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Silica and aluminium are the main sources in the manufacture of synthetic zeolite which will be engineered
in such a way that it contains the same character as natural zeolite. The silica content in Nipah leaf waste is
26,28 % and the aluminium content in used cans is 53,09 %, it has the potential to be the main ingredient in
zeolite synthesis. The synthesis zeolite in this study was formed due to the use of nipah leaf waste material
and canned aluminium. This study aims to determine the effect of Si/Al molar ratio on synthetic zeolite
characteristics. Making zeolite is done by mixing silica and aluminium as well as the zeolite crystallization
process using a hydrothermal reactor. Characterization of zeolite was carried out by morphological analysis
and elemental composition using SEM-EDX and functional group analysis using FTIR. The results of SEM-
EDX show the morphology and composition of zeolite forming elements included in low sillica zeolite, and
FTIR results show functional groups of synthetic zeolite in the form of double rings at wavevumbers 500 —

650 cm™!, and the presence of zeolite finger prints at wavenumbers 700 — 1100 cm™!.

1. Pendahuluan

Zeolit adalah mineral kristal alumina silika yang berisi ion-
ion logam di dalam rongga-rongga yang saling berhubungan
dengan atom-atom oksigen dan mempunyai kerangka tiga
dimensi berbentuk tetrahedral [SiO4]* dan [AlO4]>" [1]. Zeolit
sintesis didapatkan dari hasil rekayasa yang sedemikan rupa
hingga berkarakter sama dengan zeolit alam. Zeolit sintesis
memiliki  kelebihan dibandingkan zeolit alam yaitu
keberadaannya tidak terikat dengan unsur lain, mampu
menyerap molekul, struktur pori terbuka dan kemurniannya
jauh lebih tinggi. Kelebihan dari zeolit sintesis yaitu tidak
terikat dengan unsur lain, dapat menyerap molekul, struktur
pori terbuka, dan kemurniannya tinggi [2]. Zeolit sintesis
terbentuk dari adanya unsur silika dan aluminium dari suatu
bahan tertentu.

Keberadaan unsur silika dan aluminium pada zeolit dapat
diperoleh dari sumber komersial, namun biaya pembelian
cukup mahal. Mengingat bahwa Indonesia merupakan Negara
kaya akan sumber daya alam, maka daripada itu untuk
menggantikan silika komersial dapat dilakukan dengan
alternatif berupa pemanfaatan limbah agrikultural berupa
limbah daun Nipah. Keberadaan Nipah dapat ditemukan di
Perairan Segara Anakan Cilacap. Selama ini daun nipah belum
dimanfaatkan secara optimal karena, pada umumnya yang
dimanfaatkan hanya sebatas bagian buah dan tempurung.
Adanya potensi tersebut sebanding dengan kandungan silika
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yang terdapat dalam daun nipah sebesar 26,28%.

Pada umumnya, unsur aluminium pada zeolit didapatkan
dari penambahan bahan kimia berupa natrium aluminat dan
sodium aluminat. Penggunaan bahan kimia tersebut menjadi
permasalahan karena sulit didapatkan dan adanya resiko
pencemaran terhadap lingkungan. Maka dari itu, unsur
aluminium dapat diperoleh dari limbah anorganik yaitu limbah
aluminium kaleng bekas yang memiliki kandungan aluminium
sebesar 53,09%. Kedua bahan tersebut memiliki potensi
sebagai bahan utama dalam pembuatan zeolit sintesis.
Pembentukan zeolit dipengaruhi oleh perbandingan rasio Si/Al,
yang mana akan menghasilkan jenis zeolit yang berbeda sesuai
sifat yaitu kadar Si rendah, kadar Si sedang, dan kadar Si tinggi.

Adapun metode yang dapat dilakukan dalam pembuatan
zeolit sintesis diantaranya metode hidrotermal, ultrasonik, dan
gelombang mikro. Metode yang paling optimal dalam sintesis
zeolit yaitu hidrotermal, karena mudah dan memiliki waktu
sintesis yang relatif cepat dibandingkan metode lainnya [3].
Hidrotermal berasal dari dua kata hidro yang berarti air dan
termal yang berarti panas. Metode hidrotermal merupakan
pembentukan mineral atau kristal di sekitar sumber panas yang
memiliki sifat merubah larutan menjadi padatan [4]. Panas
yang dihasilkan dari hidrotermal ini berada pada suhu dibawah
300°C dan diatas titik didih yaitu 100°C. Prinsip dari
hidrotermal ini yaitu pemanasan reaktan dalam wadah tertutup,
sehingga dapat memecahkan ikatan senyawa amorf pada
material dengan temperatur tertentu dan terjadi peningkatan
ukuran kristal [5].

