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ABSTRAK

Fiddaroini, Saidun. 2022. Sintesis ZSM-5 Menggunakan Metode Tanpa Pelarut
dan Hidrotermal dengan Variasi Prekursor Silika, Waktu
Pemeraman dan Suhu Kristalisasi. Skripsi. Program Studi Kimia,
Fakultas Sains dan Teknologi, Universitas Islam Negeri Maulana Malik
Ibrahim Malang. Pembimbing I: Susi Nurul Khalifah, M.Si; Pembimbing
I1: Mujahidin Ahmad, M.Sc.

Kata Kunci: ZSM-5, Tanpa Pelarut, Hidrotermal, TEOS, Natrium Aluminat

ZSM-5 telah disintesis menggunakan metode bebas pelarut untuk
meminimumkan limbah dan penggunaan reagen. Selain itu, ZSM-5 juga disintesis
melalui metode hidrotermal. Karakteristik ZSM-5 dipelajari dengan menggunakan
variasi prekursor silika, waktu pemeraman, lama penggerusan dan suhu kristalisasi.

ZSM-5 disintesis dengan metode tanpa pelarut dengan prekursor silika gel dari
TEOS dengan variasi penggerusan 15 dan 60 menit, waktu pemeraman 0 dan 60
menit serta suhu Kkristalisasi 120; 140 dan 160°C. Sintesis ZSM-5 disintesis dengan
metode tanpa pelarut dengan prekursor TEOS cair dengan variasi suhu kristalisasi
120; 140; 160 dan 180 °C serta analisis kemurnian setelah kalsinasi menggunakan
instrumen FTIR. Sintesis ZSM-5 juga dilakukan dengan metode hidrotermal untuk
mengetahui karakteristik ZSM-5 dengan metode penggunaan pelarut. Karakteristik
hasil sintesis diketahui melalui analisis dengan difraksi sinar-X (XRD) untuk
mengetahui struktur zeolit, spektroskopi inframerah (FTIR) untuk mengetahui
gugus fungsi dan SEM untuk mengetahui morfologi.

ZSM-5 yang disintesis metode tanpa pelarut menggunakan prekursor silika gel
dengan variasi penggerusan 15 dan 60 menit tidak menghasilkan perbedaan produk
yang signifikan. Waktu pemeraman 60 menit menghasilkan produk yang lebih baik
dengan rendahnya intensitas reaktan. Sedangkan peningkatan suhu Kkristalisasi (160
°C) menghasilkan produk ZSM-5 yang lebih baik dengan intensitas reaktan hasil
XRD yang tinggi dan hasil morfologi menghasilkan ukuran kristal yang lebih jelas.
ZSM-5 yang disintesis menggunakan metode tanpa pelarut menggunakan prekursor
TEOS dengan variasi suhu kristalisasi menghasilkan hasil terbaik pada suhu 160 °C
dengan intensitas produk yang lebih baik dan morfologi produk yang lebih jelas.
Sedangkan suhu kristalisasi 180 °C menghasilkan produk yang lebih berbeda. ZSM-
5 setelah kalsinasi menunjukkan serapan lebih kuat pada bilangan gelombang 473
cm™ yang menunjukkan cincin ganda dari pentasyl framework composing dari
zeolit tipe MFI. Sintesis ZSM-5 dengan metode hidrotermal menghasilkan produk
amorf dan memiliki morfologi yang lebih jelas dengan bentuk yang dapat diukur.

XV



ABSTRACT

Fiddaroini, Saidun. 2022. Synthesis of ZSM-5 Using Solvent and Hydrothermal
Method with Variation of Silica Precursor, Aging Time and
Crystallization Temperature. Thesis. Chemistry Study Program,
Faculty of Science and Technology, Maulana Malik Ibrahim State
Islamic University Malang. Supervisor I: Susi Nurul Khalifah, M.Si;
Supervisor Il: Mujahidin Ahmad, M.Sc.

Keywords: ZSM-5, Solvent-free, Hydrothermal, TEOS, Sodium Aluminate

ZSM-5 was synthesized using a solvent-free method and minimized waste and
reagent use. In addition, ZSM-5 was also synthesized through a hydrothermal
method. The characteristics of ZSM-5 were studied using variations of silica
precursor, curing time, grinding time and crystallization temperature.

ZSM-5 was synthesized by the solvent-free method with silica gel as a
precursor from TEOS with variations of grinding 15 and 60 minutes, curing time 0
and 60 minutes and crystallization temperature 120; 140 and 160°C. Synthesis
ZSM-5 was synthesized by a solvent-free method with liquid TEOS precursors
carried out with various crystallization temperatures of 120; 140; 160 and 180°C
and purity analysis after calcination using FTIR instrument. The synthesis of ZSM-
5 was also carried out using the hydrothermal method to determine the
characteristics of ZSM-5 by using a solvent method. The characteristics of the
synthesized results are known through analysis by X-ray diffraction (XRD) to
determine the structure of the zeolite, infrared spectroscopy (FTIR) to determine
the functional group and SEM to determine the morphology.

ZSM-5 which was synthesized by the solventless method using silica gel as a
precursor with grinding variations of 15 and 60 minutes did not produce a
significant difference in product. The curing time of 60 minutes resulted in a better
product with a lower reactant intensity. Meanwhile, increasing the crystallization
temperature (160°C) resulted in a better ZSM-5 product with a high XRD reactant
intensity and the morphological results resulted in a clearer crystal size. ZSM-5
which was synthesized using a solvent-free method using TEOS precursors with
various crystallization temperatures produced the best results at 160°C with better
product intensity and clearer product morphology. While the crystallization
temperature of 180°C produces a more different product. ZSM-5 after calcination
showed stronger absorption at a wave number of 473 cm-1 which indicated a double
ring of pentasyl framework composing of MFI type zeolite. The synthesis of ZSM-
5 using the hydrothermal method produced amorphous products and had a clearer
morphology with a measurable shape.
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PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Zeolit merupakan kristal aluminosilikat berongga yang terbentuk atas atom-
atom silikon (Si) dan aluminium (Al) yang terkoordinasi secara tetrahedral dan
dihubungkan oleh oksigen dengan kation penyeimbang muatan berupa unsur
golongan alkali atau alkali tanah yang mengisi rongga. Rumus senyawa dalam
zeolit pada umumnya adalah Mx/n {(AlO2)x (SiO2)y}. zH20. Simbol (M)
menunjukkan kation yang berasal dari golongan alkali dan alkali tanah, (n)
menunjukkan valensi logam alkali atau alkali tanah ({}) menunjukkan kerangka
alumina, (z) menunjukkan jumlah molekul air terhidrat, sedangkan (x dan y)
menunjukkan tetrahedron per unit sel (Noor Muhammad dan Saleh Muhammad,
2021).

Berdasarkan asalnya, zeolit dapat dibagi menjadi dua, yaitu zeolit alam dan
zeolit sintetik. Zeolit alam dapat dibentuk dari reaksi air pori dengan berbagai bahan
seperti gelas, plagioklas, silika, maupun poorly crystalline clay. Zeolit alam
biasanya ditemukan secara tidak murni. Ketidakmurnian tersebut bermaksud bahwa
zeolit masih bercampur dengan mineral-mineral maupun oksida-oksida lain yang
bukan merupakan komponen zeolit. Selain itu, kadar dan komponen mineral
penyusun zeolit alam berbeda di setiap daerah. Perbedaan tersebut bergantung pada
proses alam yang terjadi dalam pembentukan zeolit. Sedangkan zeolit sintetik
adalah suatu zeolit yang memiliki sifat fisik dan sifat kimia yang sama dengan zeolit

alam tetapi tetapi diperoleh dengan cara sintesis. Zeolit sintetik memiliki beberapa
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keunggulan berupa kemurniannya yang lebih tinggi dari zeolit alam dan dapat
direkayasa karakteristiknya, seperti ukuran kristal dan pori (Baile dkk, 2019).

ZSM-5 merupakan salah satu jenis zeolit sintetik yang memiliki rasio mol Si/Al
bervariasi antara 10-1000. ZSM-5 memiliki beberapa keunikan sifat seperti luas
permukaan yang tinggi, stabilitas asam, mampu digunakan sebagai pertukaran ion
(ion exchange), selektivitas tinggi dan stabilitas termal. Keunikan sifat-sifat
tersebut membuat ZSM-5 dapat digunakan sebagai Kkatalis, adsorben serta
pertukaran ion. ZSM-5 dengan ukuran pori sempit (rata-rata sekitar 0.55 nm) dapat
digunakan sebagai katalis dalam konversi bioetanol menjadi bioetilen dengan
selektivitas etilena yang meningkat seiring dengan kenaikan suhu reaksi (Nurdin,
Ali dkk. 2018), pereaksi de-waxing dalam proses-proses seperti konversi metanol
menjadi gasoline dan olefin, hydrocracking, alkilasi benzena, reduksi NOx dan
oksidasi parsial metana serta sebagai adsorben logam berat seperti Cu, Cd dan Pb
(Mukti dan Rino, 2015). Pengaplikasian ZSM-5 yang cukup luas tersebut
membutuhkan sintesis yang mudah dan ekonomis dalam jumlah besar untuk
memenuhi kebutuhan permintaan industri yang tinggi.

Terdapat banyak sekali metode dalam sintesis ZSM-5, tetapi dalam prosesnya
menggunakan pelarut (Hartati dkk, 2019). Pada umumnya, sintesis ZSM-5
menggunakan metode yang memproduksi limbah cair serta proses yang rumit.
Seperti halnya dalam sintesis ZSM-5 menggunakan metode hidrotermal yang
membutuhkan temperatur yang tinggi dan proses pembuatan material
membutuhkan waktu reaksi yang sangat panjang (Ghanizadeh dkk, 2013).
Sedangkan penelitian terbaru lebih berfokus pada proses yang meminimumkan

limbah dan penggunaan reagen untuk keberlangsungan ekosistem jangka panjang
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agar tidak merusak alam. Perintah untuk tidak membuat kerusakan telah ditetapkan

oleh Allah SWT dalam firmannya pada Al-Qasas [28]: 77 yang berbunyi:
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Artinya: “Dan carilah (pahala) negeri akhirat dengan apa yang telah
dianugerahkan Allah kepadamu, tetapi janganlah kamu lupakan bagianmu di dunia
dan berbuatbaiklah (kepada orang lain) sebagaimana Allah telah berbuat baik
kepadamu, dan janganlah kamu berbuat kerusakan di bumi. Sungguh, Allah
tidak menyukai orang yang berbuat kerusakan. ” (Al-Qasas [28]: 77)

Pada akhir ayat tersebut, Allah menekankan kepada kita agar tidak membuat
kerusakan di muka bumi ini. Para mufassir memberikan pendapat mengenai makna
“kerusakan” dalam ayat tersebut. Syaikh Abdurrahman as-Sa’di dalam kitabnya
Taisiirul Kariimir Rahmaan yang mengutip dari tafsir Ibnu Katsir, meriwayatkan
dari Abu Saleh, dari Ibnu Abbas serta dari Murrah At-Tabib Al Hamdani, dari Ibnu
Mas’ud berkata, “Melakukan maksiat di muka bumi (dinamakan) “berbuat
kerusakan” karena perbuatan tersebut dapat menimbulkan rusaknya sesuatu yang
ada di muka bumi (Ibnu Katsir, 2002). Penjelasan lebih rinci dijelaskan dalam
Tafsir Al-Maraghi dimana menyebutkan larangan untuk tidak menyebarkan
kerusakan di muka bumi. Selain itu, juga bertindak sebagai metode pencegahan
agar manusia tidak membuat kehancuran di bumi (Al-Maraghi, 2000). Sedangkan
Tafsir Al-Misbah menafsirkan kerusakan dengan “Tidak berkeliaran di muka bumi
untuk menyebabkan kerusakan” dengan mengacu pada upaya menjaga kelestarian
dan kemakmuran alam semesta, menjaga kebersihan lingkungan, mencegah
penggunaan air berlebih dan makanan yang boros (Shihab, 2009). Makna tersebut

tidak hanya sebagai perintah untuk tidak membuat kerusakan, akan tetapi secara
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implisit bermakna juga sebagai upaya selalu menjaga kelestarian alam. Sehingga
terciptanya lingkungan hidup yang berkesinambungan dan terawat dengan
meminimumkan limbah dan memaksimalkan pemakaian bahan. Hal ini perlu
dilakukan karena manusia diciptakan oleh Allah sebagai khalifah di bumi.

Menurut tafsir Al- Misbah, kata (4213) kh alifah yang mulanya berarti yang
menggantikan atau yang datang setelah siapa yang datang sebelumnya. Atas dasar
inilah ada yang memahami kata khalifah disini dalam arti yang menggantikan Allah
dalam menegakkan kehendak-Nya dan menerapkan ketetapannya, tetapi bukan
karena Allah tidak mampu atau menjadikan manusia sebagai Tuhan, namun karena
Allah bermaksud menguji manusia dan memberinya penghormatan. Menurut
beberapa pendapat, khalifah berarti golongan para nabi-nabi dan rasul-rasul;
terdapat pula golongan syuhada‘, orang-orang saleh, ahli ibadah dan ahli ilmu atau
yang disebut sebagai orang-orang yang berpikir (ulul albab). Allah SWT telah
menyebut kata ulul albab dalam firmannya yang tertuang dalam Al-Quran surah

Ali-Imran [4]: 190.

(190) o G 4o¥ 0¥, 605 10 o3t i 23 ¥ oped gl 3 &y

Artinya: "Sesungguhnya dalam penciptaan langit dan bumi, dan pergantian malam
dan siang terdapat tanda-tanda (kebesaran Allah) bagi orang yang berakal” (QS.
Ali 'Imran [3]: 190).

Ulul albab merupakan salah satu istilah dalam Al-Qur‘an untuk menyebut manusia-
manusia ahli ilmu yang diberi kemmapuan untuk memperbaiki dan memanfaatkan
apa yang ada di bumi ini (Shihab, 2002). Manusia dengan pengetahuannya yang

tinggi dapat menemukan sebuah solusi untuk meyelesaikan dan memperbaiki
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masalah di alam. Salah satunya adalah dengan menemukan cara untuk mensintesis
ZSM-5 dengan menggunakan metode yang dapat meminimumkan efek samping
berupa limbah yang ditimbulkan. Sehingga tidak merusak lingkungan dan tetap
menjaga kelestarian alam.

Penelitian Nada dkk (2019) berhasil mensintesis ZSM-5 menggunakan metode
tanpa template dengan hasil sintesis yang tinggi pada suhu yang relatif rendah
(165°C) dan waktu yang lebih singkat (14 jam). Namun metode ini masih memiliki
berbagai kelemahan. Salah satu kelemahan pada metode ini yaitu masih
menggunakan pelarut dalam jumlah besar yang nantinya menghasilkan limbah cair
organik dan anorganik serta penggunaan media air dalam jumlah besar yang
diperlukan reaktor selama proses sintesis. Sehingga perlu adanya metode yang tepat
dalam sintesis zeolit ZSM-5 yang lebih efisien dan ramah lingkungan. Nada dkk
(2019) melanjutkan penelitian dengan mensintesis ZSM-5 menggunakan metode
tanpa pelarut (solvent free). Penelitian tersebut menggunakan metode penggerusan
dari sumber silika berupa Na>SiO3.9H20, sumber aluminium berupa AI(OH)3,
NH4Cl untuk membentuk garam NaCl, NH4sOH untuk pembebasan H.O dari
senyawa terhidrat serta template tetrabutylammonium bromida (TBABT) sebagai
pengarah struktur ZSM-5 dilakukan pemanasan pada suhu 180 °C dan dikalsinasi
pada suhu 530 °C untuk membuka atau mengaktifkan pori-pori pada ZSM-5 serta
menghilangkan template organik. Hasil XRD menunjukkan nilai RC (Percent
relative crystallinity) sebesar 100% yang menunjukkan produk hasil sintesis telah
terbentuk ZSM-5 murni tanpa adanya pengotor.

Metode tanpa pelarut (solvent free) dipilih karena merupakan teknik penting

dalam green chemistry yang mana memungkinkan banyak senyawa dapat diperoleh
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dan disintesis dengan cara yang efektif dan ramah lingkungan (Meng dan Xiao,
2014). Sintesis menggunakan metode tanpa pelarut memiliki berbagai kelebihan
dibandingkan dengan metode sintetik klasik pada umumnya; keuntungan tersebut
meliputi: (i) profil reaksi yang lebih aman, (ii) hasil produk yang lebih tinggi, (iii)
waktu reaksi lebih cepat, (iv) selektivitas yang lebih tinggi dalam banyak reaksi, (v)
proses yang lebih mudah, (vi) penggabungan maksimum reaktan ke dalam produk
tujuan, (vii) meminimumkan energi untuk mendorong reaksi, (viii) dapat mencegah
penggunaan pelarut berbahaya, dan (ix) dapat mencegah atau minimalisasi limbah
maupun produk samping (Saadat, Atefah., 2018).

Sintesis ZSM-5 menggunakan metode bebas pelarut (solvent free) dapat
dipengaruhi oleh suhu Kkristalisasi, lama penggerusan dan waktu pemeraman.
Penelitian Nada dkk (2019) menggunakan Na»SiO3.9H.0, Silica gel (SiO2),
TPABTI, NH4ClI, dan AI(OH)3.H20 atau Al2(S0O4)3.18H,0 dengan variasi suhu 120-
180°C menghasilkan bahwa pada suhu 180°C dan 160°C memiliki kristalinitas
mencapai 100% dan 96%. Sedangkan pada suhu, 150°C dan 120°C berturut-turut,
kristalinitas sebesar 55% dan 30% yang menunjukkan bahwa produk menunjukkan
ZSM-5 standar tetapi dengan intensitas yang berkurang, dalam artian produk ZSM-
5 tidak sepenuhnya berbentuk kristal. Kesimpulan yang didapat bahwa suhu yang
terbaik pada sintesis ZSM-5 pada penelitian ini adalah 180°C.

Sintesis ZSM-5 melalui metode bebas pelarut dipengaruhi oleh lama
penggerusan. Hal ini dikarenakan penggerusan merupakan proses terpenting dalam
proses sintesis padat-padat (bebas pelarut) untuk menghasilkan produk baru
(Prabawati dkk, 2020). Semakin lama waktu penggerusan yang diberikan, maka

semakin banyak pula reaktan yang berinteraksi untuk membentuk produk baru.
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Sehingga produk yang didapat akan lebih murni dan homogen (Utomo, 2011)
dengan ukuran partikel yang lebih kecil dan seragam (Harjono dkk, 2018).

Selain suhu kristalisasi, waktu aging dapat mempengaruhi proses pembentukan
kristal ZSM-5. Hal ini dikarenakan waktu aging memberikan perlakuan agar proses
reaksi dapat berjalan. Selama proses aging, terjadi pembentukan nukleasi dan
pertumbuhan kristal zeolit (Zhdanov dan Sammulevich, 1980). Waktu aging dapat
mempengaruhi pembentukan prekursor ZSM-5 primer. Sehingga semakin lama
waktu aging yang diberikan, maka semakin tinggi derajat kristalinitas ZSM-5 yang
didapat (Goncalves dkk, 2008)

Setelah menjalani serangkaian proses sintesis, proses terakhir yang dilakukan
adalah kalsinasi. Kalsinasi merupakan proses pemanasan suatu padatan pada suhu
tinggi dengan tujuan untuk menghilangkan zat yang tidak diinginkan dengan cara
menguapkan, mengoksidasi maupun membuatnya rapuh. Sehingga dalam bahasa
lain, proses kalsinasi disebut juga dengan proses pemurnian. Penelitian Rohayati,
dkk (2016) menunjukkan bahwa ZSM-5 yang dikalsinasi pada suhu 823°K dapat
menghilangkan senyawa yang tidak diinginkan seperti template organik yang
ditandai dengan menghilangnya spektra pada daerah C-H stretching dan bending.
Hal ini menunjukkan proses kalsinasi juga dapat memurnikan ZSM-5 dari template
organiknya.

Berdasarkan uraian tersebut menunjukkan bahwa suhu kristalisasi, waktu
aging dan lama penggerusan dapat mempengaruhi pembentukan kristal ZSM-5.
Begitupula kalsinasi dapat mempengaruhi kemurnian produk. Sehingga pada
penelitian berfokus untuk mensintesis ZSM-5 menggunakan metode bebas pelarut

(solvent free) dengan menggunakan dua prekursor silika yang berbeda, yaitu
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dengan prekursor silika gel (Da Silva) dan prekursor tetraethyl orthosilicate
(Baradaran dkk, 2013). Selain itu juga dilakukan variasi waktu aging (0 dan 60
menit), lama penggerusan (15 dan 60 menit), suhu kristalisasi (120; 140; 160 dan
180°C) serta pemberian dan tanpa kalsinasi. Kemudian dilakukan sintesis dengan
bahan yang sama dengan menggunakan metode dengan pelarut (hidrotermal) untuk
mengetahui keefektifan antar metode yang digunakan. Hasil kristal zeolit tersebut
dikarakterisasi menggunakan XRD (X-Ray Diffraction) untuk mengetahui tingkat
kristalinitas dan kemurnian ZSM-5, FTIR (Fourier Transform Infra Red) untuk
menganalisa gugus fungsi ZSM-5 hasil sintesis sebelum dan setelah kalsinasi serta
SEM (Scanning Electron Microscopy) untuk mengetahui morfologi dan topografi

dari sampel.

