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ABSTRACT

This research aims to synthesize zeolite-NaY material which is then applied as an adsorbent for methane adsorption. Zeolite-NaY
was synthesized by hydrothermal method and characterized by X-ray diffraction (XRD), scanning electron microscope (SEM), and
isotherm adsorption-desorption N2 (BET). The characterization results showed that synthesized zeolite-NaY had a diffraction peak
with the highest intensity at 20 = 6° and its morphology showed octahedral crystals. Zeolite-NaY was then applied as an adsorbent
for methane adsorption. The methane adsorption test on zeolite-NaY was carried out using the gravimetric method at temperature

of 30 °C and pressure of 1 bar. The data was recorded of increasing time every 1 minute until constant. The adsorption test results
showed that the methane adsorption capacity on the zeolite-NaY material was 0.436 % wit.

Penelitian ini bertujuan untuk mensintesis material zeolit-NaY yang kemudian diaplikasikan sebagai adsorben untuk adsorpsi gas
metana. Zeolit-NaY disintesis dengan metode hidrotermal dan kemudian dikarakterisasi dengan difraksi sinar-X (XRD), mikroskop
elektron scanning (SEM) dan isotherm adsorpsi-desorpsi N2 (BET). Hasil karakterisasi menjukkan bahwa material zeolit-NaY hasil
sintesis menunjukkan puncak difraksi dengan intensitas tertinggi pada 20 = 6° dan morfologinya menunjukkan kristal oktahedral.
Zeolit-NaY kemudian diaplikasikan sebagai adsorben untuk adsorpsi gas metana. Pengujian adsorpsi gas metana pada zeolit-NaY
dilakukan dengan metode gravimetti pada suhu 30 °C dan tekanan 1 bar. Data adsorpsi dicatat setiap kenaikan waktu 1 menit sampai
mencapai konstan. Hasil pengujian adsorpsi menunjukkan bahwa kapasitas adsorpsi gas metana pada material zeolit-NaY sebesar

0,436 % berat.
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PENDAHULUAN

Gas metana (CHs) merupakan komponen utama
dari gas alam yaitu dengan konsentrasi mencapai
90,12% dan sisanya seperti gas etana (CoHg) sebesar
0,55-14,220/0, propana (C%Hg), butana (C4H10) C5H12,
CO,, He, N, dan H»S dengan jumlah yang bervariasi
sesual sumber gas alam [1]. Gas alam termasuk salah
satu energi alternatif pengganti bahan bakar fosil
karena sumbernya jauh lebih besar dibandingkan
sumber minyak bumi, yaitu mencapai 152,89 tcf
(trilliun cubic feed) 2], pembakaran yang bersih dan
menghasilkan polutan yang lebih sedikit dibanding
minyak bumi dan batu bara.

Selain itu, gas metana merupakan penyumbang
terbesar kedua pemanasan global setelah karbon
dioksida yang dihasilkan oleh aktivitas produksi,

