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ABSTRAK

Irvantino, Brian. 2012.Preparasi Katalis Ni/Zeolit Alam Dengan Metode
Sonokimia Untuk Perengkahan Katalitik Polipropil®an Polietilen Skripsi,
Jurusan Kimia Fakultas Matematika dan limu PengetahAlam Universitas
Negeri Semarang. Pembimbing Utama Ir. Sri WahyiWhBi dan Pembimbing
Pendamping Drs. Subiyanto HS. M.Si

Kata kunci: Ni/ZA; perengkahan; polietilen; polipropilen; sonoka

Studi tentang preparasi katahi/zeolit alam dengan metode sonokimia
telah dilakukan di laboratorium Kimia Fisik Univeas Negeri Semarang. Katalis
tersebut digunakan untuk perengkahan katalitik ppopilen dan polietilen.
Penelitian ini bertujuan untuk mengetahui karaktéei katalis yang telah
disintesis. Serta mempelajari aktivitas katalissébut pada perengkahan
polipropilen dan polietilen. Katalis dibuat dengartode sonokimia dengan kadar
3, 4, dan 5% Ni. Karakterisasi terhadap katalisipoél penentuan kadar logam
Ni, jumlah situs asam, kristalinitas katalis, damad permukaan katalis.
Polipropilen dan polietilen di pirolisis terlebilakiulu. Hasil pirolisis selanjutnya
diumpankan kedalam reaktor perengkahan. Prosesngiaiean selanjutnya
dijalankan pada temperatur 360 Hasil perengkahan menunjukkan bahwa katalis
Ni-4%/ZA mempunyai kinerja paling baik. Katalis M%/ZA mempunyai rerata
jejari pori (33,13 A), volume pori (0,185 cc/g),rdkeasaman permukaan (0,7619
mmol/g). Pada perengkahan polipropilen % fraksidemsat paling besar yaitu
3,46. Pada perengkahan polietilen % fraksi kondepahng besar yaitu 5,07.
Adapun senyawa yang terdapat dalam produk pereagkahenghasilkan
senyawa dari turunan heptana, heksena, heptanggnagmonana, deksena, dan
undeksena.

viii



DAFTAR IS

Halaman
HALAMAN JUDUL ottt ea e et e et et et e e eaeare e eenen i
PE RN Y AT A AN e e ettt et e e anas ii..
PERSETUJUAN PEMBIMBING ..o il
PEIN G E S A H AN e e e Iv.
MOTO DAN PERSEMBAHAN .ot e e e e \Y}
AN G N I A T Vi
A B ST R A K e e et e viii
DA T AR LSl oo e e ix
DA T AR T ABE L oo e e Xii
DAFTAR GAM B AR .o e Xiii
DAFTAR LAM P RAN e XV
BAB
1. PENDAHULUAN e 1
1.1 Latar BelaKang .......coooooiiiiiiiiiiiiiii et 1
1.2 Permasalanan ........coooeooeeoeeeeeee e A
1.3 Tujuan Penelitian ............cccoeeiiiiiiii e
1.4 Manfaat PeNEIIAN ......co.oveie e 5.
2. TINJAUAN PUST AK A e e 6
2.0 KALAIIS e 6
2.2 ZBONT .o s 8
P22 T I o T - 12 1SR 9
2.4 Metode SONOKIMIA . ... e 01
P2 o ] 11 £0] o] L= o PSRRI 12
2.6 POlCLIEN o e e e 14
2.7 PUIOIISIS e e e 16



2.8 Perengkahan KatalitiK ... 61

2.9 Penelitian TerKaIt.........ooiuuiiiiiiiii i e e e e e e et s e e e eaeeens 21
3. METODE PENELITIAN oot e e 23
3.1 LOKASI PENEIILIAN ....ccvviiiiiiice i ettt et e e e eeaas 23
3.2 Variabel Penelitian ..........cooouniiiiniiim et e e e 23
3.2.1. Variabel BEDAS ......oooovvniiiii e 23
3.2.2. Variabel TeriKat .......ooovuiiiiiiieee e 24
3.2.3. Variabel Terkendali .........cccooivmmeeeeeiiieeeeieeeee e 24
3.3 Rancangan Penelitian ...........cccccvvviieiiiieeiicceee e 52
3.3.1 Alatdan Bahan ...........ooovuiiiiicee e 52
3.3.1.1. Alat Penelitian ..........c.uuiimmneeeeeeiieee e 25
3.3.1.2. Bahan Penelitian ...............ccmmmmevnieiiiiiiiiiiieeiieeeins 26
3.4 Prosedur Kerja KerJa ........uuuuuiiiiiiie e eeeeeeiiiiiees e e eeeeeeaeineees 62
3.4.1. Perlakuan Awal Zeolit Alam .........ccommviiiiiiiiiiiiieeennn. 26
3.4.2. Aktivasi dengan Perlakuan HF, HCI, dans8H............. 26
3.4.3. Preparai Ni/Zeolit Alam dengan Metode Somik ........ 27
3.4.4. Kalsinasi, Oksidasi,dan Reduksi Katalis...................... 27
3.4.5. Karakterisasi KataliS .........c.ccueemeeeiiiiiiiiiiiieei e, 27

3.4.5.1. Penentuan Kadar Ni dalam Katalis ...cce........ 27
3.4.5.2. Penentuan Kristalinitas Katalis ....cwweccvveen.... 28
3.4.5.3. Luas permukaan,Volum pori, dan Jejari.Pori 29

3.4.5.4. Keasaman Katalis ...........ccccvemmmeeiiiieeenennnn, 30
3.4.6. Preparasi Umpan Plastik dan Proses Pgalisi.............. 30
3.4.7. Uji Aktivitas Katalis dalam Perengkahan adiik .......... 31
4. HASIL PENELITIAN DAN PEMBAHASAN ..ottt 33
4.1 HaSHl PENEITIAN ......uuiiiiiiiiiiie et 34
4.1.1 Preparasi KataliS...........coooeiiiiiiiiiiieieeeeeeeii 34
4.1.1.1 Perlakuan Awal Zeolit Alam .............cccooeeeeeee 34
4.1.1.2 Aktivasi Zeolit Alam dengan HF, HCI,
dan NHCI ..o 34
4.1.1.3 Pengembanan Logam Ni menggunakan Metode
Sonokimia dalam H-Zeolit Alam .................. 35
4.1.1.4 Kalsinasi, Oksidasi, dan Reduksi Katalis ......36
4.1.2 Karakterisasi KataliS .........cccooouviiiis e 36
4.1.2.1 Distribusi Logam Ni dalam Katalis Ni/ZA ....... 36
4.1.2.2 Pengaruh Pengembanan Logam Ni Terhadap
Kristalinitas Katalis Ni /ZA ............oooo i v 37



4.1.2.3Luas Permukaan Spesifik, Rerata Jejari Pori,
dan Volume Total Pori Katalis Ni/ZA............... 38
4.1.2.4 Penentuan Jumlah Situs Asam Katalis Ni/ZA 39..

4.1.3 Uji Aktivitas KataliS ...........ccoeeeeiiiiiiimmnccieee e 40
4.1.3.1 Preparasi Umpan Reaksi.. .. e 40
4.1.3.2 Pengaruh Variasi Katalis pada Reak5|
Perengkahan Katalitik ...................cooeein. 41
4.1.3.3 Hasil Analisis Produk Perengkahan analisis
polipropilen...... ..o 42
4.2 Pembahasan ..........ccccoiiiiiiiiiiiiiiemmm e A3
4.2.1 Preparasi KataliS...........coooov i, 43
4.2.1.1Perlakuan Awal Zeolit Alam............ccccevvvnnnnees 43
4.2.1.2 Aktivasi Zeolit Alam Dengan HF, HCI, dan
NHAC ettt 44
4.2.1.3Pengembanan Logam Ni Menggunakan Metode
Sonokimia dalam H-Zeolit Alam.................... 48
4.2.1.4Kalsinasi, Oksidasi, dan Reduksi Katalis.......49
4.2.2 Karakterisasi KataliS.......... .cccoueveiirimmumeeeins cevieeeeennnnn. 50
4.2.2.1Distribusi Logam Ni dalam Katalis Ni /ZA....... 50
4.2.2.2Pengaruh Pengembanan Logam Ni terhadap
Kristalinitas Katalis Ni/ZA...............ccvvmmeennne 50
4.2.2.3Luas Permukaan Spesifik, Rerata Jejari Pori, Dan
Volume Total Pori Katalis Ni/ZA................... 52
4.2.2.4Penentuan Jumlah Situs Asam Katalis
NIJZA ..o e et 53
4.2.3 Uji Aktivitas KataliS............ccceeeeves vovmmmciieieeee e 53
4.2.3.1Preparasi Umpan Reaksi Perengkahan.......... h3...
4.2.3.2Pengaruh Variasi Katalis pada Reaksi Perengkahan
Katalitik PlastiK...........ccoeeeriiiiiiiiiiimemiiiens 54
4.2.3.3Analisis Hasil Perengkahan Katalitik Plastik
Polipropilen........ccie .61
5. PENUTUPR .ottt 06
5.1 SIMPUIAN <. e e e e e e e e e e e e eeeeeeenn s 60
5.2 SAIAN . e et aaeeannne 60
DAFTAR PUST AK A e e et eeaan e 69
LAMPIRAN Lttt e et e eaneaes 07

Xi



Tabel

2.1

4.1.

4.2.

4.3.

4.4.

4.5.

4.6.

4.7.

4.8.

DAFTAR TABEL

Halaman
Sifat Fisik dan Mekanik Plastik Polietilen ............ccoooiiiiiiiiiiiiiiiiiiiinnns 15
Distribusi logam Ni dalam katalis Ni/ZA ..o 36
Data 2 theta dan Intensitas tiga puncak terting@iA;l Ni-3%/ZA, Ni-

4%/[ZA, dan Ni-SYO/ZA ... 2 3

Hasil penentuan luas permukaan spesifik, reragaijppri, dan volume

total pori katalis menggunakan metode BET......ccccccooooiiiiiiiiiiiiiiiiiinnnes 39
Hasil Penentuan Jumlah Situs Asam dalam KataliBANil...................... 40
% Fraksi Kondensat pada Reaksi Perengkahan Ktldstik................ 42

Hasil Analisis GCMS produk perengkahan katalitikgtik polipropilen
secara Kuantitatif.............ccvevveiiiiieeeee e 43
Hasil Analisis GCMS produk perengkahan katalitikgtik polipropilen
SeCara KUAIITATIT. ..........vvieeeiiiiee e 43
Karakterisasi Katalis Ni-3%/ZA, Ni-4%/ZA, Ni-5%/ZAan perengkahan

1= 111140 7= S 58

Xii



DAFTAR GAMBAR

Gambar Halaman
2.1, Struktur umum Zeolit .........oooiiiiiii A2
2.2. Efek kavitasi pada iradiasi ultrasoniK...........ccccccovvviiiiiiiiiiiiiicininen. 12
2.3. Struktur propilen dan polipropilen..........ooceeceiiiiiiiiii e 13
2.4, Struktur PONELIEN ... e s 14
2.5. Pembentukan radikal terstabilkan dan ion karbonium.................... .. 19
2.6. Reaksi pembentukan ion karbonium dan radikal teilgen................ ... 19
2.7. Interaksi reaktan dengan ion karbonium dan ragikdia permukaan

2.8.

3.1.

3.2.

4.1.

4.2.

4.3.

4.4.

4.5.

4.6.

KALALIS ..ottt e e 20
Pembentukan kembali katalis zeolit dari ion karbomi...................... ... 20
Reaktor pirolisis plastik..........ccoeeee i 31
Reaktor perengkahan ..........cccooeeeiiiieieeeeee e 32

Perbandingan difraktrogram antara H-ZA, Ni3%/ZAAM/ZA, dan

NISYOIZA. ettt 32
Perbedaan plastik sebelum dan sesudah pirolisis............ccccceeeeeenn. 39
Reaksi Dealuminasi dalam Zeolit dengan Bantuan.HCI................... 45
Pengikatan ion NI kedalam struktur zeolit.....................coomemevrnnes. 47

Grafik hubungan antara luas permukaan Kkatalis denya fraksi
kondensat perengkahan polipropilen.........cceeeeeeviiiiveiiiiiiiiieieee e, 55
Grafik hubungan antara rerata jari pori katalis g&n % fraksi

kondensat perengkahan polipropilen.........coeeeeeeiiiivieiiiiiiieienn. 55

Xiii



4.7. Grafik hubungan antara keasaman total katalis denya fraksi
kondensat perengkahan polipropilen.........ceeeeviviiiieeeiiiiiiciienn,
4.8. Grafik hubungan antara keasaman permukaan kaetigath % fraksi
kondensat perengkahan polipropilen.........cooeeeeeeiiiieeiiiiiiiieienn,
4.9. Grafik hubungan antara luas permukaan katalis derfiga fraksi
kondensat perengkahan polietilen...........ooeeveeiiiiiiiiiieeeeeeeeee
4.10.Grafik hubungan antara rerata jari pori katalis géan % fraksi
kondensat perengkahan polietilen...........coeevveiiiiiiiiiiieee e,
4.11.Grafik hubungan antara keasaman total katalis denya fraksi
kondensat perengkahan polietilen...........oeeeeeiiiiciiiiiieee e,
4.12.Grafik hubungan antara keasaman permukaan kaetigath % fraksi
kondensat perengkahan polietilen...........oeeveiiiiiciiiiiieee e,

4.13. Reaksi perengkahan plastik polipropilen.....ccccccc.oooovvvvviinnnnnnns

Xiv

59

59

60

63



DAFTAR LAMPIRAN

Lampiran Halaman
1. Perhitungan ..o e 70

2. Hasil Analisis BET H-ZA, Ni-1%/ZA, Ni-2%/ZA, dan N8%/ZA ......... 77

3. HaSIl ANAlISIS XRD......coiiiiiiiiiiiiiee e o8

4. Hasil Analisis GC Umpan PP,Umpan PE, dan Produérmgkahan....... 118
5. Hasil Analisis GCMS Produk Perengkahan Polipropilen.................. 139
6. Dokumentasi Penelitian .........ccccooiiiiimmmmeciii 140

XV



BAB 1
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Konversi fraksi hidrokarbon rantai panjang, pda@atik maupun
polimer menjadi fraksi hidrokarbon rantai pendek mbetuhkan katalis
perengkah yang merupakan katalis heterogen (pad&i@mena dalam prosesnya
katalis ini lebih menguntungkan yaitu pada akhoses dapat diperoleh kembali
tanpa tercampur oleh produk. Selain itu lebih $tdliam temperatur tinggi.
Salah satu jenis katalis untuk proses perengkahdu iypetal supported catalyst
yang terdiri dari logam yang diembankan pada pehgenpadat seperti silika-
alumina, alumina dan zeolit.

