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Abstrak

Penelitian ini bertujuan untuk mengetahui pengaruh
waktu kristalisasi terhadap sintesis zeolit Y dari kaolin secara
langsung (tanpa metakaolinisasi). Zeolit Y disintesis melalui tiga
tahap, yaitu pembuatan seed gel, pembuatan feedstock gel dan
pembuatan overall gel yang diikuti dengan proses hidrotermal.
Padatan hasil sintesis dikarakterisasi menggunakan
spektroskopi infra merah (FTIR), difraksi sinar-X (XRD),
Scanning Electron Microscopy—Energy Dispersive X-ray
(SEM-EDX). Hasil karakterisasi XRD dan FTIR
menunjukkan bahwa fase zeolit Y terbentuk pada waktu
kristalisasi 4-12 jam dengan intensitas yang semakin meningkat
dan mengalami penurunan pada waktu 18-24 jam. Fase pengotor
zeolit P terbentuk pada waktu kristalisasi 4-12 jam, setelah itu
mengalami penurunan pada waktu 18-24 jam. Fase pengotor lain
hidroksi sodalit terbentuk dengan intensitas yang meningkat pada
waktu 4-24 jam. Waktu kristalisasi tidak begitu berpengaruh
terhadap perbedaan ukuran agregat partikel dan rasio SiO,/Al,O;
produk yang dihasilkan.

Kata kunci: Hidroksi sodalit, kaolin, zeolit P, zeolit Y, waktu
kristalisasi



DIRECT SYNTHESIS OF ZEOLITE Y FROM KAOLIN
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Abstract

The purpose of this research was to study the effect of
crystallization time on the direct synthesis of zeolite Y from
kaolin (without metakaolination). Zeolite Y was synthesized
through three stages, namely compounding seed gel,
compounding feedstock gel and making overall gel followed by
hydrothermal process. Solid products obtained were characterized
using infrared spectroscopy (FTIR), X-ray diffraction (XRD),
Scanning Electron Microscopy-Energy Dispersive X-ray (SEM-
EDX). The result of XRD and FTIR characterization indicate that
the zeolite Y phase formed with increasing of intensity at
crystallization time 4-12 hours and decreased at 18-24 hours.
Impurity phase zeolite P formed at crystallization time 4-12
hours, after that it decreased at 18-24 hours. Another impurity
phases hydroxy sodalite formed with increasing intensity at 4-24
hours. Crystallization time difference was not so influential on
aggregate particle size and ratio of Si0,/Al,O; of products.

Key word: Crystallization time, Hydroxy sodalite, kaolin, zeolite
P, zeolite Y
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BAB |
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Zeolit merupakan material kristal aluminosilikat hidrat
berpori yang memiliki struktur kerangka tiga dimensi yang
dibentuk oleh tetrahedral [SiO4]* dan [AlO4]> (Chetam, 1992).
Dalam kerangka zeolit terdapat rongga-rongga terbuka yang diisi
oleh ion logam alkali atau alkali tanah dan molekul air yang dapat
bergerak bebas. lon logam tersebut menyeimbangkan muatan
negatif yang dimiliki oleh [AlO4]> dan dapat berpindah posisi
melalui pertukaran kation (Flanigen et al., 2010). Zeolit telah
banyak diaplikasikan dalam industri terutama sebagai katalis,
adsorben, dan penukar ion (Xu et al., 2007).

Zeolit Y merupakan salah satu jenis zeolit yang tersusun dari
kerangka (framework) tipe faujasit dengan rasio Si/Al 1,5-3,0.
Struktur kerangka faujasit zeolit Y tersusun dari cincin 6 ganda
yang membentuk supercage dengan 12 cincin pori terbuka yang
terorientasi secara tetrahedral (Xu et al., 2007). Diameter pori
kerangka zeolit Y berukuran 0,74 nm dan supercage sebesar 1,3
nm (Zhao et al., 2016). Struktur pori 3 dimensi zeolit Y dan
keasamannya yang cukup kuat menjadikannya dapat
diaplikasikan sebagai katalis, penukar ion dan adsorben
(Mohamed et al., 2015).

Sintesis zeolit Y (begitu juga zeolit lainnya) pada umumnya
menggunakan metode Kkristalisaasi secara hidrotermal, yaitu
teknik kristalisasi partikel prekursor pada temperatur dan tekanan
uap yang tinggi dengan media pelarut air (Lobachev, 1973).
Bahan baku (raw material) yang digunakan dalam sintesis zeolit
sebagai sumber silika dan alumina dapat berasal dari bahan
komerisal seperti natrium aluminat, ludox dan natrium metasilikat
(Hiyoshi, 2012; Yao et al., 2008). Selain itu, raw material
alternatif dari bahan alam atau limbah juga dapat digunakan.

Penelitian tentang sintesis zeolit Y dari bahan komersial
antara lain dilaporkan oleh Oyinade et al. (2016), dimana bahan



yang digunakan adalah alumina dan natrium metasilikat dengan
komposisi 7,99 Na,O : 1 Al,Os3 : 20,2 SiO; : 323,41 H,O dan
variasi waktu hidrotermal 5-7 jam pada variasi suhu 90-100°C.
Sintesis zeolit menggunakan bahan komersial memerlukan biaya
yang cukup mahal. Oleh karena itu, para peneliti
mengembangkan sintesis zeolit menggunakan bahan alternatif
yang relatif lebih ekonomis. Bahan-bahan tersebut adalah bahan
dari limbah antara lain limbah abu layang (fly ash) batubara
(Rayalu et al., 2005), ampas tebu (Zahro et al., 2014), abu sekam
padi (Mohamed et al., 2015) dan bahan alam seperti ilit (Mezni et
al., 2011), bentonit (Musyoka et al., 2014) serta kaolin (Ayele et
al., 2015).

Kaolin merupakan bahan alam yang termasuk salah satu
jenis tanah lempung (clay) berwarna putih keabu-abuan yang
mengandung kompenen utama mineral kaolinit [Al>Si2Os(OH)a4].
Secara teoritis kaolin mengandung SiO; 46,54%; Al.Os; 39,50%
dan H,0 13,96% (Prasad et al., 1991; Murray, 2000). Kandungan
SiO, dan Al;Os; yang cukup tinggi pada kaolin menjadikannya
dapat digunakan sebagai raw material pilihan untuk sintesis
zeolit. Penelitian sintesis zeolit Y dari kaolin diantaranya
dilakukan oleh Kovo et al. (2009) yang menggunakan kaolin
Ahoko Nigeria melalui metakaolinasi dengan rasio molar
prekursor gel 15 Na2O : Al,O3: 15 SiO; : 450 H,O yang diperam
selama 48 jam pada suhu kamar dan dihidrotermal pada suhu
90°C selama 3, 6 dan 9 jam. Sintesis tersebut menghasilkan zeolit
Y pada waktu kristalisasi 6 dan 9 jam.

Pada umumnya, sintesis zeolit dari kaolin dilakukan melalui
proses metakaolinasi (dehidroksilasi), vyaitu proses untuk
mentransformasi kaolinit menjadi fase metastabil dalam bentuk
metakaolin yang amorf. Metakaolin bersifat lebih reaktif sehingga
lebih mudah diubah menjadi zeolit (Kovo et al., 2009). Beberapa
literatur menyatakan bahwa untuk mentransformasi kaolin
menjadi metakaolin diperlukan pemanasan pada suhu sekitar 600-
650°C selama rentang waktu tertentu (Arjita et al., 2002; Alkan et
al., 2005; Marcelo et al., 2007). Dalam skala industri, hal tersebut



membuat biaya produksi zeolit menjadi kurang ekonomis.
Sintesis zeolit dari kaolin menggunakan metode langsung tanpa
metakaolinasi dapat menjadi pilihan alternatif yang perlu untuk
dikaji.

Waktu hidrotermal merupakan salah satu faktor penting yang
memengaruhi sintesis zeolit. Semakin lama waktu hidrotermal,
kristalinitas produk yang dihasilkan akan semakin meningkat.
Akan tetapi, dalam sintesis zeolit Y hal tersebut tidak berlaku
secara mutlak. Peningkatan waktu hidrotermal dalam batas waktu
tertentu akan menurunkan kristalinitas zeolit Y dan meningkatkan
pembentukan fasa zeolit P. Hal tersebut sesuai dengan penelitian
yang dilakukan oleh Mohamed et al. (2015) dimana zeolit Y
disintesis dari abu sekam padi dengan rasio molar Al,O3: 10 SiO;
melalui proses hidrotermal pada suhu 110°C selama 12, 24, 36
dan 48 jam. Pada suhu 12°C =zeolit Y terbentuk dengan
kristalinitas relatif mendekati 65%. Akan tetapi setelah suhu
24°C, terjadi penurunann kristalinitas zeolit Y dan pembentukan
zeolit P yang kristalinitasnya semakin meningkat dengan
peningkatan waktu hidrotermal.

