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SARI

Digfukan metode pemanfaatan lempung sebagai pengganii seolit untuk Katalis pada kilang
miyak,

Dipelajari sifat dan karakrveristik lempung seperti perbandingan silika terhadap aluming diten-
tukan dengan anglisis kimia.. Kestabilan strukour dengan variasi pemanasan aliran gas witrogen dan
melil at proses pengkristalan pada kolsinasi,

Luas permukaan dan ukuran pord ditentukan demgan carn adsorbsi gas nitrogen. Pemanasan
mengakibaikan perubahan darl beniuk amorf menjadi krisral

Keasaman permukaan padatan lempung ditentukan dengarn coarg adsorbsi fasa gas dan rermogra-.
vimetri (TG ) untuk keperluan kuanritatif, sedangkan secarg kualitatif dengan spekiroskopi infra merah
dan diferensial termal analisis (DTA ) Dengan demikian dapar diterinkan kekigtan asam dan keasd-
man fotal dari gugus asam memurur Bronsted maupun Lewis,

Aktiviras katalitis untuk perenghahan hirokarbon dapat diteniukan dengan mengeumakan
reaktor mikro pada variasi temperatur, dan hasil yang diperoleh kemudian dilewatkan alat kroma-
tografi gas,

ABSTRACT

The method af making use clay g5 @ substitute of zeolich as a refinery caralysi in is being
discussed, The clay chargereristics such as silica and aluming comparison are decided with analyiical
chemisiry. The structural stability with nifrogen gas flow and waiching crystalation process causing
the changed of amorphous calsination are being studied

The surface acldity of clay solid is beimg fixed with the method of pas phase adzarbilon ard
thermogravitated for the quantitative necessities, whereas quantitavely with infra-red spectroscopy
and thermal differencial method. As such rthe acidicy power and roral acidity from acid
solution aceording to Bronsted or Lewis,

The caralvsl acrivities for Bvdrocarfron cracking could be detected by wsing micro reacior ar
varied temperature, and the result gained showld be passed on to the sas chromatography,

. PENDAHULUAN lisis heterogen™.  Sistem  Katalisis heterogen
umumnya terdiri atas logam-logam atau oksida

Sebagian besar proses kimia pada kilang mi- logam, Kristal alumina=silika vang dikenal seba-
nyak dan industri kimia berdasarkan pada “kata- gl zeolite dipilih sebagai katalis perengkahan
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karena memiliki sifat: luas permukaan sangat
besar, keasaman tinggi, aktivitas katalis tinggi
dan sangat selektif terutama untuk perengkahan
hidrokarbon. Sifat keasaman, luas permukaan
dan ukuran pori katalis sangat menentukan ak-
tivitas reaksi perengkahan,

Pada tulisan ini diagjukan metoda pembuatan
katalis perengkahan itu dari bahan dasar lem-
pumg. Alasan pemilihan bahan dasar ini, adalah
karena kelimpahannya yang cukup tinggi, mu-
dah didapat dan harganya sangat murah bahlkan
dapat dikatakan tanpa biaya bahan dasar itu
dapat diperoleh,

Dengan pengolahan tertentu lempung dapat
menghasilkan produk vang memadliki sifat serupa
zeolite. Hal ini dimungkinkan karena komposisi
lempung agak mirip dengan zeolite. Hingga kini,
Indonesia masih mengimpor zeolite yang harga-
nya cukup tinggi. Melalui proses pengaktifan,
lempung diharapkan dapat digunakan sebagai ka-
talis perengkahan pada kilang minyak.

1. PENGAKTIFAN LEMPUNG

Perbedaan aktivitas, selektivitas dan stabili-
tas aksi katalitik dipunakan sebagai desar kriteria
untuk konversi dan sintesa hidrokarbon, Dalam
banvak hal, sifat donor proton dari gugus hi-
draksil dianggap menentukan sifat-sifat katalitik
vang khas dari katahis tersebut,

Keasaman gugus-gugus hidroksil itu sangat
tergantung kepada elektronegativitas struktur
katalis dan telah diketahui tergantung jupga ke-
pada kandungan total atom-atom aluminium
di dalamnya.

Aktivitas katalitik akan naik pada rasio sili-
ka alumina yang sangat tinggi. Kenaikan aktivi-
tas ini berbanding lurus dengan berkurangnya
kandungan alumina, sehingga perle diperlajari
kemungkinan pembuatan alumina-silika dengan
keasaman kuat dengan cara mengadakan peng-
kristalan ke dalam kerangka alumina-silika itu.