1.2 Rumusan Masalah
Berdasarkan latar belakang yang telah diuraikan, rumusan masalah yang
ditetapkan pada penelitian ini adalah:
1. Bagaimana karakteristik ZSM-5 yang disintesis dengan prekursor silika gel
dengan variasi waktu pemeraman, lama penggerusan dan suhu kristalisasi?
2. Bagaimana karakteristik ZSM-5 yang disintesis dengan prekursor tetraethyl
orthosilicate dengan variasi suhu kristalisasi dan kalsinasi?
3. Bagaimana karakteristik ZSM-5 vyang disintesis dengan metode

hidrotermal?



1.3 Tujuan

Berdasarkan rumusan masalah yang ditetapkan, maka tujuan yang didapat

adalah:

1.

Untuk mengetahui karakteristik ZSM-5 yang disintesis dengan prekursor
silika gel dengan variasi waktu pemeraman, lama penggerusan dan suhu
kristalisasi.

Untuk mengetahui karakteristik ZSM-5 yang disintesis dengan prekursor
tetraethyl orthosilicate dengan variasi suhu kristalisasi dan kalsinasi.
Untuk mengetahui karakteristik ZSM-5 yang disintesis dengan metode

hidrotermal.

1.4 Batasan Masalah

1.

Sumber silika yang digunakan dalam sintesis zeolit ZSM-5 berasal dari
tetraethylortosilicate.

Sumber Alumina yang digunakan dalam sintesis zeolit ZSM-5 berasal dari
sodium aluminate.

Parameter yang digunakan adalah variasi prekursor (silika gel dan TEOS)
lama penggerusan (15 dan 60 menit), waktu aging (0 dan 60 menit), suhu
kristalisasi (120; 140; 160 dan 180°C) serta pemberian dan tanpa kalsinasi.
Karakterisasi yang digunakan pada hasil sintesis zeolit adalah XRD, FTIR
dan SEM.

Rasio molar Si/Al pada penelitian ini adalah 20 mol.



10

1.5 Manfaat Penelitian
1.5.1 Bagi Penulis

Dapat mengetahui hubungan antara ilmu kimia secara teoritis dan praktis,
khususnya pada metode sintesis dan karakterisasi ZSM-5 dari tetraetil ortosilikat

dan sodium aluminate selama proses penelitian.

1.5.2 Bagi Mayarakat dan Pembaca
Dapat memberikan informasi tentang proses sintesis ZSM-5 seperti:
1. Memberikan informasi mengenai proses sintesis ZSM-5 melalui metode
tanpa pelarut (penggerusan) dan hidrotermal.
2. Memberikan informasi mengenai pengaruh suhu Kkristalisasi, lama
penggerusan, prekursor silika, waktu aging, dan kalsinasi dalam proses

sintesis ZSM-5 melalui metode bebas pelarut (penggerusan).
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TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Definisi dan Karakteristik Zeolit

Zeolit berasal dari bahasa yunani yaitu “zein“ yang berarti membui dan “lithos*
yang berarti batu. Sehingga definisi zeolit secara bahasa adalah batu yang membuih.
Sedangkan secara istilah, zeolit merupakan mineral alumina silika terhidrat yang
mengandung logam alkali maupun alkali tanah dan dapat mengikat air secara
reversibel. Wujud dari zeolit berupa kristal lunak yang mudah untuk dihancurkan
dan berwarna pucat. Zeolit pertama kali ditemukan oleh ahli mineralogi asal Swedia
bernama Freiherr Axel Crondstedt pada tahun 1756 (Noertjahyani dan Sondari,
2009).

Zeolit tersusun dari pori-pori dan bagian pojok tetrahedral aluminosilikat
([AlO4]* dan [SiO4]*) yang bergabung membentuk rangka 3 dimensi. Akibat
adanya struktur alumino-silikat tersebut, zeolit memiliki muatan negatif yang

diseimbangkan dengan menarik kation bermuatan positif. Kation penyeimbang

tersebut berupa logam alkali maupun alkali tanah (Noertjahyani dan Sondari, 2009).
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(b) (©)
Gambar 2.1 Struktur zeolit, (a) struktur 2 dimensi, (b) struktur 3 dimensi dan (c)
zeolit dengan kation yang dijerap (Baile, Paola dkk., 2019)

Hingga saat ini, terdapat hampir 100 jenis struktur zeolit yang telah diketahui.
Masing-masing jenis zeolit tersebut mungkin saja memiliki ukuran pori, bentuk dan
interkonektivitas yang berbeda. Jenis struktur, rumus umum dan sifat-sifat dari

masing-masing zeolit dapat dilihat dari Tabel 2.1.

Tabel 2.1 Karakteristik dari berbagai jenis zeolit

Tipe Rasio Window
Zeolit Rumus Struktur [SI/[Al] | Dimension/A
Silicalite 1 _ o0
Nan[Sigs-nAlnO192]" 16 H20 52-5.7
ZSM-5 10-1000
Zeolit A Nai2[Si12Al12048] 27 H20 1(1.2-3.7) 4.1
Zeolit X _ 1-1.5 7.4
: Naos—x[Sigs+xAlos—xO3s4] 240 HoO
ZeolitY >2.5 7.4
Clathrasils e.g. Sodalite; Dodecasil 1-w 22-28

Zeolit memiliki rasio mol berbeda dan karakteristik kerangka yang seragam dan
simetris. Keserasian dan kesimetrisan kerangka zeolit merupakan salah satu wujud
dari kebesaran Allah SWT dalam setiap kesempurnaan penciptaan-Nya. Allah SWT

menciptakan makhluk dengan sempurna, sesuai dengan ukuran yang dibutuhkan
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dan bentuk yag serapi-rapinya seperti yang tertuang dalam firman-Nya pada surat

Al-Furgan [25]: 2 yang berbunyi:

oo s ) 3 38 T K I s K o Vg g Bl J el

(2) 135 gy

Artinya: "yang memiliki kerajaan langit dan Bumi, tidak mempunyai anak, tidak
ada sekutu bagi-Nya dalam kekuasaan(Nya), dan Dia menciptakan segala sesuatu,
lalu menetapkan ukuran-ukurannya dengan serapi-rapinya.” (QS. Al-Furgan
[25]: 2).

Dr. Quraish Shihab dalam karyanya tafsir Al-Misbah menjelaskan dengan rinci
mengenai makna “menetapkan ukuran-ukurannya dengan serapi-rapinya“.
Menurutnya, ilmu pengetahuan modern menyatakkan bahwa semua makhluk dapat
berkembang dengan caranya yang berbeda dan berjalan sesuai sistem yang teliti
yang bersifat konstan. Semua atas kehendak Allah SWT, terlepas dari perbedaan
jenis dan bentuknya yang terdiri dari berbagai unsur yang mungkin tak terbatas
jumlahnya. Sifat-sifat alami, kimiawi dan berat atomnya tumbuh secara berangsur-
angsur. Dimulai dengan unsur paling ringan yaitu hidrogen hingga unsur yang
paling berat yaitu uranium. Kesatuan unsur-unsur tersebut kemudian membentuk
sebuah komposisi sesuai dengan hukum yang telah ditetapkan dan tidak akan
pernah melenceng (Shihab, 2002). Makna tersebut bermakna serupa dengan
pembentukan zeolit, dimana setiap zeolit tersusun atas berbagai unsur dan memiliki
rumus molekul maupun rumus senyawa yang paten. Setiap unsur tersebut saling
berikatan dan membentuk kerangka yang simetris yang seragam dan saling

tumpang tindih dengan rapi sehingga membentuk kerangka yang rapat dan

membentuk sebuah pori yang berukuran berbeda pada setiap jenis zeolit.
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Ukuran pori suatu zeolit berbeda dengan ukuran pori zeolit lainnya. Sedangkan
perbedaan konstitusi kerangka (yaitu stoikiometri Si/Al) dapat menimbulkan sifat
hidrofilik, hidrofobik, asam, atau basa dalam struktur pori ini. Karena kombinasi
sifat ini, zeolit dapat berinteraksi sangat selektif dengan molekul teradsorpsi
tergantung pada ukuran, bentuk dan karakteristik kimianya. (Ramsay dan Kallus,
2000). Sifat-sifat kimia zeolit dapat dilihat sebagai berikut (Kurniawati, 2010):
1. Struktur Pori
Setiap zeolit memiliki ukuran pori yang berbeda. Ukuran pori zeolit
berkisar antara 0.3 hingga 1 nm. Distribusi pada suatu zeolit harus
beragam. Sehingga memiliki sifat selektif untuk mengadsorpsi atau
menolak setiap partikel berdasarkan ukurannya. Hal ini disebut dengan
molecular sieve zeolit.
2. Keasaman
Padatan zeolit bersifat asam yang didapatkan dari situs asam baik
bronsted maupun lewis. Keasaman zeolit dapat dilihat dari rasi mol Si/Al.
Semakin besar rasio Si/Al, maka sifat keasamannya semakin bertambah.
3. Komposisi Zeolit
Komposisi maupun struktur tiga dimensi dapat menentukan sifat
hidrofilik, hidrofobik maupun stabilitasnya (termal dan asam) dalam reaksi
katalis.
4. Dehidrasi
Zeolit merupakan senyawa hidrat, yaitu senyawa yang mengandung
air. Sehingga zeolit memiliki sifat dehidrasi (dapat melepaskan molekul

air) apabila dipanaskan melebihi titik didih air. Pada saat mengalami



15
dehidrasi, kerangka dasarnya tidak mengalami perubahan secara nyata. Hal
ini dikarenakan molekul air seakan-akan memiliki posisi yang spesifik
yang dapat dikeluarkan secara reversibel.

5. Adsorben
Zeolit memiliki sifat sebagai adsorben karena memiliki pori atau
struktur yang berongga. Sehingga zeolit mampu menyerap molekul yang
sesuai dengan ukuran porinya. Sifat zeolit sebagai adsorben dapat lebih
selektif dan memiliki efektivitas adsorpsi yang lebih tinggi apabila zeolit

telah mengalami dehidrasi.

2.2 Definisi dan Manfaat ZSM-5

ZSM-5 (Zeolit Socony Mobil number 5) merupakan salah satu jenis zeolit
sintetik karena diperoleh dari bahan-bahan sintesis dengan komposisi silika tinggi
dan bukan dari bahan alam (Masters dan Maschmeyer, 2011). Rumus molekul dari
ZSM-5 adalah NanAlnSios-nO192.16H20 dimana n berkisar antara 3 hingga 27
(Kokotailo dkk., 1978). ZSM-5 memiliki rasio mol berkisar antara 10-1000 dimana
rasio silika lebih besar daripada alumina (Widayat dan Annisa, 2016). Struktur
ZSM-5 berisi dua set saluran berpotongan tegak lurus, satu ditentukan oleh cincin
beranggota 10 dan yang lainnya oleh cincin beranggota 8. ZSM-5 termasuk dalam
zeolit dengan tipe kerangka MFI berdasarkan klasifikasi dari 1ZA (International
Zeolite Association) dengan ciri khas Secondary Building Unit (SBU) cincin 5-1
pentasil (double 5-ring/D5R) (Cundy dan Cox, 2005).

Struktur dari ZSM-5 ditunjukkan pada Gambar 2.2. Primary Building Unit

(PBU) adalah TOa yaitu tetrahedral dari SiO4dan AlO4. Atom O menghubungkan
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masing-masing tetrahedral tersebut untuk membentuk Secondary Building Unit
(SBU) unit bangun cincin 5-1 pentasil (D5R) (Gambar 2.2a). Pentasil-pentasil yang
terbentuk tersebut akan membentuk backbone (Gambar 2.2b) dan terus bergabung
membentuk kerangka yang lebih panjang (Gambar 2.2c). Kerangka ini akan terus
bergabung dengan kerangka lain membentuk satu lapisan (Gambar 2.2d) dan ketika
proses terus berlangsung akan membentuk kerangka yang berlapis-lapis dengan

penampang seperti pada Gambar 2.2e (Cundy dan Cox, 2005).

Gambar 2.2 Struktur kerangka ZSM-5 (Cundy dan Cox, 2005)

Pembentukan lapisan pada struktur ZSM-5 saling tumpang-tindih
menghasilkan struktur pentasil yang berbeda. Struktur pentasil dalam satu lapis
(Gambar 2.2d) memiliki cincin-10 yang membentuk lubang nyaris bundar. Lubang
yang terbentuk dengan tumpang-tindih akan membentuk channel yang saling

bersilangan (Gambar 2.3) (Kokotailo dkk., 1978).
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Gambar 2.3 Sistem channel dalam ZSM-5 (Kokotailo dkk., 1978)

ZSM-5 dapat dimanfaatkan sebagai adsorben logam berat. Hal ini dikarenakan
ZSM-5 memiliki pori-pori yang mampu menyerap logam berat seperti timbal dan
kadmium. ukuran pori menengah (5,1-5,6 A) dengan struktur pori tiga dimensi
(Noertjahyani dan Sondari, 2009; Santoso dan Al-Hafiz, 2019). Selain itu, ZSM-5
memiliki sifat asam yang menyebabkan zeolit ini sering digunakan sebagai katalis
dalam konversi gas di bidang petroleum dan petrokimia (Cejka dkk., 2005), katalis
dalam reaksi cracking hexane (Widayat dan Annisa, 2016) (Mochizuki, dkk., 2011;
Smail, dkk., 2019) dan katalis asam hidrokarbon karena bersifat higroskopis dan
menyerap molekul nonpolar (Kurniawati, 2010). Manfaat lain dari ZSM-5 yaitu
sebagai penyaring molekul, penukaran ion, penyaring bahan dan katalisator
(Nurropiah dkk., 2015). Hal tersebut sesuai dengan firman Allah pada surah Sad
[38]: 27 dimana semua yang Allah ciptakan pasti memiliki manfaat, termasuk

ZSM-5.

o 1258 30 8 & s 30 B G5 2 Sl 6 g By o) Y 13 satdl Gils g
(27) , &
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Artinya: "Dan Kami tidak menciptakan langit dan bumi dan apa yang ada di
antara keduanya dengan sia-sia. Itu anggapan orang-orang kafir, maka celakalah

orang-orang yang kafir itu karena mereka akan masuk neraka." (QS. Sad [38]:
Ayat 27)

Berdasarkan ayat tersebut, Allah menjelaskan bahwa Allah menciptakan langit,
bumi dan makhluk apa saja diantara keduanya dengan hikmah dan manfaatnya
masing-masing. Seperti halnya langit dengan bintang-bintang yang bersinar,
matahari yang memancarkan sinar di siang hari dan bulan yang menampakkan
bentuk yang berbeda di setiap harinya (Kemenag RI, 2022). Tidak terkecuali ZSM-
5 yang memiliki berbagai manfaat sebagai salah satu karunia atas kebesaran Allah

sebagai rahmat bagi manusia.

Gambar 2.4 Struktur 2D dan 3D dari ZSM-5

2.3 Sintesis ZSM-5 dengan Metode Penggerusan

Sintesis ZSM-5 dapat dilakukan menggunakan dua reagen utama, yaitu
tetraethylorthosilicate (TEOS) sebagai sumber silika dan aluminium oksida sebagai
sumber aluminium. Tetraethylorthosilicate (TEOS) banyak digunakan oleh pabrik
semikonduktor yang ada di Indonesia. Penggunaan TEOS sangat banyak
diantaranya dalam pembuatan keramik, lapisan tahan korosi, alat-alat
semikonduktor, bahan dasar komposit, katalis heterogen, substrat elektronik,

substrat lapisan tipis, adsorben dan insulator listrik. Keuntungan penggunaan TEOS
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sebagai sumber silika karena TEOS menghasilkan partikel silika yang sangat halus

(Mujiyanti et al., 2020).

&?.‘\

Gambar 2.5 Struktur tetraethylortosilicate (TEOS)

Etil silikat, yang merupakan nama umum untuk tetraetoksisilan (TEOS),
heksaetoksidisiloksan, dan oligomer silikon yang lebih rendah, telah diterima di
seluruh dunia dalam aplikasi ketika prekursor cair silika (SiO2) diperlukan. Etil
silikat adalah produk semi-terhidrolisis dari tetraethylorthosilane, yang terdiri dari
tetraethoxysilane, monomer, hexaethoxydisiloxane, dimer dan mungkin oligomer
silikon ringan. Campuran ini dapat dihidrolisis dalam media asam atau basa untuk
menghasilkan hidrolisat. Pembuatan etil silikat dapat dilakukan dengan melibatkan
penggunaan zat anatara halo silan yang pada prosesnya melepaskan hidrogen
klorida sebagai produk sampingan. Reaksi yang terjadi adalah sebagai berikut

(Alhussein et al., 2016).

SiCls + 4C2HsOH — Si (OC2Hs)4 + 4HCI?T

Jika etanol kering digunakan, satu-satunya produk yang dihasilkan adalah
TEOS dan hidrogen, seperti yang ditunjukkan pada persamaan berikut (Alhussein

dkk, 2016)

Si + 4EtOH — Si(EtO)s + Ha?
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Tetraethylortosilicate (TEOS) dapat dijadikan  sebagai sumber silika
pembentuk zeolit karena mudah untuk terhidrolisis menjadi senyawa SiO2 dan
etanol. Tetraethyl Orthosilicate memiliki tingkat kemurnian yang tinggi sehingga
sesuai untuk bahan sintesis zeolit (Nurlaela et al., 2011). Beberapa penelitian seperti
penelitian Zhu, dkk (2013); Wang, dkk (2014); Yu, dkk (2016) dan Narayanan, dkk
(2014) mensintesis ZSM-5 menggunakan TEOS sebagai sumber silika. Sehingga,
berdasarkan penelitian-penelitian tersebut, penelitian ini menggunakan TEOS
sebagai sumber silika.

Natrium aluminat atau sodium aluminate (NaAlO2) merupakan sumber
aluminium pada proses sintesis zeolit. Sedangkan natrium pada sodium aluminate
dapat digunakan sebagai logam penyeimbang ion pada ZSM-5. Sodium aluminate
terbentuk dari reaksi antara aluminium dan oksigen. Sodium aluminate memiliki
banyak kegunaan dalam bidang elektronik, katalis dan termal (Zaki dkk, 2012),
(Mishra dkk, 2012), (Afkhamia dkk, 2010). Hal ini karena sodium aluminate
memiliki sifat fisis yang baik antara lain, daya tahan panas yang tinggi, penghambat
listrik yang baik, tahan terhadap abrasi, dan daya tahan terhadap korosi yang tinggi
(Ghanizadeh dkk, 2013). Dari keterangan tersebut, sodium aluminate dipilih
sebahai sumber alumina dan kelebihannya juga mengandung natrium yang dapat

digunakan sebagai penyeimbang ion.

+ Al

- / N
Na O \O
Gambar 2.6 Struktur Sodium aluminate (NaAlO>)
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Nazir (2020); Goncalves, dkk (2008); Wang, dkk (2014) dan Xue, dkk (2017)
telah mensintesis ZSM-5 dengan sumber aluminium dari senyawa Sodium
aluminate (NaAlO2). Sehingga pada penelitian ini natrium aluminat akan
digunakan sebagai sumber Alumina pada sintesis zeolit ZSM-5. Dalam mensintesis

ZSM-5, terdapat beberapa hal yang dapat mempengaruhi, diantaranya adalah:

1. Suhu kristalisasi
2. Waktu aging (pemeraman)

3. Lama penggerusan atau penumbukan

Suhu kristalisasi berperan penting dalam proses pembentukan ZSM-5,
berdasarkan penelitian Nada, dkk (2019) dimana variasi yang digunakan adalah
120; 150;160 dan 180°C menyatakan bahwa pada suhu 120 dan 150°C ZSM-5
masih belum terbentuk dengan sempurna dan masih terdapat senyawa lain.
Sedangkan pada suhu 160°C ZSM-5 hampir seluruhnya terbentuk dan pada suhu
180 °C menghasilkan Kristal ZSM-5 yang stabil hingga 530°C kalsinasi udara yang
artinya tidak runtuh atau mengkristal kembali ke struktur silica padat. Sedangkan
penelitian Cao, dkk (2018) yang mensintesis ZSM-5 dengan variasi suhu 110;140
dan 170°C menunjukkan pada suhu Kristalisasi adalah 110°C, tidak terdapat puncak
karakteristik ZSM-5 yang terlihat. Ketika suhu kristalisasi ditingkatkan menjadi
140°C, puncak karakteristik ZSM-5 terlihat jelas. Dengan peningkatan terus
menerus suhu kristalisasi hingga 170°C, ZSM-5 menunjukkan struktur topologi
MFI yang khas tanpa adanya pengotor. Oleh karena itu, peningkatan suhu
kristalisasi berkontribusi pada puncak karakteristik yang tajam dan ditingkatkan.

