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ABSTRAK

Pada saat ini kebutuhan Indonesia akan katalis perengkahan-hidrogenasi untuk distilat menengah mencapai
400 ton/tahun, dan seluruhnya masih dipenuhi melalui impor. Komponen utama katalis perengkahan-
hidrogenasi adalah SiO; dan AlLO3z sebagai penyangga dan penyedia pusat aktif asam, serta fasa aktif
hidrogenasi. Kaolin yang melimpah di Indonesia mengandung SiO, dan AlLQOs, sehingga berpeluang
digunakan sebagai bahan pembuatan zeolit Y untuk penyedia pusat aktif asam katalis.

Tujuan penelitian ini adalah mendapatkan resep dan prosedur pembuatan zeolit Y dari kaolin Bangka.
Resep dan prosedur yang dikembangkan mencakup benefisiasi kaolin, pembentukan mikrosfer, aktivasi
kaolin dan komposisi adonan. Prosedur benefisiasi yang dikembangkan berhasil mengurangi 60 hingga
70% pengotor dalam kaolin dan sekaligus menghasilkan mikrosfer berukuran sangat kecil. Kaolin
mikrosfer kemudian dikalsinasi pada temperatur temperatur 700 °C, 1013 °C dan 1050 °C, untuk
menghasilkan kaolin aktif Kooc, Kio1sc dan Kiosoc sebagai bahan baku pembuatan zeolit Y.

Resep dan prosedur pembuatan zeolit Y yang dikembangkan dapat menghasilkan zeolit dengan rasio molar
SiO2/Al,O3 yang tinggi, yaitu 4,9, kristalinitas = 46,0%-b dan kemurnian > 86% dengan waktu reaksi relatif
singkat, 15 jam. Keberhasilan ini membenarkan hipotesis bahwa kaolin Kzpc merupakan sumber Al,Os;
Kio13c merupakan sumber silika, dan Kiosoc merupakan sumber silika dan mullite. Selain itu keberhasilan
ini juga membenarkan hasil-hasil penelitian sebelumnya yang menyatakan bahwa untuk mensintesis zeolit
Y dengan rasio molar SiO,/Al,Os > 3,5 dibutuhkan adonan dengan rasio molar SiO2/Al;,03 = 7-10 mol/mol
dan kehadiran metakaolin.
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Kaolin, benefisiasi, aktivasi, kaolin aktif, komposisi adonan, zeolit Y.
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1. PENDAHULUAN

Berdasarkan laporan tahunan Pertamina, pada tahun
2010 dan 2012 total produksi distilat menengah
berturut-turut adalah 26,62 dan 26,95 juta KL,
sementara kebutuhan distilat menengah pada tahun
2010 dan 2012 adalah 45,32 dan 45,47 juta kL [1][2].
Kondisi ini membuat kekurangan distilat menengah
sekitar 41% dari total kebutuhan. Tingginya
konsumsi distilat menengah tersebut menunjukkan
peran penting unit-unit penghasil distilat menengah,
yang utama adalah unit hydrocracker.  Proses
hydrocracking atau perengkahan-hidrogenasi adalah
proses perengkahan hidrokarbon fraksi berat menjadi
fraksi ringan melalui pemutusan ikatan C-C disertai
hidrogenasi. Minyak bumi yang makin lama semakin
berat akan menghasilkan residu semakin banyak yang
memiliki nilai ekonomi yang rendah, dan tingginya
kebutuhan distilat menengah menjadikan proses
hydrocracking atau perengkahan-hidrogenasi
semakin penting di dalam kilang minyak bumi. Pada
saat ini  kebutuhan Indonesia akan katalis
perengkahan-hidrogenasi untuk distilat menengah
mencapai 400 ton/tahun [2], dan seluruhnya masih
dipenuhi melalui impor. Proses perengkahan-
hidrogenasi membutuhkan Katalis berfungsi ganda,
yaitu fungsi perengkahan oleh pusat aktif asam dan
fungsi hidrogenasi/dehidrogenasi oleh pusat aktif
logam. Pusat aktif asam dapat disediakan oleh
senyawa polimer anorganik dalam ikatan SiO, dan
AlOs seperti zeolit Y dan oksida amorf, yang
sekaligus berfungsi sebagai penyangga logam aktif
pada katalis perengkahan-hidrogenasi.