Berdasarkan hal di atas, penulis melakukan studi untuk
mensintesis zeolit Y dengan metode langsung tanpa melalui tahap
metakaolinasi. Sintesis zeolit Y melalui proses hidrotermal
memerlukan ketepatan waktu untuk menghasilkan produk dengan
intensitas yang tinggi dan meminimalisir terbentuknya pengotor
fase zeolit P. Maka, penulis mengkaji pengaruh waktu
hidrotermal terhadap produk sintesis yang dihasilkan.

1.2 Permasalahan

Permasalahan yang diangkat dalam penelitian ini adalah
bagaimana pengaruh waktu kristalisasi terhadap sintesis zeolit Y
dari kaolin Bangka Belitung secara langsung.



1.3 Batasan Masalah

Batasan masalah dalam penelitian ini adalah:

1. Sintesis zeolit Y menggunakan bahan baku kaolin
Bangka Belitung, natrium hidroksida, natrium aluminat,
dan air demineralisasi.

2. Sintesis dilakukan dengan metode langsung tanpa melalui
proses metakaolinasi

3. Proses hidrotermal (kristalisasi) dalam sintesis dilakukan
selama variasi waktu 4, 6, 12, 18, dan 24 jam.

1.4 Tujuan Penelitian

Penelitian ini bertujuan untuk mempelajari pengaruh waktu
kristalisasi terhadap sintesis zeolit Y dari kaolin bangka Belitung
secara langsung.

1.5 Manfaat

Manfaat penelitian ini yaitu memberikan rujukan mengenai
sintesis zeolit Y dari kaolin dengan metode langsung serta
pengaruh waktu hidrotermal terhadap hasil sintesis yang
didapatkan.



BAB 11
TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Zeolit

Zeolit merupakan material aluminosilikat mikropori tiga
dimensi dengan struktur kristalin yang baik. Kerangka zeolit
dibangun oleh tetrahedral-tetrahedral SiO4 dan AlO4. Kombinasi
tetrahedral SiO, dan AlO, didasarkan pada aturan Lowenstein,
yang menetapkan bahwa pada struktur zeolit dua tetrahedral
AlO4 bertetangga tidak dapat terkoneksi melalui jembatan
oksigen. Zeolit memiliki pori-pori berskala molekular dengan
rentang ukuran 0,3-1,5 nm (Chester et al., 2009). Zeolit adalah
katalis yang sangat penting dalam industri terutama untuk
cracking dan petrokimia. Selain itu, zeolit merupakan katalis hasil
sintesis kimia yang baik dan ramah lingkungan (Cejka et al.,
2002). Beberapa contoh zeolit adalah ZSM-5, Zeolit Y, Zeolit
Beta, dan Zeolit A. Diantara zeolit tersebut, ZSM-5 paling banyak
digunakan sebagai katalis industri terutama transformasi
hidrokarbon  aromatik yang meliputi  reaksi alkilasi,
disproporsionasi, transalkilasi, dan isomerisasi (lliyas, 2004).

Berdasarkan asalnya, zeolit dapat dibedakan menjadi dua
jenis, yaitu zeolit alam dan zeolit sintesis. Zeolit alam terbentuk
karena adanya proses kimia dan fisika yang kompleks dari batu-
batuan yang mengalami berbagai macam perubahan di alam dan
pembentukannya dipengaruhi oleh komposisi dari batuan induk,
suhu, tekanan, pH, dan aktivitas ion tertentu. Zeolit hasil sintesis
yang dibuat tidak sama persis dengan mineral zeolit alam.
Walaupun zeolit sintesis memiliki sifat fisik yang jauh lebih baik.
Zeolit sintesis diberi nama tersendiri seperti diambil dari nama
penemunya, misalkan zeolit Linde tipe F, zeolit Linde tipe A, dan
sebagainya. Proses pembentukan zeolit dapat menggunakan
metode hidrotermal dengan bahan utamanya adalah aluminat
silikat (gel) dan berbagai logam sebagai kation. Sifat fisik dari
reaktan, jenis kation, komposisi gel, serta kondisi kristalisasi
sangat menentukan struktur zeolit yang dihasilkan. (Breck, 1987).



Seperti halnya mineral kuarsa dan feldspar, maka mineral
zeolit mempunyai struktur kristal 3 dimensi tetrahedral silikat
yang biasa disebut tektosilikat. Pada struktur ini sebagian silikon
(tidak bermuatan atau netral) terkadang diganti oleh aluminium
bermuatan listrik, sehingga muatan listrik kristal zeolit tersebut
bertambah. Kelebihan muatan ini biasanya diimbangi oleh kation-
kation logam K, Na, dan Ca yang menduduki tempat tersebar
dalam struktur zeolit alam yang bersangkutan. Pada susunan
kristal zeolit terdapat dua jenis molekul air, yaitu molekul air
yang terikat kuat dan molekul air yang bebas. Berbeda dengan
struktur Kisi kristal kuarsa yang kuat dan pejal, maka struktur kisi
kristal zeolit terbuka dan mudah terlepas (Smart dan Moore,
1993).

Gambar 2.1 Tetrahedral alumina dan silika (TO,) pada unit
bangun primer zeolit

Struktur kerangka zeolit dibentuk oleh tetrahedral [SiO4]
dan [AlO4] yang saling terhubung oleh atom oksigen. Struktur
tiga dimensi dari zeolit merupakan unit tetrahedral dari TO4, T
bisa berupa aluminium atau silikon, yang berikatan dengan atom
oksigen (Perego et al., 1997). Zeolit tidak dapat diidentifikasi
hanya berdasarkan analisa komposisi kimianya saja, melainkan
harus dianalisa strukturnya. Struktur kristal zeolit dimana semua
atom Si dan Al dalam bentuk tetrahedral (TO4) disebut Unit
Bangun Primer, zeolit hanya dapat diidentifikasi berdasarkan Unit
Bangun Sekunder (UBS) sebagaimana terdapat pada Gambar 2.1
dan 2.2.
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Gambar 2.2 Unit Bangun Sekunder Struktur Zeolit

Proses sintesis zeolit buatan bisa melewati dua rute:
solution — mediated transport dan solid phase transport. Pada
proses solution — mediated transport, prekursor dan pelarut
dicampurkan dengan bahan katalis lain sehingga membentuk
koloid. Partikel ini akan mengalami reaksi dengan pelarut sebagai
medianya, membentuk koloid dengan partikel amorf. Koloid
kemudian dipanaskan sehingga pelarut menguap, dan didapatkan
partikel amorf. Proses pemanasan berikutnya, atau kalsinasi,
dilakukan untuk memperbaiki morfologi kristal dan membentuk
fasa kristalin. Pada proses solid phase transport, prekursor dan
pelarut dicampurkan dengan gelling agent, membentuk fasa gel.
Pemanasan dilakukan agar gel terkristalisasi, membentuk fasa
solid amorf dalam larutan.

Sintesis dari zeolit sudah banyak diteliti hingga sekarang.
Dilaporkan pada tahun 1862, St Claire Deville mensintesis zeolit
dengan metode hidrotermal pertama Levynite (LEV). Selain itu
sintesis analcime (ANA) juga dilaporkan pada tahun 1882 oleh
Schulten. Pada tahun 1940 terakhir, Milton dan rekannya dapat
mensintesis zeolit A (LTA), X (FAU), dan P (GIS) dengan cara
kristalisasi hidrotermal dari gel aluminosilikat logam alkali reaktif



pada suhu 1000 °C dan tekanan (autogenus) di bawah kondisi
alkali tanah (pH biasanya diatas 12). Pada 1953, mereka
mensintesis 20 zeolit, dimana 14-nya merupakan hasil sintesis.
Pada tahun 1948, telah disintesis zeolit pertama dengan bahan
sintesis yang dilaporkan sukses beberapa tahun berikutnya.
Penelitian pertama kali dilakukan pada konversi fasa mineral
dalam larutan garam kuat pada suhu tinggi (sekitar 170-2700 °C).
(Barrer, 1982).

Gambar 2.3 Skema Pengembangan Kerangka Zeolit
(Auerbach, 2003)

Struktur zeolit dibentuk oleh beberapa Unit Bangun
Primer (UBP) yang akan menyatu membentuk kerangka Unit
Bangun Sekunder (UBS). Unit bangun primer pada zeolit ialah
tetrahedral [SiO4]" dan [AlO.]". Ikatan antara unit bangun primer
sangat fleksibel, sehingga dapat menghasilkan beberapa unit
bangun sekunder dalam bentuk yang bervariasi (Hirscher, 2009).
Beberapa UBS tersebut akan bergabung dengan berbagai cara
sehingga membentuk struktur kristal baru. Zeolit memiliki rongga
atau pori-pori dengan ukuran yang bervariasi tergantung pada
struktur kristal yang dibentuk oleh unit bangun sekunder
(Baerlocher et al., 2001 dan Hirscher, 2009). Unit bangun



sekunder tersebut akan bergabung secara teratur membentuk unit
bangun polihedral. Skema pembentukan dari unit bangun diatas
dapat dilihat pada Gambar 2.3.

