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Abstract

In this research, zeolite-A supported on fiber material was successfully synthesized using a simple hydrothermal method. This study also reported that glass wool can be used as a material fiber in the synthesis of zeolite. Glass wool was put in an autoclave together with zeolite-A solution, and then was heated hydrothermally at 100°C. Activation of fiber material and variation of the amount of glass wool as fiber material was varied between 0,01% - 1% weight. Results obtained at the amount of 0,024% weight of activated glass wool shows the best condition based on analysis results of FT-IR (Fourier Transform), XRD (X-Ray Diffraction) and SEM (Scanning Electron Microscopy).
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Abstrak

Pada penelitian ini, zeolit-A berpendukung material serat berhasil disintesis menggunakan metode hidrotermal sederhana. Serat gelas dimasukkan dalam autoklaf bersama larutan bahan dasar zeolit-A dan kemudian dihidrotermal pada suhu 100°C. Dengan mempelajari metode aktivasi dan variasi penambahan dari serat gelas antara 1% berat hingga 0,01% berat, diperoleh hasil pada penambahan serat gelas 0,024% berat merupakan kondisi terbaik untuk pertumbuhan zeolite-A pada permukaan serat gelas. Hasil tersebut merupakan hasil karakterisasi menggunakan instrumen FT-IR (Fourier Transform), XRD (X-Ray Diffraction) dan SEM (Scanning Electron Microscopy).

Kata kunci:  Sintesis zeolit-A, material pendukung serat. 
PENDAHULUAN

Zeolit adalah material unik dan menarik perhatian para peneliti maupun industri, karena komposisi bahan, topologi dan ukuran pori-porinya yang dapat diubah-ubah. Selain itu, zeolit memiliki luas permukaan yang besar, kemampuannya untuk menyaring molekul sesuai dengan ukuran dan bentuk, serta permukaan internal kimianya yang dapat berkisar dari asam ke basa dan hidrofobik ke hidrophilik. Kombinasi seperti ini yang menjadikan zeolit banyak dimanfaatkan dan diaplikasikan. Salah satunya sebagai katalis yang baik dalam pengolahan minyak bumi dan petrokimia, adsorpsi dan pemisahan bahan serta penukar ion (Sun dkk., 2012) .


Pada umumnya zeolit memiliki ukuran partikel yang kecil. Hal ini justru menimbulkan beberapa permasalahan seperti penurunan performa ketika berada pada tekanan tinggi, serta sukar untuk dipisahkan dan penanganannya saat digunakan. Untuk mengatasi hal tersebut kristal zeolit diubah dalam bentuk pellet, tablet maupun granular dengan penambahan material perekat. Namun, penambahan zat perekat dalam zeolit seringkali dapat menurunkan kemampuan zeolit tersebut (Martinez dkk., 2001).


Baru-baru ini penelitian mengenai sintesis zeolit menggunakan material pendukung sebagai pengganti material perekat sangat menarik para peneliti. Hal ini disebabkan selain faktor penggunaan material perekat yang sudah dijelaskan sebelumnya, material pendukung juga lebih ekonomis bila diaplikasikan dalam produksi zeolit dalam skala besar.


Keunggulan dari zeolit dengan material pendukung diantaranya adalah meningkatnya kekuatan mekanik, perpindahan panas dan aktivitas katalitik dari zeolit tersebut (Liu dkk., 2005) serta lebih praktis dan ekonomis dalam penggunaannya.  


Material pendukung yang lazim digunakan adalah logam, keramik, polimer yang memiliki morfologi lempengan maupun tube. Namun, belum banyak penelitian mengenai sintesis zeolit menggunakan material serat. Zeolit berpendukung material serat dapat diaplikasikan sebagai membran dan material penyaringan gas maupun cairan serta bahan baku peralatan kedokteran. Selain itu, kemampuan dari material ini juga sangat baik untuk isolator (Deng dkk., 2002) serat juga diketahui sangat baik untuk media reaksi fotokimia (Tosheva dan Valtchev, 2005).


