RAN STRATEGIS SAINS DAN T,
A 100 TAHUN (K2 '




Prosiding
Seminar Nasional Sains dan Teknologi-Il 2008
Universitas Lampung, 17-18 November 2008

PROSIDING

Seminar Nasional Sains dan Teknologi
17- 18 November 2008

Penyunting :
Dr. John Hendri, M.Si
Dr. Eng. Admi Syarif
Dr. Irwan Ginting Suka, M.Sc
Wasinton Simanjuntak, Ph.D
Dr. Suripto Dwi Yuwono, M.T
Drs. Simon Sembiring, Ph.D
Ir. Wahyu Eko Siilistiyo, M.Sc
Drs. Bambang Irawan, M. Sc
Dr. Bartoven Vivit Nurdin
Dr. Ahmad Zakaria
Dr. Sutopo Hadi
Dr. Tugiyono
Penyunting Pelaksanra:
Yasir Wijaya, S.Si

Anwar, A.Md
Ardiansyah

Prosiding Seminar Hasil-Hasil
Seminar Sains dan Teknologi :
November 2008 / penyunting,
John Hendri ... [et ai.].—Bandar
Lampung : Lembaga Penelitian
Universitas Lampung, 2008,
xii +3029 him. ; 21 x 29,7 cm
ISBN 978-979-1165-74-7 r./

\\
/r Diterbitkan oleh :
LEMBAGA PENELITIAN UNIVERSITAS LAMPLING

JI. Prof. Dr. Sumantri Brojonegoio no. 1 Gedungmeneng

Bandarlampung 35145 ) '

Telp. (0721) 705173, 701609 ext. 136, 138,
Fax. 773795,
e-mail : lemlit@unila.ac.id



mailto:lemlit@unila.ac.id

Prosiding
Seminar Nasional Sains dan Teknologi-i1 2008
Universitas Lampung, 17-18 November 2608

KATA PENGANTAR

Puii Syukur kepada Allah SWT, yang telah melimpahkan Rahmat dan Nikmat-Nya
kepada civitas akademika Universitas Lampung yang telah dapat menyelenggarakan
Seminar Nasional Sains dan Teknclogi- II 2008 bertema “Peran Strategis Sains dan

Teknologi Pasca 100 Tahun Kebangkitan Nasional”.

Pertama-tama saya ingin mengucapkan terima kasih kepada bapak Rektor Universitas
Lampung, Ketua LP Unila, xeynote speakers (pemakalah utama), pembicara dan peserta

seminar Sains dan Teknologi-II 2008 ini.

Atas nama panitia pelaksana seminar, kami sangat berbahagia dan berterima kasih atas
sambutan yang sangat baik untuk pelaksanaan seminar ini. Seminar ini diikuti oleh
berbagai kelompok diantaranya peneliti, dosen, kalangan industri dan pendidik. Pada
seminar ini kami juga mengundang 2 pemakalah utama yang merupakan Depuii Bidang
Riset dan Teknologi Kementerian Negara Riset dan Teknologi serta Perwakilan Deputi
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Kajian Konversi asetilen dengan katalis Fe,0; / Zeolit pada temperatur rendah

Rudy Situmeang
Laboratorium Kimia Fisik, FMIPA — Kimia Universitas Lampung
Jalan Prof. Soemantri Brodjonegoro | Bandarlampung 35145

Abstract
Acetylene conversion have been studied using 6% Fe,Oy/zeolite catalyst which was prepared by
citric acid method. To examine its activity, the catalyst was operated on gas mix of argon and
acetylene (ratio 40/10 , 50 mi min™) as a feed and at different low temperatures (40 — 80°C) of
reaction. The experimental results indicated the catalyst is active on acetylene conversion.
Furthermore, FTIR analysis appeared to indicate that acetylene was absorbed on the catalytic
surfaces during the reaction.