2.2 ZeolitY
2.2.1 Sintesis Zeolit Y

Zeolit 'Y merupakan mineral yang terdiri dari muatan
negatif, kerangka tiga dimensi tettrahedral SiOs dan AlO4 yang
bergabung membentuk oktahedral terpancung (sodalit). Zeolit Y
memiliki rasio Si/Al antara 1,5-3. Zeolit Y ini merupakan kristal
aluminosilikat sintesis yang terdiri atas kesatuan mata rantai
sangkar sodalit (sodalite cages) yang berikatan membentuk cincin
ganda beranggota enam yang dihubungkan dengan atom oksigen.
Ketika dilakukan penyusunan sangkar-sangkar sodalit tersebut,
masing-masing  sangkar  dihubungkan  dengan  cincin
beranggotakan dua belas yang disebut jendela (window) dan
membentuk pori besar (cavity/supercage) yang merupakan
sangkar alpha (Kasmui et al., 2008).

Zeolit terdiri dari zeolit alam dan zeolit sintesis. Salah satu
zeolit sintesis yang banyak dikembangkan adalah zeolit Y.. Zeolit
Y telah berhasil disintesis oleh Sang et al. (2005) dengan
komposisi molar 10Na,O : 1,0Al,0; : 15SiO; : 300H:0.
Berdasarkan komposisi rasio sintesis zeolit Y, terdapat perbedaan
rasio molar SiO, dan Al,Os. Perbedaan rasio molar tersebut
berpengaruh terhadap kristalinitas sintesis zeolit Y yang
dihasilkan. Rasio SiO;/Al;O; akan berpengaruh pada ukuran
kristal zeolit, kristalinitas zeolit, luas permukaan zeolit dan
keasaman dari zeolit. Rasio molar untuk zeolit Y adalah rentang
rasio 1-3 (Sutarti et al., 1994). Menurut hasil penelitian Rahman,
et al. (2009) sintesis zeolit Y murni dihasilkan pada rasio
SiO,/AlL,O3 2,43, sehingga pada penelitian ini akan dilakukan
variasi rasio molar 2 : 2,5 : 3 untuk mendapatkan zeolit Y murni.
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2.2.2 Pengaruh Waktu Hidrotermal

Secara umum, waktu hidrotermal berhubungan dengan
pembentukan zeolit Y dan kristalinitasnya. Peningkatan waktu
hidrotermal akan membuat kristalinitas produk meningkat, yang
berhubungan dengan peningkatan nukleasi kristal dan laju
pertumbuhannya. Selain itu, peningkatan waktu hidrotermal juga
menyebabkan perubahan secara perlahan ukuran kristal pada
rentang skala nanometer. Ukuran partikel rata-rata akan
meningkat dengan bertambahnya waktu hidrotermal (Karimi et
al.,, 2012). Waktu hidrotermal selain berpengaruh pada
kristalinitas zeolit Y juga berpengaruh pada perubahan fasa
produk. Gambar 2.4 menunjukkan grafik hubungan antara waktu
hidrotermal dengan kristalinitas. Pada umumnya semakin lama
waktu hidrotermal dalam sintesis zeolit kristalinitasnya akan
semakin meningkat dan relatif kontan setelah mencapai titik
maksimum (Wang et al., 2007a).

Gambar 2.4 Pengaruh Waktu Hidrotermal Terhadap Kristalinitas
Zeolit (Wang et al., 2007a)

Variasi waktu hidrotermal dapat berdampak pada berbagai
faktor seperti reaksi polimerisasi antar anion polisilikat dengan
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aluminat yang terkandung dalam fasa larutan dalam gel, nukleasi
dan pertumbuhan kristal, transisi dari fasa metastabil
menghasilkan pembentukan zeolit dengan struktur pori yang
berbeda. Waktu berpengaruh terhadap kristalinitas. Sejauh waktu
yang diperhatikan, sintesis zeolit diatur oleh terjadinya
transformasi fasa. Fasa dengan kesetimbangan termodinamika
yang kurang akan mengkristal pertama kali dan akan menjadi fasa
yang stabil seiring bertambahnya waktu (Xu et al., 2007).

2.3 Kaolin

Kaolin adalah bahan tambang alam yang merupakan salah
satu jenis tanah lempung (clay) dimana tersusun dari mineral
utama yang memiliki partikel mikroskopik dan submikroskopik
berupa lempengan-lempengan tipis. Tanah lempung jenis ini
berwarna putih keabu-abuan. Di alam, kaolinit berasal dari
dekomposisi feldspar. Sebagai bahan tambang kaolin bercampur
dengan oksida-oksida lainnya seperti kalsium oksida, magnesium
oksida, kalium oksida, natrium oksida, besi oksida, dan lain-lain
(Othmer, 1993).

Gambar 2.5 Struktur atom dari kaolin (Das, 1998)

Sifat fisik dan kimia dari kaolin menentukan penggunaannya
sebagai mineral industri yang dipengaruhi oleh beberapa faktor
seperti, kondisi geologi dimana kaolin yang terbentuk dan total
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komposisi mineralogi deposit kaolin. Kaolin memiliki ukuran
sekitar 0,2 sampai 15 pum dengan area spesifik 10,000-29,000
m/kg. Kaolin kasar biasanya digunakan sebagai bahan pengisi
(filler), sedangkan kaolin halus sebagai pelapis (coater), barang-
barang tahan api dan isolator. Kegunaan kaolin sangat tergantung
pada Kkarakteristiknya karena akan berpengaruh terhadap
kualitasnya. Bentuk dan distribusi kaolin penting dalam
mengendalikan banyak sifat lainnya seperti diameter ekivalen,
dan sebagainya (Rashad, 2013).

Kaolin umumnya mengandung 10-95% dari kaolinit mineral,
kuarsa, mika, feldspar, illite, montmorilonit, ilmenit, anastase,
hematit, bauksit, zirkon, rutil, kyanite, silliminate, grafit,
atapulgit, dan haloisit. Menurut struktur, kaolin dibentuk oleh
struktur tetrahedral SiOs dan Al(O,0H)6([Si2Os]* dan [AIOH4]?*)
komposisi oktahedral dengan pseudo heksagonal simetri
[O6Sis04(OH)2Al4(OH)e]. Proses pembentukan kaolin disebut
kaolinisasi.

Komposisi kimia kaolin secara teoritis adalah SiO, 46,54%;
Al,O3 39,50% dan H,O 13,96% (Prasad et al., 1991; Murray,
2000). Potensi dan cadangan kaolin di Indonesia banyak terdapat
di Kalimantan Barat, Kalimantan Selatan, dan Pulau Bangka dan
Belitung, serta potensi lainnya tersebar di Pulau Sumatera, Pulau
Jawa, dan Sulawesi Utara (Manado). Provinsi Kepulauan Bangka
Belitung merupakan daerah yang potensial di bidang
pertambangan, karena terdapat banyak tanah yang mengandung
mineral bijih timah dan bahan galian yang tersebar merata, seperti
kaolin, batu gunung, tanah liat, dan pasir kuarsa. Endapan kaolin
bangka ini dapat dijumpai di beberapa tempat diantaranya daerah
Badau, Dendang, Manggar, dan Membalong. Kaolin Bangka
merupakan kaolin yang ditambang di Pulau Bangka Belitung
berwarna putih, berbutir halus, lunak, dan lengket apabila basah,
sebagian lagi berbentuk pasiran. Kaolin di daerah ini memiliki
kandungan besi dan titanium yang rendah sehingga memiliki
tingkat kecerahan yang relatif tinggi. Endapan kaolin terjadi dari
hasil pelapukan dan dekomposisi batuan feldspatik, dimana
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mineral-mineral kalium alumino silikat dan feldspar diubah
menjadi kaolin. Dekomposisi atau proses kaolinisasi dari feldspar
terjadi karena adanya air dan udara. Reaksi ini akan berlangsung
sangat lama yang pada akhirnya terbentuk kaolinit. Kaolin pada
umumnya digunakan penduduk lokal sebagai bahan baku keramik
dan diekspor ke Jepang, Filipina, dan Taiwan yang digunakan
sebagai pengisi (filler) dalam industri kertas. Karena kandungan
halosit dan smektit, menyebabkan viskositas kaolin menjadi
tinggi sehingga tidak dapat digunakan sebagai pelapis kertas
tanah liat (Murray, 2007).

2.4 Karakterisasi
2.4.1 Difraksi Sinar-X (X-Ray Diffraction/XRD)

Difraksi sinar-X merupakan metode karakterisasi material
padatan untuk mengidentifikasi jenis kristal yang didasarkan pada
studi difraksinya (Ewing dan Galen, 1985). Prinsip analisis
difraksi sinar-X adalah pantulan sinar-X oleh kisi material. Pola
atau bentuk data difraksi sinar-X bergantung pada struktur kristal
material yang digambarkan dengan tipe kisi, kelas kristal,
parameter unit sel dan tipe distribusi variasi ion dan molekul
dalam unit sel (Weller, 1996).