Menurut Liu dkk. (2006) selain sebagai pengembmeglit di dalam
sistem metal supported catalysjuga mempunyai aktivitas katalitik yang
tinggi,menyebabkan katalis tidak mudah menggumpampunyai porositas yang
luas, serta stabil terhadap temperatur tinggi. iSeta, keberadaan zeolit di
Indonesia cukup melimpah dan relatif murah.

Zeolit alam banyak bercampur dengan materi pendotoupa kation-
kation C&', B&*, F&'. Oleh karena itu, zeolit alam perlu diaktivasi dan
dimodifikasi guna meningkatkan karakternya terutaki@vitas katalitiknya yaitu
dengan cara perlakuan asam menggunakan HF, HCNIdz@l.

Sebagai katalis, salah satu sifat penting dalamsgsrd&onversi plastik

adalah jumlah situs asam totalnya (keasaman). Keasazeolit dapat



ditingkatkan dengan cara pengembanan logam-logamsisi yang memiliki
orbital d belum terisi penuh seperti logam Ni. MeriuTriyono (2002), adanya
orbital d belum penuh dalam logam Ni dapat menitigka daya adsorpsi logam
terhadap reaktan.

Rodiansono dkk. (2005) melakukan preparasi katadislit alam aktif
(zeolit), Ni/zeolit, Ni-Mo/zeolit, Ni/zeolit-NbOs, dan Ni-Mo/zeolit-NhOs yang
dibuat dengan metode impregnasi. Diperoleh aksvian selektivitas katalis
untuk menghasilkan total hasil (yield) fraksi bengiCs-Ciz) dari plastik
polipropilen (umpan) sebagai berikut Ni-Mo/zeolitN¥zeolit > Ni/zeolit-NOs
> Ni-Mo/zeolit-N,Os > zeolit.

Prasetyaningsih (2011) melakukan penelitian tenfzrmgbuatan katalis
Ni/Zeolit dengan variasi jumlah logam Ni yang dieankan yaitu 4%, 6%, dan
8%. Metode pengembanan logam Ni dilakukan dengaa icapregnasi. Pada
penelitian ini didapat luas permukaan katalisdedn yaitu katalis dengan jumlah
logam Ni yang teremban 4%.

Pada preparasi katalis yaitu pada saat pengembagam pada zeolit
metode yang sering digunakan ialah metode impreégraéan tetapi pada
penelitian ini akan dilakukan metode pengembanamgale cara sonokimia.
Metode sonokimia belum pernah dilakukan dalam peg@an logam terhadap
zeolit alam, namun telah dilakukan studi pendahulo&eh penulis tentang
metode sonokimia untuk pengembanan logam Ni teghadalit alam aktif. Hasil
studi pendahuluan yang berupa katalis Ni/zeolitmalaktif lalu di uji

menggunakan XRD, antara zeolit alam aktif denganlitzalam aktif yang sudah



teremban logam Ni muncul peak baru dan ditengdawaimerupakan peak dari
logam Ni, sedangkan dari hasil uji AAS zeolit yasigdah teremban logam Ni
dengan menggunakan metode pengembanan sonokinmgateer menunjukan
adanya logam Ni yang teremban (lihat pada lampir8ejain menjadi metode
baru dalam pengembanan, metode sonokimia ini meyaplkeunggulan yaitu
tidak membutuhkan waktu yang lama,tidak perlu metrgbsuhu.

Plastik merupakan salah satu jenis polimer yan@batasarnya secara
umum adalah polipropilena (PP), polietilena (PBligtirena (PS), poli(metil
metakrilat) (PMMA), high density polyethylene (HDPHan polivinilklorida
(PVC). Plastik hingga saat ini masih merupakan bajeng banyak digunakan
oleh kalangan industri maupun rumah. Akibat pengguarplastik yang berlebihan
menjadikan suatu masalah utama baik itu perkotaampun pedesaan, sisa-sisa
plastik tersebut biasanya berupa limbah rumah &@ndggbah sisa industri,
limbah kemasan barang ataupun makanan dan minupiastik tersebut tidak
dapat diuraikan oleh bakteri pengurai (mikroorgar@ydalam tanah, meskipun di
buang dan tertimbun dalam tanah beberapa lamania akan tetap saja utuh
seperti semula dan hanya akan terjadi kerusakak dmja tetapi komposisi
struktur masih tetap.

Berdasarkan latar belakang, maka dilakukan peaelpreparasi katalis
Ni/zeolit alam menggunakan metode sonokimia denganlah logam Ni
teremban yang bervariasi yaitu masing-masing 3jah 5% yang kemudian
dikarakterisasi. Karakterisasi katalis meliputiasikeasaman, luas permukaan,

rerata jejari dan volume pori. Pada Penelitianujniaktivitas katalis dilakukan



1.2

1.3

pada proses perengkahan katalitik sebagai umpam ptastik polipropilen dan
plastik polietilen. Produk kemudian dianalisis dem@sC (Gas-Chromatography)

dan GC-MS (Gas Chromatography-Mass Spectroscopy).
Permasalahan

Berdasarkan uraian di atas, permasalahan dalanit@enimi adalah :
Bagaimanakah karakteristik katalis Ni/Zeolit ala@ssih preparasi menggunakan
metode sonokimia?

Bagaimanakah pengaruh jumlah Ni yang diembankaa padlit dengan metode
sonokimia terhadap aktivitas perengkahan polipendil

Bagaimanakah pengaruh jumlah Ni yang diembankaa padlit dengan metode

sonokimia terhadap aktivitas perengkahan polietilen
Tujuan Pendlitian

Tujuan dari penelitian ini adalah sebagai berikut :

Mengetahui karakteristik katalis Ni/Zeolit alam tagreparasi menggunakan
metode sonokimia.

Mengetahui aktivitas katalis Ni/zeolit alam padagpgkahan polipropilen.

Mengetahui aktivitas katalis Ni/zeolit alam padagpgkahan polietilen.



1.4 Manfaat Penditian

Manfaat dari penelitian ini adalah sebagai berikut

a. Memberikan informasi mengenai karakteristik katah&/Zeolit alam hasil
preparasi menggunakan metode sonokimia..

b. Memberikan informasi mengenai aktivitas katalis zBolit alam dalam
perengkahan katalitik terhadap plastik jenis polgilien.

c. Memberikan informasi mengenai aktivitas katalis zMglit alam dalam

perengkahan katalitik terhadap plastik jenis pibdiet



BAB 2
TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Katalis

Katalis merupakan zat yang dapat meningkatkam depksi dengan
kondisi kimiawi tetap pada akhir proses (Triyon®02). Katalis tidak akan
menggangu kesetimbangan tetapi mempercepat temgap&esetimbangan itu
dan katalis tidak memulai terjadinya reaksi. Katafii memberikan mekanisme
reaksi baru dengan molekul reaktan pada kondishzt@ra yang memiliki energi
aktivasi lebih rendah dari reaksi tanpa katalisnidian kondisi zat antara itu
bereaksi dengan molekul reaktan lainnya membemntodtuyk dan katalis kembali
(Triyono, 2002).

Jenis katalis dibagi menjadi dua macam yaitu lisatsomogen dan
heterogen. Katalis homogen memiliki fase yang sateagan reaktan yang
biasanya pada fase gas atau larutan, sedangkdis keterogen memiliki fase
yang berbeda dengan reaktan yang biasanya dalarpéamt untuk katalis dan
fase gas untuk reaktan. Katalis heterogen ini abigs mengandung sedikitnya
satu reaktan teradsorpsi yang termodifikasi sedamiksehingga menjadi suatu
bentuk katalis yang siap berekasi (Joechim, 1998).

Adapun tipe katalis dibedakan menjadi dua yaitdalia dengan
pengemban dan katalis tanpa pengemban. Pengembatilakukan dengan
mendispersikan katalis dengan banyak metode sepeetode impregnasi,

impregnasi kering, metode pertukaran ion, dan ss#bnya metode sonokimia



yang mengakibatkan luas permukaan situs aktif isatakenjadi semakin luas.
Situs aktif merupakan titik pada permukaan katgdisg membentuk ikatan kimia
kuat denga atom atau molekul teradsorpsi. Peniagkajumlah situs
mengakibatkan kontak antara reaktan dengan kasalisakin besar sehingga
reaksi akan berjalan dengan cepat.
Pemilihan pengemban harus memperhatikan beberaga yaitu
(Anderson,1976) :
1. Memiliki luas permukaan yang besar
Luas permukaan yang besar akan memiliki situs giitifg semakin banyak
sehingga semakin banyak adsorbat yang akan dialsorp
2. Memiliki porositas yang baik.
Pori-pori yang baik yaitu pori-pori yang seraganm detap karena keduanya
akan berpengaruh pada selektifitas adsorbat.
3. Memiliki adsorptif yang baik
Adanya ruang-ruang kosong (pori) akan memungkirtegjadinya adsorpsi,
adsorpsi yang baik adalah adsorpsi yang kuat amwatakul adsorbat dan
pengembannya.
4. Tahan panas
Suhu yang tinggi akan mengakibatkan struktur menjasbk dan aktivitas
menjadi rendah.
5. Stabil secara kimia
Pada saat setelah terjadi reaksi, struktur molakah selalu tetap karena bila

berubah akan mengakibatkan selektifitas menjadiaien



6. Reakitif
Mampu mengadakan ikatan dengan molekul adsorbajatebaik, misalnya

melalui pertukaran ion.
2.2 Zeolit

Zeolit ditemukan oleh seorang ahli mineral dariefia, bernama Baron
Axel Frederick Crontedt pada tahun 1756. Minerallizderbentuk kristal yang
terdapat di dalam rongga batuan basalt. Zeolitda¢rdari kata zein dan lithos
yang berarti batu api atabooiling stone.Zeolit merupakan kelompok mineral
alumina silika terhidrasi yang secara umum memilikimus empiris
My.Dy.(Alx+2y.Sh+2y.020).MHO, notasi M dan D adalah K, Na, atau kation
monovalen lainnya, x dan y adalah bilangan tertentadalah muatan dari ion
logam, dan m merupakan jumlah molekul air kristainy selalu berubah-
ubah(Susanti dan Panjaitan, 2010).

Zeolit mempunyai kerangka struktur tiga dimenssdsun atas unit-unit
tetrahedron (AIQ)> dan (SiQ)* yang saling berikatan melalui atom oksigen,
membentuk pori-pori dengan ukuran pori antara 2psar@ A, tergantung pada
jenis mineralnya. lon Si bervalensi 4 sedangkarbéivalensi 3. Pada struktur
zeolit Sf* dapat diganti dengan Elsehingga terbentuk muatan berlebih pada Al.
Hal ini mengakibatkan struktur zeolit kelebihan mama negatif. Untuk
menetralkan muatan negatif kerangka zeolit, zeoéngikat kation-kation alkali

atau alkali tanah seperti N&*, C&*, atau St". Kation-kation tersebut terletak di



luar tetrahedral, dapat bergerak bebas dalam remygma zeolit dan dapat

dipertukarkan dengan kation-kation lain (Tsitsidhand Andronikashvili, 1992).

O /O\N-H/O\ 0 Y
/Si\ f\? /Si‘ \SI‘ f\P S| o
AR

o 00 o)
. |

Gambar 2.1. Struktur umum zeolit (Tsitsishivili adddronikashvili, 1992).

2.3 Logam Ni

Nikel adalah logam putih perak yang keras. Niketsbat liat, dapat
ditempa, dan sangat kukuh. Logam ini melebur pada5 °C, dan bersifat
magnetis (Svehla, 1990pada sistem periodik unsur merupakan logam golongan
VIII B dengan konfigurasi elektron sebagai berikut

xNi=[A] 3 4¢

Lo THTT I i

Atom nikel mempunyai orbital 3d yang belum pendesuai aturan

Hund, pada orbital 3d ini terdapat 2 elektron ta@kplasangan. Oleh karena itu
logam nikel mudah membentuk ikatan kovalen koortdsghingga pembentukan
zat antara pada permukaan katalis lebih mudah. rhobya berfungsi sebagai
katalis dalam proses perengkahan. Sifat kataliskmemang di bawah logam Pt,
namun harga logam Ni jauh lebih murah sehingganboga banyak digunakan
untuk hydrotreating maupun perengkahan. Logam-logam ini secara laiggsun

dapat berfungsi sebagai katalis tanpa diembankbabiie dahulu, tetapi memiliki
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kelemahan, diantaranya luas permukaan yang reédatil, dan selama proses
katalitik dapat terjadi penggumpalan. (Trisunaryahgl, 2005).
2.4 M etode Sonokimia

Ahli kimia pertama yang memperkenalkan efek yangr Ibiasa dari
gelombang suara yang kemudian disebut desganchemistryadalah Alfred L.
Loomis pada tahun 1927. Penelitian selanjutnytdipumpai hampir 60 tahun.
Sejak tahun 1980-an efek dari ultrasonik telah blngligunakan oleh para
iimuwan diberbagai sektor, karena ultrasonik menypudampak yang signifikan
secara fisika dan kimia terhadap suatu zat (Syslieg4).

Menurut Chang (1994) Ultrasonik memiliki frekuedgtas pendengaran
manusia (di atas 16 KHz). Frekuensi yang lebih dinghemiliki panjang
gelombang yang lebih pendek.

Sonokimia adalah penggunaan energi suara untakioneng perubahan
fisika dan kimia dalam medium cairan. Dimulai demgaenemuan ultrasonik
cleaning bathyang sederhana, biasanya digunakan untuk mengggapuih jarak
dari reaksi kimia. Kemudian dikembangkan menjadiagai sintesis kimia dan
sekarang bisa diaplikasikan dalam bidang perin@dustrobat-obatan dan
pembersihan alat-alat medis.