Suhu kristalisasi menunjukkan efek yang signifikan pada ZSM-5.
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Hasil yang serupa didapat dari penelitian yang dilakukan oleh Chen, dkk (2018)
mensintesis ZSM-5 dengan suhu Kristalisasi 80; 100; 120; 140 dan 160°C. Hasil

XRD menunjukkan bahwa pada suhu 80°C produk khas ZSM-5 masih belum

terbentuk.
; i.l 28M-5
3 | | ShLS
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Gambar 2.7 Hasil XRD Sintesis ZSM-5 dengan Variasi Suhu (Cao dkk, 2018)

Ketika suhu dinaikkan menjadi 100°C maka produk ZSM-5 sudah mulai terbentuk
dan apabila suhu terus dinaikkan hingga 160°C maka intensitas khas produk ZSM-
5 semakin kuat. Sedangkan karakterisasi menggunakan SEM menunjukkan kristal
yang dikristalisasi pada suhu 100°C menghasilkan ukuran dan bentuk yang tidak
beraturan. Akan tetapi sejalan dengan meningkatnya suhu kristalisasi maka produk
secara morfologi semakin teratur dan butiran yang seragam. Hal tersebut sangat
jelas ketika hasil SEM sangat baik pada suhu 140°C. Hasil XRD dan SEM dapat
dilihat pada Gambar 2.8

Penggerusan (grinding) merupakan salah satu metode pencampuran bahan
padat-padat untuk mendapatkan suatu senyawa produk yang homogen.

Penggerusan bertujuan untuk memperkecil ukuran reaktan dan membuat antar
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Gambar 2.8 Pengaruh suhu kristalisasi terhadap Produk ZSM-5 (a) XRD dan (b)
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Pengaruh waktu aging pada sintesis ZSM-5 pernah dilakukan oleh Goncalves
reaktan melakukan kontak fisik agar saling bereaksi. Semakin lama waktu
penggerusan yang diberikan, semakin banyak juga reaktan yang bereaksi
membentuk produk, sehingga mempengaruhi kristalinitas produk. Nada dkk (2018)
berhasil mensintesis ZSM-5 dengan metode bebas pelarut dengan lama
penggerusan 15 menit menghasilkan kristalinitas 95%.

Waktu aging juga dapat mempengaruhi sintesis ZSM-5. Waktu aging adalah
periode pemeraman antara pencampuran homogen antar reaktan hingga proses
pemanasan (kristalisasi). Berdasarkan penelitian terdahulu, waktu aging
mempengaruhi pembentukan nukleasi serta pertumbuhan kristal dari zeolit. Proses-
proses tersebut terjadi selama waktu aging berlangsung (Zhdanov dan Samulevich,
1980). Walaupun proses pembentukan kristal zeolit selama waktu aging tidak dapat
dijelaskan secara pasti, tetapi terdapat beberapa pengaruh waktu aging pada
nukleasi dan kristalisasi dari zeolit, diantaranya adalah:

1. Meningkatkan laju nukleasi

2. Mengurangi waktu kristalisasi
3. Memperkecil ukuran kristal
4

. Meningkatkan jumlah kristal
dkk pada tahun 2008 dengan variasi waktu aging yang digunakan adalah 24; 48 dan
72 jam dengan suhu 30°C. Hasil yang didapat menunjukkan bahwa sampel ZSM-5
yang disintesis dengan pemberian waktu aging 48 jam menunjukkan kristalinitas
tertinggi. Hasil XRD dapat dilihat pada Gambar 2.9.
Berdasarkan hasil XRD dan derajat kristalinitas tersebut menunjukkan bahwa
semakin lama waktu aging yang diberikan, maka derajat Kristalinitas juga

meningkat. Walaupun waktu optimal yang diperoleh berkisar 48 jam, akan tetapi
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derajat kristalinitas ZSM-5 yang disintesis dengan waktu aging 72 jam lebih baik

daripada 24 jam.

Intensity [a.u.]

24 jam

A5 jar

72 jamn

5 10 15 20 25

30 35 40

Gambar 2.9 Pengaruh Waktu Aging Terhadap Sintesis ZSM-5

Tabel 2.2 Derajat kristalinitas ZSM-5 yang disintesis dengan waktu agin

No Waktu Aging (jam) Derajat Kristalinitas (%)
1 24 12
2 48 62
3 72 32

Sintesis ZSM-5 dengan metode penggerusan (green synthesis) merupakan

salah satu metode sintesis ZSM-5 yang ramah lingkungan. Metode ini dapat

diklasifikasikan menjadi empat macam yaitu metode sintetis tanpa template atau

menggunakan template yang dapat di daur ulang dan murah, sintesis zeolit yang

menggunakan sumber silika atau alumina yang ramah lingkungan, metode bebas

pelarut (penggerusan), dan metode sintesis yang mudah seperti pemanasan

gelombang mikro untuk mempersingkat waktu kristalisasi, sintesis fase padat untuk
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meningkatkan hasil produk, atau sintesis aliran kontinu untuk memperoleh efisiensi
produktif yang tinggi (Meng dkk. 2014; Lehman dkk. 2014; Abdullahi dkk. 2017).
Pada umumnya, zeolit disintesis dengan menggunakan pelarut seperti alkohol dan
air di dalam autoklaf dengan tekanan tertentu. Akan tetapi, air akan memenuhi
sebagian besar ruangan di autoklaf sehingga dapat mengurangi hasil produk zeolit
yang terbentuk (Wu, dkk., 2018). Sintesis tanpa pelarut merupakan sintesis yang
dilakukan untuk mengurangi limbah air hasil sintesis zeolit dan mencegah
terjadinya peningkatan suhu serta tekanan yang dapat menurunkan kualitas produk
yang dihasilkan.

Penelitian Wu dkk. (2018) berhasil melakukan sintesis zeolit dari bahan silica,
aluminosilikat, dan aluminofosfat tanpa pelarut tanpa template organik dengan
tahapan berupa pencampuran, penggilingan, pemanasan reaktan padat sebelum
proses sintesis dilakukan. Hasil penelitian menunjukkan bahwa zeolit yang
diperoleh memiliki signifikansi yang baru seperti, terbentuk struktur zeolit
mikrohierarki, mesohierarki, dan makrohierarki yang bersifat menguntungkan
untuk transfer massa serta sintesis dapat berlangsung lebih cepat pada suhu tinggi
(Wu, dkk., 2018). Nada, dkk., (2019) juga mengatakan bahwa metode sintesis zeolit
bebas pelarut dengan reaksi awal mekanokimia yang tepat, akan menghasilkan
produk kristal ZSM-5 dengan tingkat kristalinitas relatif tinggi dan kuat pada suhu
160 °C dalam 10 jam serta struktur kristal yang stabil dengan luas permukaan
mendekati 300 m?/g pada suhu lebih dari 530°C. Sedangkan penggerusan selama
50 menit dengan suhu kristalisasi 180°C menghasilkan hasil khas ZSM-5. Hasil

XRD dapat dilihat pada Gambar 2.10.
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Gambar 2.10 Hasil XRD sintesis ZSM-5 metode penggerusan dengan lama
penggerusan 50 menit dengan suhu kristalisasi 180°C (Nada, dkk,
2019)

Sintesis ZSM-5 menggunakan template TPABr sebagai pengarah struktur
zeolit dengan tipe MFI. TPABr merupakan template organik yang akan membentuk
suatu senyawa kompleks TPA™ dengan aluminosilikat melalui ikatan hidrogen
antara gugus karbonil pada TPA™ dan oksigen pada aluminosilikat. TPABr berada
dalam sebuah pori zeolit dan mengarahkan kerangka zeolit membentuk tipe MFI
dengan ukuran pori berkisar pada 5-20 nm. Template TPABr akan dihilangkan saat
proses kalsinasi tetapi kerangka ZSM-5 telah terbentuk (Sachse dan Javier, 2017).

Kelebihan penggunaan template dalam sintesis ZSM-5 adalah menghasilkan
produk dengan diameter pori, luas permukaan dan kemurnian produk yang lebih
tinggi dibandingkan sintesis tanpa template (Narayanan dkk., 1998). Agen organik
maupun anorganik pada sintesis dapat digunakan sebagai pengarah struktur atau
template zeolit. Menurut Kim dkk., (2003) template tersebut akan mengarahkan
kondensasi dari aluminosilikat menjadi kerangka yang spesifik. Seperti halnya

TPABr yang mengarahkan aluminosilikat menjadi zeolit dengan tipe MFI.
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Gambar 2.11 Mekanisme TPA" dengan aluminosilikat (Galo dkk, 2003)
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Gambar 2.12 (a) Interaksi template organik pada gambar 3D zeolit tipe MFI dan
(b) Letak template TPABr pada struktur ball-stick zeolit MFI (Xu,
2014)
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Template organik akan mengisi saluran internal tiga dimensi dari zeolit yang
dapat mempertahankan struktur ZSM-5 selama kristalisasi dan mencegah
perubahan fasa setelah kristalisasi, sehingga kerangka yang telah terbentuk
memiliki stabilitas kristal tang tinggi. Setelah kristalisasi tercapai molekul pengarah
struktur akan terperangkap dalam rongga, saluran atau lapisan struktur yang
terbentuk dan dapat dihilangkan saat proses kalsinasi (Zones 1994; Ishizaki, 1998;
Li dkk., 1998).
Hasil XRD menunjukkan bahwa tidak terjadi perbedaan signifikan antara zeolit
yang masih belum dikalsinasi atau yang masih mengandung template dengan zeolit
yang telah dikalsinasi. Perbedaan yang muncul hanyalah perbedaan intensitas yang

muncul. Hasil XRD tersebut dapat dilihat pada Gambar 2.13.
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Gambar 2.13 Hasil XRD ZSM-5 Sebelum dan Setelah Kalsinasi (IZA, 2021)

2.4 Sintesis ZSM-5 dengan Metode Hidrotermal

Secara bahasa hidrotermal berasal dari bahasa Yunani yaitu “hydros* yang
berarti air dan “termos* yang berarti panas. Secara istilah, Byrappa dan Yoshimura
(2001) telah mendefinisikan hidrotermal sebagai reaksi kimia heterogen dengan

adanya pelarut (baik itu agueous maupun non-aqueous) pada suhu ruang dengan
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tekanan yang lebih dari 1 atm dalam sistem tertutup. Teknik ini tidak hanya
membantu pada proses monodispersi dan homogenitas nanopartikel yang tinggi,
tetapi juga bertindak sebagai teknik yang paling menarik untuk pengolahan material
nano-hybrid dan nanokomposit (Byrappa, 2007). Sistem hidrotermal didefinisikan
sebagai metode pembentukan Kkristal yang tergantung pada kelarutan mineral dalam
air panas di bawah kondisi tekanan tinggi (Byrapa, 2007). Pembuatan kristal dengan
hidrotermal meliputi berbagai macam teknik pembentukan kristal dari larutan berair
pada suhu dan tekanan uap tinggi. Pada sistem hidrotermal, pertumbuhan Kristal
dilakukan dalam suatu piranti yang terdiri dari wadah baja tertutup rapat yaitu
autoklaf.

Keuntungan sistem hidrotermal dibandingkan metode penumbuhan kristal
yang lain meliputi kemampuan untuk menciptakan tahap pembentukan kristal yang
tidak stabil pada titik lelehnya. Keuntungan lain adalah material yang mempunyai
tekanan uap yang tinggi, dekat titik lelehnya juga dapat tumbuh dengan sistem
hidrotermal. Sistem hidrotermal juga sesuai untuk pertumbuhan kristal dengan

kualitas yang baik dengan komposisi yang dapat dikontrol (Byrapa, 2007).

2.5 Karakterisasi ZSM-5

Produk hasil sintesis kemudian dikarakterisasi menggunakan XRD, FTIR dan
SEM. XRD digunakan dalam menganalisis komposisi fasa atau senyawa pada
material serta karakterisasi kristal. Prinsip dasar pada XRD adalah mendifraksikan
cahaya melalui celah kristal. Difraksi cahaya oleh Kisi-Kisi atau kristal tersebut

mungkin terjadi karena difraksi berasal dari radius 1 amstrong atau yang memiliki
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panjang gelombang yang hampir sama atau setara dengan jarak atom. Radiasi yang
digunakan berupa sinar-X, elektron dan neutron (Saryanto, 2013).

Ketika berkas sinar-X berinteraksi dengan suatu material sampel, maka akan
terjadi interaksi, dimana sebagian berkas akan diabsorbsi, ditransmisi maupun
dihamburkan terdifraksi. Hamburan terdifraksi tersebut nantinya akan dideteksi
olen XRD. Beberapa berkas sinar-X yang dihamburkan tersebut saling
menghilangkan (interferensi destruktif) karena fasanya berbeda. Sedangkan yang
saling menguatkan (interferensi konstruktif) karena memiliki fasa yang sama yang
disebut dengan berkas difraksi atau peristiwa difraksi pada Gambar 2.14 (Saryanto,

2013).
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Gambar 2.14 Peristiwa difraksi

Dari Gambar 2.14 dapat dijelaskan dimana sinar yang datang menumbuk pada
bidang pertama dan dihamburkan oleh atom P. Kemudian sinar yang kedua datang
menumbuk bidang berikutnya dan dihamburkan oleh atom Q, sinar ini menempuh
jarak SQ + QT dimana apabila kedua sinar tersebut paralel dan satu fasa atau saling
menguatkan (interferensi konstruktif). Jarak tempuh ini merupaka kelipatan (n)

panjang gelombang (1), sehingga persamaan menjadi :
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nA=SQ+QT
dari gambar tersebut, diketahui bahwa:
SQ =dsinb
Karena SQ = QT, maka:
ni=28SQ
Sehingga persamaannya menjadi:

nA=2dsind

dengan menggunakan persamaan tersebut dapat diketahui jarak antara dua bidang
planar Kkristal (doo1) dengan mengetahui terlebih dahulu panjang gelombang (A)
sinar-X dan sudut datang pada kisi (8) (Saryanto, 2013). Hasil XRD untuk ZSM-5

dapat dilihat pada Gambar 2.15.

L |_||l.d||l..__|_.||| [LF I |'-'-I.l..| I.J.-\.H_'_.h [ |'I.-..-\.|

= h ; [ =

£
—

Gambar 2.15 Hasil XRD dari ZSM-5 (Giraldo, 2010)

Berdasarkan hasil kromatogram tersebut, dapat diketahui bahwa Puncak intensitas
tertinggi pada 2 6 = 8 dan 23 merupakan ciri khas dari ZSM-5 (Mukaromah., dkk,
2018).

Difraksi sinar X hasil XRD dapat digunakan untuk menghitung ukuran kristal

(crystallite size) dengan fase tertentu. Penentuannya merujuk pada puncak-puncak
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utama pola difraktogram melalui pendekatan persamaan Debye Scherrer.
Persamaan Debye Scherrer menunjukkan bahwa ukuran kristal yang dihasilkan
selalu berbanding terbalik dengan nilai FWHM (Full Width at Half Maximum),
sedangkan nilai FWHM sendiri dipengaruhi oleh intensitas masing-masing bidang
kristal, dimana semakin tinggi intensitas maka nilai FWHM semakin kecil. Rumus

dari persamaan Debye Scherrer adalah sebagai berikut (Masruroh, 2018).

_ ka
B cosB

Keterangan:

D = ukuran kristal

K = faktor bentuk dari kristal (0,9-1)

A = panjang gelombang dari sinar-X (1,54056 A)

B = nilai dari Full Width at Half Maximum (FWHM) (rad)
0 = sudut difraksi (derajat)

Karakterisasi morfologi dan topografi dianalisis menggunakan instrumen SEM
untuk mengetahui gambar permukaan secara tiga dimensi. Mikroskop pemindai
elektron atau Scanning Electron Microscope (SEM) merupakan mikroskop elektron
yang dapat mengamati obyek secara tiga dimensi. SEM dapat digunakan untuk
mengamati permukaan sel atau struktur mikroskopik lainnya. SEM modern saat ini
memiliki resolusi hingga 1 nm atau perbesaran 400.000x. Pada prinsipnya SEM
mendeteksi dua macam elektron, yaitu elektron sekunder (secunder electron) atau
elektron pantul (backscattered electron) yang muncul dari permukaan sampel ketika
permukaan sampel dipindai dengan sinar elektron. Elektron sekunder selanjutnya
diperkuat sinyalnya dan besarnya elektron ditampilkan pada layar monitor. Sampel

yang digunakan pada SEM tidak perlu ditipiskan seperti pada TEM, karena itu SEM
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dapat digunakan untuk melihat objek dari sudut pandang 3 dimensi (Setianingsih,

2017).

Gambar 2.16 Morfologi ZSM-5 diamati menggunakan SEM dengan perbesaran
10.000 kali (Agustin, 2018)

Berdasarkan hasil penelitian yang dilakukan oleh Agustin, (2018) didapatkan

pengamatan sampel SEM ZSM-5, adanya kristal persegi panjang berukuran

9.61x3.8x1.3 pum. Penentuan ukuran kristal dapat dilakukan dengan menggunakan

aplikasi Image-J.

Untuk menganalisis kemurnian ZSM-5 tanpa template TPABr dilakukan
dengan instrumen Spectrofotometer Fourier Transform Infrared (FTIR). FTIR
adalah salah satu instrumen yang dapat digunakan untuk analisis gugus fungsi
secara kualitatif suatu sampel menggunakan radiasi sinar merah (Sibilia, 1996).
Analisis menggunakan instrumen FTIR bergantung pada vibrasi inti atom pada
gugus fungsi molekul analit yang menyerap radiasi infra merah pada panjang
gelombang khas masing-masing serapan gugus di rentang panjang gelombang
4000-400 cm™ (Rasyida dkk, 2014). Fungsi karakterisasi senyawa menggunakan
FTIR adalah untuk menentukan kualitas sampel, untuk mengidentifikasi senyawa

yang belum diketahui, dan untuk menentukan intensitas suatu komponen dalam
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campuran. Hasil data dari FTIR adalah grafik intensitas dan frekuensi. Frekuensi
menunjukkan jenis gugus fungsi yang terkandung dalam sampel, sedangkan
intensitas menunjukkan banyaknya jumlah senyawa yang ada dalam sampel

(Alfarugi, 2008).

Gambar 2.17 Spektrum FTIR ZSM-5 (Mukaromah, 2018)

Karakteristik gelombang ZSM-5 atau menunjukkan gugus aktif ditunjukkan
pada panjang gelombang 1250-950 cm™ dengan karakteristik rentang asimetris,
720-650 cm? dengan Karakteristik rentang simetris, 650-500 cm™? milik
karakteristik vibrasi cincin ganda dan rentang 650-500 cm™ milik karakteristik
ikatan Si-O (Zahrina dkk, 2012; Mukaromah, 2016).

Rohayati, dkk (2017) meneliti tentang kemurnian Kristal ZSM-5 sebelum dan
setelah kalsinasi menggunakan instrumen FTIR. Dalam sintesis ZSM-5,
tetrapropilammoniumbromida (TPABr) digunakan sebagai template untuk
mengarahkan struktur tipe MFI. Gambar 2.18 menunjukkan spektrum FTIR ZSM-
5 sebelum dan sesudah kalsinasi. Sebelum kalsinasi, terdapat puncak spesifik pada
2850 dan 2960 cm™, serta 1350 dan 1475 cm™ yang ditetapkan untuk regangan dan
tekukan C—H vibration. Puncak ini menunjukkan adanya template organik dalam
kristal. Sementara itu, hasil spektrum FTIR ZSM-5 setelah kalsinasi menunjukkan

puncak tersebut menghilang yang menunjukkan bahwa template organik telah
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terurai karena proses kalsinasi. Selanjutnya, terdapat puncak spesifik lainnya dari
kerangka alumina-silika di 950 hingga 1250 cm™ (peregangan asimetri T — O), 700
hingga 1100 cm™ (peregangan simetri T — O) dan 500 hingga 650 cm™ yang
berkorelasi dengan cincin rangkap dari kerangka pentasil penyusun zeolit jenis

MFI.

