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ABSTRAK

ADSORPSI Cu(Il) MENGGUNAKAN ZEOLIT SINTETISDARI ABU TERBANG BATU BARA.
Tujuan penelitian ini adalah membuat zeolit sintetis dari abu terbang batu baramelalui reaksi hidrotermal dan
mengaplikasikannya sebagai adsorben ion logam Cu(ll) serta menentukan kapasitas adsorpsinya. Hasil
karakterisasi zealit sintetis menggunakan X-Ray Diffractometer (XRD) diketahui telah terbentuk zeolit Na-PI
dan hidroksisodalit. Hasil uji kapasitastukar kation untuk zeolit sintetis|ebih besar 14 kali dibandingkan abu
terbang. Hasil karakterisasi parameter volume pori, luas permukaan dan diameter pori zeolit sintetis dan abu
terbang berturut-turut adalah 1483 mL/g dan 4660 mL/g; 1.79 m?/g dan 2.41 m?/g; serta33 A dan 77 A. Studi
optimasi menggunakan sistem adsorpsi tumpak dengan metode central composite design dengan 3 parameter,
meliputi waktu kontak, pH dan konsentrasi adsorben. Kondisi optimum proses adsorpsi untuk abu terbang
dan zeolit sintetis berturut-turut adal ah waktu kontak 83 menit dan 58 menit; pH 5,5 dan pH 4; dan konsentrasi
adsorbent 150 mg/50 mL dan 90 mg/50 mL. Model Langmuir lebih sesuai untuk proses kesetimbangan
adsorpsi isotermal. Kapasitas adsorpsi optimum untuk adsorben abu terbang batu bara dan zeolit sintetis
adalah 4,11 mg/g dan 60,97 mg/g.

Kata kunci: Abu terbang, Zeolit sintetis, Reaksi hidrotermal, Central composite design, Model Langmuir,
Adsorpsi isotermal, Kapasitas adsorpsi

ABSTRACT

ADSORPTION Cu(ll) USING BY SYNTHETIC ZEOLITE DERIVED FROM FLY ASH OF
COAL. The aims of this research are to synthesize the synthetic zeolite derived from fly ash of coal using
hydrothermal reaction and to apply it as an adsorbent of Cu?* to determine its adsorption capacity. The result
using X-ray Diffraction (XRD) showed that zeolite NaP1 and Hydroxysodalite has been formed. The cation
exchange capacity was 14 fold higher than that of fly ash. The result of characteristic of pore volume, surface
area, and diameter of the zeolite synthetic were 1483 mL/g ; 1.79 m?g; 33 A and for fly ash were 4660 mL/g;
2.41 m?g ; 77 A, respectively. Optimation studies of adsorption process was performed using batch system
and calcul ated by central composite design method with three parametersare pH, contact time and concentration
of adsorbent. The optimum condition for adsorption process for fly ash and synthetic zeolite were found at
pH 5.5 and 4, contact time of 83 and 58 minutes, and adsorbent concentration of 150 and 90 mg/50 mL solution,
respectively. The Langmuir models fits best with the equilibrium isotherm adsorption. The optimum fly ash
and zeolite synthetic adsorption capacities were 4.11 mg/g and 60.97 mg/g respectively.

Keywords: Fly ash, Synthetic zeolite, Hydrothermal reaction, Central composite design, Langmuir models,
Isotherm adsorption, Adsorption capacities
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PENDAHULUAN

Logam berat seperti merkuri, kadmium, kromium,
tembaga, zink, timbel, besi dan nikel merupakan contoh
kontaminan yang memiliki potensi merusak sistem
fisologi dan biologis manusia, jika melewati tingkat
toleransi. Logam tembagabanyak dihasilkan antaralain
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oleh industri pelapisan logam (plating), pencampuran
logam (alloy) dan baja, pewarnadan cat[1] .
Beberapametode perlakuan untuk mengolahion
logam berat dalam limbah industri telah dilaporkan dalam
penelitian sebelumnya [1-3]. Diantara metode tersebut
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adalah netralisasi, presipitasi, pertukaran ion, biosorpsi
dan adsorpsi. Untuk konsentrasi ion logam yang
rendah, proses adsorpsi merupakan metode yang
direkomendasikan untuk removal ion logam tersebut.