Beberapa penelitian yang berhasil mensintesis zeolit dengan pendukung material serat, salah satunya adalah penelitian yang dilaporkan oleh Mintova dan Voltcher (Mintova dan Valtchev, 2005) yang mensintesis zeolit-A dengan material pendukung serat alam. Pertama-tama serat alam diaktifasi sebelum ditambahkan dalam proses sintesis. Kemudian bahan dasar zeolit-A dan serat dihidrotermal selama 4 jam pada suhu 90°C.

Martinez dkk. (2001) menggunakan karbon serat sebagai material pendukung. Sebelum digunakan dalam proses sintesis, karbon serat terlebih dahulu dipanaskan pada suhu 1173°K dengan dialirkan gas N2. Serat kemudian dimasukkan dalam larutan sintesis dan dihidrotermal. Kemudian larutan diperam selama 3 jam. Sedangkan Larlus dkk. (2005), mensintesis silicate-1 terkomposit pada serat gelas. Serat pertama-tama diaktifasi selama 15 menit menggunakan aseton dalam radiasi ultrasonik, kemudian serat dicuci dan dikeringkan. Serat gelas yang sudah diaktifasi, kemudian dihidrotermal dengan gel pada reaktor Teflon selama 2 hingga 22 jam. Kemudian hasil sintesis tersebut kembali diberi radiasi ultrasonik, dicuci dan dikeringkan pada suhu 80°C. setelah itu dikalsinasi pada suhu 550°C selama 5 jam.


Terakhir Deng dkk. (2002), mensintesis zeolit berpendukung material serat melalui beberapa tahap proses hidrotermal. Tahap hidrotermal dan post hidrotermal. Tahap hidrotermal merupakan tahap pembentukan kristal zeolit-X yang kemudian dioptimalkan melalui tahap post hidrotermal. Sedangkan pada penelitian ini, dilakukan sintesis zeolit-A menggunakan material pendukung serat gelas. Zeolit-A dipilih karena memiliki banyak keunggulan diantarannya adalah memiliki kapasitas tukar kation (KTK) yang tinggi, kapasitas adsorbsi yang baik, dan digunakan sebagai katalis dalam petrokimia serta telah dimanfaatkan dalam campuran bahan pembuat detergen (Kamali dkk., 2009). Selain itu zeolit-A relatif mudah disintesis. Selama ini metode yang digunakan dalam sintesis zeolit-A pada umumnya adalah hidrotermal. Zeolit- A sudah mulai terbentuk pada suhu hidrotermal 90⁰C (Widiastuti dan Prasetyoko, 2009). Pemilihan material serat gelas didasarkan pada fungsi serat gelas tersebut sebagai resin dan material penyaring. Hal tersebut memiliki persamaan dengan kegunaan zeolit-A sebagai material resin penukar kation dan penyaring. Kedua material tersebut sangat mungkin diaplikasikan sebagai material katalis dan penyaringan. 


Tujuan penelitian ini adalah untuk mensintesis zeolit-A pada material pendukung serat gelas dengan memvariasikan jumlah serat gelas yang telah diaktifasi pada larutan bahan zeolit.
METODOLOGI PENELITIAN
a. Alat dan bahan


Alat yang digunakan dalam penelitian ini antara lain autoclave, oven, pH meter, FT-IR SHIMADZU, XRD PHILIPS X’PERT, SEM ZEISS TIPE EVO MA 10, dan PSD MASTERSIZER 2000. Sedangkan bahan yang digunakan dalam penelitian ini antara lain air demineralisasi, NaOH, NaAlO2, Na2SiO3, dan serat gelas (glass wool) sebagai material serat.

b. Prosedur kerja
Aktivasi serat gelas dengan Larutan NaOH 1M


Material serat yang digunakan dalam penelitian ini adalah serat gelas (serat gelas). Sebelum digunakan, serat gelas diaktivasi terlebih dahulu menggunakan larutan NaOH 1M. Serat gelas dimasukkan dalam wadah kemudian direndam dengan larutan NaOH selama 24 jam. Selanjutnya serat gelas dicuci dan dikeringkan pada suhu 80°C selama 3 jam.