—— Z3M-5 setelah kalsinasi
— Z3M-5 sebelum kalsinasi

Ahsorbansi
b2

4000 ""3000 3000 1000

Bilangzan Gelombatg (CITI 'J)

Gambar 2.18 ZSM-5 sebelum dan setelah kalsinasi (Rohayati dkk, 2017)



BAB Il

METODE PENELITIAN

3.1 Waktu dan Tempat Penelitian

Penelitian ini akan dilakukan pada bulan Oktober 2021 hingga Januari 2022 di

Laboratorium Kimia Anorganik Universitas Islam Negeri Maulana Malik Ibrahim

Malang. Jadwal kegiatan dapat dilihat pada Tabel 3.1. Karakterisasi dilakukan di

Universitas Islam Indonesia Yogyakarta, PT Greenlabs Indonesia Bandung dan

Institut Teknologi Sepuluh Nopember Surabaya dan UIN Maulana Malik Ibrahim

Malang.

Tabel 3.1 Jadwal kegiatan penelitian

Teknologi Sepuluh Nopember Surabaya

No Kegiatan Waktu/Tanggal

1. | Sintesis ZSM-5 metode penggerusan dengan | 27 September - 12
precursor silica gel variasi suhu kristalisasi Oktober 2021

2. | Karakterisasi XRD dan SEM di Universitas | 18 Oktober 2021
Islam Indonesia

3. | Sintesis ZSM-5 metode penggerusan dengan | 8 — 11 November 2021
precursor silica gel variasi waktu aging

4. | Karakterisasi XRD di PT. Greenlabs 16 November 2021

5. | Sintesis ZSM-5 metode penggerusan dengan | 21 — 24 November 2021
precursor silica gel variasi lama penggerusan

6. | Karakterisasi XRD di PT. Greenlabs 29 November 2021

7. | Sintesis ZSM-5 metode penggerusan dengan | 1 —7 Desember 2021
prekursor silika gel dan TEOS

8. | Karakterisasi XRD di PT. Greenlabs 10 Desember 2021

9. | Sintesis ZSM-5 metode penggerusan dengan | 14 — 17 Desember 2021
prekursor TEOS pengaruh kalsinasi

10. | Karakterisasi XRD di PT. Greenlabs 22 Desember 2021

11. | Sintesis ZSM-5 metode penggerusan dengan | 20 Desember 2021 — 3
prekursor TEOS variasi suhu kristalisasi dan | Januari 2022
metode hidrotermal

12 . | Karakterisasi XRD dan SEM di Institut | 11 Januari 2022

13.

Karakterisasi FTIR di UIN Maulana Malik
Ibrahim Malang

27 Januari 2022
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3.2 Alat dan Bahan
3.2.1 Alat
Alat yang dibutuhkan selama proses penelitian adalah alu dan mortar agate,
autoklaf berlapis Teflon, stirrer, beaker glass, gelas arloji, cawan penguap, oven,

tanur, spatula, neraca, alat instrumen XRD, FTIR dan SEM.

3.2.2 Bahan
Bahan yang dibutuhkan selama proses penelitian adalah tetraethylortosilicate
(TEOS 98%, CGaA), HCl 37%, NH4OH 25% (Emsure), NaAlO2 (SIGMA.-

ALDRICH), TPABr, aquades dan NaOH (Emsure).

3.3 Rancangan Penelitian

Penelitian ini dilakukan untuk mensintesis dan mengetahui karakteristik dari
ZSM-5 menggunakan metode penggerusan dan hidrotermal sebagai perbandingan
keefektifan metode. Metode penggerusan dilakukan dengan menggunakan dua
prekursor sumber silika yaitu silika gel dan TEOS. Sintesis ZSM-5 dengan
prekursor silika gel dilakukan berdasarkan metode Da Silva, dkk., (2019) dimana
mulanya TEOS dipreparasi hingga menjadi silika gel. Silika gel nantinya akan
dicampurkan dengan NaAIO2 , TPABr dan NaOH untuk digerus dengan variasi 15
dan 60 menit. Setelah digerus, padatan memasuki proses aging dengan variasi
waktu aging 0 dan 60 menit. Padatan hasil penggerusan dan telah melalui proses
aging dimasukkan ke dalam autoklaf berlapis Teflon dan di kristalisasi pada suhu

120; 140; 160 dan 180°C.
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Sintesis ZSM-5 dengan metode penggerusan juga dilakukan dengan prekursor
TEOS. Proses diawali dengan mencampurkan TEOS, NaAlO. , TPABr dan NaOH
dengan magnetic stirrer selama 120 menit. Hasil pencampuran dikeringkan dan
digerus selama 15 menit. Serbuk putih yang didapat dikristalisasi pada variasi suhu
120; 140; 160 dan 180°C. Produk hasil kristalisasi kemudian dikalsinasi pada suhu
530°C selama 5 jam. Untuk mengetahui pengaruh kalsinasi, maka dilakukan satu
percobaan pada suhu 160°C tanpa melewati proses kalsinasi. Sedangkan untuk
mengetahui keefektifan metode penggerusan, maka dilakukan perbandingan

metode dengan pelarut yaitu hidrotermal.

Tabel 3.2 Rincian sampel pada setiap variasi
Sintesis ZSM-5 dengan metode penggerusan

ID sample Lama Waktu Sumber Suhu Kalsinasi
Penggerusan aging silika Kristalisasi
Pengaruh lama penggerusan
A 15 menit 60 menit | Silika gel 160°C 530°C
B 60 menit 60 menit | Silika gel 160°C 530°C
Pengaruh waktu aging
B 15 menit 0 menit | Silika gel 160°C 530°C
C 15 menit 60 menit | Silika gel 160°C 530°C

Pengaruh sumber silika

D 15 menit 60 menit | Silika gel 160°C 530°C
E 15 menit 60 menit TEOS 160°C 530°C
Pengaruh suhu kristalisasi

F 15 menit 60 menit | Silika gel 120°C 530°C
G 15 menit 60 menit | Silika gel 140°C 530°C
H 15 menit 60 menit | Silika gel 160°C 530°C

I 15 menit 60 menit TEOS 120°C 530°C
J 15 menit 60 menit TEOS 140°C 530°C
K 15 menit 60 menit TEOS 160°C 530°C
L 15 menit 60 menit TEOS 180°C 530°C

Pengaruh kalsinasi
K 15 menit 60 menit TEOS 160°C 530°C
M 15 menit 60 menit TEOS 160°C
Sintesis ZSM-5 dengan metode hidrotermal
ID Sumber Waktu Lama Suhu Kalsinasi
sample silika aging kristalisasi | Kristalisasi

N TEOS 24 jam 48 jam 150°C 530°C
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Proses pembuatan gel dilakukan dengan mencampurkan TEQOS, NaAlO.,
TPABTr dan air dengan menggunakan magnetic stirrer selama 60 menit. Larutan
yang didapat kemudian melalui proses aging dengan suhu 60°C selama 24 jam
hingga gel terbentuk sempurna. Gel tersebut kemudian dikristalisasi pada suhu
150°C selama 48 jam hingga terbentuk padatan. Padatan yang didapat kemudian
dikalsinasi pada suhu 530°C selama 5 jam. Hasil sintesis padatan yang terbentuk
dikarakterisasi menggunakan XRD (X-Ray Diffraction) untuk mengetahui tingkat
kristalinitas dan kemurnian produk hasil sintesis dan SEM (Scanning Electron
Microscopy) untuk mengetahui morfologi dan topografi dari sampel serta FTIR
untuk mengetahui gugus fungsi TPABr yang masih ada pada produk hasil sintesis.

Rincian sampel yang disintesis dapat dilihat pada Tabel 3.2.

3.4 Tahapan Penelitian

Tahapan Penelitian pada Penelitian ini adalah:
1. Sintesis ZSM-5 metode penggerusan dengan prekursor TEOS
2. Sintesis ZSM-5 metode penggerusan dengan prekursor silika gel
3. Sintesis ZSM-5 dengan metode hidrotermal

4. Karakterisasi menggunakan instrumen XRD, SEM dan FTIR

3.5 Prosedur Penelitian
3.5.1 Sintesis ZSM-5 Metode Penggerusan dengan Prekursor Silika Gel

Silika gel merupakan sumber silika untuk sintesis ZSM-5 yang disintesis
melalui proses sol-gel. Silika gel disintesis dengan mencampurkan TEOS 98%

sebanyak 9 mL dengan asam klorida 37% 0,4175 mL pada lemari asap. Kemudian
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diaduk dengan magnetik stirrer dengan kecepatan 300 rad/menit selama 15 menit.
Kemudian ditambahkan NH4OH sebanyak 0,3 mL pada lemari asap. Larutan
ditutup dengan aluminium foil dan diaduk kembali dengan magnetik stirrer selama
10 menit atau hingga padatan putih terbentuk sempurna. Padatan tersebut
dimasukkan ke dalam cawan dan dioven pada suhu 110°C selama satu jam hingga
produk silica gel mengering. Hasil dikarakterisasi menggunakan XRD dan SEM.

Sumber silika dan alumina untuk sintesis bebas pelarut adalah silika gel dan
natrium aluminat (NaAlO.). Mula-mula, sebanyak 3 gram silika gel dimasukkan ke
dalam mortar. Kemudian ditambahkan sebanyak 0,205 gram NaAlO, dan 2 gram
natrium hidroksida (NaOH) serta 0,75 gram TPABT. Setelah semuanya tercampur,
selanjutnya adalah digerus atau dihomogenisasi dengan variasi 15 dan 60 menit
serta waktu aging dengan variasi 0 dan 60 menit. Kemudian, campuran tersebut
dipindahkan ke dalam autoclave berlapis teflon, disegel atau ditutup dan
dimasukkan ke dalam oven yang dipanaskan pada suhu 120°C selama 24 jam.
selanjutnya diulangi kembali untuk variasi suhu kristalisasi 140 dan 160°C. Produk
kering dikalsinasi di udara pada suhu 530°C selama 6 jam sampai dapatkan produk
akhir zeolit ZSM-5 tanpa template TPABr di pori-porinya. Hasil sintesis

dikarakterisasi menggunakan instrumen XRD dan SEM.

3.5.2 Sintesis ZSM-5 metode penggerusan dengan prekursor TEOS

Sintesis ZSM-5 dengan prekursor TEOS dilakukan dengan mereaksikan 9 mL
TEQS, 0,75 gram TPABT, 2 gram NaOH dan 0.205 gram NaAlO; ke dalam 100 mL
beaker glass. Pencampuran dilakukan dengan magnetic stirrer selama 2 jam.

Larutan yang didapat kemudian diuapkan pada suhu 100 °C selama 60 menit hingga
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larutan yang didapat hampir mengering. Larutan tersebut digerus dengan mortar
agate selama 15 menit hingga terbentuk padatan serbuk berwarna putih. Padatan
tersebut kemudian dikristalisasi pada variasi suhu 120; 140; 160 dan 180°C.
Padatan tersebut kemudian dikalsinasi pada suhu 530°C selama 5 jam dan tanpa
kalsinasi. Hasil dikarakterisasi menggunakan XRD dan SEM. Begitu juga dengan

hasil sebelum dan setelah kalsinasi dikarakterisasi menggunakan FTIR.

3.5.3 Sintesis ZSM-5 dengan Metode Hidrotermal

Sintesis ZSM-5 dengan metode hidrotermal dilakukan dengan pembuatan gel
terlebih dahulu dengan mereaksikan 0,32 gram sodium aluminate, 1,26 gram
TPABI, 17,515 mL aquadest dan 7,05 mL TEOS. Bahan tersebut dimasukkan ke
dalam beaker glass 100 mL dan dicampur dengan magnetic stirrer selama 60 menit.
Larutan yang telah homogen memasuki waktu aging pada suhu 60°C selama 24
jam. Setelah terbentuk gel, proses selanjutnya yaitu kristalisasi pada suhu 150°C
selama 48 jam hingga terbentuk padatan. Padatan tersebut kemudian dikalsinasi
pada suhu 530°C selama 5 jam hingga terbentuk serbuk halus berwarna putih.

Serbuk halus tersebut dikarakterisasi menggunakan XRD dan SEM.

3.5.4 Karakterisasi
3.5.4.1 Karakterisasi menggunakan XRD (X-Ray Diffraction)

Karakterisasi dengan XRD dilakukan pada semua sampel produk hasil sintesis
ZSM-5 dengan variasi suhu kristalisasi. Mulanya, cuplikan sampel dihaluskan
hingga menjadi serbuk halus, kemudian di press dengan alat press. Sampel yang

telah halus ditempatkan pada sampel holder dan disinari dengan sinar-X dengan
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radiasi Cu Ko pada A sebesar 1,541 A, voltase 40 kV, arus 30 mA, sudut 20 sebesar

5 — 50° dan kecepatan scan 0,02°/detik.

3.5.4.2 Karakterisasi menggunakan SEM (Scanning Electron Microscopy)
Karakterisasi dengan SEM dilakukan pada semua sampel produk hasil sintesis.

Mulanya, sampel hasil sintesis dihaluskan. Sampel yang telah halus kemudian

dimasukkan ke dalam sample holder dan dianalisis menggunakan SEM dan

dilakukan perbesaran hingga diketahui bentuk dan ukuran dari ZSM-5.

3.5.4.3 Karakterisasi menggunakan FTIR (Fourier Transform Infrared)
Karakterisasi menggunakan FTIR dilakukan dengan pembuatan pelet KBr
terlebih dahulu. Pembuatan pelet dilakukan dengan mencampurkan KBr dan
sampel dengan perbandingan (sampel:KBr = 1:48) atau 2% sampel. Setelah
tercampur, sampel dimasukkan dalam alat pres hingga terbentuk pelet. Sampel yang
didapat berupa pelet berbentuk lingkaran dengan ketebalan berkisar 1mm. Pelet
yang didapat kemudian dimasukkan dalam sample holder dan dianalisis

menggunakan instrumen FTIR hingga muncul spektra sampel.

3.6 Analisis Data
1. Hasil sintesis ZSM-5 yang dianalisis oleh difraksi sinar-X (XRD) berupa
difraktogram dan puncak sudut 20 dibandingkan dengan [ZA
(International Zeolit Association). Perbandingan ini untuk mengetahui

kemurnian ZSM-5 dengan standar.
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2. Hasil analisis ZSM-5 melalui karakterisasi SEM dibandingkan dengan
literatur untuk mengetahui morfologi dan topografi dari ZSM-5.

3. Hasil analisis menggunakan FTIR sebelum dan setelah kalsinasi

dibandingkan dengan literatur untuk mengetahui kemurnian ZSM-5 tanpa

adanya pengotor dan template organiknya.



BAB IV

HASIL DAN PEMBAHASAN

4.1 Sintesis ZSM-5 Metode Penggerusan dengan Prekursor Silika Gel
4.1.1 Sintesis Silika Gel Sebagai Prekursor Sintesis Zeolit

Proses pembuatan silika gel dilakukan berdasarkan proses Stober dimana
prekursornya dapat berasal dari Tetraethylortosilicate yang direaksikan dalam
suasana asam dengan katalis ammonia (Stober, dkk. 1968; Bladeraan, 1992).
Tetraethylortosilicate yang bereaksi dengan air akan memutus gugus C2Hs dan
berikatan dengan anion (OH’). Hasil produk tersebut akan bereaksi dengan
sesamanya dan menghasilkan produk sisa berupa air serta membentuk molekul
yang lebih makro dengan diameter berkisar antara 50 — 2000 nm (Bogush, 1991).

Reaksi dalam proses pembentukan silika gel dapat dilihat dalam Gambar 4.1.
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Gambar 4.1 Pembentukan Silika Gel dari TEOS
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Hasil sintesis silika gel dianalisis menggunakan X-ray Diffraction dan
disesuaikan dengan standar SiO». Hasil analisis silika gel dapat dilihat pada Gambar

4.2.

tdullite

\ Amarl Silka wel

S0 amorf
JOPDS 29-00E&5

Tntensitas (%)

| $i02 mullite
JCPDS B3-188]

T T T ' | T T T T
10 20 30 40 50

2 Theta (deg)

Gambar 4.2 Hasil XRD silika gel

Hasil difraktogram silika gel menunjukkan bahwa struktur silika gel mengarah
pada struktur silicon dioxide jenis amorf dan mullite. Hal tersebut dibuktikan
dengan adanya puncak pada 20 = 32,729 (Mullite) dan puncak kecil di 26 = 23,075
(Amorf) yang berada di area bukit puncak. Berdasarkan penelitian yang dilakukan

olen Nandanwar dan Haque (2015), senyawa silicon dioxide dengan prekursor
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TEOS yang dikeringkan pada suhu 110°C memiliki struktur jenis amorf. Silikon
dioxide dengan fasa amorf memudahkan proses sintesis karena mudah bereaksi
untuk membentuk sebuah produk sintesis. Hal ini dikarenakan molekul dalam fasa
amorf memiliki pergerakan molekul yang tinggi yang menyebabkan ketidakstabilan
secara kimia maupun fisika. Pembentukan fasa mullite dapat diccegah dengan
menggunakan pengeringan pada suhu yang lebih rendah dengan waktu yang lebih
singkat, sehingga tidak dihasilkan padatan yang berstruktur keras dan kerangka
yang padat.

Selain analisis struktur dengan X-ray Diffraction (XRD), silika gel hasil
sintesis juga dianalisis morfologinya menggunakan Scanning Electron Microscope
(SEM). Hasil analisis dengan SEM dapat dilihat pada Gambar 4.3. Berdasarkan
hasil citra SEM dengan perbesaran 750x menunjukkan hasil morfologi dengan
ukuran yang tidak beragam. Jika diperbesar dengan perbesaran 3000x pada salah
satu sisi menunjukkan permukaan kristal yang tidak rata dan memiliki pori-pori dan

dengan perbesaran 7500x menunjukkan pori-pori yang lebih tampak.

Gambar 4.3 Hasil karakterisasi silika gel menggunakan SEM

4.1.2. Pengaruh Lama Penggerusan
Penggerusan dalam proses sintesis ZSM-5 dilakukan dengan metode solid state

dimana seluruh bahan dicampur dan kemudian digerus dengan waktu tertentu.
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Penggerusan berfungsi sebagai pemberian suatu energi agar setiap senyawa
bertumbukan dan saling kontak untuk bereaksi sehingga membentuk sebuah

produk. Proses ini dapat diilustrasikan pada Gambar 4.4.

O : Silika O :Alumina  *¢" : Template : Zeolit amorf

Gambar 4.4 llustrasi penggerusan

Semakin lama waktu penggerusan yang diberikan, maka semakin sering juga
kontak antar reaktan yang terjadi yang menyebabkan semakin banyak pula reaktan
yang bereaksi dan membentuk sebuah produk baru. Pada penelitian ini, variasi
waktu penggerusan yang dilakukan adalah dengan variasi 15 menit dan 60 menit.
Hasil XRD dapat dilihat pada Gambar 4.5.

Analisis secara kualitatif menunjukkan bahwa puncak ZSM-5 yang disintesis
dengan penggerusan 15 dan 60 menit tidak menunjukkan hasil perbedaan yang
signifikan. Keduanya menunjukkan peak ZSM-5 dengan intensitas yang rendah
pada 2-theta 23. Sedangkan produk masih menunjukkan peak reaktan (sodium
aluminate) serta sodium silikat. Hal ini dikarenakan sumber silika gel yang
digunakan sebagian besar memiliki fasa mullite yang sulit bereaksi. Fasa mullite
memiliki karakteristik berupa stabilitas pada suhu tinggi, titik leleh tinggi, ekspansi

dan konduktivitas termal rendah, resistivitas tinggi dan stabilitas korosi. Akibat



49

memiliki stabilitas pada suhu yang tinggi, maka fasa ini sulit untuk digunakan
sebagai bahan dalam proses sintesis karena sulit untuk direaksikan (llic dan
Matovic, 2014). Sehingga penambahan waktu penggerusan pun tidak cukup untuk

mereakasikan sumber silika berfasa mullite untuk membentuk produk ZSM-5 yang

lebih murni.
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Gambar 4.5 Pengaruh lama penggerusan
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4.1.3 Pengaruh Waktu Pemeraman (Aging)

Pemeraman merupakan pemberian waktu dengan tujuan mempercepat proses
reaksi. Dalam proses sintesis, waktu aging dapat meningkatkan kristalinitas produk.
Pada penelitian ini, variasi yang digunakan adalah 0O menit (tanpa aging) dan 60

menit. Hasil XRD produk akhir reaksi dapat dilihat pada Gambar 4.6.
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Gambar 4.6 Difraktogram pengaruh pemberian waktu aging terhadap produk
akhir reaksi

Analisis secara kualitatif secara umum, kedua produk masih menunjukkan peak
sodium aluminate dan sodium silikat dengan intensitas yang tinggi. Hasil yang lebih

baik ditunjukkan oleh produk dengan waktu aging 60 menit dimana menghasilkan
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peak ZSM-5 dengan intensitas sedang pada 2-theta 18 dan intensitas rendah pada 2
theta 23. Sedangkan produk yang disintesis tanpa aging menghasilkan puncak
ZSM-5 pada 2-theta area 23 dengan intensitas sedang. Hal ini menunjukkan bahwa
penggunaan aging menghasilkan peak khas ZSM-5 yang lebih banyak daripada
produk yang disintesis tanpa aging. Hal ini dikarenakan pembentukan nukleasi dan
pertumbuhan Kiristal zeolit terjadi saat proses aging (Zhanov dan Samulevich,
1980). Akan tetapi pemberian waktu aging tidak secara signifikan mempengaruhi
pembentukan ZSM-5 yang lebih murni karena produk masih menunjukkan

intensitas sodium aluminate dan sodium silikat dengan intensitas yang tinggi.

