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ABSTRAK

Hasanah, A. M. 2018. Sintesis dan Karakterisasi Zeolit NaX dari Kaolin
Menggunakan Alkali Fusi dengan Variasi Rasio Barat NaOH/Kaolin.
Skripsi. Jurusan Kimia Fakultas Sains dan Teknologi Universitas Islam
Negeri Maulana Malik Ibrahim Malang. Pembimbing 1. Susi Nurul
Khalifah, M. Si. Pembimbing Il: Akyunul Jannah, S.Si., M.P. Konsultan:
Nur Aini, M. Si.

Kata kunci: Kaolin, metakaolin, NaOH/kaolin, alkali fusi, zeolit NaX

Sintesis zeolit NaX dari kaolin telah dilakukan menggunakan metode
hidrotermal. Kereaktifan kaolin ditingkatkan melalui proses alkali fusi dengan
variasi rasio berat NaOH/kaolin 1.0; 2.0; dan 3.0. Hasil alkali fusi kaolin terbaik
digunakan sebagai bahan dasar pembuatan zeolit. Kandungan unsur pada kaolin
dianalisis menggunakan XRF. Karakteristik perubahan struktur, gugus fungsi, dan
morfologi kaolin, metakaolin, dan zeolit NaX dianalisis menggunakan XRD, FTIR,
dan SEM.

Hasil XRF dapat diketahui kandungan silika pada kaolin sebesar 76,1% dan
alumina sebesar 9,6%. Kaolin alam banyak mengandung kuarsa dan mengandung
hanya sedikit kaolin. Proses alkali fusi pada rasio berat NaOH/kaolin 1.0 terjadi
penurunan intensitas kuarsa dan muncul sedikit puncak sodium silikat,
NaOH/kaolin rasio 2.0 dan 3.0 terjadi hilangnya puncak kuarsa dan terbentuknya
sodium silikat dan sedikit metakaolin. Hasil sintesis zeolit NaX menggunakan
metode hidrotermal menunjukkan bahwa telah terbentuknya zeolit NaX murni.

Karakterisasi FTIR menunjukkan bahwa gugus fungsi metakaolin
ditunjukkan dengan hilangnya serapan khas dari kaolin yakni pada daerah 1037,
912 dan 795 cm™. Spektra zeolit NaX hasil sintesis memiliki serapan pada daerah
984, 741, dan 560 cm™ yang merupakan puncak khas zeolit faujasit. Kaolin
memiliki morfologi berupa lembaran-lembaran pipih sedangkan metakaolin
memiliki morfologi yang tidak beraturan. Zeolit NaX hasil sintesis terlihat tidak
memiliki perbedaan morfologi dengan metakaolin.

Xiv



ABSTRACT

Hasanah, A. M. 2018. Synthesis and Characterization of NaX Zeolite from
Kaolin Using Alkali Fusion with Variation Weight Ratio NaOH/Kaolin.
Supervisor I: Susi Nurul Khalifah, M.Si. Supervisor Il: Akyunul Jannah,
S.Si, M.P. Consultant: Nur Aini, M.Si.

Keywords: Kaolin, metakaolin, NaOH/kaolin, alkali fuison, NaX zeolite

Synthesis of zeolite NaX from kaolin was carried out using hydrothermal
methods. The reactivity of kaolin is increased through an alkali fusion process with
variations weight ratio of NaOH/kaolin 1.0; 2.0; and 3.0. The best kaolin alkali
fusion results are used for synthesis zeolites. Element content in kaolin was
analyzed using XRF. Characteristics of structural changes, functional groups, and
morphology of kaolin, metakaolin, and zeolite NaX were analyzed using XRD,
FTIR, and SEM.

XRF results can be seen that kaolin has silica content is 76.1% and alumina
content is 9.6%. Natural kaolin contains lots of quartz and contains few kaolin. The
alkali fusion process at a weight ratio of NaOH/kaolin 1.0 decreased the intensity
of quartz and appeared few peak of sodium silicate, NaOH/kaolin ratio of 2.0 and
3.0 decreased the quartz peak and formation of sodium silicate and few metakaolin.
The synthesis of NaX zeolite using hydrothermal method showed that pure NaX
zeolite was formed.

FTIR characterization shows that the metakaolin functional group is shown
by the loss of typical absorption of kaolin in the area of 1037, 912 and 795 cm™.
The synthesized NaX zeolite spectra have uptake in the 984, 741, and 560 cm™
regions which are the typical zeolite faujasit peaks. Kaolin has a layered plate
morphology while metakaolin has an amorphous morphology. NaX zeolite
synthesized has irregular morphology.

XV
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BAB |
PENDAHULUAN

1.1  Latar Belakang

Zeolit adalah mineral kristal alumina silikat berpori terhidrat yang
mempunyai struktur kerangka tiga dimensi yang terbentuk dari tetrahedral [SiO4]*
dan [AIO4]> (Chetam, 1992). Zeolit mempunyai berbagai macam jenis, salah
satunya vaitu zeolit NaX. Zeolit NaX dengan rumus Kkimia
Nasgs(AlO2)8s(Si02)106.264H.0 memiliki struktur yang terdiri dari sangkar sodalit
yang saling berhubungan dengan 6 cincin (Widati, dkk., 2010). Zeolit NaX
memiliki rasio molar Si/Al yang spesifik yaitu sebesar 2,1-3,0 (Kovo, 2012). Zeolit
NaX dapat digunakan sebagai katalis, adsorpsi, pemisahan membran (Mohammadi,
2008) dan sebagai zat aditif dalam proses produksi detergen karena kapasitas
pertukaran ion yang baik (Chandrasekhar dan Pramada, 1999).

Zeolit NaX dapat disintesis dari kaolin karena kaolin memiliki kandungan
SiO2 dan Al>Os yang tinggi yaitu SiO> sebesar 48,70%, dan Al>O3 sebesar 36,73%
(Alkan, dkk., 2005). Di samping itu, kaolin alam keberadaannya sangat melimpah
di Indonesia, salah satunya di Blitar (Sesarrita, 2015). Sebagaimana firman Allah

SWT dalam QS. Yunus ayat 101:
Y a3k Ce SN YT S Gy (=Y el BTl 8 13 )5 ki 8

Artinya: “Katakanlah: “Perhatikanlah apa yang ada di langit dan di bumi.
Tidaklah bermanfaat tanda kekuasaan Allah dan rasul-rasul yang
memberi peringatan bagi orang-orang yang tidak beriman.”



Allah SWT menciptakan langit dan bumi dengan segala isinya secara adil
dan teratur tanpa sia-sia. Salah satu ciptaan Allah SWT yang ada di bumi yaitu
gunung. Gunung memiliki warna yang beraneka ragam yang menunjukkan adanya
berbagai material yang terkandung (Shihab, 2002). Salah satu warna yang terdapat
di pegunungan yaitu warna putih yang menunjukkan adanya mineral kaolin. Kaolin
merupakan bahan tambang yang mengandung sumber silika dan alumina yang
dapat digunakan untuk sintesis zeolit.

Fakhri (2010) menerangkan bahwa manusia diperintahkan untuk
memahami fenomena alam yang terjadi serta memikirkan dan mempercayai bahwa
semua itu diciptakan Allah SWT tanpa ada yang sia-sia karena sekecil apapun
ciptaan Allah SWT, maka akan memiliki manfat tersendiri Memahami tanda-tanda
kekuasaan pencipta hanya mungkin dilakukan oleh orang-orang yang terdidik dan
bijak yang berusaha menggali rahasia-rahasia serta memiliki ilmu dalam bidang
tertentu. Dengan bantuan ilmu-ilmu serta didorong oleh semangat dan sikap
rasional, maka sunnatullah dalam wujud keteraturan tatanan di alam ini akan
terungkap.

Sintesis zeolit dari kaolin dilakukan dengan dua tahap, pertama mengubah
kaolin menjadi metakaolin, dan yang kedua metakaolin digunakan sebagai bahan
dasar sintesis zeolit. Tahap pembuatan metakaolin sangat penting dalam
pembentukan zeolit, karena apabila kaolin langsung direaksikan (tidak diubah
dalam bentuk aktif) dalam proses hidrotermal dengan NaOH akan terbentuk
hidroksisodalit (Chandrasekhar, 1998). Perubahan kaolin menjadi metakaolin ada
dua metode, pertama yaitu konvensional (pemanasan). Perubahan metakaolin

menggunakan metode konvensional telah dilakukan dengan kalsinasi pada suhu



600°C selama 3 jam yang menghasilkan metakaolin dengan pengotor kuarsa
(Ayele, 2017), dan suhu 800°C selama 24 jam yang menghasilkan metakaolin
dengan pengotor kuarsa dan kaolin (Cahyawati, 2017).

Metode yang kedua yaitu mengubah kaolin menjadi metakaolin
menggunakan metode alkali fusi. Metode alkali fusi dilakukan dengan penambahan
NaOH yang disertai dengan pemanasan. Perubahan metakaolin menggunakan
metode alkali fusi dengan rasio berat NaOH/kaolin 1,2 dengan suhu 600°C selama
1 jam telah dilaporkan menghasilkan metakaolin dengan fasa amorf (Rios, 2012),
metakaolin mengandung kuarsa (Ayele, 2016), metakaolin mengandung gipsit
(Hartati, 2017). Sintesis metakaolin juga dapat dilakukan dengan rasio berat
NaOH/kaolin 1.0; 1.5; dan 2.0 menggunakan pemanasan 200°C selama 4 jam. Hasil
yang didapat yaitu pada rasio berat NaOH/kaolin 1.0 metakaolin masih
mengandung pengotor berupa kuarsa, kaolin, dan ilit, sedangkan pada rasio berat
NaOH/kaolin 1.5 metakaolin masih mengandung pengotor berupa kuarsa, namun
pada rasio berat NaOH/kaolin 2.0 dihasilkan metakaolin amorf (Ma, dkk., 2013).
Berdasarkan penelitian tersebut, metode alkali fusi menghasilkan metakaolin yang
lebih amorf dibandingkan metode konvensional dan variasi rasio berat
NaOH/kaolin untuk sintesis metakaolin berpengaruh untuk kemurnian metakaolin.

Sintesis zeolit NaX dari metakaolin umumnya dilakukan menggunakan
metode hidrotermal. Beberapa peneliti telah melaporkan sintesis zeolit NaX pada
suhu 90°C selama 8 jam terbentuk zeolit NaX murni dengan Kristalinitas tinggi,
selama 12 jam terbentuk zeolit NaX dengan campuran sodalit, selama 24 jam
terbentuk zeolit NaX dengan campuran sodalit dengan kristalinitas rendah, pada

suhu 100°C selama 8 jam menghasilkan zeolit NaX murni (Ma, dkk., 2013). Dan



pada suhu 100°C selama 6 jam menghasilkan zeolit NaX murni dengan kristalinitas
yang tinggi (Kovo, 2012).

Berdasarkan penelitian yang telah dilakukan, kaolin alam memiliki
kandungan yang berbeda-beda, sehingga memiliki perlakuan yang berbeda untuk
diubah menjadi metakaolin. Kaolin alam Blitar memiliki kandungan kuarsa yang
tinggi (Darmawan, 2017). Perubahan kaolin menjadi metakaolin menggunakan
metode konvensional sampai pemanasan 800°C selama 24 jam masih belum terlihat
perubahan yang signifikan (Darmawan, 2017; Cahyawati, 2017), sehingga pada
penelitian ini akan dilakukan perubahan kaolin menjadi metakaolin menggunakan
metode alkali fusi dengan variasi rasio berat NaOH/kaolin 1,0; 2,0; dan 3,0 untuk
mendapatkan metakaolin terbaik. Hasil metakaolin terbaik akan digunakan sebagai

bahan sintesis zeolit NaX.

1.2  Rumusan Masalah
Berdasarkan latar belakang di atas, maka rumusan masalah pada penelitian
ini adalah:
1. Bagaimana hasil karakterisasi perubahan kaolin menjadi metakaolin
menggunakan metode alkali fusi dengan variasi rasio berat NaOH/kaolin 1.0;
2.0; dan 3.0?