Keywords : Acetylene conversion, Fe,Oj/zeolite activity, Lewis and Brensted-Lowry acid
properties

1. PENDAHULUAN

Pemanfaatan gas alam , seperti gas asetilen, melalui konversi langsung menjadi
senyawa kimia yang lebih bemnilai ekonomis masih menjadi tantangan (Lunsford, 1993
and1995 ; and Bettahar et al., 2003), meskipun sudah dikaji sejak dulu (Tysoe, 1983;
and Sesselmann et al., 1983). Beberapa kajian terbaru menunjukkan bahwa asetilen
dapat diubah menjadi senyawa aromatis tanpa adanya oksidan, seperti oksigen
(Lunsford et al., 1998; and Goodman et al., 2003). Selanjutnya, berdasarkan tinjauan
literatur tampak jelas, bahwa pembentukan senyawa aromatis dari gas alam asetilen
sangat dipengaruhi oleh preparasi dan kondisi perlakuan (Goodman et al., 1997; Heiz et
al., 2003; and Judai.et al., 2005). Sedangkan, mekanisme konversi asetilen menjadi
senyawa aromatis, benzene masih belum seluruhnya dipahami (Patterson et al., 1889,
Pacchioni and Lambert, 1994). Secara umum , ada dua usulan mekanisme yang
mungkin terjadi, yaitu melalui intermediat olefenik - radikal dan intermediat siklo logam
pentadiena.

Lebih rinci ditunjukkan bahwa reaksi konversi asetilen menjadi senyawa aromatis
memberikan hasil yang cukup baik jika bahan katalis memiliki luas permukaan,
adsorpsivitas dan keasaman yang relatif rendah serta temperatur reaksi berlangsung
pada rentang rendah dan sedang (Choudhary, 2001). Secara umum, rentang temperatur
reaksi akan mempengaruhi distribusi produk sasaran dan disertai reaksi oksidasi total
pembentukan CO, CO, dan H;0.




Pada kesempatan ini, telah dikaji konversi asetilen menjadi benzena dengan
menggunakan katalis 6% Fe,O/zeolit pada temperatur cukup rendah, yaitu 40 - 80 °C .
Hasil reaksi dijejak melalui kromatografi gas — spektroskopi massa, keasaman bahan
katalis dianalisis secara gravimetri dan situs aktif katalis dan adsorbat asetilen diamati
dengan spektrofotometer infra merah serta fasa kristalis bahan katalis diamati melalui
difraksi sinar-x. Adapun tujuan penelitian tersebut untuk mengetahui aktivitas katalitik
pada konversi asetilen dan korelasinya dengan pengaruh variasi temperatur reaksi.

2. METODE PERCOBAAN

2.1. Preparasi Katalis. Bahan katalis Fe,Oy/zeolit dipreparasi dengan bahan baku
Fe(NOs;)s .9H,0,dilarutkan dalam larutan asam sitrat (produk Mercks dengan kemurnian
~99,9%) yang selanjutnya ditambahkan padatan zeolit hasil pencucian (Situmeang,
2004) dengan rasio 6% Fe,O; terhadap zeolit. Tahapan preparasi meliputi
pencampuran, evaporasi dan kalsinasi. Kalsinasi dilakukan pada 600 °C selama 6 jam
dengan laju 2 °C min™'. Padatan hasil kalsinasi dihaluskan sebelum digunakan.

2.2. Uji fasa kristalin katalis dengan difraktometer sinar-X. Sejumlah kecil cuplikan
bahan katalis ( ~ 50 — 100 mg) diletakkan sebagai lapisan tipis pada spesimen difraksi
sinar X . Selanjutnya, alat difraktometer tipe PW1710 dengan anoda Cu, K, = 1,54245 B
dipola pada sudut 26 (5 — 80°, step size 0,02° dengan waktu 1detik) dan scan secara
kontinyu dijalankan untuk mencatat data difraktogram.

