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Judul Invensi: PEMBUATAN HZSM-s MESOPOBI DENGAN METODE DESILIKASI MENGGUNAKAN AGEN POTASIUM HIDROKSIDA

Abstrak :

lnvensi ini berhubungan dengan pembuatan HZSM-S mesopori, lebih khusus lagi invensi ini berhubungan dengan metode pembuatan
zeolit HZSM-S mesopori amorl dari garam amonium ZSM-S menggunakan agen desilikasi potasium hidroksida (KOH). Metode

oembuatan HZSM-S mesopori menggunakan potasium hidroksida (KOH) sebagai agen desilikasi yang terdiri dari :

') Mengkalsinasi garam amonium dari ZSM-S pada 5504C selama 5 jam untuk mendapatkan zeolite HZSM-S mikropori;

) Mendesilikasi HZSM-S menggunakan larutan 1 M KOH dengan pengadukan pada 70aC selama 1 jam untuk menghasilkan HZSM-5
resopori;

Membentuk fase amorf menggunakan larutan HNO3 1 M dengan pengadukan pada 70aC selama 2 jam;

Mengimpregnasi logam Fe dan Co, dalam bentuk larutan Co(N0g)2.6H20 darVatau larutan Fe(N03)3.9HzO menggunakan incipient
tness impregnation (lWl) pada meso HZSM-S amorf; dan

{ereduksi senyawa hasil impregnasi menggunakan aliran kontinyu gas Hz dengan suhu 400qC, tekanan 1 bar selama 10 iam.
tgan proses penruujudan invensi ini, dihasilkan partikel HZSM-S mesopori, yaitu volume mesopori 0,8887 cc/g; diameter pori 1,7-99,8

dan rasio S/Al 16,3032.
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Deskri-psi
I{ESOPORT DENGAN METODE DESILTI(AST MENGGT'NAKAN

AGEN POTASTUM HTDROKSTDA

3:4-- la>n;l Invensi

-:--'-::': - -:: - berhubungan dengan pembuatan HZSM_5 mesopori,
_.r !::- - s -s lagi invens i ini berhubungran denqan metode
- :_: 

^_:!- -= -=-. '=tr-rr HZSM-5 mesopori amorf dari garam amoni_um zsM_5::-:-:(a:. agen desilikasi potasium hidroksida (KOH) .

Iatat Belakang Invensi

Aaa I .i +acu'r-r u digunakan secara ruas daf am proses adsorpsi,:e:':sahan dan katalitik karena propertinya yang unik dan:'eniliki mikropori yang homogen, stabilrtas termal yang tinggl,berslfat asam, dan kemampuan unik untuk menstabifkan spesieslogam (Wang et aL. , 20LO) .

7 aa1 I +4EUr-Lu HZSM-5 mikropori gagal daram melakukan katalisismol-eku1-morekur besar, karena keterbatasan difusi pada kanalmikropori dan deposisi karbon dal_am sistem pori. Konstruksimateri-al HZSM-5 deng'an ukuran pori yang berbeda dapatmeninqkatkan efisiensi reaksi dan memperpanjang umur katalisdengan penundaan deaktivasi akibat coking. penggunaan TpAoHsebagai agen d,esilikasi memberikan karakteristik mesopori yangbaqus ' Namun terbatasnya ketersediaan TpAoH dan harga yang cukupmahalr menjadikan proses ini kurang ekonomis (CN107B76OB24) 
.Kelemahan tersebut akan diatasi dengan penggunaan KoH atau NaoHsebagrai aqen desirikasi yang mudah diperoleh dengan harga yangrelatif murah.