2. Bagaimana hasil karakterisasi zeolit NaX hasil sintesis dari metakaolin?



1.3  Tujuan
Tujuan yang harus dicapai dari penelitian ini adalah:
1. Mengetahui hasil karakterisasi perubahan kaolin menjadi metakaolin
menggunakan metode alkali fusi dengan variasi rasio berat NaOH/kaolin 1.0;
2.0;dan 3.0

2. Mengetahui hasil karakterisasi zeolit NaX hasil sintesis dari metakaolin

1.4  Batasan Masalah
Adapun batasan masalah pada penelitian ini yaitu:
1. Kaolin yang digunakan berasal dari daerah Kecamatan Blitar Selatan
2. Sintesis metakaolin dari kaolin menggunakan alkali fusi dengan variasi rasio

berat NaOH/kaolin 1.0, 2.0 dan 3.0

15 Manfaat
Adapun manfaat dari penelitian ini yaitu:
1. Dapat mengetahui rasio berat NaOH/kaolin yang optimum untuk sintesis
metakaolin

2. Dapat mengetahui karakteristik zeolit NaX hasil sintesis dari metakaolin
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2.1  Kaolin Sebagai Bahan Baku Sintesis Metakaolin

Kaolin atau kaolinit termasuk jenis mineral lempung berwarna putih keabu-
abuan dengan rumus kimia Al203.2Si02.2H20 dan memiliki struktur lapisan 1:1
dengan unit dasar terdiri dari lembaran tetrahedral silika dan lembaran oktahedral
alumina (Murray, 2000). Susunan lapisan tetrahedral dan oktahedral pada kaolin
dihubungkan oleh atom oksigen pada satu sisi dan hidrogen dari gugus hidroksil
pada sisi yang lain, sehingga menghasilkan tumpukan dengan 8 ikatan hidrogen

yang kuat (Tan, 1995). Struktur kaolin dapat dilihat pada Gambar 2.1

Gambar 2.1 Struktur kaolin (Chandrasekhar dan Pramada, 2008)

Hasil analisis XRF kandungan mineral kaolin terdiri atas komponen utama
silika (S102) 48.70% dan alumina (Al>,O3) 36.73%, dan oksida-oksida logam dalam
jumlah kecil seperti pada Tabel 2.1. Kandungan silika dan alumina yang tinggi,
memungkinkan kaolin dapat dimanfaatkan sebagai bahan baku dalam pembentukan
kerangka zeolit (Alkan, dkk., 2005).

Tabel 2.1 Kandungan mineral kaolin (Alkan, dkk., 2005)

Senyawa SiO; AlO3z TiO; Fe03 CaO MgO NaxO KO Lol**

Kadar(%) 48.70 36.73 033 057 032 0.27 0.01 0.88 1259

*Lol : Loss of Ignition (senyawa organic)
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Material pengotor kaolin terutama kuarsa mempunyai komposisi SiO, dan
berukuran hampir sama dengan kaolin dalam keadaan teragregasi sehingga proses
pemurnian dengan menggunakan pengayakan kurang efektif. Mineral kaolin
mempunyai struktur pseudoheksagonal berlapis-lapis dengan ukuran 1-10 um dan
dalam keadaan individu biasanya tersusun dari 10 sampai dengan 50 lapisan silika
alumina dengan ketebalan lapisan beberapa puluh nanometer hingga beberapa

mikrometer (Murray, 2000).

2.2  Perubahan Kaolin Menjadi Metakaolin

Metakaolin adalah bentuk dehidroksi dari mineral kaolinit tanah liat.
Kualitas dan reaktivitas metakaolin sangat bergantung pada karakteristik bahan
baku yang digunakan. Metakaolin dapat diproduksi dari berbagai sumber primer
dan sekunder yang mengandung kaolinit. Metakaolin dapat disintesis melalui dua
metode, metode pertama menggunakanan proses pemanasan (konvensional), dan
metode yang kedua menggunakan proses alkali fusi, yaitu dengan menambahkan
NaOH yang disertai dengan pemanasan.

Sintesis metakaolin menggunakan metode pemanasan (konvensional),
dapat dilakukan dengan mengkalsinasi kaolin dalam tanur pada suhu tinggi untuk
membentuk metakaolin, kemudian hasil sintesis metakaolin dikarakterisasi
menggunakan XRD dan XRF (Cahyawati, 2017). Reaksi perubahan kaolin menjadi
metakaolin dapat dilihat pada Persamaan 2.1 dan hasil difraktogram metakaolin
dapat dilihat pada Gambar 2.2

Al03.2Si02.2H,0 ™A Al203. 2Si02+ 2H20......cooeeieveeeee e, (2.1)
A



Q Metakaolin (800 °C, 24 jam)
Q
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Gambar 2.2 Difraktogram perubahan kaolin menjadi metakaolin menggunakan
metode konvensional, dengan K = kaolin, Q = kuarsa (Cahyawati,
2017).

Berdasarkan difraktogram pada Gambar 2.2, dapat diketahui bahwa
perubahan kaolin menjadi metakaolin menggunakan metode konvensional sampai
suhu 800°C selama 24 jam masih belum menunjukkan perubahan yang signifikan.
Metakaolin yang didapatkan belum membentuk fasa amorf dan masih mengandung
kuarsa dan kaolin.

Terbentuknya metakaolin dapat diidentifikasi dari perubahan difraktogram
XRD pada sudut 26= 5°-38°. Rentang sudut tersebut merupakan indikasi bahwa
telah terbentuk kuarsa bebas (SiO2) yang tidak stabil dan anatase (TiO.) sebagai
hasil sampingnya (Mostafa, dkk., 2011).

Ayele (2016) mensintesis metakaolin menggunakan dua metode, yaitu

metode konvensional dan metode alkali fusi. Untuk sintesis metakaolin



menggunakan metode konvensional dilakukan dengan mengkalsinasi raw kaolin
dengan temperatur 600°C selama 3 jam, sedangkan sintesis metakaolin
menggunakan metode alkali fusi dapat dilakukan dengan mencampurkan 1,25 gram
raw kaolin dengan 1,5 gram NaOH, kemudian dikalsinasi pada temperatur 600°C
selama 1 jam. Hasil difraktogram sintesis metakaolin dari raw kaolin dapat dilihat

pada Gambar 2.3, dan morfologi metakaolin dapat dilihat pada Gambar 2.4:

K = kaolin
M = Mika
Q Q = kuarsa
———M'/A_—N‘IZMM o)
wn
[+
=
n
[
(<)
—
=
S
R
T T T T

10 20 30 40 50
20(°)

Gambar 2.3 Pola Difraksi (R) kaolin, (S) standard kaolin, (C) metakaolin
menggunakan metode alkali fusi (Ayele, 2016)

Dilihat dari hasil XRD dapat diketahui bahwa sintesis metakaolin dari
kaolin mengunakan metode alkali fusi menjadikan metakaolin dalam bentuk amorf,

tetapi masih terdapat pengotor yang mengandung kuarsa.

Gambar 2.4 Morfologi (a) raw kaolin dan (b) metakaolin (Ayele, 2016)
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Berdasarkan analisis menggunakan SEM, dapat diketahui bahwa bentuk
dasar kaolin yaitu pipih dan berlembar-lembar seperti yang ditunjukkan pada
Gambar 2.4 (a). Penambahan NaOH yang disertai dengan pemanasan akan
mempengaruhi struktur kaolin. Gambar 2.4 (b) menunjukkan bahwa kaolin yang
telah diberi NaOH dengan pemanasan mengalami perubahan struktur. Struktur
kaolin yang pipih dan berlembar-lembar menjadi rusak dan luas permukaan
menjadi meningkat.

Ma, dkk (2013) melakukan sintesis metakaolin dari low grade kaolin
menggunakan metode alkali fusi dengan variasi rasio berat NaOH/kaolin 1,0; 1,5;
dan 2,0 disertai dengan pemanasan pada suhu 200°C selama 4 jam. Hasil

karakterisasi sintesis metakaolin menggunakan XRD dapat dilihat pada Gambar 2.5

I =1lit

K = Kaolin

Q = kuarsa
(<)

Intensitas (a.u)

T E T u T u T 4 T u
10 20 30 40 50 60

26 (°)
Gambar 2.5 Difraktogram sintesis metakaolin dengan variasi rasio berat
NaOH/kaolin (a) 1,0 (b) 1,5 (c) 2,0 (Ma, 2013).

Hasil yang didapatkan berdasarkan Gambar 2.4 dapat diketahui bahwa pada
variasi rasio berat NaOH/kaolin 1.0 metakaolin masih mengandung pengotor
kaolin, kuarsa, dan ilit, sedangkan metakaolin dengan variasi rasio berat
NaOH/kaolin 1.5 mengandung pengotor kuarsa. Namun pada rasio berat

NaOH/kaolin 2.0 telah terbentuk metakaolin amorf.
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Pada penelitian ini, akan dilakukan variasi rasio berat NaOH/kaolin untuk
mensintesis metakaolin dari raw kaolin Blitar. Rasio berat yang digunakan untuk
menisntesis metakaolin yaitu 1.0; 2.0; dan 3.0. Hasil sintesis metakaolin terbaik

akan digunakan untuk sintesis zeolit.

2.3 Karakteristik Zeolit NaX

Zeolit adalah mineral kristal alumina silikat berpori terhidrat yang
mempunyai struktur kerangka tiga dimensi yang terbentuk dari tetrahedral [SiO4]*
dan [AlO4]*. Kedua tetrahedral tersebut dihubungkan oleh atom-atom oksigen,
yang akhirnya menghasilkan struktur tiga dimensi terbuka dan berongga yang
didalamnya diisi oleh atom-atom logam biasanya logam-logam alkali atau alkali
tanah dan molekul air yang dapat bergerak bebas (Chetam, 1992). Struktur dasar

dari zeolit ditunjukkan pada Gambar 2.6

— Oksigen

Gambar 2.6 Struktur Kerangka Zeolit (Haag, 1984)

Setiap zeolit dibedakan berdasarkan komposisi kimia, struktur, sifat kimia
dan sifat fisika yang terkait dengan strukturnya. Faujasit merupakan jenis zeolit
yang tersusun dari 10 unit sangkar beta sebagai unit pembangun sekundernya.
Perbedaan faujasit dengan jenis zeolit yang lain adalah pada komposisi dan

distribusi kation, rasio Si/Al dan keteraturan Si/Al pada pusat tetrahedral.



12

Zeolit faujasit terdiri dari beberapa macam zeolit, salah satunya yaitu zeolit
X. Zeolit X dengan rumus kimia Nags(AlO2)gs(SiO2)106.264H20 (Widati, dkk.,
2010) merupakan salah satu tipe zeolit yang memiliki diameter supercage 13 A dan
diameter kerangka sodalit 6,6 A dengan diameter pori 7,4 A membentuk struktur
tiga dimensi (Thammavong, 2003). Zeolit X memiliki rasio SiO»/Al>,O3 antara 2
sampai 3 (Htun, dkk., 2012). Kerangka zeolit X didasarkan atas unit pembangun
kedua yaitu cincin ganda lingkar 6 (unit D6R). Zeolit ini dibangun oleh unit sodalit
yang dihubungkan oleh unit D6R atau prisma heksagonal. Diameter pori-pori
struktur bangun yang oktahedral pada titik I, 11, dan 111, dimana menunjukkan posisi
dari kation natrium yang berfungsi sebagai bagian yang bertukar ion (Widayat,

dkk., 2012) seperti Gambar 2.7.

@® oxygen
O cation
1
I .
()
O o
3 S I S6R
11 ©O1] |Dsr
1y -

G610

o

Gambar 2.7 kerangka zeolit X (Yeom, dkk., 1997)

Zeolit X dapat dikarakterisasi secara kualitatif menggunakan X-Ray
Diffraction (XRD) untuk mengetahui strukturnya. Standar difraktogram zeolit X

berdasarkan International Zeolite Association (1ZA) dapat dilihat pada gambar 2.8
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Gambar 2.8 Difraktogram zeolit X standar International Zeolite Association (1ZA)

Berdasarkan difraktogram pada Gambar 2.7, dapat dilihat bahwa puncak pertama
zeolit NaX akan muncul pada 260 = 6,1°. Jika puncak pertama yang muncul selain

pada nilai 26 tersebut, maka sintesis zeolit yang dilakukan tidak berhasil.