Diantara banyak jenis mineral, kaolin mengandung
SiO; dan Al,O3 dalam persentase tinggi, dan terdapat
dalam jumlah yang besar di Indonesia. Oleh karena
itu, kaolin berpeluang untuk diolah menjadi
penyangga, baik menjadi alumina-silika amorf
maupun zeolit Y, dan dapat diolah lebih lanjut
menjadi katalis perengkahan-hidrogenasi.
Berdasarkan hal tersebut, penelitian konversi kaolin
menjadi zeolit-oksida amorf perlu dilakukan.

Kaolin merupakan salah satu jenis mineral lempung,

yang mengandung beberapa komponen kristal
terutama  kaolinit dengan  komposisi  kimia
Al;Si,Os(0OH)4.  Hasil  kalsinasi  kaolinit  dapat

digunakan untuk mensintesis zeolit atau saringan
molekul [3]. Dalam sintesis zeolit dari kaolin, para
peneliti pada umumnya mengaktifkan kaolin dengan
kalsinasi pada satu temperatur tertentu dan
mempelajari pengaruh temperatur terhadap hasil
sintesis [4],[5],[6].[7]. Perlakuan panas pada kaolin
mengakibatkan terjadinya transfromasi struktur
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kaolin. Pada temperatur 550-650 °C kaolin
mengalami dehidroksilasi menghasilkan metakaolin
Al;Si,O7, pada 900-950 °C hidroksil (OH") dalam
metakaolin terlepas untuk membentuk fasa spinel
dan silika amorf, dan pada 1100 °C, fasa spinel
mengalami nukleasi dan bertransformasi membentuk
mullite, 3Al,03-2Si0,,dan kristal kristobalite SiO;
[8]. Menurut Zheng dkk., (2005), metakaolin dapat
dijadikan sumber alumina, dan silika amorf hasil
kalsinasi pada temperatur di atas 900 °C dapat
dijadikan sumber silika.

Sangat menarik bila zeolit dapat disintesis dari
prekursor hasil aktivasi kaolin pada beberapa
temperatur  berbeda, yang dicampur dengan
komposisi yang tepat, sehingga diperoleh produk
yang diinginkan. Penelitian ini dilakukan untuk
menghasilkan resep pembuatan zeolit Y, yang
disusun dengan memanfaatkan hasil penelitian
beberapa peneliti, terutama penelitian dari Zheng
dkk., (2005) dan Murat dkk., (1992), dengan
menggunakan kaolin Bangka. Murat dkk., (1992)
menyatakan bahwa untuk sintesis zeolit Y dengan
rasio molar SiO,/AlL,O3; > 3,5, adonan reaktan harus
memiliki Si0»/Al,03 = 7-10 mol/mol

2. METODOLOGI PENELITIAN

Penelitian sintesis zeolit Y dari kaolin terbenefisiasi
dilaksanakan mengikuti strategi yang disajikan pada
Gambar 1 dan Gambar 2.
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Gambar 1: Diagram alir preparasi kaolin aktif.

Gambar 1 menampilkan diagram alir preparasi kaolin
aktif. Penelitian diawali dengan karakterisasi kimia
dengan metode analisis basah, untuk menentukan
kandungan silika dan alumina di dalam kaolin, serta



pengotor yang perlu disingkirkan. Karakterisasi mineral
dengan analisis XRD, untuk menentukan kandungan
kristal mineral dalam kaolin. Benefisiasi kaolin
dilakukan melalui metode flokulasi selektif, untuk
menyingkirkan pengotor yang dapat mengganggu
sintesis zeolit Y dan kinerja katalis yang dihasilkan.
Hasil benefisiasi yang berupa suspensi kemudian
dikeringkan menggunakan spray dryer, sekaligus untuk
mendapatkan kaolin mikrosfer berukuran < 10 pm.
Karakterisasi ~ termal  dilakukan ~ menggunakan
TGA/DSC (thermogravimetric —analysis/differential
scanning calorimetry) untuk mendapatkan informasi
tentang temperatur transformasi fasa kaolin. Pemilihan
temperatur aktivasi kaolin didasarkan pada hasil
karakterisasi termal ini. Mikrosfer yang dihasilkan pada
tahap benefisiasi, kemudian dikalsinasi pada 700 °C
pada 1013 °C, dan pada 1050 °C untuk menghasilkan
kaolin aktif (K700c), (Kmlgc) dan (K1050C) yang
diperlukan pada sintesis zeolit Y.

