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Studi tentang aktivitas katalis Ni-Mo/ZA dan pengujian aktivitas katalitiknyatelah dilakukan. Katalis Ni-Mo/ZA mempunyai luas permukaan 44,850 (m2/g),rerata jejari pori (14,998 Å), volume pori (33,632 x 10-3 cc/g), ukuran kristal4,68830 nm, rasio Si/Al 4,01, dan keasaman permukaan (0,73 mmol/g). Poli-propilen direngkah menjadi fraksi bahan bakar cair. Polipropilen hasil pirolisisdiumpankan kedalam reaktor perengkahan. Proses perengkahan dijalankanselama 60 menit, variasi temperatur reaksi 350, 400 dan 450oC dan variasi lajualir 10, 20 dan 30 mL/menit. Perengkahan polipropilen persentase fraksi konden-sat paling besar yaitu pada temperatur 400°C dan laju alir gas hidrogen 20mL/menit sebesar 81,78%. Senyawa yang terdapat dalam produk perengkahanada 10 senyawa yaitu alkana dan alkena sehingga dapat diketahui adanya prosespemutusan rantai C panjang pada polipropilen menghasilkan rantai C yang lebihpendek.
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The study of the catalytic activity of catalytic activity Ni-Mo/ZA and testing hasbeen done. The catalyst has a surface area of 44.850 Ni-Mo/ZA (m2/g), meanpore spokes (14.998 Å), pore volume (33.632 x 10-3 cc/g), the crystal size of4.68830 nm, the ratio of Si/Al to 4.01, and surface acidity (0.73 mmol/g).Polypropylene be converted into liquid fuel fraction. Polypropylene pyrolysisresults fed into the cracking reactor. Cracking process is run for 60 minutes, thereaction temperature variation 350, 400 and 450oC and the variation of flow rate10, 20 and 30 m /min. Polypropylene cracking greatest percentage of condensatefraction at a temperature of 400°C and hydrogen gas flow rate 20 mL/min at81.78%. Compounds contained in the product, there are 10 compounds arecracking alkanes and alkenes that can be known of the termination process onpolypropylene long chain C- C produces shorter chains.
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Pendahuluan

Plastik merupakan salah satu jenis poli-
mer yang bahan dasarnya secara umum ada-
lah polipropilen (PP), polietilena (PE), poli-
stirena (PS), poli (metil metakrilat) (PMMA),
high density polyethylene (HDPE) dan polivinil-
klorida (PVC). Salah satu bahan plastik yang
sering digunakan adalah polipropilen hal ini
dikarenakan polipropilen memiliki sifat yang
kuat dan tahan (Julianti dan Nurminah; 2006).
Saat ini penggunaan plastik sebagai bahan
pengemas menimbulkan berbagai persoalan
lingkungan, yaitu tidak dapat didaur ulang dan
sukar diuraikan secara alami oleh mikroba di
dalam tanah. Proses kimiawi yang telah dilaku-
kan misalnya memecah rantai polimer plastik
(depolymerization). Metode pemecahan rantai
polimer yang sudah dikenal adalah pirolisis,
gasifikasi, degradasi termal maupun katalitik,
dan pencairan termal maupun katalitik (Rodian-
sono, et al.; 2007).

Konversi fraks hidrokarbon rantai panjang
membutuhkan katalis perengkahan yang me-
rupakan katalis heterogen (padatan). Logam-
logam yang sering digunakan sebagai katalis
adalah logam-logam yang memiliki orbital d
yang belum penuh (Augustine; 1996). Logam Ni
digunakan sebagai katalis karena logam ini
memiliki aktivitas dan selektivitas yang baik
dalam suatu reaksi, sedangkan logam Mo dalam
katalis berperan sebagai promotor yang dapat
meningkatkan kinerja katalis.

Namun, fasa aktif katalis Ni dan Mo
sendiri tidak memiliki permukaan yang luas
sehingga reaksi menjadi tidak efektif dan
efisien. Oleh karena itu diperlukan pengemban
yang mendistribusikan komponen logam Ni dan
Mo (Bakri, et al.; 2008). Salah satu jenis katalis
untuk proses perengkahan yaitu metal supported
catalyst yang terdiri dari logam yang diemban-
kan pada pengemban padat seperti silika-
alumina, alumina dan zeolit. Menurut Liu, et al.
(2006) selain sebagai pengemban, zeolit di
dalam sistem metal supported catalyst juga mem-
punyai aktivitas katalitik yang tinggi, menyebab-
kan katalis tidak mudah menggumpal, mem-
punyai porositas yang luas, serta stabil terhadap
temperatur tinggi (Syamsuddin, et al. 2004).
Reaksi perengkahan katalitik akan berlangsung
cepat dan tumbukan molekul satu dengan
molekul lainnya apabila temperatur dinaikkan.
Akan tetapi apabila temperatur terlalu tinggi,
reaksi perengkahan tidak dapat berlangsung
secara maksimal dikarenakan adsorbat mudah
lepas dari permukaan adsorben. Pengaruh laju

alir hidrogen terhadap interaksi reaktan dengan
permukaan katalis adalah apabila laju alir gas
hidrogen terlalu kecil akan menyebabkan
reaktan teradsorpsi terlalu kuat sehingga susah
lepas dari katalis.