2.4 Sintesis Zeolit NaX dari Metakaolin Menggunakan Metode Hidrotermal

Sintesis zeolit dengan metode hidrotermal dipengaruhi oleh beberapa
faktor, salah satunya yaitu suhu kristalisasi. Suhu kristalisasi berpengaruh besar
pada nukleasi dan pertumbuhan dari kristal zeolit (Arshad, 2014). Kenaikan suhu
akan menaikkan laju pertumbuhan kristal dan laju nukleasi karena meningkatnya
frekuensi tumbukan antara kaolin dengan NaOH (Jumaeri, dkk., 2007). Kristal yang
terbentuk pada kondisi suhu yang lebih tinggi akan memiliki ukuran yang lebih
kecil (Widiawati, 2005).

Kovo dkk (2012) melakukan sintesis zeolit X dengan menggunakan variasi
suhu hidrotermal yaitu 80°C, 100°C, 150°C dan 200°C. Zeolit NaX hasil sintesis
dikarakterisasi menggunakan XRD. Hasil karakterisasi zeolit X menggunakan X-

Ray Difraction (XRD) dapat dilihat pada Gambar 2.9 dan hasil karakterisasi
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menggunakan Scanning Electron Microscopy (SEM) dapat dilihat pada Gambar
2.10.

Berdasarkan hasil XRD, sintesis zeolit pada suhu 80°C, terbentuk zeolit X
dengan kristalinitas yang sangat rendah. Namun, ketika suhu dinaikkan menjadi
100°C, kristalinitas zeolit X semakin tinggi. Jika suhu dinaikkan menjadi 150°C
maka akan terjadi penurunan pada kristalinitas zeolit X dan mucul pucak sodalit.
Dan ketika suhu dinaikkan lebih tinggi menjadi 200°C maka terbentuk sodalit
murni.

Berdasarkan analisis menggunakan SEM menunjukkan morfologi yang
berbeda-beda pada berbagai suhu. Kristal kubik muncul ketika sintesis zeolit X
pada suhu 80°C. Peningkatan suhu 100°C dan 150°C mengarah pada pembentukan
kristal tunggal zeolit X yang hampir sempurna. Jika suhu ditingkatkan menjadi

200°C, menunjukkan zeolit X telah berubah menjadi sodalit.

Standard zeolite
J_J“ A :J_Lh A.A.A ol B

200°C

Intensitas (a.u)

26 (°)

Gambar 2.9 Difraktogram sintesis zeolit X dengan variasi suhu (Kovo, dkk., 2012)
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Gambar 2.10 Morfologi zeolit X pada suhu (a) 80°C, (b) 100°C, (c) 150°C, dan (d)
200°C (Kovo, dkk., 2012)

Qiang, dkk. (2010) juga mengkarakterisasi kaolin, metakaolin, dan zeolit
NaX hasil sintesis pada suhu 100°C menggunakan FTIR. Spektra FTIR zeolit NaX
sintesis dari kaolin ditunjukkan pada Gambar 2.11. Berdasarkan Gambar 2.11 dapat
dilihat bahwa kaolin menunjukkan serapan khas pada 1400 - 400 cm™, sedangkan
metakaolin menunjukkan serapan pada 1100, 800 dan 470 cm™. Zeolit NaX
memiliki pita serapan asimetris (1144 dan 1021 cm™) dan simetris (789 dan 1719
cm™) dan vibrasi regangan T-O-T dari sampel NaX hasil sintesis muncul pada

bilangan gelombang lebih tinggi (1130, 1005, 784, dan 714 cm™).
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Gambar 2.11 Spektra FTIR (a) kaolin, (b) metakaolin, dan (c) zeolit NaX (Qiang,
dkk,. 2010).
Berdasarkan uraian di atas, maka akan dilakukan sintesis zeolit NaX
menggunakan suhu hidrotermal 100°C dengan raw material kaolin yang diubah
menjadi metakaolin menggunakan metode alkali fusi dengan variasi rasio berat

NaOH/kaolin 1.0; 2.0; dan 3.0.

2.9 Pemanfaatan Kaolin dalam Perspektif Islam
IiImu tentang mineral merupakan salah satu topik penting yang perlu dikaji
dalam perspektif Al-Quran. Upaya peningkatan pemahaman mengenai ayat-ayat
Al-Quran perlu dilakukan untuk mengetahui tentang alam semesta. Al-Quran
menunjukkan bahwa Allah SWT telah menciptakan segala sesuatu yang ada di
muka bumi ini tanpa ada yang sia-sia. Sebagaimana firman Allah dalam QS. Fathir
ayat 27:
il 3 gl GRS 5 45 5408 e e e 030 0 3 5.0

o2

33k Ll 5 A5l Calidl A 5 el 304
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Artinya: “Tidakkah kamu melihat bahwasanya Allah menurunkan hujan dari langit
lalu Kami hasilkan dengan hujan itu buah-buahan yang beraneka
macam jenisnya. Dan di antara gunung-gunung itu ada garis-garis putih
dan merah yang beraneka macam warnanya dan ada (pula) yang hitam
pekat” (QS. Fathir: 27).

Ayat ini menjelaskan tentang bukti-bukti kekuasaan Allah. Isinya adalah
ajakan kepada setiap orang untuk berfikir dan memperhatikan ciptaan Allah yang
beragam. Keanekaragaman itu tidak hanya terjadi pada buah-buahan, tetapi juga
gunung-gunung yang memiliki jalur dan garis-garis yang berwarna putih, merah,
dan hitam pekat. Warna gunung yang bermacam-macam disebabkan oleh adanya
perbedaan material yang terkandung dalam bebatuan. Material berwarna merah
merupakan besi, hitam merupakan batu bara, hijau merupakan perunggu (Shihab,
2002) dan mineral berwarna putih merupakan kaolin.

Ayat ini menunjukkan bahwa kaolin sudah ada dalam gunung sejak dulu,
diisyaratkan dengan warna yang terlihat putih. Berdasarkan kandungan mineral
alam berupa kaolin perlu adanya upaya pemanfaatan yang tepat. Pemanfaatan
ciptaan Allah SWT di bumi untuk memenuhi kebutuhan hidup agar tidak sia-sia.
Salah satu pemanfaatan kaolin untuk meningkatkan daya guna yaitu dengan

menjadikan kaolin sebagai bahan baku sintesis zeolit.



BAB 111
METODOLOGI PENELITIAN

3.1  Pelaksanaan Penelitian

Penelitian ini dilakukan pada bulan Nopember 2017 — April 2018 di
Laboratorium Kimia Anorganik, Laboratorium Instrumentasi Jurusan Kimia,
Fakultas Sains dan Teknologi, Universitas Islam Negeri (UIN) Maulana Malik
Ibrahim Malang, Laboratorium Energi Institut Teknologi Sepuluh Nopember (ITS)

Surabaya, Laboratorium Pusat Universitas Negeri Malang.

3.2  Alat dan Bahan
3.21 Alat

Alat yang digunakan dalam penelitian ini adalah neraca analitik,
seperangkat alat gelas, magnetic stirrer (pengaduk magnet), hot plate, oven, botol
aquades, pH universal, autoclave, botol polypropylene, mortar dan alu, pH
universal, seperangkat alat penyaring vakum, centrifuge, X-Ray Diffraction (Philip
tipe X’Pert MPD), X-Ray Fluorescence (XRF), Fourier Transform Infrared (FTIR)
(Varian tipe FT 1000), Scanning Electron Microscopy (SEM) (FEI tipe Inspect S
50).
3.2.2 Bahan

Bahan-bahan yang digunakan adalah kaolin, aquades, kertas saring, natrium

hidroksida (NaOH 98%, Merck), HCI, aluminium oksida (Al.O3 99%, Merck).

3.3 Rancangan Penelitian
Penelitian ini bertujuan untuk mengetahui pengaruh rasio berat

NaOH/kaolin saat alkali fusi pada sintesis zeolit NaX. Penelitian ini meliputi
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karakterisasi kaolin menggunakan XRF untuk mengetahui komposisi kaolin, XRD
untuk mengetahui struktur kaolin. Sintesis metakaolin dilakukan dengan metode
alkali fusi yang dilakukan dengan penambahan NaOH disertai dengan pemanasan.
Hasil sintesis metakaolin akan dikarakterisasi menggunakan XRD untuk
mengetahui perubahan struktur kaolin menjadi metakaolin, FTIR untuk mengetahui

gugus fungsi dalam metakaolin, dan SEM untuk mengetahui morfologi metakaolin.

Sintesis zeolit NaX dilakukan dengan mereaksikan metakaolin dengan H>O
dan AlOs. Kemudian campuran tersebut diaging selama 10 hari. Kristalisasi
dilakukan dalam reaktor hidrotermal dengan suhu 100°C selama 2 jam. Hasil
sintesis zeolit NaX dikarakterisasi menggunakan XRD untuk mengetahui struktur
zeolit NaX, FTIR untuk mengetahui gugus fungsi yang terdapat dalam zeolit, dan

SEM untuk mengetahui bentuk morfologi zeolit NaX.

3.4  Tahapan Penelitian
Tahapan penelitian adalah sebagai berikut:
1. Preparasi sampel kaolin
2. Karakterisasi kaolin menggunakan XRD, XRF, FTIR, dan SEM
3. Pengubahan kaolin menjadi metakaolin
4. Karakterisasi metakaolin menggunakan XRD, FTIR, dan SEM
5. Sintesis zeolit NaX menggunakan meode hidrotermal
6. Karakterisasi zeolit NaX menggunakan XRD, FTIR, dan SEM

7. Analisa data.
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3.5 CaraKerja
3.5.1 Preparasi Sampel Kaolin (Ismail, dkk., 2013)

Sampel kaolin dicuci menggunakan aquades kemudian dikeringkan. Kaolin
kemudian dihaluskan dan diayak mengunakan ayakan 200-230 mesh. Kaolin yang
lolos pada ayakan 200 mesh dan tidak lolos pada ayakan 230 mesh dicuci
menggunakan 20 mL HCI 1 M. Diaduk menggunakan magnetic stirrer selama 1
jam. Kemudian kaolin dicuci dan disaring menggunakan aquades sampai pH 7.
Dikeringkan pada suhu 100°C selama 1 jam. Kaolin kemudian dikarakterisasi
menggunakan XRD, XRF, FTIR, dan SEM.

3.5.2 Pengubahan Kaolin Menjadi Metakaolin Menggunakan Metode Alkali
Fusi (Ayele, 2016)

Sampel metakaolin dengan rasio berat NaOH/kaolin 1.0; 2.0; dan 3.0
disintesis dengan menambahkan NaOH dengan kaolin sesuai pada Tabel 3.1

Tabel 3.1 Variasi berat NaOH dan kaolin

Rasio berat NaOH/Kaolin Berat NaOH (gram) Berat kaolin (gram)
1.0 4,29 4,29
2.0 8,58 4,29
3.0 12,87 4,29

Campuran digerus selama 30 menit kemudian dikalsinasi pada temperatur 600°C
selama 1 jam. Hasil kalsinasi digerus sampai menjadi serbuk dan dikarakterisasi

menggunakan XRD, FTIR, dan SEM.

3.5.3 Sintesis Zeolit NaX dari Metakaolin Menggunakan Metode
Hidrotermal (Chandrasekhar, dkk., 2004)

Sintesis zeolit NaX dilakukan dengan menggunakan rasio molar:
10 SiO2 : 1 Al203 : 0,96 Na20O : 180 H.O
10,8 gram metakaolin ditambah dengan Al.Oz sebanyak 0,105 gram dan dicampur

dengan 32,4 mL H,O. Campuran tersebut didiamkan pada suhu kamar selama 10
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hari. Kemudian dipanasakan pada suhu 100°C selama 2 jam. Hasil sintesis
kemudian disaring dan dicuci menggunakan aquades sampai pH 9-10 dan
dikeringkan pada suhu 100°C selama 1 jam. Selanjutnya hasil sintesis

dikarakterisasi menggunakan XRD, FTIR, dan SEM.