Gambar 2 menampilkan diagram alir sintesis zeolit Y
dari kaolin aktif. Sintesis zeolit Y diawali dengan
pembuatan adonan atau campuran awal yang terdiri
dari kaolin aktif K7ooc, K1013(;, KlOSOC, dan bibit
kristal zeolit Y, air dan Na-silikat yang berfungsi
sebagai dispersan. Bibit kristal dibuat dengan
mengadaptasi penelitian Ginter dkk. (1992) dengan
komposisi molar 12,5Si0,:Al,03:9,75Na,0:485H,0
yang dimatangkan selama 24 jam.

Bibit kristal

Mixing/aging
campuran awal,
25°C, 11 jam

I

Sintesis hidrotermal,
91-93°C, 7-21 jam

/ ZeolitY /
Gam

bar 2: Diagram alir sintesis zeolit Y dari kaolin

Kaolin aktif

Nassilikat

Komposisi campuran awal diatur sedemikian rupa
sehingga memiliki rasio SiO./Al,O; yang berada
dalam rentang 7-10 mol/mol, agar zeolit yang
diperoleh memiliki rasio molar SiO./ALOs3 > 3,5.
Komposisi campuran awal disajikan pada Tabel 1.

Persentase bibit kristal dalam campuran reaksi
sebesar 18%-b, dan rasio fasa padat kaolin aktif/fasa
cair ditentukan = 5%-
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Tabel 1: Komposisi campuran awal sintesis zeolit Y
dari kaolin

Komposisi Campuran Awal

Kyse | Si0; | ALO; | Na0

YO | 500,
o h | AbOs | Na
(mol/mol

K
%)

{mol)

Rl | 10 85 j 64 | 932 | 061 | 104

1 1
Rm2 | 20 1 10 83 1 53| TH | 082 | 847 | 146
Rm3 | 30 63 3 68 1 45 | 662 | 066 | 68 | 146
Rm4| 0 100 0 137 1 § | 1169 039 | 1367 | 146
Rm3| 10 9 0 104 1 64 | 931 | 061 | 1045 | 146
Run§ | 100 0 0 23 1 22 | 329|097 | 231 | 16

b. Campuran awal dimatangkan pada temperatur
ruang selama 11 jam sebelum diproses secara
hidrotermal.

Zeolit Y disintesis dalam reaktor berpengaduk yang
terbuat dari teflon dengan volume 600 ml dan
diperlengkapi dengan refluk serta diletakkan di dalam
oil batch. Temperatur reaksi 91-93 °C, pH + 13,
kecepatan pengaduk 170 rpm. Hasil zeolit Y
dikarakterisasi dengan analisis XRD, untuk
menentukan kandungan zeolit Y.

3. HASIL PENELITIAN DAN PEMBAHASAN

3.1 Hasil Karakterisasi Kimia

Hasil karakterisasi kimia kaolin Bangka dan beberapa
jenis kaolin dari negara lain ditampilkan pada Tabel
2.

Tabel 2: Komposisi kimia kaolin

%-berat
Kompos - - -
isi Kaolin | Kaolin Kaoli Kaolin
Kimia Kaolin | Ahoko | Ranong | n Georgi

Bangk | Nigeri | Thailan | Chin &

a1 a2 d3 aA
SiO, 49,86 72,46 45,63 44,21 | 45,30
Al,O3 30,51 18,96 35,75 37,75 | 38,38
Fe,03 0,69 1,05 0,77 0,78 0,30
TiO, 0,29 - 0,04 - 1,44
CaO 1,49 - 0,02 0,45 0,05
MgO 1,07 0,13 0,04 0,08 0,25
Na,O 0,45 0,02 - 0,07 0,27
K,0 0,59 0,43 0,99 0,46 0,44
Hilang 15,05 6,17 13,38 17,25 | 13,97
Pijar
Total 100,00 éO0,0 100,00 éO0,0 100,00

"Hasil Penelitian
2Kovo, (2009)
3Janjira, (2002)
4Zheng, (2005)
SMurray, (1960)



Kaolin Bangka mengandung SiO, dan AlLO3z; dalam
persentase tinggi, sehingga sesuai dengan yang
diperlukan dalam campuran awal untuk sintesis zeolit
Y. Kualitas kaolin Bangka hampir sama dengan
kaolin Ranong dan China, tetapi di bawah kaolin
Ahoko yang mengandung SiO- lebih tinggi. Seperti
bahan alam pada umumnya kaolin Bangka
mengandung berbagai pengotor berupa oksida-oksida
logam, selain SiO; dan AlOs;. Banyak pakar
melaporkan bahwa pengotor tersebut dapat
berpengaruh pada sintesis zeolit dan/atau produk
zeolit [9],[11],[12],[13]. Melalui proses benefisiasi
diharapkan dapat menurunkan kadar pengotor dari
kaolin.