2.3. Uji keasaman secara gravimetri dan spektrofotometri infra merah. Seteiah
pemanasan pada 120°C, cuplikan bahan katalis dimasukkan ke dalam desikator yang
telah divakumkan. Selanjutnya ammonia cair dialirkan ke dalam cawan yang telah
ditempatkan di dalam desikator tersebut. Setelah 24 jam waktu kontak, cuplikan bahan
katalis tersebut dikeluarkan dari desikator dan dianginkan selama 2 jam. Cuplikan
selanjutnya ditimbang dan sebagian kecil dicampur dengan bubuk KBr dan sampel
kemudian diletakan pada sel kuartz FTIR (Shimadzu) untuk pencatatan spekira infra
merah.

2.4. Uji katalitik konversi asetilen. Uji katalitik konversi senyawa asetilen dipelajan
dalam aliran di reaktor yang dioperasikan pada tekanan rendah. Padatan katalis (250




mg) dikondisikan pada 200°C selama 1 jam dengan aliran gas Argon dan selanjutnya
didinginkan hingga 40°C . Gas untuk reaksi terdiri dari campuran gas asetilen dan Ar
yang dilewatkan pada tabung reaktor -U. Laju alir gas campuran dibuat 50 mL/menit
(40mL gas Ar dan 10 mL gas asetilen) dan renfang temperatur reaksi dari 40 hingga
80°C (per kenaikan 20°C). Proses reaksi dipantau secara simultan dengan cara produk
gas dilewatkan ke dalam pelarut n-heksana dan produk gas yang tak larut ditampung
dalam wadah gas plastik serta proses reaksi berlangsung selama 15 menit. Selanjutnya,
hasil produk dianalisis dengan menggunakan kromatografi gas — spektroskopi massa
(Varian-3800).

3. HASIL DAN PEMBAHASAN
3.1. Difraktogram bahan katalis

Pola difraktogram katalis Fe,Os/zeolit ditunjukkan pada Gambar 1 di bawah ini. Secara
umum, bahan katalis yang dikalsinasi pada 600°C memiliki fasa kristalin, Fe;Os,
meskipun intensitasnya lemah dan zeolit dengan fasa kristalin klinoptilolit dominan yang
sesuai dengan data JCPDS 39-1383 (Mc. Murdy, 1997), yang tidak berubah secara
menyeluruh serta hanya terjadi pelebaran puncak dan pengurangan intensitas pada
rentang 20 20 — 24° dan 25 - 30°.
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Gambar 1. Difraktogram katalis 6% Fe,Oa/zeolit




Terlihat, setelah pemasukan Fe;O; ke dalam zeolit, fasa kristalin ilite (4) pada zeolit
tidak tampak jelas setelah adanya dopan Fe,O; dan beberapa puncak representatif

fasa kristalin Fe,Os seperti 24° dan 41°. Sedangkan fasa kristalin Fe,O; yang tampak
meskipun kecil adalah pada 26 = 32,93°; 35,41°; dan 53,85°.

3.2. Keasaman secara gravimetri dan spektrofotometri infra merah

Keasaman bahan katalis 6% Fe,Os/zeolit ternyata 11% lebih besar jika dibandingkan
dengan keasaman zeolit seperti ditunjukkan pada Gambar 2 di bawah ini. Secara
kuantitatif, keasaman akibat penambahan dopan Fe,O, pada zeolit adalah 3,24 mmol
NH, / g katalis.
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Gambar 2. Keasaman katalis 6% Fe;O; pada pendukung Zeolit (keterangan : 1= zeolit
2= Fe,;0s/zeolit cuci)

Analisis spektrofotometer infra merah pada bahan katalis 6% Fe;OJzeolit yang
mengadsorbsi ammonia dilakukan untuk mengetahui keasaman situs aktifnya. Vibrasi
kedua bentuk -NH; dan -NH," dari ammonia teradsorbsi pada bahan katalis
memberikan informasi adanya masing-masing situs asam Br@nsted-Lowry dan asam
Lewis. Hasil spektra 6% Fe,Os/zeolit ditunjukkan pada Gambar 3, yang dipindai darni
bilangan gelombang 450 — 4000 cm'. Daerah spektra 3100 — 3700 cm” merujuk pada
vibrasi tarik-ulur dan di bawah 2500 cm™' berkaitan dengan vibrasi tekuk (bending dan
rocking).