3.6 Karakterisasi Material

3.6.1 Karakterisasi Kaolin Menggunakan X-Ray Fluorescence (XRF)
Karakterisasi kaolin dengan menggunakan XRF bertujuan untuk

mengetahui unsur-unsur yang terkandung di dalam kaolin. Sampel kaolin

dihaluskan hingga menjadi serbuk 200 mesh kemudian diletakkan dalam preparat

dan diletakkan dalam sample holder. Kemudian disinari dengan radiasi foton 20 kV

dan arus 128 uA selama 60 detik.

3.6.2 Karakterisasi Kaolin, Metakaolin, dan Zeolit NaX Menggunakan X-
Ray Diffraction (XRD)

Sampel dihaluskan hingga menjadi serbuk halus kemudian ditempatkan
pada preparat dan ditekan. Selanjutnya ditempatkan pada sample holder dan
disinari dengan sinar-X dengan radiasi Cu Ka sebesar 1,541 A dengan sudut 26
sebesar 5 — 50° dan kecepatan scan 3°%menit.

3.6.3 Karakterisasi Kaolin, Metakaolin dan Zeolit NaX menggunakan
Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR)

Karakterisasi menggunakan FTIR dilakukan pada sampel kaolin,
metakaolin dan zeolit NaX hasil sintesis. Sampel berbentuk serbuk halus sebanyak
10 mg digerus bersama 300 mg serbuk KBr kering didalam mortar agate. Campuran
kemudian ditekan untuk mendapatkan 3 mm pellet KBr. Analisis dilakukan dengan

bilangan gelombang dari 4000 - 400 cm™.
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3.6.4 Karakterisasi Kaolin, Metakaolin, dan Zeolit NaX Menggunakan
Scanning Electron Microscopy (SEM)

Karakterisasi dengan SEM dilakukan pada zeolit NaX hasil sintesis. Sampel
ditempatkan pada sample holder sebanyak 5 mg, sample holder selanjutnya
ditempatkan pada instrument SEM dan dilakukan pengamatan mikrografnya mulai
perbesaran 5000-20.000 kali hingga terlihat ukuran dan bentuk partikel dengan

jelas.

3.7 Analisa Data

3.7.1 Analisis Data Hasil Karakterisasi Kaolin Menggunakan X-Ray
Fluorescence (XRF)

Data Hasil karakterisasi kaolin menggunakan XRF yang diperoleh berupa
difraktogram. Puncak yang muncul pada difraktogram tersebut menunjukkan unsur
dan tinggi puncak menunjukkan banyaknya unsur yang terkandung dalam kaolin.
Hasil difraktogram dari analisis XRF akan ditampilkan dalam bentuk tabel
persentase kadar Si dan Al untuk mempermudah mengolah data. Kemudian dari
data persentase kadar Si dan Al dihitung rasio molar Si/Al. Jika rasio molar Si/Al
kaolin adalah 3, maka kaolin dapat digunakan sebagai bahan dasar untuk sintesis
zeolit NaX.

3.7.2 Analisis Data Hasil Karakterisasi Zeolit NaX Menggunakan X-Ray
Diffraction (XRD)

Data hasil karakterisasi kaolin, metakaolin, dan zeolit NaX menggunakan
XRD diperoleh dalam bentuk difraktogram. Kiristalinitas zeolit NaX ditentukan
oleh kemunculan puncak pada daerah 20. Pola-pola puncak yang terbentuk pada

difraktogram dibandingkan dengan referensi untuk mengetahui terbentuknya zeolit
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NaX. Semakin tinggi intensitas puncak yang terbentuk, maka sintesis zeolit NaxX
semakin baik.

3.7.3 Analisis Data Hasil Karakterisasi Kaolin, Metakaolin dan Zeolit NaX
Menggunakan Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR)

Data hasil karakterisasi kaolin, metakaolin dan zeolit NaX dengan FTIR
adalah berupa spektra infra merah dari bilangan gelombang 4000-400 cm™. Spektra
tersebut berupa pola pita-pita serapan infra merah yang muncul pada frekuensi
vibrasi spesifik dari gugus-gugus yang ada pada sampel. Pita-pita serapan infra
merah tersebut muncul berdasarkan pada % transmitan dan bilangan gelombang.
Spektra yang didapatkan kemudian dianalisis berdasarkan munculnya tiap pita
serapan yang mengindikasikan gugus-gugus fungsi dari struktur sampel.

3.7.4 Analisis Data Hasil Karakterisasi Zeolit NaX Menggunakan Scanning
Electron Microscopy (SEM)

Data hasil karakterisasi zeolit NaX menggunakan SEM adalah berupa foto
atau gambar morfologi permukaan dari zeolit NaX hasil sintesis. Morfologi dari

zeolit NaX akan menunjukkan bentuk kristal dan ukuran zeolit.



BAB IV
HASIL DAN PEMBAHASAN

4.1  Preparasi Sampel Kaolin

Kaolin mengandung komponen utama silika dan alumina sebagai penyusun
kerangka kaolin. Akan tetapi, kaolin yang berasal dari alam mengandung banyak
pengotor, baik pengotor fisik maupun pengotor kimia. Preparasi kaolin dilakukan
dengan pencucian menggunakan aquades untuk menghilangkan pengotor fisik
berupa tanah dan menggunakan HCI 1 M untuk menghilangkan pengotor kimia
berupa logam-logam. Perubahan persentase kandungan logam pada kaolin sebelum
dan sesudah pencucian menggunakan HCI 1 M dapat diketahui dari hasil analisis

menggunakan XRF seperti pada Tabel 4.1.

Tabel 4.1 Hasil analisis kandungan unsur dalam kaolin menggunakan XRF

Unsur Konsentrasi (%) Konsentrasi (%)
Sebelum dicuci dengan HCI 1 M Setelah dicuci dengan HCI 1

M

Al 14 9,6

Si 65,7 76,1

K 6,18 6,44

Ca 5,41 1,84

Cr 0,14 0,06

Ti 3,01 3,19

\% 0,11 0,091

Mn 0,19 0,20

Fe 2,23 2,27

Ni 0,087 0,03

Cu 0,071 0,093

Yb 0,07 0,06

Berdasarkan Tabel 4.1 dapat dilihat bahwa terjadi penurunan kandungan

logam-logam penyeimbang pada kaolin. Selain itu, persentase alumunium setelah
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pencucian dengan HCI 1 M juga terjadi penurunan karena alumunium bersifat
amfoter (Svehla, 1979). Oleh karena itu pencucian dilakukan dengan konsentrasi
HCI 1 M untuk menghindari larutnya alumunium ke dalam asam pekat yang akan
berakibat berkurangnya kandungan alumunium dalam kaolin karena alumunium
dalam kaolin dapat digunakan sebagai bahan dasar pembuatan zeolit.

HCI dapat digunakan untuk menghilangkan pengotor-pengotor berupa
logam karena HCI mampu mengikat oksida logam seperti CaO dan Al.O3 yang
bersifat basa atau amfoter. Hal ini dapat terlihat pada Tabel 4.1 bahwa terjadi
penurunan persentase kandungan logam Al, Ca, V, Cr, Fe, dan Yb. Namun
persentase kandungan logam Si, K, Ti, Mn, Fe, dan Cu meningkat. Oksida logam
Ti meningkat karena logam dan oksida logam Ti tidak dapat larut dalam asam
klorida dan asam sulfat encer. Selain itu, oksida logam Ti merupakan oksida logam
transisi yang stabil sehingga tidak dapat larut dalam asam (Svehla, 1979).
Presentase Si juga meningkat karena Si relatif tidak reaktif terhadap asam pada suhu
ruang atau pada suhu tinggi (Cotton dan Wilkinson, 1989). Reaksi yang terjadi
antara HCI dengan logam pengotor yang terkandung dalam kaolin dapat dilihat

pada Persamaan 4.1-4.2.

M2O3) + 6 HClagg ——— 2 MClzg@g) + 3H20(1).veivevieiiiiiicinieieeee e, (4.2)
MOE)+2HClagg —> MClo@g) + H2O@)oieeiiieieeeee e, (4.2)

Pencucian kaolin dengan HCI 1 M mengakibatkan adanya anion Cl- yang
masih tersisa dalam sampel kaolin. Anion CI™ harus dihilangkan dari sampel kaolin
karena akan mengganggu perombakan struktur kaolin oleh NaOH. Jika anion CI

masih tersisa di dalam sampel kaolin, maka akan bereaksi dengan NaOH dan
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membentuk NaCl. Penghilangan anion CI~ dilakukan dengan pencucian

menggunakan aquades sampai pH filtrat kaolin netral (pH 7).

4.2  Perubahan Kaolin Menjadi Metakaolin

Metakaolinisasi merupakan salah satu tahap penting dalam sintesis zeolit
dari kaolin. Salah satu prekursor yang dapat digunakan untuk sintesis zeolit NaX
adalah metakaolin yang merupakan bentuk dehidroksilasi dari kaolin melalui proses
alkali fusi. Kaolin ditingkatkan kereaktifannya melalui proses alkali fusi yang

dilakukan dengan variasi rasio berat NaOH/kaolin 1.0; 2.0; dan 3.0.

SS SS ss
SS 3 SS sg -t
T3 (h)
5 (9)
sS K gs SS sS gg 0 Q SSQ SS 0
5 Q
2 X 29 9 9 ¢ ()
8 |
g L il A o W | —(d)
: |
) N, n . (C)
J\\—MLLL—A—N—J . : W(a)

10 20 30 40 50 60
2 Theta (°)

Gambar 4.1 Pola Difraksi (a) standar kaolin ICSD 80082, (b) standar kaolin RRuff
R140004, (c) standar kuarsa, (d) standar sodium silikat, (e) kaolin
Blitar, (f) NaOH/kaolin 1.0, (g) NaOH/kaolin 2.0, dan (h) NaOH/kaolin
3.0 (K = kaolin, Q = kuarsa, dan SS = sodium silikat).
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Hasil karakterisasi XRD kaolin dan metakaolin disajikan pada Gambar 4.1
menunjukkan bahwa kaolin Blitar memiliki adanya satu puncak kaolin, dan banyak
terdapat puncak kuarsa. Hal ini menunjukkan bahwa kuarsa lebih mendominasi
kaolin Blitar. Pada hasil alkali fusi dengan rasio NaOH/kaolin 1.0 dapat diketahui
bahwa kaolin belum berubah menjadi metakaolin, begitu pula kuarsa belum
sepenuhnya berubah menjadi sodium silikat. Pada hasil alkali fusi dengan rasio
NaOH/kaolin 2.0 dan 3.0 menunjukkan telah hilangnya puncak kuarsa dan
terbentuk sodium silikat dan metakaolin, akan tetapi pada rasio NaOH/kaolin 3.0
sodium silikat lebih banyak terbentuk dan mempunyai intensitas yang lebih tinggi.

Terbentuknya sodium silikat dikarenakan kaolin Blitar didominasi oleh
kuarsa, sehingga ketika ditambahkan dengan NaOH kuarsa akan berubah menjadi

sodium silikat seperti pada Persamaan 4.3 (Pranowo, dkk. 2017):

SiO2 + 2NaOH —» NazSiOs + H20.....ccooiiiiiiiiiiciiiiciee e e (423)

Sodium silikat tidak mempengaruhi proses sintesis zeolit karena sodium silikat
merupakan salah satu sumber silika untuk pembuatan zeolit. Setelah proses alkali
fusi NaOH/kaolin 2.0 dan 3.0 menunjukkan puncak sodium silikat serta pada

difraktogram metakaolin telah berubah menjadi amorf.

OF MAULANA MALIK IBRAHIM STATE ISLAMIC UNIVERSITY OF MALANG
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Gambar 4.2 Spektra FTIR (a) standar kuarsa, (b) kaolin Blitar, (c) NaOH/kaolin
1.0; (d) NaOH/kaolin 2.0; (e) NaOH/kaolin 3.0.

