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Abstract

Zeolite nanocrystals have been utilized in the manufacture of hierarchical porous
materials that have potential applications in the fields of catalysis, adsorption, and the
manufacture of low-k dielectric thin films. The aim of this experiment is to synthesize and
characterize zeolite Y and know how to synthesize zeolite Y using hydrothermal. The main
raw materials used are AlOs and NaSiOs. The synthesis of Zeolite Y uses the
hydrothermal method with a time of 3 hours at a temperature of 120 oC. The product
calcination process at a temperature of 100 oC for 2 hours with a yield of 31,715 %.
Analysis and characterization of zeolite Y products using the X-Ray Diffraction (XRD)
Powder instrument.
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Abstrak

Zeolit nanokristal telah dimanfaatkan dalam pembuatan bahan berpori hierarkis yang
memiliki potensi aplikasi di bidang katalisis, adsorpsi, dan pembuatan film tipis dielektrik
rendah-k. Tujuan dari percobaan ini adalah untuk mensintesis dan mengkarakterisasi
Zeolite Y dan mengetahui cara sintesis zeolite Y menggunakan hidrotermal. Bahan baku
utama yang digunakan yaitu Al,O3 dan NaSiOs. Sintesis Zeolite Y ini menggunakan
metode hidrotermal dengan waktu 3 jam pada suhu 120 °C. Proses kalsinasi produk pada
suhu 100 °C selama 2 jam dengan rendemen sebesar 31,715%. Analisis dan karakterisasi
produk zeolite Y menggunakan instrument X-Ray Diffraction (XRD) serbuk.

Kata kunci: senyawa kompleks; zeolit Y; sintesis; hidrotermal
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1. Introduction

Zeolit nanokristal telah dimanfaatkan dalam pembuatan bahan berpori hierarkis
yang memiliki potensi aplikasi di bidang katalisis, adsorpsi, dan pembuatan film tipis
dielektrik rendah-k (L. Huang et al., 2000). Hal ini disebabkan oleh zeolit nanokristal
memiliki luas permukaan yang tinggi, sifat difusi yang cepat, porositas yang dapat diatur,
dan kekuatan mekanis yang lebih tinggi jika dibandingkan dengan silika berpori amorf
(B. Zhang, S et al., 2000). Zeolit merupakan padatan kristalin mikropori yang tersusun
atas unit bangun dasar tetrahedral SiO4 dan AlO4 (D. W. Breck, 1973)

Diantara berbagai zeolit yang saat ini digunakan dalam industri, zeolit Y (faujasite,
FAU) mendominasi sebagai salah satu bahan yang paling banyak dimanfaatkan (F.
Dumitrascu et al., 2009). Zeolit Y merupakan kelompok FAU (faujasite) yang tersusun
dari cincin-6 ganda (D6R) yang dihubungkan dengan kerangka sodalit membentuk
supercage (diameter 13A) (H. S. Kim and K. B. Yoon, 2014). Aplikasi utama zeolit Y
sintetis terletak pada bidang fluid catalytic cracking (FCC) minyak gas vakum dan
penyerapan senyawa organik volatil dari aliran gas basah yang dikeluarkan. Pada skala
industri, zeolit Y umumnya dipersiapkan dengan tingkat kandungan aluminium yang
tinggi (SiO2/Al203 < 5), walaupun dalam kebanyakan situasi, zeolit ini digunakan dalam
bentuk yang lebih kaya silikon. Metode utama untuk menyusun zeolit Y adalah melalui
sintesis hidrotermal, suatu proses alami yang menghasilkan beberapa jenis mineral alami
anorganik, seperti silika kristalin dan zeolit. Sintesis hidrotermal zeolit dapat dijabarkan
melalui reaksi kimia berikut (F. Dumitrascu et al., 2009) :

SiO2+ Al203+ Naz0O + Hz — gel aluminosilikat — zeolit kristal

Umumnya, sumber silika dan alumina didapatkan secara komersial berupa natrium
aluminat, LUDOX, dan natrium silikat (A. Oyinade et al., 2016). Pada proses sintesis ini
terdapat tiga langkah yakni, preparasi aluminium hidroksida (AlI(OH)3) dengan cara
mereaksikan aluminium trioksida (Al.O3z) dengan air. Preparasi natrium aluminat
(NaAlO) dengan mereaksikan NaOH dengan AlI(OH)z dan air, kemudian yang terakhir
adalah sintesis zeolite Y dengan mencampurkan natrium silikat (Na2SiOs3) dan natrium
aluminat (NaAlO2) dengan perbandingan 1:1.