Sonokimia merupakan aplikasi ultrasonik untuk keeadan proses
kimiawi. Ultrasonik ini memiliki rentang spektrum02kHz - 10 MHz. Secara
kasar rentang ultrasonik dibagi menjadi tiga bagmemting yaitu frekuensi
rendah dengan ultrasonik berkekuatan tinggi (2006 BHz), frekuensi sedang

dengan kekuatan ultrasonik sedang (100 kHz - 2 Midan frekuensi tinggi
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dengan kekuatan ultrasonik rendah (2 - 10 MHz)kdeasi yang memiliki
rentang 20kHz-2MHz inilah yang digunakan dalam &mm@. Sonokimia
umumnya dilakukan dalam medium cair. Seperti serggbbmbang suara,
ultrasonik ditransmisi melalui gelombang yang meatikah dan melepaskan
struktur dari medium yang digunakan. Setiap pekapdase diberikan tekanan
negatif yang kuat untuk mengatasi gaya ikat intéeider sebuah medium fluida
yang dapat menggangu produksi gelembung (cavity) gangat kecil.
Gelombang ultrasonik yang menjalar di dalam nredcair memiliki

kemampuan terus-menerus membangkitkan semacam keigmatau rongga
(cavity) di dalam medium tersebut yang kemudianepgat kilat meletus.
Gelembung-gelembung yang meletus menghasilkan ieluargbiasa besar yang
berubah menjadi energi panas. Penciptaan dan lyaugelembung yang cepat
memberikan efek transfer energi panas yang jugatc&elembung-gelembung
tadi mencapai suhu 5000°C, bertekanan 1000 atm, ndemiliki kecepatan
pemanasan-pendinginan '3¥s (Suslick dkk 1998). Selama terjadinya
gelembung-gelembung, kondisi suatu reaksi bisabaérudrastis namun suhu
medium teramati dingin karena proses terbentuk mnahnya gelembung tadi
terjadi dalam skala mikroskopik. Penerapan ultriksaiapat menyebabkan
terbentuk partikel yang lebih kecil dan meningkatkaseragaman ukuran. Secara

garis besar, efek kavitasi dapat dilihat pada Gamb&.2:
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Gambar 2.2Efek kavitasi pada irradiasi ultrasonikww.rsc.org.

Getaran yang terjadi mengakibatkan tumbukan antzyam dengan
zeolit alam dan getaran tersebut dimungkinkan jdgpat membuka pori-pori
pada zeolit, sehingga logam Nikel dapat terembathakam zeolit alam. Selain itu
penerapan ultrasonik dapat menyebabkan partikeljagiedebih kecil dan
meningkatkan keseragaman ukuran. Metode sonokimiai ddalah penggunaan
ultrasonik dalam mensistesis bahan yang berukuaian.rltrasonik ini memiliki
panjang spektrum 20kHz-10MHz. Hasil reaksi yangethfeh dengan ultrasonik

dapat berupa partikel nanoamorf dan nanokristalin.

25  Polipropilen

Molekul polipropilen mengandung atom karbon tersiengan gugus
metil rantai utama. Atom hidrogen terikat pada atarbon tersier yang mudah
bereaksi dengan oksigen dan ozon. Menurut proses s@rupa dengan metoda

tekanan rendah untuk polietilen, mempergunakarigateeger — Natta.
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(a) (b)
Gambar 2.3. (a). Struktur Propilena dan (b). StruRolipropilena
Sumber: Stevens (2001)

Polipropilena merupakan polimer kristalin yangaditkan dari proses
polimerisasi gas propilena. Polipropilena mempuniainsisi gelas (Tg) yang
cukup tinggi (196C-200C), sedangkan titik kristalisasinya antara C3a135C.
Polipropilena mempunyai ketahanan terhadap baharmakichemical resistance)
yang tinggi, tetapi ketahanan pukulnya rendah (8tgi, 2005). Konduktivitas
terhadap panas rendah (0,12 w/m), tegangan permuka®y rendah, kekuatan
benturan yang tinggi, tahan terhadap pelarut okgdomaihan kimia anorganik, uap
air, minyak, asam dan basa, isolator yang bailpitelapat dirusak oleh asam
nitrat pekat, dan mudah terbakar oleh nyala yantgh# merupakan sifat yang
dimiliki oleh plastik polipropilena. Faktor-faktoyang dapat mempercepat
pengurangan stabilitas plastik polipropilena adapsimas (degradasi termal),
penyinaran (degradasi UV), gesekan, bakteri (bigratasi), oksigen (bahan
kimia), waktu dan umur polipropilena (Hirwati, 2007

Sifat kimia dari polipropilena mempunyai ketahanamg sangat baik
terhadap bahan kimia anorganik non pengoksidasierjda, alkohol dan

sebagainya. Tetapi polipropilena dapat terdegraalabi zat pengoksidasi seperti
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asam nitrat dan hidrogen peroksida. Sifat krist@lémya yang tinggi

menyebabkan daya regangannya tinggi, kaku dan Kenagsih, 2010).
26  Polietilen

Molekul polietilena merupakan atom karbon rantanjpng dengan dua
atom hidrogen mengikat masing-masing setiap atorboka Polietilena adalah
bahan termoplastik yang transparan, mempunyai tgieh 110 - 137 °C.
Umumnya polietilena bersifat resisten terhadap kiatia. Pada suhu kamar
polietilena tidak larut dalam pelarut organik damor@anik. Polietilena dapat
teroksidasi diudara pada temperatur tinggi dengaar siltraviolet. Struktur rantai
polietilena dapat berbentuk linier, bercabang, diatikatan silang (Billmeyer,

1984). Struktur polietilena tersebut dapat dilipatla Gambar 4.

L AL A
N
JSoS S

Gambar 2.4. Struktur polietilena a. HDPE, b. LDPH,LDPE (Billmeyer,1984).

Beberapa jenis polietilena antara lamw Density Polyethyleng.DPE),
High Density PolyethylendHDPE), danLiniear Low Density Polyethylene
(LLDPE). LDPE memiliki struktur rantai percabangamang tinggi dengan

cabang-cabang yang panjang dan pendek. SedangkBE HI2mpunyai struktur
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rantai lurus, dan LLDPE memiliki rantai polimer yalurus dengan rantai-rantai
cabang pendek.

Polietilena merupakan polimer yang termasuk gaongpolyolefin,
dengan berat molekul rata-rata (Mw) = 50.000-300.Q&nis polietilena yang
banyak digunakan adalah LDPEo( Density Polyethylejleyang mempunyai
rantai cabang digunakan sebagai pengemas yaittaisdii, 5% dari total plastik
kemas kemudian diikuti HDPEH{gh Density Polyethylene yang tidak
mempunyai rantai cabang tetapi merupakan rantamaitgang lurus kurang lebih
25,4% (Masudeet al, 1999). Sifat fisik dan mekanik dari LDPE dan HDP
disajikan pada Tabel 1.

Tabel 2.1. Sifat fisik dan mekanik polietilen

Sifat fislk dan mekanik LDPE HDPE
Berat jenis (gr/cr) 0,91-0,94 0,95-0,97
Titik leleh ( °C) 105-115 135
Kekerasan 44-48 55-70
Kapasitas panas (kJ kd<™) 1,916 1,916
Regangan (%) 150-600 12-700
Tegangan tarik (N mif) 15,2-78,6 17,9-33,1
Modulus tarik (N mrif) 55,1-172 413-1034
Tegangan impak >16 0,8-14

(Surdia dan Saito, 1995)
Secara kimia, polietilena sangat lembam. Polimetidak larut dalam
pelarut apapun pada suhu kamar, tetapi menggemblag hidrokarbon dan
tetraklorometana (karbon tetraklorida). Polietileanan terhadap asam dan basa,
tetapi dapat dirusak oleh asam nitrat pekat. Rlelnet tidak tahan terhadap cahaya

dan oksigen (Cowd, 1991).
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2.7 Pirolisis
Proses peruraian suatu bahan pada suhu tingca tzsgnya udara atau

dengan udara terbatas merupakan proses piroliak &wal tahun 1930, teknik
pirolisis telah digunakan di Jerman untuk peningkatesidu hidrogenasi yang
diperoleh dari pencairan/pelelehan batu bara (ogaéfaction), selain itu teknik
pirolisis juga digunakan untuk mengolah limbah {kasseperti yang telah
dilakukan perusahaan BASF di Jerman.

Menurut Agra (1995) metode pirolisis dapat merulliatbah plastik
menjadi minyak pirolitik dan padatan kokas. Bebar&puntungan dari pirolisis
meliputi:

1. Konsumsi energi yang rendah (sebagai contoh, makdiamya sekitar
10% dari jumlah energi limbah plastik yang digumaketuk merubah
potongan sampah plastik menjadi produk petrokimia).

2. Proses beroperasi tanpa membutuhkan udara atawEmtpdrogen dan
tidak melibatkan tekanan.

3. Polutan - polutan dan pengotor dari proses pisolisrkonsentrasi di
dalam sebualtoke-like matrixyaitu sebuah residu padat dari proses.
Pirolisis ini dilakukan dalam sebuah sistem teputsehingga tidak ada
polutan yang dapat keluar.

2.8 Perengkahan Katalitik
Perengkahan (crackipgnerupakan proses pemecahan molekul-molekul

hidrokarbon besar menjadi molekul-molekul yang hekecil dengan adanya

pemanasan atau katalis.
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Adanya pemanasan yang cukup dan katalis makakaidron paraffin
akan pecah menjadi dua atau lebih fragmen dan s#aimya berupa olefin.
Semua reaksi perengkahan adalah endotermik.

Proses perengkahan meliputi:

1) Proses Perengkah#mermal murni

Proses ini merupakan proses pemecahan molekukoiddesar dari zat
hidrokarbon yang dilakukan pada suhu tinggi yangelja pada bahan awal
selama waktu tertentu. Pada pelaksanaannya tidaigkitu mengatur produk
yang dihasilkan pada suatu proses perengkahamany@asselain menghasilkan
fraksi rantai G-C;» juga mengandung molekul-molekul yang mempunydisira
rantai G-C,4 (gas) dan molekul-molekul yang mempunyai fraketaa>G ..

2) Proses perengkahéimermal dengan katalisator

Adanya katalisator maka reaksi perengkahan daggdti pada suhu
yang lebih rendah. Keuntungan dari proses thermaiglikator adalah:

1. Produk fraksi rantai £C;, lebih banyak dibanding produk dengan fraksi
rantai G-C4 yang disebabkan oleh pendeknya waktu perengkahan.
2. Bekerja pada suhu rendah.

Adanya katalisator dapat terjadi proses isomeriaieena-alkena dengan
rantai lurus diubah menjadi hidrokarbon bercabang.

3) Proses perengkahdengan Klorida-Aluminium (AIG) yang bebas air

Bila minyak bumi dengan kadar aromatik rendah ms&an dengan
AICI; bebas air pada suhu 180-200maka akan terbentuk fraksi rantai-Ci,.

Bahan yang tidak mengandung aromatik (misalnyafipanaurni) dengan 2 atau
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5% AICIl; dapat merubah sebagian besar (90%) dari bahamenjadi fraksi
rantai G-Cy, bagian lain akan ditinggal atau sebagai arangnilddetel. Kerugian
dari proses ini adalah :

1. Mahal karena AlGlyang dipakai akan menyublim dan mengurai.

2. Bahan-bahan yang dapat dikerjakan terbatas.

3. Pada saat reaksi berlangsung, banyak sekali gasbgmsifat asam maka

harus memakai alat-alat yang tahan korosi (Fatir2@03).

Metode perengkahan katalitik menggunakan katadsmapadat pada
temperatur yang tinggi untuk menghasilkan prosedapperuraian molekul
hidrokarbon yang besar menjadi yang kecil. Katgdisg biasa digunakan adalah
alumina, silika, zeolit, dan beberapa jenis lainsggperticlay. Selama proses
perengkahan kereaktifan katalis berkurang, olelraitu lebih tidak stabil dan
kation sementara tidak dapat bertahan lebih laahatérakumulasi pada sisi aktif
katalis yang menyebabkan penumpukan produk karbog kebih dikenal dengan
kokas. Beberapa tumpukan perlu dipindahkan yangahima dilakukan dengan

pembakaran yang bertujuan untuk meregenarasi &&taionim .2012).

Pada perengkahan katalitik, katalis berpengardandaifat keasaman
yang dapat dijelaskan dengan teori ion karboniumhapan reaksi katalitik
heterogen diawali dengan proses fisisorpsi, kenmukisanisorpsi dan membentuk
produk yang selanjutnya produk akhir tersebut padedari permukaan katalis
(tahap desorpsi). Interaksi antara katalis dengsaktan dapat menghasilkan
senyawa yang lebih aktif sebagai zat antarat skapat meningkatkan kecepatan,

ketepatan dan konsentrasi tumbukan (encounter)atkifri lokalisasi reaktan.
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Sebagai konsekuensi dari keadaan tersebut makgi ggergaktifan dari reaksi
akan menjadi lebih rendah (Setyawanal, 2009).

Mekanisme perengkahan adalah sebagai berikut:

Mula-mula ada katalis Ni/ZA yang sudah siap didamauntuk proses
perengkahan, lalu umpan berupa gugus fungsi matdngg membentuk ikatan
dengan logam Ni dan 'H terbentuklah radikal terstabilkan yaitu ikatartaza
atom C dengan atom Ni serta terbentuk ion karborpacha H,dijelaskan pada

Gambar 2.5:

+
7N R—CH

/\/K/\/K/\/K/
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CTTITTTITOTY Y

Gambar 2.5. Pembentukan radikal terstabilkan diakaobonium
(Handokoet al.,2009)

Lalu, proses berikutnya radikal tersabilkan menygraimpan yang
datang lagi, menyerang ikatan C-C pada umpan yatgng tersebut dan
membentuk 2 radikal terstabilkan. lon karboniumajugenyerang umpan yang
lain akan tetapi ion karbonium menyerang ikatan @dda umpan tersebut dan
membentuk ikatan ion karbonium dengan rantai C gmnjpada umpan.

Dijelaskan pada Gambar 2.6:
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Gambar 2.6. Interaksi reaktan dengan ion karbomiamradikal pada
permukaan katalis (Handoled al.,2009)

Selanjutnya tahap terminasi terjadi apabila adgreyagygabungan radikal
terstabilkan (pada situs asam Lewis) dan terjadialq@ntukan ikatan rangkap

(pada situs asam Bronsted) lalu terbentuk kemladdilis Ni/ZA.
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Gambar 2.7. Pembentukan kembali katalis zeolitidarkarbonium (Handoket
al., 2009)
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29 Penelitian terkait

M., Abdul dkk. (2001) telah melakukan penelitisantang pengaruh
iradiasi ultrasonik pada preparasi katalis CuO/Z&igld; untuk reaksi
hidrogenasi C® menjadi metanol, dalam penelitian tersebut digari@aktu
iradiasi ultrasonik pada saat preparasi katalisAgiapun variasi waktunya yaitu
30, 60, dan 90 menit. Hasil penelitian menunjukketwa waktu yang baik
dalam iradiasi ultrasonik yaitu 60 menit yang mesgjlkan luas permukaan
katalis sebesar 50,1%y, sedangkan pada waktu iradiasi ultrasonik sel&ma
menit menghasilkan luas permukaan katalis sebe&drnf/g dan pada iradiasi
dengan waktu 90 menit menghasilkan katalis dengas permukaan sebesar
34,7nflg.