Struktur mesopori memberikan ruang :.,ang lebih besar kepadakatal-is l0qam aqar lebih banyak menempati pori-pori penyangqa.Desilikasi merupakan metode paling efektif untuk menci_ptakanzeof it mesopori. Jumr-ah atom s,ikon pada kerangka yang dapatdirepaskan tanpa merusak struktur diatur menggunakan ciri yang
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I -+ =._:- -: -: ,-^_ .i Ir ' =-='-= - ----= a=e-J-L (rasio si/Ar dan topol0gi kerangka) dan
:=:';:-:-: r::-:- -'-::-j:-si perlakuan alkali ( jenis dan konsentrasi aqen
r=: - - - (-: s: -:-qen desilikasi tidak hanya menciptakan mesopori
- - -:z oerpengaruh terhadap keasaman zeorit hirarki,j :=-:: :-: - <= s - j umlah situs asam, sif at dan kemudahan aksesnya.

l=::-:(-:s- arkali merupakan metode yang paling banyak digunakan
:-'ngkatkan mesoporositas zeolr.t melalui pengurangan-,=

_l
-t

c:r-:: S:-:kOn dalam zeotit. Parameter yang mempengaruhi
::::-:<as: adalah ;enis alkali, konsentrasi alkali, temperatqr,
r:'--- -, :asio si/A1 . rnvensi sebelumnya menqgunakan rarut.an basa
:::::-- < tetrametiramoniumhidroksida, tet.raetilamoniumhidrokslda,
::--: =.: opi lamoniumhidroks ida dan tet.rabuti- r-amonium_hidroks ida
::;- -:7 81 6082A) , sodi-um karbonat dan sodium hidroksida
--S5-8 4161Bl) berhasil menurunkan rasio Si/AI dalam struktur

:=^- .i t^ n6^nr=- - J- LC z'L',r-5 dan mengubah mikropori men j adi mesopori .
?e:qgunaan basa r-ain seperti KoH masih dimungkinkan dalam proses
:esilikasi ini. penggunaan r-arutan basa organik memberikan
-uasan mesopori lebih besar daripada larutan sodium hidroksida
(NaOH) | namun NaoH memberikan volume pori yang lebih besar.
LaruLan basa org'anik yang mahar- dan sulit ditemui di pasar/
membuat pengqunaan NaoH dan KoH lebih menarik. pembentukan fasaamorf bertujuan untuk meningkatkan perekatan katalis l0gam padapenyanqga HZSM_5 mesopori.

Loqam besi dan kobalt dig.unakan sebagai katalispolimerisasi pada sintesis Fischer-Tropsch. Zeolit HZSM_5 yangsudah terimpreg'nasi Fe dan co dapat digunakan sebagai katarisbifungsi yang mengrgabungkan polimerisasi dan perenqkahan. Metodeimpregnasi yang banyak digunakan pada zeorit mesopori adal_ahincipient wetness (rw) . Materiar- rogam dar_am bentuk hidrat garamnitrat digunakan dalam impregnasl ini, sehingrga harus direduksi
untuk menqubahnya menjadi 1ogam Fe dan Co saja.
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fnvensi ini menqgunakan KOH sebagai ag,en
menghasilkan HZSM-5 mesopori dengan volume dan
yang lebih dominan dibandingkan pengqunaan
sebagai agen desilikasi.

desilikasi untuk
diameter mesopori
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I
Uraian Singkat fnvensi

Obyek yang dihasilkan invensi ini menyediakan agen

desilikasi yang lebih baik dari NaOH dan TPAOH untuk
menghasilkan zeolit HZSM-5 mesoporj- yang memiliki volume dan

diameter mesopori yang lebih banyak. Desilikasi dilakukan
menggunakan KOH dan NaOH untuk mendapatkan perbandingan

karakteristik mesoperositas partikel HZSM-5 yang dihasilkan.
Garam ammonj-um dari ZSM-5 dikalsinasi pada 5500C selama 5

jam untuk mendapatkan zeorite HZSM-5 mikropori. Desil-ikasi
serbuk HZSM-S dilakukan dengan menambahkan larutan 1 M KOH dan