Zeolite berdasarkan proses pembentukannya dibedakan menjadi dua jenis yaitu
zeolite alam dan zeolite sintesis. Zeolit alam memiliki beberapa kekurangan antara lain
kristalinitas yang rendah sehingga mengurangi kemampuannya sebagai adsorben dan
katalis (Z. Alifatuz, 2012). Zeolit yang banyak dikembangkan saat ini adalah zeolite Y
yang disintesis dengan metode hidrotermal. Salah satu faktor yang juga berpengaruh
terhadap produk akhir zeolit adalah suhu yang digunakan dalam proses hidrotermal (Ali,
et al., 2015). Proses hidrotermal merupakan proses reaksi Kkristalisasi multifase, yang
melibatkan fase cair, fase padat amorf, dan kristal. Metode hidrotermal digunakan karena
dapat menumbuhkan kristal dengan kualitas yang baik dengan komposisi yang dapat
dikontrol (Deviani, et al., 2018). Pada penelitian ini dilakukan sintesis zeolit
menggunakan metode hidrotermal pada 120 °C, pada suhu 40 °C masih berupa amorf,
suhu 60 °C dan 100 °C terbentuk zeolite Y (Ali, et al., 2015). Hasil sintesis dikarakterisasi
menggunakan XRD (X-Ray Diffraction) serbuk.
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2. Method
Alat dan Bahan

Pada percobaan Sintesis Zeolite Y ini menggunakan bahan sebagai berikut; NaOH
99% (Merck), Al>03 (Merck), Natrium Silikat (Merck) dan aquades, sedangkan alat yang
digunakan adalah neraca analitik, beaker glass 250 mL, gelas ukur 250 mL, spatula
stainless steel, indikator pH universal, magnetic stirrer, corong, kertas saring dan oven.

Preparasi Larutan Natrium Aluminat
1. Sintesis AI(OH)s dari Al203

AIl(OH)s dibuat dengan 0,712 g Al203 yang dilarutkan pada 0,36 g aquades.

2. Preparasi NaAlO2

Pembuatan natrium aluminat (NaAlO.) dilakukan dengan melarutkan 2,674 g
NaOH dalam 12,704 mL aquades dan diaduk hingga homogen menggunakan
magnetic stirrer.

Sintesis Zeolite Y

Kemudian natrium silikat dimasukkan dalam larutan NaAlO2 dan diaduk
kembali menggunakan magnetic stirrer dengan suhu 100°C selama 30 menit hingga
homogen. Selanjutnya proses hidrotermal, proses ini dilakukan pemanasan sampel dalam
oven pada suhu 120°C selama 3 jam. Berikutnya dilakukan penyaringan sampel dengan
kertas saring, lalu dioven pada suhu 100°C selama 2 jam dan diuji pH tingkat keasaman
menggunakan indikator universal.

Karakterisasi Zeolite Y

Karakterisasi zeolit dilakukan dengan menggunakan instrument X-Ray Diffraction
(XRD) serbuk. Zeolite hasil sintesis dikarakterisasi dengan XRD serbuk (Rigaku
Miniflex 600, Cu Ko dengan detektor D/teX ultral-D yang diperasikan pada 40 kV dan
15 mA).

3. Results and Discussion
Sintesis Zeolite Y dengan Menggunakan Metode Hidrotermal

Pada penelitian ini, Sintesis Zeolite Y dilakukan melalui tiga tahapan, yaitu
pembentukan gel, proses hidrotermal dan pencucian yang diikuti pengeringan untuk
membentuk kristal zeolite berwarna putih. Sintesis Zeolite Y dilakukan dengan 20 g
NaOH yang dilarutkan ke dalam 100 mL aquades, selanjutnya ke dalam larutan tersebut
dimasukkan sebanyak 8,5 g AI(OH)z (Sriatun, etnal., 2017). Adapun persamaan reaksi
yang digunakan yaitu sebagai berikut