Metode hidrotermal ini menjadi metode umum yang
digunakan pada sintesis zeolit, seperti pada penelitian yang
dilakukan oleh Muis dkk. [6] dengan melakukan variasi waktu
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hidrotermal. Adapun pada penelitian ini tidak menggunakan
variasi waktu hidrotermal dan perbedaan kondisi operasi
berupa media reaktor hidrotermal. Tujuan dari penelitian ini
untuk mengetahui karakteristik yang dilihat dari hasil uji
menggunakan SEM-EDX dan FTIR berdasarkan variasi rasio
SI/AL

2. Metode Penelitian

Penelitian ini dilakukan di Laboratorium Rekayasa Teknik
Pengendalian Pencemaran Lingkungan Politeknik Negeri
Cilacap. Bahan baku utama yaitu limbah daun nipah yang
diperoleh dari Bunton, Adipala, Kabupaten Cilacap dan limbah
aluminium kaleng bekas yang diperolah dari pengepul sampah
di daerah Tegalkamulyan, Kabupaten Cilacap.

2.1. Preparasi dan ekstraksi silika daun nipah

Limbah daun nipah diperkecil ukurannya menjadi 2 — 3 cm
dengan pemotongan menggunakan gunting. Selanjutnya daun
nipah dikeringkan di bawah terik matahari selama 1 minggu
[7]. Daun nipah yang sudah bersih kemudian dibakar selama 3
jam pada suhu 750°C di dalam furnace hingga terbentuk abu.
Haluskan sampel yang dilanjutkan dengan pengayakan 200
mesh, sehingga didapatkan serbuk daun nipah. Kemudian,
serbuk abu daun nipah sebanyak 13 gram dimasukkan ke dalam
gelas beaker dengan penambahan 80 mL larutan Natrium
hidroksida (NaOH) 2 M menurut Mujiyanti dkk. [8], dan
diaduk menggunakan hotplate stirrer secara terus menerus
dengan suhu 80°C pada kecepatan 300 rpm selama 3 jam [9].
Setelah itu, campuran dipisahkan menggunakan kertas saring
untuk memisahkan antara larutan natrium silikat dan residu
padatan. Tambahkan larutan asam klorida (HCI) 2 M tetes demi
tetes hingga terbentuk silika pada larutan natrium silikat,
selanjutnya dipisahkan kembali dengan menggunakan kertas
saring. Silika yang terbentuk dikeringkan selama 8 jam pada
suhu 110°C di dalam oven. Silika kering dihaluskan dengan
mortar hingga diperoleh bubuk silika.

2.2. Preparasi aluminium kaleng bekas

Siapkan bahan baku aluminium kaleng jenis softdrink yaitu
limbah minuman berionik tinggi. Bersihkan cat yang
menempel pada kaleng tersebut menggunakan amplas dan
menggunakan paint remover VIP. Setelah penghilangan cat,
kaleng aluminium dibersihkan kembali menggunakan air dan
kain hingga bersih, kemudian dipotong bahan aluminium
kaleng bekas tersebut menjadi bagian yang kecil.

2.3. Sintesis zeolit dengan rasio molar Si/Al

Sintesis zeolit dari daun nipah dan aluminium kaleng bekas
dengan perlakuan variasi rasio Si/Al disajikan pada Tabel 1.

