Tabel 4.2. Dari data tersebut, KTZ-X 0,5 memiliki kapasitas
adsorpsi CO, yang paling besar yaitu 33,55%. Kemudian, kapasitas adsorpsi CO,
untuk KTZ-X 1 dan KTZ-X 1,25 adalah masing-masing 27,23% dan 26,48%.
Sedangkan KTZ-X 0,75 memiliki kapasitas adsorpsi yang paling kecil yaitu
3,82%.

Kemampuan adsorpsi CO, KTZ-X dipengaruhi mikroporositas pada
permukaannya. Hal tersebut ditunjukkan secara jelas pada data adsorpsi Gambar
4.17 dan diagram batang pada Gambar 4.16. KTZ-X 0,5 memiliki kapasitas

adsorpsi CO, sebesar 33,55% dengan ukuran pori rata-rata 2,558 nm.
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Sebagaimana mekanisme adsorpsi gas pada Gambar 4.12. dan Gambar 4.13.,

molekul CO, lebih banyak teradsorp pada pori ukuran mikro. Hal ini

menunjukkan bahwa banyaknya pori dengan ukuran mikro pada KTZ-X 0,5

meningkatkan kapasitas adsorpsi CO,. Selain itu, adanya momen kuadrupol antara

molekul CO;, dan permukaan mikropori KTZ-X 0,5 menyebabkan interaksi
fisisorpsi menjadi lebih kuat.

40
35
30
25
20
15
10

kapasitas adsorpsi CO2 (% berat)

=== KTZ-X 0,5
a=l=KTZ-X 0,75
e KTZ-X 1
e KTZ-X 1,25

10 15

waktu (menit)

Gambar 4.17. Grafik adsorpsi CO, pada KTZ-X 0,5; KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan

KTZ-X 1,25
Tabel 4.2. Hasil adsorpsi CO, KTZ-X
Material Suhu | Tekanan | Kapasitas Adsorpsi CO; Waktu
(°O) (atm) (%berat) (menit)
KTZ-X 0,5 30 1 33,55 14
KTZ-X 0,75 30 1 3,82 14
KTz-X 1 30 1 27,23 14
KTZ-X 1,25 30 1 26,48 14

Hubungan antara mikroporositas dengan kapasitas adsorpsi juga

dibuktikan pada penelitian Sevilla dan Fuertes (2012) yang menggunakan karbon

sebagai adsorben gas CO,. Karbon dengan karakter channel mikropori mampu

meningkatkan kapasitas adsorpsi gas CO, hingga mencapai 4 — 5 mmol/g. Ducrot-
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Boisgontier dkk., (2010) juga telah mensintesis KTZ-Y berkarakter pori mikro

dengan kapasitas adsorpsi CO, mencapai 18- 34 mmol/g.

KTZ-X pada penelitian ini menunjukkan kemampuan adsorpsi CO, yang
lebih baik dibandingkan material adsorben lain. Meskipun luas permukaan yang
dihasilkan lebih rendah, namun kemampuan adsorpsi CO, KTZ-X pada penelitian
ini juga melebihi material adsorben yang pernah disintesis sebelumnya.
Perbandingan kemampuan adsorpsi CO, pada beberapa adsorben ditunjukkan
pada Tabel 4.3. Tingginya kemampuan adsorpsi CO, ditunjukkan pada KTZ-X
0,5; KTZ-X 1; dan KTZ-X 1,25. Sedangkan KTZ-X 0,75 menunjukkan

kemampuan adsorpsi CO, yang rendah.

Tabel 4.3. Perbandingan kemampuan adsorpsi CO, dari beberapa material

. Kapasitas CO; o .
Material (Yberat) Suhu (°C) Referensi
33,55
3,82
KTZ-X 30 Penelitian ini
27,23
26,48
KTZ-Y 1,07 30 Gunawan (2014)
. 24,5 30
Zeoll g;@((l)soelrat Wardani (2014)
g 15,3 40
30,5 25 Akhtar dan
Zeolit-X murni Bergstorm (2012)
22,2 35
12,9 40
Zeolit-X-karbon aktif Lee dkk., (2002)
10,8 60

Berdasarkan hasil uji adsorpsi di atas, penambahan rasio massa
sukrosa/zeolit-X memiliki pengaruh terhadap hubungan antara mikroporositas dan
kapasitas adsorpsi CO, KTZ-X. Kapasitas adsorpsi CO, yang didapatkan

mendukung data isotermal adsorpsi-desorpsi gas Ny, seperti yang ditunjukkan
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pada Gambar 4.16 dan 4.17. Hasil uji adsorpsi tersebut juga mendukung data
karakterisasi XRD dan SEM yang telah dilakukan pada keempat sampel KTZ-X

4.2.2 Desorpsi CO; pada KTZ-X

Selain untuk mengetahui kemampuan adsorpsi CO,, KTZ-X perlu diuji
kemampuan desorpsi untuk mengetahui kemampuan regenerasi adsorben KTZ-X.
Pengujian desorpsi CO, pada KTZ-X dilakukan seperti prosedur pengujian
adsorpsi. Desorpsi dilakukan langsung setelah proses adsorpsi selesai dengan
bantuan pompa vakum. Pengurangan massa yang ada di dalam material diplotkan
terhadap waktu. Hasil pengujian desorpsi KTZ-X ditunjukkan pada Gambar 4.18
dan Tabel 4.4.

Pada Gambar 4.18. keempat sampel KTZ-X mengalami penurunan massa
CO;, pada pengujian desorpsi. KTZ-X 0,5; KTZ-X 0,75; dan KTZ-X 1 mengalami
penurunan massa CO, sejak menit pertama pengujian. Sedangkan KTZ-X 1,25
mulai mengalami penurunan massa CO, pada menit ke-5. Kapasitas desorpsi CO,
pada keempat sampel KTZ-X juga ditunjukkan Tabel 4.4. Tingginya kapasitas
desorpsi pada KTZ-X 0,5; KTZ-X 1; dan KTZ-X 1,25 menandakan bahwa proses
pelepasan molekul CO, pada multilayer material berjalan secara efektif. Gaya
interaksi pada multilayer yang bersifat lemah mempercepat pelepasan molekul
CO,. Sedangkan adanya sisa CO; setelah desorpsi disebabkan molekul CO, masih

terjebak di dalam monolayer yang memiliki gaya interaksi yang kuat.

Pada KTZ-X 0,75 kapasitas desorpsi CO, yang dihasilkan paling rendah
diantara tiga sampel lain, yaitu 48,28 %berat. Pada menit awal pengujian,
kapasitas desorpsi CO, KTZ-X 0,75 masih tinggi (< 80 %berat) yang meng-
indikasikan pelepasan molekul CO, pada multilayer berjalan efektif. Setelah itu,
kapasitas desorpsi cenderung menurun karena pelepasan molekul CO, pada

lapisan monolayer kurang sempurna akibat gaya interaksi yang lebih besar.