Yang akan' mudah terjadi pada jarak alumina
yang cukup jauh,

Lil. PENGUKURAN LUAS MUKA

Cara yang sangat umum untuk mengukur lu-
a8 muka adalah menggunakan adsorbsi gas, Ad-
sorbsi disebabkan oleh adanya gaya interaksi
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antara permukaan padatan (adsonbem) dengan
molekul-molekul gas atau vap (adsorbar),

Berdasarkan kuat interaksinya, semua ad-
sorhel gas dapat digolongkan menjadi dua go-
longan yaitu adsorbsi fisika dan adsorbsi kimia,
Adsorbsi ]:Lmhjuga disebut adsorbei tak terbalik-
kan {irreversible), ditandad dengan besarnya
potensial interaksi vang menyvebabkan tingginya
panas adsorbsi. Keadaan ini jika dilihat dengan
metoda spektrofotometri berdasarkan resonansi
spin elektron dan magnetiknya, memberikan ke-
nyataan bahwa adsorbsi kimia melibatkan ¢ ika-
tan kimia vang jelas antara gas atau vap dengan
permukaan itu. Adanyva ikatan ini menyebabkan
adsorbsi kimia tidak dapat terjadi pada tempe-
ratur kritis adsorbat,

Adsorbsi fisika yang sering disebut juga ad-
gorbsi Vander Walls adalah adsorbsi terbalikkan
{reversibie) dan terjadi karena adanya gaya in-
teraksi antarmolekul.. Adsorbsi fisika adalah
proses terbalikkan vang dapat dikdlangkan de-
ngan menurunkan tekanan,

Untuk pengukuran heas muka, perlu dilibat-

kan persamaan BET (Brunauwer, Emmet dan
Teller)

1 1 , C=1 ( P :I
—_— = 2
(W@Po)-1} Wn T W T "o
dengan ketentuan :
W = berat gas teradsorbai
Wn= berat monolayer adsorbsi.
P, Po = tekanan adsorbat, tekanan uap jenuh
adsorbat
C = tetapan.
Dar persamaan ini, jika dibuat grafik
1 P
[W{F —FPoy— 1} lawan 52
diperoleh nilai slope (lereng) & dan intersep i
Fanaa
Wan C
i = 1
Wn C
Persamaan-persamaan ini memberikan :
- 1
Wn = -7 dm C=737
Luas permukaan total dapat ditentukan dengan
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persamaan :
at Wn N

% M

dengan ketentuan :

5 = {uas muka total

N = bilangan Avogadro

0 = luastampang rata-rata
M = berat molekul adsorbat

Luas muka jenis (spesifik) dapat ditentukan de-
ngan membagi S dengan berat sampel.

IV, PENGUKURAN KEASAMAN

Sifat asam atau basa permukaan padatan
adalah hal vang sangat penting dan menarik,
karena dengan mengetahui sifat asam atau basa
itu kita dapat mengetahui bentuk struktur
permukaan padatan tersebut yang memeégang
peranan penting dalam fungsinya sebagai katalis
heterogen.

Pengukuran keasaman muka padatan meli-
puti penentuan jumlah gugus yang terdapat pada
muka itu, penentuan kekuatan asam dan perhi-
tungan pusat pada berbagai muka padatan. Un-
tuk keperluan ini digunakan metoda absorbsi
gas yang bersifat basa dengan menggunakan alat
timbang, spektrofotometer infra merah dan
DTA (Differential Thermal Analysis) yvang di-
gabungkan dengan Termogravimetri (TG).

Jumlah asam pada permukaan bissanya di-
nyatakan sebagai jumlah mol asam per satuan
berat atau per satuan luas pérmukaan padatan,
dan ini diperoleh melalui pengukuran jumlah
basa yang bereaksi dengan asam padat. Jumlah
basa  yang dapat diserap oleh padatan asam
secara kimia dari fasa gas merupakan ukuran dari
banyaknya asam pada permukaan. Basa yang se-
jauh ini digunakan sebagai adsorbat adalah
quinolin, piridin, piperidin, trimetilamin, n-
butilamin, pirol dan ammonia. Bermacam-mma-
cam basa tersebut diadsorbsi dengan hasil yang
berbeda oleh katalis yang sama,

Dengan metoda diferensial termal analisis
dapat dihitung jumlah asam sekaligus kekuatan
asam dari suatu padatan. Dengan DTA dan TGA,
dari sampel tanah pemucat yang mengadsorbsi
piridin, n-butilamin atau aseton. Shirasaki (28]
mendapatkan harga dari jumlah basa (x) yang
tersimpan pada permukaan padatan (dan kurva
TGA), dan jumlah yang sesuai dari panas penye-
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rapan (dari huasan s dengan kurva DTA). Lihat
gambar berikut :

S
DTH
TGH
Skema kurva DTA dan TG

Dari kurva s lawan x diperoleh dsfdx. De-
ngan membust prafik x lawan ds/dx diperoleh
banyaknya atau jumlah asam pada berbagai
variasi kekuatan asam (panas yang diperhukan
untuk desorbsi dari basa).