Tabel 1. Komposisi Rasio Molar Si/Al

Rasio molar

1,7 6,6 3,36 33 103,43
1,9 6,6 3,36 2,98 103,43

Masing-masing komposisi bahan diaduk diatas hot plate
dan magnetic stirrer dengan kecepatan 350 rpm selama 3 jam

suhu ruang 25°C - 30°C [10]. Kemudian masukkan ke dalam
reaktor PTFE 200 mL dan dikristalisasi pada reaktor
hidrotermal dengan temperatur 150°C dengan waktu 8 jam.
Kemudian, hasil yang terbentuk disaring dengan kertas saring
dan padatan hasil kristalisasi dicuci dengan aqua
demineralisasi hingga pH 7 — 9 [11]. Selanjutnya, keringkan
padatan pada suhu 120°C selama 3 jam menurut Safitri & Jahro,
[12] serta dihaluskan dan disaring menggunakan saringan 100
mesh.

3. Hasil dan Pembahasan
3.1. Hasil karakterisasi abu limbah daun nipah

Adanya proses penjemuran di bawah terik matahari
selama 7 hari bertujuan untuk mengurangi kadar air, sehingga
mempermudah proses pembakaran di dalam furnace. Pada
proses pengabuan, akan menghasilkan CO, dan H,O dari
hidrokarbon yang teroksidasi sehingga hanya bahan
anorganik terutama SiO, yang tersisa [13].

Senyawa H, C, Si, Oo—» CO» @t H.O O Si0, (5) oeee (3. 1)
Tabel 2. Komposisi Kimia Abu Daun Nipah

Konsentrasi Unsur (%berat)

Komponen
Kimia Penelitian Sebelumnya [14] Hasil Penelitian
Si 0,8 26,28
K 1,6 19,12
S 0,5 8,162

Berdasarkan analisis komposisi unsur menggunakan
XRF, kandungan Si (silika) dalam abu daun nipah sebesar
26,28 %. Hal ini menunjukkan bahwa bahan terbakar
sempurna karena suhu diatas 700°C merupakan suhu
pembakaran sempurna untuk tidak menghasilkan karbon, dan
didukung pernyataan pada penelitian Chandra dkk. [15]
bahwa pada temperatur 750°C semua senyawa organik telah
teroksidasi hingga mengandung kandungan silika yang cukup
tinggi. Abu daun nipah selanjutnya diekstraksi menggunakan
pelarut alkali yaitu NaOH 2M, yang berfungsi untuk
melarutkan SiO» yang terdapat dalam abu daun nipah karena
hanya alkali hidroksida yang dapat melarutkan SiO; [16].
Filtrat yang diperoleh ditambahkan HCI 2 M, yang bertujuan
untuk membentuk pada kondisi pH netral atau asam, karena
pada pH netral tersebut larutan HCl yang bereaksi dengan
natrium silika menjadi stabil, yang ditujukkan semakin
meningkatnya silika dalam larutan natrium silikat [17]. Silika
yang terbentuk kemudian dipisahkan dengan filtratnya dan
dikeringkan dalam oven selama 8 jam pada suhu 110°C, yang
bertujuan untuk mengurangi kandungan air.

3.2. Hasil karakterisasi aluminium kaleng bekas

Aluminium kaleng bekas berjenis soffdrink yang telah
dipotong menjadi bagian terkecil, maka selanjutnya
dikarakterisasi menggunakan instrumen XRF. Karakterisasi
ini untuk mengetahui komposisi unsur pada kaleng tersebut.

Jenis kaleng yang digunakan pada penelitian sebelumya
dan hasil penelitian ini, menggunakan jenis kaleng yang sama
yaitu kaleng softdrink berionik tinggi. Adapun perbedaan
komposisi disebabkan karena adanya perbedaan perlakuan
saat pembersihan cat yang melekat pada kaleng tersebut.
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Tabel 3. Komposisi Kimia Aluminium Kaleng

o Konsentrasi Unsur (%berat)
Komponen Kimia

Penelitian Sebelumnya [18] Hasil Penelitian

Aluminium 96,38 53,09
Magnesium 1,14 0,5974
Mangan 0,75 0,5172

3.3. Sintesis zeolit

Beberapa tahapan dalam sintesis zeolit diantaranya
pencampuran bahan, kristalisasi (hidrotermal), pencucian
zeolit sintesis, dan pengeringan. Zeolit dibuat dari bahan
dasar silika (Si), aluminium (Al), natrium hidroksida
(NaOH), dan aquades (H>O). Keberadaan NaOH sebagai
aktivator untuk membentuk natrium silikat dan natrium
aluminat dan berperan dalam pembentukan zeolit selama
proses kristalisasi, karena kation Na® digunakan dalam
menstabilkan unit-unt pembentuk kerangka =zeolit [19].
Proses sintesis zeolit dimulai dengan mereaksikan
aluminium, silika dan larutan NaOH. Hal tesebut bertujuan
untuk mempermudah pembentukan natrium silikat dan
aluminat, serta berperan dalam pembentukan zeolit.