Tingginya kapasitas desorpsi CO, pada KTZ-X hingga mencapai 80
%Dberat menandakan proses adsorpsi-desorpsi CO, berjalan secara reversible
mengikuti proses fisisorpsi. Interaksi yang melibatkan gaya Van der waals antara
permukaan KTZ-X dan molekul CO, sebagaimana diilustrasikan pada Gambar
4.11 dan 4.12. Pada proses desorpsi, interaksi tersebut akan melemah ketika
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material mendapat gaya tarik eksternal dan menyebabkan molekul CO, mudah

terlepas pada lapisan multilayer. Apabila kondisi tersebut diteruskan, akan tersisa

molekul CO, yang berada pada lapisan monolayer. Pada lapisan ini, interaksi

molekul CO, dan permukaan material lebih kuat, sehingga proses desorpsi

berjalan lebih lambat.
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Gambar 4.18. Grafik desorpsi CO, pada KTZ-X 0,5; KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan

KTZ-X 1,25

Tabel 4.4. Hasil desorpsi CO, KTZ-X pada suhu 30 °C dan tekanan 1 atm

Kapasitas Sisa CO
Material desorpsi CO, (Ybera tz) Waktu (menit)
(%berat) ?
KTZ-X 0,5 75,12 24,88 13
KTZ-X 0,75 48,28 51,72 13
KTZ-X 1 80,55 19,45 13
KTZ-X 1,25 66,98 33,02 13

4.2.3 Model Kinetika Adsorpsi KTZ-X
Pada penelitian ini dilakukan penentuan model kinetika adsorpsi untuk

menjelaskan mekanisme adsorpsi CO, yang terjadi pada material KTZ-X.

Penentuan model kinetika adsorpsi juga digunakan untuk memprediksi desain unit
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dan laju adsorpsi pada aplikasi teknologi penangkap dan pemisahan CO,. Pada
penentuan ini, terdapat tiga model kinetika adsorpsi yaitu kinetika orde satu semu,
kinetika orde dua semu dan difusi intra partikel. Hasil perhitungan ketiga model
Kinetika adsorpsi ditunjukkan pada Gambar 4.19., 4.20., dan 4.21., sedangkan
parameter Kinetika adsorpsi ditunjukkan pada Tabel 4.5.

3 ® KTZ-X 05
3 ® KTZ-X 0,75
A KTZX1
KTZ-X 1,25
=
20
2
£
g
] 10 2
'v
S 1 ) @
= ® y=-0,0348x-0.2332
R?=0,0216
-2 v = -0,0464x - 0,4995
R =0,0168
| ] n n
. A A
3 t (menit)

y =-0.2589x + 1,3058
R?=0,4827

Gambar 4.19. Plot model kinetika orde satu semu KTZ-X

Berdasarkan nilai koefisien korelasi (R?), adsorpsi CO, pada keempat
sampel KTZ-X mengikuti model kinetika orde dua semu. Hasil tersebut
menunjukkan bahwa penentuan kapasitas adsorpsi CO, KTZ-X didasarkan pada
kapasitas adsorpsi kesetimbangan. Model kinetika ini mengasumsikan bahwa
kapasitas adsorpsi selalu proporsional dengan banyaknya sisi aktif yang dimiliki
oleh adsorben. Hal ini mengindikasikan bahwa pada keempat sampel KTZ-X
banyak terdapat sisi aktif yang dapat ditempati oleh molekul CO,. Banyaknya sisi
aktif juga mengkonfirmasi tingginya kapasitas adsorpsi CO, yang dihasilkan

material seperti ditunjukkan pada Tabel 4.5.

Model kinetika orde dua semu pada keempat KTZ-X tersebut sesuai
dengan model kinetika pada adsorben penelitian sebelumnya. Pada penelitian
Gunawan (2014) KTZ-Y memiliki model kinetika adsorpsi CO, orde dua semu
pada suhu 30 °C dan tekanan 1 atm. Sedangkan Wardani (2016) menghasilkan
zeolit-X/serat glaswool yang memiliki model kinetika orde dua semu pada suhu
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30 °C. Hal ini menunjukkan bahwa pada kinetika orde dua semu, laju adsorpsi

CO;, berlangsung lebih cepat pada suhu yang rendah.

Tabel 4.5. Parameter kinetika adsorpsi CO, dengan berbagai model

Model kinetika Parameter
Orde satu semu kg (menit’l) q. (mmol/g) R’
KTZ-X 0,5 0,0464 0,607 0,0168
KTZ-X 0,75 0,0348 0,792 0,0216
KTZ-X1 0,2589 3,691 0,4827
KTZ-X 1,25 0,1492 3,824 0,3856
Orde dua semu o /mm(l)(ls.meni t q. (mmol/g) R?
KTZ-X 0,5 0,859 27,85 0,9999
KTZ-X 0,75 0,743 21,55 0,9997
KTZ-X1 0,231 26,81 0,9998
KTZ-X 1,25 0,231 26,81 0,9998
Difusi intra K; 2
partikel (mmol/g.menit” % C R
KTZ-X 0,5 4,461 14,854 0,4394
KTZ-X 0,75 3,376 11,659 0,4219
KTZ-X1 4,592 12,863 0,5253
KTZ-X 1,25 4,727 12,165 0,5668
Keterangan :
K¢ : konstanta laju orde satu semu
Qe : kapasitas adsorpsi pada saat kesetimbangan
Ks : konstanta laju orde dua semu
Kig : konstanta laju difusi intra partikel
C : ketebalan batas lapisan
R? - nilai koefisien korelasi
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BAB YV
KESIMPULAN DAN SARAN

5.1 Kesimpulan

Berdasarkan hasil penelitian ini, dapat disimpulkan bahwa karbon
tertemplat zeolit-X (KTZ-X) yang menggunakan rasio massa sukrosa/zeolit-X 0,5
menunjukkan keteraturan struktur, volume mikropori yang tinggi dan ukuran pori
yang kecil. KTZ-X 0,5 memiliki keteraturan struktur yang dikonfirmasi pada
puncak 6° dan mikrograf SEM yang menunjukkan partikel karbon menyerupai
struktur kristal oktahedral zeolit-X. Selain itu, penggunaan rasio massa
sukrosa/zeolit-X 0,5 menghasilkan KTZ-X yang memiliki banyak channel
mikropori dengan ukuran pori rata-rata 2,55 nm dan volume mikropori tertinggi

yaitu 0,149 cm®/g.

Pengujian adsorpsi CO, pada suhu 30 °C dan tekanan 1 atm menghasilkan
kapasitas adsorpsi CO, pada KTZ-X 0,5; KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan KTZ-X
1,25 berturut-turut sebesar 33,55; 3,82; 27,23; dan 26,48 %berat. KTZ-X 0,5
menunjukkan kapasitas adsorpsi CO, paling tinggi diantara sampel KTZ-X yang
lain. Hal ini menunjukkan adanya korelasi antara mikroporositas yang dimiliki
KTZ-X terhadap kapasitas adsorpsi CO,.