Beberapa penelitian tentang metode adsorpsi
telah dilakukan menggunakan material dasar diantaranya
adalah kaolin[2], Neem Sawdust [4], Sargassum[5] dan
Flyash [6-10Q].

Abu terbang batu bara merupakan limbah padat
yang dihasilkan pembangkit listrik yang menggunakan
batu bara sebagai bahan bakarnya. Abu terbang batu
bara memiliki komponen utama Silka (SiO,), alumina
(Al,QO,) dan besi oksida (Fe,0,). Ukuran partikel abu
terbang dapat lebih kecil dari 75 mikron, sedangkan
kerapatannyamencapai 2100 kg/m?® hingga 3000 kg/m?®
dan luas area spesifiknya mencapai 170m%Kg hingga
10000 m#K g. Berdasarkan karakteristik sifat fisika dan
komposisi kimiaabu terbang makaabu terbang memiliki
potensi yang besar untuk dijadikan adsorben logam
berat, seperti yang telah dilakukan peneliti sebelumnya
untuk menjerap ion Cadmium[11]. Untuk meningkatkan
kapasitas adsorpsi abu terbang dalam menjerap logam
berat maka dilakukan proses modifikasi menjadi
zeolit sintetis.

Pada percobaan ini material abu terbang yang
dikonversi menjadi zeolit mengacu pada penelitian
sebelumnya [ 7] dan menggunakan kondisi terbaik yang
telah diperoleh pada penelitian tersebut. Tahapan
percobaan meliputi proses ageing/pencampuran abu
terbang dengan NaOH 5M pada suhu 47 °C selama
48 jam dan proses reaksi hidrotermal pada suhu 140 °C
selama 48 jam. Abu terbang dan abu terbang yang
dimodifikasi menjadii zeolit sentetistersebut selanjutnya
akan dijadikan adsorben logam berat Cu(I1)

Penelitian ini bertujuan untuk meningkatkan
kapasitas adsorpsi abu terbang batu bara yang
dimodifikasi menjadi zeolit sintetis dalam menjerapion
logam Cu(ll) padakondisi optimum.

METODE PERCOBAAN

Tahapan percobaan terdiri dari pembuatan
material zeolit, uji pendahuluan, karakterisasi, dan
aplikasi sampel adsorben sebagai penjerap logam berat
Cu(ll) dengan metode batch adsorption. Untuk aplikasi
terdiri dari 2 rangkaian percobaan. Pertama, penentuan
kondisi optimum percobaan dengan metode Central
Composite Design, dan percobaan adsorpsi isotermal

Pembuatan Zedlit dari Abu Terbang Batu Bara

Pembuatan zeolit sintetis dilakukan dengan cara
aktivasi basadan dilanjutkan dengan reaks hidrotermal
pada kondisi tertutup. Abu terbang batu bara ditimbang
seberat 20 gram lalu ditambahkan 20 gram NaOH dan
100 mL air suling, kemudian diaduk menggunakan
stirer dengan kecepatan 800 rpm pada kondisi suhu

larutan 47 °C selama 48 jam. Wadah yang dipergunakan
menggunakan teflon dan harus dalam keadaan tertutup,
kemudian setelah proses ageing/pencampuran selesai,
dilanjutkan dengan proses hidrotermal dengan
menempatkan wadah reaktor di dalam oven pada suhu
140 °C selama 48 jam. Setelah itu sampel dibilasdengan
air suling hinggafiltratnyamemiliki pH 9 hinggapH 10
dan selanjutnya sampel tersebut dikeringkan pada suhu
90 °C selama 12 jam, lalu dimasukkan ke dalam wadah
plastik bertutup dan siap dikarakterisasi dan dijadikan
adsorben.