[Nax(A102)y(Si02)z.NaOH.H.0](s)

Namun, pada praktikum ini, digunakan ‘s resep dari referensi, sehingga jumlah
bahan yang digunakan sebagai berikut;

NaOH(aq) + Al(OH)s(s) = NaAlOa(s) + H20(1)
Massa NaOH =20¢r
Mol NaOH =20gr: 40 gr/mol = 0,5 mol
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Y resep NaOH =0,5mol : 8 =0,0625 mol

s Massa NaOH =0,0625 mol x 40 gr/mol
=250r

Massa H20 =100 mL = 100 gr

Mol H20 =100 gr : 18 gr/mol = 5,5 mol

Y resep H20 =5,5mol : 8 =0,687 mol

s massa H20 = 0,69 mol x 18 gr/ mol
= 12,5 gr = 12,5 mL

Massa Al(OH)s =8,5¢r

Mol AlI(OH)3 =8,5¢gr: 78 gr/mol = 0,109 mol

Y resep AI(OH)3 =0,109 gr : 8 =0,0136 mol

% massa Al(OH)3 =0,0136 mol x 78 gr/mol
=1,053 gr

Karena pada laboratorium yang tersedia merupakan padatan Al>Os, maka dilakukan
reaksi dengan H2O untuk memperoleh Al(OH)s.

Massa Al(OH)3 =1,053 gr
Mol Al(OH)3 = 1,053 gr78 gr/mol=0,0136 mol
Al>03(s) + 3H20(1) — 2AI(OH)3(s)
0,0068 mol 0,0204 mol 0,0136 mol

Massa Al.O3 = 0,0068 mol x 101,96 gr/mol
=0,693 gr
Massa H.O  =0,0204 mol x 18 gr/mol
=0,36 gr
NaOH(ag) + AI(OH)s(s) = NaAlOx(s) + H20(l)
0,0625 mol  0,0136 mol
0,0136 mol 0,0136 mol 0,0136 mol 0,0136 mol

Massa NaAlO; =0,0136 mol x 81,97 gr/mol
=1,115 gr

Rasio mol NaAlO: : Na>SiOz yang digunakan dalam percobaan ini adalah 1 : 1, maka,
massa Na>SiOz yang digunakan sebagai berikut;

NaAlO: : Na2SiOs = 0,0136 mol : 0,0136 mol
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Massa Na>SiO3 =0,0136 mol x 83,08 gr/mol
=1,129 gr = 1,13 gr

Pada preparasi Al(OH)z3 terjadi reaksi hidrolisis yang menyebabkan molekul alumina
mengalami disosiasi. lon aluminium (AI**) akan bereaksi dengan molekul air dan
membentuk aluminium hidroksida (Al(OH)z). Persamaan reaksi yang terjadi adalah
sebagai berikut.

Al03 (s) + 3 H20 (1) = 2 Al(OH)3

Gambar 1. Preparasi Aluminium hidroksida

Alumunium hidroksida (AlI(OH)3) hasil preparasi kemudian digunakan untuk
preparasi natrium aluminat yang direaksikan dengan NaOH. Pada preparasi natrium
aluminat terjadi reaksi netralisasi dimana ion hidroksida (OH") bereaksi dengan
aluminium hidroksida (AlI(OH)s. Persamaan reaksi yang terjadi adalah sebagai berikut.

AI(OH)s (s) + NaOH (ag) — NaAlOz(aq) + H20(1)

Gambar 2. Preparasi Aluminium hidroksida

Reaksi antara ion hidroksida pada NaOH dengan Al(OH)s menghasilkan garam
aluminat. Pencampuran ini dilakukan pada magnetic stirrer dengan suhu 100 °C. Larutan
natrium aluminat bereaksi dengan natrium silikat menghasilkan silanol yang merupakan
monomer pembentuk zeolit. Pembentukan silanol ditunjukan dengan perubahan warna
larutan menjadi putih (Sriatun, et al., 2017).