2NaOH(aq) + SiOz(s)—y NaQSi03(aq)+ HzO(]) ............ (3.2)
2NaOH(aq) + Ale}(s)—V ZNaAIOQ(aq)+H20(I) .............. (33)

Senyawa yang berbeda terjadi ketika terlarutnya kedua
larutan tersebut yang menjadikan adanya difusi zat terlarut.
Hal tersebut akan terjadi modifikasi tekstur atau struktur dan
dapat mengurangi energi bebas dalam sistem, sehingga
meningkatkan ukuran pori serta partikel [20]. Untuk
menghomogenkan campuran maka seluruh bahan reaktan
diaduk menggunakan stirrer selama 3 jam, sehingga dapat
mempercepat reaksi antara natrium silikat dan natrium
aluminat yang menyebabkan frekuensi tumbukan molekul-
molekul akan terjadi lebih besar [6].

NaZSiO3(aq)+ 2NaA102(aq) —F—— > 25°C - 30°C
[Nax(AlO2)y(Si02),.NaOH.HoOJ(gel) -+ e-vevevververereerenennns 3.4)

Sintesis zeolit ini dilakukan pada keadaan basa (pH > 8),
karena adanya polimerisasi ion pembentuk zeolit berupa Si-
O-Al. Gel amorf akan mengalami penataan ulang pada
struktur zeolit ketika proses hidrotermal. Dari hal tersebut
maka akan terbentuk embrio inti kristal dan struktur zeolit
akan lebih teratur serta ikatannya lebih kuat. Fase larutan
menjadi padatan merupakan inti pencapaian pada proses
kristalisasi zeolit [21].

Nay(Al0,),(Si02),.NaOH.H,0](ge)y ——— 150°C
[Nax(A102)y(Si02),.bH2 O (kristal cvvveveeerereveeereeeserereeeesen (3.5)

Padatan abu kecoklatan yang terbentuk dicuci secara
berulang kali dengan aqua demineralisasi hingga keadaan
netral atau pH <9, yang bertujuan untuk menghilangkan sisa
NaOH yang bersifat basa menurut Kurniawan dan Widiastuti,
[22] dan padatan dilanjutkan untuk dikeringkan dalam oven
pada suhu 120°C selama 3 jam. Sehingga diperoleh serbuk
zeolit sintesis berwarna putih keabuan untuk zeolit sintesis
rasio 1,7 dan berwarna coklat untuk zeolit sintesis rasio 1,9.

3.4. Karakterisasi zeolit sintesis

3.4.1. Analisis morfologi dan komposisi unsur zeolit sintesis
rasio molar 1,7

Partikel sampel diindikasikan memiliki morfologi bentuk
kristal berbentuk bola teraglomerasi serta permukaan yang
kasar. Diameter partikel yang terbentuk pada setiap kristal
dengan ukuran rata-rata sebesar 1753,25578 um, yang
menunjukkan bahwa kristal zeolit merupakan kerangka yang
terbentuk dari jaring tetrahedral SiO4 dan AlO4[10]. Diameter
rata-rata partikel yang diperoleh dari hasil perhitungan
menggunakan software Imagel. Terbentuknya deposit zeolit
pada permukaan oleh adanya temperatur hidrotermal
menyebabkan perbedan ukuran partikel dan permukaan yang
kasar [23].

Gambar 1. SEQ Gambar \* ARABIC 1. Morfologi Permukaan dan Diameter
partikel ZSR 1,7

Analisis SEM menunjukkan bahwa komposisi unsur yang
terkandung di dalam ZSR 1,7 terdiri dari unsur utama
pembentuk zeolit yaitu Si, Al, Na, dan O berdasarkan data
EDX.