Proses adsorpsi CO, KTZ-X pada suhu 30 °C dan tekanan 1 atm
mengikuti model kinetika orde dua semu dengan nilai koefisien korelasi (R?)
KTZ-X 0,5; KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan KTZ-X 1,25 berturut-turut sebesar
0,9999; 0,9997; 0,9998; dan 0,9998. Konstanta laju orde dua semu pada KTZ-X
0,5; KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan KTZ-X 1,25 berturut-turut sebesar 0,859; 0,743;
0,231; dan 0,231 g/(mmol.menit). Sedangkan kapasitas adsorpsi yang diperoleh
saat kesetimbangan pada KTZ-X 0,5; KTZ-X 0,75; KTZ-X 1; dan KTZ-X 1,25
berturut-turut sebesar 27,85; 21,55; 26,81; dan 26,81 mmol/g. Berdasarkan hasil
tersebut, disimpulkan bahwa karakteristik adsorpsi CO, KTZ-X berlangsung
secara fisika dan menghasilkan kapasitas adsorpsi pada saat mencapai
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kesetimbangan, dimana kapasitas adsorpsi proporsional dengan banyaknya sisi
aktif yang terdapat pada pori KTZ-X.

5.2 Saran

Luas permukaan KTZ-X pada penelitian ini berkisar antara 392,539 — 576,
338 m?/g. Hal tersebut disebabkan adanya pembentukan karbon turbostratik pada
saat sintesis KTZ-X. Salah satu faktor yang berpengaruh terhadap pembentukan
karbon turbostratik adalah suhu saat karbonisasi komposit sukrosa/zeolit-X.
Berdasarkan hasil karakterisasi TGA, karbon mulai terbentuk pada suhu sekitar
500 °C. Oleh karena itu, untuk mendapatkan material KTZ-X yang memiliki luas
permukaan tinggi, sebaiknya karbonisasi dilakukan pada kondisi suhu sekitar 500
°C atau di bawah suhu 800 °C.
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LAMPIRAN

LAMPIRAN A : SKEMA KERJA

1. Sintesis Zeolit-X

Air demineralisasi NaOHs
| ]
\ 4
[
y
NaA|02(S) NaOH 1(aq) NaOH 2(aq) N&zSIOg(aq)
[ J [ ]
- Diaduk hingga jernih (+ 10 menit) - Diaduk selama
v + 10 menit

Larutan gel silikat

Larutan gel aluminat
|

L Diaduk secara konstan selama 3 jam

Larutan zeolit-X

Dimasukkan reaktor hidrotermal autoclave
stainless steel

Dimasukkan ke dalam oven pada suhu 100 °C
selama 24 jam

Disaring

A 4 A\ 4

Padatan Filtrat

Dicuci dengan air demineralisasi hingga pH 8
Dikeringkan pada suhu 100 °C selama 24 jam

A 4

Zeolit-X

Dikarakterisasi

\ 4

XRD
SEM

Data

77



2. Sintesis Karbon Tertemplat Zeolit-X

Zeolit-X

y

Dikeringkan pada suhu 200 °C selama 4 jam dengan dialiri gas N,

Ditambahkan 12,5 g sukrosa (untuk rasio lain 10; 7,5; 5 g) yang
telah dilarutkan dalam H,SO,4 0,35 M

Diaduk selama 72 jam pada suhu kamar

Dikarbonisasi pada suhu 800 °C selama 4 jam dibawah aliran gas
Na.

sukrosa/zeolit

Komposit

A

y

Dicuci dengan HF 5% selama 1 jam, dibilas dengan air demineralisasi
hingga pH netral

Direfluks dengan HCI 37% selama 1 jam
Disaring dan dicuci dengan air demineralisasi hingga pH netral
Dikeringkan pada suhu 120 °C selama 12 jam

Dicuci dengan HF 48% selama 24 jam, dibilas dengan air demineralisasi
hingga pH netral

Dikeringkan pada suhu 120 °C selama 12 jam

Karbon tertemplat zeolit-X

A

y

Dikarakterisasi

XRD
SEM
TGA
BET

Data
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3. Uji Adsorpsi-Desorpsi CO,

Sampel *

Dipanaskan suhu 105 °C selama 2 jam
A 4

Sampel *
Degassing suhu 350 °C selama 3 jam pada kondisi vakum
y
Sampel *
- Diatur suhu adsorpsi 30 °C dan tekanan 1 bar
A\ 4
Sampel * |« Gas CO;
- Laju alir 20 mL/menit
- Dicatat massa bertambah tiap 1 menit** hingga
mencapai kesetimbangan konstan
- Ditutup aliran gas CO,, pompa vakum dinyalakan
- Dicatat massa yang berkurang tiap 1 menit***
Keterangan :

*

Karbon tertemplat zeolit-X yang telah diaktivasi dengan KOH

**

Massa yang bertambah saat proses adsorpsi

**k*

Massa yang berkurang saat proses desorpsi
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LAMPIRAN B : PERHITUNGAN LARUTAN SINTESIS ZEOLIT-X
1. Komposisi bahan
e NaAlO, terdiri dari Al,O;=53%
Na,O =42,5%
Fe,0O3=0,05% (diabaikan)
e Na,SiOsterdiri dari Na2O = 17,75%
SiO, = 34,25 %
H,0 = 48%
2. Rasio komposisi molar dari zeolit-X

Rasio komposisi molar yang digunakan untuk sintesis zeolit X berdasarkan
penelitian yang dilakukan oleh Zhang dkk.(2013) yaitu: 4 Na,O : 0,2 Al,03: SiO;
: 200 H,O

3. Perhitungan massa yang dibutuhkan pada masing-masing bahan
= 0,2 mol Al,O3
= Massa Al,03 yang dibutuhkan :
m =nx Mr =0,2 mol x 101,96 gr/mol = 20,392 ¢
= Al,Ozdalam bahan NaAlO; sebanyak 53%
Maka, massa NaAlO, yang dibutuhkan adalah :

massa Al,O3 20,392
Massa NaAIO, = = = 38,47547 g
%Al1,03 53%

= 1 mol SiO;
= Massa SiO; yang dibutuhkan :
m =nx Mr =1 mol x 60 gr/mol =60 g
= SiO, dalam bahan Na,SiO3 sebanyak 34,25%

Maka, massa Na,SiO3 yang dibutuhkan adalah :
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massa SiOy
%Si0,  34,25%

Massa Na,SiO3 = = 175,1825 g

200 mol H,0
= Massa H,0 yang dibutuhkan :
m =n x Mr =200 mol x 18 gr/mol = 3600 g
= H,0 dalam bahan Na,SiO3 sebanyak 48%
Massa H,O dalam Na,SiO3 = 48% x 175, 1825 g = 84,0876 g
» Maka, massa H,O yang perlu ditambah dari air DM adalah:
3600 g — 84,0876 g = 3515,9124 ¢

4 mol Na,O
* NayO dalam bahan NaAlO; sebanyak 42,5%

Massa Na,O dalam NaAlO,:
42,5% x 38,47547 g = 16,35208 g

16,35208 g
Mol Na,O dalam NaAlO, = —— = 00,2637 mol
62 g/mol

» NayO dalam bahan Na,SiO3 sebanyak 17,75%
Massa Na,O dalam Na,SiOs:
17,75% x 175,1825 g = 31,09489 g