Setiap kristal akan menghasilkan pola garis difraksi yang
khas dalam campuran senyawa. Sudut refleksi (20) dari hasil
difraksi menggambarkan fasa kristal yang tergantung pada
parameter sel, kelas kristal, jenis kisi dan panjang gelombang
yang digunakan dalam analisis. Selain itu, intensitas relatif yang
dihasilkan tergantung dari kelimpahan fase dan kemampuan
strukturnya dalam memantulkan sinar-X. Bentuk puncak
merepresentasikan ukuran ketebalan kristal, dimana semakin
lebar bentuk puncak, kristal lebih amorf daripada bentuk puncak
yang tajam.

Gambar 2.6 menunjukkan contoh difraktogram zeolit Y
yang disintesis oleh Wijayanti (2015). Puncak khas zeolit Y
pada difraktogram tersebut muncul pada 26 = 6,16; 6,24; 7,16;
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10,04; 14,64; 20,28; 26,2; 31,84; 41,12; 45,08°. Puncak tertinggi
dari kristal zeolit Y tersebut muncul pada 26 = ~6°.

Intensitas (cps)

26 (°)
Gambar 2.6 Difraktogram sinar-X zeolit Y (Wijayanti, 2015)

Perubahan posisi puncak pada difraktogram XRD
dipengaruhi oleh perubahan panjang ikatan dalam kerangka
material. Misalnya, dalam zeolit terdapat penggantian ikatan Al-O
(1.69 A) dengan ikatan Si-O (1.61 A) yang lebih pendek yang
menyebabkan unit-unit selnya mengkerut. Hal tersebut akan
memperpendek jarak d dan menyebabkan pergeseran puncak
difraksi ke arah sudut refleksi yang lebih tinggi (Hamdan, 1992).

2.4.2 Spektroskopi Fourier Transform Infrared (FTIR)
Spektroskopi inframerah merupakan teknik spektroskopi
yang digunakan untuk mengidentifikasi suatu sampel berdasarkan
vibrasi gugus fungi yang digambarkan dalam bentuk spektrum
(Nur dan Adijuwana, 1989). Metode analisis ini didasarkan pada
fenomena vibrasi internal atom gugus fungsi yang menghasilkan
frekuensi khusus. Prinsipnya, ketika suatu material berinteraksi
dengan sinar inframerah, ikatan dalam molekul akan mengalami
vibrasi ulur (stretching) atau bending (tekuk). Hasilnya, sinar
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inframerah akan diabsorb oleh gugus fungsi pada rentang panjang
gelombang yang spesifik. Keunggulan spektroskopi FTIR yaitu
radiasi sumber sinar lebih tinggi, perbedaan sinyal dan noise
ditingkatkan, mengurangi waktu pengukuran dan akurasi
pengukuran vyang lebih tinggi (Sibilia, 1996). Selain itu,
spektrometer FTIR juga memiliki sensitivitas yang baik, kalibrasi
panjang gelombang lebih akurat dan desain mekanik yang
sederhana (Skoog et al., 1998).

Hasil analisis spektroskopi inframerah digambarkan dalam
bentuk spektrum yang menampilkan plot absorbansi atau
transmitan energi dari sinar yang dipancarkan versus frekuensi.
Analisis spektroskopi inframerah standar dilakukan pada rentang
frekuensi 7000-400 cm?, tetapi dapat pula mencapai 50 cm?,
dengan menggunakan tambahan sumber sinar, optik, dan
detektor. (Sibilia, 1996).

Transmitan (%)

Bilangan gelombang (cm™)
Gambar 2.7 Spektra inframerah zeolit Y (Sang, 2006)

Gambar 2.6 menunjukkan contoh spektra inframerah dan
puncak serapan zeolit Y yang disintesis oleh Sang (2006) pada
suhu 313 K selama 24 jam. Pada spektra tersebut, terdapat puncak
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serapan pada 1025 dan 710 cm™ yang masing-masing merupakan
serapan dari vibrasi ulur asimetris Al-O-Si dan vibrasi ulur
simetris kerangka AI-O-Si. Puncak serapan pada 578 cm
menunjukkan vibrasi eksternal cincin ganda yang berhubungan
dengan struktur FAU. Pita serapan pada 456 cm™ menunjukkan
vibrasi tekuk simetris kerangka Al-O-Si.

2.4.3 Scanning Electron Microscopy-Enegy Dispersive X-ray

(SEM-EDX)

Scanning Electron Microscope (SEM) adalah instrumen
mikroskop untuk mengamati kenampakan suatu material dengan
resolusi tinggi yang menggunakan elektron sebagai pengganti
cahaya. Analisis SEM berguna untuk mempelajari topografi
material yang meliputi tekstur atau sifat permukaan, morfologi,
bentuk, ukuran dan susunan partikel penyusun material yang
berada pada permukaan sampel (Gedde, 1995). Prinsip kerja dari
SEM adalah elektron ditembakkan dari katoda filamen ke arah
sampel. Saat terjadi interaksi antara elektron dengan sampel,
elektron kehilangan sejumlah energi sehingga terjadi pemantulan
dan emisi elektron. Hasil pemantulan dan emisi elektron akan
terdeteksi oleh detektor yang dapat divisualisasikan menjadi
gambar morfologi dari suatu krsital. Tipe-tipe sinyal yang dapat
dihasilkan oleh SEM dapat berupa Secondary Electron (SE),
Back-Scattered Electron (BSE), dan sinar X. SEM dapat
merekam permukaan suatu material dengan perbesaran sekitar 10-
200.000x dengan ketajaman fokus yang tinggi sehingga
permukaan yang kasar dapat digambarkan (Smith dan Oatley,
1995).

SEM dapat dilengkapi dengan energy dispersive X-Ray
(EDX), vyaitu instrumen yang berguna untuk mendapatkan
informasi tentang komposisi unsur yang terdapat pada sampel
padatan (West, 1984). Analisis EDX didasarkan pada interaksi
material dengan radiasi elktromagnetik yang dihasilkan ketika
ditembak oleh berkas elektron. Sampel yang ditembak dengan
berkas elektron akan memancarkan radiasi sinar-X yang nilai
energinya dapat diukur oleh EDX. Energi sinar-X ini sesuai
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dengan perbedaan energi antar kedua kulit suatu unsur. Sehingga,
komposisi unsur dari suatu sampel dapat diketahui (Behera,
2009).

) Contoh mikrograf SEM zeolit Y ditunjukkan oleh Gambar
2.8 yang merupakan hasil penelitian yang dilakukan oleh
Anggraini (2013). Zeolit-Y hasil sintesis pada mikrograf
tersebut memiliki bentuk kristal teratur oktahedral dengan
ukuran partikel kurang dari 5 um.

Gambar 2.8 Mikrograf SEM zeolit Y (Anggarini, 2013)
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BAB Il
METODOLOGI PENELITIAN

3.1 Alat dan Bahan
3.1.1 Alat

Peralatan yang digunakan dalam penelitian ini antara lain
alat-alat gelas, botol polipropilen (pp), kertas pH, kertas saring,
botol semprot, magnetic stirrer, oven, X-Ray Diffraction Philips
Expert, FTIR Shimadzu Instrument Spectrum One 8400S, SEM
(ZEISS EVO MA 10) dan EDX (BRUKER 129 EV).

3.1.2 Bahan

Bahan-bahan yang digunakan pada penelitian ini adalah
kaolin Bangka Belitung, air demineralisasi (akuademin), natrium
hidroksida (Merck), ludox (SiO2 30%, H,O 70%; Sigma-Aldrich)
serta natrium aluminat anhidrat (NaAlO2; Sigma-Aldrich) (Na:O
40-45%, Al,O3 50-56%; Sigma-Aldrich).

3.2 Prosedur Sintesis

Prosedur sintesis zeolit Y dalam penelitian ini terdiri dari
tiga tahap yaitu pembuatan seed gel, pembuatan feedstock gel,
dan pembuatan overall gel yang diikuti dengan proses
hidrotermal. Komposisi rasio molar zeolit Y yang dibuat yaitu:

seed gel =10,67 Na O : 5 SiO, : Al,0O3: 180 H,O
feedstock gel =4,3 Na;O : 5 SiO; : Al;O5: 180 H.0
overall gel =4,62 Na;0 : 5 SiO; : Al,O3 : 180 H.0O

a. Pembuatan Seed Gel

Pembuatan seed gel mengacu pada metode yang dilaporkan
oleh International Zeolite Association (1ZA), dimana sumber Al
dan Si adalah bahan komersial yaitu natrium aluminat dan ludox.
Seed gel dibuat dengan melarutkan NaOH pelet sebanyak 7,48
gram dengan 25,4 gram akuademin dalam botol polipropilen
menggunakan magnetic stirer. Kemudian, 1,92 gram NaAlO;
ditambahkan ke dalam larutan NaOH dan diaduk hingga
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homogen, dilanjutkan dengan penambahan ludox sebanyak 10,02
gram dan diaduk hingga tercampur sempurna (kurang lebih 10
menit). Campuran yang telah dibuat diperam selama 24 jam pada
suhu ruang.