Rodiansono dkk. (2007) melakukan proses hidrd@mdraksi sampah
plastik dengan jenis polipropilen menjadi fraksinBi@ menggunakan Kkatalis
NiMo/Z dan NiMo/Z-NkOs. Pada penelitian ini didapatkan aktivitas katgéing
paling tinggi adalah katalis Ni-Mo/Z yaitu menghkan fraksi total G-Ci»
sebesar 64,60%. Proses perngkahan dilakukan pdda 380C dengan rasio
katalis:umpan yaitu 1:2.

Prasetyaningsih (2011) juga melakukan penelitemang pembuatan
katalis Ni/Zeolit untuk reaksi perengkahan katalltmbah plastik menggunakan
Fixed Bed Reactor, jenis plastik yang digunakantuypolipropilen dengan waktu
perengkahan yaitu 2 jam. Namun pada pengembanamlogenggunakan metode

impregnasi. Hasil analisis menunjukkan luas perrankzeolit alam sebesar 40.09
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m?/g sedangkan luas permukaan katalis Ni/Zeolit 4%, 6an 8% berturut-turut
sebesar 90,06 , 80,82 , dan 24,6ym

Uji aktivitas katalis terhadap produk katalitierengkahan pada suhu
400°C menunjukkan katalis Ni 6%/Zeolit alam memilikirkersi terbaik dalam
perengkahan limbah plastik yang mengandung polilmopnamun pada suhu
450C katalis Ni-4%/Zeolit alam memiliki konversi teikadiantar katalis yang

telah dipreparasi dan disintesis menggunakan metoitkepregnasi.



BAB 3
METODE PENELITIAN

3.1 Lokas Pendlitian

Penelitian ini dilakukan di Laboratorium Kimia FRW Universitas
Negeri Semarang. Preparasi dan uji aktivitas lawilakukan di Laboratorium
Kimia Fisik FMIPA Universitas Negeri Semarang. Warakteristik katalis
dilakukan di Laboratorium Kimia Instrument FMIPA Warsitas Negeri
Semarang dan Laboratorium Anorganik Universitadj@aMada, sedangkan uji
terhadap produk perengkahan katalitik plastik der@gas Chromatography (GC)
di Laboratorium Kimia Instrument FMIPA Universitdsegeri Semarang dan
denganGas Chromatography Mass Spectra (GC-Mis)Laboratorium Kimia

Organik Universitas Gadjah Mada.

3.2 Variabd Pendlitian
321 Variabel Bebas

Variabel bebas adalah variabel yang nilainya dagar Variabel bebas
pada penelitian adalah : (i) Jumlah logam Ni ydiegnbankan pada zeolit alam
aktif dengan metode sonokimia (3, 4 dan 5%) dgnjd€nis plastik pada reaksi

perengkahan katalitik yaitu plastik jenis polipiepidan polietilen.
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3.22 Variabel Terikat

Variabel terikat adalah variabel yang menjadi ktitipusat
penelitian.Variabel terikat pada penelitian ini latlakarakteristik padatan Ni
/Zeolit Alam yang dipreparasi dengan metode sonwkirkarakterisasi hasil
perengkahan katalitik plastik polipropilen dan polen.
323 Variabd Terkendali

Variabel terkendali adalah faktor yang mempenganasil reaksi, tetapi
dikendalikan. Variabel terkendali dalam penelitian adalah waktu sonikasi 1
jam dengan kekuatan getaran 40Khz, temperaturigpgcd75°C, rasio katalis :
umpan 1:2, laju alir gas hidrogen (30 mL/menit) géekanan atmosfer dan suhu

reaktor katalis 361C.



25

3.3 Rancangan Pendlitian

3.3.1 Alat dan Bahan
3.3.1.1 Alat Penelitian

Alat-alat gelas, Thermometer, Pengayak 100 mesimpang porselin,
Oven GCA Corp, Furnace, Reaktor kalsinasi dan alssidlimbangan analitik,
Desikator, Reaktor pirolisis, XRD Shimadzu XRD-60@C HP 5890 Series II,
GC-MS Shimadzu QP-2010s, Spektrofotometer Serapamm ASSA) Perkin
Elmer, Gas Sorption Analyzer NOVA 1200e, Sonorea#6KHz.
3.3.1.2 Bahan Penelitian

Zeolit Alam (PT. Prima Zeolita), N)\&I (E. Merck), HF (E. Merck), HCI
6M, Nikel Nitrat Heksahidrat Ni(Ng),.6H,O p.a (E. Merck), NH 25% (E.
Merck), Gas hidrogen, Oksigen, dan Nitrogen (PTm&ar Gas), Aquademin,

Plastik jenis polipropilen dan polietilen.
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34  Prosedur Kerja

3.4.1 Perlakuan Awal Zeolit Alam
a. Merendam zeolit alam dalam aquademin sambil menga@u dengan
pengaduk magnet selama sehari semalam pada teorgeratar.
b. Kemudian campuran disaring dan dikeringkan dalamngvada temperatur
120°C selama 12 jam.
3.4.2 Aktivasi Zeolit dengan Perlakuan HF, HCL, dan Nl
a. Merendam sebanyak 100 g zeolit alam dengan 250anoitain HF 1 % dalam
wadah plastik selama 30 menit, kemudian mencudeygan aquademin.
b. Kemudian dikeringkan dalam oven pada temperatutd3@lama 24 jam.
c. Setelah kering lalu sampel direfluks ke dalam 2%0anutan HCI 6M selama

30 menit pada temperatur 50°C sambil diaduk, keamusampel disaring dan

dicuci berulang kali sampai tidak ada ion (Clapat dideteksi oleh larutan
AgNOs).

d. Sampel dikeringkan pada temperatur 130°C selaram3iglam oven.

e. Sampel kemudian direfluks dalam larutan J&H1N pada temperatur 80
selama 3 jam perhari dalam 1 minggu sambil dialakjudian disaring dan
dikeringkan pada temperatur 130°C selama 3 jammdaleen.

f. Sampel dihaluskan hingga ukuran 100 mesh. Sampelibari nama zeolit

alam aktif .
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3.4.3 Preparas Ni/Zeolit alam dengan metode sonokimia

a. Ditimbang sebanyak 30 gram zeolit alam aktif.

b. Ditimbang lagi sebanyak 4,452 gram Ni(}©6H,0O lalu dilarutkan dalam
aquademin 20 mL untuk logam Ni 3%.

c. Samel direndam dalam larutan nikel nitrat heksait\i(NOs),.6H,O lalu
sampel dimasukkan ke sonoreaktor dan digetarkaamsell jam dengan
kekuatan 40KHz, kemudian pelarut dilarutkan.

d. Mengulangi pekerjaan diatas untuk logam Ni 4% makaus ditmbang
Ni(NO3)2.6H,O sebanyak 5,941 gram dan untuk logam Ni 5% harus
ditimbang Ni(NQ),.6H,O sebanyak 7,427 gram.

3.4.4 Kalsinasi, Oksidasi, dan Reduksi Katalis

a. Sampel-sampel katalis dimasukkan dalam reaktar dddalsinasi pada 500°C
sambil dialiri gas nitrogen selama 5 jam denganatojuntuk memperbaiki
dispersi logam.

b. Kemudian sampel-sampel katalis dioksidasi dengmanabas oksigen pada
temperatur 400°C selama 2 jam berfungsi untuk meatgkompleks logam
menjadi oksida logam. dan sampel-sampel katalieddksi dengan gas
hidrogen pada temperatur 400°C selama 2 jam derigaan untuk

mengubah ion logam menjadi atom logam.
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3.4.5 Karakterisasi Katalis
3.4.5.1 Penentuan Kadar Ni dalam Katalis

Untuk penentuan kandungan logam Ni, dapat ditemtukiengan
spektrofotometer serapan atom (AAS). Pada penenkaadungan logam Ni,
analisis dilakukan secara berurutan terhadap lahltnko, standar, dan cuplikan.
Penyiapan standar dilakukan dengan cara mengemcéakatan standar Ni(ll)
1000 mg/L. Dari larutan tersebut dibuat larutamdéa dengan konsentrasi 2, 4, 6,
10, dan 12 mg/L. Penyiapan larutan cuplikan yagngan menimbang 1 g sampel
kemudian dimasukkan ke dalam krus teflon yang suddiasahi dengan
aquaregia. Ke dalam krus teflon ditambahkan sed#ihi sedikit 8 mL larutan
HF 48%, selanjutnya ditambahkan 2 mL aquaregia. ft@am ini kemudian
dibiarkan selama 12 jam dan setelah itu dipanapkaa temperatur 90°C selama
2 jam di dalam oven, setelah dingin ditambahkaotdar HBO3; 10%. Larutan
kemudian dipindahkan ke dalam labu ukur plastik D00, lalu ditambahkan
aquademin sampai tanda batas. Satu mL larutan kempldiencerkan lagi
sebanyak 100 kali.
3.4.5.2 Penentuan Kristalinitas Katalis

Kristalinitas katalis dapat diketahui dengan k#gasasi dengan XRD.

Pada analisis XRD, kristal katalis mendifraksi sikayang dikirimkan dari
sumber dan diterima oleh detektor. Pola difrakpladkan berdasarkan intensitas
puncak yang menyatakan peta parameter kisi krag@l indeksMiller (hkl)
sebagai fungsi® 6 menyatakan sudut difraksi berdasarkan persamesyy.

M= 2d sind
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dengan d dalah jarak antar bidang kristal dengdeksMiller (hkl), 6 adalah
sudut Bragg n adalah bilangan bulat, daradalah panjang gelombang (Abdullah
dan Khairurrijal, 2010).
3.4.5.3 Luas Permukaan, Volume Pori, dan Rerata Jejari

Sifat permukaan dari katalis yang paling pentwdglah luas permukaan
spesifik maupun volume pori. Penentuan luas peramukgesifik maupun volume
pori terdiri dari dua tahapan vyaitu preparasi daralisa sampel. Sempel
dipreparasi untuk membersihkan kontaminan (air ataolekul lain) yang
mungkin teradsorpsi oleh sampel ketika penyimparRmeparasi (degassing)
dilakukan kombinasi pemanasan, pemvakuman dan |@mgagas nitrogen,
sedangkan analisa sampel dengan adsorppabtla temperatur 77 C. gas nitrogen
digunakan karena inert, non korosif dan dapat beysalengan material
pembentuk. Selain gas nitrogen gas lain yang ddiganakan adalah n-butana,
karbondioksida, krypton, dan argon. Temperatur 7digilih karena merupakan
titik didih dari nitrogen cair pada keadaan standar

Luas permukaan spesifik katalis ditentukan bendas jumlah gas
nitrogen yang diperlukan untuk membentukoholayet pada permukaan dan
pori katalis pada tekanan relatif (P/Po) 0,05-0%nlah gas yang teradsorpsi
pada tekanan tertentu didefinisikan sebagai isothesorpsi. Diantara isotherm
adsorpsi yang dikenal, isotherm adsorpsi yang tkasuoleh Brunauer-Emmet-
Teller (BET). Merupakan metode yang sering digunal@autama untuk analisa

mikropori (Adamson,1976).
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3.4.5.4 Keasaman Katalis (Keasaman Total dan Keasaman Pédtaaun)
Penentuan jumlah situs asam katalis secara ka@ntiengan metode

gravimetri menggunakan piridin dan Rlldebagai basa adsorbatnya. Sejumlah
gram sampel dalam porselin telah diketahui beratlyyanaskan pada temperatur
120°C selama 2 jam. Kemudian didinginkan dalam desikdfalangi hingga
3kali, ditimbang hingga berat tetap. Sampel dalarsgdin ditempatkan dalam
desikator kembali dan desikator divakumkan, lalnal dalam porselin dialiri
gas NH yang berasal dari NH25% yang dipanaskan pada temperatuiC60
sehingga kelihatan uap di dalam desikator (konmisuh). Kemudian didinginkan
selama 24 jam. Setelah itu ditimbang hingga digérdlerat. Setelah itu diangin-
anginkan selama 15 menit dan ditimbang berulangeulzap 15 menit hingga
diperoleh berat tetap. Ulangi pekerjaan sebelundgsgan mengganti uap NH
dengan piridin. Berat Nflyang teradsorpsi dalam sampel. Berat uap M&hg
teradsorpi menunjukkan banyaknya jumlah asam ta@blit, sedangkan
banyaknya uap basa piridin menunjukksn banyaknyalajn asam yang
teradsorpsi dipermukaan.
3.4.6 Perlakuan Umpan Plastik dan Proses Pirolisis

a. Menyiapkan rangkaian alat pirolisis (ditunjukkardpagambar 3.1.)

b. Memasukakan plastik polipropilen sebanyak 500 gikendalam reaktor

pirolisis.
c. Menjalankan proses pirolisis pada temperatur 47888gan mengaliri gas
nitrogen (100 ml/menit)

d. Melakukan langkah-langkah sebelumnya untuk jerast polietilen
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REAKTOR PIROLISIS
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Gambar 3.1. Reaktor Pirolisis Plastik (Rodiansenal, 2007)
3.4.7 Uji Aktivitas Katalis dalam Perengkahan Katalitik

a. Menyiapkan rangkaian alat perengkahan katalitiku(gukkan pada Gambar
3.2).

b. Menyiapkan hasil pirolisis (umpan) dan ditimbangdeieth dahulu sebelum di
masukkan dalam reaktor

c. Mengalirkan umpan dalam bentuk uap dari reaktogyarbuat dari stainless
steel bersama gas hidrogen dengan laju alir 30 merhitm

d. Kemudian mengalirkan uap hasil perengkahan keksaden sehingga
menghasilkan produk dalam fase cair

e. Kemudian mengkarakterisasi produk dengan B 5890 Series Iuntuk
mengidentifikasi fraksi yang terbentuk, sedangkanyawa apa saja yang

terkandung dalam produk dianalisis dengan GCdMighadzu QP-2010.
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Keterangan : 6 = Pendingin Ulir

M = Air Pendingin (masuk) 7 = Tempat Produk

K = Air Pendingin (keluar) 8 = Air Es + Garam Dapur

R1 dan R2 = Regulator Listrik 9 =Termometer

T1 dan T2 = Termometer 10 = Tempat Umpan

1 = Statif 11 = Aliran Gas Hdan Umpan (Gas)
2 = Furnace Tube 12 = Flowmeter Gas H

3 = Tempat Katalis 13 = Regulator

4 = Katalis 14 =Tabung Gas H

5 = Reaktor Uji Katalis

Gambar 3.2. Diagram Rangkaian Alat Uji PerengkaKamalitik (Modifikasi
Rodiansoncet al, 2007)



BAB 4
HASIL PENELITIAN DAN PEMBAHASAN

Penelitian tentang preparasi katalis Ni/Zeolit alatengan metode
sonokimia untuk perengkahan katalitik plastik pajblen dan polietilen yang
telah dilakukan di Laboratorium Kimia Fisik Jurusimia Universitas Negeri
Semarang. Penelitian yang dilakukan meliputi pragiadan karakterisasi katalis
hasil pengembanan logam Ni ke dalam zeolit alam ggemakan metode
sonokimia, kajian tentang kemampuan katalis dakeaksi perengkahan katalitik
plastik jenis polipropilen dan polietilen.