4.1.4. Pengaruh Suhu Kristalisasi

Kristalisasi adalah proses pemanasan suatu sampel produk sintesis dalam
waktu tertentu dengan suhu yang konstan untuk membentuk fasa padat berupa
kristalin. Suhu kristalisasi mempengaruhi proses terbentuknya kristal ZSM-5
karena memberikan suatu energi untuk membentuk padatan kristal yang sempurna.

Proses ini dapat dilihat pada Gambar 4.7.

: Fasa Amorf

: Fasa Kristal Zeolit
T ¢ Template

Gambar 4.7 Proses kristalisasi (Zhang dkk., 2021)
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Pada tahapan ini, zeolit yang telah digerus menghasilkan produk ZSM-5 dengan
fasa amorf. Hasil produk tersebut kemudian dimasukkan ke dalam hidrotermal dan
dikristalisasi dengan variasi suhu kristalisasi 120; 140 dan 160°C selama 24 jam
untuk menghasilkan kisi kristal produk ZSM-5. Hasil XRD pada proses sintesis

dengan variasi suhu Kristalisasi tersebut dapat dilihat pada Gambar 4.8.
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Gambar 4.8 Hasil difraktogram pengaruh suhu kristalisasi terhadap produk akhir
reaksi
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Secara kualitatif, kristal ZSM-5 yang disintesis pada suhu 120°C tidak
menunjukkan peak khas ZSM-5 pada 2-theta area 8, peak dengan intensitas tinggi
pada 2 theta area 16 dan peak intensitas sedang pada area 23. Sedangkan ZSM-5
yang disintesis pada suku kristalisasi 140°C menghasilkan peak dengan intensitas
rendah pada area 2-theta 8, peak intensitas sedang pada 2-theta 16 dan 23.
Sedangkan ZSM-5 yang dikalsinasi pada suhu 160°C menghasilkan peak dengan
intensitas tinggi pada 2-theta 8 dan intensitas sedang pada area 2-theta 16 dan 23.
Berdasarkan data tersebut, suhu yang terbaik pada sintesis ZSM-5 pada variasi
tersebut adalah suhu kristalisasi pada suhu 160°C. Sehingga secara kualitatif
menunjukkan bahwa suhu kristalisasi mempengaruhi intensitas dan kemurnian
produk ZSM-5. Hal ini dikarenakan suhu yang terlalu rendah mungkin tidak
menyediakan energi yang cukup untuk memfasilitasi penataan ulang ikatan, difusi
atom dan reaksi dengan template organik untuk menghasilkan kerangka ZSM-5
dengan struktur yang baik (Nada dkk, 2019). Selain analisis struktur menggunakan
XRD, produk sintesis juga dianalisis morfologinya menggunakan SEM yang dapat
dilihat pada Gambar 4.9.

Berdasarkan hasil citra SEM, padatan ZSM-5 dengan variasi suhu 120°C masih
berupa gumpalan-gumpalan dan masih belum menampakkan wujud dan ukuran
kristal dengan jelas. Sedangkan padatan ZSM-5 dengan variasi suhu 140°C sudah
mulai terlihat morfologi berupa permukaan yang tidak rata dan berpori. Sedangkan
secara topografi bongkahan tersebut berukuran yang besar dan tidak beraturan.
Hasil yang lebih baik ditunjukkan pada suhu 160°C dimana secara morfologi,
permukaan lebih terlihat dengan kondisi yang tidak rata. Secara topografi,

bongkahan tersebut berukuran lebih kecil dengan antar padatan tidak beragam.



54

Variasi Hasil SEM

120°C

140°C

160°C

Gambar 4.9 Hasil citra SEM produk dengan variasi suhu

4.2 Sintesis ZSM-5 Metode Penggerusan dengan Prekursor TEOS

Sintesis ZSM-5 juga dapat dilakukan dengan sumber silika dari
tetraethylortosilicate secara langsung tanpa melalui proses preparasi TEOS untuk
membentuk silica gel. Sehingga dalam prosesnya bahan-bahan melalui beberapa
tahap seperti pengadukan bahan dengan magnetic stirrer, pengeringan,
penggerusan, kristalisasi dan kalsinasi. Tahap pengadukan bahan bertujuan untuk
mencampurkan bahan agar terjadinya kontak fisik yang bertujuan untuk
menghasilkan produk baru dengan hasil yang optimal.

Produk hasil pencampuran tersebut selanjutnya melalui proses pengeringan

yang bertujuan menguapkan zat cair yang tidak bereaksi membentuk zeolit.
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Sehingga produk tersebut akan mengalami pemadatan akibat berkurangnya kadar
air dalam produk itu sendiri. Produk pekat masuk ke tahap penggerusan yang
bertujuan untuk memberikan energi agar terjadinya kontak fisik sehingga
terbentuknya produk dengan fasa amorf. ZSM-5 dengan fasa amorf tersebut
dikristalisasi untuk membentuk fasa kristal ZSM-5. Setelah melalui proses
kristalisasi, proses terakhir adalah kalsinasi dengan menggunakan suhu 530 °C
selama 5 jam untuk menghilangkan template organik yang masih tersisa dalam
produk ZSM-5. Sehingga diharapkan hasil sintesis murni ZSM-5 tanpa adanya

template organik yang masih tertinggal.

4.2.1. Pengaruh Suhu Kristalisasi

Berdasarkan hasil pengaruh variasi suhu kristalisasi produk zeolit yang
disintesis dengan prekursor silika gel, hasil terbaik ditunjukkan dengan variasi suhu
160 °C. Hasil tersebut mungkin saja berbeda apabila prekursor sumber silika yang
digunakan berupa TEOS cair. Rentang suhu yang digunakan diperluas yaitu 120;
140;160 dan 180°C untuk mengetahui suhu optimal dalam proses kristalisasi ZSM-
5. Semakin optimal suhu yang diberikan kepada padatan ZSM-5, maka proses
kristalisasi akan berjalan semakin baik. Sehingga produk yang dihasilkan akan
menghasilkan produk yang lebih kristalin. Hasil analisa struktur dengan X-ray
Diffraction dapat dilihat pada Gambar 4.10.

Hasil XRD pada variasi suhu kristalisasi ZSM-5 dengan menggunakan sumber
silika dari TEOS menunjukkan hal yang hampir sama dengan variasi suhu
kristalisasi dengan menggunakan silika gel, dimana pada umumnya penambahan

suhu kristalisasi dapat meningkatkan hasil produk menjadi yang lebih baik. Analisis
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secara kualitatif menunjukkan pada suhu 120°C menunjukkan peak ZSM-5

intensitas rendah pada 2-theta 18 dan 24.
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Gambar 4.10 Hasil difraktogram pengaruh suhu kristalisasi terhadap produk akhir
reaksi
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ZSM-5 yang disintesis dengan suhu kristalisasi 140 °C menghasilkan peak khas
ZSM-5 pada area 16 dan 18 dengan intensitas sedang dan area 23-24 dengan
intensitas sedang hingga tinggi. Sedangkan ZSM-5 yang disintesis pada suhu
kristalisasi 160 °C menghasilkan peak khas ZSM-5 pada area 2-theta 16 dengan
intensitas sedang, intensitas rendah pada area 2-theta 18 dan intensitas sedang
hingga tinggi pada 2-theta 23-24. Sedangkan ZSM-5 yang disintesis pada suhu
kristalisasi 180°C menghasilkan puncak khas zeolit dengan intensitas sedang pada
2-theta 18. Sehingga secara kualitatif, intensitas puncak khas ZSM-5 terus
meningkat seiring dengan penambahan suhu yakni pada suhu 140 dan 160°C.
Sedangkan produk dengan karakterisasi pada suhu 180°C menunjukkan hasil yang
sedikit berbeda dimana sepertinya membentuk produk lain akibat suhu kristalisasi
yang terlalu tinggi.

Berdasarkan data hasil XRD pada variasi suhu tersebut menunjukkan sintesis
ZSM-5 menunjukkan hasil terbaik pada suhu kristalisasi berkisar 140-160°C. Pada
kristalisasi suhu 120°C menunjukkan puncak ZSM-5 yang lebih rendah dan masih
didominasi oleh puncak reaktan. Hal ini dikarenakan suhu yang terlalu rendah
mungkin tidak menyediakan energi yang cukup untuk memfasilitasi penataan ulang
ikatan, difusi atom dan reaksi dengan template organik untuk menghasilkan
kerangka ZSM-5 dengan struktur yang baik (Nada dkk., 2019). Sedangkan
kristalisasi pada suhu yang lebih tinggi (180°C) mengakibatkan kerusakan struktur
dan penurunan keasaman zeolit. Hal ini mungkin dikarenakan suhu tersebut
memiliki ambang batas ketahanan kerangka maupun struktur padatan (Anggoro

dkk. 2018)
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Perubahan struktur akibat adanya suatu energi berupa panas secara implisit

terdapat dalam surat An-Nisa‘ [4] ayat 56 yang berbunyi:

15300 gz 1531 20 2Rsle Gl LG el Dol 2 300 )
(56) Ws s H8d &) i)

Artinya: “Sungguh, orang-orang yang kafir kepada ayat-ayat Kami, kelak akan

Kami masukkan ke dalam neraka. Setiap kali kulit mereka hangus, Kami ganti

dengan kulit yang lain, agar mereka merasakan azab. Sungguh, Allah Maha-
perkasa, Mahabijaksana” (An-Nisa“ [4]: 56)

Berdasarkan tafsir Ibnu Katsir, orang kafir yang dimaksud adalah kaum yahudi
yang tidak beriman akan disiksa dalam api neraka yang akan melalap seluruh badan
dan anggota tubuh mereka. Al-A’masy meriwayatkan dari Ibnu "Umar: “Apabila
kulit-kulit mereka telah terbakar, maka mereka akan digantikan dengan kulit
lainnya yang putih seperti kertas.” Diriwayatkan oleh Ibnu Abi Hatim. Hal ini
menunjukkan panas dapat mengubah struktur kulit menjadi rusak atau hangus.
Sehingga terjadi perubahan bentuk, fasa maupun struktur dari sebuah zat akibat
penambahan energi berupa panas tersebut (Ibnu Katsir, 2005). Sistem yang sama
juga terjadi pada proses sintesis ZSM-5, dimana suhu Kristalisasi yang terlalu tinggi
mengakibatkan kerusakan pada struktur kerangka zeolit. Analisis morfologi
dilakukan menggunakan instrumen SEM pada Gambar 4. 11,

Berdasarkan hasil citra SEM dengan perbesaran 10.000x, produk ZSM-5 yang
disintesis pada suhu kristalisasi 120°C menghasilkan padatan yang masih berupa
gumpalan-gumpalan dengan bentuk yang tidak beraturan dengan permukaan yang

kasar. Sedangkan produk ZSM-5 yang disintesis pada suhu kristalisasi 140°C
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menghasilkan produk berupa gumpalan-gumpalan yang lebih kecil dengan bentuk
yang tidak seragam dengan permukaan berupa tonjolan-tonjolan. Produk ZSM-5
yang disintesis pada suhu kristalisasi 160°C menghasilkan ukuran kristal yang
relatif lebih kecil namun dengan ukuran yang tidak seragam dengan permukaan

yang tidak rata.

Variasi

Hasil SEM

120°C

140°C

160°C

180°C

Gambar 4.11 Hasil citra SEM produk ZSM-5 dengan prekursor TEOS perbesaran
10000x pada daerah yang berbeda
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Hasil berbeda ditunjukkan pada produk yang disintesis pada suhu kristalisasi 180°C
dimana bentuk kristal hampir tidak menyerupai kristal ZSM-5 dimana bentuk dari
padatan tersebut berupa padatan memanjang dengan adanya sebuah lubang seperti
layaknya sebuah pori dengan permukadan yang halus. Hasil SEM sesuai dengan
hasil XRD, dimana produk dengan suhu kristalisasi 180°C menghasilkan produk
yang sedikit berbeda dengan produk yang dikristalisasi dengan suhu yang lebih

rendah.

4.2.2. Pengaruh Kalsinasi

Kalsinasi merupakan salah satu proses pemurnian dimana suatu padatan
dipanaskan dengan suhu yang tinggi dengan waktu tertentu dengan tujuan untuk
menghilangkan suatu zat yang tidak diinginkan, mudah menguap, mengoksidasi
sebagian massa maupun membuat kerangka utama rapuh. Pada bagian ini, tujuan
utama kalsinasi adalah untuk menghilangkan template organik (TPABr) dari
kerangka ZSM-5. Template organik seperti TPABr perlu dihilangkan dari zeolit
hasil sintesis untuk menghasilkan produk sintesis ZSM-5 yang lebih murni. Suhu
kalsinasi yang digunakan adalah 530°C dengan waktu 5 jam. Pemilihan suhu
tersebut dikarenakan suhu tersebut melebihi suhu titik lebur dari TPABr yang
memiliki titik lebur 260-270 °C. Selain menghilangkan TPABT, tujuan lain adalah
menghilangkan garam-garam sisa yang mungkin saja terbentuk akibat proses
sintesis. Dalam proses kalsinasi, zat-zat yang tidak diinginkan akan menguap dan
meninggalkan kerangka utama ZSM-5. Sehingga produk yang dihasilkan akan
lebih murni tanpa adanya template organik tersebut maupun garam-garam yang

tidak diinginkan. Proses kalsinasi dapat dilihat pada Gambar 4.12.
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Kal=zinasi

N

Gambar 4.12 llustrasi zeolit sebelum dan setelah kalsinasi (Gomez dkk, 2022)

Berdasarkan Gambar 4.12, dapat diketahui bahwa TPABr yang mengarahkan
struktur zeolit dengan tipe MFI dengan ukuran pori berkisar antara 5-20 nm
menempati pori-pori ZSM-5 itu sendiri. Pada saat proses kalsinasi, TPABr akan
menguap dan menghilang meninggalkan struktur kerangka zeolit. Akan tetapi
kerangka utama zeolit tidak berubah, hal ini dikarenakan produk zeolit telah
mengalami proses kristalisasi dengan struktur kristal yang kokoh. Sehingga
kerangka utama zeolit akan tetap sama dan tidak akan rusak walaupun dikalsinasi
dengan suhu 530°C. Hasil karakterisasi struktur dengan XRD produk ZSM-5
sebelum dan setelah dikalsinasi dapat dilihat pada Gambar 4.13.

Berdasarkan hasil XRD sebelum dan setelah kalsinasi menunjukkan bahwa
produk lebih murni dimana beberapa peak reaktan hilang maupun intensitas yang
berkurang. Akan tetapi tidak muncul peak lain yang menunjukkan adanya struktur
lain dengan adanya proses kalsinasi. Hal ini dikarenakan TPABr merupakan
surfaktan organik yang tidak dapat muncul saat dikarakterisasi menggunakan XRD.

Sehingga tidak ada puncak lain yang ada pada hasil XRD sebelum dikalsinasi.
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Senyawa organik TPABr hanya dapat muncul dengan instrumen organik seperti

FTIR. Hasil analisa secara FTIR dapat dilihat pada Gambar 4.14.
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Gambar 4.13 Difraktogram pengaruh kalsinasi ZSM-5 yang disintesis dengan

metode penggerusan menggunakan prekursor TEOS pada suhu
kristalisasi160°C
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Gambar 4.14 Hasil analisa FTIR sebelum dan setelah kalsinasi ZSM-5 yang
disintesis dengan metode hidrotermal

Tabel 4.1 Analisis serapan panjang gelombang

No | Serapan pada bilangan Keterangan
gelombang (cm™)
Sebelum kalsinasi
1 3465,493 Serapan H>O (-OH) ulur
2 2995,442 C-H ulur dan tekuk
3 1646,009 Serapan H20 (-OH) tekuk
4 1067,961 Regangan asimetri dari T-O Si-O-Si/Al
5 667,496 Regangan simetri dari T-O Si-O-Si/Al
6 551,346 Cincin ganda dari pentasil framework
composing milik tipe zeolit MFI
Setelah kalsinasi
1 3461,088 Serapan H20 (-OH) ulur
2 1641,477 Serapan H20O (-OH) tekuk
3 1074,674 Regangan asimetri dari Si-O-Si/Al
4 706,877 Regangan simetri dari Si-O-Si/Al
5 473,448 Cincin ganda dari pentasil framework
composing milik tipe zeolit MFI
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Sintesis ZSM-5 menggunakan TPABr sebagai template untuk mengarahkan
struktur MFI. Berdasarkan hasil citra FTIR, ZSM-5 sebelum dikalsinasi
menunjukkan serapan lemah pada panjang gelombang 2995,442 cm? yang
menunjukkan C-H ulur dan tekuk yang merupakan gugus dalam TPABr. Selain itu,
terdapat pula serapan khas ZSM-5 (tipe zeolit MFI) pada panjang gelombang
551,346 cm™. Hasil citra FTIR pada sampel setelah dikalsinasi, serapan pada daerah
C-H ulur dan tekuk menghilang, sedangkan serapan khas ZSM-5 pada panjang
gelombang 473,488 cm? menjadi semakin kuat. Serapan khas tersebut
menunjukkan cincin ganda pentasil yang merupakan secondary building unit
penyusun kerangka ZSM-5. Hilangnya serapan C-H ulur dan tekuk dikarenakan
selama proses kalsinasi, TPABr menghilang atau terdekomposisi dari kerangka
zeolit. Sehingga zeolit setelah kalsinasi menunjukkan kemurnian yang lebih tinggi
tanpa adanya template organik (TPABT) tersebut. Terdapat pula serapan simetri dan
asimetri T-O (Si-O-Si atau Si-O-Al) dimana panjang ikatan Si-O rata-rata berkisar
0.1587 nm dan sudut tekuk Si-O-Si dan O-Si-O berkisar antara 145,7 hingga 177,7°
dan dari 107,1 hingga 111,5° (Natalia dkk, 2010; Rohayati dkk, 2016; Byrappa dan

Kumar, 2007).

4.2.3 Pengaruh Prekursor Silika Terhadap Sintesis ZSM-5

Sumber silika merupakan salah satu bahan utama dalam sintesis ZSM-5. Silika
yang digunakan pada variasi ini adalah silika gel yang disintesis dari TEOS,
sedangkan sumber silika lainnya adalah menggunakan TEOS cair itu sendiri. Baik
TEOS maupun silika gel dapat dimanfaatkan sebagai prekursor silika dalam sintesis

zeolit, khusunya ZSM-5. Silika merupakan salah satu bahan yang tersimpan dalam
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perut bumi dan dapat keluar ke permukaan akibat aktivitas vulkanik. Sehingga
dapat diambil dan dimanfaatkan oleh manusia. Semua ini baik yang ada di langit
dan dalam bumi telah Allah persiapkan bagi para manusia sebagai rahmat agar
manusia dapat memanfaatkannya, sesuai dengan firman Allah surah QS. Al-

Jatsiyah: 13 yang berbunyi;

(13) 09885 w38 o6V EU5 3 ) ks Wl 2301 by ezt & G ST g

z

Artinya: “Dan Dia telah menundukkan untukmu apa yang di langit dan apa yang
di bumi semuanya, (sebagai rahmat) daripada-Nya. Sesungguhnya pada yang
demikian itu benar-benar terdapat tanda-tanda (kekuasaan Allah) bagi kaum yang
berfikir.” (Al-Jatsiyah [45]: 13)
Jalaluddin al-Mabhalli dan muridnya, Jalaluddin as-Suyuthi dalam kitabnya Tafsir
Jalalain menafsirkan bahwa semua yang ada di dunia ini, baik pepohonan, binatang
dan lautan telah Allah persiapkan dan tundukkan agar dapat dimanfaatkan oleh
manusia (Abu Bakar, 2013). Termasuk juga bahan-bahan yang berasal dari perut
bumi seperti silika yang biasa bersumber dari pegunungan, telah Allah siapkan agar
manusia dapat memanfaatkannya. Semua yang telah dipersiapkan oleh Allah
tersebut hanya dapat dimanfaatkan bagi setiap orang yang berpikir. Seperti pada
penelitian ini, silika digunakan sebagai salah satu precursor dalam sintesis ZSM-5.
Hasil difraktogram XRD sintesis ZSM-5 dengan perbedan prekursor silika dapat
dilihat pada Gambar 4.15.