NaoH dengan pengadukan pada 700c selama 1 jam. Residu dipisahkan
dari kristarit zeorite melarui dispersi lanjutan dalam air
deionisasi dan dififtrasi sampai pH netral. Sampel didiamkan 24

jam pada 500c dan dikeringkan pada l2o0c selama L2 tam,
selanjutnya dikal-sinasi pada 5500C selama 5 jam. produknya adalah
HZSM-5 mesopori. Seterah perl.akuan panas, fraksi mesopori HzsM-5

diolah mengqunakan rarutan asam nitrat 1 M pada 700c selama 2 1am
dan diaduk untuk membentuk fase amorf. Selanjutnya, samper
dicuci dengan air deionJ-sasi, dikeringkan dan dikalsinasi dengan
prosedur yang sama pasca desilikasi di atas. Logam Fe dan co,
dalam bent.uk larutan Co (NO: ) z . 6HzO dan/atau larutan Fe (NO: ) t ,9HzO,
diimpregnasi menggunakan incipient ryetness impregnation (rwr)
pada meso HZSM-5 amorf. Sampel terimpregnasi didiamkan dalam
desikator pada temperatur kamar selama 24 jam, dikeringkan daram
oven pada l2Q0c selama 12 jam dan selanjutnya dikalsinasi pada
5500C selama 2 1am. Kemudian diakhiri dengan reduksi menggunakan
aliran kontinyu gas Hz dengan suhu 4000C, tekanan 1 bar selama 10
jam. Penggunaan agen desilikasi KoH menghasilkan material HZSM-5

mesopori- dengan karakteristik Iebih baik, denqan volume mesopori
0, 8BB1 cc/ g dan diameter mesopori L,j -gg, B nm berdasarkan
analisis BET/ SEM-EDX dan xRD. Gambar 1 adalah Profil" isoterm Nz

pada 1'7 K HZSM-5, meso-HzsM-5 '(NaoH) dan meso-HZSM-5 (KoH).
Gambar 2 adalah Profir dist.ribusi ukuran pori adsorpsi BJH pada

i,.
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HZSM-5, meso-HZSM-5 (NaOH) dan meso-HZSM-S (KOH) . Gambar 3

adalah spektra XRD pada HZSM-5, meso-HZSM-5 (NaOH) dan meso-
HZSM-S (KoH). Gambar 4 mengqambarkan struktur HZSM-S mikropori,
HZSM-5 mesopori hasil desilikasi NaOH dan KOH.

Uraian Lengkap Invensi
Garam amonium ZSM-5 (rasio Si/AI=40) dikonversi menjadi

HzsM*5 mikropori meralui proses kalslnasi pada 5500c se]_ama 5 jam
dengan aliran Udara. Pembentukan struktur mesopori dilakukan

t0 melalui proses desilikasi. Desilikasi merupakan proses
pengurang:an silikon pada kerangka zeolit. Secara teorj_, silikon
dan alumunium dafam kerangka zeofit. dapat larut dalam basa kuat.
(NaoH dan KoH) . Namun si rebih banyak rarut dalam NaoH dan KoH

membentuk Si (OH) q. Aluminium lebih sedikit. larut dalam larutan
basa kuat karena muatan negatif pada tetrahedral alumunium
membatasi interaksi- A1 dan basa kuat. Proses desilikasi akan
menurunkan rasio S1/AI pada HZSM-S. Desilikasi HZSM-5 mikropori
dilakukan dengan menambahkan rarutan NaoH dan KoH lM, diaduk
pada 700C selama 1 jam. Eiltrat dipisahkan dari kristalit HZSM-s
fil-trasi vakum pada tekanan 0,4 bar, seranjutnya sampel dicuci,
difiltrasi berulang sampai pH netral. sampel didiamkan 24 jam
pada 500c dan dikeringkan pada l2ooc sel-ama 1,2 I am, seran; utnya
dikalsinasi pada 5500c serama 5 jam. perrakuan terakhir
menghasil-kan HZSM-5 mesopori. Untuk mengetahui efektivitas