Pada penelitian ini telah dilakukan preparasi kiamakterisasi logam Ni
yang diembankan dalam bahan pengemban zeolit akeulit alam yang
digunakan adalah zeolit alam Wonosari dari PT Pdmalita, Yogyakarta. Zeolit
alam kemudian diaktivasi menggunakan perlakuan agamgaram kemudian
dilakukan pengembanan menggunakan logam Ni dengetode sonokimia.
Untuk mengetahui kualitas dan karakteristik katgsg telah dibuat, dilakukan
karakterisasi katalis yang meliputi kristalinitd®asaman, distribusi logam Ni,
serta porositas katalis.

Umpan yang digunakan dalam penelitian ini adaldastix jenis
polipropilen dan polietilen yang sebelumnya telalakiikan proses pirolisis,
plastik direngkah menggunakan katalis Ni/zeolitmal@an produk dianalisis

menggunakan GC dan GC-MS.
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4.1 Hasil Pendlitian

411 Preparas Katalis
4.1.1.1 Perlakuan Awal Zeolit Alam

Pada tahap ini zeolit alam yang berasal dari Rim& Zeolita berasal
dari daerah Yogyakarta merupakan zeolit yang mkstbr warna zeolit alam
adalah coklat gelap, sehingga diperlukan perlakwank membersihkan zeolit
tersebut. Sebelum diaktivasi, zeolit alam dibenlgi@ian awal yaitu direndam
dengan aquademin sambil diaduk dengan pengaduknaef4 jam pada
temperatur kamar, kemudian disaring dan endapalit zigkeringkan di dalam
oven pada temeratur 1%0D Hasilnya menunjukkan bahwa setelah pencucian
warna aquademin menjadi keruh dan setelah pengeriregolit menjadi bersih
yaitu berwarna putih kehijauan.
4.1.1.2 Aktivasi Zeolit Alam dengan HF, HCI, dan NkCI

Zeolit yang telah dicuci menggunakan aquademin ldikeringkan,
kemudian diayak dan diaktivasi menggunakan larasam yaitu HF 1% setelah
perlakuan dengan HF 1% selesai selanjutnya dikeaimgpada oven dengan suhu
13 C dan zeolit alam berwarna putih agak keruh, grasslanjutnya yakni
merefluks zeolit menggunakan HCI 6N, larutan HCI gahg mulanya jernih
setelah direfluks dengan zeolit alam maka merfpadivarna kuning kehijauan
dan zeolitnya berwarna kehijauan, setelah aktisasgan menggunakan HF 1%
dan HCI 6N yang diikuti dengan proses pengeringaland oven selama 3 jam

dengan temperatur 13D menjadi berwarna lebih putih.
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Proses aktivasi selanjutnya yaitu perlakuan garenggunakan larutan
NH4CI. Setelah zeolit alam diberi perlakuan asam tHhefluks menggunakan
larutan NHCI selama 7 hari, dan setiap hari dilakukan reflakenggunakan
NH,C| selama 3 jam dengan suhu’G0sambil diaduk setiap 10 menit sekali
supaya pemanasan merata. Perendaman dengan Isidi@h ini dimaksudkan
untuk menggantikan kation-kation penyeimbang daleniit seperti Nadan C&"
dengan NH'. NH3". Zeolit kemudian dikeringkan di dalam oven sela®n@mm
dengan temperatur 130 sehingga terbentuk H-Zeolit.
4.1.1.3 Pengembanan Logam Ni menggunakan Metode Sonokim&ad H-

Zeolit

Setelah zeolit alam diaktivasi, logam Ni diembanksda zeolit alam
dengan metode sonokimia dengan variasi jumlah lojayang diembankan (3,
4, dan 5%). Tujuannya yaitu untuk mengetahui karétik katalis dengan
adanya penambahan logam Ni. Adanya perbedaan jurfdghm yang
diembankan menyebabkan katalis yang dipreparasi pmeyai warna yang
berbeda pula. Adapun perbedaan dari jumlah logamngaNg diembankan yaitu
untuk Ni 3% warna larutan hijau pudar, untuk Ni #utan berwarna hijau, dan
untuk larutan 5% warna larutan hijau pekat.

Sampel H-ZA direndam dalam larutan nikel nitratkdahidrat dan
disonikasi selama 1 jam kemudian dikeringkan dataran. Zeolit alam yang
semula berwarna putih kecoklatan berubah menjadhijekean setelah

pengembanan logam Ni. Perbedaan yang tampak yaittevpada Sampel Ni 3%
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cokelat kehijauan pudar, pada sampel Ni 4% cokedhtjauan, sedangkan pada

sampel Ni 5% berwarna cokelat kehijauan pekat.

4.1.1.4 Kalsinasi, Oksidasi, dan Reduksi Katalis

Setelah dilakukan aktivasi serta sonikasi logampbida zeolit alam,
dilakukan proses kalsinasi, oksidasi, dan reduksiaa berurutan. Kalsinasi
katalis dilakukan dengan pemanasan pada temp&®@@C dengan aliran gas;N
selama 5 jam dengan tujuan untuk memperbaiki dispagam. Oksidasi katalis
dilakukan pada temperatur 400 selama 2 jam dengan aliran gas @tuk
mengubah kompleks logam menjadi oksida logam. Redlilekukan pada 46Q
dengan aliran gas Jtselama 2 jam dengan tujuan untuk mengubah ionmoga
menjadi atom logam. Setelah proses kalsinasi, akgidan reduksi katalis Ni/ZA
yang semula berwarna putih berubah menjadi keabarab
412 Karakterisas Katalis
4.1.2.1 Distribusi Logam Ni dalam Katalis Ni /Zeolit Alam

Telah dikemukakan bahwa kualitas katalis antaia détentukan oleh
kualitas dispersi logam dalam zeolit, sedangkaritiasadispersi dipengaruhi oleh
jumlah logam tersebut (Trisunaryargi al., 2005). Oleh karena itu, uji untuk
mengetahui besarnya distribusi logam Ni dalam lsatghng telah dipreparasi
menjadi sangat penting. Pengujian dilakukan mengigam AAS, hasilnya

disajikan pada Tabel 4.1.
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Tabel 4.1. Distribusi Logam Ni dalam Katalis Ni/Zieélam

Sampel Hasil Ni yang Ni yang % efisiensi
pengukuran diembankan teremban
(PpmM) (gram) (gram)
Ni-3% /ZA 5,72 0,9 0,86 95%
Ni-4% /ZA 7,63 1,2 1,14 95,3%
Ni-5% /ZA 9,81 1,5 1,44 98%

4.1.2.2 Pengaruh Pengembanan Logam Ni terhadap KristalirstaKatalis
Ni/Zeolit Alam
Analisis menggunakan XRD untuk masing-masing katdipat dilihat
dari @ dan intensitasnya. Tiga puncak tertinggi digunakatuk menentukan
kristalinitas dan ukuran kristal pada masing-madiatplis, dapat dilihat pada
Tabel 4.2.

Tabel 4.2. Data, Intensitas Tiga Puncak Tertinggi, dan ukuran t&fis
dalam H-ZA, Ni-3%/ZA, Ni-4%/ZA dan Ni-5%/ZA

Katalis 20 Hargad Ukuran Rata-rata ukuran

(A)  Nensitas icial (nm)  kristal (nm)

H-ZA 258454 344443 699  33,76758981
90,8040 893265 455 6771706051 15, 60384

204393 3859085 450  6,272222916

Ni-3%/ZA 25.8448 3.44451 571  32,43680026
27.8485 320106 355  4,040490883  14,45227

224719 3.95330 344  6.879515762

Ni-4%/ZA 258778 344019 543  30,56765469
26,7800 3.32631 326 2414027596  20,60341

224811 3.95170 304  7,102291708

Ni-5%/ZA 27.7058 3.21722 1195  31,17288718
057612 3.45550 567  36,92101100  36,32349

26,6800 3.33855 340 4087656407

Gambar 4.1, menunjukkan perbandingan difraktogrartara H-ZA
dengan Kkatalis Ni-3%/ZA, katalis Ni-4%/ZA dan kaaNi-5%/ZA. Dengan
membandingkan difraktogram H-ZA dengan katalis tagiketahui pengaruh

pengembanan logam Ni terhadap kristalinitas zeala#m aktif serta dapat
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mengetahui secara kualitatif ada atau tidaknyanolyadalam zeolit alam setelah

proses pengembanan dengan metode sonokimia.
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Gambar 4.1. Perbandingan Difraktogram anatara Hxt&m), Ni-3%/ZA
(biru),Ni-4%/ZA (hijau), Ni-5%/ZA (merah)

4.1.2.3 Luas Permukaan Spesifik, Rerata Jejari Pori, dan Moe Total Pori
Katalis Ni /ZA
Semakin besar luas permukaan katalis maka pelsjaginya reaksi
perengkahan semakin besar. Selain itu, dengan wkargjari pori yang besar
memberi kesempatan lebih bagi molekul umpan untayat masuk sampai ke
dalam pori. Hasil karakterisasi terhadap luas p&eaan spesifik, rerata jejari pori,

dan volume total pori katalis selengkapnya disajigada Tabel 4.3.
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Tabel 4.3. Hasil Penentuan Luas Permukaan SpeRidikgta Jejari Pori, dan
Volume Total Pori Katalis Menggunakan Metode BET

Sampel Luas PermukaanRerata Jejari Pori  Volume Pori
Spesifik (nf/g) (A) (cclg)
H-ZA 107 25,5 0,1325
Ni-3%/ZA 127,8 23,34 0,1360
Ni-4%/ZA 118,6 33,14 0,1850
Ni-5%/ZA 168,8 18,88 0,1510

4.1.2.4 Penentuan Jumlah Situs Asam Katalis Ni /ZA
Keasaman katalis berkaitan dengan jumlah situg diklam katalis.

Apabila jumlah situs aktif besar, maka daya adsotpdadap reaktan juga
menjadi besar. Untuk mengetahui jumlah situs asatand katalis dilakukan
adsorpsi basa adsorbat pada katalis. Jumlah sitaim @lengan basa adsorbat
piridin merupakan jumlah situs asam di permukaargde asumsi bahwa dengan
ukuran molekul yang besar piridin hanya dapat sarkpapermukaan katalis,
sedangkan jumlah situs asam dengan amoniak seldzmga adsorbatnya
merupakan jumlah situs asam total dengan asumsvebdts dengan ukuran
molekul yang kecil dapat masuk sampai ke dalamgaor katalis. Polietilen dan
polipropilen yang merupakan umpan dalam penelittnmerupakan molekul
dengan ukuran besar, sehingga umpan hanya mampiebaksi dengan situs
aktif dipermukaan, karena tidak memungkinkan unmuksuk ke dalam rongga

katalis. Hasil pengukuran keasaman katalis disajpgada Tabel 4.4.
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Tabel 4.4. Penentuan Jumlah Situs Asam dalam KadtaliA, Ni-3%/ZA,
Ni-4%/ZA dan Ni-5%/ZA

Sampel Jumlah Situs Asam (mmol/gram)
Amonia (Total) Piridin (Permukaan)
H-ZA 2,7314 0,2547
Ni-3%/ZA 3,1125 0,5096
Ni-4%/ZA 3,9855 0,7618
Ni-5%/ZA 5,6255 0,3911

4.1.3 Uji AktivitasKatalis

Uji aktivitas Katalis Ni/ZA dengan cara mengolahagilk (pirolisis)
terlebih dahulu kemudian baru direngkahkan dengatalis yang telah
dipreparasi. Perengkahan plastik dilakukan dengara anenguapkan hasil
pirolisis pada suhu 25 dan dialirkan ke reaktor dengan katalis yangvdméasi
dengan bantuan gas bebagai gas pembawa. Produk diidentifikasi mendgma
GC.
4.1.3.1 Preparasi Umpan Reaksi Perengkahan

Umpan dalam reaksi perengkahan ini adalah hasiligis plastik, proses
pirolisis dilakukan di dalam reaktor pirolisis demgsuhu 47% dan di aliri gas
nitrogen dengan laju alir 100 ml/menit. Plastik gadipirolisis yaitu jenis
polipropilen dan polietilen, semula plastik berh#ntpadat setelah dilakukan
proses pirolisis menjadi semacam cairan lilin darbentuk lembek. Perbedaan

plastik sebelum dan sesudah proses pirolisis dikkajn pada Gambar 4.2.



41

Gambar 4.2. Perbedaan Plastik Sebelum dan SesuasdsHPirolisis
a.l Plastik Polipropilen a.2 Hasil Pirolisis Plad8olipropilen
b.1 Plastik Polietilen b.2 Hasil Pirolisis PlasBklietilen
4.1.3.2 Pengaruh Variasi Katalis pada Reaksi Perengkahant#lgik Plastik
Konversi total produk hasil perengkahan ditentuftan besarnya produk

yang terkonversi dari plastik. Penentuan konveddaltini dapat diketahui

berdasarkan kromatogram produk perengkahan. Prdoagil perengkahan
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katalitik plastik dalam penelitian ini adalah prédgang terbentuk setelah proses
perengkahan menggunakan katalis (% fraksi kondenBabses perengkahan
dilakukan dengan variasi jumlah logam Nikel padasimgtmasing katalis, serta
jenis umpan yang digunakan pada proses perengkieduatitik plastik. Pada
penelitian ini produk gas serta kokas hasil redikisik ditentukan. Pengamatan
menunjukkan bahwa warna katalis berubah warna alariabu menjadi hitam
yang diperkirakan terdapat kokas. % Fraksi kondeyeag dihasilkan dari reaksi
perengkahan katalitik plastik disajikan dalam Tah8l

Tabel 4.5. Fraksi £C;, Reaksi Perengkahan Katalitik Plastik

%Fraksi Kondensat (berat/berat)

Katalis

Polipropilen Polietilen
Zeolit Alam 1,86 3,20
Ni-3%/Zeolit Alam 2,80 4,01
Ni-4%/Zeolit Alam 3,46 5,07
Ni-5%/Zeolit Alam 2,58 3,51

4.1.3.3 Hasil Analisis Produk Perengkahan Katalitik PlastiRolipropilen

Produk yang dihasilkan selanjutnya di analisis ngengkan GC-MS
untuk mengetahui komposisi senyawa kimia penyusainbiasil analisis GCMS
secara kuantitatif dan kualitatif disajikan dalaab&l 4.6 dan Tabel 4.7.