Uji Pendahuluan dan Karakterisas

Pada sampel abu terbang dan zeolit sintetis
dilakukan uji pendahuluan dengan parameter kadar air
(SNI 1995), adsorpsi terhadap iod (SNI 1995), dan
kapasitas tukar kation [12]. Karakterisasi dilakukan
dengan menggunakan instrumen Scanning Electron
Microscope (SEM-EDAX) untuk melihat morfologi
permukaan dan komposisi sampel, Difraks sinar-X (XRD)
untuk mengetahui pola difraktogram dan derajat
kristalinitas sehingga dapat diketahui terbentuk
tidaknyamaterial zeolit. Selain itu dilakukan pengukuran
luas permukaan, volume pori, dan rata-rata diameter
pori dengan menggunakan metode Brunauer Emmett
Teller (BET).

Penentuan Kondis Optimum Per cobaan

Percobaan dilakukan pada kondisi suhu kamar
dan digunakan shaker dengan kecepatan 150 rpm
sedangkan 3 parameter bebas, yaitu pH, waktu kontak,
dan konsentrasi adsorben divariasikan secarasimultan.
Metode yang digunakan adalah Central Composite
Design (CCD), rentang pH 2 hinggapH 6, waktu 5 menit
hingga 90 menit dan konsentrasi adsorben 30 mg/50 mL
hingga 150 mg/50 mL. Pengolahan data menggunakan
CCD dihasilkan 20 perlakuan percobaan. Percobaan
optimas menggunakan konsentrasi awal adsorbat Cu?*
80 mg/L untuk adsorben zeolit sintetisdan 2,5 mg/L untuk
adsorben abu. Prosedur percobaan dilakukan dengan
cara sejumlah 50 mL larutan adsorbat Cu?* dengan pH
tertentu ditambahkan ke dalam erlenmeyer 100 mL yang
telah berisi sejumlah adsorben dengan bobot tertentu .
Larutan tersebut digoyang dengan kecepatan 150 rpm
selama waktu yang telah ditentukan lalu disaring dan
filtratnya diukur menggunakan Spektrofotometer Serapan
Atom (SSA).

Penentuan | soterm Adsor psi

Percobaan ini dilakukan dengan cara larutan
adsorbat Cu(ll) dengan konsentrasi 50 mg/L, 60 mg/L,
70 mg/L, 80 mg/L, 90 mg/L,100 mg/L, 110 mg/L,
120 mg/L, 130 mg/L dan150 mg/L (pH optimum),
masi ng-masing dipipet sebanyak 50 mL dan dimasukkan
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ke dalam erlenmeyer 100 mL. Larutan adsorbat tersebut
ditambahkan adsorben zeolit sintetis (bobot optimum),
kemudian di goyang (agitate) dengan shaker pada
kecepatan 150 rpm selamawaktu optimum. Selanjutnya
didiamkan sebentar dan disaring dengan kertas saring
Whatman 42 danfiltrat diukur menggunakan SSA . Untuk
percobaan isoterm adsorpsi adsorben abu terbang batu
bara menggunakan variasi konsentrasi 4 mg/L,6 mg/L,
8mg/L, 10mg/L, 12 mg/L, 14 mg/L, 16 mg/L, 20 mg/L,
24 mg/L, dan28 mg/L Cu(ll).

HASIL DAN PEMBAHASAN

Pengujian Pendahuluan dan K ar akterisas

Pengujian pendahuluan zeolit sintetis dan abu
terbang batu bara sebagai bahan dasar dilakukan untuk
parameter kadar air dan daya serap terhadapiodin. Zeolit
sintetis dan abu terbang batu bara memiliki kadar air
1,16% dan 0,13%. Kadar air abu terbang relatif lebih
kecil dibandingkan zeolit sintetis, karena abu terbang
merupakan sisa pembakaran batu bara yang
menggunakan suhu sangat tinggi sedangkan zeolit
sintetis proses pengeringannya menggunakan suhu
pemanasan 90 derajat celsius dan waktu pemanasan
12 jam, sehingga diduga kandungan air kristal yang
terjerap di dalam pori masih ada. Hasil uji parameter daya
serap terhadap iod untuk zeolit sintetis dan abu terbang
batu bara secara berturut-turut adalah 1,88 mg/g dan
1,84 mg/g. Nilai ini jika dibandingkan dengan standar
karbon aktif 750 mg/g (SNI 1995) sangat kecil sekali
karena diameter pori dan luas permukaan karbon aktif
lebih besar dibandingkan abu terbang batu bara. Untuk
data uji pendahuluan dan karakterisasi dapat dilihat
padaTabel 1.