3.2 Hasil Karakterisasi Mineral

Hasil karakterisasi mineral kaolin Bangka dan kaolin
dari negara lain ditampilkan pada Tabel 3

Tabel 3: Komposisi mineral kaolin

- %-berat
Komposisi Mineral - " - —
Kaolin Bangka Kaolin China
Kaolinite 63,6 82
Gibbsite 26,5 -
Quartz 1,6 0,1
Muscovite 8,3 -
Total 100,0

*Hasil Penelitian
**Zheng (2005)

Kaolin Bangka mengandung mineral kaolinite
(Al05.2Si0,2.2H,0) cukup tinggi vaitu 63,3%-b.
Kandungan kaolinite yang tinggi adalah penting,
karena kaolinite merupakan mineral dalam kaolin
yang dapat dikonversi menjadi kaolin aktif, dan
diperuntukkan sebagai sumber SiO; dan Al,O3; dalam
sintesis zeolit. Namun demikian, mineral gibbsite dan
muscovit secara berurutan akan terkonversi menjadi
boehmite dan metakaolin [9],[11], yang diperlukan
dalam sintesis zeolit Y.

3.3 Hasil Karakterisasi Termal

Hasil karakterisasi kimia kaolin Bangka ditampilkan
pada Gambar 3.
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Gambar 3 :Kurva DSC/TGA kaolin Bangka

Kurva TGA menampilkan penurunan massa kaolin
yang memperlihatkan terjadinya proses dehidrasi
pada temperatur 29 °C hingga 450 °C dan proses
dehidroksilasi pada rentang temperatur 450—600 °C,
mengindikasikan transformasi fasa kaolinite menjadi
fasa metakaolin. Pada proses ini struktur kaolinite
runtuh, dan membentuk struktur alumina silikat
amorf yang disebut metakaolin. Kurva DSC
menggambarkan aliran energi dari ambien ke kaolin
yang terjadi karena perbedaan temperatur antara
kaolin dan ambien. Pada rentang temperatur 29—450
°C energi dibutuhkan untuk proses dehidrasi dari air
terikat secara fisik pada kaolin dan pelepasan air dari
konversi gibbsite menjadi boehmite. Pada rentang
temperatur 450—600 °C dan 995-1040 °C kurva
DSC menampilkan puncak reaksi endotermik dimana
berlangsung proses dehidroksilasi kaolin menjadi
metakaolin, dan reaksi eksotermik di mana
berlangsung tranformasi fasa metakaolin menjadi
spinel dan silika amorf. Selanjutnya, kedua rentang
temperatur ini diadaptasi untuk aktivasi kaolin. Fasa
kaolin aktif metakaolin dan silika amorf diperlukan
dalam sintesis zeolit Y.

3.4 Hasil Benefisiasi Kaolin

Proses flokulasi selektif dalam benefisiasi kaolin
bertujuan untuk memisahkan mineral pengotor halus
berupa logam oksida dari kaolin, melalui agregasi
mineral pengotor dalam suspensi dan membentuk
aglomerat oleh kehadiran flokulan berupa polimer,
dan didukung oleh kehadiran senyawa polivalensi
kation. Aglomerat partikel terbentuk melalui adsorpsi
selektif gugus fungsional polimer pada pengotor
berlapis kation, dan meninggalkan partikel kaolin
dalam kondisi terdispersi. Kation dari senyawa
polivalensi diperlukan, untuk mengaktifkan polimer
dengan mekanisme pembentukan lapisan (+) pada
permukaan pengotor yang berfungsi menurunankan
zeta potensial pengotor. Kondisi ini akan mendukung
terjadinya adsorpsi dan reaksi gugus polimer flokulan
dengan logam pada permukaan pengotor, yang



menghasilkan senyawa tidak larut dalam air melalui
ikatan kovalen atau ion, dan mudah mengendap [14].
Hasil benefisiasi kaolin ditampilkan pada Tabel 4.