b. Pembuatan Feedstock Gel

Metode pembuatan feedstock gel mengacu pada penelitian
yang dilakukan oleh Mohamed et al. (2015). Raw material yang
digunakan sebagai sumber Si dan Al adalah kaolin Bangka
Belitung. Pembuatan feedstock gel dilakukan dengan melarutkan
5,48 gram NaOH pelet dengan akuademin sebanyak 48,3 gram
dalam botol polipropilen menggunakan magnetic stirer.
Selanjutnya, 7,38 gram kaolin ditambahkan pada larutan NaOH
dan diaduk hingga tercampur sempurna. Ludox sebanyak 4,66
gram ditambahkan pada campuran dan diaduk hingga homogen.
Feedstock gel yang telah terbentuk dibiarkan hingga penambahan
seed gel.

c. Pembuatan Overall Gel dan Proses Hidrotermal

Seed gel yang telah dibuat diambil sebanyak 3,96 gram dan
ditambahkan pada feedstock gel secara perlahan sambil diaduk
dengan magnetic stirer selama 20 menit. Overall gel yang telah
terbentuk diperam selama 24 jam pada suhu ruang. Selanjutnya,
dilakukan kristalisasi pada overall gel melalui proses hidrotermal
pada suhu 105°C dengan variasi waktu 4, 6, 12, 18, 24 jam.
Setelah proses hidrotermal selesai, botol polipropilen didinginkan
dan hasil sintesis disaring untuk memisahkan padatan dan
filtratnya. Padatan yang diperoleh dicuci dengan akuademin
hingga pH 7 dan dikeringkan pada suhu 105°C. Selanjutnya,
padatan yang telah kering ditimbang dan dikarakterisasi dengan
XRD (Difraktometer Sinar-X), FTIR (spektroskopi inframerah),
dan SEM-EDX (Scanning Electron Microscopy — Energy
Dispersive X-ray ).
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3.3 Karakterisasi Hasil Sintesis
3.3.1 Difraksi Sinar-X (XRD)

Padatan hasil sintesis yang didapatkan dikarakterisasi
menggunakan difraksi sinar-X dengan CuKa pada panjang
gelombang 1,5406 A, tegangan 40 kV, kuat arus 30 mA dan
rentang sudut 20 = 5-50°. Hasil karakterisasi difraksi sinar-X
digunakan untuk menentukan fase-fase yang terdapat pada
padatan. Sebanyak + 1 gram padatan hasil sintesis dihaluskan
kemudian dimasukkan ke dalam sample holder hingga padat dan
permukaannya rata. Kemudian padatan diukur difraksinya dengan
radiasi CuKa (A=1,5405A) pada 40 kV dan 30 m.

3.3.2 Spektroskopi Fourier Transform Infrared (FTIR)

Hasil sintesis dikarakterisasi dengan  spektroskopi
inframerah untuk mengidentifikasi gugus fungsi yang terdapat
dalam metrial. Karakterisasi padatan dilakukan dengan teknik
pelet KBr menggunakan instrumen FTIR Shimadzu Spectrum
One 8400S. Sebanyak 0,1 gram sampel padatan hasil sintesis
dicampur dengan padatan KBr, kemudian digerus. Campuran
padatan selanjutnya ditekan hingga membentuk pelet kemudian
diletakkan pada tempat sampel. Pelet yang telah terbentuk
kemudian diukur serapan vibrasinya pada bilangan gelombang
4000-400 cm™,

3.3.3 Scanning Electron Microscopy-Enegy Dispersive X-ray
(SEM-EDX)

Karakterisasi SEM digunakan untuk mengetahui
morfologi hasil sintesis, sedangkan EDX untuk mengetahui
komposisi unsur-unsur yang terkandung. Instrumen yang
digunakan adalah SEM ZEISS EVO MA 10 dan EDX BRUKER
129 EV. Preparasi sampel dilakukan dengan coating
menggunakan Pd. Sampel yang dianalisis terlebih dahulu
diletakkan pada alas carbon tape dan dilakukan coating dengan
Pd selama 15 menit pada tekanan 6 x 102 mBar.
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BAB IV
HASIL DAN PEMBAHASAN

Pada penelitian ini telah dilakukan sintesis zeolit Y dari
Kaolin Bangka Belitung dengan metode hidrotermal tanpa
melalui proses metakaolinisasi. Sintesis dilakukan dengan variasi
waktu kristalisasi selama 4, 6, 12, 18 dan 24 jam untuk
mempelajari pengaruh waktu hidrotermal terhadap produk yang
dihasilkan. Padatan hasil sintesis dikarakterisasi dengan difraksi
sinar-X (XRD) untuk mengetahui fasa, kristalinitas dan ukuran
partikel kristal. Gugus fungsi yang terdapat pada kristal dianalisis
dengan spektroskopi inframerah (FTIR). Morfologi dan
kandungan  unsur-unsurnya  dikarakterisasi menggunakan
Scanning Electron Microscopy-Energy Dispersive X-Ray (SEM-
EDX).

4.1 Sintesis Zeolit Y

Sintesis zeolit Y dalam penelitian ini diawali dengan
pembuatan seed gel yang menggunakan natrium aluminat sebagai
sumber Al dan ludox sebagai sumber Si. Pada proses ini
digunakan bahan komersial (natrium aluminat dan ludox) karena
lebih murni dan mudah bereaksi sehingga pembentukan inti
kristal akan lebih sempurna. Sumber alkali Na* berasal dari
natrium hidroksida dan natrium aluminat serta akuademineralisasi
sebagai sumber H,O. Pembuatan seed gel diawali dengan dengan
melarutkan NaOH pelet ke dalam akuademin pada botol
polipropilen menggunakan magnetic stirer pada suhu ruang. Pada
tahap ini, NaOH berfungsi sebagai induktor yang berperan untuk
membentuk garam silikat dan aluminat. Selanjutnya, natrium
aluminat ditambahkan ke dalam larutan NaOH dan diaduk hingga
homogen. Setelah itu, ludox ditambahkan pada campuran dan
diaduk hingga tercampur sempurna. Campuran yang telah dibuat
diperam selama 24 jam pada suhu ruang. Saat pencampuran
natrium aluminat dan ludox, terjadi polimerisasi spesi silikat dan
aluminat membentuk gel aluminosilikat berwarna putih. Tahap ini

23
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disebut dengan gelasi (pembentukan gel). Reaksi yang terjadi
pada pembentukan seed gel seperti persamaan (1) sebagai berikut:

NaAI(OH)4 (aq) + NazOS|02 (aq) + NaOH (aq)
— aluminosilicate seed gel....(1)

Kemudian, campuran yang telah terbentuk diperam selama
24 jam pada suhu ruang. Tahap pemeraman (aging) ini bertujuan
untuk homogenasi dan pembentukan inti kristal. Pada tahap aging
terjadi penataan ulang ikatan dan struktur kimia yang dapat
memengaruhi fase padatan yang terbentuk (Weitkamp dan Puppe,
1999).

Pada pembuatan feedstock gel, sumber alkali Na* berasal dari
natrium hidroksida dan natrium aluminat serta H,O berasal dari
akuademineralisasi. Tetapi, sumber Al dan Si adalah kaolin
Bangka Belitung serta kekurangan mol Si dipenuhi dengan
penambahan ludox. Proses yang terjadi pada pembuatan feedstock
gel hanyalah pembentukan gel (gelasi). Pembuatan feedstock gel
dilakukan dengan memasukkan NaOH pelet ke dalam akuademin
pada botol polipropilen dan diaduk pada suhu ruang. NaOH pada
tahap ini berfungsi sebagai agen mineralisasi yang dapat
meningkatkan kelarutan silika dan alumina sehingga kristalisasi
akan menjadi lebih cepat (Cejka et al., 2010; Chareonpanich et
al., 2004). Selanjutnya, kaolin ditambahkan pada larutan NaOH
dan diaduk hingga tercampur sempurna. Ludox ditambahkan
pada campuran untuk memenuhi kekurangan mol Si. Di sinilah
terjadi interaksi antara garam silikat dan aluminat membentuk gel
aluminosilikat. Feedstock gel yang telah terbentuk dibiarkan
hingga penambahan seed gel. Reaksi yang terjadi pada pembuatan
seperti persamaan (2) feedstock gel adalah:

AlsSis010(OH)s 5 (kaolin) + H20 () + NaOH (ag) + SiO; (aq) (ludox)
— aluminosilicate feedstock gel.......... 2
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Tahap berikutnya adalah pembuatan overall gel yang diikuti
dengan proses hidrotermal. Overall gel dibuat dengan
mencampurkan sebagian seed gel dengan feedstock gel dan
diaduk agar homogen. Overall gel yang telah terbentuk diperam
selama satu hari pada suhu ruang. Tahap ini bertujuan untuk
memperpanjang inti kristal. Kemudian, dilakukan Kkristalisasi
overall gel melalui proses hidrotermal pada suhu 105°C dengan
variasi waktu 4, 6, 12, 18, 24 jam. Pada tahap ini terjadi terjadi
penyempurnaan kristal yang dibentuk oleh spesi silikat dan
aluminat. Struktur molekular gel aluminosilikat primer diubah
menjadi aluminosilikat sekunder. Setelah proses hidrotermal,
hasil sintesis didinginkan dan disaring untuk memisahkan padatan
dan filtratnya. Padatan yang didapatkan dicuci dengan
akuademinalisasi hingga pH 7 untuk menghilangkan sisa NaOH.
Setelah itu, padatan dikeringkan pada suhu 105°C untuk
mengeliminasi pelarut air yang bersisa. Padatan yang telah kering
dikarakterisasi dengan difraksi sinar-X (XRD), spektroskopi
inframerah  (FTIR), scanning electron microscopy-energy
dispersive X-ray (SEM-EDX).