Perubahan kaolin menjadi metakaolin dan kuarsa menjadi sodium silikat
juga dianalisis menggunakan FTIR. Berdasarkan Gambar 4.2 (a dan b) kaolin Blitar
didominasi oleh kuarsa. Hal ini terlihat bahwa spektum kaolin hampir sama dengan
standar kuarsa. Perbedaan antara kuarsa dan kaolin terdapat pada bilangan
gelombang 3699 cm™. Serapan ini menunjukkan vibrasi ulur dari lapisan bagian
dalam OH vyaitu AI-OH dan serapan pada bilangan gelombang 1633 cm
menunjukkan adanya water bending. Kaolin juga memiliki serapan pada bilangan
gelombang 1037 cm™ menunjukkan adanya regangan T-O-T asimetrik oktahedral
(T = Si atau Al). Serapan 912 cm™ yang menunjukkan adanya regangan Al-OH
oktahedral, 756 cm™ yang menunjukkan adanya silika bebas (kuarsa), dan 528 cm-

! yang menunjukkan adanya Si-O-Al bending (Al oktahedral).
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Perubahan kaolin akibat penambahan NaOH menyebabkan hilangnya
serapan pada bilangan gelombang 3699 cm™ yang merupakan vibrasi ulur lapisan
bagian dalam OH yaitu Al-OH. Hal ini terjadi akibat pemanasan pada kaolin pada
suhu 600°C selama 1 jam, sehingga gugus OH yang terikat pada Al akan lepas.
Bilangan gelombang 1037 cm™ mengalami pergeseran ke 986, 984, dan 974 cm™
yang menunjukkan regangan T-O-T asimetrik oktahedral berubah menjadi
regangan T-O-T asimetrik tetrahedral. Muncul serapan pada bilangan gelombang
866, 872, dan 863 cm™ yang menunjukkan adanya perubahan serapan Al-O
oktahedral pada kaolin menjadi Al-O tetrahedral. Hal ini menunjukkan bahwa
kaolin juga mengalami perubahan menjadi metakaolin, tetapi pada difraktogram
metakaolin tidak teramati. Hilangnya serapan pada bilangan gelombang 754 cm™!
menunjukkan telah hilangnya silika bebas (kuarsa) pada metakaolin rasio
NaOH/kaolin 2.0 dan 3.0. Serapan lain yang muncul pada sodium silkat yaitu pada
bilangan gelombang 1445 cm™ yang menunjukkan adanya Na,COs, 691, 697, 706
cm? yang menunjukkan adanya Si-O bending, dan 459, 461, 463 cm™ yang
menunjukkan adanya T-O-T bending.

Berdasarkan spektra FTIR tersebut mengindikasikan adanya gugus alumina
tetrahedral pada bilangan gelombang 866, 872, dan 863 cm™, hal ini menandakan
bahwa pada proses alkali fusi tidak hanya mengubah kaolin menjadi sodium silikat,
tetapi juga mengubah kaolin menjadi metakaolin. Perubahan tersebut tidak teramati
pada analisa menggunakan XRD karena metakaolin tidak memiliki struktur yang
panjang atau hanya menghasilkan difraktogram yang amorf. Perubahan serapan
tersebut menandakan adanya perubahan struktur dari alumina oktahedral pada

kaolin menjadi alumina tetrahedral pada metakaolin.
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Proses alkali fusi juga menyebabkan munculnya serapan dari vibrasi O-H
pada bilangan gelombang 3402 cm™ pada metakaolin rasio 2.0 dan 3414 cm™ pada
metakaolin rasio 3.0 yang merupakan serapan dari sodium silikat, serapan tersebut
melebar karena sodium silikat yang terbentuk bersifat higroskopis. Muncul pita
serapan Na,COz pada bilangan gelombang 1445 cm™ pada metakaolin rasio 2.0 dan
1449 cm™ pada metakaolin rasio 3.0 karena adanya interaksi antara sodium silikat
dengan CO. di udara. Rekasi antara sodium silikat dengan CO> ditunjukkan pada

Persamaan 4.4 (Rodr dan Pfei, 2013):

Na2SiO3 + CO2 — NaoC O3 + SO 0. iiiiiiiiiieieeeeeeeeeeeeeseseseeesesssesssessnenssessnnnes (4.4)

Interpretasi spektra FTIR dari kaolin dan sodium silikat dapat dilihat pada

Tabel 4.2.

Tabel 4.2 interpretasi spektra FTIR kaolin dan sodium silikat + metakaolin

Bilangan Gelombang (cm™) Bil. Gel.
No il SS+MK (Rasio) R(ecfﬁ]rf)rlm Keterangan
1.0 2.0 3.0

1 3699 - - - Al-OH stretching

2 3400 3406 3402 3414 3433 Vibrasi OH (sodium silikat)

3 1633 1663 1663 1661 Water bending

4 - 1449 1445 1449 Na2CO3

5 1037 986 984 974 1035 Regangan T-O-T asimetrik
(tetrahedral)

6 912 - - - Regangan Al-O oktahedral

2 - 866 872 863 Regangan Al-O tetrahedral
(Metakaolin)

8 754 756 - - 800-784  SiO2 (kuarsa)

9 694 691 697 706 700-686  T-O-T bending simetrik

10 528 515 520 520 T-O-T bending simetrik

11 468 459 461 463 475-468  T-O-T bending asimetrik

T = Si, Al; *Saikia dan Parthasarathy, 2010 (SS = sodium silikat, MK = metakaolin)
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Gambar 4.3 Hasil Morfologi SEM (a, b, dan c) kaolin; (d,e, dan ) NaOH/kaolin 1.0

IVERSITY OF |

31



32

NIVERSITY OF |

10.000x

e o

EHT =20.00 kY Signal A = SE1 File Name = Hidrothermal 4jam - 2 EHT .00 kv Signal A = SE1 File Name = Hidrothermal 4jam - 2 l |.|m EHT =20.00 kv Signal A = SE1 File Name = Hidrothermal 4jam - 1
WD = 7.5 mm Mag= 600K X  Sample ID = H WD = 7.5 mm Mag = 10.00 KX Sample D= WD= 7.5 mm Mag = 16.00 KX SampleID =

g bac

EHT = 20.00 kv  Signal A = SE1 File Name = Sodium Silikat 3 - 08, EHT =20.00 kV Signal A = SE1 File Name = Sodium Silikat 3 - 07. 0.00 kv Signal A = SE1 File Name = Sodium Silikat 3 - 05.
WD = 7.6 mm Mag= 5.00KX  SamplelD = - WD=75mm Mag= 10.00KX SampleID= I i S5mm Mag= 25.00KX SamplelID=

Gambar 4.4 Hasil Morfologi SEM (g, h, dan i) NaOH/kaolin 2.0; (j, k , dan 1) NaOH/kaolin 3.0
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Perubahan kaolin akibat penambahan NaOH juga dilihat dari morfologinya
menggunakan SEM. Analisis morfologi dari kaolin dan hasil alkali fusi dengan
variasi rasio berat NaOH/Kaolin 1.0; 2.0; dan 3.0 disajikan pada Gambar 4.3 dan
4.4. Berdasarkan Gambar 4.3 (a, b, dan c) dapat dilihat bahwa morfologi dari kaolin
adalah berupa lembaran-lembaran dengan ukuran yang heterogen. Kaolin yang
telah diubah menjadi metakaolin memiliki morfologi yang berbeda dengan kaolin.
Morfologi dari hasil alkali fusi dengan rasio NaOH/kaolin 1.0 (Gambar d, e, dan f)
menunjukkan masih adanya lembaran-lembaran kaolin. Hasil alkali fusi dengan
rasio NaOH/kaolin 2.0 pada Gambar 4.4 (g, h, dan i) menunjukkan telah hancurnya
lembaran-lembaran kaolin. Sifat dari metakaolin lebih reaktif dibandingkan kaolin,
sehingga akan mempercepat proses terbentuknya kerangka zeolit. Hasil alkali fusi
dengan rasio NaOH/kaolin 3.0 (Gambar j, k, dan I) juga menunjukkan telah
hancurnya lembaran-lembaran kaolin, akan tetapi bersifat higroskopis karena
morfologinya terlihat seperti awan (cloudy).

Analisis menggunakan XRD menunjukkan adanya struktur kristalin dari
sodium silikat, sedangkan analisa menggunakan SEM menunjukkan morfologi
yang tidak beraturan. Perbedaan analisis tersebut disebabkan karena XRD
menunjukkan inner structure dari kristal seperti fasa dan kristalinitas serta ukuran
kristal, sementara analisis menggunakan SEM menunjukkan sisi outer dari sampel
seperti morfologi permukaan dan ukuran partikel, atau dengan kata lain analisis
menggunakan SEM hanya menunjukkan permukaan yang terlihat, sementara XRD
lebih ke arah kristal yang terbentuk.

Dilihat dari hasil XRD, NaOH/kaolin 2.0 memiliki difraktogram yang lebih

amorf daripada NaOH/kaolin 1.0 dan 3.0, sedangkan hasil Spektra FTIR tidak
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menunjukkan perbedaan serapan yang signifikan antara NaOH/kaolin 1.0, 2.0, dan
3.0. Hasil SEM NaOH/kaolin 2.0 juga menunjukkan morfologi tidak beraturan
yang menunjukkan terbentuknya sodium silikat + metakaolin yang memiliki sifat
lebih reaktif dan kurang higroskopis. Sehingga untuk sintesis zeolit NaX digunakan

hasil alkali fusi NaOH/kaolin 2.0.

4.3  Sintesis Zeolit NaX

Sintesis zeolit NaX dari metakaolin dilakukan menggunakan metode
hidrotermal. Sintesis zeolit NaX sangat dipengaruhi oleh rasio dan kebasaan.
Perbandingan rasio SiO./Al,0O3 yang digunakan untuk membuat zeolit NaX yaitu
10 dan perbandingan rasio Na,O/SiO; yaitu 0,96. Rasio NaOH yang cocok untuk
sintesis zeolit NaX vyaitu pada hasil alkali fusi NaOH/kaolin 2.0 karena nilai
perbandingan rasio Na>O/SiO; yang mendekati 1. Berdasarkan hasil XRF kaolin
Blitar, perbandingan Si/Al yaitu sebesar 7,92 sehingga perlu adanya penambahan
Al>O3 agar perbandingan rasio Si/Al menjadi 5. NaOH dalam sintesis zeolit NaX
berfungsi sebagai pengarah struktur pada proses kristalisasi. lon Na* akan
membentuk struktur berongga pada zeolit. Reaksi yang terjadi saat pembuatan

zeolit NaX dapat dilihat pada Persamaan 4.5-4.11

NazSiOsz(ag) + 3 H20() — Si(OH)agag) + 2Na™ + 20H ..o, (4.5)
2NaOHag) + Al203(s) — 2NaAlO2(ag) + H2O (1) veviiviiiiiiiiieieee e (4.6)
2NaAlOz(g) + 4H201) — 2NAAI(OH)4@ag).. e ververeerrerieeiieieienesie e 4.7)
2NaOHag) + Al203(s) + 3H20(1) — 2NaAI(OH)4ag) v eevverveeervenierieniineseeeeieen (4.8)

Penjumlahan reaksi pada Persamaan 4.6 dan 4.8:
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Naz2SiO3(ag) + 3 H200) — Si(OH)aag) + 2Na™ + 20H ..o (4.5)
2NaOHgg) + Al2O3s) + 3H20(1) — 2NAAI(OH) 4(ag) v evereeererereeenieerinieresieenenns (4.8)
4NaOHg) + Al203¢) + NaxSiOsag + 6H200) — 2NaAl(OH)4@q) + Si(OH)4(A;) +
2NAT + 20H" et tens (4.9)
2NaAl(OH)a(aq) + 2Si(OH)a@q) — [Naz2(AlO2)2(2S102).8H20]@g)- - vevververeevne (4.10)
[Naz2(AlO2)2(2Si02).8H20]ag) o Naz[(Al02)2(2S102).8H20] (kristal)- -+ vveereereene (4.11)

Sodium silikat hasil dari proses alkali fusi bereaksi dengan air membentuk
spesi silikat (Persamaan 4.5) dan sisa NaOH pada sodium silikat ketika ditambah
dengan alumina membentuk spesi sodium aluminat (Persamaan 4.6) yang
kemudian mejadi spesi aluminat [AI(OH)4]". Spesi silikat yang terbentuk bersifat
sangat reaktif karena memiliki pasangan elektron bebas yang berasal dari atom O.
Jadi, spesi silikat yang reaktif akan bereaksi dengan spesies aluminat membentuk
aluminosilikat. Reaksi tersebut terjadi saat proses aging. Proses aging berfungsi
untuk mengontrol pertumbuhan kristal dan akan menghasilkan produk dengan
ukuran kristal yang seragam, hal ini disebabkan jumlah silikat yang masuk ke dalam
polimer aluminosilikat semakin banyak sehingga inti yang terbentuk lebih seragam
(Johnson dan Arsyad, 2014).