A, Gugus asarm Bronsted dan Lewis.

Metoda vang digunakan untuk penentuan
kekuatan dan jumlah asam seperti yang telah
disebutkan di muka tidak dibedakan antara
pugus asam Bronsted dan gugus asam Lewis.
Jumlah asam yang terukur adalah jumlah
total darl asam Bronsted dan asam Lewis (dising-
kat menjadi asam B dan asam L) pada kekuatan
asam tertentu, Untuk menerangkan aksi katalitik
padatan asam perlu dibedakan antara asam B
dan asam L.

Salah satu metoda untuk penpukuran asam
B dan asam L vang tidak saling tergantung satu
sama lain adalah dengan menggunakan spektros-
kopi infra merah (IR), di mana juga dapat diten-
tukan kekuatan asam B dan asam L secara terpi-
sah. Dari twisan atau paper oleh Mopes dan
Eischars vang mendapatkan spektra IR dan
ammonia vang terserap pada silika-alumina
menunjukkan dua bentuk adsorbsi, pertama me-
nunjukkan WH3 yang teradsorbsi pada gugus
asam L, dan yang satunya NH4 + pada gugus
asam B. Basila dan Katner menunjukkan bahwa
ammonia vang teradsorbsi secara fisika, sebagai
NH3 vang terikat secara koordinasi, dan sebagai
NH4+, masing-masing dapat terdeteksi melalui
puncak-puncak serapannya. Intensitas relatif da-
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f puncak-puncak tersebuf menunjukkan per-
bandingan dari gugus asam L terhadap gugus
asam B sebesar 4 : 1,

B, Testing Katalis

Dalam tahun-tahun belakangan ini penggu-
naan reaktor-reaktor kecil makin berkembang
penerapannya dalam mempelajari reaksi-reaksi
katalitik heterogen dalam hubungannya dengan
penelitian dari reaksi-reaksi katalitik yang diper-
oleh selama analisis dengan kromatografi gas
(30). Reaksi katalis dapat dipelajari langsung
dengan teknik reaktor kecil, vap reaktan dima-
sukkan dalam gas pembawa dan dialirkan mela-
hii kolom katalis. - Hasil-hasil reaksi dapat dicatat
secara kontinu selama pengaliran reakfan melalui
kolom. Kromatografi gas hanya digunakan se-
perti alat analitik dalam mempelajari kuantitatif
sederhana di mana hanya reaksi-reaksl order per-
tama. Hal ini disebabkan tekanan parsial dari
reaktan bervariasi dari titik ke titik melalui
reaktan, dan hanya untuk reaksireaksi order
pertama yang perubahan kecil reaktan menjadi
produk tidak tergamtung pada tekanan (313,

Jika kecepatan alir gas dalam reaktor F ml/
detik pada temperatur-temperatur kolom dan
tekanan-tekanan rata-rata, waktu menetap pulsa
reaktan dalam kolom katalis adalah (Vg + VR)
x w/F, di mana w adalah berat total katalis.
Dengan mengganti t dan k pada persamadn 4),
maka :

K = Flw In 1/(1 —x)

Dalam program pengujian ini, testing katalis-
katalis pada temperatur yang berbeda, menggu-
nakan nilai konstanta F/W, Jika temperatur ter-
gantung pada konstanta kecepatan dapat dinya-
takan dengan persamaan Arhenius :

K = Ae™ E/RT

Eemudian energl aktivasi E diberikan aleh :
d (In K)
peol el s Jm )
Skema dari alat untuk aktivitas pemecahan
dapat dilihat seperti gambar 2.2. Reaktor kecil
katalis berukuran panjang 30 cm dan diameter

dalam 1,5 cm. Reaktor ini berupa tabung yang
dihubungkan dengan 2 tabung atsu pipa lain,
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% perubahan =

vang pertama menuju kolom kromatografi gas
dan yang kedua menuju botol heksan yang ber-
fungsi sebagai tempat injeksi kontinu, Reaktor
sampel terdiri dari tabung dengan panjing
20 cm dan diameter 1 cm dan tabung dalam ber-
ukuran panjang 15 em dan diameter 0,5 cm.

Cairan hidrokarbon (n-heksana) dialirkan
atau diinjeksikan secara kontinu dengan nitrogen
scbagai gas pembawa dengan kecepatan alir rata-
rata 20 ml/menit., Campuran gas nitrogen dan
uap heksana ini akan mengalir secara kontinu
melewati sampel katalis pada reaktor kecil. De-
ngan memvariasi temperatur reaktor kecil, akan
terlihat besarnya temperatur saat mulai terjadi
pemecahan pada pencatat dari kromatografi.