Tabel 4: Komposisi kimia kaolin Bangka

Kaolin Bangka
%-berat
Komposisi Kimia
(Analisa Basah) Sebelum Sesudah
Benefikasi Benefikasi
SiO, 49,86 50,18
Al,O, 30,51 29,87
Fe:03 0,69 0,19
TiO, 0,29 0,09
CaO 1,49 0,56
MgO 1,07 0,81
Na,O 0,45 3,38
K0 0,59 0,44
Hilang Pijar 15,05 14,48
Total 100,00 100,00

Proses benefisiasi kaolin dilakukan dengan metode
flokulasi selektif menggunakan dispersan Na;SiOs
dan senyawa kation polivalensi CaCl,.2H,O dengan
dosis 100-200 ppm (Behl dkk., 1996), serta flokulan
Poly Acryl Amide (PAM) yang ditetapkan dalam
rasio massa CaCl,.2H,O/PAM = 125 [15]. Proses
benefisiasi dengan kadar  dispersan=1%-b,
promotor=156 ppm dan flokulan=1,25 ppm
merupakan kondisi proses terbaik, menghasilkan
penurunan pengotor oksida logam Fe;O3, TiO,, dan
CaO dari kaolin sekitar 60-70%. Penurunan pengotor
dari kaolin hingga 100% sangat sulit diperoleh,
seperti hasil-hasil yang telah dicapai oleh beberapa
penelitian sejenis [13],[14],[15]. Peningkatan Na,O
dalam kaolin diperoleh dari lingkungan suspensi
kaolin yang menggunakan Na;SiOs; dalam jumlah
cukup tinggi dalam suspensi. Peningkatan Na,O ini
tidak memberikan masalah, karena Na,O akan
diperlukan kembali dalam proses sintesis zeolit Y.
Kaolin berukuran mikrosfer < 10 pum dihasilkan
melalui pengeringan suspensi kaolin hasil flokulasi
selektif, dengan spray drier yang dioperasikan pada
temperatur 90-110°C, laju pengumpana suspensi 80
ml/jam dan laju udara 750 L/menit serta dialirkan
secara cocurrent. Mikrosfer kaolin kemudian
diaktivasi pada temperatur 700°C, 1013°C, dan
1050°C selama dua jam untuk menghasilkan fasa
kaolin aktif Kzgoc, Kio1ac dan Kiosoc sebagai prekursor
sintesis zeolit Y.

3.5 Hasil Aktivasi Kaolin

Hasil aktivasi kaolin Bangka ditampilkan pada Tabel
5.
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Tabel 5: Struktur pori dan kekristalan kaolin dan

kaolin
aktif
Kalsinasi Kaolin Hasil Analisis Hasil Analisis
BET XRD
T t Diameter Pori Luas Volmme | Amorf | Knstaln
(°C) | (Jam) | Ratatata Permukaan | PorTotal | (%) (%)
@) | Spesifkoe) | ulig

204 3310 0.169 25,1 743

700
700
1013
1030
1100

29 1292 0055 | 99 | 401
187 1431 0103 | 615 | 383
392 807 0079 | 635 | 363
404 795 0030 | 625 | 374
pil] 1062 0062 | 614 | 386

N

Tabel 5 memperlihatkan kekristalan kaolin Bangka
sebelum diaktivasi, mengandung fasa amorf 25,7%-b
dan fasa kristal 74,3%-b. Fasa amorf pada kaolin
pada umumnya mengandung silika amorf, besi
hidroksida amorf dan Al hidroksida amorf [16],[17].
Aktivasi kaolin melalui kalsinasi pada temperatur
700°C, 1013°C, dan 1050°C selama dua jam
menghasilkan fasa kaolin aktif Kgzpc, Kioizc dan
Kiosoc.  Kalsinasi kaolin pada temperatur 700°C
dengan waktu empat jam menghasilkan sedikit
perubahan terhadap tekstur pori dan kekristalan dari
kalsinasi dua jam. Hasil ini tidak memberikan
keuntungan yang signifikan terhadap perolehan
metakaolin (Kzooc) sebagai produk amorf yang
dikehendaki dibandingkan dengan kebutuhan energi
yang dua kali lebih besar.

Fasa kaolin aktif Kzpc merupakan sumber alumina
karena bersifat lebih mudah melepaskan Al,Oz dari
pada SiO; vyang terkandung, sedangkan Kioisc
merupakan sumber silika karena mudah melepaskan
SiO; dari pada Al,O3. Kondisi ini didukung oleh
hasil-hasil penelitian terkait [8],[18],[19],[20],[21].