25 pembentukan mesopori, dilakukan anarisis BET dan XRD.
Analisis BET (Brunauer-Emmett-Te11er) digunakan untuk

menentukan luas permukaan, ukuran pori dan isoterm adsorpsi pada
HZSM-s mikroporl dan mesopori- yang dihasilkan. Kondisi mesopori
tercapai apabila diameter pori berada di kisaran 2-50 nm. Hasil

30 uji BET terhadap HZSM-S mikroporl dan HZSM-s mesopori disajikan
pada tabel berikut ini :
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$ampel S totut
m2/q

Vtotul
cc/ g

Vmikro

cc/ q
V^""o
ce/ g

D*""o
nm

0, 01 61 3 .4-72 .4

0,3496 6.L-1.41 .6

0,8887 1.7-99.8

Sefama proses desilikasi dengan farutan NaOH, diameter pori
mengalami kenaikan dari 3,4-12,4 nm menladi 6,1-14'l ,6 nm. Volume

mesopori juga mengalami kenaikan cukup besar dari 0,0161 menjadi

0,3496 cc/9. Luas permukaan pori naik dari 266,288 menjadi

525,035 cc/q. Gambar 1 menunjukkan profil adsorpsi isoterm Nz

pada HZSM-5 sebelum dan sesudah proses desilikasi. Profil HZSM*5

menunjukkan volume adsorpsi yang kecil dan cenderung konstan
pada berbagai tekanan, yang merupakan konfirmasi karakt.er
mikropori. Karakter mesopori pada HZSM-5 hasil desillkasi NaOH

dan KOH ditunjukkan dengan kenaikan vol-ume adsorpsi gas Nz dengan

kenaikan tekanan. HaI ini merupakan indikasi pembentukan sistem
pori gabungan antara mikropori dan mesopori

Penel-itian pendukung menggunakan NaOH dan KOH sebagai agen

desirikasi menghasirkan distribusi ukuran pori sesuai profil
yang ada pada gambar 2 Awarnya/ HZSM-S hasir karsinasi sudah

memiliki struktur mesopori meskipun distribusinya kecil. Volume

mesopori meningkat dari 0,0161 cc/g menjadi 0,3496 cc/g
(desilikasi NaoH) dan menjadi 0, BBBl cc/g (desirikasi KoH) .

Volume mesopori hasil desilikasi KOH lebih besar dibandingkan
desirikasi NaoH karena KoH merarutkan rebih banyak si pada

struktur HZSM-5. Pembentukan mesopori yang ditunjukkan dengan
kenaikan volume mesopori tersebut disebabkan ion oH- arkal-i yang

berikatan secara serektif pada kerangka silikon (Groen et d}.,
2004) . Rasio Si/AI pada HZSM-5 sebelum dan setelah desilikasi
NaOH dan KOH (Uj i EDX) disaj ikan pada tabel berikut : .,

HZSM-5

meso-HZSM-5 (NaOH),

meso-HZSM-5 (KOH)

266 | 2BB

526,035

258,410

0,1401

0,4865

0,9131

0 ,724
0 ,.13 7

0,085
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Sampel Unsur t Berat rata-rata Rasio Si/AI
U 39 ,1 900

HZSM-5 A1 2,07'75 2't ,9832
Si 5B, 1350
o 37,8425

meso-HZSM-5 (NaOH) AI 2,6900 22, L059
JI 59, 4650

38, 3575
meso-HZSM-5 (KOH) A1 3,5625 75,3032

58,0800

Rasio Si/AI yang dihasilkan juga mengalami penurunan dari
bahan baku awal (amonium ZSM-5) yang sebesa'r 40 menjadi 27,9832