Kromotografi gas yang digunakan adalah
model DSM-23978 dengan detektor ionisasi
nyala (Flame lonisation Detektor/FID), di mana
pada detektor ionisasi nyala gas atan komponen
komponen vang keluar dari. kolom dicampur
dengan gas H, dan dibakar oleh O, atau udara.
Kolom yang digunakan adalah Porapak Q dan
pencatat model BD 40 0406,

Sebagai langkah pertama adalah menghidup-
kan seluruh rangkaian alat, mulai dari pengaliran
gas pembawa N,, gas pembakar H, dan O,,
kemudian menyalakan detektor ionisasi nyala.
Untuk pengujian pertama sampel hidrokarbon
(dalam hal ini n-heksana), terlihat adanya satu
puncak saja dari n-heksana. Luas area dari pun-
cak ini kita beri simbol C mula.

Selanjutnya 1 gram katalis dimasukkan pada
reaktor kecil. Campuran pgas N, dan uap heksa-
na dialirkan melald reaktor dan tanur dipamas-
kan sekitar 250°C, kemudian temperatur divari-
asi dengan perbedaan 50°C sampai temperatur
650°C,

Setelah terjadi puncak-puncak sebagai hasil
pemecahan dari n-heksana, maka luas dari pun-
cak n-heksana yvang sebelah kiri pada kertas pen-
catat kita beri nama £ akhir,

Hasil dari katalis dapat dituliskan dengan
rumus di bawah ini.

C mula — C akhir

100%=C%
C mula a4
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Injeksi ot cmatls

Pemanas sampel {penguapan)
Tasmr

Hampel .
Temmnokopel

Pongatus Fahii.”

Kran sampel

Eolom G Kromatogmfi
FiD

Tangl! Hidrogen dan Udsra
Amiplifier 00

Pencatat

I L3k Bl R A

i e e e S e

Gambar : Diagram peralatan untuk testing katalis.
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C. Percobaan
1. Pengambilan Sampel

Pengambilan sampel lempung dilakukan di
Daerah Istimewa Yogyakarta dan Propinsi Jawa
Tengah, terutama di daerah-daerah yang meru-
pakan gentral industri kerajinan keramik. Waktu
pengambilan, lokasi serta jenis/warna sampel
dapat dilihat dari daftar di bawah ini :

Laolasi Waktu/tanggal Jenis/Warna
Esbupaten Bandul,
oIy
= Desa Wanalawang Hitem
—  Desa Ngentak Coakiat
— Desa Waranponcah Coklat/hitam
= Deia Dn_'u.iu-] Abu-abu
Kabupaten Kulon proge,
DIY
= Nanggulan 9 Mared 'B6 Putih
Abu-abu
Coklat,
Eabupatsn Sleman
DIy 10 Mared B4
Eszamatan Godean Colklat Muda
Kabupaten Klaten,
Jows Tengah ;
Kecamatsn Bayar 12 Maret 86 Coxlat merah
Eahupaten Kebumen
Yawa tengah 1T Juli "B
—  Dhesa Sruweng Coklst msda
—  Djwtisari Coklat Muda
= Muktisari Coklat muda
Jawa tengah 17 Beptember 86
= Dess Peknndangan Abuw-abu
o= Dhesa Seravy Coldai
Esbupaten Wonosoba,
Jawa Tengah " 17 September 'BS
= [hesa l'.|1h-_|,r|:_| Futih,
2. Seleksi Sampel

Sampel berupa lempung dicuci dengan air,
disaring beberapa kali sampai diperoleh lempung
yvang benar-benar telah bebas dari kotoran, se-
perti  kerlkil, akar, ranting pohon dan sebagai-
nya, Langkah selanjutnya sampel dipanaskan di
atas kompor uniuk menguapkan sisa air cucian
kemodian dikeringkan selama beberapa jam di
dalam oven pada suhu 100°C. Sampel vang su-
dah kering digerus, dan siap untuk diaktifican.
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3. Aktivitasi Tanah Pemucat

Pada prinsipnya metoda aktivasi dilakuks:
dengan cara mereaksikan alumina-silika ya
mengandung  silika berkadar tinggl dengs
larutan HF encer. Selanjutnya kedalam reaktc
yang telah diisi sampel alumina silika, dilewa
kan uap Al sambil dipanaskan. Samp:
teraktivasi kemudian dicuci dengan larutan g:
ram amonium untuk mengusir sisa-sia Al Cl,
vang fidak bereaksi, sebelum dilakukan kalsina
si terhadap hasil akhir.