Tabel 4.6. Hasil Analisis GCMS produk perengkahatalitik plastik
polipropilen secara kuantitatif.

Hidrokarbon %Area Produk
C-Cq4 0,01
Cs-Cis 30,85

>Cy; 69,14
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Tabel 4.7. Hasil Analisis GCMS produk perengkahatalitik plastik
polipropilen secara kualitatif

Waktu Retensi Mr Senyawa
4,692 114 4-metil-heptana
6,050 128 2,4-dimetil-heptana
6,308 126 4,4 5-trimetil-2-heksena
6,383 128 3,5-dimetil-heptana
6,467 126 2,4-dimetil-1-heptena
6,567 126 2,6-dimetil-3-heptena
10,725 156 2,6-dimetil-nonana
10,825 156 4-metil-deksena
11,808 168 2,2-dimetil-3-deksena
16,500 186 7-metil-1-undeksena

4.2 Pembahasan

421 Preparas Katalis
4.2.1.1 Perlakuan Awal Zeolit Alam

Tahap awal aktivasi zeolit alam yaitu dengan caeacuci zeolit alam
dengan aquademin, pada penelitian ini zeolit alamgydiaktivasi sebanyak 300
gram. Zeolit alam terdapat tidak dalam bentuk mrmymaj oleh karena itu zeolit
alam sebelum dicuci berwarna coklat. Keberadaanyasem pengotor
menyebabkan zeolit tidak berwarna putih bersih. n&areolit alam kotor
tergantung pada derajat kemurnian dan tingkat eksigé" pada zeolit tersebut.
Sehingga perlu dilakukan aktivasi.

Pada pembersihan zeolit alam dilakukan dengan noeag@n

aquademin, hal ini agar tidak ada lagi pengotogyakan tertinggal pada zeolit,
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selain itu pengotor-pengotor organik yang terdgeala zeolit dapat terbawa dan
larut oleh perlakuan dengan penambahan aquademgngaifatnya yang polar.

Zeolit alam direndam dengan aquademin dalam jumjahg cukup
banyak karena untuk mempermudah pengotor-pengafia peolit larut dengan
aquademin. Selain itu perlu dilakukan pengadukatapgahap pembersihan ini
agar mempercepat pengotor-pengotor untuk terbawela afjuademin, selain itu
perlakuan pengadukan juga merupakan salah satufiséa untuk perlakuan
awal zeolit alam sebelum diaktivasi, karena derggianya pengadukan bertujuan
untuk memperluas permukaan dan menghilangkan pangot

Setelah proses pencucian selesai, selanjutnya udldak pengeringan.
zeolit alam yang telah kering berwarna putih kefdja Hal ini disebabkan oleh
hilangnya pengotor organik yang telah larut bersamaademin ketika proses
pencucian.
4.2.1.2 Aktivasi Zeolit Alam Dengan HF, HCI, dan NECI

Untuk meningkatkan kinerja dari zeolit alam makalpediaktivasi.
Zeolit alam yang telah kering selanjutnya diaktivdsngan perendaman HF 1%
bertujuan untuk menghilangkan pengotor-pengotoardakzeolit yang belum
hilang saat pencucian dengan aquademin serta nhemgkan Si di luar
framework Setelah pengeringan warna zeolit menjadi putdikdgeruh, hal ini
disebabkan pengotor-pengotor zeolit alam ada yamg ketika perlakuan HF 1%,
dan hilangnya Si yang berada di [fiameworkpada zeolit alam yang digunakan.
Tahap selanjutnya yaitu merefluks zeolit alam denigautan HCI 6N.

Penambahan HCI ini selain untuk membersihkan @otigkengotor juga bertujuan
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untuk menyerang kation-kation dan pengotor anokygang tidak larut dalam
aquademin. Penambahan HCI dengan konsentrasi yaggi akan membuat
kerangka zeolit alam akan mengalami perubahankataisakaan, yaitu kerangka
Si dan Al berubah, tetapi apabila konsentrasi H&lgydigunakan rendah maka
kerangka Si dan Al pada zeolit alam tidak mengalperubahan. Larutan HCI
dengan konsentrasi rendah hanya mengusir katioorkgang ada di zeolit alam
seperti N, C&£", Mg?*, F€* dan Fé*. sehingga muatan Al dan Al@ernetralkan
oleh H" dari asam membentuk unikation. Dealuminasi yaihs@s penghilangan
ion AI** diluar frameworkzeolit. Reaksi dealuminasi dalam zeolit alam disaj

menurut reaksi pada Gambar 4.3.

-Si-

|

M n+(‘Si(}gH}$)n+4anL ~ r(&OH
|

IO

HG#F)J' nALCi3 + MCln

\
*‘Si* —Sii-
Gambar 4.3. Reaksi Dealuminasi dalam Zeolit def@gmuan HCI
(Setyawan, 2002)

Sedangkan penggunaan HCl dengan konsentrasi tindgpat
menyebabkan perubahan struktur Al, yaitu atom Admazeolit akan terionisasi
menjadi AF*, dan HCI pekat dapat mengeluarkan atom Al darigkan
Dealuminasi ini dilakukan dengan menggunakan aserapi tidak semua asam
dapat digunakan secara optimal, yang paling barkafdimal digunakan adalah
HF, HCI, dan NHCI. Sedangkan HBr maupun$&, tidak bisa dipakai karena

termasuk asam kuat dan kurang optimal.
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Pada saat aktivasi zeolit alam dengan HCI digundkemperatur 50C
karena perlakuan pemanasan menyebabnya terlepasnyang tedapat dalam
pori kristal zeolit sehingga luas permukaan zeonénjadi meningkat.

Pada proses aktivasi menggunakan HCl 6N, HCI sebdlilarutkan
dalam zeolit alam berwarna jernih, sedangkan waewit alam berwarna putih
keruh. Ketika HCI dilarutkan pada zeolit alam, Hilan mengalami perubahan
warna menjadi kuning kehijauan. Warna kuning yamgadi pada HCI merupakan
tanda bahwa pengotor telah terikat dengan HCI, aseemerahan kemungkinan
adalah ion F& dan Fé&" yang telah ikut larut dalam HCI.

Pencucian zeolit alam setelah direfluks dengan 6MXCUilakukan dengan
menggunakan aquademin, pencucian ini sangat lamsakika 1 minggu dan
dengan pengadukan yang stabil hal ini dikarenakgar @on Cl yang telah
meresap ke dalam zeolit alam dapat lepas kembafjaste pencucian. Lalu air
bekas pencucian zeolit yang telah direfluks menggan HCI 6 N di uji
menggunakan larutan AgNQuntuk menguji apakah ion Céudah hilang atau
belum, dengan cara air bekas cucian zeolit alaimlallakira-kira 10 mL lalu
ditetesi menggunakan AgNO Apabila terbentuk endapan putih (AgCl) maka ion
CI" belum hilang dari zeolit alam tersebut, sedangikantidak terbentuk endapan
putih maka ion Clsudah hilang dari zeolit alam.

Sebelum dilakukan pengembanan dengan logam akdd peolit alam,
zeolit alam dilakukan refluks menggunakan4gH1 N, penambahan NEI sama
fungsinya dengan penambahan HCI vyaitu bertujuanukuntmemperluas

permukaan, memperbesar pori, serta menghilangkagop& anorganik. Zeolit
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alam haruslah bebas dari ion,&arena ion Cldapat menggangu kerja dari zeolit
yang akan digunakan untuk katalis. Pencuci zedilakukan sampai berulang-
ulang kali karena agar mempercepat hilangnya ion kemudian diuji pHnya
sekitar 5-6

Pada proses aktivasi menggunakan,BlHakan terjadi pengikatan ion
NH," pada struktur zeolit alam yang kemudianNidi disubstitusi oleh ion Nf.
Dua ion NH" disubtitusi oleh satu ion Kfi, karena untuk menyetarakan muatan
sehingga dapat terikat oleh ion &ang ada dalam struktur zeolit alam.

Reaksi yang terjadi sebagai berikut :

Gambar 4.4. Pengikatan ion Hedalam struktur zeolit.

Pada reaksi diatas dapat dilihat bahwa ioryNtkan mengisi ke dalam
struktur zeolit dengan posisi NHseperti posisi logam-logam pengotor yang ada
sebelum pencucian dengan HCI, tetapi hasil samgargreaksi dengan Nj@l
mengakibatkan terbentuknya ion’,(3ehingga ion Clharus dihilangkan dengan

pencucian dengan aquademin dan pemanasan.
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Adanya pemanasan akan menghilangkan iory&ig tidak hilang ketika
pencucian, selain itu akan membentuk H-ZA sehinggaNH;" yang terkandung
di dalam zeolit, ion Ni berubah menjadi gas ammonia yang menguap.

Warna H-ZA setelah diaktivasi menggunakan asam giaam menjadi
putih bersih, hal ini menunjukkan bahwa pengotargaotor yang ada pada zeolit
alam telah hilang, sehingga akan mempermudah ppEegembanan logam Ni
ke dalam zeolit alam.
4.2.1.3 Pengembanan Logam Ni menggunakan Metode Sonokim&adh H-

Zeolit

Logam nikel berfungsi untuk meningkatkan jumlalusiasam atau situs
aktif. Hal ini dikarenakan adanya orbithlyang belum terisi penuh oleh elektron.
lon-ion logam dengan konsentrasi rendah lebih sglumntuk bergerak masuk ke
dalam pori dibandingkan dengan konsentrasi ion nfogang besar. Hal ini
mengakibatkan ion-ion logam tidak dapat masuk sark@adalam pori secara
merata.

Pada pengembanan ini larutan ion Ni dibuat tidalte encer dan tidak
terlalu pekat. Larutan ion Ni dicampur dengan H-Higga berbentuk seperti
bubur (H-ZA terendam larutan ion Ni) untuk memakaikan pengembanan
logam ke dalam H-ZA. Mula-mula H-ZA berwarna pubbrsih lalu direndam
pada larutan nikel nitrat heksahidrat yang berwaijaa pekat. Ketika zeolit alam
direndam larutan nikel nitrat heksahidrat, warnaigee katalis menjadi putih
kehijauan dan Kkatalis Ni-5%/zeolit alam warna kalinnya lebih pekat

disbanding dengan katalis lainnya, karena paddigda5%/zeolit lebih banayak



49

mengandung logam Ni dan warna kehijauan itu mernambahwa ada logam Ni
yang telah teremban pada zeolit alam aktif tersebetteleh disonikasi selama 1
jam kemudian pelarut diuapkan, warna putih kehijaugenjadi memudar, ini
memendakan bahwa pelarut telah menguap dan yatmpgted ialah ion logam
Ni.
4.2.1.4 Kalsinasi, Oksidasi, dan Reduksi Katalis

Setelah dilakukan aktivasi serta pengembanan lojardalam zeolit
alam, dilakukan proses Kkalsinasi, oksidasi, danukeid Pada saat katalis
dikalsinasi katalis masih berwarna putih kehijauga.s N masuk kedalam pori-
pori katalis membersihkan pori-pori katalis yangsihakotor oleh pengotor
organik, pengotor-pengotor tersebut didesak ket gas M Warna katalis
masih tetap seperti semula. Pada saat proses skslkddalis yang semula
berwarna putih kehijauan berubah menjadi warnaatolfial ini dikarenakan
hilangnya ligan HO dalam ion kompleks logam yang masih cukup kuat
menempel dalam pori katalis, sedangkan pada predegsi, katalis yang semula
berwarna coklat berubah menjadi abu-abu untuk ikafdi-3%/ZA, abu-abu
kehitaman untuk katalis Ni-4%/ZA, dan hitam untuktdtis Ni-5%/ZA hal ini
dikarenakan berubahnya ion logam Ni menjadi atorgano (bermuatan
netral/nol), adanya perbedaan jumlah logam Ni ysrgmban pada masing-
masing katalis yang menyebabkan perbedaan warraliskatemakin banyak

logam yang terembankan katalis akan berwaran hitam.
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422 Karakterisas Katalis
4.2.2.1. Distribusi Logam Ni dalam katalis Ni /Zeolit Alam

Berdasarkan Tabel 4.1, Katalis Ni-5%/ZA mempunyandentrasi 9,51
ppm dibandingkan dengan katalis Ni-3%/ ZA dan Nit4ZA. Hal ini di
karenakan jumlah logam Ni yang teremban dalam ikaiad5%/ ZA lebih banyak
dibandingkan dengan katalis yang lain.

Persentase efisiensi pengembanan logam Ni padiésKdte8%/ZA, Ni-
4%/ZA, dan Ni-5%/ZA beerturut-turut yaitu 95, 95@an 98%. Hal ini
menunjukkan pada katalis Ni-5%/ZA mampu menerimaodoelektron dari
logam Ni lebih banyak dari pada katalis yang lain.
4.2.2.2. Pengaruh Pengembanan Logam Ni terhadap Kristalest Katalis

Ni/Zeolit Alam

Berdasarkan data pada Tabel 4.2 dapat dilihat batemgan adanya
pengembanan logam Ni tidak menurunkan kristalingeslit. Meskipun terjadi
penurunan intensitas pada katalis yang telah diekam namun puncak-puncak
tersebut masih runcing dan tinggi sehingga krisitals zeolit tidak rusak akibat
pengembanan logam Ni tersebut. Kristalinitas perogeneeolit sangat penting
dalam mempengaruhi sifat katalis. Apabila krisitdis tinggi maka dapat
diketahui bahwa pengemban tersebut bebas dari erggrta sifat-sifat fisiknya
tidak terganggu (sifat katalitik tinggi, stabil @aduhu tinggi, dan porositas yang
luas) dan akan mempengaruhi hasil pada proses giafesn katalitik plastik

polipropilen maupun polietilen.
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Pada gambar 4.1 ditunjukan gambar difraktogramrankZA, Ni-
3%/ZA, Ni-4%/ZA, Ni-5%/ZA, dengan membandingkanrdKtogram antar H-
ZA dengan ketiga katalis yang dibuat maka dapaetdhui kristalinitas zeolit
alam aktif setelah pengembanan logam Ni dan dapagetahui secara kualitatif
ada tidaknya logam Ni yang diembankan menggunaketode sonokimia.