transportasi, dan penggunaan bahan bakar fosil. Gas
ini juga berasal dari pembusukan bahan organik di
lahan basah, serta sebagai produk sampingan dari
pencernaan ruminansia seperti sapi di pertanian.
Menurut NOAA  (National Oceanic and Atmospheric
Adpinistration), peningkatan tahunan gas metana di
atmosfer selama tahun 2021 berjumlah 17 bagian per
miliar (ppb) [3]. Kenaikan ini terbesar yang tercatat
sejak pengukuran sistematis dimulai pada 1983. Oleh
karena itu, dalam upaya mengurangi pemanasan
global, diperlukan suatu teknologi untuk menyimpan
gas metana yang merupakan komponen utama dari gas
alam kemudian digunakan sebagai energi alternatif.
Beberapa teknologi untuk menyimpan gas alam
yang komponen utamanya adalah gas metana antara
lain LNG (Liguified Nuatural Gas), CNG (Compressed
Natural Gas) dan ANG (Adsorbed Natural Gas) [4].
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Teknologi LNG dinilai kurang efisien karena proses
produksi yang mahal dan keamananya kurang.
Sedangkan pada teknologi CNG, semakin banyak gas
alam yang disimpan pada tangki, maka semakin besar
tekanan tangki. Tekanan yang tinggi menyebabkan
tingginya biaya operasi penyimpanan gas alam.
Teknologi ANG lebih banyak dikembangkan saat ini
karena tidak membutuhkan tekanan yang besar,
sechingga biaya operasional lebih murah. Teknologi
ANG  dikembangkan melalui teknik adsorpsi
menggunakan adsorben berpori [5]. Namun,
kemampuan adsorben menyerap gas alam masih lebih
sedikit dibandingkan teknologi CNG untuk ukuran
tangki yang sama. Oleh karena itu, material adsorben
terus dikembangkan untuk meningkatkan kapasitas
adsorpsi gas alam agar sesuai dengan standart US
Department of Energy (DEQO) vyaitu volumetric storage
capacity adsorben > 180 volum per volum (N /V) [6].
Material adsorben yang pernah digunakan untuk
adsorpsi gas metana (CHj) adalah silika mesopori [7]
MOF [8], COF [8], zeolit [7] [9] dan karbon [5] [10]
[11]. Dari beberapa material tersebut, zeolit
merupakan material yang menarik karena memiliki
struktur pori mirip sangkar (cage /ike) dengan ukuran
molekular 0,5 - 1,2 nm [12]. Pori-pori pada permukaan
zeolit bisa diatur sesuai kebutuhan baik mikropori (<2
nm) maupun mesopori (2-50 nm) [13]. Zeolit dengan
porositas tinggi mampu menangkap CHj4 hingga 3,8
mmol/g [14]. Betbagai jenis zeolit yang digunakan
untuk adsorpsi metana antara lain zeolit-X [15], zeolit-
Y [14] dan zeolite-A [16]. Zeolit Y dengan ukuran pori
7.4 A [1] dapat digunakan untuk mengadsorp gas
metana yang memiliki diameter kinetik 3,8 A [1]. Selain
itu, zeolit-Y memiliki stabilitas termodinamik yang
relatif tinggi [17] dan luas permukaan zeolit-Y lebih
besar (520-725 m*/g) dibandingkan zeolit-A (360-383
m’/g), zeolittMOR (418-460 m*/g) dan zeolit-RHO
(3-90 m*/g) [18]. Oleh karena itu, pada penelitian ini
dilakukan sintesis zeolit-NaY untuk adsorpsi gas
metana dengan harapan dapat mengurangi jumlah
pemanasan global melalui penyerapan gas metana.

METODE PENELITIAN

Alat dan Bahan Sintesis Zeolit-NaY

Alat yang digunakan pada penelitian ini adalah
magnetic stirrer, neraca analitik, autoclave hydrothermal dan
oven. Sedangkan bahan-bahan yang digunakan pada
penelitian ini adalah Natrium Aluminat (Sigma-
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Aldrich, 13404-5KG-R), Natrium Silikat (Sigma-
Aldrich, 338443-3L), Natrium Hidroksida 99 % p.a
(Merck, 011-002-00-6), Aqua DM, gas nitrogen UHP
(99,99 % Ny) dan gas metana UHP (99,99 % CH.).

Prosedur Sintesis Zeolit-NaY

Sintesis material zeolit-NaY pada penelitian ini
mengacu pada penelitian sebelumnya oleh Susanti and
Widiastutt (2019) [13], yaitu melalui teknik hidrotermal
yang terdiri dari 3 tahap vyaitu seed gel, feedstock ge/ dan
overall gel. Preparasi seed ge/ dengan mencampurkan
23.991 g aqua DM, 3.469 g NaOH, 1.924 g natrium
aluminat, dan 17.518g natrium silikat, kemudian
ditutup dan didiamkan pada suhu kamar selama 24
jam. Feedstock ge/ dibuat dengan mencampurkan
157,518g aqua DM, 0,100g NaOH, 13,851g natrium
aluminat, dan 107.212 g natrium silikat. Kemudian
overall ge/ dibuat dengan mencampurkan seed ge/ dan
feedstock gel pada suhu kamar selama 24 jam, kemudian
dipanaskan pada suhu 100 °C selama 7 jam. Zeolit
disaring dan dicuci dengan aqua DM sampai pH di
bawah 9. Kemudian zeolit dikeringkan pada suhu
110 °C selama 12 jam. Selanjutnya zeolit-NaY hasil
sintesis  dikarakterisasi dengan XRD, SEM dan
Isoterm Adsorpsi-Desorpsi Gas Nitrogen.

Pengujian Adsorpsi Gas Metana pada Zeolit-NaY

Pengujian adsorpsi gas metana pada zeolite-NaY
hasil sintesis ~dilakukan menggunakan metode
gravimetri pada suhu 30°C. Data adsorpsi dicatat
setiap kenaikan 1 menit sampai konstan. Kemudian
data yang diperoleh digunakan untuk menentukan

kapasitas adsorpsi gas metana menggunakan
persamaan (1).