Prosedur

1. Ke dalam sampel lempung ditambahkan la
rutan encer 1% MF, dibiarkan selama 10 me
nit pada temperatur kamar, kemudian dicuci
dengan air dingin, setelah itu dikeringkan di
dalam oven selama beberapa jam pada tem-
peratur 1300C,

2. Sampel vang telah kering direaksikan dengan
~uap Al Cly di dalam reaktor. Di dalam ekspe-
ritnen tersebut beberapa pram sampel dile-
takkan di atas glasswool, kemudian ke dalam
reaktor dilewatkan gas Nl kering, Reaktor
dipanaskan hingga mencapai temperatur +
S00°C selama 5 jam.

3, Sampel vang telah diaktifkan direndam de-
ngan amonium nitrat | M, selama 4 jam un-
tuk mengusir sisa-sisa Al Cly pada permuka-
annya, sefelah itu dicuci dengan air dingin
dan akhirnva dikeringkan di dalamoven pada
temperatur 130°C.

. Hasil Percobaan
l. Analisis Kimia

Seleksi sampel setelah dibersihkan dari ko-
toran dihasilkan Tabel 3,1 yang meliputi warna,
macam partikel dan berat jenis dari lempung itu
sendiri, Sebagian besar lempung vang dipakai
dalam industri keramik maupun genting adalah
jenis lempung lembut dan warna kecoklat-co-
klatan, sedang jenis hitam maupun putih dipakai
untuk penguat karena ukuran cukup besar dan
kasar,

Hasil analisis kimia sebelum diaktifkan ditun-
jukkan pada Tabel 3.1 dan sestudah diaktivikan
pada Tabel 3.2 Dari kedua tabel tersebut dapat
terlihat bahwa kandungan tanah lempung paling
besar adalah alumina dan silika yang masing-
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masing sebesar 40,97 dan 55,02%.

Tanah pemucat yang belum diaktifkan de-
ngan yang sudah diaktifkan akan terlihat ada
perbedaan yang jelas, schingga dapat dipahami
bhahwa proses aktivasi adalah untuk mengubah
komposisi dari lempung alam itu sendiri. Diha-
rapkan bahwa komposisi ini akan mendekati
komposisi dari zeolit standar,

Analisis tersebut menunjukkan bahwa per-
bandingan SifAl dalam sampel yang sudah diak-
tifkan adalah antara 1,19 sampai dengan
31,68%, Perbandingan yang paling rendah pada
sampel B1, sedangkan yang paling tinggi adalah

Tabel 1:  Tempersiar puncak maksimum [YTA unfuk bebempn
basa pada beberspa sampel,
T : i |
' Termpecatis mekskmum bl dari kap
Samg| |amania: FC H-h_tl].lrll.n!'E | 'Hth'li'E
K, 150 #60 174
b Ky it | 435 400
;H]E 125 445 385
By 50 A5 400
B, 104 4040 368
GI. 1IR3 430 18§
Tabel 2:  Jumlah gugus .asam ditentukan dakam gmm pasdatan
dengan TG,
Sampel | Ammoals n-Bustilamin | Pirbdin
snimal figr sl g mmiligs,
K, 0.5043 | 11,2644 01672
K, (a2 U RN 11 0,428
HJ [ | 1312 DHLIS 4630
B, 14120 07532 i) S0
1,2247 0 5050 | n e
40,8003 Da12% | i 1 B

sampel N3B, Hal ini berarti bahwa sampel N3B
mengandung sangat sedikit aluminium dan jusa
sampel vang lain mengadung aluminium  yang
lebih sedikit dari kandungan dalam sampel Bi.
Dari hasil tersebut diharapkan bahwa sampel-
gampel ini akan menjadi katalisator vang baik
karena perbandingan S1/Al dalam sampel ini
lenih tinggi dari katalis pemecah standar dan
juga lebih rendah dari zeolit ZSM -3,

[bzri hasil analisis SIJAl sebeluim diaktifkan
untuk sampel K misalnya sebesar &, 103%, ke-
mudian sesudah diaktifkan menjadi  11,06%
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adalah menunjukkan akibat pelakuan sampel
dengan AICIL,. Uap AICl; pada femperatur
tinggi akan bereaksi dengan gugus Silikat inter-
nal, sehingza kandungan 51 tereduksi.

2. Pemurnian Tanah Pemucat

Hasil pemurnian tanah pemucat dapat terli-
hat pada tabel 3.5, Dari data ini terlihat pada
proses pemumnian garam-geram atau  kation-
kation vang ada pada tanah lempung merupa-
kan proses penukar ion, dan terlihat pada fil-
tratnya bahwa Ca'™ dan Mg™™ sudah dapat
teranalisis sedangkan kation-kation yang lain be-
lum bisa ditentukan dalam waktu ini dan perco-
baannya masih dilakukan. Diharapkan akan da-
pat terlihat pengaruh kotoran ion-ion dalam lem-
pung aktif tersebut terhadap aktivitas katalisnya.