Pada katalis Ni-3%/ZA terlihat bahwa adanya penamuintensitas pada
beberapa puncak difraktogram dibandingkan dengaaktbhgram H-ZA. Namun
penurunan ini tidak mempengaruhi kristalinitas deatalis secara signifikan
karena puncak-puncak difraktogram Ni-3%/ZA masih ncing yang
mengindikasikan bahwa material tersebut merupakastakn. Puncak baru
muncul pada@71° dan 68 yang merupakan puncak dari difraksi logam Ni.

Begitu juga pada Katalis Ni-4%/ZA terjadi penuruniamensitas dan
muncul peak baru pada @ 45’ dan 63 namun intensitasnya kecil dibanding
dengan katalis Ni-3%/ZA. Hal ini dikarenakan padadg katalis Ni-4%/ZA
terjadi sintering atau penggumpalan sehingga sampel yang diambik wfityi
menggunakan XRD kebetulan kurang baik.

Sedangkan katalis Ni-5%/ZA mempunyai intensitasgyéinggi yaitu
pada ® 27,5 dibanding dengan katalis Ni-3%/ZA dan Ni-4%/ZA dBakatalis
Ni-5%/ZA juga muncul peak baru yaitu pada44,5 dan 75.

Gambar 4.1 menunjukkan adanya kecenderungan babgean! yang
diembankan berlebih menyebabkan pergeseran po#ksiif Hal ini karena logam
yang diembankan akan mengalami proses termal lehiyak yang dapat

mempengaruhi dispersi logam serta distribusinyaladam katalis. Munculnya
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puncak baru, pergeseran puncak, serta kenaikamsitas puncak pada Gambar
4.1 mengindikasikan adanya distribusi logam Ni ppdanukaan katalis setelah
proses pengembanan dengan metode sonokimia. Hmasdliperoleh dengan
membandingkan puncak baru pada difraktogram katelgan JCPDS logam Ni.
4.2.2.3. Luas Permukaan Spesifik, Rerata Jejari Pori, dan Moe Total Pori
Tabel 4.3 menunjukkan bahwa luas permukaan yangr beempunyai
volum pori dan ukuran pori yang kecil hal ini dikaakan logam Ni yang
diembankan pada zeolit alam terdistribusi meratangga terjadi pembentukan
permukaan baru menutupi pori-pori zeolit alam. Pddsdalis Ni-5%/ZA
mempunyai luas permukaan lebih besar bila dibakdimglengan Ni-3%/ZA, Ni-
4%/ZA dan H-ZA sedangkan rerata jejari porinya galume pori katalis kecil.
Pada katalis Ni-4%/ZA mempunyai luas permukaan yéelgh kecil bila
dibandingkan dengan katalis yang lain akan tetagninpunyai volume pori dan
jari-jari pori yang paling besar, hal ini disebabKdaogam Ni hanya membentuk
luas permukaan yang kecil sehingga pori-pori zéiolik tertutup oleh logam Ni.
Pada reaksi perengkahan plastik polipropilen ddetgen, umpan yang
mempunyai molekul berukuran besar memungkinkaraderya kontak antara
reaktan dengan katalis. Oleh karena itu, volupwei katalis yang berukuran
besar memberikan kesempatan yang lebih besar pakan untuk dapat masuk
ke dalam pori katalis sehingga jumlah molekelktan yang di adsorpsi
pada pori-pori katalis akan meningkat sehinggaksi akan lebih cepat.
Semakin banyak umpan yang teradsorpsi maka akaakgeimanyak reaksi yang

terjadi, sehingga produk yang dihasilkan semakiryak.
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4.2.2.4. Penentuan Jumlah Situs Asam Katalis Ni /Zeolit Alam

Tabel 4.4 menunjukkan bahwa baik katalis Ni-3%/ZKi-4%/ZA
maupun Ni-5%/ZA mengalami kenaikan jumlah situsnadala dibandingkan
dengan H-ZA. Berdasarkan data pada Tabel 4.4 kamasitus asam dengan
menggunakan basa piridin maupun amonia memilikia ppghng sama untuk
masing-masing katalis. Hal ini disebabkan karerenga pengembanan logam Ni
dalam katalis. Distribusi logam yang tersebar nzepatda permukaan zeolit akan
meningkatkan keasaman katalis karena adanya otbitahg belum penuh pada
logam Ni yang efektif untuk menerima pasangan edekidari basa adsorbat.
Berdasarkan Tabel 4.4 jumlah situs asam total ymalmg besar adalah pada
katalis Ni-5%/ZA yaitu sebesar 5,6255 mmol/gram rakiztapi keasaman
permukaannya kecil. Sedangkan katalis Ni-4%/ZA memypi keasaman total
yang tidak begitu besar akan tetapi keasaman pe@mnunlya besar yaitu 0,7618
mmol/gram. Menurut Satarnat al., (2003), semakin tinggi keasaman suatu
padatan (katalis), semakin tinggi pula rasio Sifgd dan semakin besar pula luas
permukaan katalis tersebut karena dengan semakguitirasio Si/Al, maka
keteraturan kristal mesopori akan semakin meningRatia reaksi perengkahan
katalitik ini, aktivitas terbaik diperoleh oleh it Ni-4%/ZA. Hal ini
menunjukkan bahwa dalam reaksi perengkahan ink tidaya situs aktif total
saja yang berperan, melainkan juga situs aktiledinukaan juga. Pada umumnya
reaksi perengkahan dapat berlangsung dengan keasaotal antara 0,9
mmol/gram sampai 3 mmol/gram (Rodiansataal., 2007: Trisunaryantet al.,

2005).
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4.2.3 Uji AktivitasKatalis
4.2.3.1. Preparasi Umpan Reaksi Perengkahan

Plastik yang semula berbentuk padatan setelah uttidek pirolisis ini
menjadi cairan plastik, pemanasan pada suhu timggiyebabkan rantai atom C
terputus dengan atom C yang lain yang menyebablkatikptidak akan memadat
lagi. Plastik polipropilen maupun polietilen didigis dengan suhu 47& karena
pada suhu tersebut merupakan temperatur dimantikplessebut meleleh dan
menguap.
4.2.3.2. Pengaruh Variasi Katalis pada Reaksi Perengkahant&l#ik Plastik

Sifat-sifat katalis yang penting pada proses kasivealastik antara lain
jumlah situs asam totalnya (keasaman), luas peramjkeerata jari pori dan
distribusi logam pada katalis. Keasaman zeolit taingkatkan dengan cara
pengembanan logam-logam transisi yang memilikitarld belum terisi penuh.
Aktivasi katalis dapat meningkatkan rasio Si/Al, hisgga meningkatkan
keasaman dan luas permukaan pada katalis. Vadasialj logam Ni yang
diembankan mempengaruhi jumlah keasaman suatuiskabalik itu keasaman
total maupun keasaman permukaan. Begitu pula delganpermukaan katalis
dapat ditingkatkan dengan pengembanan logam trgragla zeolit.

Pada penelitian ini aktivitas relatif total katalisdefinisikan sebagai
kemampuan katalis dalam memecah rantai C panjamgatherantai C pendek.
Pada Tabel 4.3 menjelaskan karakterisasi menggonB8Eal dan Tabel 4.5

menjelaskan % fraksi kondensat hasil perengkahastikl Kedua data dapat
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dibuat tabel hubungan antara luas permukaan, jegaata, dan volume pori
dengan % fraksi kondensat hasil perengkahan plgstikpropilen. Grafik
hubungan antara luas permukaan dengan % fraksingiaban plastik

polipropilen disajikan pada Gambar 4.5:

4,00
7 390 Ni-4%/ZA
j
[+%)
=]
s
= 3,00 Ni-3%/ZA
£z .
© Ni-5%/ZA
[ ¥
® 250 .
2,00
100 110 120 130 140 150 160 170

Luas Permukaan (m2/g)

Gambar 4.5. Grafik hubungan antara luas permukataiig dengan %
fraksi kondensat perengkahan plastik polipropilen

Sedangkan hubungan rerata jari pori katalis defganaksi kondensat

perengkahan plastik polipropilen disajikan pada Gamnd.6:
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2,00
16 22 28 34

Reratalari Pori (A)

Gambar 4.6. Grafik hubungan antara rerata jari latalis dengan %
fraksi kondensat perengkahan plastik polipropilen

Pada Gambar 4.5 dapat disimpulkan bahwa semakimar bkegms
permukaan berbanding terbalik dengan jumlah % frletedensat perengkahan
plastik polipropilen, hal ini dikarenakan bahwa @goses perengkahan, molekul
polipropilen (umpan) yang masuk kedalam katalisik@ran besar sehingga pori
katalis yang mempunyai ukuran kecil tidak dapaéwddti molekul polipropilen
sehingga menyebabakan % fraksi kondensat perengkgdamenjadi sedikit.
Bila dibandingkan dengan Gambar 4.6 maka reratai jppri berbanding lurus
dengan % fraksi perengkahan, hal ini karena volupmei yang besar
menyebabkan molekul polipropilen dapat leluasa madsedalam pori katalis,
sehingga terjadilah pemutusan rantai atom C padikuopolipropilen oleh
katalis didalam pori-pori katalis.

Peningkatan keasaman katalis menunjukan kekuataam apada

permukaan katalis. Meskipun kekuatan asam tidalalsesinergis dengan
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peningkatan jumlah situs asam Bronsted dan Lewisraekuantitatif, hal ini
ditunjukkan pada grafik hubungan antara keasamaal wengan % fraksi

kondensat perengkahan, yang disajikan pada Gamhbar 4

4,00

3,50

Ni-4%/ZA
3,00
Ni-3%/ZA

% Fraksi kondensat

2,50
Ni-5%/ZA

2,00
3,0000 3,5000 4,0000 4,5000 5,0000 5,5000  6,0000

Keasaman Total (mmol/gram)

Gambar 4.7. Grafik hubungan antara keasaman tatali& dengan
% fraksi kondensat perengkahan plastik polipropilen
Tidak hanya keasaman total yang berpengaruh pada@gperengkahan
katalitik akan tetapi keasaman permukaan katafjia juerpengaruh dalam proses
perengkahan katalitik. Grafik 4.8 akan menjelaskpengaruh keasaman

permukaan pada katalis terhadap % fraksi perenglaliaatik polipropilen:
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Gambar 4.8. Grafik hubungan antara keasaman peanlaalis dengan %
fraksi kondensat perengkahan plastik polipropilen

Pada gambar 4.7 dan gambar 4.8 dapat dijelaskamabedasaman total
tidak berpengaruh dengan besarnya % fraksi kontd@esangkahan akan tetapi
keasaman permukaan justru mempengaruhi besarnyak® kondensat, hal ini
dikarenakan bahwa pada keasaman permukaan katees ddsorbat (piridin)
mampu masuk kedalam pori katalis yang berukuraih lebsar dibanding piridin,
sehingga pada katalis Ni-4%/ZA yang mempunyai ukupari besar mampu
mengadsorpsi basa adsorbat dari piridin, sedang&da katails Ni-5%/ZA yang
mempunyai ukuran pori kecil hanya mampu mengadsbgesa adsorbat piridin
dengan jumlah sedikit, dalam proses perengkahastilplpolipropilen ternyata
rerata jejari pori dan volume pori yang berpengadalam proses perengkahan
katalitiknya.

Keasaman total katalis menunjukkan bahwa keasanotel tidak
mempengaruhi hasil % fraksi kondensat perengkahatalitk plastik

polipropilen. Basa adsorbat (amonia) mampu diadsogieh katalis, katalis
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dengan luas permukaan besar mapu mengadsorpsi amengan jumlah yang
besar hal ini karena ukuran molekul amonia kediirgggga permukaan katalis
mampu mengadsorpsi amonia. Akan tetapi pada prpsasgkahan katalitik
polipropilen, ukuran umpan sangat besar sehinggabmtihkan jejari pori daan
volume pori yang besar untuk berinteraksi dengarpamm Sehingga katalis
dengan luas permukaan yang besar belum tentu iselektadap umpan plastik
polipropilen.

Sama halnya dengan polipropilen, pada polietileya jdibuat hubungan
antara Luas permukaan dengan % fraksi kondensetifeyl yang sudah terjadi
perengkahan. Gambar 4.9 menjelaskan hubungan leasukaan dengan %

fraksi kondensat.
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£ 400

(. iSO
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3,50
3,00

100 110 120 130 140 150 160 170

Luas Permukaan {(m2/g)

Gambar 4.9. Grafik hubungan antara luas permukatatig dengan %
fraksi kondensat perengkahan plastik polietilan

Sedangkan hubungan rerata jari pori katalis defganaksi kondensat

perengkahan plastik polietilen disajikan pada GambkD.
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Gambar 4.10. Grafik hubungan antara rerata jarikatalis dengan %
fraksi kondensat perengkahan plastik polietilen

Seperti halnya dengan perengkahan katalitik pgbiben, pada polietilen
juga mempunyai ukuran umpan yang besar sehinggaarggjari pori katalis
sangat berpengaruh terhadap % fraksi kondensahglexlean polietilen, jejari
pori yang besar mampu menyediakan tempat untukakde katalis dengan
umpan sedangkan luas permukaan yang besar yangungangejari pori kecil
hanya mampu menyediakan tempat untuk berinteralg@rchukaan saja sehingga
produk yang dihasilkan sedikit.