Sintesis Zeolit-A Berpendukung  Material Serat
Zeolit-A berpendukung material serat disintesis dengan metode hidrotermal sederhana. Pada penelitian ini diharapkan kristal zeolit-A tumbuh menyelimuti seluruh permukaan material serat pendukung. Pertama-tama larutan zeolit-A dibuat dengan cara sebagai berikut, NaOH dilarutkan dalam air deionisasi kemudian dibagi menjadi dua bagian (larutan A dan B), larutan A dicampur dengan NaAlO2, sedangkan larutan B dicampur dengan Na2SiO3. Kedua larutan tersebut diaduk secara terpisah. Setelah kedua larutan tersebut jernih, larutan dicampur dan diaduk dengan kecepatan konstan selama 12 jam. 


Selanjutnya larutan zeolit-A dan serat gelas dengan jumlah tertentu dimasukkan secara bersamaan dalam reaktor stainless steel dan dihidrotermal selama 15 jam pada suhu 100°C. Setelah itu material hasil sintesis dicuci dengan air deionisasi hingga netral kemudian dipanaskan  selama 12 jam.

Karakterisasi zeolit 


Teknik karakterisasi yang dilakukan dalam penelitian ini antara lain analisa menggunakan SEM, FTIR dan XRD. Karakterisasi SEM digunakan untuk mengetahui bentuk morfologi dari zeolit-A berpendukung material serat. Karakterisasi XRD digunakan untuk mengidentifikasi fase kristal zeolit-A yang tumbuh pada material pendukung. Sedangkan untuk karakterisas FTIR digunakan untuk mengetahui adanya vibrasi ikatan T-O   (T = Si atau Al) asimetri dan simetri dalam zeolit A.
HASIL DAN PEMBAHASAN

Sintesis Zeolit-A Berpendukung Material Serat
Dengan jumlah prekursor yang telah ditentukan, larutan zeolit-A disintesis dengan metode hidrotermal. Pertama-tama prekursor yang digunakan dicampur dan diaduk dengan kecepatan konstan selama 12 jam sebelum dihidrotermal. Pengadukan selama 12 jam bertujuan untuk menghomogenkan larutan. Selanjutnya larutan zeolit tersebut dimasukkan bersama serat gelas sebagai material pendukung dalam autoklaf untuk dihidrotermal selama 15 jam pada suhu 100°C untuk proses kristalisasi. 
Dalam proses hidrotermal, padatan amorf silika dan alumina akan terlarut, sehingga konsentrasinya dalam larutan akan semakin besar. Selain itu, juga terjadi pembentukan dan pertumbuhan inti kristal zeolit. Kristalisasi terjadi karena adanya reaksi kondensasi membentuk ikatan baru T-O-T dengan T adalah Si atau Al (kecuali Al-O-Al) yang selanjutnya mengalami agglomerasi menghasilkan partikel kristal zeolit (Holilah, 2012). Zeolit  -A memiliki kekristalan tertinggi dihasilkan pada proses hidrotermal menggunakan suhu 100°C (Widiastuti dan Prasetyoko, 2009). Persamaan 1 menunjukkan reaksi pada proses pembentukan kristal zeolit A secara umum.
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NaOH(aq) + NaAl(OH)4(aq) + Na2SiO3(aq)         Suhu Kamar
[Nax (AlO2)y (SiO2)z  .NaOH .H2O] (gel)          Suhu  100°C   
Na12[(SiO2)12(AlO2)12].27 H2O (Kristal zeolit A)                                                    (Sun dkk., 2012)

Hasil hidrotermal kemudian disaring dan dicuci dengan air DM hingga pH netral. Pencucian hingga pH netral bertujuan untuk menghilangkan sisa NaOH yang bersifat basa. Pengeringan dilakukan pada suhu 80°C selama 12 jam untuk menghilangkan kandungan air fisis sisa pencucian. Kemudian sample hasil sintesis dikarakterisasi menggunakan Scanning Electron Microscopy (SEM), FTIR dan Difraksi Sinar X (XRD).