3. Luas Permukaan

Pengukuran luas permukaan baru dapat di-
kerjakan' sebagian kecil dari sampel yang ada.
Hal ini disebabkan alat pengukurannya rusak
dan masih belum selesai diperbaiki.

Hasil pengukuran luas permukaan dapat ter-
lihat pada tabel 3.4 untuk sampel yang berasal
dari kasongan saja. Dari hasil ini menunjukkan
bahwa untuk sampel Kq. Kz, Ki, Ky dan Ks.
keuktifan menurunkin luas permukaan  jenis,
sedangkan untuk sampel Np, pengaktifan me-
natkkan Tuas permukaan jenis sumpai lebih dar
tiga kalinya semula. .

Untuk reaksi permukaan, seperti padu reakss
pemecehan ini. jika kita hanya meninjou pengas
arubt luas permukaun terhadap kecepatan reaksi
maka tindakan pengaktifan  justru . merugikan
karena menurunkan lugs permukaan, sedangkan
untuk sampel Np, pengaktifan memberi man-
faat vang besar untuk menaikkan luas permuka-
an, -Diharapkan bahwa luas permukaan. yang
makin besar skan memberikan nilal konstanta
keceputan untuk reaksi pemecahan yang makin
besar pada temperatur yang tetap (sama).

Pada sampel sctelah diaktitkan (Tabel 3.3)
sumpel ky mempunyai luas permukaan jenis ter-
tingei vaitu 95,166 sedangkan Ky mempunyai
luas permukaan terkecil yaitu 17.754 m? /e
Berdasarkan ini diramalkan bahwa untuk sampel
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Perubahan, Konstanta Kecepatan Dan Energi

Aktifasi Pemecahan n-Hexana,
Temperatur Perubahon Eonstants | Enceg
Sampel Mikroreaktos % Kecepatan Akctifasi
& ™ K menit—! Kkal/mol

500 37,70 14,77

550 41,98 16,99 3974
G, GO0 48 .65 20,80
650 50,78 22,12

500 20,83 587 .

550 2392 6487

MS 600 23 81 6,83 5,961
650 2473 7.13
450 50,50 376
SO0 63 b 542

L 550 1976 833 10,487
600 B4,36 9,92
630 G4 54 1594
350 4191 451
- 450 54,26 6,63

K, 500 44,89 5,05 7 948
i 550 76,77 12,37

sampel Ky, k1, K3, kg, kg Ny, tetapan kecepat-
an reaksi k, adalah tertinggi sedangkan untuk
k, adalah terendah pada temperatur tetap.

Bila dibandingkan sampel k, dan ks di mana
luas permukaan jenis setelah pengakiifan adalah
s | hfy dan 34 R 2T 11:}_-'9, Berdasarkan i, diha-
rapkan bahwa besarnya tetapan kecepatan reaksi
pemecaban pada k, adalah 253 menit-1
sedanghan untuk k, adalah 1237 menit-1.
Ternvata fakta cksperimen sesuai dengan ramal-
an, hiarpun lugs permukaan jents mi dipengaruht
Juga oleh emperatur, di mana perubahan tem-
peratur  ini ddapat  mengakibatkan  perubahan
siruktur pacdatan. Pengukursn luss permuksan
paditan diukur pads temperatur vang berbeda-
beda muln daes 400 -7009C, akan dilakukan
percobaan  selimjuinya.  Sedangkan reaksi
pemecahan dijslunkon pada 550°C dalam hal ini
harea telapan resksi dapat dipengaruhi juga oleh
zat-rat lain vang ada di dalom padatan ini.

4. Pengukuran Keamasan

ata kurva adsorbsi ammonia, piridin dan

LEMBARAMN PUBLIEASI LEMIGAS MO 41387

n-butilamin tampak pada Gambar 3.1, 3.2, dan
33, Temperatur puncak maksimum DTA
untuk semua basa pada beberapa sampel vang
dipelajari dinvatakan pada Tabel 3.6, Hasil per-
hitungan jumlah gugus asam untuk setiap sam-
pel didapatkan dari jumlah basa yang terad-
sorbsi dengan menggunakan kurva TG pada
temperatur di atas 100°C, diberikan pada
tabel 3.7, Sedangksn perhitungan banyaknya
basa yang teradsorbsi menggunakan alat tim-
bang ditunjukkan pada Tabel 3.8,

Jumlah ammonia yang teradsorbsi pada sam-
pelsampel yvang telah dikalsinasi pada tempera-
tur 400°, 4507, 500°, 550° dan 600°C ditun-
jukkan pada tabel 3.9, dan hasil ini diperjelas
dengan bentuk kurvanva pada Gambar 3.4, Un-
tuk membuktikan adanya adsorbsi secara Kuali-
tatilf diberikan bentuk kurva infra merah dari
adsorbsi ammonia, piridin dan n-butilamin vang
terdapat pada Gambar 3.5, 3.6 dan 3.7,