) 31,09489 ¢
Mol Na,O dalam Na,SiO3 = — = 0,50153 mol
62 g/mol

= Total mol Na,O yang telah ada :
0,2637 mol + 0,50153 mol = 0,76528 mol
Jadi, mol Na,O yang perlu ditambahkan :
4 mol — 0,76528 mol = 3,23472 mol

= Sumber Na,O yang digunakan adalah NaOH, sehingga mol Na,O yang
ditambahkan dikalikan 2 :
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2 X 3,23472 mol = 6,46944 mol

Massa NaOH yang ditambahkan sebanyak :
m=nXx Mr

Mnaon = 6,46944 mol x 40 g/mol = + 258,7776 g

Berdasarkan perhitungan yang telah dilakukan, massa bahan yang

digunakan untuk sintesis zeolit-X masing-masing sebanyak :

NaAlO, = 38,47547 g
Na,SiOs = 175,1825 g
H,0 = 3515,9124 g
NaOH = +258,7776 g

Tetapi, pada penelitian ini digunakan massa yang lebih kecil sebanyak Y4
resep dari perhitungan massa, sehingga didapatkan komposisi masa bahan

sebagai berikut :

NaAlO; = 1,53902 g
Na,SiO3 = 7,0073¢g
H,0 = 140,6365¢
NaOH = +10,3511¢
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LAMPIRAN C : DATA DIFRAKTOGRAM XRD ZEOLIT-X

SIRAEIRELI

Counts

111

[ TPIMITIT I

¥

I

8000 —

6000

4000

Peak List: (Bookmark 3)

20

30

Position [*2Thets] (Copper (Cu))

Pos. [[2Th] Height [cts] FWHM Left [©2Th] d-spacing[A] Rel Int. [%]
6.1471 8532.78 0.0669 1437841 100.00
10.0271 192471 0.0669 8.82168 22.56
11.7584 122036 0.0669 7.52640 14.30
15.4629 177531 0.0669 5.73059 20.81
18.4464 41240 0.0836 4.80991 483
20.0957 861.42 0.0836 441872 10.10
21.0183 161.80 0.1004 422679 1.90
224918 390.87 0.1004 395311 458
23.3288 232238 0.1171 381314 2722
23.6034 368.38 0.0669 3.76940 432
24.6895 62.13 0.1171 3.60599 0.73
254405 73.56 0.0836 350121 0.86
26.6748 209581 0.0669 334195 2456
73906 129.39 0.0669 325622 1.52
292347 430.61 0.0669 3.05488 5.05
30.3245 891.72 0.0669 2.94754 10.45
30.9693 2298.39 0.1020 2.88523 26.94
31.0645 926.34 0.0408 2.88375 10.86
32.0122 965.24 0.1020 2.79357 1131
32.6234 199.47 0.0816 274262 234
33.6189 990.90 0.0816 2.66364 11.61
33.7190 468.11 0.0408 2.66257 5.49
34.2009 38532 0.0816 2.61964 4.52
35.1597 174.19 0.1020 2.55036 2.04
36.6096 46.01 0.1632 245262 0.54
37.3672 453.05 0.1020 2.40461 531
38.7747 50.11 0.1224 232051 0.59

83




LAMPIRAN D : DATA DIFRAKTOGRAM ZEOLIT-X STANDAR JCPDS
038-0237

Intensity [ %]
i JHef, Pattern: Sodium Aluminum Silicate Hydrate, 00-038-0237

10
i N ) S (e 5 e ‘HH """"" ’ """"
10 20 30 40 50
Position [02Theta] (Copper (Cu))

References

Primary reference: Milton, R., 2,882,244., LS. Patent, (1959)

Peak list

No. h k 1 d [4] 2Theta[deg] I [%]
1 1 1 1 14.47000 6.103 100.0
2 2 2 0 g8.85000 9.987 18.0
3 3 1 1 7.54000 11.727 12.0
4 3 3 ! 5.73000 15.452 18.0
5 5 1 i: 4.81000 18.431 5.0
6 4 4 0 4.42000 20.073 .0
7 5 3 1 4.23000 20.985 1.0
] 6 2 0 3.94600 22.514 4.0
9 5 3 3 3.80800 23.341 21.0
10 & 2 2 3.76500 23.612 3.0
11 4 4 4 3.60900 24,648 1.0
12 b 1 1 3.50000 25.428 1.0
13 6 4 2 3.33800 Z26.684 15.0
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LAMPIRAN E : DATA DIFRAKTOGRAM KOMPOSIT
KARBON/ZEOLIT-X

Counts

X4 4631

6000

4000

Peak List: (Bookmark 3)

Position [°2Theta] (Goppar (Qu))

Pos. [[2Th] Height [cts] FWHM Left [©2Th.]  d-spacing [A]  Rel. Int. [%]
6.1497 7169.23 0.0669 1437240 100.00
10.0280 1691.33 0.0669 8.82088 23.59
11.7578 1165.81 0.0669 7.52674 16.26
14.1841 47.13 0.1004 6.24422 0.66
15.4615 1746.04 0.0836 5.73111 2435
184458 409.87 0.0836 4.81008 5.72
20.0927 794.08 0.0836 441939 11.08
21.0257 171.37 0.0669 422532 239
224973 43144 0.0669 3.95216 6.02
23.3281 2318.69 0.1171 3.81326 3234
23.5986 358.29 0.0669 3.77016 5.00
246707 69.93 0.1171 3.60870 0.98
25.4362 89.09 0.1004 3.50180 124
26.6752 223555 0.0669 3.34190 31.18
27.3967 137.57 0.0669 3.25551 1.92
29.2236 432.89 0.0836 3.05602 6.04
30.3230 907.76 0.0669 2.94767 12.66
30.9617 2299 82 0.0836 2.88831 32.08
32.0047 1021.55 0.0669 279653 14.25
32.6184 197.90 0.0669 2.74530 2.76
33.6131 1035.75 0.0669 2.66630 1445
342004 392.77 0.0669 2.62184 5.48
35.1430 168.99 0.0502 255365 236
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LAMPIRAN F : DIFRAKTOGRAM KTZ-X 0,5

Gounts

KTZX (5]

€00

400

200

I | |
10 20 30

Position [°2Theta] (Copper (Qu))

40

Pos. [°2Th.] Height [cts] FWHM Left [°2Th.] d-spacing [A]

Rel. Int. [%]

35.5454 20.32 0.4896

2.52357

100.00

Pattern List: (Bookmark 4)

Document History: (Bookmark 5)

Insert Measurement:

- Filename =KTZ-X (5).rd

- Modification time ="8/10/2016 3:05:49 PM"
- Modification editor = "Teknik Material"

Interpolate Step Size:

- Derived ="Yes"

- Step Size="0.01"

- Modification ime ="8/10/2016 3:05:49 PM"
- Modification editor = "PANalytical"

Search Peaks:

- Minimum significance ="1"

- Minimum tip width ="0.02"

- Maximum tip width="1"

- Peak base width ="2"

- Method ="Minimum 2nd derivative"

- Modification time ="7/22/2016 9:29:32 AM"
- Modification editor = "Teknik Material"
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LAMPIRAN G : DIFRAKTOGRAM KTZ-X 0,75