Untuk mengetahui kemampuan kapasitas tukar
kation abu terbang dan zeolit sintetis maka dilakukan
percobaan K TK menggunakan metode kompl eksiometri
bisethylenediamine untuk membentuk kompleks
[Cu(en),]*[12]. Hasil pengujian KTK abu terbang,
zeolit sintetis dan zeolit alam Lampung sebagai
pembanding diperoleh data secara berturut-turut
adalah 31,36 meg/100 g, 439,70 meg/100 g, dan
312,26 meqg/100 g. KTK zeolit sintetis lebih besar
dibandingkan dengan zeolit alam Lampung terutamajika
dibandingkan dengan abu terbang yang mengalami
peningkatan 14 kali.

Tabel 1. Data parameter uji pendahuluan dan karakterisasi

Adsorben  Kadar air  Daya serap KTK Luss Volume Diameter

(%) terhadapiod (meg/100g) aea  pori  pori ratarata
(mg/g) (mg) (mL/g) (A)

Abutebang 0,13 188 31,36 241 4660 7

.ZeOH.t 1,16 184 439,70 179 1483 3

sintetis

Zedlitdam

Lampung 312,26

(ZAL)
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Tabel 2. Intensitas relatif, puncak-puncak utama pada 2@ dan
tipe produk

Abu Terbang Zeolit Sintetis
Puncak 28  Intensitas Puncak2d Produk  Intensitas
Relatif Relatif
16,43 11 14,08 HS 46
20,85 24 24,45 Q 100
26,30 29 29,49 Na-P1 29
26,62 100 31,74 M 38
33,19 18 34,81 Na-P1 39
35,29 14 42,95 M 27
40,87 19 52,24 Na-P1 12
Intensitas |
e
2o

I ) ) % 1) k3 £} R
2 (Theta)

Gambar 1. Pola difraktogram zeolit sintetis dan abu
terbang batu bara

Proses  karakterisasi kedua adsorben
menggunakan instrumen X-Ray Diffractometer (XRD)
dengan kondisi pengukuran pada rentang sudut 26
sebesar 10-60. Berdasarkan informasi dari basic data
process XRD diperoleh 7 puncak utama yang memiliki
intensitas |ebih dari 10% (Tabel 2). Abu terbang batu
baradidominas oleh mineral mullite Al Si,O,, danquartz
SiO, karena terbentuk 2 puncak utama pada sudut 26
sekitar 26,62 untuk quartz dan 26,30 untuk mullite.
Hasil ini memperkuat penelitian yang telah dilakukan
sebelumnya [7]. Berdasarkan Gambar 1 diperoleh
7 puncak utama pada sudut 2 @ yang berbeda dengan
puncak difraktogram abu terbang batu bara. Sehingga
dapat dipastikan sudah terjadi pembentukan mineral baru
yang berbeda dari material dasarnya, yaitu Zeolit
NA-P1 dan Hidroksisodalit(HS) (Tabel 2). Pembentukan
material baru ini ternyata menaikan dergjat kristalinitas
menjadi 97,17% dibandingkan material dasarnya abu
terbang, yaitu 36,86%. Peningkatan derajat kristalinitas
zeolit sintetis yang cukup besar, mengindikasikan
struktur mineral barutersebut lebih teratur dibandingkan
abu terbang.