Data DTA pada Gambar 3.1, 3.2 dan 3.3
untuk semua basa ternvata mempunyai bentuk
vang hampir sama, endotermis pada tempera-
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tur rendah dari 759-1259C. Hal ini berarti
bahwa ketiga basa tersebut mempunyai kesama-
an adsorbsi pada sisi atau gugus yang sama atau
kekuatan asam yang sama pada gugus tersebut.
Fada adsorbsi piridin dan n-butilamin terlihat
adanya puncak endotermis pada suhu 3659 dan
400°C, Pada ammonia puncak ini tidak kelihat-
an, Dari sisi dapat diamati bahwa ammonia telah
terdesorbai secara komplit pada temperatur ren-
dah hal ini juga disebabkan n-butilamin adalah
basa yang lebih kuat dari ammonia (pKb n-
butilamin 3,23 sedang p Kb ammonia 4.75).

Bentuk kurva desorbsi ammonia hanya me-
miliki satu puncak lebar, hal ini disebabkan jum-
lah ammonia vang terdesorbsi lebih banyak
dibandingkan dengan piridin dan n-butilamin
vang kurvanya lebih sempit dan runcing,

Dari Tabel 3.7 terlihat jumlah gugus asam
pada ammonia adalah 1.2247 mmol/g. Sedang
n-butilamin sebesar 0.5050 mmol/g dan piridin
sebesar 0.3210 mmol/g. Perhitungan tersebut
didasarkan atas kurva TG yang dapat terlihat je-
las pada Gambar 3.1, 3.2 dan 3.3, PadaTabel 3.7
dapat terlihat bahwa jumlah gugus asam pada
sampel vang sama memberikan jumlah asam
yang berbeda dengan basa yang berbeda; ternya-
ta hal itu banyak terganfung pada kekuatan
asam atau pKa darl basa itu sendirl. Sehingga
terlihat bahwa jumlah asam pada ammonia
asam n-butilamin piridin, Untuk bermacam-
macam sampel juga terdapat jumlah gupus yang
berbeda tergantung dari pada jumlah gugus aktif
darl sample padatan tersebut, Dari Tabel 3.8
terlihat perhitungan jumlah asam dari sampel
yang sama memberikan harga yang berbeda. Se-
perti halnya yang ditunjukkan pada Tabel 3.7
hanva metoda pengukuran dengan termal anali-
sis memberikan hasil yang berbeda dibandingkan
dengan metoda alat timbang.

Pada Tabel 3.8 terlihat bahwa jumlah gugus
asam pada sampel yang sama akan berbeda be-
sarnya dengan absorbsi basa yang sama (ammo-
nia). Hal ini disebabkan pengaruh kalsinasi
yang dilakukan terhadap sampel tersebut de-
ngan berbagai variasi lemperature: yaitu pada
temperatur 400%, 4509, 5009, 530° dan 600°C.
Keadaan ini diperjelas dengan kurva pada Gam-
bar 3.4,

Analisis secara kualitatif menggunakan spek-
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tra infra merah pada Gambar 3.5 dengan adsorb-
51 ammonia terdapat puncak-puncak- pada
frekuensi 3250 1623 dan 1645 cm. Dimana
1465 adalah karakteristik ion ammonium untuk
gugus asam Bronsted dan 1623 untuk ammonia
koordinasi pada asam Lewis (33). Adsorbsi piri-
din terlihat puncak pada frekuensi 1610, 1480
dan 1440 cm menunjukkan adanya pinidin
koordinasi, sedang 1540 menunjukkan adanya
ion piridin (34). Sedangkan pada n-butilamin
puncak muncul pada frekuensi 1620 cm menun-
jukkan adanya NH, bending vibrasi.

5. Testing Katalis

Dalam penelitian- ini dicoba dan dipelajari
Pada proses pemecahan hidorkarbon n-heksana
dengan lempung aktif sebagm katalis, unituk
selanjutnya akan dicobakan pada hidrokarbon
vang lain, umumnya bentuk alifatis atau cam-
puran antara alifatis dan aromatis, Cumene
fisopropil benzen) merupakan suatu model dari
campuran tersebut yang banyak dipakai pada

testing katalis pada reaksi pemecahan, Bahkan

kalau mungkin perlu dicoba langsung pada crude
oil dari sampel Pertamina untuk dapat menentu-
kan selektivitas reaksi pemecahan,