Proses aging yang telah berjalan selama 10 hari akan dilanjutkan dengan
proses kristalisasi yang bertujuan untuk menyeragamkan kristal yang terbentuk
selama proses aging dan juga untuk menyempurnakan pertumbuhan Kristal.
Kristalisasi menyebabkan campuran aluminosilikat mengalami penataan ulang
sehingga strukturnya lebih teratur. Hasil sintesis dianalisa menggunakan XRD

untuk mengidentifikasi fase kristal dan mengetahui jenis mineral yang terbentuk.
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Gambar 4.5 Pola difraksi (a) standar zeolit NaX, (b) NaOH/kaolin 2.0 (sodium
_silikat + metakaolin); dan (c) zeolit NaX (NaOH/kaolin 2.0) 100°C, 2
jam

Berdasarkan Gambar 4.5 (c) menunjukkan bahwa sintesis zeolit pada suhu
100°C selama 2 jam telah membentuk zeolit NaX murni. Sodium silikat dapat
digunakan sebagai bahan dasar pembuatan zeolit, sehingga sodium silikat dapat
berubah sepenuhnya menjadi zeolit NaX. Zeolit NaX dapat disintesis menggunakan
waktu yang singkat selama 2 jam Karena reaktan telah melalui proses aging selama

10 hari, serta apabila menggunakan waktu yang lama akan membentuk hidroksi

sodalit (Ghrib, 2016). Berhasilnya sintesis zeolit NaX disebabkan karena rasio

Si/Al zeolit NaX yang rendah (<5) dan kebasaan zeolit NaX yang tinggi

(Na20/SiO2 = 1) (Johnson dan Arsyad, 2014).
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Gambar 4.6 Spektra FTIR (a) kaolin, (b) NaOH/kaolin 2.0 (sodium silikat +
metakaolin), dan (c) zeolit NaX

Keberhasilan sintesis zeolit dari NaOH/kaolin 2.0 selanjutnya dianalisis
menggunakan FTIR yang disajikan pada Gambar 4.6 dan interpretasinya disajikan
pada Tabel 4.3. Berdasarkan Gambar 4.6 (c) dan Tabel 4.3 untuk zeolit
menunjukkan daerah serapan yang muncul pada bilangan gelombang 3453 cm?
adanya serapan dari regangan O-H dan pada bilangan gelombang 1648 cm™
menunjukkan vibrasi tekuk dari H2O (Scorates, 1994). Serapan pada bilangan
gelombang 1061 cm™ yang menunjukkan adanya regangan T-O-T asimetrik
eksternal, 984 cm™ menunjukkan regangan T-O-T asimetrik internal. Hilangnya

serapan pada bilangan gelombang 872 cm™ menunjukkan hilangnya Al-OH pada
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metakaolin. Serapan pada bilangan gelombang 741 cm™ menunjukkan adanya T-
O-T simetrik eksternal, 668 cm™ menunjukkan adanya regangan T-O-T simetrik
internal dan 560 cm™ mencirikan adanya vibrasi cincin ganda D6R (Pena dan
Rondon, 2013). Serapan pada bilangan gelombang 455 cm™ menunjukkan adanya
T-O-T bending. Hal ini menunjukkan telah berubahnya struktur kaolin dan

NaOH/kaolin 2.0 (sodium silikat + metakaolin) menjadi zeolit.

Tabel 4.3 Interpretasi spektra FTIR zeolit NaX

Bilangan gelombang (cm™)
Kaolin SS+MK Zeolit

. - .
No  Referensi (NaOH/kaolin Jenis Vibrasi
2.0)
1 3600-3100** 3699 3400 3453 Regangan O-H
2 1650-1600** 1633 1640 1648  Water bending
3 - - 1445 - Na,COs
4 1120-1000 1037 - - Regangan T-O-T
asimetrik tetrahedral
5 - - - 1061 Regangan T-O-T
asimetrik eksternal
tetrahedral
6 1250-920 - 984 984  Regangan T-O-T
asimetrik internal
7 - 912 - - Al-OH oktahedral
bending
8 - - 872 - Al-OH tetrahedral
(metakaolin)
9 - 795 - - Silika bebas (kuarsa)
10 820-720 - - 741  Regangan T-O-T
simetrik eksternal
11 - 694 697 - Regangan T-O-T
simetrik
12 - - - 668 Regangan T-O-T
simetrik internal
13 - - - 560 Regangan D6R
14 650-500 528 - - Si-O-Al bending
okathedral
15 500-450 - 461 455  T-O-T bending

“Flanigen, dkk. (1991); **Socrates (1994) (SS=sodium silikat, MK=metakaolin)
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Morfologi dari zeolit hasil sintesis dapat diidentifikasi dengan
menggunakan SEM. Hasil karakterisasi SEM zeolit hasil sintesis dapat dilihat pada
Gambar 4.8. Perubahan kaolin akibat penambahan NaOH menjadi zeolit juga dapat
dilihat dari kenampakan morfologinya menggunakan SEM. Analisis morfologi dari
kaolin yang telah melalui proses alkali fusi dan zeolit dapat dilihat pada Gambar
4.7. Berdasarkan Gambar 4.7 (a dan b) dapat dilihat bahwa kaolin yang telah
melalui proses alkali fusi NaOH/kaolin 2.0 memiliki morfologi yang tidak
beraturan. Zeolit NaX (Gambar ¢ dan d) terlihat tidak memiliki perbedaan
morfologi dengan Gambar a dan b. Hal ini sesuai dengan hasil XRD yang
menunjukkan zeolit hasil sintesis dari kaolin yang membentuk NaX dengan

Kristalinitas yang rendah.

"l

o 8 LA ) & A D * v
EHT=2000 kv Signal A=SE1  Flle Name = Hidrothermal 4jam - 2J§ J B EHT = 20,0 gnal A=SE1  File Name = Hidrothermal djam - 2
WD=75mm Mag= 500KX SamplelD= H WD=75mm Mag= 10.00KX Sample D=

SR, i LAl L
EHT =20.00 kv Signal A = SE1 File Name = Hidrothermal 2Jam - 1 1um EHT =20.00 kv  Signal A= SE1 File Name = Hidrothermal 2jam - 1
WD = 6.5 mm Mag = 500K X SamplelD = WD= 65mm Mag = 2500 KX SampleID =

Gambar 4.7 Hasil Morfologi SEM (a dan b) NaOH/kaolin 2.0 (sodium silikat +
metakaolin); (c dan d) zeolit NaX
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4.4  Sintesis Zeolit dalam Perspektif Islam

Penelitian mengenai Sintesis Zeolit NaX dari Kaolin Menggunakan Alkali
Fusi dengan Variasi Rasio Berat NaOH/Kaolin ini merupakan penelitian yang
memanfaatkan bahan tambang berupa kaolin. Sebagaimana firman Allah SWT
dalam surat Fathir ayat 27 yang menerangkan bahwa Allah memiliki kekuasaan

dalam menciptakan gunung-gunung dengan bermacam-macam warna. Ujung

kalimat pada surat Fathir ayat 27 yang berbunyi 333 menurut para mufasir berarti

bermacam-macam warna. Warna-warna tersebut mengartikan mineral-mineral
yang terkandung seperti besi, tembaga, perak, alumunium, mangan, dan lain
sebagainya. Hal ini sesuai dengan hasil XRF dari kaolin yang juga mengandung
logam-logam besi, tembaga, mangan, alumunium, dan lain sebagainya.

Hasil dari penelitian tentang sintesis zeolit NaX dari kaolin ini menunjukkan
bahwa zeolit yang dihasilkan masih amorf. Hal ini dapat disebabkan oleh metode
dan parameter dalam sintesis zeolit masih belum optimal. Tidak dihasilkannya
zeolit NaX dengan kristalinitas tinggi dalam penelitian ini telah Allah SWT
jelaskan dalam surat Al-Furgon ayat 2 bahwa segala sesuatu yang diciptakan oleh
Allah memiliki kadar dan ukuran tertentu. Begitu halnya dengan sintesis zeolit NaX
ini harus memperhatikan metode yang digunakan untuk menghasilkan produk yang
mirip dengan zeolit alam, baik dalam segi rasio NaOH/kaolin, suhu kristalisasi,
waktu aging, dan rasio Si/Al yang digunakan.

Gl gl s & )5 41 3% a5 105 2 a5 (a1 5 ol sl A1l AT 3y
Artinya: “Yang kepunyaan-Nya-lah kerajaan langit dan bumi, dan Dia tidak
mempunyai anak, dan tidak ada sekutu bagi-Nya dalam kekuasaan(Nya),

dan dia telah menciptakan segala sesuatu, dan Dia menetapkan ukuran-
ukurannya dengan serapi-rapinya.”
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Sebagaimana surat Al-Furqon ayat 2, hasil dari penelitian sintesis zeolit
NaX yang mempunyai kristalinitas yang rendah merupakan suatu kehendak Allah
yang membuat peneliti agar lebih memikirkan dan memahami metode yang
digunakan. Namun meskipun hasil penelitian masih mempunyai kristalinitas yang
rendah, zeolit NaX hasil sintesis dari kaolin masih dapat dimafaatkan misalnya
sebagai adsorben, katalis, dll sehingga ada hikmah yang diperoleh dari penelitian

ini.



BAB V
PENUTUP

51  Kesimpulan

1. Kaolin Blitar memiliki kandungan kuarsa yang sangat tinggi. Perubahan kaolin
menjadi metakaolin pada rasio 1.0 masih terdapat puncak kuarsa dan muncul
sedikit sodium silikat, sedangkan pada rasio 2.0 dan 3.0 mucul puncak sodium
silikat dan terbetuk sedikit metakaolin. Karakteristik gugus fungsi dari kaolin
dan metakaolin menunjukkan serapan dari kaolin yang hilang pada spektra
metakaolin yaitu pada daerah 1037, 912 dan 795 cm™. Kaolin memiliki
morfologi berupa lembaran-lembaran, sedangkan metakaolin memiliki
morfologi yang tidak beraturan. Hal ini menunjukkan berhasilnya perubahan
kaolin menjadi material yang lebih reaktif.

2. Sintesis zeolit NaX dari metakaolin rasio 2.0 menghasilkan zeolit NaX murni
tetapi dengan intensitas yang rendah. Karakteristik gugus fungsi zeolit NaX
menunjukkan terdapat serapan khas pada daerah 984, 741, dan 560 cm™ yang
merupakan puncak khas zeolit faujasit. Zeolit NaX terlihat tidak memiliki

perbedaan morfologi dengan metakaolin.