¥ ¥
cank
A<1H
0 -
00~
100 -
o — e — et r
i 20 » 0 @
Poctlon [ 2w 0)E oppe 1 w0
Peak List
Pos.[°2Th.] Height[cts] FWHM[°2Th.] d-spacing[A] Rel.Int.[%]
5.3300 893.85 0.6298 16.58063 100.00
35.3038 14.88 0.4723 2.54235 1.66

Document History

Insert Measurement:

- File name ="KTZ-X 7,5 xrdml"

- Modificationtime ="7/1/2016 12:15:.07 PM"
- Modification editor = "State Univ of Malang”

Default properties:

- Measurement step axis ="None”

- Internal wavelengths used fromanode material: Copper (Cu)
- Original K-Alpha1 wavelength ="1.54060"
- Used K-Alpha1 wavelength ="1.54060"

- Original K-Alpha2 wavelength ="1.54443"
- Used K-Alpha2 wavelength ="1.54443"

- Original K-Beta wavelength ="1.39225"

- Used K-Beta wavelength ="1.39225"

- Dist. focus to div. slit="91.00000"

- Irradiated length ="10.00000"

- Spinnerused="No"

- Linear detectormode ="None"

- Length linear detector="2"

- Step axisvalue ="0.00000"

- Offset="0.00000"

- Samplelength="10.00000"

- Modificationtime ="7/1/2016 12:15:07 PM"
- Modification editor ="State Univ of Malang”
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LAMPIRAN H : DIFRAKTOGRAM KTZ-X 1

Coant

T 10

00 4

90

0o -

| | 1
20 X 0

Pecllan [ 2Re B E cppe 1€ 180

T

Peak List

Pos.[°2Th.] Height[cts] FWHM[°2Th.] d-spacing[A]

Rel.Int.[%]

5.2135 896.95 0.5760 16.93682

Document History

Insert Measurement:

- File name ="KTZ-X 10.xrdml"

- Modificationtime ="7/1/2016 12:15:41PM"
- Modification editor = "State Univ of Malang”

Default properties:

- Measurement step axis ="None”

- Internal wavelengths used fromanode material: Copper (Cu)
- Original K-Alpha1 wavelength ="1.54060"
- Used K-Alpha1 wavelength ="1.54060"

- Original K-Alpha2 wavelength ="1.54443"
- Used K-Alpha2 wavelength ="1.54443"

- Original K-Beta wavelength ="1.39225"

- Used K-Beta wavelength ="1.39225"

- Dist. focus to div. slit ="91.00000"

- Irradiated length ="10.00000"

- Spinnerused="No"

- Linear detector mode ="None”

- Length linear detector="2"

- Step axis value ="0.00000"

- Offset="0.00000"

- Sample length ="10.00000"

- Modificationtime ="7/1/2016 12:15:41PM"
- Modification editor = "State Univ of Malang”

Search Peaks:

- Minimumsignificance ="2.00"
- Minimumtip width ="0.01"
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LAMPIRAN I : DIFRAKTOGRAM KTZ-X 1,25

Coant

T 128

%00 -

90 -

100 -

Pectbon [ 20 B)C oppe 1818

Peak List

Pos.[°2Th.] Height[cts] FWHEM[°2Th.]

d-spacing [A]

Rel.Int. [%]

5.3300 952.31 0.7680

Document History

Insert Measurement:

- Filename ="KTZ-X 12,5 xrdml"

- Modificationtime ="7/1/2016 12:16:17 PM"
- Modification editor ="Stae Univ of Malang”

Default properties:

- Measurement step axis ="None”

- Internal wavelengths used fromanode material: Copper (Cu)
- Original K-Alpha1 wavelength ="1.54060"
- Used K-Alpha1 wavelength ="1.54060"

- Original K-Alpha2 wavelength ="1.54443"
- Used K-Alpha2 wavelength ="1.54443"

- Original K-Beta wavelength ="1.39225"

- Used K-Beta wavelength="1.39225"

- Dist. focus to div. slit = "91.00000"

- Irradiated length ="10.00000"

- Spinnerused="Ng"

- Linear detector mode ="None"

- Length linear detector="2"

- Step axis value="0.00000"

- Offset="0.00000"

- Sample length="10.00020"

- Modificationtime ="7/1/2016 12:16:17 PM"
- Modification editor ="Staze Univ of Malang”

Search Peaks:

- Minimumsignificance ="2.00"
- Minimumtip width="0.0""
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LAMPIRAN J : DATA TGA KTZ-X

waktu (sekon)
0 500 1000 1500 2000 2500
40
4,1 20
4.0/ 0
-6,3644%
39 (-0,2596 mg) 220
5 3.8 -3,2982% -40
E (-0,1345 mg) -60
<
é 37 -80
3.6 -3,8918% -100
(-0,1587 mg)
35 -120
-140
34
-160
100 200 300 400 500 600 700 800 900
suhu (celcius)
Gambar J.1. Data TGA-DSC KTZ-X 0,75
waktu (sekon)
0 500 1000 1500 2000 2500
5,0 40
49 SR g 20
PasN— R 0
=N -7,5564% 20
g47 (-0,3731 mg) i
E46 -264459% -40
-0,1208 3
45 ( mg) 60
i -80
4’3 -100
. -5,0608%
(-0,2499 mg) -120
4.2 -140
4,1 -160
100 200 300 400 500 600 700 800 900

suhu (celcius)

Gambar J.2. Data TGA-DSC KTZ-X 1

90

Hf (mW)

Hf (mW)



massa (mg)

40

50

49

438

47

4.6

45

44

43

Tahap 1 :

KTZ-X 1,25

-6,5334% (-0,321 mg)

| TahapII :

-1,9164% (0,094 mg)

Tahap III :
-4,9899% (-0,2452 mg)

-20

-40

-60

-100

-120

-140

-160

42

50

100

150 200 250 300 350 400 450 500
suhu (°C)

550

600 650 700 750 800

Gambar J.3. Data TGA-DSC KTZ-X 1,25
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LAMPIRAN K : DATA ISOTERMAL ADSORPSI-DESORPSI N, KTZ-X

—a— ADSORPSI
400 —e— DESORPSI

volume teradsorp (cm®/g STP)

.0 0,2 0.4 0,6 0.8 10
tekanan relatif (P/P )

Gambar K.1.Kurva isotermal adsorpsi-desorpsi N, KTZ-X 0,5

300 —=— ADSORPSI
—~ . . o
& ./ e— DESORPSI
(7)) v
'y
= .,o/ 74
E Ve
L ./O /I
=2 200 e~ [
Qo o 4
— ./ /I
g "
© "
< _m
z e o
< ./o:f/.'/
© Pl
3 o m
G 1004 @
:/
L T X T
0,0 0,5 1,0

Relative Pressure (P/P0)

Gambar K.2.Kurva isotermal adsorpsi-desorpsi N, KTZ-X 0,75
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Jumlah teradsorp (cm®g STP)

Jumlah Teradsorp (cm®g STP)