Untuk hubungan keasaman total dengan % fraksi kwwade dan
hubungan keasaman permukaan dengan % fraksi katdpada perengkahan

katalitik polietilen, dapat dijelaskan dengan Gamhal dan 4.12.
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Gambar 4.11. Grafik hubungan antara keasamankiatizis dengan %
fraksi kondensatperengkahan plastik polietilen

5,50
Ni-4%/ZA
5,00

4,50

Ni-3%/Z
4,00
Ni-5%/Z

% Fraksi kondensat

3,50

3,00
0,3500 0,4500 0,5500 0,6500 0,7500 0,8500

Keasaman Permukaan (mmol/gram)

Gambar 4.12. Grafik hubungan antara keasaman paanlatalis dengan
% fraksi kondensat perengkahan plastik polietilen

Pada perengkahan polietilen didapat hasil % fraksindensat
perengkahan terbesar menggunakan katalis Ni-4%/#esar 5,07 % hal ini

menunjukan selisih dengan % fraksi kondesat pemdragk plastik polipropilen.
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Hal ini disebabkan bahwa pada plastik polipropieemiliki berat molekul yang
lebih besar daripada plastik polietilen. Serta aamtabang pada polipropilen
mempengaruhi  proses perengkahan katalitik, rantabamg tersebut
mengakibatkan molekul umpan melimpah (bulky) set@ndgatalis akan lebih
sering berinteraksi terhadap umpan yang kurangmpeln.

Karakterisasi katalis yang telah disintesis melipgubs permukaan,
volume pori, rerata jejari pori, keasaman totah) Beasaman permukaan, serta %
fraksi kondensat dari plastik polipropilen dan polen dapat dirangkum dalam
tabel 4.8 adalah sebagai berikut:

Tabel 4.8. Karakteristik Katalis Ni-3%/ZA, Ni-4%/ZMAan Ni-
5%/ZA dan Perengkahan Katalitik Polipropilen dahgiien

Sampel Luas Volume Rerata Keasaman Total Keasaman % Fraksi Kondensat
permukaan pori(cc/g) jejari (mmol/gram) Permukaan
(m?lg) pori (A) (mmol/gram) (berat/berat)
PP PE
Ni-3%/ZA 127,8 0,136 23,34 3,1125 0,5096 2,80 4,01
Ni-4%/ZA 118,6 0,185 33,13 3,9855 0,7619 3,46 5,07
Ni-5%/ZA 168,8 0,151 18,88 5,6255 0,3911 2,58 3,51

Dapat disimpulkan bahwa volume pori, rerata jepemi, dan keasaman
permukaan berpengaruh dalam proses perengkahditilkatiastik polipropilen
dan polietilen, hal tersebut dapat dilihat dari #8k$§i kondensat yang diperoleh
dari analisis menggunakan GC. Jumlah % fraksi kosateterbesar dari plastik
polipropilen yaitu 3,46 % sedangkan % fraksi kors#tnterbesar dari plastik
polipropilen yaitu 5,07 % menggunakan katalis Ni/Z% dengan volume pori,
rerata jejari pori, dan keasaman permukaan yanggohkesar dibanding dengan
katalis Ni-3%/ZA dan Ni-5%/ZA. Hal ini dikarenakaplastik polipropilen

maupun polietilen (umpan) yang digunakan mempumnfairan molekul besar
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sehingga molekul yang besar tersebut dapat masugokiepori katalis, dan
didalam pori-pori katalis terjadi pemutusan rar@aC pada umpan. Sedangkan
pada katalis yang mempunyai ukuran pori kecil, kdlempan yang besar tidak
dapat masuk ke dalam pori-pori katalis sehingg&siedanya terjadi pada
permukaan saja dan dimungkinkan pada katalis kgidautusan rantai C-C
kurang selektif.
4.2.3.3. Analisis Hasil Perengkahan Katalitik Plastik Polimpilen

Pada proses perengkahan plastik polipropilen unhgait pirolisis yang
digunakan terlebih dahulu dianalisis menggunakan €&telah itu produk yang
dihasilkan dari proses perengkahan menggunakafiskBlia3%/ZA, Ni-4%/ZA,
dan Ni-5%/ZA dianalisi menggunakan GC juga. Padael’4.6 dijelaskan bahwa
analisis GC-MS secara kuantitatif dihasilkan % gmeauk sebesar 30,85% untuk
yang berisi 10 senyawa yang telah disajikan padaelT4.7. Senyawa yang
dihasilkan berupa alkana dan alkena, sehingga ddkgatahui adanya proses
pemutusan rantai C panjang pada polipropilen mesiffaa rantai C yang lebih
pendek.

Reaksi dari proses perengkahan plastik polipropdepat dijelaskan

pada Gambar 4.13.
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Gambar 4.13. Reaksi perengkahan katalitik polipeopi (Clark, 2003
termodifikasi)

Pada reaksi tersebut katalis Ni/Zeolit Alam menggrampan berupa
gugus metil yang datang membentuk ikatan dengammodNi dan H ,
terbentuklah radikal terstabilkan yaitu ikatan amtatom C dengan atom Ni
serta terbentuk ion karbonium pada’. Halu, proses berikutnya radikal
tersabilkan menyerang umpan yang datang lagi, mangeikatan C-C pada
umpan yang datang tersebut dan membentuk 2 radédatabilkan. lon
karbonium juga menyerang umpan yang lain akan itei@p karbonium
menyerang ikatan C-H pada umpan tersebut dan meuokbekatan ion
karbonium dengan rantai C panjang pada umpan. [Beiga tahap yang
terakhir terjadi apabila adanya penggabungan rhdéatabilkan (pada situs
asam Lewis) dan terjadi pembentukan ikatan ran{raga situs asam Bronsted)

lalu terbentuk kembali katalis Ni/Zeolit alam.
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Pada fraksi yang lebih dari£dihasilkan % fraksi kondensat sebesar
69,14%, hal ini dimungkinkan bahwa masih adanyanafyang masih panjang
dan belum terputus ketika proses perengkahan tdatdtial ini dimungkinkan
karena adanya beberapa faktor yang mempengaruteppmerengkahan katalitik
diantaranya reaktor yang digunakan mungkin sajeteegang digunakan masih
ada beberapa kekurangan misalnya panas dalam méakimng merata sehingga
pemutusan rantai C panjang menjadi rantai C pernitlelk berjalan optimal.
Faktor yang lain yaitu kurang optimalnya konden@andingin) yang digunakan,
sehingga produk yang berbentuk gas apabila melewatiiensor yang kurang

optimal maka gas yang lewat tidak akan menjadiydkdzbrbentuk cair.



5.1

BAB 5

PENUTUP

Kesmpulan

Berdasarkan hasil penelitian dan pembahasan, makeat ddiambil

kesimpulan sebagai berikut:

1.

Karakteristik katalis Ni/ZA yang telah dipreparasenggunakan metode
sonokimia yang mempunyai jumlah logam Ni terembaifing banyak
ialah katalis Ni-5%/ZA yaitu sebesar 1,44 gram @nfgesar persentase
efisiensi 98% dan jumlah situs asam paling besartdr katalis Ni-3%/ZA
dan Ni-4%/ZA vyaitu 5,6255 mmol/gram dan memilikias permukaan
spesifik besar yaitu 168,8 ?fgram. Untuk rerata jejari pori dan volume
pori paling besar dari ketiga katalis yang telgbrefparasi yaitu katalis Ni-
4%/ZA, dengan rerata jejari pori sebesar 33,14 d@ume pori sebesar
0,185 cc/g.

Aktivitas katalis Ni/ZA pada proses perengkahangsopilen menunjukan
adanya produk yang dihasilkan dari proses pereragktdrsebut dengan %
fraksi kondensat terbesar yaitu 3,46 % menggunaalis Ni-4%/ZA
dan menghasilkan senyawa antara lain dari tururgptaha, heksena,

heptana, heptena, nonana, deksena, dan undeksena.

66
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3. Aktivitas katalis Ni/ZA pada proses perengkahanigtidén menunjukan
adanya produk yang dihasilkan dari proses pereragkrbesar dengan %

fraksi kondensat terbesar yaitu 5,07 % menggunkétalis Ni-4%/ZA.

52 Saran

Berdasarkan hasil penelitian yang dilakukan, perddpat memberikan
saran sebagai berikut:
1. Perlu dilakukannya modifikasi alat reaksi perengkaplastik agar jumlah
produk yang dihasilkan dapat maksimal.
2.  Perlu dilakukannya kajian tentang aktivasi sertageenbanan logam Ni
pada zeolit alam dengan menggunakan metode sorsokigair didapatkan

katalis unggul.
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Lampiran
A. Perhitungan pembuatan larutan HF 1%
HF 50%
%1.V1:0/02.V2
50.V;=1.1000
V]_:ZO

Diambil larutan HF 50% sebanyak 20 mL lalu dilaartkmenggunakan
aquadest dalam gelas ukur 1000 mL.

B. Perhitungan pembuatan larutan HCI 6N

M= o .10.%
1 .;I-r"gr' Hlfg a7
M — - . . £,
26,5
M=12,06
Ml.Vlez.Vz
12,06.\=6 . 250
V1=124,3

Diambil larutan HCL 12,06M sebanyak 124,3 mL lalladitkan
menggunakan aquadest dalam labu ukur 250 mL saarmgia batas.
C. Perhitungan pembuatan larutan JGH1N

N=M.val
1=M.1
M=1

M _ gram 1000

Mr V pelarut
1 _ gram 1000

T B35 1000

gram = 53,5 gr

Ditimbang sebanyak 53,5 gram padatan NH4CI, kennudilarutankan
dalam aquadest sebanyak 1000 mL pada labu ukur.

D. Perhitungan pembuatan larutan standar Nikel pad®A$

100 ppm
ppm Ni =

Ar Ni
Mr NE(NO3)Z.EHZIO

38.71
100 = . m gram
290,71

m gram = 493,22
gram =0, 493 gr

. m gram
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Timbang garam Ni(Ng)..6H,O sebanyak 0, 493 gr lalu dilarutkan
kedalam 1000 mL aquades pada labu ukur hingga tzaids.

20 ppm

Ml . V]_ = Mz . V2

100. WV =20.50

V]_ =10

Larutan standar Nikel 100 ppm diambil sebanyak 1kemudian
diencerkan menggunakan aquades dalam labu ukut.58ampai tanda
batas.

16 ppm
M]_.V]_:Mz.Vz
20.V1=16.10
V1=8

Larutan standar Nikel 20 ppm diambil sebanyak 8kaiudian
diencerkan menggunakan aquades dalam labu ukut.18ampai tanda
batas.

12 ppm
Ml.V]_:Mz.Vz
20.V1=12.10
V1:6

Larutan standar Nikel 20 ppm diambil sebanyak 6kaiudian
diencerkan menggunakan aquades dalam labu ukut.18ampai tanda
batas.

8 ppm
M]_.V]_:Mz.Vz
20.\4=8.10
Vi=4

Larutan standar Nikel 20 ppm diambil sebanyak 4kaiudian
diencerkan menggunakan aquades dalam labu ukut.18ampai tanda
batas.

4 ppm
Ml.V]_:Mz.Vz
20.V;=4.10
V]_:Z

Larutan standar Nikel 20 ppm diambil sebanyak 2kaiudian
diencerkan menggunakan aquades dalam labu ukut.18ampai tanda
batas.

. Perhitungan banyaknya garam Nikel Nitrat Heksalisiat diembankan

pada zeolit alam aktif
Ni 3%
ZA =30 gram

%.100%:3%

S0

100

Ni =0,9



. Ar Ni
Ni= —
My NiiNO3)2.6H2

~. m garam

. Mr Ni(WNO3)Z.6HZO
m garam = Nj 203

Ar Ni

290,71
m garam = 0,9 :
58,71

m garam = 4,452 gram
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Timbang garam Nikel nitrat heksahidrat sebanyak2 gram kemudian

dilarutkan dalam 20 mL aquadest.

Ni 4%
ZA =30 gram

M 100% = 4%
Z4

Ni = 120
100
Ni=1,2
Ni= ar . m garam

T My Ni(NOT)2.EHIO

Mr Ni(NO3)Z2.EHZO

m garam = Ni . —
Ar Ni

m garam = 1,2 =n
58,71

m garam = 5,941 gram

Timbang garam Nikel nitrat heksahidrat sebanyak b@am kemudian

dilarutkan dalam 20 mL aquadest.

Ni 5%
ZA =30 gram

%.100%:5%

. 150
Ni = E
Ni=1,5
Ni= Ar N

= — . M garam
My NiiNO3)Z.6HZIO

. Mr Ni(WNO3)Z.6HZO
m garam = Ni .

Ar Ni

m garam = 1,5 =22
BE.71
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m garam = 7,427 gram
Timbang garam Nikel nitrat heksahidrat sebanyaR7 gram kemudian

dilarutkan dalam 20 mL aquadest.

. Perhitungan persentase keberhasilan dalam pengamban
y =0,011x + 0,012

Absorbansi Ni 3%/ZA = 0,075
0,075 =0,011x + 0,012
X =5,72 ppm—>» pengenceran 100x

5,72 . 100 = 572 ppm

"2 50 = 28,63 m gram
o0

0,02863 . 30 = 0,86

persentase pengembanan
%28 100% = 95%

0,9

Absorbansi Ni 4%/ZA = 0,096
0,096 = 0,011x + 0,012
X =7,63 ppm——» pengenceran 100x

7,63 .100 = 763 ppm
=2 50 =138,15 m gram
o0

0,03815 . 30 = 1,1445 gram

persentase pengembanan
L1%3 100% = 95,3%

PR
=

Absorbansi Ni 5%/ZA = 0,120
0,120 = 0,011x + 0,012
X = 9,81 ppm——>» pengenceran 100x

9,81 . 100 = 981 ppm
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—. 50 =49,09 m gram
1000

0,04909 . 30 = 1,47
persentase pengembanan

%. 100% = 98%

G. Perhitungan Keasaman total dan keasaman permukaan

Keasaman total
W2-Wwi
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W ads = — . 1000 mmol/gr Mr N 17,03
(Wi1-Wo Mr NH3
Sampel W W; W, W ads
Zeolit Alam 36,8011 37,3022 37,3254 2,7314
Aktif
Ni3%/ZA 35,5911 36,5322 36,5911 3,1125
Ni4%/ZA 37,1631 38,2150 38,2864 3,9855
Ni5%/ZA 36,1203 37,0461 37,1348 5,6255

Keasaman permukaan

W ads =————"2___ 1000 mmol/gr Mr Piridin = 74,1
(W1-W0o Mr Pigidin
Sampel W W3 W, W ads
Zeolit Alam 34,1230 35,2461 35,2687 0,2547
Aktif
Ni3%/ZA 26,3122 27,4359 27,4811 0,5096
Ni4%/ZA 28,7180 29,9210 29,9935 0,7618
Ni5%/ZA 35,6143 36,8813 36,9205 0,3911
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Dokumentasi Penelitian

Perendaman menggunakan aquademin HF

Aktivasi dengan HCI Perendaman dengan®iH

Pengembanan Logam dengan sonorektor KatalANi/



Hasil pirolisis

Uji aitas katalis
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