4.2 Karakterisasi Zeolit Y
4.2.1 Difraksi Sinar-X (XRD)

Karakterisasi difraksi sinar-X (XRD) dilakukan pada 26 =
8-50° untuk mengetahui fase yang terdapat di dalam padatan.
Gambar 4.1 menunjukkan pola difraksi sinar-X sampel zeolit Y
hasil sintesis dengan variasi waktu kristalisasi 4-24 jam. Tabel 4.1
menunjukkan sudut refleksi fase (20) hasil sintesis. Berdasarkan
analisis XRD terhadap raw material kaolin pada Gambar 4.1
terdapat fase dominan yaitu kaolinit (disimbolkan dengan huruf
K) yang teridentifikasi pada 20 = 12,33; 19,86; 20,34; 24,85;
34,95; 35,92; 38,42; 39,21; 45,48°. Hasil tersebut sesuai dengan
penelitian yang dilakukan oleh Kahraman (2005), dimana puncak
khas kaolin terdapat pada 26 = 12,52, 25,48 dan 38,3°.
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Hidroksi Sodalit
standar
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24 Jam

18 Jam
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Gambar 4. 1 Pola difraktogram sinar-X kaolin, zeolit Y standar,
sampel dengan variasi waktu 4,6, 12, 18 dan 24 jam



Tabel 4.1 Sudut refleksi fasa (20) hasil sintesis
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Sampel 20 ()
Zeolit Y Zeolit P Hidroksi sodalit

9,95; 15,45; 12,36; 17,33; 14,01; 24,87
4 Jam | 20,04; 23,35; 21,71; 28,03;

26,69; 31,00 34,98; 46,65

9,99; 15,38, 12,32;17,39; 14,08; 24,83
6 Jam 18,41; 20,06; 21,58; 28,04;

24,83; 27,43, 33,61; 46,55

30,95

10,02; 15,45; 12,38; 17,65; 14,07; 24,66
12 Jam 18,43; 20,11; 21,68; 28,15;

24,69; 26,77, 33,69; 46,50

31,09

9,94; 15,41; 12,39; 17,63; 14,07; 24,64
18 Jam 18,40; 20,03; 21,60; 28,03;

23,28; 26,62, 33,64; 46,06

30,92

9,99; 15,45; 12,45; 17,58; 14,05; 24,63
24 Jam 18,43; 20,04; 21,61; 28,01;

23,33; 26,68; 33,60; 46,47

31,00

Pola difraktogram sampel zeolit Y variasi 4, 6, 12, 18 dan
4.1 menunjukkan bahwa puncak

24 jam pada Gambar

karakteristik kaolinit telah hilang. Hal ini mengindikasikan bahwa
seluruh massa kaolin telah bereaksi. Difraktogram kelima sampel
hasil sintesis memiliki puncak khas zeolit Y pada 26 = ~9,95;
15,45; 20,04; 23,35; 26,69; 31,00°. Hasil tersebut serupa dengan
penelitian Matti dan Surchi (2014), dimana puncak khas zeolit Y
teridentifikasi pada 26 = 23,6; 26,9; 31,3°. Pembentukan zeolit Y
dalam penelitian ini terjadi mulai waktu krsitalisasi 4 jam, lebih
cepat dari penelitian Kovo et al. (2009). Pada penelitian tersebut
waktu hidrotermal yang diperlukan untuk membentuk zeolit Y
dari kaolin lebih lama yaitu 6 jam. Pola XRD sampel zeolit Y 4-
12 jam menunjukkan intensitas puncak khas zeolit Y yang
semakin meningkat seiring bertambahnya waktu kristalisasi. Hal



28

ini menunjukkan bahwa kristal yang terbentuk semakin sempurna
saat waktu kristalisasi 12 jam. Akan tetapi, puncak khas zeolit Y
mengalami  penurunan intensitas setelah 18-24 jam. Ini
menandakan bahwa kristal mulai mengalami proses transformasi.

Adanya fase zeolit P (disimbolkan dengan huruf P)
teridentifikasi pada 20 = ~12,36; 17,33; 21,71; 28,03; 34,98;
46,65°. Hasil ini sesuai dengan penelitian Hilderbando et al.
(2014). Pembentukan zeolit P pada penelitian tersebut yang
disintesis dari kaolin terobservasi pada sudut refleksi 12,4; 17,7;
21,8; 28,2 dan 33,5° namun dengan waktu Kristalisasi lebih lama
yaitu 20 jam. Intensitas puncak khas zeolit P pada waktu
hidrotermal 4-12 jam relatif konstan, setelah itu mengalami
penurunan pada 18-24 jam. Hal ini mengindikasikan bahwa zeolit
P mengalami transformasi fase. Pola tersebut ditunjukkan oleh
Tabel 4.2 dan Gambar 4.2,

Pola XRD fase-fase hasil sintesis pada penjelasan di atas
berbeda dengan hasil penelitian yang dilakukan oleh Mohamed et
al. (2015). Pada penelitian tersebut intensitas puncak zeolit Y
tertinggi terdapat pada waktu kristalisasi 24 jam, setelah itu
mengalami penurunan. Puncak khas zeolit P baru muncul setelah
24 jam dan intensitasnya terus meningkat hingga 48 jam.

Tabel 4.2 Intensitas puncak tertinggi fase zeolit Y, zeolit P dan
hidroksi sodalit

Sampel Intensitas puncak fase (cps)
ZeolitY Zeolit P Hidroksi sodalit
(20 =~31,0% (26 = ~33,59 (26 = ~14,05)
4 jam 394 297 131
6 jam 599 306 197
12 jam 672 315 233
18 jam 621 305 320
24 jam 548 244 343
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Gambar 4. 2 Grafik waktu hidrotermal terhadap intensitas fase

Kelima difraktogram sampel pada Gambar 4.1 juga
menunjukkan puncak khas fase lain pada sudut refleksi sekitar 14
dan 25°. Puncak tersebut mengindikasikan adanya fase hidroksi
sodalit (disimbolkan dengan huruf S). Hal tersebut sesuai dengan
penelitian yang dilakukan oleh Musyoka et al. (2011) bahwa
puncak karakteristik hidroksi sodalit terdapat pada 26 = ~ 14;
24°.

4.2.2 Spektroskopi Fourier Transform Infrared (FTIR)

Karakterisasi spektroskopi inframerah digunakan untuk
mengetahui vibrasi gugus fungsi pada sampel hasil sintesis.
Spektra inframerah kaolin dan kelima sampel zeolit Y
ditunjukkan oleh Gambar 4.3. Pada spektra kaolin teridentifikasi
puncak karakteristik pada bilangan gelombang 429, 468, 540,
697, 757, 789, 917, 1031, dan 1108 cm™. Menurut chandrasekar
(1996) puncak khas kaolin muncul pada bilangan gelombang 541
cm? yang merupakan vibrasi Al-O pada AI[O(OH)]s, sedangkan
pada 430, 693, 752, 794, 1035, 1096 dan 1114 cm™ merupakan
vibrasi Si-O pada SiOa.
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Gambar 4.3 Spektra inframerah kaolin; zeolit Y standar; sampel

zeolit Y variasi 4, 6, 12, 18 dan 24 jam
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Tabel 4.3 Bilangan gelombang puncak serapan spektra
inframerah sampel Zeolit Y hasil sintesis dengan variasi waktu
hidrotermal
Jenis Bilangan gelombang (cm™)
vibrasi 4 Jam 6 Jam 12 Jam | 18 Jam | 24 Jam
Vibrasi
tekuk T-O
(420-500
cm?)
Vibrasi
eksternal
cincin
ganda
D4R dan
D6R
(500-650
cm?)
Vibrasi
simetris
O-T-O 681 673,748 | 673,743 | 673 671
(650-750
cm?)
Vibrasi
Asimetris 1005,
T-O-T 1005 1028, 984 986 986
(950-1250 1107
cm?)

426, 465 467 463 459 461

540 536 552 558 558

Spektra inframerah sampel hasil sintesis pada gambar 4.3
menunjukkan puncak serapan spesifik zeolit Y pada daerah
sekitar 426-467, 536-558, 671-743 dan 984-1005 cm™. Puncak
serapan pada bilangan gelombang 426-467 dan 536-558 cm
masing-masing menunjukkan vibrasi tekuk gugus T-O dan vibrasi
eksternal cincin ganda (Tavasoli et al., 2014). Pita serapan pada
bilangan gelombang 671-743 cm™ mununjukkan vibrasi internal
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simetris tetrahedron TO.. Adanya serapan pada 984-1005 cm
menunjukkan vibrasi ulur internal asimetris tetrahedron TO. (Liu
et al., 2003).