"B

£

Gambar 3. Silanol
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Gambar 4. Reaksi pembentukan silanol [12]

Campuran ini memiliki tingkat keasaman sekitar 11-13 karena adanya Na»SiOz dan
NaAlO; yang bersifat basa. Senyawa ini saling berinteraksi untuk membuat polimer
silika-alumina, yang kemudian mempengaruhi seberapa cepat kristal terbentuk dan
tumbuh. Kondisi basa diakibatkan oleh penambahan larutan NaOH pada preparasi
aluminat. Kemudian dilakukan proses pemanasan pada suhu 100 °C selama 2 jam yang
bertujuan menghilangkan kandungan air yang masih tersisa. Pada pH basa, zeolit
menghasilkan ion Si(OH)s. Sedangkan pada pH asam (pH 1 - 4) akan menghasilkan
senyawa ([AI(H20)6]*" yang akan menghambat pembentukan kerangka zeolit (Sriatun, et
al., 2017). Pembentukan kerangka zeolit ditandai dengan proses polimerisasi yakni
terputusnya monomer pada silika menjadi struktur gel ketika proses pendiaman silanol
(M. Fadlullah, et al., 2014). Pada proses kristalisasi digunakan metode hidrotermal.

Gambar 5. Zeolite Y pada proses hidrotermal

Pada proses kristalisasi struktur zeolit akan mengalami penataan ulang agar
memperoleh struktur kristal yang stabil. Pada percobaan ini digunakan waktu pemanasan
selama 3 jam dalam suhu 120 °C. Zeolit Y yang didapatkan berupa serbuk halus berwarna

putih.
@j Et % I@A\

Gambar 6. (a) Seed gel, (b) Feedstock gel, (c) Overall gel setelah proses hidrotermal
dan (d) Zeolit NaY setelah dikeringkan (I. Susanti, et al., 2022).
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Gambar 7. Hasil sintesis zeolite Y

Rendemen Hasil Sintesis

Masa kertas saring = 0,519 gram
Massa kertas saring + endapan = 1,231 gram
Masa endapan = ((massa kertas saring + endapan) - Massa kertas
saring)
Massa endapan = 1,231 gram - 0,519 gram
=0,712 gram
Rendemen = Massa Hasil + Massa total bahan awal 100%

= m Hasilm. NaAlIO2 + m. Na2Si03100%
=0,712 gram1,115 gram + 1,13 gram100%

Karakterisasi Zeolite Y dengan X-Ray Diffraction (XRD) Powder

Difraktogram suatu senyawa dapat memberikan gambaran kristalinitasnya.
Difraktogram yang memiliki pola pemisahan puncak yang jelas intensitas dan ketajaman
puncaknya yang artinya puncak tinggi memiliki kristalinitas yang baik. Berdasarkan hasil
analisis yang didapat sebagai berikut:

leasurement profile

Intensity (cps)

Intensity (cps)

2theta (deg)

Gambar 8. Difraktogram serbuk Zeolite hasil sintesis dengan waktu hidrotermal 3 jam
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Gambar 9. Difraktogram serbuk zeolit hasil sintesis
dengan waktu hidrotermal 72 jam (Z. Alifatuz. et. al., 2012)

Peak List
eneral information
Analysis date 2024103014 17:17:52
Sample name Measurement date 2024103114 14:29:34
File name Off H Kel 2 Zeolt Yras Operator administrator

Comment

L|

No__2ihetaldeq) d(ang) Heighi(cps) __FWHM(deq) _Int_ I(cps deg) Int Wideg)  Asym faclor
1 13.908(7)  6.362(3) 1628(116) _ 0.162(11) 462(12) 0.28(3) 0.78(17)
2 24221(11) _ 36717(17) __ 2307(139 0.194(16) 759(16) 033(3) 07(2)
3 3151(8) 2832(7) 203(41) 0436) 92(43) 0.5(3) 12(10)
4___3261(0) 2739(5) 350(55) 0.49(7) 301(46) 08(3) 087(15)
5 345225  25060(4) 1205(100)  0.25(3) 532(16) 0.44(5) 06(3)