Tabel 4. Data EDX Komposisi Kimia ZSR 1,7

Konsentrasi Unsur Kimia (%owt)
Komponen Hasil Penelitian (*)

Unsur Kimia Penelitian Sebelumnya

4] [25]  [26]
Si 0,09 18,99 16,24 11,36
Al 0,18 28,57 23,99 23,87
Na 2,53 12,73 9,08 7,33
(6] - 24,72 50,69 49,06

Keterangan (*) : Peneliti, 2023.

Analisis EDX menunjukkan komposisi atom oksigen
dalam ZSR 1,7 terbesar dibandingkan dengan unsur yang lain
yakni 49,06%wt. Hal tersebut mengindikasikan bahwa
senyawa oksida terbentuk dari unsur-unsur Al, Si maupun
unsur logam lainnya [27]. Semakin banyaknya Si serta Al
yang terlarut membentuk zeolit, disebabkan karena
penambahan NaOH yang dapat mengubah komposisi zeolit
[27]. Berdasarkan tabel 4 rasio molar Si/Al adalah 0,5, hal ini
menunjukkan bahwa zeolit hasil sintesis termasuk zeolit tipe
NaA yang termasuk ke dalam zeolit bersilika rendah, dengan
rumus empiris Na12[(A102)12(Si02)12].27H20 [28].



Putri et al. / Konversi 12(2) (2023) 42-47 45

3.4.2. Analisis morfologi dan komposisi unsur zeolit sintesis
rasio molar 1,9

Partikel sampel diindikasikan memiliki morfologi bentuk
kristal berbentuk kubus. Struktur kristal zeolit ini nampak
kurang seragam dan banyak yang tidak bersiku tajam, yang
diindikasikan oleh suhu hidrotermal yang kurang tinggi [29].
Diameter partikel yang terbentuk pada setiap kristal dengan
ukuran rata-rata sebesar 1748,64515 pm, menunjukkan bahwa
kristal zeolit merupakan kerangka yang terbentuk dari jaring
tetrahedral SiO4 dan AlO4[10]. Diameter rata-rata partikel yang
diperoleh dari hasil perhitungan menggunakan software
Imagel.

RESOLUTION

Gambar 2. SEQ Gambar \* ARABIC 2. Morfologi Permukaan dan Diameter
partikel ZSR 1,9

Hasil analisis menunjukkan bahwa komposisi unsur yang
terkandung di dalam ZSR 1,9 terdiri dari unsur utama
pembentuk zeolit yaitu Si, Al, Na, dan O.

Tabel 5. Data EDX Komposisi Kimia ZSR 1,9

Konsentrasi Unsur Kimia (%wt)

Komponen Penelitian Sebelumnya Hasil Penelitian (*)
Unsur Kimia
[16] [10] [30]
Si 13,11 13,3 7,76 20,92
Al 14,05 14,3 8,31 22,29
Na 13,64 41,4 11,41 12,97
o 50,93 - 72,52 43,83

Keterangan (*) : Peneliti, 2023.

Perbedaan komposisi unsur antara bahan mentah dengan
komposisi unsur pada ZSR 1,9 mengalami perbedaan, hal
tersebut karena penambahan larutan basa NaOH yang dapat
mengubah komposisi zeolit sintesis, dengan cara merusak
lapisan luar sehingga silika dan alumina dapat keluar ke
permukaan dan menyebabkan terjadinya perubahan komposisi
unsur menurut Setiawan dkk. [27] dan semakin banyaknya Si
serta Al yang terlarut membentuk zeolit [23]. Berdasarkan tabel
5 rasio molar Si/Al mendekati 1 sebesar 0,94, hal ini
menunjukkan bahwa zeolit hasil sintesis termasuk zeolit tipe A
yang termasuk ke dalam zeolit bersilika rendah, dengan rumus
empiris Na%[(AlOz)%(SiOz)%].216H20 [22]

3.4.3. Analisis gugus fungsi senyawa zeolit sintesis
Gugus fungsi dari kerangka zeolit sintesis dapat diketahui

dari hasil karakterisasi menggunakan FTIR. Karakterisasi ini
ditunjukkan untuk kedua zeolit sintesis rasio (ZSR) 1,7 dan 1,9

pada bilangan gelombang antara 400 — 4000 cm™.