setelah kalsinasi membentuk HZSM-5, kemudian mengalami penurunan

Iebih lanjut menjadi 22,1.059 pada desilikasi NaOH dan menjadi
16,3032 pada desilikasi KOH. Kekuatan basa KOH (pKb 0,5) Iebih
besar dibandingkan NaOH (pKb =0,2) sehingga larutan KOH lebih
kuat dalam hal melarutkan Si dalam kerangka struktur zeolit
HZSM-S. Semakin besar pKb, semakin banyak ion OH- yang terlepas
dan melarutkan Si pada kerarigka zeol-it HZSM-S dan menqhasilkan
vol-ume mesopori yang lebih besar. Hasil- ini didukung dengan

hasil pengujian SEM yang menunjukkan distribusi mesopori hasi'I
desil-ikasi KOH lebih banyak dibandingkan impregnasi KOH.

o
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Klaim

1. Met.ode pembuatan HZSM-S mesopori menggunakan potasium
hidroksida (KOH) sebagai agen desilikasi yang terdiri dari :

a) Mengkalsj-nasi garam amonium dari ZSM-5 pada 550"C selama 5

jam untuk mendapatkan zeolite HZSM-S mikropori-;
b) Mendesilikasi HZSM-5 menggunakan larutan 1 M KOH dengan

penqadukan pada 70"C sel-ama 1 jam untuk menghasi-lkan HZSM-5

mesopori;

c) Membentuk fase amorf menggunakan larutan HNO: 1 M dengan

pengadukan pada 70"C selama 2 lam;
d) |4engimpregnasi logam Ee dan co, dal-am bentuk rarutan

Co (NO:) z.5HzO dan/atau larutan Fe (NO:) :. gHzO menggunakan

incipient rtretness impregnation (rwr ) pada meso HZSM-5

amorf; dan

e) Mereduksi senyawa hasir impregnasi menggunakan ariran
kontinyu gas Hz dengan suhu 400"C, tekanan 1 bar selama 10

I am.

Metode pembuatan HZSM-5 mesopori sesuai prosedur pada kraim 1

menghasilkan partikel HZSM-5 mesopori, yaitu volume mesopori-
0,8881 cc/q; diameter pori 1-,'t-gg,B mmi dan rasio Si/Al
75,3032 .

2.

30
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Abstrak
PEMBUATAN HZSM-s MESOPORI DENGA}I METODE DESILII(ASI MENGGUNAKAN

AGEN POTASIUM HIDROKSIDA

Invensi ini berhubungan denqan pembuatan HZSM-5 mesopori,
lebih khusus lagi invensi ini berhubunqan denqan metode

pembuatan zeolit HZSM-S mesopori amorf dari garam amonium ZSM-5

menggunakan agen desilikasi potasium hidroksida (KOH).

Metode pembuatan HZSM-S mesopori menggunakan potasium hidroksida
(KoH) sebagai agen desilikasi yang terdiri dari :

f) Mengkalsinasi garam amonium dari ZSM-S. pada 550oC selama 5

jam untuk mendapatkan zeolite HZSM-5 mikropori;
g) Mendesilikasi HZSM-S menggunakan larutan 1 M KOH dengan

pengadukan pada 70"C selama 1 jam untuk menghasilkan HZSM-5

mesopori;
h) Membentuk fase amorf menggunakan larutan HNO: 1 M dengan

pengadukan pada 70oC selama 2 1am;

i) Mengimpregnasi logam Fe dan co, daram bentuk rarutan
co (No:) z.5[zo dan/atau rarutan Fe (No:):.9Hzo menggunakan

incipient wetness impregnation (rwr) pada meso HZSM-5

amorfi dan

j ) Mereduksi senyawa hasil impregnasi menggunakan aliran
kontinyu gas Hz dengan suhu 400"C, tekanan 1 bar selama 10

j am.

Dengan proses perwujudan invensi i-ni, dihasilkan partiker
HZSM-5 mesopori, yaitu vorume mesopori 0, BBBT cc/q; diameter
pori L,'7-99, B mm; dan rasio Si/Al L6,3032. .
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