Fasa kaolin aktif Kipizc memiliki tekstur pori yang
berbeda dari Kzooc secara signifikan, dan fasa amorf
sedikit lebih besar karena terbentuknya SiO, amorf.
Sifat SiO, amorf dalam Kjioisc mudah terlepas dan
larut dalam alkali, yang diperlukan dalam sintesis
zeolit Y. Fasa kaolin aktif Kipsoc memiliki tekstur
pori tidak jauh berbeda dari Kigisc, dan mengalami
sedikit penurunan fasa amorf karena terbentuk
mullite. Pada fasa Kiosoc ini, mullite terbentuk dan
meningkat pada kalsinasi pada temperatur 1100°C,
diperlihatkan oleh penurunan diameter pori dan
peningkatan fasa kristal. Senyawa mullite dalam
jumlah sedikit diperlukan dalam sintesis zeolit Y
untuk memberikan sifat kuat terhadap zeolit [8].
Gambar 4 menampilkan difraktogram fasa kaolin
Bangka dan kaolin Bangka aktif.
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Gambar 4 : Difraktogram Kaolin Bangka dan Kaolin
Aktif

Puncak kaolinite kaolin Bangka pada sudut 26 = 12,4
menghilang setelah kaolin dikalsinasi, ditampilkan
pada difraktogram fasa kaolin aktif Ksgoc dan fasa-
fasa kaolin aktif yang lain. Kondisi ini
memperlihatkan bahwa kaolinite telah terkonversi
secara sempurna menjadi metakaolin pada temperatur
700°C, sedangkan difraktogram Kio1sc
memperlihatkan puncak mineral mullite pada sudut
20 = 16,6; 32,9; 35,4; 41 dan 60,1, dan tampak lebih
jelas pada difraktogram Kiosoc.

3.6 Hasil Sintesis Zeolit Y

Kondisi proses variabel tetap ditentukan untuk rasio
padatan/air = 5%-b, persentase bibit kristal dalam
campuran reaksi = 18%-b, pematangan campuran
awal pada temperatur ruang selama 11 jam,
temperatur reaksi pada rentang 91-93 °C, pH % 13,
kecepatan pengaduk reaktor = 170 rpm. Tabel 6
menampilkan zeolit Y hasil sintesis hidrotermal dari
kaolin dengan variabel bebas rasio komposisi kaolin
aktif Kzooc @ Kioisc: Kiosoc dalam campuran awal dan
waktu kristalisasi.  Kehadiran SiO, amorf dalam
jumlah tinggi yang mudah  terlepas dari Kio1ac dan
Al,O3 yang mudah terlepas dari Kzooc

Tabel 6: Pengaruh Komposisi Kaolin Aktif dan
Waktu Reaksi
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Komposisi Kaoln Smtesa Zealt Y .
Proses Alif Rasio secara | Produk
Run %hc) }’Sb’; L | TEC) t(jam) NaY NaP Kristal
SRR 9193 | 15 | 2t [ w18 | 46 | 0 | M | 37
1 n | 9193 | 15 | 20 | 0 |6l 367 ] 372
3ol u |6 o193 | 15 | a1 | 7 | 0 | 57| 80
4| 0 | 10 7| o193 15 0
5ol 10| w 9193 15 71 132
6 |00 0 9193 15 94 515
10| 8 101 | 9103 7 0 0 »
s | 10| 8 101 | 9183 9 i 0 16
3| 101 | 9193 11 754 0 314
0| w08 101 | 9193 13 86 0 346
|| 1031 | 0103 15 878 0 547
|| 101 | 9183 2 16 54
dalam campuran awal akan mempermudah

terbentuknya nuklei dalam bentuk sol pada waktu
pematangan campuran awal. Sol ini dalam proses
hidrotermal akan melakukan penyusunan ulang
membentuk kristal zeolit NaY. Murat dkk., (1992)
melaporkan rasio molar SiO,/Al,O3 dalam campuran
awal 7-10 mol/mol, akan menghasilkan zeolit NaY
secara optimal. Penelitian ini menggunakan beberapa
rasio molar SiO2/Al,Os, untuk mengkaji pengaruh
komposisi kaolin aktif dan waktu reaksi. Hipotesis
bahwa kaolin K7ooc merupakan sumber Al203; Kio1sc
merupakan sumber silika, dan Kiosoc merupakan
sumber silika dan mullite. Rasio molar SiO,/Al;O3
dalam campuran awal disusun dengan menggunakan
hipotesis bahwa seluruh kandungan silika dari Kio1sc
dan alumina dari Kyooc terlepas dan larut ke dalam
sistim campuran reaksi.