%CH, = % x100% ............... (1).
HASIL DAN PEMBAHASAN

Pada penelitian ini, sintesis zeolit-NaY dilakukan
sesuai prosedur yang telah Susanti and Widiastuti
(2019) [13]. Sintesis zeolit-NaY dilakukan melalui tiga
tahapan, yaitu pembentukan gel, proses hidrotermal
dan pencucian yang ditkuti pengeringan untuk
membentuk  kristal zeolit. Sintesis zeolit-NaY
dilakukan dengan rasio optimum penambahan feedstock
gel tethadap seed ge/ yaitu 18:1 [19]. Pembentukan gel
terdiri dari 3 tahap yaitu pembuatan seed gel, feedstock gel
dan overall gel [20, 21], dengan menggunakan beberapa
reagen diantaranya yaitu Na,AlO, Na,SiO; dan NaOH.
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Pada pembuatan seed ge/ dilakukan pemeraman selama
1 hari yang berfungsi untuk membangun inti kristal
zeolit [21]. Feedstock ge/ merupakan gel yang sama
dengan seed gel, tetapi dengan jumlah lebih besar dan
dibuat tanpa proses pemeraman. Seed ge/ yang
dihasilkan dicampurkan ke dalam feedstock ge/ untuk
membentuk overall gel. Overall ge/ kemudian direaksikan
dalam awtoclave stainless steel yang tertutup rapat untuk
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menjaga suhu dan tekanan tetap konstan pada saat
hidrotermal hingga diperoleh serbuk putih zeolit-NaY

yang selanjutnya dikarakterisasi untuk
mengkonfirmasi ~ pembentukan  fasa  maupun
morfologi  zeolit-NaY.  Adapun  keberhasilan

pembentukan masing-masing gel secara fisik seperti
tertera pada Gambar 1.

=,

Gambar 1. Pengamatan fisik (a) Seed gel, (b) Feedstock gel, (c) Overall gel setelah proses hidrotermal dan (d) Zeolit-

NaY setelah dikeringkan

Beberapa faktor yang mempengaruhi hasil sintesis
zeolit-NaY yaitu perbandingan komposisi antara seed
gel dan feedstock gel serta suhu hidrotermal. Semakin
banyak feedstock gel yang ditambahkan maka kristalinitas
zeolit-NaY mengalami penurunan [19]. Sedangkan
suhu hidrotermal pembentukan kristal zeolit-NaY
optimum pada suhu 100 °C [22]. Proses hidrotermal
pada suhu rendah (40 °C) akan menghasilkan padatan
dengan bentuk amorf yang artinya kristal zeolit-NaY
belum terbentuk, sebaliknya apabila suhu hidrotermal
tinggi (120 °C) akan menghasilkan zeolit-P dari pada
zeolit-Y [22].

Seed gel pada pembuatan zeolit-NaY berperan
sebagal inti yang terdiri dari unit pembentuk sekunder
[19]. Selama pemeraman dengan feedstock gel, inti-inti
pada seed ge/ berkembang ke ukuran kritis dan
kemudian tumbuh dengan cepat menjadi kristal-kristal
kecil berukuran sama melalui proses polimerisasi dan
depolimerisasi [23]. Reaksi keseluruhan yang terjadi
selama proses sintesis zeolit adalah ditunjukkan pada
persamaan (2) [24].

Setelah proses hidrotermal didapatkan larutan yang
berwarna bening dan padatan putih yang merupakan
zeolit-NaY. Untuk itu perlu dilakukan pemisahan dan
pencucian supaya bisa didapatkan serbuk zeolit-NaY
untuk proses lebih lanjut. Pemisahan dilakukan
dengan alat filtrasi vakum untuk mempercepat
penyaringan karena material zeolit-NaY yang
didapatkan sangat padat dengan pH = 12 yang artinya
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kondisi zeolit sangat basa akibat masih terdapat
NaOH berlebih. Kemudian dilakukan pencucian
untuk menghilangkan NaOH betlebih dengan
menggunakan aqua DM, karena aqua DM memiliki
kandungan mineral yang sangat sedikit, sehingga
kemungkinan zeolit akan tercemari oleh mineral-
mineral lain dapat dihindari. Setelah diperoleh pH
dibawah 9, zeolit-NaY, dikeringkan didalam oven pada
suhu 110 °C untuk menghilangkan kandungan air.
Zeolit-NaY yang didapatkan berbentuk serbuk halus
berwarna putih, seperti ditunjukkan pada Gambar 1.
(d).