Pada spektra sampel zeolit Y variasi 4 dan 6 jam masih
terdapat puncak yang sejajar dengan puncak khas kaolin pada
bilangan gelombang sekitar 536, 1028 dan 1107 cm™. Hal ini
mengindikasikan bahwa pada sampel variasi 4 dan 6 jam masih
terdapat kaolin yang belum larut. Informasi tersebut bertentangan
dengan data XRD yang tidak menunjukkan adanya puncak khas
kaolin. Dari data-data tersebut dapat dianalisis bahwa jumlah
kaolin yang belum larut cukup sedikit sehingga tidak terdeteksi
olen XRD. Spektra sampel zeolit Y variasi 12, 18 dan 24 jam
tidak menunjukkan adanya puncak yang sejajar dengan puncak
kaolin. Berdasarkan analisis tersebut dapat diketahui bahwa
kaolin telah mengalami transformasi secara sempurna pada waktu
kristalisasi 12-24 jam.

4.2.3 Scanning Electron Microscopy-Energy Dispersive X-ray

(SEM-EDX)

Karakterisasi menggunakan Scanning Electron Microscopy
(SEM) bertujuan untuk mengetahui morfologi dan ukuran agregat
partikel. Adapun Energy Dispersive X-ray (EDX) digunakan
untuk mengetahui kandungan unsur-unsur yang terdapat dalam
sampel. Sampel yang dianalisis menggunakan SEM-EDX adalah
kaolin serta zeolit Y variasi 6, 12 dan 24 jam.

Gambar 4.3 (a) menampilkan morfologi dari raw material
kaolin Bangka Belitung yang berbentuk lembaran atau
lempengan. Morfologi tersebut sesuai dengan hasil penelitian
yang dilakukan oleh Gougazeh dan Buhl (2014). Dalam
penelitian tersebut morfologi kaolin yang dianalisis dengan SEM
berupa lembaran dan secara umum berbentuk heksagonal.

Berdasarkan Gambar 4.3 (a-c) hasil sintesis memilki
morfologi yang tidak seragam. Zeolit Y hasil sintesis memiliki
bentuk kristal oktahedral dengan ukuran agregat partikel 1.100-
1.400 nm (lingkaran merah). Bentuk agregat tersebut sama seperti
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hasil penelitian yang dilakukan oleh Anggraini (2013). Informasi
di atas mengonfirmasi data XRD dimana terdapat puncak
karakterstik zeolit Y pada 26 = 9,95; 15,45; 20,04; 23,35; 26,69;
31,00°. Pada Gambar 4.3 (a-c) terdapat pula agregat yang
memiliki bentuk tidak spesifik (seperti bunga) yang merupakan
morfologi dari zeolit P (lingkaran kuning). Bentuk tersebut sama
seperti pada hasil penelitian Rodrigues (2016) dimana zeolit P
yang disintesis dari kaolin Brazil memiliki morfologi yang tidak
spesifik dengan ukuran sekitar 5 um. Hal tersebut memperkuat
informasi yang ditunjukkan oleh data XRD dimana terdapat
puncak khas zeolit P pada 26 = 12,36; 17,33; 21,71; 28,03; 34,98;
46,65°. Selain agregat partikel zeolit Y dan zoelit P, tampak pula
bentuk agregat lain yang menggerombol. Agregat ini
mengindikasikan adanya fase hidroksi sodalit (lingkaran hijau).
Bentuk tersebut serupa dengan hidroksi sodalit yang disintesis
olen Nabavi (2014). Hasil analisis SEM tersebut memperkuat
informasi dari data XRD yang menunjukkan puncak khas
hidroksi sodalit pada sudut refeleksi sekitar 14 dan 25°. Selain itu,
mikrograf SEM pada Gambar 4 (b) menunjukkan adanya
morfologi kaolin yang berbentuk lembaran (lingkaran biru). Hal
ini memperkuat data dari spektroskopi inframerah bahwa masih
terdapat sedikit kaolin yang belum bereaksi.
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Gambar 4.4 Mikrograf SEM kaolin Bangka Belitung

O
-

O

Gambar 4.5 Mikrograf SEM sampel zeolit Y variasi 6 jam
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O

Gambar 4.6 Mikrograf SEM zeolit Y variasi 12 jam

O

Gambar 4.7 Mikrograf SEM zeolit Y variasi 24 jam

Analisis EDX digunakan untuk mengetahui komposisi
unsur yang terdapat pada sampel zeolit Y variasi 6, 12 dan 24
jam. Hasil karakterisasi EDX ketiga sampel tersebut ditampilkan
pada Tabel 4.4. Berdasarkan hasil EDX diketahui bahwa ketiga
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sampel zeolit Y yang dianalisis mengandung unsur-unsur yang
digunakan sebagai prekursor yaitu Si, Al, Na dan O. Dari hasil
perhitungan menggunakan data % atom Si dan Al diperoleh rasio
mol SiO2/Al;O3 ketiga sampel sekitar 1,70.

Tabel 4.4 Hasil analisis EDX sampel zeolit Y variasi 6, 12 dan 24

jam
Sampel _ % Atom R_asio mol
Si Al Na 0] SiO,/Al;04
6 Jam 2,93 3,44 4,66 | 88,97 1,70
12 Jam 2,32 2,76 4,10 90,83 1,68
24 jam 3,41 3,96 6,47 86.16 1,72

Distribusi komposisi unsur hasil sintesis dapat diketahui
dari hasil pemetaan (mapping) pada SEM-EDX. Gambar 4.4
menunjukkan distribusi hasil sintesis zeolit Y variasi 6, 12 dan 24
jam. Berdasarkan gambar 4.4 dapat diketahui bahwa unsur Si dan
Al terdistribusi pada sampel hasil sintesis. Sampel zeolit Y variasi
6, 12 dan 24 jam memiliki distribusi Si dan Al yang hampir sama.
Hal tersebut sesuai dengan perhitungan rasio mol SiO2/Al.Os dari
data EDX yang menunjukkan hasil yang hampir sama dari ketiga
sampel tersebut.
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Pemetaan Distribusi unsur

Si

Al

Si
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Gambar 4.4 Pemetaan unsur zeolit Y variasi 6, 12 dan 24 jam
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“Halaman sengaja dikosongkan”



LAMPIRAN

Lampiran A : Skema Kerja Sintesis Zeolit Y
Al. Pembuatan Seed Gel

Agqua DM NaOH
I [
| Dilarutkan
Hasil 1 NaAlO;
| Diaduk [
Hasil 2 LUDOX
[ Diaduk [
I
Hasil 3
| Didiamkan selama 1 hari
Hasil 4
A2. Pembuatan Feedstock Gel
Agqua DM NaOH
I [
| Dilarutkan
Hasil 1 Kaolin
| Diatljuk [
Hasil 2 LUDOX
[ Diaduk |
I
Hasil 3

47
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A3. Pembuatan Overall Gel

Seed Gel

Feedstock Gel

Overall Gel

Overall Gel
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Data IR, XRD, dan SEM
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Lampiran B : Perhitungan Komposisi Mol Sintesis Zeolit Y

B1. Persentase Komposisi Bahan
a) NaA|Oz
- AlO; = 50 — 56%, rata-rata = 53% (Mr = 101,96 g/mol)
- Na2O = 40 — 45%, rata-rata = 42,5% (Mr = 62 g/mol)
- Fe,03 =0,05%
b) Kaolin
- AlbOs; =22 % (Mr = 101,96 g/mol)
- SiO; =45,86 % (Mr = 60,09 g/mol)
c) LUDOX (Mr =60 g/mol)
- SiO2 =30 % (Mr = 60,09 g/mol)
- HxO0=70% (Mr =18 g/mol)
d) Aqua DM (Mr =18 g/mol)
e) NaOH pellet =99 % (Mr = 40 g/mol)

B2. Pembuatan Seed Gel
Komposisi molar bahan untuk pembuatan seed gel
Na,O : Al,O3 : SiO, : H,O=10,67:1:5:180
a) 1 mol A|203
Massa NaAlO, yang dibutuhkan
Gram Al,O; =nXx Mr
=1 mol x 101,96 g/mol

=101,964¢

Persentase Al,O3; dalam NaAlO, adalah 53%, maka massa
NaAlO, yang harus diambil adalah:
Massa NaAlO, = massa Al,O3
53 %
=101,96 g
53 %
=192,38 gram
b) 5 mol SiO;
Massa LUDOX yang diperlukan
Massa SiO; =nXx Mr
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=5 mol x 60,09 g/mol
= 300,45 gram

Persentase SiO; dalam LUDOX = 30 %, maka massa LUDOX
yang harus diambil adalah
Massa LUDOX = massa SiO;
34,25%