T— zn [

0510,

ALO-Al R

e SLOWSL
ALO-Al =

(b

1
1 Si-0H
"

W Al-OH

DR,

Si-0-5i
Al-0-Al
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Al-03-Al
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Bilangan gelombang o]

Gambar 3. SEQ Gambar \* ARABIC 3. (a) Spektra FTIR ZSR

Adapun serapan gugus fungsi zeolit dapat diinterpretasikan
yang ditampilan pada spektrum tabel dibawah ini.

Tabel 6. Spektrum Zeolit Sintesis Rasio 1,7 & Zeolit Sintesis Rasio 1,9

v Zeolit o .
. : . v Zeolit Sintesis .
Sintesis Rasio Rasio 1,9 (cm") Gugus Fungsi
1,7 (em™) ’
470,63 447,49 Vibrasi tekuk Si-O-Si/Al-O-Al
547,78 540,07 Double ring
663,51 663,51 Vibrasi simetrik O-Si-O atau O-Al-
(6]
972,12 972,12 Vibrasi asimetrik O-Si-O atau Al-
0-Al

1643,35 1640,35 Vibrasi tekuk Si-OH atau Al-OH
3441,01 Tidak terdeteksi Vibrsi ulur —-OH

v = bilangan gelombang

Pada zeolit sintesis ditemukan serapan pada bilangan
gelombang 447,49 hingga 470,63 cm™ yang menunjukkan telah
terbentuknya kerangka aluminosilikat karena serapan dari
vibrasi gugus Si-O dan Al-O. Pita serapan cincin ganda (double
ring) diidentifikasi pada bilangan gelombang 540,07 hingga
547,78 cm™ yang merupakan jalinan eksternal antara lapisan
zeolit satu dengan yang lainnya [31]. Vibrasi ulur simetrik dan
asimetrik ditemukan pada bilangan gelombang 663,51 cm™! dan
972,12 cm” yang menandakan adanya perubahan panjang
ikatan dari O-Si-O atau O-Al-O, panjang gelombang tersebut
pun menunjukkan adanya Al tersubstitusi dalam bentuk
tetrahedral dari kerangka silika [32]. Serapan gugus Si-OH [33-
35] atau Al-OH [36-37] ditujukkan pada bilangan gelombang
1643,35 ¢cm™ dan 1640,35 cm’!' yang menandakan getaran
deformasi molekul air yang teradsorpsi dalam zeolit sintesis
[38]. Gugus —OH hanya terlihat pada zeolit sintesis rasio 1,7
pada bilangan gelombang 3441,01 cm’. Hal ini
mengindikasikan pada rasio Si/Al 1,9 terjadi dealuminasi yang
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disebabkan oleh Al lebih bersifat basa dari pada Si, sehingga
membuat ikatannya menjadi lebih mudah putus. Hal tersebut
menyebabkan peningkatan rasio Si/Al dengan hasil 0,93
dibandingkan rasio Si/Al pada zeolit sintesis rasio 1,7. Hal
tersebut pun menjadikan zeolit lebih hidrofobik, sehingga
molekul polar lainnya akan menjadi lebih lemah yang
menyebabkan berkurangnya jumlah air ataupun gugus
hidroksil yang terikat menurut Wardani dkk. [39] dan
kemampuan adsorpsinya semakin meningkat [40].

4. Kesimpulan

Berdasarkan hasil karakterisasi XRF menampilkan bahwa
komposisi unsur kimia yang terkandung dalam abu daun nipah
terdiri dari 26,28% Si; 19,12% K; 8,162 S. Komposisi unsur
kimia yang terkandung dalam aluminium kaleng bekas terdiri
dari 53,09% Al; 0,5974% Mg; 0,5172% Mn. Adapun
komposisi rasio molar Si/Al zeolit sintesis yang optimal pada
zeolit dengan rasio Si/Al 1,9 atau zeolit A. Hasil tersebut
berdasarkan karakterisasi menggunakan SEM-EDX dan FTIR,
yang menunjukkan zeolit sintesis memiliki komposisi Si/Al
rendah dengan nilai 0,93 atau mendekati 1 dan munculnya
cincin ganda (double ring) yang merupakan ciri khas zeolit
pada bilangan gelombang 500 — 650 cm™ serta adanya finger
print zeolit pada bilangan gelombang 700 — 1100 cm™.
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