Na,Si03 5y + 3H,0 ;) = Na,SiO; (g¢)

NaAlO, (5, + 2H,0 gy = NaAl(OH), (aq)

NaOH (4q) + NaAl(OH)4 (4q) + NaSiOs (qq) = (suhu
ruang)
[Na,(AlO,),(Si0;),.NaOH.H,0] (4ery —  (hidrotermal

pada suhu 100 °C)
Na;[Al0,);(Si04)102. | kH,0 (5 (kristal zeolit)
Nase[AlO3)56(Si02)136]- 250H,0 () (kristal zeolit —
NaY) ..oooooviiiiin. (2

Karakterisasi zeolit-NaY menggunakan XRD
bertujuan untuk mengetahui puncak karakteristik
pembentukan fasa kristal zeolit dan mengamati ada
atau tidaknya fasa-fasa lain yang terbentuk pada zeolit.
Difraktogram zeolit-NaY hasil sintesis kemudian
dicocokkan dengan difraktogram standar zeolit-NaY
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untuk memastikan kesesuaian zeolit-NaY hasil sintesis
dengan karakteristik fasa kristal zeolit-NaY standar.
Standar zeolit-NaY JCPDS No. 00-038-0240 [25]
ditunjukkan pada Gambar 2(a). Sedangkan hasil zeolit-
NaY hasil sintesisnya ditunjukkan pada Gambar 2.
Berdasarkan Gambar 2(b) difraktogram zeolit-NaY
hasil sintesis menunjukkan adanya puncak difraksi
pada 20 = 6,2° [111], 10,1° [220], 11,8° [311], 20,2°
[440], 23,5° [533], 26,9° [642], 30,5° [822], 31,2° [555],

Intensitas

dan 32,2° [840]. Puncak kristal zeolit-NaY dengan
intensitas tetinggi muncul pada 20 = 6° yang
menunjukkan kristalinitas yang tinggi dan tidak
terdapat fasa lain yang terbentuk selain zeolit-NaY.
Puncak difraksi zeolit-NaY hasil sintesis tersebut
sesuai dengan difraktogram standart JCPDS No. 00-
038-0240 yang menunjukkan bahwa zeolit-NaY telah
berhasil disintesis [25].
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Gambar 2. Pola XRD zeolit-NaY (a) standar JCPDS No. 39-1380 dan (b) hasil sintesis

SU3500:40,0kV'5.9mm x10.0k SE

Gambar 3. Mikrograf SEM zeolit-NaY

Karakterisasi ~ zeolit-NaY  juga  dilakukan
menggunakan ~ SEM  untuk  mengkonfirmasi
pembentukan morfologi zeolit-NaY hasil sintesis
berupa pembentukan kristal oktahedral berbentuk
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kotak. Hasil karakterisasi dengan SEM ditunjukkan
pada Gambar 3. Mikrograf SEM zeolit-NaY hasil
sintesis memiliki keteraturan bentuk kristal oktahedral
yang mengkonfirmasi pembentukan kristal zeolit-NaY
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[13]. Zeolit-NaY hasil sintesis ini kemudian digunakan
sebagal adsorben untuk adsorpsi gas metana.
Zeolit-NaY hasil sintesis dikarakterisasi dengan
pengujian Isoterm adsorpsi-desorpsi N> menunjukkan
hasil seperti tercantum pada Gambar 4 dan Tabel 1.
Berdasarkan grafik kurva isotherm adsorpsi-desorpsi
gas N, menunjukkan bahwa material zeolit-NaY
memiliki isoterm adsorpsi tipe II, dimana pola
adsorpsi menunjukkan terbentuknya monolayer
sebelum kemudian dapat mengadsorpsi Kembali [20].
Isoterm adsorpsi tipe II pada adsorben berpori di

2250000 —

—o— Adsosprsi
—mo— Desospsi
2200000

2150000 —

2100000

Kapasitas Adsorpsi (cm®/g)

2050000

2000000

penelitian ini yakni zeolit-NaY menunjukkan adsorpsi
monolayer-multilayer. Pada Gambar 4 juga terlihat
adanya hysteresis loop yang menunjukkan adanya
kondensasi dan evaporasi kapiler terjadi pada tekanan
relatif yang berbeda. Kurva desorpsi yang ditunjukkan
pada Gambar 4 selalu berada diatas kurva adsorpsi
yang mengindikasikan bahwa adsorbat didesorpsi dari
material berpori zeolit-NaY pada tekanan yang lebih
rendah dari pada tekanan yang dibutuhkan untuk
adsorpsinya [20].