—a— ADSORPSI

o DESORPSI
300 Q/
o nm
° @/l/
&) » -/.
& /./
l/.
200 o
e e
e
gﬁ/ﬂ
4
.
100
T T T
0,0 0,5 1,0

Tekanan Relatif (P/PO0)

Gambar K.3.Kurva isotermal adsorpsi-desorpsi N, KTZ-X 1

—u— ADSORPSI
—e— DESORPSI
400 =
7
7
Q/ /-
300 - e
/././././.
_® _m
e _n
® _n
/./-/

200 -

=

-y
- /./
4

100

L T T

0,0 0,5 1,0
Tekanan Relatif (P/P0)
Gambar K.4.Kurva isotermal adsorpsi-desorpsi N, KTZ-X 1,25
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LAMPIRAN L : PENGUJIAN ADSORPSI-DESORPSI CO,; KTZ-X

L.1. Kapasitas adsorpsi-desorpsi gas CO, pada KTZ-X
L.1.1. Uji adsorpsi-desorpsi CO, KTZ-X 0,5

Massa sampel awal = 0,301 g

mt-m0

%CO; ags =

m0

x 100 (Y%berat)

mo = massa sampel awal

m¢ = massa sampel pada menit ke-t

mr CO, =48 g/mol

my

qt =

mr CO, X my

- (mol/g)

Data adsorpsi pada suhu ruang (30 °C) dan tekanan 1 atm

Waktu Massa (g) Am (m¢-my) (g) | qt (mmol/g) | % adsorpsi

(menit)
0 0,301 0 0 0
1 0,381 0,08 26,37043 26,57807
2 0,401 0,1 27,75471 33,22259
3 0,401 0,1 27,75471 33,22259
4 0,394 0,093 27,27021 30,89701
5 0,396 0,095 27,40864 31,56146
6 0,397 0,096 27,47785 31,89369
7 0,401 0,1 27,75471 33,22259
8 0,399 0,098 27,61628 32,55814
9 0,403 0,102 27,89313 33,88704
10 0,398 0,097 27,54707 32,22591
11 0,401 0,1 27,75471 33,22259
12 0,402 0,101 27,82392 33,55482
13 0,398 0,097 27,54707 32,22591
14 0,402 0,101 27,82392 33,55482

Data desorpsi pada suhu ruang (30 °C) dan tekanan 1 atm

Waktu (menit) Massa (g) % desorpsi
0 0,402 100
1 0,38 94,52736
2 0,344 85,57214
3 0,318 79,10448
4 0,317 78,85572
5 0,317 78,85572

94




6 0,312 77,61194
7 0,312 77,61194
8 0,31 77,11443
9 0,31 77,11443
10 0,303 75,37313
11 0,303 75,37313
12 0,302 75,12438
13 0,302 75,12438

%CO, desorp = z—; x 100 (%berat)

L.1.2. Uji adsorpsi-desorpsi CO; KTZ-X 0,75

Massa sampel awal = 0,419 g

Data adsorpsi pada suhu ruang (30 °C) dan tekanan 1 atm

Waktu Massa (g) Am (m¢-my) (g) | qt (mmol/g) | % adsorpsi

(menit)
0 0,419 0 0 0
1 0,427 0,008 21,23111 1,909308
2 0,428 0,009 21,28083 2,147971
3 0,429 0,01 21,33055 2,386635
4 0,426 0,007 21,18138 1,670644
5 0,427 0,008 21,23111 1,909308
6 0,427 0,008 21,23111 1,909308
7 0,427 0,008 21,23111 1,909308
8 0,426 0,007 21,18138 1,670644
9 0,426 0,007 21,18138 1,670644
10 0,426 0,007 21,18138 1,670644
11 0,428 0,009 21,28083 2,147971
12 0,435 0,016 21,62888 3,818616
13 0,435 0,016 21,62888 3,818616
14 0,435 0,016 21,62888 3,818616

Data desorpsi pada suhu ruang (30 °C) dan tekanan 1 atm

Waktu (menit) Massa (g) % desorpsi

0 0,435 100

1 0,371 85,28736
2 0,249 57,24138
3 0,247 56,78161
4 0,237 54,48276
5 0,237 54,48276
6 0,23 52,87356
7 0,23 52,87356
8 0,219 50,34483
9 0,214 49,1954
10 0,215 49,42529
11 0,21 48,27586
12 0,217 49,88506
13 0,237 54,48276
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L.1.3. Uji adsorpsi-desorpsi CO,; KTZ-X 1

Massa sampel awal = 0,404 g

Data adsorpsi pada suhu ruang (30 °C) dan tekanan 1 atm

Waktu Massa (g) Am (m¢-my) (g) | qt (mmol/g) | % adsorpsi

(menit)
0 0,404 0 0 0
1 0,463 0,059 23,87583 14,60396
2 0,468 0,064 24,13366 15,84158
3 0,487 0,083 25,11345 20,54455
4 0,491 0,087 25,31972 21,53465
5 0,497 0,093 25,62913 23,0198
6 0,499 0,095 25,73226 23,51485
7 0,508 0,104 26,19637 25,74257
8 0,51 0,106 26,2995 26,23762
9 0,511 0,107 26,35107 26,48515
10 0,513 0,109 26,45421 26,9802
11 0,512 0,108 26,40264 26,73267
12 0,513 0,109 26,45421 26,9802
13 0,514 0,11 26,50578 21,22772
14 0,514 0,11 26,50578 21,22772

Data desorpsi pada suhu ruang (30 °C) dan tekanan 1 atm

Waktu (menit) Massa (g) % desorpsi

0 0,514 100

1 0,495 96,3035
2 0,457 88,91051
3 0,453 88,1323
4 0,445 86,57588
5 0,445 86,57588
6 0,439 85,40856
I 0,439 85,40856
8 0,43 83,65759
9 0,43 83,65759
10 0,418 81,32296
11 0,418 81,32296
12 0,414 80,54475
13 0,414 80,54475
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L.1.4. Uji adsorpsi-desorpsi CO, KTZ-X 1,25

Massa sampel awal = 0,336 g

Data adsorpsi pada suhu ruang (30 °C) dan tekanan 1 atm

Waktu Massa (g) Am (m¢-myg) (g) | qt (mmol/g) | % adsorpsi
(menit)
0 0,336 0 0 0
1 0,374 0,038 23,18948 11,30952
2 0,378 0,042 23,4375 12,5
3 0,382 0,046 23,68552 13,69048
4 04 0,064 24,80159 19,04762
5 0,406 0,07 25,17361 20,83333
6 0,409 0,073 25,35962 21,72619
7 0,416 0,08 25,79365 23,80952
8 0,421 0,085 26,10367 25,29762
9 0,424 0,088 26,28968 26,19048
10 0,424 0,088 26,28968 26,19048
11 0,424 0,088 26,28968 26,19048

Data desorpsi pada suhu ruang (30 °C) dan tekanan 1 atm

Waktu (menit) Massa (g) % desorpsi

0 0,424 100

1 0,414 97,64151
2 0,414 97,64151
3 0,414 97,64151
4 0,41 96,69811
5 0,332 78,30189
6 0,299 70,51887
I 0,296 69,81132
8 0,293 69,10377
9 0,286 67,45283
10 0,284 66,98113
11 0,284 66,98113
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L.2. Kinetika Adsorpsi CO, KTZ-X
L.2.1. Orde satu semu
a. Data adsorpsi KTZ-X 0,5