*HN
uebuap uenyepad uep Is)eal Ye|sles 1|09Z/£Q%- %9 siieley Ml espjeds v jequed

JequInuBABAY
008 OOOL OOZI OOV OOSI OBl OO O DOvZ  0OSC OOBZ OOE O OO OO OOSE
LS - N U/ U - A P o PO st PR o S o et e B 1
5 1801 i

ER

“Jul yemeq Ip ¢ Jequies) yajo uexpinfunyp pades 2HZ) ‘usjiese |Nyejow Isqlospe
eAuepe eped ynfruew Buek | wo L9EZ — 02€2 Buequojeb uebuejiq eped rueq uedesss
jnounw uep | wo 06'9¥9L Buequiojab uebueyq eped isuequospe ueurunuad eped
yedwe) Buek ‘siejey B / SHN joww 9'0 Ipefuaw unun} sijejey uewesesy Y.y Isyeal
iin yejejes ‘eAuinluejes *, wo |Z'0Z91 uep 8'6z9L Buequojeb uebue)q eped jnounw
SIMaT snyis uep | uw | |‘90y | Buequojeb uebuejiq eped yedwe) AaumoT-pejsugig sniS

*HN ueﬁuep uenxeued uelelas uloezﬁo‘ad %9 sijejey HI.L:I ewiads '€ Jeqwes

-y s mocsiogs v
o Ll . . .u l
2 ) 232 lll i3 23 ...- .-nn ‘ ..nn Ll. JIAI

I

A i3

i
)

s

v
ITT'F"TYIIIIIII TITQITTrIerryrrreyresy |‘|7il|“ll|llll|lllll‘l LAAAS L :

7

- o-
e 4 =

|
|
|




3.3. Uji Konversi asetilen

Uji katalitk konversi asetilen menjadi produk benzena, CeHs dianalisis dengan
menggunakan kromatografi gas — spektroskopi massa, melalui rujukan ion molekular
dengan m/e = 78 dan 77, yang spesifik sebagai indikator adanya molekul C¢Hs. Hasil
konversi ditunjukkan pada Gambar 5 di bawah ini.

25
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Produk C H, (10°L)

1 2 3

Gambar 5. Hasil konversi asetilen pada temperatur (1 =40°C, 2=60 °C, dan 3=80"°C)

Pada Gambar 5 jelas terlihat konversi asetilen menjadi benzena dipengaruhi oleh
temperatur reaksi. Hasil terbanyak diperoleh pada temperatur reaksi 40 °C dengan 21,5
uL senyawa CgHs yang terbentuk dengan volum C.H, yang dilewatkan sebanyak 150 mL
meskipun tidak semua CH, terkonversi.

Jika dikaitkan dengan keasaman bahan katalis, sebelum dan sesudah reaksi, jelas
terlihat peran situs asam Bridnsted — Lowry dan asam Lewis (Gambar 3 dan 4) dan
secara kuantitatif keasaman menurun tajam. Selanjutnya, setelah reaksi, hasil spekira
infra merah menunjukkan adanya puncak serapan pada rentang bilangan gelombang
2320 — 2361 cm™' yang merujuk pada adanya molekul bergugus fungsi ikatan rangkap-3.
Fenomena tersebut menunjukkan bahwa reaksi konversi molekul asetilen (C:Hz)
menjadi benzena (Ce¢He) terjadi melalui pengikatan molekul HC=CH dan selanjutnya
mengikat 2 molekul asetilen lainnya untuk terbentuknya molekul CgHs yang langsung
terdesorpsi karena tidak ada indikasi munculnya puncak pada spetra infra merah.

P el



4. KESIMPULAN

Bahan katalis Fe,Os/zeolit yang dipreparasi dengan metode sitrat ternyata aktif untuk
konversi asetilen pada rentang temperatur (40 - 80 °C). Aktivitas terbesar terjadi pada
temperatur 40 °C dengan produk benzena sebanyak 21,5 pL. Situs asam Lewis dan
Br@nsted-Lowry dari katalis berperan pada konversi asetilen tersebut.
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