Hasil sintesis Zeolit NaY dengan kekristalan tertinggi
dicapai pada campuran awal yang menggunakan
kuantitas Krooc sedikit (10%), sehingga memiliki
rasio molar SiO,/Al,O3; dalam campuran awal = 10,1
mol/mol (run 1 dan 5), dalam waktu kristalisasi 15
jam. Sintesis pada run 1 menghasilkan kekristalan
54,7%-b dengan kemurnian zeolit NaY 87,8% yang
memiliki rasio molar SiO2/Al,03 = 5,35 mol/mol.
Selanjutnya hasil perulangan enam kali sintesis zeolit
Y vyang dilakukan kemudian, memperoleh standar
deviasi kekristalan zeolit Y = 5,46 dari nilai rata-rata
= 4595 %-b, dan standar deviasi rasio molar
SiO./AlL O3 = 0,476 dari rata-rata = 4,872 mol/mol.

Berdasarkan hasil tersebut, hipotesis bahwa kaolin
aktif Krooc merupakan sumber Al203; Kioisc
merupakan sumber silika, dan Kaiosoc merupakan
sumber silika dan mullite, serta seluruh silika dari
Kio1sc, alumina dari Kygoc terlepas dan larut ke dalam
sistim campuran reaksi adalah benar. Dengan
demikian hasil zeolit Y terbaik telah diperoleh,
dengan menggunakan campuran awal dari kaolin
aktif dan  bibit  kristal dalam  formulasi
10,1Si0,:Al,03:6,4Na;0:932H,0. Formulasi ini juga



juga membenarkan hasil-hasil penelitian sebelumnya
yang menyatakan bahwa untuk mensintesis zeolit Y
dengan rasio molar SiO2/Al03 > 3,5 dibutuhkan
adonan dengan rasio molar SiO2/Al203 = 7-10 dan
kehadiran metakaolin.

Hasil ini memperlihatkan bahwa kehadiran Kzooc
dan sumber silika yang tinggi (Kioizc) dalam
campuran awal berpengaruh secara signifikan dalam
pembentukan zeolit Y. Di samping itu jumlah
pengotor Fe** dan Ca?* yang cukup rendah sebagai
hasil proses benefisiasi kaolin, diperkirakan tidak
cukup memberikan pengaruh melalui efek fluxing
dalam sistem reaksi dari kedua logam. Bentuk
mikrosfer kaolin hasil spray drying berukuran < 10
pm  mendukung  konversi  kaolinite  menjadi
metakaolin dan lainnya berlangsung secara sempurna
untuk menghasilkan fasa-fasa kaolin aktif.

Beberapa penelitian sintesis zeolit Y dari kaolin,
telah dilakukan oleh peneliti sebelumnya. Brown
dkk., (1980) menghasilkan kekristalan = 30% yang
memiliki rasio SiO2/Al,O3; = 5,02 mol/mol, dalam
waktu sintesis 16 jam. Zheng dkk., (2005)
menghasilkan kekristalan = 40% yang memiliki rasio
SiO2/AlO3 = 5,05 mol/mol, dalam waktu sintesis 24
jam. Selanjutnya Htay dan Oo, (2008) menggunakan
formulasi campuran awal
6Si02:Al,03:9Na,0:249H,0, dan waktu sintesis 48
jam menghasilkan kemurnian NaY = 74% dengan
rasio molar SiO»/Al,O3 = 3,53 mol/mol.

Kajian terhadap metakaolin dibuat melalui sintesis
zeolit NaY, menggunakan Kzgoc dengan kuantitas 20
dan 30% (run 2 dan run 3) sehingga campuran awal
memiliki rasio molar SiO/Al,O0; 85 dan 6,8
mol/mol. Kondisi proses ini menghasilkan zeolit NaY
dalam waktu sintesis yang lebih panjang yaitu = 21
jam, di mana run 3 menghasilkan zeolit P > zeolit Y.
Peningkatan persentase Kzooc ~ memberikan
kecenderungan penurunan NaY dan peningkatan NaP
yang dihasilkan, karena kuantitas Al,O; dalam
campuran awal tinggi. Rasio SiO./Al,0O3 dalam zeolit
NaP berkisar 2-5, sedangkan zeolit NaY > 3. Contoh
formulasi kimia zeolit NaY dan zeolit NaP secara
berurutan adalah: Na;0.Al03.4,8Si0,.8,9H,0 dan
NaZO.AI203.ZSi02.5H20 [9]