T T T T T T T T T T T J
0,00E+000 2,00E+008 4,00E+008 6,00E+008 8,00E+008 1,00E+009

PIP°

Gambar 4. Kurva Isotherm Adsorpsi-Desorpsi Gas Metana Pada zeolit-NaY
Tabel 1. Karakteristik Pori zeolite-NaY Hasil Sintesis

2 : )
Luas Permukaan (M / g)  Diameter Pori (nm)

3
Volume Total Pori (Cm / g)

3
Volume Mikropori (€ / g

656,1289 2,0977

0,3441 0,3128

Pengujian zeolit-NaY untuk adsorpsi gas metana
dilakukan menggunakan metode gravimetri.pada suhu
30 °C. Hasil pengujian adsorpsi gas metana pada
material zeolit-NaY tercantum pada Gambar 5.
Berdasarkan grafik pada Gambar 5 dan data pada
Tabel 2, material zeolit-NaY memiliki kapasitas
adsorpsi gas metana sebesar 0,436 % berat (0,2725
mmol/g) pada suhu 30 °C dan tekanan 1 bar. Hasil
penelitian sebelumnya yang dilakukan oleh Bourrelly
et al (2005) menunjukkan hasil adsorpsi gas metana
pada zeolit-NaY mencapai 3,8 mmol/g pada suhu
25 °C dan tekanan 30 bar [14]. Hasil adsorpsi pada
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penelitian ini masih lebih kecil dikarenakan proses
adsorpsi dilakukan pada tekanan yang lebih rendah
yaitu 1 bar. Proses adsorpsi metana pada zeolit-NaY
ini mengikuti fisisorpsi karena memiliki laju adsorpsi
yang relatif cepat. Laju adsorpsi yang cepat ini
menunjukkan bahwa CH4 teradsorp pada permukaan
zeolit-NaY secara acak (tidak selektif) dan tidak
membutuhkan energi aktivasi besar. Sifat tidak selektif
dan tidak membutuhkan energi aktivasi besar
merupakan ciri dari fisisorpsi. Bukti lain proses
adsorpsi metana pada zeolit-NaY ini mengikuti
fisisorpsi adalah pada saat proses adsorpsi metana
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berlangsung, terdapat beberapa kali pengurangan
massa gas metana yang terjadi.Hal ini disebabkan
belum terjadi ikatan yang sangat kuat antara adsorben
zeolit-NaY dan adsorbat gas metana [27]. Pada
fisisorpsi, molekul gas tertahan pada permukaan
adsorben  melalui gaya lemah dari kohesi
intermolekular [28]. Interaksi antara adsorben dan

adsorbat disebabkan oleh momen dipol antara
adsorbat yang bersifat non-polar dan adsorben yang
bersifat  netral.  Perbedaan  muatan  tersebut
menyebabkan munculnya gaya van der waals yaitu gaya
tarik atau tolak antara molekul gas metana dengan
permukaan adsorben zeolit-NaY [27].
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Gambar 5. Grafik Adsorpsi Gas Metana pada zeolit-NaY
Tabel 2. Hasil Adsorpsi Gas Metana Pada Material zeolit-NaY

Kapasitas Adsorpsi
Suhu (°C) Tekanan (bar) ;
(% berat) (Mmot/ gy
30 1 0,436 0,2725

KESIMPULAN

Zeolit-NaY pada penelitian ini telah disintesis
menunjukkan kesamaan puncak difraktogram sesuai
dengan standar zeolit-NaY JCPDS No. 00-038-0240.
Zeolit-NaY hasil sintesis memiliki keteraturan bentuk
kristal oktahedral dengan luas permukaan 656,1289
m®/g, volume mikropori dan volume total pori
berturut-turut 0,3128 c¢m’/g dan 0,3441 cm’/g.
Zeolit-NaY tersebut digunakan sebagai adsorben
untuk proses adsorpsi gas metana pada suhu 30 °C
dengan  metode  gravimetri. Hasil  adsorpsi
menunjukkan kapasitas adsorpsi gas metana pada
material zeolit-NaY adalah sebesar 0,436% berat.
Proses adsorpsi gas metana pada zeolit-NaY termasuk
fisisorpsi. Penelitian selanjutnya diharapkan dapat
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mengembangkan performa zeolit-NaY untuk adsorpsi
metana baik dengan cara aktivasi material maupun
doping dengan material lain.
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