BABII

METODOLOGI PENELITIAN

Prinsip dari metoda penelitian ini adalah modifikasi zeolit alam sebagat
pengemban dan preparasi katalis Pt/Ce/zeolit dengan kandungan platina (Pt) 0,1%
dan kandungan serium (Ce) 5%, 10%, 15%.

Modifikasi zeolit alam dilakukan melalui perlakuan kimia, hidrotermal dan
kalsinasi. Preparasi katalis dilakukan dengan metode reimpregnasi basah, dimana
faktor yang akan ditinjau adalah pengaruh konsentrasi larutan garam prekursor
(Ce) dan tahapan reimpregnasi logam prekursor. Selanjutnya zeolit dan katalis
dikarakterisasi dengan metode difraksi sinar x. Uji aktivitas dilakukan pada
reaktor uji katalitik dengan umpan CO dan O, (udara tekan) yang dianalisa dengan
kromatografi gas (KG).

Penelitian ini dilakukan di Lab. Preparasi/Karakterisasi Katalis Litbangtek

Proses PPPTMGR “Lemigas™ Jalan Ciledug Raya Cipulir Jakarta Selatan.

3.1. PERALATAN DAN BAHAN

3.1.1 Peralatan
Alat-alat gelas, timbangan analitik Mettler Toledo AB-204, oven
Memmert, autoclave 1 L, furnace 6000 Thermolyne, 1 set reaktor kalsinasi dan

oksidasi, 1 set reaktor uji katalitik, difraktometer sinar X Philips PW 3710 Based.

21




22

3.1.2. Bahan

Zeolit alam asal Wonosari (100 mesh), TBABr (tetrabutilamonium
bromida) Fluka p.a., Ce(SO4).4H,0 Merck p.a, HoPtCls. 6H,O (37,7% Pt) Merck-
Scuchardt p.a, HCI 2 N Merck p.a, akuabides, pH meter, gas O, (udara tekan), gas

Na, gas Ha HP Grade, gas CO CP Grade (PT. BOC Gases Indonesia).

3.2. VARTABEL PENELITIAN

1. Variabel yang dikendalikan

» Konsentrasi Pt (0,1%)

e Konsentrasi HCI (2 M)

» Perbandingan TBABr dan zeolit (0,1)

s Berat penyangga zeolit (20 gram)

s  Waktu pengadukan

e Waktu impregnasi

e Suhu dan waktu kalsinasi, oksidasi, dan redukst

e Laju alir gas pada kalsinasi, reduksi, dan uji aktivitas
2. Variabel bebas

e Konsentrasi Ce (5%, 10%, 15%)

e Tahapan impregnasi logam Ce

+ Suhu pada uji aktivitas (300, 500, 700 °C)

(U3

Variabel yang dinilai
» Komponen zeolit dan logam Pt dan Ce

e Kristalinitas zeolit
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e Ukuran partikel logam Pt

* Prosentase konversi CO

3.3. CARA KERJA

L.

)

Sebanyak 200 gram zeolit alam (Z,) dicuci dengan 365 mL HCI 2 M,
kemudian diaduk selama 5 jam pada suhu kamar dan disaring.

Zeolit yang telah disaring dikeringkan selama 3 jam pada suhu 120 °C
xemudian dicuci dengan akuabides dan dikeringkan pada suhu 120 °C selama
3 jam.

Zeolit dimasukkan kedalam autoclave dan ditambahkan 64,476 gram TBABr
yang dilarutkan dalam 650 mL akuabides. Proses ini dilakukan pada suhu
200 °C selama 48 jam dengan pengadukan 5 menit setiap 1 jam.

Selanjutnya zeolit dicuci dengan akuabides, disaring dan kemudian
dikeringkan pada suhu 120 °C selama 3 jam.

Zeolit dikalsinasi pada suhu 500 °C selama 5 jam (Z1).

3.3.2. Preparasi Katalis

Preparasi 1

L.

Sebanyak 20 gram zeolit aktif (Z) direndam dalam Ce(SO4)2.4H,O (5 % Ce)

yang dilarutkan dalam 17,4 mL akuabides selama 24 jam pada suhu kamar
kemudian dikeringkan pada suhu 120 °C selama 4 jam dan selanjutnya
dikalsinasi pada suhu 500 °C dengan gas N: 4 jam dan udara tekan 1 jam

dengan laju alir gas sebesar 10 mL/menit.
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Selanjutnya direndam dalam H,PtCls.6H,O (0,1% Pt) selama 24 jam pada
suhu kamar, kemudian dikeringkan pada suhu 120 °C selama 4 jam.

Katalis kemudian dikalsinasi pada suhu 500 °C dengan gas N, 4 jam dan
udara tckan 1 jam, selanjutnya katalis direduksi dengan gas Hj pada suhu 400
°C selama 3 jam, dengan laju alir untuk masing-masing gas sebesar 10
mL/menit.

Prosedur diatas adalah katalis seri Ce;-Pt(K 1.1), selanjutnya dibuat katalis

dengan preparasi yang sama untuk katalis Pt-Ce (K 2.1).

Preparasi 2

1.

%)

Sebanyak 20 gram zeolit aktif (Z;) direndam dalam Ce(S0.)..4H,O (10 %
Ce) yang dilarutkan dalam 17,4 mL akuabi-;ies selama 24 jam pada suhu
kamar kemudian dikeringkan pada suhu 120 °C selama 4 jam dan selanjutnya
dikalsinasi pada suhu 500 °C dengan gas N 4 jam dan udara tekan 1 jam
dengan laju alir gas sebesar 10 mL/menit.