Suatu hal yang menarik terjadi pada run 4, di mana
campuran awal tidak mengandung metakaolin, dan
rasio molar SiO,/Al,0; = 13,7. Kondisi proses tanpa
kehadiran metakaolin ini belum menghasilkan kristal
zeolit Y pada waktu sintesis = 15 jam, karena
metakaolin diperlukan dalam sintesis zeolit Y, yang
berfungsi sebagai promotor (Brown dkk., 1980).
Hasil proses sintesis tanpa metakaolin sulit
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membentuk Kkristal zeolit, karena tidak tersedianya
Alb,O; yang cukup dalam sistem reaksi. Sumber
alumina dari hasil pelarutan mineral gibbsite yang
terkandung dalam kaolin ataupun dari bibit kristal
tidak cukup mendukung pembentukan zeolit Y.
Kajian terhadap campuran awal yang tidak
mengandung Kioac juga dilakukan (run 6), dengan
rasio molar SiO./Al,O3 dalam campuran awal = 2,3
mol/mol dan menghasilkan zeolit NaP pada waktu
sintesis = 15 jam.

Variabel bebas waktu reaksi dikaji secara lebih detail
pada sintesis zeolit Y, dengan menggunakan
komposisi kaolin aktif pada run 1. Kekristalan dan
kemurnian zeolit NaY meningkat seiring dengan
waktu proses seperti ditampilkan pada Tabel 6.
Kristal zeolit Y (puncak Y) belum terbentuk pada
waktu sintesis 7 jam, dan mulai terbentuk pada waktu
sintesis 9 jam, serta tampak lebih jelas pada waktu
kristalisasi 11 jam dan menguat pada jam berikutnya
hingga 15 jam, seperti ditampilkan pada Gambar 5.
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Gambar 5: Difraktogram kristal zeolit Y sebagai
fungsi

waktu reaksi
Reaksi lanjut dari zeolit NaY menjadi zeolit NaP

terjadi pada waktu sintesis 21 jam, seperti
ditampilkan pada Tabel 6 (run 12) dan Gambar 6.
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Gambar 6: Difraktogram hasil sintesis zeolit dengan
waktu 15 jam dan 21 jam

Penurunan puncak zeolit Y yang bersamaan dengan
munculnya puncak zeolit P  mengindikasikan
berlangsungnya reaksi konsekutif dari NaY menjadi
NaP dan pelepasan Al,O3 dari Kzooc Yang meningkat
seiring dengan waktu. Selain melalui mekanisme
reaksi konsekutif dari zeolit NaY, pembentukan
zeolit NaP diduga juga berlangsung melalui reaksi
paralel dengan pembentukan zeolit NaY.

7. KESIMPULAN

Prosedur benefisiasi yang dikembangkan berhasil
mengurangi 60 hingga 70% pengotor dalam kaolin
dan sekaligus menghasilkan mikrosfer berukuran
sangat kecil. Kaolin mikrosfer kemudian dikalsinasi
pada temperatur temperatur 700 °C, 1013 °C dan
1050 °C, untuk menghasilkan kaolin aktif sebagai
bahan baku pembuatan zeolit .

Resep dan prosedur pembuatan zeolit Y yang
dikembangkan dapat menghasilkan zeolit dengan
rasio molar SiO2/AlO3 yang tinggi, yaitu 4,9,
kristalinitas = 46,0%-b dan kemurnian > 86% dengan
waktu reaksi relatif singkat, 15 jam.

Keberhasilan ini membenarkan hipotesis bahwa
kaolin K7ooc merupakan sumber AlQO3; Kioic
merupakan sumber silika, dan Kiosoc merupakan
sumber silika dan mullite. Selain itu keberhasilan ini
juga membenarkan hasil-hasil penelitian sebelumnya
yang menyatakan bahwa untuk mensintesis zeolit Y
dengan rasio molar SiO2/Al03 > 3,5 dibutuhkan
adonan dengan rasio molar SiO2/AlOz = 7-10
mol/mol dan kehadiran metakaolin.
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