Hasil Mikrograf Scanning Electron Microscopy (SEM) Zeolit-A Berpendukung Material Serat


Zeolit-A berpendukung material serat hasil sintesis dianalisis menggunakan instrumen SEM. Karakterisasi SEM bertujuan untuk mengetahui morfologi kristal zeolit yang terbentuk, serta mengkonfirmasi bentuk kristal yang tumbuh pada permukaan dari serat gelas. Gambar 1 dan Gambar 2 menampilkan mikrograf SEM hasil sintesis zeolit-A berpendukung material serat. Gambar 1 adalah mikrograf SEM yang menunjukkan hasil sintesis menggunakan serat gelas (a) sebelum diaktivasi dan (b) sesudah diaktivasi. Pada Gambar 1 (a) terlihat kristal zeolit tidak tumbuh dari permukaan serat gelas  tersebut, melainkan hanya menempel pada permukaannya. Sedangkan pada Gambar 1 (b) kristal zeolit tumbuh pada permukaan serat gelas. 
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(a)                                                                                               (b)

Gambar 1. Mikrograf SEM hasil sintesis zeolit-A berpendukung material serat (a) sebelum aktivasi serat gelas, (b) sesudah aktivasi serat gelas.

Perbedaan tersebut disebabkan oleh serat gelas sebelum diaktivasi tidak memiliki sisi aktif. Sisi aktif tersebut dapat menjadi daerah nyaman untuk kristal zeolit tumbuh (Liu dkk., 2005). Larutan zeolit akan membentuk lapisan gel pada permukaan serat gelas teraktivasi yang kemudian ternukleasi dan membentuk kristal zeolit pada permukaan serat gelas (Xiaochun dkk., 2004). Sisi aktif tersebut berasal dari proses aktivasi serat gelas oleh larutan NaOH. Larutan NaOH tersebut akan merusak ikatan kimia yang ada pada permukaan serat gelas (Cazetta dkk., 2011), sehingga sisi aktif berupa silika akan muncul pada permukaan. 
Silika pada serat gelas ini juga mempengaruhi pertumbuhan dari kristal zeolit hasil sintesis. Pada Gambar 1 (a) dan (b) dapat dilihat bahwa kristal zeolit yang tumbuh memiliki perbedaan. Silika tersebut dapat mengganggu proses tumbuhnya kristal zeolit bila keberadaanya berlebih, karena dapat mempengaruhi komposisi dari silika dalam larutan zeolit (Liu dkk., 2005). Komposisi silika ini berpengaruh pada pertumbuhan inti dan komposisi kerangka zeolit (Barrer, 1982). Gambar mikrograf SEM 2 menunjukkan hasil sintesis zeolit-A berpendukung material serat dengan berbagai variasi penambahan serat gelas. Variasi penambahan serat gelas bertujuan untuk mendapatkan hasil sintesis terbaik. Gambar 2 (a) adalah sintesis zeolit A berpendukung material serat dengan penambahan serat gelas 1% berat, (b) penambahan serat gelas 0,1% berat, (c) penambahan serat gelas 0,01% berat dan (d) penambahan serat gelas 0,024% berat. Berdasarkan Gambar 2 dapat dilihat bahwa kristal zeolit menyelimuti hampir seluruh permukaan serat gelas.

[image: image3.png]10 ym EHT =18.00 kv  Signal A = SE1 File Name = Ze: 18.tif
WD=95mm Mag= 250KX Sample ID = Peng:




 [image: image4.png]10 ym EHT =18.00 kV  Signal A = SE1 File Name = Zeolit A 09.tif
¢ i WD = 9.5 mm Mag= 250K X Sample ID = Support Aktifasi




                                                     (a)                                    (b)

[image: image5.png]


 [image: image6.png]= SE1 File Name = Zeolit A 04.tif
250 KX Sample ID=0,1-0,01



 

     (c)                                          (d)
Gambar 2. Mikrograf SEM hasil sintesis zeolit-A berpendukung material serat dengan penambahan  material masing-masing (a) 1% berat, (b) 0,1% berat, (c) 0,01% berat dan (d) 0,024% berat


Pada penambahan serat gelas 0,1 % berat, zeolit yang tumbuh pada serat gelas sudah membentuk kristal zeolit-A. Namun, kristal zeolit-A tersebut sudah mengalami kerusakan dengan kemunculan distorsi pada sisi-sisi kristalnya. Distorsi tersebut disebabkan karena pertumbuhan kristal zeolit-A yang terus menerus, sehingga mengakibatkan tumbuhnya kristal baru pada sisi-sisi zeolit. Pertumbuhan kristal pada sisi zeolit-A yang terus menerus justu akan menyebabkan penurunan kekristalan zeolit-A itu sendiri karena kristal zeolit-A tersebut bertransformasi menjadi zeolit lain.