Massa sampel awal =0,301g
Gas adsorbat =CO;
Laju alir = 20 mL/menit
Suhu =30°C
Tekanan =1 bar
t (menit) m (g) ge(mmol/g) | qt(mmol/g) ge-qt In(ge-qt)
0 0 27,82392 0 27,82392 3,325896
1 0,381 27,82392 26,37043 1,453488 0,373966
2 0,401 27,82392 27,75471 0,069214 -2,67056
3 0,401 27,82392 27,75471 0,069214 -2,67056
4 0,394 27,82392 27,27021 0,55371 -0,59111
5 0,396 27,82392 27,40864 0,415282 -0,8788
6 0,397 27,82392 27,47785 0,346069 -1,06112
7 0,401 27,82392 27,75471 0,069214 -2,67056
8 0,399 27,82392 27,61628 0,207641 -1,57194
9 0,403 27,82392 27,89313 -0,06921 #NUM!
10 0,398 27,82392 27,54707 0,276855 -1,28426
11 0,401 27,82392 27,75471 0,069214 -2,67056
12 0,402 27,82392 27,82392 0 #NUM!
13 0,398 27,82392 27,54707 0,276855 -1,28426
%CO2= e x100%
° massa adsorben+massa holder °
meq
e =
Q4™ {7 C02. 03018
0.398g
Qeq= g . —
48—=-.0301g
mol
=27,82392 mmol/g
O mt
mr CO2. 0,301 g
Meg = Massa pada saat setimbang (massa yang tidak berubah selama beberapa

menit terakhir)

m; = Massa pada menit ke-t
Qeq = 0e = kapasitas CO; saat setimbang (mmol/g)
Q: = (¢ = Kapasitas CO, pada menit ke-t (mmol/g)

In(ge-qt) = In ge - kit

y=a+ bx
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Kinetika orde satu semu KTZ-X 0,5

y =-0,0464x - 0,4995

F | = R=00168
o Of——
= sl 4 6 8 10 12 14
E —=
L) B S
R u ]
-
) e
= n T
-3
t (menit)
b. Data adsorpsi KTZ-X 0,75
Massa sampel awal =0,419g
Gas adsorbat =CO,
Laju alir = 20 mL/menit
Suhu =30°C
Tekanan =1 bar
t (menit) m (g) qge(mmol/g) | qt(mmol/g) qe-qt In(qge-qt)
0 0 21,62888 0 21,62888 3,074029
1 0,427 21,62888 21,23111 0,397772 -0,92188
2 0,428 21,62888 21,28083 0,348051 -1,05541
3 0,429 21,62888 21,33055 0,298329 -1,20956
4 0,426 21,62888 21,18138 0,447494 -0,80409
5 0,427 21,62888 21,23111 0,397772 -0,92188
6 0,427 21,62888 21,23111 0,397772 -0,92188
7 0,427 21,62888 21,23111 0,397772 -0,92188
8 0,426 21,62888 21,18138 0,447494 -0,80409
9 0,426 21,62888 21,18138 0,447494 -0,80409
10 0,426 21,62888 21,18138 0,447494 -0,80409
11 0,428 21,62888 21,28083 0,348051 -1,05541
12 0,435 21,62888 21,62888 0 #NUM!
13 0,435 21,62888 21,62888 0 #NUM!
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=-0,0348x - 0,2332

?=0,0216

Kinetika orde satu semu KTZ-X 0,75

10

12

1 | | | | | | | | \\-\,,
= | | |
n \\1\‘
t (menit
5 ( )

c¢. Data adsorpsi KTZ-X 1

Massa sampel awal =0,404 g

Gas adsorbat =CO,

Laju alir =20 mL/menit

Suhu =30°C

Tekanan =1 bar

t (menit) m (g) qe(mmol/g) | qt(mmol/g) qe-qt In(qe-qt)

0 0 26,50578 0 26,50578 3,277363
1 0,463 26,50578 23,87583 2,62995 0,966965
2 0,468 26,50578 24,13366 2,372112 0,863781
3 0,487 26,50578 25,11345 1,392327 0,330976
4 0,491 26,50578 25,31972 1,186056 0,170634
5 0,497 26,50578 25,62913 0,87665 -0,13165
6 0,499 26,50578 25,73226 0,773515 -0,25681
7 0,508 26,50578 26,19637 0,309406 -1,1731
8 0,51 26,50578 26,2995 0,206271 -1,57857
9 0,511 26,50578 26,35107 0,154703 -1,86625
10 0,513 26,50578 26,45421 0,051568 -2,96486
11 0,512 26,50578 26,40264 0,103135 -2,27171
12 0,513 26,50578 26,45421 0,051568 -2,96486
13 0,514 26,50578 26,50578 0 #NUM!
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Kinetika orde satu semu KTZ-X 1

\\\ y =-0,2589x + 1,3058
1 L I N R?=0,4827
7 .
= 09 2 \k 6 8 10 12
= Thue
-1 \.
B \
\ [
3 [ \\l
t (menit)
d. Data adsorpsi KTZ-X 1,25
Massa sampel awal =0,336 g
Gas adsorbat =CO,
Laju alir = 20 mL/menit
Suhu =30°C
Tekanan =1 bar
t (menit) m (g) qe(mmol/g) | qt(mmol/g) qe-qt In(ge-qt)
0 0 26,28968 0 26,28968 3,269177
1 0,374 26,28968 23,18948 3,100198 1,131466
2 0,378 26,28968 23,4375 2,852183 1,048085
3 0,382 26,28968 23,68552 2,604167 0,957113
4 0,4 26,28968 24,80159 1,488095 0,397497
5 0,406 26,28968 25,17361 1,116071 0,109815
6 0,409 26,28968 25,35962 0,93006 -0,07251
7 0,416 26,28968 25,79365 0,496032 -0,70112
8 0,421 26,28968 26,10367 0,186012 -1,68194
9 0,424 26,28968 26,28968 0 #NUM!
10 0,424 26,28968 26,28968 0 #NUM!
11 0,424 26,28968 26,28968 0 #NUM!
12 0,425 26,28968 26,35169 -0,062 #NUM!
13 0,425 26,28968 26,35169 -0,062 #NUM!
14 0,425 26,28968 26,35169 -0,062 #NUM!
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Kinetika orde satu semu KTZ-X 1,25

y =-0,1492x + 1,3413
R®=0,3856

2

14

t (menit)

L.2.2. Orde dua semu

a. Data adsorpsi KTZ-X 0,5

Massa sampel awal =0,301g

Gas adsorbat =CO,

Laju alir =20 mL/menit

Suhu =30°C

Tekanan =1 bar

t (menit) qt (mmol/g) t/qt

0 0 #DIV/0!
1 26,37043 0,037921
2 27,75471 0,07206
3 27,75471 0,10809
4 27,27021 0,14668
5 27,40864 0,182424
6 27,47785 0,218358
7 27,75471 0,252209
8 27,61628 0,289684
9 27,89313 0,32266
10 27,54707 0,363015
11 27,75471 0,396329
12 27,82392 0,431284
13 27,54707 0,47192
14 27,82392 0,503164

t/qt = 1/k.qe” + t/ge

y=bx+a
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Kinetika orde dua semu KTZ-X 0,5