6 37.403(16) _ 24024(10) __ 306(50) 0.20(3) 103(10) 0.34(9) 087(15)
7 426902) 2.1164(8) 1037(93) 0.25(3) 388(14) 0.37(5) 1.35)
8 4550(6) 1.968(2) 104(29) 176(19) 235(26) 22(9) 05(3)
9 518503) 1.7618(8) 474(63) 0.22(5) 166(10) 0.35(7) 0.8(5)
10 58114) 1.5861(9) 336(53) 0.33(6) 150(13) 0.47(11) 16(9)
11 62.1003) 1.4935(6) 150(35) 0.78(15) 233(19) 16(5) 5(6)

12 6384(6) 14568(12) _ 197(41) 031(8) 82(15) 0.42(16) 06(6)
13 67.02(12) 1.395(2) 168(37) 1.38(11) 292(27) 1.7(5) 1.1(4)
14 69.341(12)  1.3541(2) 251(46) 030(3) 79(6) 031(8) 05

15 7812(3) 1222404)  212(42) 0.21(6) 89(8) 042(12) 0.6(5)

Gambar 10. Peak List kristal hasil percobaan

Dari data pada JCPDS No. 38-0240 di mana zeolit Y memiliki puncak difraktogram
20 sekitar 6,181°, 15,601°, 23,535°, 26,936°, dan 31,274° (Z. Alifatuz, et. al., 2012).
Hasil yang berbeda didapatkan pada difraktogram 20 hasil sintesis. Dimana sintesis pada
percobaan ini tidak menghasilkan zeolit Y, tetapi sodalit. Sodalite dan faujasite memiliki
struktur yang berbeda. Sodalite merupakan satu dari delapan type framework zeolite.
Berdasarkan strukturnya ada delapan jenis framework type of zeolite yakni SOD
(Aluminosilicate Sodalite), (LTA) Zeolite A, (FAU) Faujasite, (EMT) EMC-2, (CHA)
Chabasite, (GIS) Ghismodine (L. B. McCusker and C. Baerlocher. et. al., 2007).

Sodalite sangat berbeda dengan zeolite, hal tersebut dikarenakan sodalite hanya
memiliki 6 cincin yang berbentuk jendela. Namun sodalite ini memiliki kepadatan
kerangka yang masih berada pada range zeolit yakni 17,2 T-atom per 1000 A3. Perbedaan
struktur dari golongan faujasite, sodalite dan zeolite A telah ditunjukan pada gambar 11.

Pada percobaan ini dilakukan uji kualitatif terhadap hasil uji XRD untuk
mencocokan hasil dengan referensi. Digunakan program Match! untuk mencocokan hasil
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eksperimen dengan data referensi. Program Match! akan melakukan analisis kecocokan
data sampel grafik XRD dengan database sampel. Data referensi yang digunakan pada
software Match! berasal dari Crystallography Open Database (COD).

Pada program Match! hasil analisis XRD akan dicocokan dengan referensi terpilih
berdasarkan nilai Figure Of Merit (FoM). Jika nilai FoM suatu sampel mendekati 1 maka
kecocokan antara data eksperimen dan data referensi Semakin baik (J. Junaidi. et. al.,
2023). Hasil yang diperoleh dari karakterisasi XRD berupa difaktrogram atau pola
difraksi dengan puncak puncak intensitas yang bervariasi sepanjang 2-theta. Berdasarkan
hasil pencocokan dengan menggunakan program Match! diperoleh nilai FOM sebesar
0,7544 dengan rumus kimia AlO4P dan komposisi P sebesar 25,4%, Al sebesar 22,1%,
dan O sebesar 52,5%.

Perbedaan yang terjadi pada percobaan ini dikarenakan proses sintesis yang berbeda
dengan jurnal rujukan seperti komposisi bahan, suhu dan tekanan, waktu sintesis dan
pemurnian senyawa yang dapat menyebabkan cenderung terbentuk sodalite daripada
zeolite Y.

Gambar 11. Unit struktur dari zeolit A, sodalite dan faujasite (S. K. Masoudian. et. al.,
2013)

4. Conclusion

Berdasarkan percobaan yang telah dilakukan, sintesis zeolit Y dengan rasio mol dari
NaAlO. : NapSiO3 = 1 : 1 dan massa masing masing sebesar 1,115 g dan 1,13 g
menggunakan metode hidrotermal dengan waktu 3 jam menghasilkan zeolit berupa
serbuk halus berwarna putih dengan rendemen sebesar 31,715 %.
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