Zeolit-A berpendukung material serat pada Gambar 2 (c) dan (d) dari mikrograf SEM terlihat memiliki morfologi sesuai yang diharapkan, dimana kristal zeolit-A tumbuh menyelimut seluruh permukaan serat gelas. Namun, pada Gambar 2 (d) pertumbuhan kristal zeolit-A lebih bagus dan sempurna bila dilihat secara visual. Kristal zeolit-A pada Gambar 2 (d) memiliki bentuk tetrahedral tanpa ada distorsi pada sisi-sisi kristalnya. Meskipun sudut kristalnya tidak siku sempurna. Bentuk tetrahedral kubus tersebut merupakan bentuk khas dari kristal zeolit-A. Walaupun demikian, analisa dengan instrumen lain seperti XRD dan FTIR perlu dilakukan untuk mengkonfirmasi hasil dari analisis SEM tersebut.
Hasil Analisis Menggunakan Instrumen Fourier Transform Infrared FTIR


Karakterisasi menggunakan spektroskopi infarmerah (FTIR) pada beberapa sampel zeolit-A berpendukung material serat dilakukan untuk mengidentifikasi gugus fungsinya. Karakterisasi FTIR juga dilakukan pada serat gelas untuk mengetahui pengaruh dari aktivasi pada serat gelas tersebut. Gambar 3 (a) menampilkan spektra FTIR dari serat gelas sebelum diaktivasi, (b) serat gelas sesudah diaktivasi, spektra (c) adalah zeolit-A berpendukung material serat menggunakan serat gelas sebelum diaktivasi, (d) zeolit-A berpendukung material serat menggunakan serat gelas sesudah diaktivasi dan  (e) spektra zeolit-A.

Spektum IR pada Gambar 3 menunjukkan karakteristik dua puncak serapan yang tajam pada daerah bilangan gelombang 1100 cm​​-1 – 1000 cm-1 dan daerah bilangan gelombang 700 cm-1 – 500 cm-1. Gambar 3 spektra (a) dan (b) muncul dua puncak pada bilangan gelombang 1100 cm​​-1 – 1000 cm-1. Hal ini mengindikasikan adanya ikatan Si-O-Si dalam serat gelas tersebut [14]. Sedangkan pada Gambar 3 spektra (c), (d) dan (e) muncul satu puncak pada bilangan golombang tersebut. Hal ini mengindikasikan adanya vibrasi ulur (streching) asimetri T–O–T dari tetrahedral TO4 dengan T adalah Si atau Al [15].
[image: image7.emf] 


Gambar 3. Spektra FTIR dari (a) serat gelas sebelum diaktivasi, (b) serat gelas sesudah diaktivasi, (c) zeolit-A berpendukung material serat sebelum aktivasi, (d) zeolit-A berpendukung material serat sesudah aktivasi serat gelas dan (e) zeolit-A

Pada puncak kedua yaitu pada bilangan gelombang 700 cm-1 – 500 cm-1, Gambar 3 (a) dan (b) mengindikasikan adanya ikatan Si-O stretching dan bending dengan ditandai munculnya puncak lebar pada bilangan gelombang 797 cm-1 – 472 cm-1 [14]. Sedangkan pada Gambar 3 (c), (d) dan (e) mengindikasikan adanya vibrasi ulur (streching) simetri T–O–T dan vibrasi tekuk (bending) T–O dari zeolit dengan ditandai munculnya satu puncak pada bilangan gelombang 600 – 800 cm-1 [16].  Ketajaman intensitas pada puncak serapan di daerah vibrasi ulur simetri T–O–T dan vibrasi tekuk T–O mengindikasikan adanya kesimetrisan tetrahedral TO4, dengan kata lain terdapat kemunculan zeolit pada sampel ini. Disisi lain penurunan intensitas Si-O stretching dan bending mengindikasikan adanya pemutusan ikatan dan perusakan struktur dari silika. Rusaknya stuktur silika tersebut diakibatkan dari proses aktivasi serat gelas menggunakan NaOH (Cazetta dkk., 2011).