Hasil vang baru dapat dicapal adalah testing
untuk pemecahan n-heksana lebih dahulu, kare-
na sudah cukup banyvak referensi yang memper-
bincangkan tentang n-heksana ini. Dapat dilihat
hasil kromatogram pada Gambar 3.8 sampai de-
ngan 3.23. Dari data terlihat bahwa untuk setiap
sampel tanah pemucat akan mempunyai bentuk
kromatogram vang berbeda pada variasi tempe-
ratur dari mikro reaktor, Pada temperatur ren-
dah akan terjadi hanva figa buah puncak, se-
dangkan untuk temperatur yang lebih tinggi
terlihat semakin banyak puncak vang terjadi,
misalnya mulal dari 5009C akan terlihat enam
puncak sedang untuk temperatur lebih tinggi lagi
akan terlihat jumlah hasil pemecahan vang se-
makin besar tetapi jumlah puncak tidak ber-
ubah,

Secara kualitatif ternyata bahwa semua sam-
pel dapat memecah n-heksana yang ditunjukkan
dengan timbulnya puncak-puncak hasil peme-
cahan pada kromatogram. Sedang secara kKuan-
titatif ditentukan dengan mengukur luasan kro-

Q
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matogram untuk kemudian ditentukan energi
aktivasi dari proses pemecahan tersebut. Aktivi-
tas katalis dapat ditunjukkan dengan besarnya
energi aktivasi, di mana energi aktivasi rendah
menunjukkan katalis lebih baik.

Dari data hasil perhitungan pada tabel 3.10,
dapat dilihat bahwa sampel-sampel dari daerah
Kebumen (81, 82, D1, D2 dan MS) lebih baik
dibandingkan dengan sampel-sampel dari dagrah
Bantul (K4, K5). Ternvata sampel Gl mempu-
nyal energl aktivasi sangat kecil (3,974 kkal/
mol), hal ini disebabkan konversi/perubahan
yang terjadi di atas 40% yang berarti terjadi
overcracking vang mengakibatkan perhitungan
konversi besar dan energi aktivasinya lebih kecil
dari yang scbenarnya. Sedangkan sampel MS
dan D2 di samping harga energli aktivasl vang
rendah (5,961 dan 7,153 kkal/mol) juga mem-
punyal harga konversi pada daerah antars 20—
30% perubahan n-heksana, jadi sampel MS dan
D2 lebih efektif sebagai katalis dibandingkan
dengan sampel G1.

KESIMPULAN

1. Hasil selektivitas dari tanah pemucat menun-
jukkan bahwa lempung yang berwarna ke-
coklat-coklatan lebih aktif dibandingkan de-

ngan lempung yang berwarna putih dan hi-
tam.

2. Aktivasi dari tanah pemucat menunjukkan
bahwa sifatsifat hasil aktivesi mendekati
sifat-sifat imlit baik kestabilan, surface
areg, maupun sifat keasaman.

3. Pengaruh kalsinasi tanah pemucat aktif me-
nunjukkan adanva perubahan struktur tanah
pemucat itu. Pemenasan pada 500°C meru-
pakan vang paling maksimum,

4, Keasaman sustu padatan dapat diukur secara
kuantitatif dengan Thermal Gravimeteri dan
alat timbang, yaitu menghitung jumlah basa
yvang bisa teradsorb secara kimiawi, sedang
kualitatifnya ditentukan dengan DTA dan
Spektroskopi infra merah,

5. Aktivitas katalis tanah lempung ditunjukkan
dengan reaksi pemecahan n-heksana, Ternya-
ta bahwa tanah lempung yang berasal dari
Kasongan dengan warna coklat mempunyai
aktivitas paling tinpei dengan surface area =
154 m?fgram don kessaman sebesar 1,204
mmaol NHy /gram, dan menunjukkan energi
aktivasi = 7 948 kkal/mol.
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Gambar : Kuorva DTA dan TG desorbsi piridin dari sampel
B3 (Bayat 3).
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Gambar : Spektra infra merah sampel B3 sebelum (A ) dan
sesudah (B) mengadsorbsi amonia.
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Gambar : 2.4 X-ray diffraction patterns of samples A, B,
C, D and NaY Zeolite,
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Gambar : Spekira infra merah sampel B3 sebelum (A) dan
sesudah (B) mengadsorbsi piridin.
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Gambar : Kurva DTA dan TG desorbsi n-butilamin dari
sampel B3 (Bayat 3).
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Gambar 2.5 X—ray diffraction patterns of activated sample,
standard cracking catalyst IUPAC and ZSM-5.,
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Gambar 2.6, X—ray diffraction patterns of sample B heat
treated at various temperature in air,
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Gambar 2.7. Particle size distribution of samples A, B, C, D, E and F
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Gambar 2.8. Variation of the particle size with heat treatment for sample B
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