Selanjutnya direndam dalam HyPtClg.6H,O (0,1% Pt} selama 24 jam pada
suhu kamar, kemudian dikeringkan pada suhu 120 °C selama 4 jam.

Katalis kemudian dikalsinasi pada suhu 500 °C dengan gas N, 4 jam dan
udara tekan 1 jam, selanjutnya katalis direduksi dengan gas H, pada suhu 400
°C selama 3 jam, dengan laju alir untuk masing-masing gas sebesar 10
mL/menit .

Prosedur diatas adalah katalis seri Ce;-Pt (K 1.2), selanjutnya dibuat katalis

dengan preparasi yang sama untuk katalis Pt-Ce; (K 2.2).
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Preparasi 3

1.

1

L2

Sebanyak 20 gram zeolit aktif (Z,) direndam dalam Ce(S04);.4H,0 (15 %
Ce) yang dilarutkan dalam 17,4 mL akuabides selama 24 jam pada suhu
kamar kemudian dikeringkan pada suhu 120 °C selama 4 jam dan selanjuinya
dikalsinasi pada suhu 500 °C dengan gas N; 4 jam dan udara tekan 1 jam
dengan laju alir gas sebesar 10 mL/menit. -

Selanjutnya direndam dalam HyPtCls.6H:O (0,1% Pt) selama 24 jam pada
suhu kamar, kemudian dikeringkan Eada suhu 120 °C selama 4 jam.

Katalis kemudian dikalsinasi pada suhu 500 °C dengan gas N; 4 jam dan
udara tekan 1 jam, selanjutnya katalis direduksi dengan gas H, pada suhu 400
°C selama 3 jam, dengan laju alir untuk masing-masing gas sebesar 10
mL/menit.

Prosedur diatas adalah katalis seri Ces-Pt (K 1.3), selanjutnya dibuat katalis

dengan preparasi yang sama untuk katalis Pt-Ce; (K 2.3).

3.3.3. Karakterisasi Katalis

Alat yang digunakan adalah difraktometer sinar x tipe PW 3710 Based

Philips dengan perangkat lunak APD (Automatic Powder Difraction).

Kondisi operasi adalah: 40 kV dan 30 mA menggunakan radiasi CuK,

(M=1,54056 A, %,=1,54439 A). Interval pencatatan 0.2° 28/1,25 detik. Sampel

discan dari sudut 26 4,01° sampai 89,970°.

Preparasi sampel dilakukan dengan membuat sampel menjadi bubuk

(powder) dengan ukuran < 50 pm dan dikeringkan pada 120 °C selama 3 jam.

Selanjutnya sampel ditempatkan pada plat sampel.
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Data dari difraksi sinar x diolah lebih untuk menetukan:

Kristalinitas zeolit
Prinsip dari penentuan kristalinitas didasarkan pada luasan dibawah kurva
dengan aturan trapesoidal. Kristalinitas dihitung melalui persamaan:

Luas area 20 pada 19 - 29° sampel
Luas area 28 pada 19 - 29° standar

% Kristalinitas =

x 100 % (3.14)

Identifikasi komponen mineral zeolit dan komponen logam

Identifikasi dilakukan dengan mencocokkan data nilai d untuk mineral dan
logam dengan nilai d spesifik yang memiliki intensitas maksimum (3 puncak
utama) dari Joint Committee on Powder Difraction Standard (JCPDS) dengan

koreksi 0,01 - 0,02 %.
Ukuran partike] Logam
Dari identifikasi logam diketahwi puncak-puncak yang merupakan puncak
karakteristik dari masing-masing logam. Dengan pembesaran difraktogram

maka didapat kurva seperti pada gambar 2.13 yang kemudian dimasukkan

pada persamaan 2.13.

3.3.4. Uji aktivitas Katalis

Uji aktivitas katalis dilakukan menggunakan reaktor uji aktivitas dengan

umpan CO dan udara tekan sebagai sumber O, yang dialirkan pada reaktor.

Kondisi operasi reaktor:

Berat katalis 3 gram
Laju alir CO : 20 mI/menit

Laju alir O : 10 mL/menit
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Suhu reaksi : 300, 500, 700 °C

Lama pengambilan sampel  : 15 menit

Prosedur Pengujian

(WS ]

. Katalis dikeringkan terlebih dahulu pada suhu 120 °C selama 1 jam.

Laju alir gas umpan yaitu CO dan O, diatur melalui flowmeter hingga stabil.
Suhu reaktor diatur sesuai temperatur uji, setelah suhu konstan, umpan gas
dimasukkan dalam reaktor dan biarkan selama 10 menit.

Setelah 10 menit, gas yang keluar dari reaktor ditampung dalam tabung gas
selama 15 menit.

Gas yang dihasilkan kemudian dianalisa dengan kromatografi gas. Hasil

konversi didasarkan pada banyaknya CO yang berkurang dan dihitung dengan

persaimaan:
% Konversi CO = % Mol COO““’“‘ — % MOlCOuse  10p% (3.15)
% Mol CO
Kondisi operasi GC :
Tipe : Varian Model 3700 GS
Jenis kolom - DC-200 (CO;) dan MS-13X (O,N2,CO)
Temperatur kolom DC-200 :90°C

MS-13X 160 C

Jenis Detektor : TCD (Thermal Conductor Detector)
Temperatur Detektor :200°C
Ukuran Cuplikan clul

Perangkat Lunak : Program DELTA