Berdasarkan hasil XRD, produk ZSM-5 yang disintesis dengan sumber silika
gel menunjukkan puncak khas dengan intensitas pada 2-theta 18 dan 28 dengan

hasil produk secara umum berupa sodium silikat. Sedangkan ZSM-5 yang disintesis

dengan TEOS cair menunjukkan puncak khas ZSM-5 intensitas rendah pada 2-theta
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antara 22-23 dengan produk umum berupa sodium aluminate yang merupakan

reaktan dalam Sintesis ZSM-5.
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Gambar 4.15 Produk ZSM-5 dengan sumber silika TEOS dan silika gel

4.3 Sintesis ZSM-5 dengan Metode Hidrotermal
Sintesis ZSM-5 dengan menggunakan sumber silica dari tetraetylortosilicat

cair dapat dilakukan dengan menggunakan metode hidrotermal dimana dalam
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sintesisnya melalui proses pembentukan gel sebelum proses kristalisasi. Padatan
hasil reaksi berupa serbuk berwarna putih. Hasil karakterisasi menggunakan XRD
dapat dilihat pada Gambar 4.17.

Hasil karakterisasi XRD ZSM-5 yang disintesis melalui metode hidrotermal
menunjukkan puncak khas yang muncul berupa puncak khas ZSM-5 walaupun
hanya dengan intensitas yang rendah. Akan tetapi tidak muncul puncak lain seperti
puncak reaktan ataupun pengotor. Derajat kristalinitas yang diperoleh juga cukup
kecil yakni berkisar 15%. Sedangkan ukuran kristal yang dihitung berdasarkan
perhitungan Debye-Scherrer mendapatkan hasil ukuran Kristal 90.167A atau
9,0167 nm. Hasil tersebut hampir sama dengan penelitian Agustin (2018) yang

menghasilkan ukuran kristal ZSM-5 sebesar 9,61 nm.

Keterangan:
Z. = ZSM-5

==

Metode hidrotermal

Intennsitas (%)

ZEM-5
(IZA, 2022)
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Gambar 4.16 Hasil difraktogram ZSM-5 yang disintesis melalui metode
hidrotermal
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Berdasarkan hasil difraktogram ZSM-5 yang disintesis melalui metode
hidrotermal menghasilkan hasil yang murni, dimana hasil difraktogram
menunjukkan hanya puncak khas ZSM-5 tanpa adanya puncak lain, sehingga
seluruh reaktan telah bereaksi untuk menghasilkan produk berupa ZSM-5.
Keberhasilan tersebut mungkin saja diakibatkan karena adanya pelarut yang
menyatukan seluruh reaktan menjadi gel dan waktu aging yang lebih lama.
Sehingga proses pencampuran antar reaktan menjadi sebuah produk baru berjalan
lebih maksimal walaupun membutuhkan waktu yang lebih lama. Selain analisa
struktur, hasil produk ZSM-5 dengan metode hidrotermal juga dianalisa

morfologinya dengan SEM. Hasil citra SEM dapat dilihat pada Gambar 4.18.

Gambar 4.17 Hasil citra SEM produk ZSM-5 dengan metode hidrotermal dengan
perbesaran 10.000x

Hasil citra SEM dengan perbesaran 10.000x menunjukkan kristal zeolit

telah terbentuk walaupun dengan ukuran yang tidak seragam. Kristal-kristal zeolit

tampak memiliki permukaan yang halus dengan bentuk seperti bangun ruang yang

tak beraturan. Ukuran partikel produk yang dihasilkan lebih mikro dan bisa diamati
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lebih jelas mungkin mungkin dipengaruhi oleh pembentukan gel saat proses aging.
Pembentukan gel membuat seluruh reaktan bercampur dan menetap pada bidang
yang sama pada waktu tertentu, sehingga menghasilkan ukuran partikel produk
yang lebih mikro Ukuran salah satu partikel ZSM-5 apabila diperbesar didapat 5,71

nm dengan bentuk berupa kubus yang tidak homogen.

& =
Gambar 4.18 Ukuran salah satu partikel ZSM-5




BAB V

PENUTUP

5.1 Kesimpulan

Berdasarkan uraian diatas, dapat disimpulkan bahwa:

1. Sintesis ZSM-5 dengan metode penggerusan menggunakan prekursor silika
gel dengan variasi lama penggerusan 15 dan 60 menit tidak menghasilkan
perbedaan yang signifikan dan produk masih mengandung natrium aluminat
dan natrium silikat. Penambahan waktu aging dari 15 menit ke 60 menit
menghasilkan produk ZSM-5 yang lebih banyak. Suhu kristalisasi terbaik
untuk menghasilkan produk ZSM-5 adalah pada suhu 160°C dengan
menghasilkan produk ZSM-5 yang lebih banyak dan morfologi kasar
dengan bentuk dan ukuran yang tidak beraturan.

2. Sintesis ZSM-5 dengan metode penggerusan menggunakan prekursor
TEOS menunjukkan hasil terbaik pada suhu kristalisasi 160°C yang ditandai
dengan terbentuknya lebih banyak produk ZSM-5 yang lebih banyak
dengan karakteristik morfologo halus dengan bentuk dan ukuran tidak
beraturan dan tidak seragam. Sedangkan penggunaan prekursor silika gel
lebih disarankan daripada TEOS cair yang ditandai dengan banyaknya
produk ZSM-5 yang terbentuk.

3. Metode hidrotermal menghasilkan hasil XRD berfasa amorf dengan
morfologi yang lebih tampak dan ukuran yang dapat diukur. Ukuran kristal
ZSM-5 berdasarkan hasil XRD adalah 9,61 nm dan ukuran salah satu sisi

partikel pada hasil SEM adalah 5,71 nm.

70
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5.2 Saran

1. Dilakukan penelitian mendalam mengenai pembuatan atau sintesis silika gel
sebagai prekursor silika pada sintesis ZSM-5 untuk membentuk silika gel
amorf murni yang dapat mempermudah reaksi. Sehingga tidak lagi
terbentuk fasa mullite yang membuat proses reaksi lebih panjang. Seperti
pengeringan padatan silika gel dengan suhu yang lebih rendah untuk
mencegah terbentuknya silika gel keras yang sulit untuk direaksikan.

2. Perlu dilakukan penelitian lebih mendalam dalam pada sintesis ZSM-5
dengan prinsip green chemistry. Seperti percobaan penambahan seed
(benih) ZSM-5 maupun pemilihan prekursor silika dan alumina yang lebih
sesuai.

3. Memastikan semua alat dan bahan yang digunakan berjalan dengan baik dan
sebagaimana mestinya. Seperti penggunaan hidrotermal yang layak dan
tempat kalsinasi yang perlu dibersihkan terlebih dahulu, sehingga tidak

terdapat banyak residu pada sampel.
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LAMPIRAN

Lampiran 1: Tahapan Penelitian

Sintesis ZSM-5 dengan dengan metode penggerusan dan Hidrotermal

A

4

Karakterisasi menggunakan XRD (X-Ray Diffraction)

A

4

Karakterisasi menggunakan SEM (Scanning Electron Microscopy)

Karakterisasi menggunakan FTIR (Fourier Transform Infra-Red)
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Lampiran 2: Diagram Alir Percobaan
L.2.1 Sintesis ZSM-5 Metode Penggerusan dengan Prekursor Silika Gel
1 Preparasi TEOS

Sebanyak 0,3 mL asam klorida 37%

- Dicampur dengan 9 mL TEOS

- Diaduk selama 1 jam 30 menit

- Ditambahkan sebanyak 0,3 mL amonium hidroksida

- Diaduk sampai terjadi gelifikasi sempurna pada suhu kamar
- Dikeringkan bahan tersebut

- Digiling hingga menjadi bubuk

Silika gel

2 Sintesis ZSM-5 dengan variasi suhu kristalisasi

Sebanyak 3 gram silica gel

- dimasukkan ke dalam mortar

- ditambahkan sebanyak 0.205 gram NaAlO;

- ditambahkan 2 gram natrium hidroksida (NaOH)

- ditambahkan 0.75 gram TPABr

- digerus atau dihomogenasi selama 15 menit

- diberikan waktu pemeraman selama 60 menit

- dipindahkan ke autoclave berlapis teflon

- disegel atau ditutup

- dimasukkan ke dalam oven pada suhu 120°C selama 24 jam

- dikalsinasi pada suhu 530° C selama 5 jam

- dilakukan langkah-langkah tersebut dengan variasi suhu kristalisasi
140 dan 160°C

Hasil




3 Sintesis ZSM-5 dengan variasi waktu pemeraman

Sebanyak 3 gram silika gel

- dimasukkan ke dalam mortar

- ditambahkan sebanyak 0.205 gram NaAIO>

- ditambahkan 2 gram natrium hidroksida (NaOH)

- ditambahkan 0.75 gram TPABr

- digerus atau dihomogenasi selama 15 menit

- diberikan waktu aging selama 60 menit

- dipindahkan ke autoclave berlapis teflon

- disegel atau ditutup

- dimasukkan ke dalam oven pada suhu 160°C selama 24 jam
- dikalsinasi pada suhu 530° C selama 5 jam

- dilakukan langkah-langkah tersebut dengan variasi tanpa waktu

pemeraman

Hasil

4 Sintesis ZSM-5 dengan variasi lama penggerusan

Sebanyak 3 gram silica hibrida

- dimasukkan ke dalam mortar

- ditambahkan sebanyak 0.205 gram NaAlO;

- ditambahkan 2 gram natrium hidroksida (NaOH)

- ditambahkan 0.75 gram TPABr

- digerus atau dihomogenasi selama 15 menit

- dipindahkan ke autoclave berlapis teflon

- disegel atau ditutup

- dimasukkan ke dalam oven pada suhu 160°C selama 24 jam
- dikalsinasi pada suhu 530° C selama 5 jam

- dilakukan langkah-langkah tersebut dengan variasi 60 menit

penggerusan

Hasil
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L.2.2 Sintesis ZSM-5 Metode Penggerusan dengan Prekursor TEOS
1. Sintesis ZSM-5 dengan variasi suhu kristalisasi

Sebanyak 9 mL TEOS

- dimasukkan ke beaker glass 100 mL

- ditambahkan sebanyak 0.205 gram NaAIlO>

- ditambahkan 2 gram natrium hidroksida (NaOH)

- ditambahkan 0.75 gram TPABr

- diaduk dengan magnetic stirrer selama 2 jam

- diupkan pada suhu 100°C selama 60 menit

- digerus dengan mortar agate selama 15 menit hingga terbentuk serbuk

- dimasukkan dalam autoclave berlapis teflon

- dimasukkan ke dalam oven pada suhu 160°C selama 24 jam

- dikalsinasi pada suhu 530° C selama 5 jam

- dilakukan langkah-langkah tersebut dengan variasi suhu kristalisasi
140; 160 dan 180°C

Hasil

2. Sintesis ZSM-5 dengan variasi pemberian kalsinasi

Sebanyak 9 mL TEOS

- dimasukkan ke beaker glass 100 mL

- ditambahkan sebanyak 0.205 gram NaAIO>

- ditambahkan 2 gram natrium hidroksida dan 0.75 gram TPABr

- diaduk dengan magnetic stirrer selama 2 jam

- diupkan pada suhu 100°C selama 60 menit

- digerus dengan mortar agate selama 15 menit hingga terbentuk serbuk
- dimasukkan dalam autoclave berlapis teflon

- dimasukkan ke dalam oven pada suhu 160°C selama 24 jam

- dikalsinasi pada suhu 530° C selama 5 jam

- dilakukan langkah-langkah tersebut dengan variasi tanpa kalsinasi

Hasil
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L.2.3 Sintesis ZSM-5 dengan Metode Hidrotermal

Sebanyak 7.05 mL TEOS

- dimasukkan ke beaker glass 100 mL

- ditambahkan sebanyak 0.32 gram NaAlO>

- ditambahkan 17.515 mL aquades

- ditambahkan 1.26 gram TPABr

- diaduk dengan magnetic stirrer selama 60 menit

- diberikan waktu pemeraman selama 24 jam pada suhu 60°C

Terbentuk Gel

- dikristalisasi pada suhu 150°C selama 48 jam hingga terbentuk
padatan
- dikalsinasi pada suhu 530°C selama 5 jam

Hasil

L.2.4 Kristalisasi

1. Karakterisasi menggunakan XRD (X-Ray Diffraction)

Sampel

- dihaluskan hingga menjadi serbuk halus

- dipress dengan alat press

- ditempatkan pada sampel holder

- disinari dengan sinar-X dengan radiasi Cu Ko pada A sebesar 1,541 A,
voltase 40 kV, arus 30 mA, sudut 26 sebesar 5 — 50° dan kecepatan
scan 0,02°/detik.

Hasil
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2 Karakterisasi menggunakan SEM (Scanning Electron Microscopy)

Sampel

- Dihaluskan menggunakan mortal

- Dimasukkan ke dalam sample holder

- Dianalisis menggunakan SEM

- Dilakukan perbesaran hingga diketahui bentuk dan ukuran dari ZSM-
5.

Hasil

3. Karakterisasi menggunakan FTIR (Fourier Transform Infra-red)
Sampel

- Diahluskan menggunakan mortal

- mencampurkan KBr dan sampel dengan perbandingan (sampel:KBr =
1:48)

- dimasukkan dalam alat pres hingga terbentuk pelet

- Dimasukkan ke dalam sample holder

- Dianalisis menggunakan SEM

- Dilakukan perbesaran hingga diketahui bentuk dan ukuran dari ZSM-
5.

Hasil




Lampiran 3: Perhitungan Kimia
1. mol silika gel

Diketahui:

e Massa silika gel = 3 gram
e Mrsilika gel = 60 gram/mol

Ditanya: mol silika gel

Jawab: mol = massa / Mr
Mol = 3 gram / 60 gram/mol
Mol = 0.05 mol

2. Massa aluminium yang dibutuhkan
Rasio Si/Al yang diperlukan adalah 20, maka;
Mol Si/Mol Al = 20
0.05 mol/Mol Al =20
Mol Al = 0.05 mol : 20
Mol Al =0.0025 mol

3. Masaa NaAlO: yang dibutuhkan
Mol = massa / Mr
0.0025 mol = massa / 82 g/mol
Massa NaAlIO2= 0.0025 mol x 82 g/mol
Massa NaAIO2= 0.205 gram

4. Massa NaOH yang dibutuhkan
Mol NaOH : mol Silika gel = 1:1
Mol NaOH = 0.05 mol
0.05 mol = massa (gr) / Mr NaOH
Massa NaOH = 0.05 mol x 40 gr/mol
Massa NaOH =2 gram
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Lampiran 4. Hasil Karakterisasi XRD
1. Silika Gel

15290921-1 SILICA GEL.raw, 10/11/2021 9:49:36 AM

(Coupled TwoTheta/Theta)

Counts

Tszrs

L B o e . e B s e e e e L e L e e S S S
10 20 30 40 50 80

2Theta (Coupled TwoTheta/Theta) WL=1.54060

Visible | Icon Color Index | Name Parent Caption (display) Scan Angle
Yes I ] 1 Peak #1 |Peak List#1 |21.711° 15290921-1 SILICA GEL.raw #1 [21.711°
Yes I ] 2 Peak #2 |Peak List#1 |23.072° 15290921-1 SILICA GEL.raw #1 | 23.072 °
Yes I B 3 Peak #3 |Peak List#1 |31.829° 15290921-1 SILICA GEL.raw #1 [31.829 °
Yes I = 4 Peak #4 |Peak List #1 [32.783° 15290921-1 SILICA GEL.raw #1 | 32.783 °
Yes I = 5 Peak #5 |Peak List #1 [40.381° 15290921-1 SILICA GEL.raw #1 [40.381 °
Yes I B 6 Peak #6 |Peak List #1 [45.558 ° 15290921-1 SILICA GEL.raw #1 |45.558 °
Yes I o] 7 Peak #7 |Peak List #1 |46.958 ° 15290921-1 SILICA GEL.raw #1 [46.958 °
Yes I B 8 Peak #8 |Peak List #1 |52.904 ° 15290921-1 SILICA GEL.raw #1 [52.904 °
Yes I B 9 Peak #9 |Peak List #1 |58.367 ° 15290921-1 SILICA GEL.raw #1 | 58.367 °
d Value Net Intensity | Gross Intensity Rel. Intensity | h,k, | Matc

h
4.09011 A 292 1096 10.8% na. [No
3.85188 A 1010 1835 37.3% na. [No
2.80926 A 160 682 5.9% na. [No
2.72962 A 2708 3190 100.0% na. [No
2.23182 A 138 463 5.1% na. [No
1.98951 A 88.1 386 3.3% na. [No
1.93342 A 238 531 8.8% na. |No
1.72926 A 133 394 4.9% na. [No
1.57975 A 322 570 11.9% na. [No
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2. Hasil Karakterisasi Sintesis ZSM-5
Sampel A: Sintesis ZSM-5 Metode Penggerusan Tanpa Aging

Peak List

Analysis date 2021/11/16 11:49:02

Sample name Measurement date 2021/11/16 10:14:39
File name XRD_Saidun_A.ras Operator administrator
Comment

Measurement profile

5000+ Meas. data:XRD_Saidun_ A —
BG data:XRD_Saidun_A —
Calc. data:XRD_Saidun_A —

o]
|}

4000

3000

Intensity (cps)

2-theta (deg)

Peak list

No. 2-theta(deg) d(ang.) Height(cps) FWHM(deg) Int. I(cps deg) Int. W(deg) Asym. factor
1 15.08(3) 5.869(13) 354(54) 0.47(3) 196(13) 0.55(12) 0.8(3)

2 17.17(4) 5.160(11) 82(26) 0.38(12) 41(12) 0.5(3) 2(3)

3 20.999(9) 4.2272(18) 533(67) 0.40(3) 278(17) 0.52(10) 0.52(8)

4 21.664(9) 4.0989(17) 636(73) 0.39(2) 325(16) 0.51(8) 0.52(8)
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5 22.730(8) 3.9090(13) 669(75) 0.43(2) 375(14) 0.56(8) 0.52(8)
6 23.77(2) 3.741(3) 236(44) 0.41(7) 128(16) 0.54(17) 0.52(8)
7 24.692(5) 3.6027(7) 1377(107) 0.502(14) 909(22) 0.66(7) 0.52(8)
8 26.826(6) 3.3207(8) 2787(152) 0.192(10) 814(15) 0.29(2) 1.5(3)

9 29.607(16)  3.0148(16) 875(85) 0.61(3) 782(45) 0.89(14) 2.7(4)
10  30.383(11) 2.9396(10) 999(91) 0.39(4) 570(42) 0.57(9) 2.7(4)
11 33.90(3) 2.6425(19) 462(62) 0.89(5) 552(25) 1.2(2) 1.21(15)
12 35.046(18) 2.5583(13) 515(65) 0.53(3) 365(21) 0.71(13) 1.21(15)
13 36.701(12) 2.4467(8) 289(49) 0.23(5) 71(14) 0.25(9) 0.52(10)
14  37.166(5) 2.4172(3) 1327(105) 0.461(13) 664(24) 0.50(6) 0.52(10)
15  38.03(2) 2.3640(12) 135(34) 0.25(6) 37(8) 0.28(13) 0.52(10)
16 39.69(2) 2.2693(12) 165(37) 0.37(8) 82(12) 0.50(19) 0.5(6)
17 43.13(12) 2.096(5) 157(36) 1.24(11) 227(21) 1.4(5) 1.4(6)
18 45.99(7) 1.972(3) 82(26) 0.23(11) 25(10) 0.3(2) 2(3)

19  48.44(3) 1.8775(10) 275(48) 0.70(6) 292(18) 1.1(3) 1.33(17)
20 50.31(3) 1.8122(10) 358(55) 0.78(4) 423(22) 1.2(2) 1.33(17)
21 52.46(2) 1.7429(7) 264(47) 0.63(6) 255(15) 1.0(2) 0.9(4)
22 55.14(5) 1.6643(15) 66(23) 0.73(15) 51(14) 0.8(5) 0.5(6)
23 57.34(4) 1.6056(9) 90(27) 0.26(11) 25(9) 0.27(18) 1(3)