=300,45¢
30 %
=1001,5 gram
¢) 180 mol H,O
Massa H20 yang diperlukan
Massa H,O =nxMr
= 180 mol x 18 g/ mol
= 3240 gram
Persentase H,O dalam LUDOX adalah 70 %
Massa H.O =70 % x massa LUDOX
=70%x 100159
=701,05 gram
Sehingga gram H;0 yang harus diambil adalah
Massa H,0 =(3240-701,05) g
= 2538,95 gram
d) 10,67 mol Na,O
Massa NaOH yang diperlukan
Persentase Na,O dalam NaAlO; adalah 42,5%
Massa Na,O  =42,5% x massa NaAlO;
=42,5% x 192,38 g
= 81,76 gram
Mol Na;O = 81,7649
62 g/mol
=1,32 mol
maka NaOH yang perlu ditambahkan adalah
mol NaOH = (10,67 —1,32) mol
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= 9,35 mol (ditambahkan dari NaOH)
Penambahan NaOH =2x9,35mol
= 18,7 mol
Gram NaOH yang harus ditambahkan = 18,7 mol x 40 g/mol
=748 gram
Semua massa bahan dalam seed gel dibagi dengan 100, sehingga
massa bahan untuk pembuatan seed gel adalah :

NaAIO; = 192,38 gram :100 = 1,92 gram
LUDOX = 1001,5 gram : 100 =10,01 gram
H.O =2679,16 gram : 100 =26,79 gram
NaOH = 748 gram :100 = 7,48 gram_+
Massa total teoritis = 44,81 gram

Tabel B.1 Komposisi Prekursor Pada Seed Gel 1/100 resep

Seed Gel
Prekursor Massa (gram)
NaAlO, 1,92
LUDOX 10,01
H.0 26,79
NaOH 7,48
TOTAL 44,81

Untuk membuat overall gel, massa seed gel yang ditambahkan ke
dalam feedstock gel adalah 4,02 gram (SiO./Al,03=5) sehingga
komposisi molar masing-masing bahan dalam seed gel
ditunjukkan pada tabel berikut.

Tabel B.2 Komposisi Molar Masing-Masing Bahan Dalam 3,96 gram
Seed Gel Pada Variasi 1

Bahan Mol Gram

Na20 0,1067 0,1067 mol x 62 g/mol = 6,62 gram

Al>O3 0,01 0,01 mol x 101,96 g/mol = 1,02
gram

SiO, 0,04 0,04 mol x 60 g/mol = 2,4 gram

H.0O 1,8 1,8 mol x 18 g/mol = 32,4 gram
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Tabel B.2 Mol Komponen Dalam 3,96 gram Seed Gel Pada Variasi 1

Mol Na,O = (4,02 g/44,81 g) x 0,1067 mol
=0,0096 mol

Mol Al,O; = (4,02 g/44,81 g) x 0,01 mol
=0,0009 mol

Mol SiO; = (4,02 g/44,81 g) x 0,04 mol
=0,0045 mol

Mol H,O = (4,02 g/44,81 g) x 1,8 mol
=0,1613 mol

B3. Pembuatan Feedstock Gel

Perbandingan feedstock gel : seed gel yang harus ditambahkan
untuk membentuk overall gel adalah 18 : 1.
Rasio perbandingan SiO, dan Al,Os pada feedstock gel : seed gel

=(0,0810 + 0,0162) : (0,0045 + 0,0009)
= 0,0972 : 0,0045
= 18 : 1

Tabel B.3 Rasio SiO; dan Al,O3 pada feedstock gel : seed gel Pada Variasi
1

Spesi Mol Al,O; Mol SiO; | Mol H;0O
Seed gel 0,0009 0, 0045 0,1613
Feedstock gel 0,0162 0,0810 2,9160
Rasio terhadap 1 4 180
Al;O3

a) Massa kaolin yang diperlukan
Massa Al,Os  =nx Mr
=0,0162 mol x 101,96 g/mol
= 1,652 gram

Persentase Al,Oz dalam kaolin adalah 22%, maka massa
kaolin yang harus diambil adalah
Massa kaolin = massa Al,O3
22%



=1,652¢
22%

= 7,509 gram

b) Massa LUDOX yang diperlukan

Massa SiO; =nXxMr
=0,0810 mol x 60,09 gr/mol
= 4,867 gram

Persentase SiO; dalam kaolin adalah 45,86%, maka massa
SiO, dari kaolin adalah
Massa SiO; dari kaolin = 45,86% x massa kaolin
=45,86% x 7,509 gram
= 3,440 gram

Persentase SiO, dalam LUDOX adalah 30%, maka massa
Si0O; yang dibutuhkan dari LUDOX yang harus diambil
adalah

Massa SiO; dari LUDOX (4,867 - 3,440) g

1,427 gram
Massa LUDOX yang dibutuhkan = 1,427 gram
30%
= 4,757 gram
¢) Massa H.0
Massa H.0O =nXxMr
= 2,916 mol x 18 g/mol
=52,488 gram

Persentase H,O dalam LUDOX adalah 70%
Massa H,0 =70% x massa LUDOX
=70% x 4,757 g
= 3,330 gram

Sehingga massa H.O yang harus diambil adalah
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Massa H,0 = (52,488 - 3,330) g
= 49,158 gram

d) Massa NaOH
Massa NaOH =2 x Na2O x 40 g/mol
=2x(0,0162 x 4,3)mol x 40 g/mol

=5,5760 gram
Tabel B.4 Komposisi Prekursor Pada Feedstock Gel 1/100 resep
Feedstock Gel
Prekursor Massa (gram)
Kaolin 7,509
LUDOX 4,757
H20 49,158
NaOH 5,576




Lampiran C : Data Karakterisasi
C1l. Data XRD

C1.1 Kaolin Bangka Belitung
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C1.2 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.03 5 dengan Waktu Hidrotermal
4 jam
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C1.3 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.0s 5 dengan Waktu Hidrotermal
6 jam
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C1.4 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.03 5 dengan Waktu Hidrotermal

12 jam
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C1.5 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.0s 5 dengan Waktu Hidrotermal
18 jam
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C1.6 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.0s 5 dengan Waktu Hidrotermal
24 jam
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C2. Data FTIR

C2.1 Kaolin Bangka Belitung
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C2.2 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.0s 5 dengan Waktu Hidrotermal
4 jam
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C2.3 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.0s 5 dengan Waktu Hidrotermal

6 jam
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C2.4 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.0s 5 dengan Waktu Hidrotermal
12 jam

Transmitan (%)
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C2.5 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.03 5 dengan Waktu Hidrotermal
18 jam

Transmitan (%)
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C2.6 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.0s 5 dengan Waktu Hidrotermal
18 jam
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C3. Mikrograf SEM

C3.1 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.0s 5 dengan Waktu Hidrotermal
6 jam
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C3.2 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.0s 5 dengan Waktu Hidrotermal
12 jam
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C3.3 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.0s 5 dengan Waktu Hidrotermal
24 jam
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C4. Data EDX

C4.1 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al203 5 dengan Waktu Hidrotermal
6 jam

C4.2 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.03 5 dengan Waktu Hidrotermal
12 jam
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C4.3 Komposisi Rasio Mol SiO2/Al.0s 5 dengan Waktu Hidrotermal
24 jam
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BABV
KESIMPULAN

5.1 Kesimpulan

Berdasarkan hasil penelitian yang telah dilakukan didapatkan
kesimpulan bahwa waktu kristalisasi memengaruhi hasil sintesis
zeolit Y dari kaolin secara langsung. Dari hasil karakterisasi XRD
dan spektroskopi inframerah kristal zeolit Y terbentuk mulai
waktu kristalisasi 4 jam. Intensitas kristal terus meningkat hingga
waktu hidrotermal 12 jam, setelah itu mengalami penurunan pada
18 hingga 24 jam. Dalam padatan hasil sintesis terdapat fase
pengotor yakni zeolit P yang terbentuk dengan intensitas yang
meningkat mulai waktu hidrotermal 4 hingga 12 jam.

Intensitas fase zeolit P mengalami penurunan pada 18
hingga 24 jam. Selain itu, terdapat pula fase pengotor lain yaitu
hidroksi sodalit yang terbentuk dengan intensitas yang meningkat
pada waktu hidrotermal 4 hingga 24 jam.

Waktu hidrotermal tidak begitu berpengaruh terhadap ukuran
agregat partikel zeolit Y yang terbentuk. Berdasarkan data SEM
didapatkan ukuran agregat partikel sampel zeolit Y variasi 6, 12
dan 24 jam yang relatif tidak jauh berbeda yaitu sekitar 1.100-
1.400 nm. Hasil analisis EDX menunjukkan bahwa sampel zeolit
Y hasil sintesis variasi 6, 12 dan 24 jam memiliki rasio
Si0,/Al,0; yang tidak jauh berbeda yaitu secara berturut-turut
1,70; 1,68; 1,72. Dari hasil pemetaan unsur diketahui bahwa
sampel zeolit Y variasi 6, 12 dan 24 jam memiliki distribusi unsur
Si dan Al yang seragam.

5.2 Saran

Perlu dilakukan studi lebih lanjut tentang faktor lain yang
dapat meningkatkan intensitas fase zeolit Y yang disintesis secara
langsung dari kaolin. Adapun faktor-faktor tersebut antara lain
jumlah NaOH, suhu hidrotermal dan waktu pemeraman.
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