Hasil Analisis Menggunakan Instrument Difraksi Sinar X (XRD)



Karakterisasi hasil sintesis zeolit-A berpendukung material serat menggunakan XRD dilakukan untuk mengkonfirmasi kristal yang tumbuh pada serat gelas merupakan kristal zeolit-A. Kristal zeolit-A memiliki kemunculan sudut-sudut khas pada XRD. Seperti yang telah dilaporkan dalam banyak literatur salah satunya adalah Mohammed dkk. (2009) yang melaporkan bahwa kristal zeolit-A memiliki sudut-sudut khas pada 2θ yaitu pada ~7,2° ; ~10,3° ; ~12,6° dan ~16,2°.

Dari semua hasil sintesis pada Gambar 4 dapat diketahui bahwa kristal yang tumbuh adalah kristal zeolit-A. Hal ini ditunjukkan dengan kecocokan sudut 2θ yang muncul sama dengan standar zeolit A (JCPDS-ICDD No PDF 00-038-0241). Namun, terdapat perbedaan hasil analisis pada XRD Gambar 4 c dengan hasil SEM (Gambar 2 c) yang menunjukkan bahwa kristal zeolit yang tumbuh adalah sodalit. Perbedaan hasil analisis ini mengindikasikan bahwa terdapatnya dua fasa zeolit yang tumbuh pada variasi ini. Kemunculan kristal sodalit dikarenakan perubahan struktur dari kristal zeolit A. Perubahan struktur dari kristal zeolit dapat disebabkan karena zeolit mengalami fasa metastabil, dimana kristal zeolit mengalami perubahan fasa yang lebih stabil akibat faktor dari luar (Mufrodi dkk., 2010). Faktor-faktor tersebut diantaranya adalah perubahan komposisi dan lama proses hidrotermal (Armaroli dkk., 2006 ; Mohammed dkk., 2009). Meskipun demikian tidak semua kristal zeolit-A bertransformasi menjadi sodalit, sehingga spektra zeolit-A tetap teramati dalam XRD. Hal ini disebabkan karena pembentukan kristal zeolit pada saat proses kristalisasi tidak terjadi secara bersamaan, sehingga ketika kristal zeolit yang terbentuk terlebih dahulu akan berubah menjadi sodalit, sedangkan kristal zeolit-A yang baru terbentuk masih dalam keadaan stabil (Xiaochun dkk., 2004).
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Gambar 5. Difaktogram difraksi sinar X dari (a) zeolit-A berpendukung material serat sebelum aktivasi, (b) zeolit-A berpendukung material serat dengan penambahan serat gelas teraktivasi 1% berat, (c) 0,1% berat, (d) 0,01% berat, (e) 0,024% berat.

KESIMPULAN

Kesimpulan yang diperoleh pada penelitian ini adalah zeolit-A berpendukung material serat berhasil disintesis pada serat gelas sebagai material pendukung. Dengan mempelajari aktivasi dan variasi penambahan dari serat gelas antara 1% berat hingga 0,01% berat, hasil zeolit-A pada permukaan serat gelas terbaik diperoleh pada penambahan 0,024% berat serat gelas teraktivasi. Analisis SEM menunjukkan bahwa pada variasi ini kristal zeolit-A tumbuh pada permukaan serat gelas dengan morfologi kristal yang sempurna. Hal tersebut diperkuat dengan hasil analisis XRD dan FTIR. Analisis XRD juga mengkonfirmasi bahwa kristal yang tumbuh pada serat gelas merupakan zeolit-A. Sedangkan analisis dengan FTIR menunjukkan bahwa adanya ikatan T-O-T pada zeolit-A berpendukung material serat mengindikasikan adanya pertumbuhan kristal zeolit pada permukaan serat gelas.
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