24 60.11(6) 1.5380(14) 220(43) 0.39(15) 171(14) 0.8(2) 1.1(9)
25  64.22(3) 1.4492(5) 206(41) 0.63(7) 184(14) 0.9(2) 0.50(19)
26 65.76(2) 1.4188(4) 256(46) 0.49(5) 177(10) 0.69(16) 0.50(19)
27 68.25(7) 1.3731(12) 183(39) 0.56(5) 109(11) 0.60(19) 1.4(7)
28 70.10(19) 1.341(3) 52(21) 0.53(16) 30(9) 0.6(4) 0.7(10)
29  71.18(15) 1.324(2) 37(18) 0.4(2) 16(5) 0.4(3) 0.7(10)
30  73.625(15) 1.2855(2) 167(37) 0.14(4) 33(6) 0.20(8) 0.5(6)
31 76.0(7) 1.252(10) 16(12) 0.8(5) 13(11) 0.8(13) 2(8)

32 79.23(5) 1.2081(6) 68(24) 1.13(16) 83(11) 1.2(6) 0.5(3)
33 81.24(4) 1.1832(4) 81(26) 0.61(11) 53(7) 0.6(3) 0.5(3)
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Sampel B: Sintesis ZSM-5 Metode Penggerusan 15 Menit dan Aging 60
Menit

Peak List

Analysis date 2021/11/16 11:50:01
Sample name Measurement date 2021/11/16 10:25:01
File name XRD_Saidun_B.ras Operator administrator

Comment

Measurement profile

6000 Meas. data:XRD_Saidun_B —
BG data:XRD_Saidun_B —
Calc. data:XRD_Saidun_B  —

5000 3

|54

4000

Intensity (cps)

2-theta (deg)

Peak list

No. 2-theta(deg) d(ang.) Height(cps) FWHM(deg) Int. I(cps deg) Int. W(deg) Asym. factor
1 14.97(10) 5.92(4) 135(33) 0.51(15) 131(19) 1.0(4) 1.7(18)
2 17.001(9) 5.211(3) 900(87) 0.286(15) 355(16) 0.39(6) 3.6(5)

21511(18)  4.128(3) 220(43) 0.28(5) 78(12) 0.35(12) 0.5(4)
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4 22.40(2) 3.965(4) 242(45) 0.47(6) 143(15) 0.59(17) 0.5(4)

5 24.656(9) 3.6079(14) 1071(94) 0.214(16) 352(26) 0.33(5) 0.83(12)
6 25.068(9) 3.5494(12) 1062(94) 0.27(2) 444(31) 0.42(7) 0.83(12)
7 27.13(4) 3.284(4) 127(33) 0.22(10) 59(15) 0.5(2) 2(5)

8 29.454(11)  3.0302(11)  3485(170) 0.305(14) 1834(23) 0.53(3) 0.81(15)
9 31.56(2) 2.8327(19) 776(80) 0.336(17) 277(19) 0.36(6) 2.6(8)
10  34.981(15)  2.5630(11) 1725(120) 0.30(3) 897(17) 0.52(5) 1.9(6)
11  37.362(10)  2.4049(6) 2220(136) 0.324(10) 825(19) 0.37(3) 4.6(12)
12 38.09(2) 2.3609(13) 185(39) 0.20(6) 63(12) 0.34(14) 1.9(6)
13 43.41(@4) 2.0827(18) 218(43) 0.19(8) 76(10) 0.35(12) 1.3(16)
14  45.042(13)  2.0111(6) 392(57) 0.72(4) 350(20) 0.89(18) 0.50(17)
15  48.245(12) 1.8848(5) 936(88) 0.331(17) 392(17) 0.42(6) 3.8(11)
16  49.64(4) 1.8351(14) 245(45) 0.42(6) 162(17) 0.66(19) 1.1(4)
17 52.223(14) 1.7502(4) 1078(95) 0.34(3) 628(15) 0.58(6) 2.1(5)
18  56.06(3) 1.6392(8) 110(30) 0.66(8) 88(8) 0.8(3) 1.7(3)
19  60.30(3) 1.5336(7) 146(35) 0.58(11) 130(11) 0.9(3) 1.7(16)
20  60.98(3) 1.5181(6) 100(29) 0.19(7) 23(5) 0.23(11) 1.7(3)
21  64.31(6) 1.4473(13)  315(51) 0.51(9) 227(30) 0.7(2) 1.6(12)
22 65.81(2) 1.4180(4) 849(84) 0.53(2) 542(29) 0.64(10) 1.7(3)
23 74.69(4) 1.2699(6) 76(25) 0.28(11) 22(8) 0.3(2) 2(3)

24 79.43(12) 1.2055(16)  96(28) 0.51(10) 53(10) 0.5(3) 2(2)

25  87.27(7) 1.1162(7) 254(46) 0.63(9) 208(13) 0.8(2) 1.9(11)
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Sampel C: Sintesis ZSM-5 Metode Penggerusan 60 Menit dan Aging 60
Menit

Peak List

Analysis date 2021/11/25 14:25:37

Sample name Measurement date 2021/11/25 13:39:04
File name XRD_Saidun_ZSM-5.ras Operator administrator
Comment

Measurement profile

6000
Meas. data:XRD_Saidun_ZSM-5 —
5000 BG data:XRD_Saidun_ZSM-5 —
L“ Calc. data:XRD_Saidun_ZSM-5 —
& Error —
4000 Residual —
@ iy
=3 &
g 3
2 3000
2
i}
£
2000
1000+
0
1000
m
joX
e
2
‘@
oy
(0]
=
-1000

20 40 60 80
2-theta (deg)

Peak list

No. 2-theta(deg) d(ang.) Height(cps) FWHM(deg) Int. I(cps deg) Int. W(deg) Asym. factor
1 15.58(5) 5.682(17) 101(29) 0.54(7) 58(9) 0.6(3) 2.4(10)

2 17.492(13) 5.066(4) 623(72) 0.32(3) 329(13) 0.53(8) 2.3(4)

3 21.94(5) 4.048(9) 172(38) 0.81(11) 199(20) 1.2(4) 1.1(3)

4 23.04(2) 3.858(4) 350(54) 0.40(4) 202(15) 0.58(13) 1.1(3)

5 24.084(18) 3.692(3) 303(50) 0.29(4) 126(10) 0.42(10) 1.1(3)
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6 25.062(17)  3.550(2) 478(63) 0.35(4) 241(31) 0.51(13) 1.1(3)
7 25.549(15)  3.484(2) 881(86) 0.33(3) 422(37) 0.48(9) 1.1(3)
8 27.69(5) 3.219(5) 74(25) 0.30(14) 24(14) 0.3(3) 0.7(16)
9 29.904(15)  2.9855(14) 2904(156) 0.46(2) 2253(32) 0.78(5) 0.68(12)
10 32.25(2) 2.774(2) 1017(92) 0.25(2) 315(20) 0.31(5) 5(3)

11 34.03(5) 2.633(4) 225(43) 0.78(10) 236(28) 1.0(3) 1.0(3)
12 35.360(19)  2.5364(13) 1329(105) 0.39(3) 702(113) 0.53(13) 1.0(3)
13 35.83(17) 2.504(11) 199(41) 0.6(3) 174(128) 0.9(8) 1.0(3)
14 37.43(3) 2.400(2) 1057(94) 0.38(8) 573(191) 0.5(2) 0.7(3)
15  37.677(9) 2.3856(6) 2166(134) 0.24(2) 750(188) 0.35(11) 0.7(3)
16 43.90(8) 2.061(3) 80(26) 0.93(14) 82(10) 1.0(5) 1.1(2)
17 45.85(3) 1.9774(13)  405(58) 0.55(3) 247(13) 0.61(12) 1.1(2)
18 48.582(14) 1.8725(5) 799(82) 0.465(18) 513(14) 0.64(8) 1.8(2)
19  49.92(7) 1.826(2) 231(44) 0.56(10) 246(16) 1.1(3) 0.5(3)
20  5254(3) 1.7403(8) 789(81) 0.54(4) 634(18) 0.80(11) 0.9(2)
21  56.73(3) 1.6215(8) 163(37) 0.17(7) 47(8) 0.29(11) 2.0(14)
22 60.44(8) 1.5303(17) 142(34) 0.66(11) 170(13) 1.2(4) 0.5(3)
23 64.75(2) 1.4387(4) 335(53) 0.68(6) 339(18) 1.0(2) 2.9(5)
24 66.170(15) 1.4111(3) 763(80) 0.59(3) 667(23) 0.87(12) 2.9(5)
25  75.41(15) 1.259(2) 88(27) 0.52(18) 66(10) 0.7(3) 2(4)
26 84.07(9) 1.1504(10)  86(27) 0.48(16) 64(10) 0.7(3) 1.1(10)
27  87.63(3) 1.1126(3) 195(40) 0.81(5) 168(11) 0.9(2) 3.6(8)
28 88.69(4) 1.1021(4) 73(25) 0.61(14) 47(7) 0.7(3) 3.6(8)
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Sampel D: Sintesis ZSM-5 Metode Penggerusan dengan Perkursor Silika Gel

Peak List

Analysis date 2021/12/09 15:21:01

Sample name Measurement date 2021/12/09 11:34:44
File name XRD_Saidun_ZSM-5_A.ras  Operator administrator
Comment

Measurement profile

10000+ Meas. data:XRD_Saidun_ZSM-5 A —
BG data:XRD_Saidun_ZSM-5_A —
S Calc. data:XRD_Saidun_ZSM-5 A —
8000 Error —
Residual —
2
) 6000 =)
> =
?
c
1]
= 4000
2000+
0
@
(o
o)
2
[%2]
c
9]
k=

20 40 60 80
2-theta (deg)

Peak list

2-theta(deg) d(ang.) Height(cps) FWHM(deg) Int. I(cps deg) Int. W(deg) Asym. factor
1 17.098(15) 5.182(4) 1554(114) 0.213(13) 455(14) 0.29(3) 2.7(11)
2 21.74(2) 4.084(4) 184(39) 0.28(11) 105(15) 0.6(2) 5(12)
3 22.75(2) 3.905(4) 213(42) 0.27(5) 79(11) 0.37(12) 1.3(4)
4 24.678(15) 3.605(2) 285(49) 0.22(5) 75(17) 0.26(11) 0.7(9)
5

25.221(14)  3.5282(19) 1742(120) 0.222(14) 538(23) 0.31(3) 1.3(4)
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6 27.416(10)  3.2506(12) 431(60) 0.08(2) 67(9) 0.15(4) 0.7(3)
7 29.615(8) 3.0140(8) 6339(230) 0.216(6) 1983(34) 0.313(17) 1.4(2)
8 30.27(3) 2.950(3) 414(59) 0.29(8) 243(35) 0.59(17) 0.7(3)
9 31.753(12) 2.8158(10) 2204(136) 0.250(9) 704(18) 0.32(3) 1.1(2)
10  35.103(9) 2.5544(6) 2984(158) 0.208(15) 1024(16) 0.34(2) 2.1(5)
11 37.396(5) 2.4028(3) 3778(177) 0.201(9) 1222(17) 0.32(2) 0.79(9)
12 45.372(6) 1.9972(2) 905(87) 0.534(15) 526(16) 0.58(7) 0.50(8)
13 48.282(7) 1.8834(3) 1907(126) 0.184(12) 600(13) 0.31(3) 0.67(14)
14  49.755(10) 1.8311(4) 513(65) 0.23(3) 185(11) 0.36(7) 2.2(4)
15  51.62(9) 1.769(3) 147(35) 0.47(17) 138(33) 0.9(4) 4(6)

16 52.342(9) 1.7465(3) 1823(123) 0.255(14) 724(33) 0.40(4) 2.2(4)
17 56.42(7) 1.6296(18) 200(41) 0.58(5) 124(13) 0.62(19) 2.8(17)
18  60.30(3) 1.5337(7) 141(34) 0.99(9) 156(17) 1.1(4) 0.5(2)
19  64.40(2) 1.4456(4) 576(69) 0.31(4) 296(18) 0.51(9) 0.8(2)
20 65.91(2) 1.4160(4) 1532(113) 0.40(2) 895(20) 0.58(6) 1.5(4)
21 73.90(2) 1.2815(3) 107(30) 0.24(11) 45(7) 0.42(18) 5(11)
22 74.884(12) 1.26702(18)  335(53) 0.24(4) 168(9) 0.50(11) 0.6(3)
23 79.38(4) 1.2062(5) 82(26) 0.24(7) 21(7) 0.26(17) 0.6(3)
24 87.40(5) 1.1149(5) 358(55) 0.60(5) 249(14) 0.69(14) 2.5(11)
25  88.54(3) 1.1035(3) 122(32) 0.40(8) 53(8) 0.43(18) 0.6(3)
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Sampel E: Sintesis ZSM-5 Metode Penggerusan dengan Perkursor TEOS

Peak List

Analysis date 2021/12/09 15:21:45

Sample name Measurement date 2021/12/09 11:45:12
File name XRD_Saidun_ZSM-5_B.ras  Operator administrator
Comment

Measurement profile

5000 - Meas. data:XRD_Saidun_ZSM-5_ B —

o BG data:XRD_Saidun_ZSM-5_B —

| Calc. data:XRD_Saidun_ZSM-5 B —

4000+ Error —

T Residual —
o
o
L
2
[4]
c
Q
£
o
Q.
o)
2
[%]
c
o
=

2-theta (deg)

Peak list

2-theta(deg) d(ang.) Height(cps) FWHM(deg) Int. I(cps deg) Int. W(deg) Asym. factor
1 18.39(3) 4.821(7) 580(70) 0.27(5) 288(17) 0.50(9) 0.6(4)
2 20.44(2) 4.342(5) 431(60) 0.30(4) 172(17) 0.40(10) 1.7(6)
3 20.873(16) 4.252(3) 921(88) 0.22(2) 261(16) 0.28(4) 1.7(6)
4 21.292(12) 4.170(2) 1030(93) 0.159(18) 216(16) 0.21(3) 1.7(6)
5

30.447(5) 2.9335(5) 2854(154) 0.118(8) 566(14) 0.198(16) 0.85(16)
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6 31.471(15) 2.8403(13) 608(71) 0.14(2) 106(12) 0.17(4) 4(3)

7 33.338(11) 2.6854(8) 2147(134) 0.171(13) 509(15) 0.24(2) 0.7(2)
8 34.432(6) 2.6026(5) 2933(156) 0.140(9) 593(21) 0.202(18) 0.76(17)
9 35.068(9) 2.5568(6) 3312(166) 0.164(10) 776(21) 0.234(18) 1.3(3)
10  37.648(10) 2.3873(6) 437(60) 0.24(3) 125(12) 0.29(7) 0.5(4)
11 42.33(5) 2.133(2) 275(48) 0.33(4) 97(12) 0.35(11) 1.2(7)
12 45.74(8) 1.982(3) 146(35) 0.25(9) 43(12) 0.30(15) 2(4)
13 46.55(2) 1.9493(8) 748(79) 0.19(2) 187(11) 0.25(4) 1.1(5)
14 48.654(9) 1.8699(3) 413(59) 0.18(2) 96(9) 0.23(5) 3(3)
15  52.01(3) 1.7567(9) 592(70) 0.31(5) 271(13) 0.46(8) 0.9(4)
16 57.69(2) 1.5966(6) 727(78) 0.27(2) 228(11) 0.31(5) 0.8(3)
17 60.57(3) 1.5274(7) 247(45) 0.18(3) 48(9) 0.19(7) 1.2(8)
18  62.051(8) 1.49450(17)  866(85) 0.261(13) 280(12) 0.32(5) 4.2(6)
19  63.24(2) 1.4693(4) 312(51) 0.28(3) 108(9) 0.35(9) 2.8(12)
20  63.88(2) 1.4561(5) 508(65) 0.31(3) 194(9) 0.38(7) 2.8(12)
21 65.96(2) 1.4150(4) 204(41) 0.32(9) 118(10) 0.58(17) 1.8(15)
22 68.930(14) 1.3612(2) 540(67) 0.26(3) 258(10) 0.48(8) 1.5(3)
23 72.56(6) 1.3018(9) 162(37) 0.34(6) 59(10) 0.37(14) 2.3(18)
24 73.95(4) 1.2808(5) 200(41) 0.22(4) 53(8) 0.26(9) 1.3(9)
25  87.13(8) 1.1177(8) 154(36) 0.67(8) 113(11) 0.7(2) 3(2)
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Sampel F: Metode Penggerusan Prekursor Silika Gel Suhu 120°C

15290921-5 SAMPEL C ZSM-S.raw, 10/11/2021 9:57:11 AM

Coupled TwoTheta/Theta
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15290921-5 SAMPEL C ZSM-S.raw, 10/11/2021 9:57:11 AM

Peak List #1

15290921-5 SAMPEL C ZSM-S.raw, 10/11/2021 9:57:11 AM

Angle d Value Net Intensity | Gross Intensity Rel. Intensity | h,k,1 | Match
13.044 ° 6.78165 A 63.6 349 1.7% na. |No
16.913° 5.23795 A 1530 1826 40.5% na. |No
20.838 ° 4.25944 A 126 466 3.3% na. |No
21.279 ° 4.17209 A 208 556 5.5% na. |No
25.069 ° 3.54933 A 629 1048 16.7% na. |[No
27.469 ° 3.24436 A 222 663 5.9% na. |No
29437 ° 3.03185 A 3774 4256 100.0% na. |No
30.182° 2.95865 A 404 896 10.7% na. |[No
30.419° 2.93619 A 479 972 12.7% n.a. |No
31.787° 2.81288 A 2011 2496 53.3% na. |No
33.337° 2.68556 A 352 824 9.3% na. |No
34.441 ° 2.60196 A 657 1132 17.4% n.a. |No
34.925° 2.56698 A 1140 1611 30.2% na. |No
38.198° 2.35420 A 142 530 3.8% na. |No
37.243° 2.41234 A 874 1298 23.2% na. |No
38.029° 2.36430 A 288 684 7.6% na. |No
39.125° 2.30053 A 53.5 396 1.4% na. |[No
39.982 ° 2.25319 A 119 449 3.1% na. |No
41.315° 2.18353 A 125 447 3.3% na. |No
41.506 ° 2.17391 A 103 423 2.7% na. |No
42.275° 213613 A 92.0 400 2.4% na. |No
45,524 ° 1.99091 A 1107 1419 29.3% n.a. |No
46.560 ° 1.94900 A 166 489 4.4% na. |[No
48.108 ° 1.88987 A 473 798 12.5% na. |No
49.503 ° 1.83982 A 137 440 3.6% na. |No
52.083 ° 1.75458 A 910 1190 24.1% n.a. |No
54.747 °© 1.67532 A 45.7 299 1.2% n.a. |No
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Sampel G: Metode Penggerusan Prekursor Silika Gel Suhu 140°C

15290921-7 SAMPEL B ZSM-S.raw, 10/11/2021 10:01:13 AM

Coupled TwoTheta/Theta

15290921-7 SAMPEL B ZSM-S.raw, 10/11/2021 10:01:13 AM
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Peak List #1

15290921-7 SAMPEL B ZSM-S.raw, 10/11/2021 10:01:13 AM

Angle d Value Net Intensity | Gross Intensity Rel. Intensity | h,k,l | Match
5.918° 14.92332 A 76.5 784 5.3% na. |No
6.410° 13.77851 A 505 1122 35.3% na. |No
8.733° 10.11790 A 88.4 436 6.2% na. |No
11.832° 7.47364 A 237 555 16.5% na. |No
13.012° 6.79821 A 251 568 17.5% na. |No
16.798 ° 5.27378 A 503 846 35.2% na. |No
17.760 ° 4.98999 A 915 429 6.4% na. |No
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20.720 ° 4.28342 A 124 474 8.6% na. |No
21.186 ° 4.19018 A 184 538 12.9% na. |[No
24.923° 3.56975 A 356 793 24.9% na. |[No
25.442 ° 3.49808 A 241 684 16.9% na. |No
27.358 ° 3.25732 A 164 644 11.5% na. |No
28.147 ° 3.16784 A 277 784 19.4% na. [No
29.319° 3.04377 A 1431 1967 100.0% na. |No
30.077 ° 2.96874 A 625 1173 43.7% na. |No
30.319° 2.94563 A 530 1080 37.0% na. |No
31.681° 2.82202 A 1431 1988 99.9% na. |No
33.200 ° 2.69632 A 218 775 15.2% na. |No
34.377 ° 2.60661 A 533 1084 37.2% na. |No
34.935° 2.56623 A 758 1302 53.0% na. |No
35.215° 2.54647 A 517 1056 36.1% na. |No
36.947 ° 2.43101 A 471 965 32.9% na. |No
37.939° 2.36968 A 331 787 23.1% na. |No
39.879° 2.25874 A 112 517 7.8% na. |No
41.133° 2.19277 A 154 548 10.7% na. [No
41.422° 2.17810 A 132 523 9.2% na. |No
45.423 ° 1.99512 A 755 1145 52.7% na. |No
46.481° 1.95215 A 148 542 10.4% na. [No
47.598 ° 1.90890 A 164 552 11.5% na. [No
47.936 ° 1.89621 A 237 620 16.5% na. |No
52.008 ° 1.75692 A 411 747 28.7% na. |No
56.427 ° 1.62936 A 181 462 12.6% na. |No
57.516 ° 1.60107 A 78.2 354 5.5% na. [No