0,55
L]
0,44
e
0,33 P =
= T y=0,0359x+0,0015
= 2=
022 / R? = 10,9999
- 4
0,11 ///
0,00
0 4 6 8 10 12 14 16
t (menit)
b. Data adsorpsi KTZ-X 0,75
Massa sampel awal =0,419g
Gas adsorbat =CO;
Laju alir = 20 mL/menit
Suhu =30°C
Tekanan =1 bar
t (menit) qt (mmol/g) t/qt
0 0 #DIV/0!
1 21,23111 0,047101
2 21,28083 0,093981
3 21,33055 0,140643
4 21,18138 0,188845
5 21,23111 0,235504
6 21,23111 0,282604
7 21,23111 0,329705
8 21,18138 0,37769
9 21,18138 0,424901
10 21,18138 0,472113
11 21,28083 0,516897
12 21,62888 0,554814
13 21,62888 0,601048
14 21,62888 0,647283
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Kinetika orde dua semu KTZ-X 0,75

0,7
0,6
0.5
0.4
y = 0,0464x + 0,0029
g 03 R* = 0,9997
0,2
0,1
0,0
0 2 4 6 8 10 12 14 16
t (menit)
c¢. Data adsorpsi KTZ-X 1
Massa sampel awal =0,404 g
Gas adsorbat =CO;
Laju alir = 20 mL/menit
Suhu =30°C
Tekanan =1 bar
t (menit) qt (mmol/g) t/qt
0 0 #DIV/0!
1 23,87583 0,041883
2 24,13366 0,082872
3 25,11345 0,119458
4 25,31972 0,15798
5 25,62913 0,195091
6 25,73226 0,23317
7 26,19637 0,267213
8 26,2995 0,304188
9 26,35107 0,341542
10 26,45421 0,378012
11 26,40264 0,416625
12 26,45421 0,453614
13 26,50578 0,490459
14 26,50578 0,528187
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Kinetika orde dua semu KTZ-X 1

0,6
||
0,5 e
04 /'/
/l
- 0,3 v
= % y =0,0373x + 0,006
= 2=(,9998
0,2
0,1 ./_/'
0,0
0 2 4 6 8 10 12 14 16
t (menit)
d. Data adsorpsi KTZ-X 1,25
Massa sampel awal =0,336 g
Gas adsorbat =CO;,
Laju alir = 20 mL/menit
Suhu =30°C
Tekanan =1 bar
t (menit) qt (mmol/g) t/qt
0 0 #DIV/0!
1 23,18948 0,043123
2 23,4375 0,085333
3 23,68552 0,12666
4 24,80159 0,16128
5 25,17361 0,198621
6 25,35962 0,236597
7 25,79365 0,271385
8 26,10367 0,30647
9 26,28968 0,34234
10 26,28968 0,380377
11 26,28968 0,418415
12 26,35169 0,455379
13 26,35169 0,493327
14 26,35169 0,531275
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Kinetika orde dua semu KTZ-X 1,25

0,55 P
//./
0,44
0,33 /‘
w / y =0,0373x + 0,0087
- R?*=10,9996
0,22 e ’
l/.//./
0,11 o
0,00
0 2 4 6 8 10 12 14
t (menit)
L.2.3. Difusi intra partikel
a. Data adsorpsi KTZ-X 0,5
Massa sampel awal =0,301g
Gas adsorbat =CO;
Laju alir =20 mL/menit
Suhu =30°C
Tekanan =1 bar
¢ (72 qt
0 0 0
1 1 26,37043
2 1,414214 27,75471
3 1,732051 27,75471
4 2 27,27021
5 2,236068 27,40864
6 2,44949 27,47785
7 2,645751 27,75471
8 2,828427 27,61628
9 3 27,89313
10 3,162278 27,54707
11 3,316625 27,75471
12 3,464102 27,82392
13 3,605551 27,54707
14 3,741657 27,82392
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Difusi intra partikel KTZ-X 0,5

30
./.7.\.___-___-—A.—I—‘.\-—-*.~.—.
25
y =4,4611x + 14,854
2=0,4394
20

q, (mmol/g)
=

10

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 25 3,0 3,5 4,0
12

t “(menit)

b. Data adsorpsi KTZ-X 0,75

Massa sampel awal =0,419g

Gas adsorbat =CO,

Laju alir = 20 mL/menit

Suhu =30°C

Tekanan =1 bar
t (72 qt
0 0 0
1 1 21,23111
2 1,414214 21,28083
3 1,732051 21,33055
4 2 21,18138
5 2,236068 21,23111
6 2,44949 21,23111
7 2,645751 21,23111
8 2,828427 21,18138
9 3 21,18138
10 3,162278 21,18138
11 3,316625 21,28083
12 3,464102 21,62888
13 3,605551 21,62888
14 3,741657 21,62888
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Difusi intra partikel KTZ-X 0,75

20
. y =3,3758x + 11,659
¥ R = 0,4219
16
14
E" 12
£
10
E
— 8
6
4
2
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2.5 3,0 3,5 4,0
t"? (menit)
c¢. Data adsorpsi KTZ-X 1
Massa sampel awal =0,404 g
Gas adsorbat =CO;
Laju alir = 20 mL/menit
Suhu =30°C
Tekanan =1 bar
t {72 qt
0 0 0
1 1 23,87583
2 1,414214 24,13366
3 1,732051 25,11345
4 2 25,31972
5 2,236068 25,62913
6 2,44949 25,73226
7 2,645751 26,19637
8 2,828427 26,2995
9 3 26,35107
10 3,162278 26,45421
11 3,316625 26,40264
12 3,464102 26,45421
13 3,605551 26,50578
14 3,741657 26,50578
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Difusi intra partikel KTZ-X 1

30
. Em—E—E—E—§—E—E—8
I . _m—==a—R
y = 4,5915x + 12,863
55 R?=0,5253
c;
ERE
£
g
= 10
5
0
0 2 4 6 8 10 12 14 16
t"? (menit)
d. Data adsorpsi KTZ-X 1,25
Massa sampel awal =0,336 g
Gas adsorbat =CO,
Laju alir = 20 mL/menit
Suhu =30°C
Tekanan =1 bar
t (72 qt
0 0 0
1 1 23,18948
2 1,414214 23,4375
3 1,732051 23,68552
4 2 24,80159
5 2,236068 25,17361
6 2,44949 25,35962
7 2,645751 25,79365
8 2,828427 26,10367
9 3 26,28968
10 3,162278 26,28968
11 3,316625 26,28968
12 3,464102 26,35169
13 3,605551 26,35169
14 3,741657 26,35169
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Difusi intra partikel KTZ-X 1,25

n—u—HN y =4,7273x + 12,165
R?=0,5668
2 4 6 8 10 12 14
' (menit)
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