5.2 Saran

Perlu dilakukan penelitian lebih lanjut mengenai cara sintesis zeolit dengan
kristalinitas tinggi. Adapun kemungkinan caranya adalah dengan menggunakan
kaolin murni agar perubahan menjadi ke metakaolin lebih maksimal, serta dengan
mengubah rasio Si/Al, waktu pemeraman, serta suhu dan waktu kristalisasi untuk

mendapatkan zeolit NaX dengan kristalinitas yang tinggi.
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Lampiran 1. Diagram Alir

1. Preparasi Kaolin

Kaolin

+ dicuci menggunakan aquades

- dihaluskan

+ diayak menggunakan ayakan 200-230 mess

- kaolin yang lolos ayakan 200 mesh dan tidak lolos ayakan 230 mesh
dicuci menggunakan 20 mL HCI 1 M

- diaduk menggunakan magnetic stirrer selama 1 jam

+ kaolin disaring dan dicuci menggunakan aquades sampai pH 7

+ kaolin dikeringkan pada suhu 100°C selama 1 jam

Hasil

2. Perubahan Kaolin Menjadi Metakaolin Menggunakan Metode Alkali
Fusi
a. Metakaolin dengan rasio berat NaOH/kaolin = 1.0

Kaolin

- diambil sebanyak 4,29 gram

- ditambah NaOH sebanyak 4,29 gram

- dihaluskan selama 30 menit

- dikalsinasi pada suhu 600°C selama 1 jam

- hasil kalsinasi digerus sampai menjadi serbuk

Matakaolin

b. Metakaolin dengan rasio berat NaOH/kaolin = 2.0

Kaolin

1 diambil sebanyak 4,29 gram

1+ ditambah NaOH sebanyak 8,58 gram

1+ dihaluskan selama 30 menit

1 dikalsinasi pada suhu 600°C selama 1 jam

1+ hasil kalsinasi digerus sampai menjadi serbuk

Matakaolin

46
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c. Metakaolin dengan rasio berat NaOH/kaolin = 3.0

Kaolin

diambil sebanyak 4,29 gram

ditambah NaOH sebanyak 12,87 gram
dihaluskan selama 30 menit

dikalsinasi pada suhu 600°C selama 1 jam
hasil kalsinasi digerus sampai menjadi serbuk

Matakaolin

3. Sintesis Zeolit NaX dari Metakaolin Menggunakan Metode Hidrotermal

Matakaolin

- diambil sebanyak 10,8 gram

- ditambah H>O sebanyak 32,4 mL

- ditambah Al,O3 sebanyak 0,105 gram

- campuran didiamkan pada suhu kamar selama 10 hari

- dipanaskan pada suhu 100°C selama 2 jam

- hasil sintesis dicuci menggunakan aquades sampai pH 9-10
- dikeringkan pada suhu 100°C selama 1 jam

Zeolit NaX

OF MAULANA MALIK IBRAHIM STATE ISLAMIC UNIVERSITY OF MALANG



Lampiran 2. Perhitungan
1. Rasio Molar Zeolit NaX
10 SiO2 : xAl203 : 6 Na20 : 180 H.O

Rasio molar Si/Al kaolin Blitar = 5,45
Hasil XRF keolin :  Si=654% ——> >=22=545
Al=12%
2. Sintesis Metakaolin
a. Massa kaolin yang ditambahkan
SiO2 = 0,1 mol
Gram SiO2 = mol x Mr SiO»
=0,1 mol x 60,082 gram/mol
=6,0082 gram

ArSi _ 28,082
MrSio, 60,082

Gram Si = X 6,0082 gram = 2,8082 gram

Kaolin yang diperlukan = 615&42/2 X 2,8082 gram = 4,29 gram

b. Massa NaOH yang ditambahkan
1.  NaOH/kaolin=1.0

NaOH =1 x 4,29 gram = 4,29 gram

ram NaOH 4,29 gram
Mol NaOH = £ = g
Mr NaOH 40 gram/mol

=0,10 mol

Mol Na20 = 0,5 x mol NaOH = 0,05 mol
Gram Na2O = mol Na;O x Mr Na;O
Gram Na2O = 0,05 mol x 62 gram/mol = 3,1 gram

Metakaolin = gram Na,O + Kaolin = 7,39 gram
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NaOH/kaolin = 2.0

NaOH =2 x 4,29 gram = 8,58 gram

NaOH 8,58
Mol NaOH =" =222 = 972 = 0,21 mol
Mr NaOH 40 gram/mol

Mol Na2O = 0,5 x mol NaOH = 0,105 mol

Gram Na2O = mol Na.O x Mr Na,O

Gram Na2O = 0,105 mol x 62 gram/mol = 6,51 gram
Metakaolin = gram Na2O + Kaolin = 10,8 gram
NaOH/kaolin = 3.0

NaOH = 3 x 4,29 gram = 12,87 gram

H= gram NaOH _ 12,87 gram
Mr NaOH 40 gram/mol

Mol NaO = 0,32 mol

Mol Na2O = 0,5 x mol NaOH = 0,16 mol
Gram Na20 = mol Na.O x Mr Na,O
Gram Na2O = 0,16 mol x 62 gram/mol = 9,92 gram

Metakaolin = gram Na2O + Kaolin = 14,21 gram

Jadi massa yang ditambahkan untuk sintesis metakaolin:

1. Kaolin 4,29 gram
2. NaOH untuk rasio NaOH/kaolin 1.0 = 4,29 gram
3. NaOH untuk rasio NaOH/kaolin 2.0 = 8,58 gram

4. NaOH untuk rasio NaOH/kaolin 3.0 = 12,87 gram

3. Sintesis Zeolit NaX

a. Massa Si dan Al dalam 4,29 gram kaolin

65,4 %
100 %

Berat Si = X 4,29 gram = 2,8 gram
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C.

_ 2,8gram _ 2,8 gram

Mol Si = = = 0,0997 mol
Ar 28,082 gram/mol
12 %
Berat Al = x 4,29 gram = 0,51 gram
100 %
Mol Al = S2LERE - LEEMR - 0189 mol
Ar 26,982 gram/mol

Rasio Si/Al yang diinginkan
Rasio Si/Al =5

Mol Al yang dibutuhkan :

Si _ 0,0997 mol _

Al mol Al )

Mol Al =0,01994 mol

Berat Al yang dibutuhkan : 0,01994 mol x 26,982 % = 0,538 gram

Al203yang perlu ditambahkan
Berat Al yang dibutuhkan — Berat Al dalam kaolin

0,538 gram — 0,51 gram = 0,028 gram

_ MI‘A1203
Massa Al,O3 = TR 0,028 gram
Massa Al,Og = —=2°BIM » 028 gram

26,982 mol

Massa Al203 = 0,105 gram

Na20 yang diperlukan

NaZO _ 6

= =06
Sio, 10 !

Mol SiO2 = 0,1 mol

Mol Na,O = 0,6 x 0,1 mol = 0,06 mol
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Gram NaO = 0,06 mol x 62 gram/mol = 3,72 gram

NaOH yang ditambahkan
2 NaOH(aq) — NazO (S) + HzO (I)

0,06 mol Na,O = 0,12 NaOH

_ gram

0,12 mol =
Mr

Massa NaOH = 0,12 mol x 40 %

Massa NaOH = 4,8 gram

Misal NaOH : 99 %

100 %
99 %

x 4,8 gram = 4,848 gram

H-0 yang ditambahkan
=20 -2 -8
Si0, 10

Mol SiO2 = 0,1 Mol

Mol H.0 = 0,1 mol x 18 = 1,8 mol

o1

Massa H.O yang dibutuhkan = 1,8 mol x 18 gr/mol = 32,4 gram = 32,4 mL

19
10

Massa air dalam padatan Al,Os =

Jadi massa H>O yang ditambahkan :

32,4 gram — 0,0145 gram = 32,385 gram

Jadi, massa yang dibutuhkan untuk sintesis zeolit NaX:

1. Al>03 0,105 gram
2. Metakaolin 10,8 gram

3. H032,4mL

(fj%) x 1,455 gram = 0,0145 gram
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Lampiran 3. Pembuatan Larutan
1. Pembuatan Larutan HCI 1 M
Larutan HClI 1 M (BM = 35,5 g/mol) dibuat dengan cara mengencerkan

larutan HCI pekat 37% dalam labu ukur 100 mL. Perhitungan pengenceran adalah

sebagai berikut:
Konsentrasi HCI dalam Molar :

by _ 37 g HC1
HC137% (b) . 100 g Larutan
— £
p=1.19 "
100g  x
1.19g 1mL
100 gram = 1.19 2 x X
gram = 1. o
100 g
— a = 84.03 mL = 0.08403 L
LA
mL
n
gl
gram 37 gram
n= 5, 3 = . Sgram = 1,01 mol
"~ mol
_ 1.01 mol  12.063 M
©0.08403L

Pengenceran HCI: M1 X V1 = M2 x V2
12M x V1 =1M X 100 mL
V1 = 8,3 mL

Untuk membuat larutan HCI 1 M sebanyak 100 mL maka diambil 8,3 mL
lautan HCI pekat 37% dan dimasukkan dalam Beaker glass dengan akuades
dimasukkan terlebih dahulu. Setelah HCI ditambahkan, kemudian dipindahkan
kedalam labu ukur 100 mL dan ditambahkan lagi akuades hingga 100 mL.



53

Lampiran 4. Data Karakterisasi XRF Kaolin

1. Hasil karakterisasi XRF kaolin alam Blitar

3c-2017 12:06:00 Samnle results Pe
Sample ident

E 1135 (Kaolin)
O O O O 0 O O

Application | <Standardless>

Sequence | 10f1

Measurement time | 29-dec-2017 11:35:59
Position | 1
Compound | Al Si P K Ca Ti \' Cr Mn Fe Ni Cu Yb

Conc 14 | 657 | 31 | 618 | 541 | 301 | 0,11 | 0,14 | 019 | 2,23 | 0,087 | 0,071 | 0,07
Unit % % % % % % % % % % % % %

2. Hasil karakterisasi XRF kaolin hasil pencucian dengan HCI 1M

201l g 2543 Sample results
Sample ident
E 1136 (Kaolin purifikasi)
S IR e R (N S TR AR ST AR N S R T " T " T
Application | <Standardless>
Sequence | 1 of 1
Measurement time | 29-dec-2017 11:37:59
Position | 2
Compound | Al Si K Ca Ti v Cr Mn Fe Ni Cu Yb
Conc 96 | 761 | 6,44 | 1,84 | 319 | 0,001 | 0,05 | 0,20 | 2,27 | 0,03 | 0,093 | 0,06
Unit % % % % Y % Y% % ) % ) %




Lampiran 5. Data Karakterisasi XRD

1. Hasil XRD kaolin alam Blitar

Conk

]

54

Faoln Zubu 630 Gjm

iy

i —

18 —

I
k]

Pesl lon [ 2Tk GE oppe 1 11

I
] L1l

L.5.1 Hasil XRD kaolin alam blitar

Peak List: (Bookmark 3)

Pos. [°2Th.] Height [cts] FWHM Left [°2Th.] d-spacing [A] Rel. Int. [%]
5.9902 140.08 0.8029 14.75467 3.66
8.8532 43.91 0.6691 9.98862 1.15

17.7955 16.19 0.4015 4.98435 0.42
19.8860 124.23 0.1673 4.46484 3.25
20.8845 740.66 0.1506 4.25358 19.36
24.1264 19.93 0.5353 3.68886 0.52
26.6594 3826.02 0.1840 3.34385 100.00
27.9053 61.52 0.2676 3.19732 1.61
30.1077 14.59 0.5353 2.96826 0.38
35.1342 112.81 0.2342 2.55427 2.95
36.4985 305.28 0.1004 2.46186 7.98
37.8090 30.90 0.4015 2.37950 0.81
39.4293 269.86 0.1020 2.28348 7.05
39.5525 311.64 0.0669 2.27853 8.15
40.3153 148.81 0.1004 2.23717 3.89
42.4304 215.33 0.1632 2.12865 5.63
42.6150 148.27 0.1020 2.12512 3.88
45.7823 160.13 0.1428 1.98030 4.19
48.0499 13.27 0.6528 1.89200 0.35
50.1012 491.46 0.0816 1.81924 12.85
50.2411 529.67 0.0612 1.81450 13.84
54.8195 145.50 0.2040 1.67329 3.80
54.9977 144.80 0.1224 1.67243 3.78
57.2840 13.04 0.4896 1.60701 0.34
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2. Hasil XRD NaOH/kaolin rasio 1.0 (600°C selama 1 jam)

Counts

55

NaOH;Kaolin 1;1

1000

500

Peak List: (Bookmark 3)

20

I
30

I
40 50

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

L.5.2 Hasil XRD NaOH/kaolin rasio 1.0 (600°C selama 1 jam)