Abu terbang dan zeolit sintetis dikarakterisasi
juga menggunakan Scanning Electron Microscope
(SEM) untuk melihat tekstur permukaan adsorben dan
bentuk kristal. Abu terbang memilki tekstur permukaan
halus dan bentuk kristal bulat (cenosphere) dan zeolit
sintetistekstur permukaannyakasar dan bergel ombang,
dan membentuk kristal kotak tidak beraturan (Gambar 2).
Komposisi abu terbang batu bara dan zeolit dianalisis
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menggunakan SEM-EDAX dengan hasil berturut-turut
didominasi oleh atom O sebesar 51,87% dan 60,68% ;
Si 15,80% dan 10,10%; dan Al 12,35% dan 10,67%,
serta Cu 0,46% dan 0,42%.

Penentuan Kondis Optimum Per cobaan

Tahap pertama percobaan adsorpsi adalah
menentukan kondisi optimum adsorpsi menggunakan
Respons Surface dengan metode Central Composite
Design (Gambar 3). Dari hasil optimasi adsorben abu
terbang dan zeolit sintetis diperoleh kondisi optimum
berturut-turut pada pH adsorbat 5,5 dan 4 waktu kontak
83 menit dan 58 menit serta konsentrasi adsorben
150 mg/50mL dan90 mg/50 mL.

Adsor psi | sotermal

Dari data pada Tabel 3 dapat diketahui pola

. kenaikan pH kesetimbangan/akhir selaras dengan

- S : peningkatan %sefisiensi adsorpsi tetapi berbanding
Gambar 2. Morfologi permukaan Abu terbang batu bara terbalik dengan kapasitas adsorpsi.
dan zeolit sintetis (a). Abu terbang perbesaran 20000x o : : .

dan (b). Zeolit sintetis Perbesaran 25000x Nilai kapasitas adsorpsi optimum adsorben abu

terbang batu bara menurut model Langmuir 4,11 mg/g

@ (b)

¥ 8 8 B

0O 7 10 125 150 50 75 100 125 150

B 3 8 8

N
W

4 5 6 2 3 4 5 6

Gambar 3. Kontur plot efisiensi adsorpsi Cu(ll) oleh abu
terbang dan zeolit sintetis pada ragam bobot, waktu dan
pH (8). Abu terbang dan (b). Zeolit sintetis
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dan 60,97 mg/g untuk adsorben zeolit yang berarti telah
mengalami peningkatan kapasitas adsorpsi hampir 15 kali
lipat. Kapasitas adsorpsi optimum menurut model
Freundlich untuk abu terbang batu bara dan zeolit
sintetis berturut-turut adalah 2,71 mg/g dan 40, 36 mg/g.
Peningkatan kapasitas adsorpsi menurut model
Freundlich relatif sama jika dibandingkan dengan
persamaan Langmuir, tetapi nilai kapasitas adsorpsi
model Freundlich memiliki biasyang|ebih besar terhadap
kapasitas adsorpsi percobaan dibandingkan dengan
model Langmuir

Proses adsorpsi pada dasarnya merupakan
proses kesetimbangan dan ditinjau dari faktor
pemisahannya R maka zeolit sintetis dan abu terbang
batu baraberturut-turut memiliki nilai 0,019 hingga 0,002
dan 0,137 hingga 0,022, berarti proses adsorpsi mudah
terjadi karena nilai R_berada pada 0 < R <. Hal ini
merupakan faktor yang sangat menguntungkan jika
digunakan sebagai adsorben [13].

KESIMPULAN

Dari hasil percobaan yang dilakukan diperoleh

beberapa kesimpulan sebagai berikut:

1 Zeolit sintetisyang dihasilkan adalah zeolit Na-P1

2. Abu terbang batu bara dan zeolit sintetis berpotensi
besar dijadikan adsorben

3. Kondis optimum adsorpsi Cu? oleh adsorben abu
terbang dan zeolit sintetis tercapai pada pH 5,5
dan 4, konsentrasi adsorben 150 mg/50 mL dan
90 mg/50 mL sertawaktu kontak 83 menit dan 58 menit
dengan perolehan %efisiensi lebih dari 90%

4. Prosesadsorpsi Cu?* ol eh kedua adsorben mengikuti
model isotermal Langmuir

5. Kapasitas adsorpsi Cu** oleh zeolit sintetis lebih
besar 15 kali dibandingkan dengan abu terbang
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