Sampel H: Metode Penggerusan Prekursor Silika Gel Suhu 160°C

15290921-3 SAMPEL A ZSM-S.raw, 10/11/2021 9:53:35 AM

Coupled TwoTheta/Theta
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15290921-3 SAMPEL A ZSM-S.raw, 10/11/2021 9:53:35 AM

Peak List #1

15290921-3 SAMPEL A ZSM-S.raw, 10/11/2021 9:53:35 AM

Angle d Value Net Intensity | Gross Intensity Rel. Intensity | h,k,l | Match
9.023° 9.79241 A 520 923 48.7% na. |No
16.951 ° 5.22647 A 385 763 36.1% na. |No
20.891° 4.24875 A 211 639 19.7% na. |No
21.334° 416151 A 337 777 31.5% na. |No
23.732° 3.74622 A 65.1 577 6.1% na. |No
24.935° 3.56812 A 180 734 16.8% na. |No
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25.133 ° 3.54040 A 256 817 24.0% na. |No
29.476 ° 3.02796 A 1068 1720 100.0% na. |No
30.249° 2.95230 A 479 1134 44.9% na. |No
30.467 ° 2.93164 A 622 1278 58.3% na. |No
31.085 ° 2.87477 A 108 761 10.1% na. |No
31.833° 2.80889 A 796 1443 74.6% na. |No
33.393° 2.68113 A 388 1016 36.3% na. |No
34.486 ° 2.59864 A 834 1446 78.1% na. |No
35.087 ° 2.55547 A 3878 1477 82.2% na. |No
37.138° 241892 A 398 930 37.3% na. |No
37.686 ° 2.38503 A 207 715 19.4% na. |No
38.004 ° 2.36039 A 342 830 32.1% na. |No
40.024 ° 2.25089 A 135 551 12.6% na. |No
41.282° 2.18515 A 154 545 14.5% na. |No
41.600 ° 2.16920 A 206 594 19.3% na. |No
42.380 ° 2.13105 A 83.3 461 7.8% na. |No
45571 ° 1.98898 A 381 760 35.7% na. |No
46.590 ° 1.94784 A 236 619 22.1% na. |No
48.188 ° 1.88689 A 180 561 16.9% na. |No
48.342° 1.88126 A 203 582 19.0% na. |No
48.458 ° 1.87703 A 160 539 15.0% na. |No
49.445 ° T.84182 A 52.3 116 4.9% na. |No
52.084 ° 1.75455 A 404 754 37.9% na. |No
56.574 ° 1.62550 A 120 412 11.2% na. |No
57.712° 1.59610 A 103 396 9.7% na. |No




103

Sampel I: Metode Penggerusan Prekursor TEOS Suhu 120°C

Main Graphics, Analyze View:

y y oy vy vy Yy vy oy y y oy oy oy y

Counts

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

Peak List:

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

14.7902 20.99 0.4015 5.98969 26.27
18.1564 49.67 0.2676 4.88609 62.16
20.2396 48.58 0.2007 4.38763 60.79
21.8214 64.12 0.1673 4.07303 80.24
22.4739 42.61 0.2007 3.95622 53.32
24.4937 33.94 0.2676 3.63437 42.47
25.5608 12.67 0.2676 3.48502 15.86
30.3073 60.83 0.3346 2.94917 76.13
31.2978 28.16 0.2007 2.85806 35.25
33.2024 58.06 0.1673 2.69833 72.66
34.3046 64.29 0.1338 2.61412 80.46
34.9129 79.91 0.2007 2.56995 100.00
36.9126 41.17 0.1673 2.43519 51.52
42.2245 13.39 0.3346 2.14032 16.76
46.5257 13.67 0.5353 1.95199 17.11
48.5107 15.28 0.4015 1.87665 19.13
50.1715 7.89 0.8029 1.81836 9.87
52.2448 12.54 0.8029 1.75097 15.69

57.5208 21.39 0.3346 1.60229 26.76
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Sampel J: Metode Penggerusan Prekursor TEOS Suhu 140°C

Main Graphics, Analyze View:

vy VoYW yYyy vy YWy Yy o yy vy oy vy y yoyy y
Counts

400

200

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

Peak List: (Bookmark 3)

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

14.6568 98.66 0.3346 6.04390 23.02
15.0219 90.04 0.2007 5.89782 21.01
18.2473 186.22 0.2007 4.86195 43.45
20.1531 104.10 0.1673 4.40627 24.29
21.0534 428.59 0.0836 4.21983 100.00
21.4105 133.78 0.1338 4.15024 31.21
22.3807 417.15 0.1673 3.97248 97.33
23.4578 263.63 0.2007 3.79247 61.51
24.4265 173.36 0.1171 3.64421 40.45
25.7964 65.21 0.1673 3.45371 15.21

26.9001 111.17 0.1338 3.31447 25.94
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0.2676
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0.4015

0.2007

0.4015

0.2676

0.4015

3.03195

2.97357

2.94144

2.84603

2.64602

2.57034

2.43379

2.39131

2.31973

2.23389

2.10036

2.01116

1.92434

1.82890
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Sampel K: Metode Penggerusan Prekursor TEOS Suhu 160°C

Main Graphics, Analyze View:

LE e ey o fo

400

300

200

100

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

Peak List: (Bookmark 3)

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

14.8482 129.16 0.1338 5.96642 50.14
16.9276 66.15 0.1004 5.23788 25.68
18.1915 30.51 0.5353 4.87673 11.84
21.0441 187.03 0.1673 4.22168 72.60
21.4403 153.94 0.1673 4.14456 59.76
22.2183 123.43 0.1004 4.00116 47.92
22.5344 217.65 0.1004 3.94574 84.49
23.5557 68.17 0.3346 3.77693 26.46
24.5254 221.47 0.3011 3.62974 85.97

25.7349 64.99 0.2007 3.46183 25.23
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Sampel L: Metode Penggerusan Prekursor TEOS Suhu 180°C

Main Graphics, Analyze View:

Vv oYy y YYY Yy oyyy y y y y
Counts

400 —

300

200

100 -

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

Peak List:

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

16.8517 32.92 0.2007 5.26133 11.61
18.2207 136.94 0.2007 4.86898 48.27
20.2102 92.27 0.1338 4.39394 32.53
21.0364 96.33 0.1673 4.22320 33.96
21.6875 283.68 0.3011 4.09786 100.00
22.1902 102.83 0.1004 4.00616 36.25
25.6862 32.67 0.2007 3.46828 11.52
28.6731 43.34 0.2676 3.11343 15.28
29.5256 64.79 0.1673 3.02544 22.84
30.2230 90.79 0.1673 2.95720 32.00
32.2784 49.14 0.2676 2.77343 17.32
33.1981 103.08 0.1673 2.69867 36.34
34.2449 75.06 0.1673 2.61854 26.46
34.8782 97.48 0.1673 2.57243 34.36
35.5723 41.64 0.3346 2.52382 14.68
37.8136 46.54 0.2676 2.37921 16.41
46.3682 21.73 0.2007 1.95825 7.66
52.0145 16.18 0.6691 1.75818 571

57.5790 20.50 0.2676 1.60080 7.23
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Sampel M: Sintesis ZSM-5 Metode Penggerusan Tanpa Kalsinasi

Peak List

Analysis date 2021/12/21 17:28:09

Sample name Measurement date 2021/12/21 16:48:03
File name XRD_Saidun_ZSM-5.ras Operator administrator
Comment

Measurement profile

2500 Meas. data:XRD_Saidun_ZSM-5 —
o BG data:XRD_Saidun_ZSM-5 —
— Calc. data:XRD_Saidun_ZSM-5 —
2000- S ) Eror —
o P Residual —
2 -
S 1500 T ‘ H d | _
é‘ N, ‘“ A 1"‘ '§ '_‘g
: ‘ 1 J = g 8 ¢
= 1000+ = e —
n ’ )
L i}
500+ ! L

Intensity (cps)

2-theta (deg)

Peak list

No. 2-theta(deg) d(ang.) Height(cps) FWHM(deg) Int. I(cps deg) Int. W(deg) Asym. factor
1 13.635(6) 6.489(3) 465(62) 0.134(13) 99(6) 0.21(4) 1.00(18)

2 14.96(6) 5.92(2) 180(39) 0.30(5) 60(13) 0.33(14) 0.9(7)

3 22.447(10) 3.9577(18) 671(75) 0.36(3) 286(23) 0.43(8) 0.5(3)

4 24.66(4) 3.607(6) 376(56) 0.25(3) 108(14) 0.29(8) 0.8(6)

5 25.656(5) 3.4694(7) 613(71) 0.138(15) 93(10) 0.15(3) 5(4)

6 27.18(4) 3.279(4) 210(42) 0.33(6) 74(12) 0.35(13) 1.3(4)
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7 29.84(18) 2.992(18) 268(47) 1.64(14) 467(42) 1.7(5) 1.3(4)
8 30.34(4) 2.943(4) 451(61) 0.38(5) 180(46) 0.40(16) 1.3(4)
9 33.439(8) 2.6776(6) 543(67) 0.21(2) 124(12) 0.23(5) 52)

10  35.07(3) 2.5569(19) 347(54) 1.23(8) 456(31) 1.3(3) 5(2)

11 35.762(15) 2.5088(10) 252(46) 0.29(7) 79(16) 0.31(12) 5(2)

12 37.13(3) 2.4192(17) 679(75) 0.24(3) 211(12) 0.31(5) 2.0(9)
13 43.93(7) 2.060(3) 159(36) 0.17(6) 29(9) 0.18(10) 0.8(12)
14  57.67(8) 1.597(2) 140(34) 0.23(12) 43(10) 0.31(15) 1.2(18)
15  61.976(11) 1.4961(2) 290(49) 0.17(3) 67(8) 0.23(7) 0.5(5)
16 63.90(5) 1.4557(10) 173(38) 0.29(8) 80(10) 0.46(16) 1.2(10)
17  65.938(15) 1.4155(3) 194(40) 0.14(4) 38(8) 0.20(8) 1.1(17)
18  68.87(9) 1.3622(15) 96(28) 0.26(9) 26(8) 0.27(16) 0.9(11)
19  73.939(11) 1.28086(16)  147(35) 0.05(3) 12(3) 0.08(4) 2(5)




Sampel N: Sintesis ZSM-5 Metode Hidrotermal

Main Graphics, Analyze View:

Counts

111

ZSM-5

10 20 30 40 50
Position [°2Theta] (Copper (Cu))

Peak List:

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

23.6197 66.68 0.0900 3.76372

100.00




Lampiran 5: Data XRD Standar

1. ZSM-5

Space Group:
Cell parameters:

Chemical Formula

Comment:
Reference:

P12i/n1
a=19.879 A

b =20.107A

a=90°

[Sigs.68Al0.32H0.320192]-MFI
Refinement:

c=13.369 A
B =90.67°

112

y=90°

X-ray single crystal refinement, Rw=0.045

unique axis b, cell choice 2

van Koningsveld, H., Jansen, J.C. and van Bekkum, H.

Zeolites, 10, 235-242 (1990)

Atomic Coordinates:

Atom

SI1
SI2
SI3
Sl4
SIS
SI6
SI7
SI8
SI9
SI10
SI11
SI12
SI13
Sl14
SI15
SI16
SI17
SI18
SI19
SI120
SI21
SI22
SI123
Si24
o1
02
03
04
05
06
o7

Form
Factor

Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si
Si

OO0OO0O0OO0OO0O0

0.05546
0.0309
0.06249
0.06233
0.02804
0.05585
-0.17148
-0.12653
-0.1759
-0.17634
-0.12939
-0.16528
0.44297
0.47305
0.43889
0.43563
0.47315
0.43778
0.67204
0.6313
0.66892
0.67007
0.63082
0.6807
0.0588
0.0662
0.0472
0.0671
0.0443
0.0477
-0.1533

y

0.42056
0.31368
0.2796
0.12395
0.07678
0.19556
0.42542
0.31225
0.27325
0.11895
0.07156
0.19079
0.42837
0.31237
0.27704
0.12155
0.07096
0.18737
0.42389
0.31278
0.27312
0.11867
0.07268
0.19446
0.3779
0.3106
0.2018
0.1032
0.123
0.2483
0.3769

z

-0.3199
-0.16358
0.05346
0.03674
-0.15797
-0.31331
-0.3193
-0.17388
0.03597
0.03436
-0.17516
-0.31408
-0.33456
-0.18814
0.0294
0.0338
-0.17844
-0.31743
-0.31417
-0.16836
0.04608
0.03868
-0.17757
-0.29789
-0.2194
-0.0564
0.0465
-0.0784
-0.2693
-0.2248
-0.2289

P R R RPRRPRRPRRPRRPRPRPRRPRPRRRPRPRPRRPRRRRPRPREPRRERRERELERLSR

B(iso)

0.26
0.29
0.29
0.29
0.26
0.26
0.29
0.29
0.26
0.29
0.29
0.29
0.26
0.29
0.29
0.29
0.26
0.29
0.26
0.32
0.29
0.29
0.32
0.26
0.79
0.63
0.92
0.63
0.66
0.89
0.89
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09

010
011
012
013
014
015
016
017
018
019
020
021
022
023
024
025
026
027
028
029
030
031
032
033
034
035
036
037
038
039
040
041
042
043
044
045
046
047
048

OO0OO0O0O0D0OD0OO0O0O0ODO0ODO0OD0D0DO0DODO0LLOLOLOLODLOLLOLOLODODOLOLOLOLOODLOLOLODODODOLODLOLOLOODOOO

-0.1669
-0.1558
-0.1689
-0.1511
-0.1376
-0.0485
-0.0509
0.1253
-0.0041
-0.134
0.1298
0.0026
-0.1275
0.0515
-0.1475
-0.2501
-0.2435
-0.2525
-0.2526
0.4503
0.448
0.4318
0.4478
0.4351
0.4401
0.659
0.6459
0.6513
0.6559
0.6678
0.6694
0.553
0.5519
0.3714
0.5015
0.632
0.3711
0.5032
0.6326
0.4576
0.6481

0.305
0.196
0.0885
0.1208
0.2483
0.3189
0.0781
0.4145
0.3923
0.4022
0.2003
0.2099
0.1948
0.0032
-0.0023
0.4239
0.1987
0.2822
0.1101
0.3799
0.3143
0.1991
0.0812
0.1206
0.2505
0.3797
0.3148
0.1961
0.0822
0.1232
0.2497
0.3054
0.0851
0.4186
0.4154
0.3938
0.19
0.1862
0.2074
-0.0039
-0.0013

-0.0725
0.0316
-0.0753
-0.263
-0.2424
-0.149
-0.1529
-0.3771
-0.3892
-0.4186
-0.3583
-0.4008
-0.4188
-0.2041
-0.2098
-0.3413
-0.3356
0.0676
0.0697
-0.2408
-0.0754
0.0094
-0.0669
-0.2527
-0.2451
-0.2169
-0.0508
0.027
-0.0653
-0.2504
-0.2144
-0.1913
-0.1834
-0.3885
-0.4135
-0.4087
-0.3847
-0.3863
-0.3914
-0.2104
-0.212

P PR RRPRRPRRPRRPRPRPRPRRPRRPRRRPRPRPRPRRRPRRPRRPRPRPRPRRPRRPRRPRRPRPRPRRRPRRRERRERELRLSR
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0.79
0.76
0.89
0.87
0.95
1.03
0.74
0.82
0.87
0.71
0.63
0.82
0.68
0.58
0.68
0.82
0.68
0.61
0.53
0.92
0.68
0.82
0.84
0.63
0.79
0.74
0.58
0.68
0.92
0.92
0.84
1.05
0.84
0.89
0.76
0.74
0.66
0.74
0.92
0.66
0.71
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—— calc pattern
ikl

2. NaSiOs3
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5000 —
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Gambar L.5.1 XRD standar ZSM-5

— NaSiO3
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3. NaAIlO2
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10000 -

Intensitas (%)

5000 +

20 30 40 50 60 70
2 theta (deg)

Gambar L.5.2 XRD standar NaSiOs3

— NaAIlO2

l
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Gambar L.5.2 XRD standar NaAIO;

a0
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Lampiran 6. Hasil Karakterisasi SEM
1. Silika Gel

Gambar L.6.1 Hasil karakterisasi silika gel menggunakan SEM
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2. Sintesis ZSM-5 Variasi Suhu Kristalisasi Metode Penggerusan dengan
Prekursor Silika Gel

a. Suhu 120°C

Gambar L.6.2.a karakterisasi ZSM-5 prekursor silika gel suhu 120°C

b. Suhu 140°C
1500 IR
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Gambar L.6.2.b Karakterisasi ZSM-5 prekursor silika gel suhu 140°C

¢. Suhu 160

Gambar L.6.2.c Karakterisasi ZSM-5 prekursor silika gel suhu 160°C
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3. Sintesis ZSM-5 Variasi Suhu Kristalisasi Metode Penggerusan dengan
Prekursor TEOS

a. Suhu 120°C

Gambar L.6.3.a Hasil karakterisasi ZSM-5 prekursor TEOS suhu 120°C

b. Suhu 140°C




Gambar L.6.3.b Hasil karakterisasi ZSM-5 prekursor TEOS suhu 140°C

c. Suhu 10°C

Gambar L.6.3.c Hasil karakterisasi ZSM-5 prekursor TEOS suhu 160°C
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d. Suhu 180°C

Gambar L.6.3.d Hasil karakterisasi ZSM-5 prekursor TEOS suhu 180°C

4. Sintesis ZSM-5 dengan Metode hidrotermal
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Gambar L.6.4 Hasil citra SEM produk ZSM-5 dengan metode hidrotermal
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Lampiran 7: Hasil Karakterisasi FTIR

1. ZSM-5 Sebelum Kalsinasi

%Transmittance

" BEFORE

36-

4=

32-

30-

28—

2=

24-

2=

2362.262 9411
B67 436 168753

1646009 683 831
551,246 52560

1067.961 5445950

465,493 4448307

P T T T 1 P S
3600 3600 3400 3200 3000 2600 2600 2400 2200 2000 1800 1600 1400 1200 1000 800 600 4
Wavenumber

Gambar L.7.1 FTIR ZSM-5 sebelum kalsinasi

2. ZSM-5 Setelah Kalsinasi

%Transmittance

AFTER
26

24-

2065213 21234

1641.477 1064.057

706.877 19.629

3481.088 £833.784
473.449 -21.404

1074674 617.058

P T S S P AP
3800 3600 3400 3200 3000 2800 2600 2400 2200 2000 1800 1600 1400 1200 1000 |00 600 4
Wavenumber

Gambar L.7.2 FTIR ZSM-5 setelah kalsinasi
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Lampiran 8: Perhitungan dan Analisis Data

L.8.1. Anaisis Ukuran Kristal ZSM-5 Metode Hidrotermal Berdasarkan data
XRD

Ukuran Kristal ZSM-5 dapat dihitung melalui Persamaan Debye-Scherrer
sebagai Berikut

L cos @
Diketahui:

D = Ukuran Kristal

K = Konstanta (0.9)

3 = Panjang helomang radiasi (0.154060nm)

B = integrasi luas puncak refleksi (FWHM) = 0.09

0 = sudut difraksi dengan intnsitas tertinggi = (26 = 23.6197, 6 =11.80985)

Dijawab:
0.09

B= To0 X 3.142 =0.001571

0.9 x 0.154060 nm
0.001571 cos 11.80985

0.138654
0.00153774541

=90.167 A

Berdasarkan perhitungan Debye-Scherrer, maka ukuran Kristal ZSM-5 yang
disintesis dengan menggunakan metode hidrotermal adalah 90.167 A.
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L.8.2. Analisis Kristalinitas ZSM-5 yang disintesis dengan Metode Hirotermal

Offset Y values

350 +

300

250 ~

200 +

150 +

100 +

50

— B

Baseline of B
| Peak Centers of B
| Base Markers of B

10

20

30
A

40

Gambar L.8.2 Hasil XRD ZSM-5

Tabel L.8.1 Derajat kristalinitas ZSM-5

50

Row | Beginning | Ending
Index Area ArealntgP(%) | Index | X X FWHM | Center Height
LUAS AREA KRISTALIN
1|273.1541 6.05622 | 1032 | 21.30184 | 22.63874 | 1.32019 | 22.23767 258
2 | 403.0424 8.93603 | 1113 | 22.63874 | 24.59396 | 1.93851 | 23.59129 265
TOTAL | 676.1964
LUAS TOTAL
1| 4510.305 | 100 | 1113] 5.00836 | 50.0118 | 6.66048 | 23.59129 265
% KRISTALINITAS = (LUAS AREA KRISTALIN / LUAS TOTAL) X 100 14.99226