Pos. [°2Th.] Height [cts] FWHM Left [°2Th.] d-spacing [A] Rel. Int. [%]
17.0838 176.78 0.1673 5.19035 13.54
21.0359 219.38 0.1171 4.22331 16.80
25.1984 165.48 0.2007 3.53430 12.67
26.8850 1305.85 0.2007 3.31629 100.00
29.5701 490.42 0.3346 3.02099 37.56
32.5617 293.05 0.1171 2.74995 22.44
33.7398 155.94 0.1171 2.65658 11.94
35.1311 308.35 0.2676 2.55449 23.61
36.7829 149.51 0.2007 2.44348 11.45
37.4871 248.01 0.3011 2.39918 18.99
38.1015 207.81 0.2342 2.36190 15.91
39.6880 92.69 0.2007 2.27107 7.10
40.4810 95.64 0.1673 2.22839 7.32
41.5457 41.51 0.2676 2.17371 3.18
42.5991 60.37 0.2007 2.12237 4.62
44.0362 42.84 0.1673 2.05638 3.28
45.3291 82.61 0.3346 2.00069 6.33
45.9590 69.24 0.2676 1.97473 5.30
48.2529 152.25 0.1673 1.88608 11.66
49.6888 41.00 0.2007 1.83488 3.14
50.2356 144.05 0.2342 1.81619 11.03
51.3130 31.42 0.2342 1.78056 2.41
52.2330 162.65 0.2007 1.75134 12.46
55.0094 50.19 0.2676 1.66934 3.84
55.9515 26.50 0.2007 1.64345 2.03
56.9881 52.26 0.1338 1.61599 4.00
57.3888 46.48 0.3346 1.60566 3.56




3. Hasil XRD NaOH/kaolin rasio 2.0 (600°C selama 1 jam)

Counts

56

Naoh ; Kaolin 2;1

300

200

100

10

Peak List: (Bookmark 3)

20

U
30

1
40 50

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

L.5.3 Hasil XRD NaOH/kaolin rasio 2.0 (600°C selama 1 jam)

Pos. [°2Th.] Height [cts] FWHM Left [°2Th.] d-spacing [A] Rel. Int. [%]
16.9630 26.09 0.3346 5.22705 11.36
17.4497 35.53 0.2007 5.08235 15.48
18.5309 42.52 0.2676 4.78817 18.52
23.2661 41.51 0.2007 3.82328 18.08
25.0211 34.37 0.2007 3.55894 14.97
27.4626 35.11 0.4015 3.24785 15.29
29.4356 200.59 0.1004 3.03449 87.37
29.8491 211.50 0.1673 2.99339 92.12
30.1272 173.44 0.1673 2.96639 75.54
31.3334 179.79 0.1004 2.85489 78.31
32.0860 99.17 0.2342 2.78963 43.19
34.1403 136.02 0.2676 2.62633 59.24
34.7693 229.60 0.1338 2.58024 100.00
35.6382 191.23 0.2007 2.51930 83.29
36.2144 75.07 0.1673 2.48052 32.70
37.1754 83.68 0.2676 2.41858 36.45
37.9636 109.68 0.3346 2.37016 47.77
39.9279 50.38 0.2007 2.25797 21.94
41.4436 96.55 0.2342 2.17883 42.05
46.4881 40.83 0.2007 1.95348 17.78
47.0409 49.35 0.2676 1.93180 21.49
48.1924 69.18 0.2676 1.88830 30.13
52.0584 52.23 0.3346 1.75680 22.75
54.6369 64.11 0.2007 1.67984 27.92
56.2206 10.52 0.2676 1.63622 4.58
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3. Hasil XRD NaOH/kaolin rasio 3.0 (600°C selama 1 jam)

LI COTLA I

Counts T

57

NaOH;Kaolin 3;1

400

300

200

100

10

20

I
30

I
40

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

50

L.5.4 Hasil XRD NaOH/kaolin 3.0 (600°C selama 1 jam)

Peak List: (Bookmark 3)

Pos. [°2Th.] Height [cts] FWHM Left [°2Th.] d-spacing [A] Rel. Int. [%]
17.1710 4491 0.1338 5.16418 11.83
17.8293 250.44 0.3346 4.97498 65.97
21.2226 21.07 0.3346 4.18657 5.55
24.7292 76.66 0.2007 3.60029 20.19
25.2442 138.17 0.2007 3.52800 36.40
25.9636 80.90 0.2007 3.43186 21.31
27.6781 56.06 0.2676 3.22304 14.77
31.4273 211.30 0.1673 2.84657 55.66
32.6179 117.39 0.3346 2.74534 30.92
33.8354 254.60 0.1673 2.64929 67.07
34.6051 147.98 0.2676 2.59211 38.98
35.2708 174.64 0.3346 2.54469 46.00
35.8397 178.33 0.2007 2.50559 46.98
36.7204 261.10 0.2342 2.44750 68.78
37.7588 183.14 0.2007 2.38254 48.24
38.1510 255.34 0.1338 2.35895 67.26
39.1998 83.91 0.2676 2.29822 22.10
39.9456 114.73 0.2676 2.25701 30.22
41.6516 115.95 0.2676 2.16843 30.54
44.3405 80.45 0.2676 2.04298 21.19
45.2783 60.52 0.1673 2.00282 15.94
46.7183 68.59 0.2676 1.94439 18.07
48.3118 70.51 0.2007 1.88391 18.57
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4. Hasil XRD zeolit NaX hasil sintesis metode hidrotermal pada pemanasan 2
jam

S | B N B [ ] Y

idrothermal 2Jam

600

400

200

I I I I
10 20 30 40 50

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

L.5.5 Hasil XRD zeolit NaX hasil sintesis metode hidrotermal pada pemanasan
2 jam

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

5.7450 400.13 0.3346 15.38376 100.00

6.4133 372.20 0.3346 13.78210 93.02

9.9711 116.69 0.4015 8.87109 29.16
11.7035 50.14 0.3346 7.56155 12.53
15.4496 58.84 0.6691 5.73549 14.71
20.0849 54.20 0.1338 4.42107 13.55
20.8062 70.82 0.0502 4.26942 17.70
23.2561 81.98 0.4684 3.82491 20.49
26.5535 182.51 0.0836 3.35694 45.61
29.1618 60.91 0.3346 3.06235 15.22
30.9676 78.55 0.5353 2.88778 19.63
37.4024 16.89 0.6691 2.40442 4.22
40.9428 15.46 0.8029 2.20432 3.86
50.1520 20.48 0.2007 1.81902 5.12
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Lampiran 6. Data Standar XRD Zeolit

1. Zeolit NaX

Crystal data:

Material Name: MNa-X, Dehydrated , modified

Composition: {enter modified composition)

Space group: Fd-3 2 Setting 2

Cell parameters: a=25099 A b= 250994 c=25099 4
o = 90° B =90 y = 90°

Atomic Coordinates:

Atom e v - PP Eliso)
Nal Na o o o D.18 318
Naz Na D.0454 D.0454 D.D454 D.66 D.87
Na3 Na 0.056 0.056 0.D56 D.25 1.26
Nad Na 02292 02292 0 2292 0o7 25
Nas Na 0.423 0.326 D.158 D11 2.32
N=b Na 0.432 D.28 D.164 011 1.68
Nab1 Na 0.465 0.317 D.158 D.09 1.68
Si1 si 005331 D.12565 0.03508 1 1.41
siz Ssi _D.05524  D.03639 0.12418 D.08 1.46
Al2 Al _D.05524  D.03639 D.12418 D.92 1.46
o1 o _D.1099 0.00D3 D.1056 1 2.47
oz o _0.0011 _D.0028 01416 1 2.45
O3 o _D.0346 D.0758 0.0714 1 261
o4 o -D.0693 0.0726 D18 1 2.37

Xray Powder Pattern generated for Na-X, Dehydrated , modified

100

80

60

40

__J—L'l_l._l_l__l._l__._.__._—._.__

0 10 20 30 40 50 60

L.6.1 Standar XRD zeolit
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Lampiran 7. Data Spektra Inframerah

% Transmittance

1636.216 380280

3623048 162022
3450352 B691.214

TATA25 -0AT6

1083522 303.313
1037811 345 fi8g

60

£94.424 118.707

678433 186 643

468002 808 426

T G A T T T e T e e T e . e A I T W TR
3800 3600 3400 3200 3000 2800 2600 2400 2200 2000 1800 1600 1400 1200 1000 800

Wavenumber

Gambar L.7.1 Spektrum inframerah kaolin alam Blitar

L
B00

— T — w T w
2000 3000 el B ] WOl i)
Metakaolin-1 Afcm
TSl Dl T e A1 1r2018 S:46:33 A
4 Mo, ol Scans: 10
Rescluon; 4.0
User: A Fh PA-US

Gambar L.7.2 Spektrum inframerah NaOH/kaolin rasio 1.0 (600 °C)

_ |
F)
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'
T — T T — T — T =] — T — —
4000 3000 2000 1500 1000 S00

Matakaolin - 2 Adcm
Cormument; DatalTimea: 4M11/2018 8:50:15 AM
Metakaaolin - 2 MNo. of Scans; 10

Resclution; 4.0
Usar; Kimia FMIPA-UEB

Gambar L.7.3 Spektrum inframerah NaOH/kaolin rasio 2.0 (600 °C)

H 1 1
S S S s S B e

—r—r— T —T—T
2000 2000 ot i ] 150D DD SO0
Metakaciin-1 1rem
Tt DateyTime:  A/T1/2018 S:46:535 AM
hMastakankn-1 Mo. of Scana: 10
Resoluson; 4.0
User: Kirmia PR IPA-UES

Gambar L.7.4 Spektrum inframerah NaOH/kaolin rasio 3.0 (600 °C)
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[ T} ke T T n ] A0y 1500 1000 S0

Hidrotermal 2 jarm FY——
Cormermeent Dabas Tirme; 41 12018 S:-165:38 &AM
Hidrotermal 2 jam MNo. of Scans; 10

Resolution; 4.0
User: Kimia FMIFPAS-UB

Gambar L.7.5. Spektrum inframerah zeolit hasil sintesis metode hidrotermal
pemanasan 2 jam
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Lampiran 8. Data Karakterisasi SEM

(@) (b) (©)

Gambar L.8.1 Hasil SEM kaolin alam Blitar dengan perbesaran (a) 10.000x,
(b) 15.000x%, dan (c) 20.000x

(d) (€) (f)

Gambar L.8.2 Hasil SEM NaOH/kaolin 1.0 dengan perbesaran (d) 10.000x, (e)
20.000x, dan (f) 42.000x

(9) (h) (i)

Gambar L.8.3 Hasil SEM NaOH/kaolin 2.0 dengan perbesaran (g) 5.000x, (h)
10.000x, dan (i) 15.000x
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() (K) 0]

Gambar L.8.4 Hasil SEM NaOH/kaolin 3.00 dengan perbesaran (j) 5.000x, (k)
10.000x, dan (I) 25.000x

EHT = 20.00 KV  Signal A = SE1 File Name = Hidrothermal 2jam - 1 [ T =20.00 kV Signal A = SE1 File Name = Hidrothermal 2jam - 1
WD = 6.5 mm Mag= 500KX SamplelD = mm Mag = 25.00K X Sample ID =

(m) ()

Gambar L.8.5 Hasil SEM zeolit hasil sintesis metode hidrotermal pemanasan
2 jam dengan perbesaran (m) 5.000x dan (n) 25.000x
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Lampiran 9. Perhitungan dan Analisis Data

1. Analisis Ukuran Kristalit Zeolit NaX Hasil Sintesis
Berikut ini contoh pengukuran ukuran kristalit dengan
menggunakan persamaan Debye-Scherrer (Persamaan 9.1):
D = (K ) (B COS 0. (9.1)

dengan :

D = Ukuran kristal (nm)

K = konstanta (0,9)

A = panjang gelombang radiasi (nm)

B = integrasi luas puncak refleksi (FWHM, radian)
0 = sudut difraksi dengan intensitas tertinggi

Jika nilai A = 0,154060 nm; 20 = 26,56 ; 0 = 13,28 ; Cos 0 = 0,75599 ; dan

FWHM = 0,33
Maka didapatkan,
Nilai f :
0.33

Nilai D (ukuran kristal) :
_0.9%0.154060 nm

= 0.0057 x 075509 _ S184

Perhitungan ukuran kristalit zeolit NaX hasil sintesis yaitu 31,8 nm