Berdasarkan latar belakang, maka dilaku-
kan penelitian proses perengkahan polipropilen
menjadi bahan bakar cair dengan variasi tem-
peratur perengkahan 450, 550 dan 650°C, dan
laju alir H2 10, 15 dan 20 mL/menit. Pada pene-
litian ini dilakukan proses perengkahan katalitik
dimana umpan yang digunakan yaitu plastik
polipropilen. Produk kemudian dianalisis deng-
an GC (Gas­Chromatography) dan GC-MS (Gas
Chromatography­Mass Spectroscopy).
Metode Penelitian

Alat-alat yang digunakan adalah XRD Shi­
madzu XRD­6000, GC HP 5890 Series II, GC-MS
Shimadzu QP­2010s, Spektrofotometer Serapan
Atom (SSA) Perkin Elmer Aanalyst100, Surface
Area Analyzer NOVA 1200e, Sonoreaktor 40 KHz.
Bahan-bahan yang digunakan adalah polipropi-
len, zeolit alam aktif (PT. Prima Zeolita),
ammonium heptamolibdat, nikel nitrat heksa-
hidrat, NH4Cl, NH3, HCl dengan grade pro
analyst buatan Merck, gas nitrogen dan oksigen
(PT. Samator Gas) dan air bebas ion (deionized
water).

Zeolit alam direndam dalam air bebas ion
sambil diaduk dengan pengaduk selama 9 jam
pada temperatur ambient. Kemudian menyaring
campuran dan mengeringkan dalam oven pada
temperatur 120ºC selama 24 jam (Rodiansono,
et al.; 2007). Sebanyak 100 g zeolit alam
direndam dengan 250 mL larutan HF 1%
selama 30 menit, dan mencucinya dengan aqua-
dest. Pengeringan di dalam oven pada tempe-
ratur 120ºC selama 24 jam. Setelah kering lalu
merefluks sampel ke dalam 250 mL larutan HCl
6 N selama 30 menit pada temperatur 50ºC
sambil mengaduknya, kemudian menyaring
sampel dan mencucinya berulang kali sampai
tidak ada ion Cl-. Mengeringkan sampel pada
temperatur 130ºC selama 3 jam dalam oven.
Merefluks sampel dalam larutan NH4Cl 1 N
pada temperatur 90oC selama 3 jam per hari
dalam 1 minggu sambil mengaduknya, kemu-
dian menyaring dan mengeringkannya seperti
prosedur di atas. Menghaluskan sampel hingga
ukuran 100 mesh (Rodiansono, et al.; 2007).

Menimbang 30 g zeolit alam aktif, 35,2381
g ammonium heptamolibdat lalu melarutkan-
nya dalam aquademin 20 mL. Merendam zeolit
dalam larutan ammonium heptamolibdat lalu
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memasukkan sampel ke sonoreaktor selama 1
jam dengan kekuatan 40 KHz, kemudian meng-
uapkan pelarut dan diperoleh sampel ZA/Mo.
Sampel ZA/Mo direndam dalam larutan
Ni(NO3)2. Disonikasi selama 1 jam dengan
kekuatan 40 KHz, kemudian pelarut diuapkan
dan diperoleh sampel Ni-Mo/ZA ((Rodiansono,
et al.; 2007 dan Abdul, et al.; 2001).

Sampel katalis Ni-Mo/ZA dikalsinasi
dengan dialiri gas nitrogen pada suhu 500°C
selama 3 jam, kemudian dioksidasi dengan alir-
an O2 dan reduksi dengan H2 pada temperatur
400ºC selama 3 jam. Diperoleh katalis Ni-Mo/
ZA (Rodiansono, et al.; 2007). Sampel katalis
yang diperoleh kemudian dilakukan karakteri-
sasi yang meliputi kristalinitas dan ukuran kris-
tal katalis dengan menggunakan XRD, gugus
fungsi dengan FT-IR, keasaman dengan metode
gravimetri, kadar logam Ni dan Mo dengan
XRF, dan luas permukaan katalis dengan surface
area analyzer.

Proses pirolisis dilakukan dengan me-
masukkan plastik polipropilen murni sebanyak
500 g ke dalam reaktor pirolisis. Menjalankan
proses pirolisis pada temperatur 475°C selama
90 menit. Proses perengkahan katalitik plastik
dilakukan dengan reaktor perengkahan, reaksi
berlangsung pada selama 60 menit, rasio
katalis/umpan 0,5, variasi temperatur reaksi
350, 400 dan 450oC dan variasi laju alir 10, 20
dan 30 mL/menit. Kemudian mengkarakterisasi
produk dengan GC dan GC-MS untuk meng-
identifikasi fraksi dan senyawa yang terkan-
dung dalam produk dianalisis (Rodiansono, et
al.; 2007).
Hasil dan Pembahasan

Perlakuan awal zeolit alam pada penelitian
ini dilakukan dengan mengikuti prosedur yang
telah dikembangkan oleh Rodionsono, et al.
(2007). Tujuan perlakuan sampel zeolit alam
dimaksudkan untuk menghilangkan pengotor-
pengotor organik. Tujuan pemanasan untuk
menguapkan air beserta kotoran-kotoran yang
ada pada permukaan zeolit agar tidak menyum-
bat pori-pori zeolit alam.

Zeolit alam direndam dalam larutan HF
1%, HCl 6 N dan NH4Cl secara bertutur-turut.
Tujuan perendaman HF 1% untuk menghilang-
kan pengotor-pengotor dalam zeolit yang belum
hilang pada saat pencucian dengan aquademin
serta menghilangkan Si yang berada di luar
framework. Perendaman HCl 6 N adalah meng-
optimalkan kandungan aluminium dalam zeolit,
sehingga zeolit menjadi lebih stabil pada
temperatur tinggi. Disamping itu juga untuk

mengontrol keasaman dan selektivitas zeolit
(Yuanita; 2010). Perendaman larutan NH4Cl
bertujuan untuk mendapatkan kation penye-
imbang yaitu H+ yang nantinya akan dipertu-
karkan dengan ion NH4 yang terdapat dalam
NH4Cl. Pada saat pengeringan NH3 akan diuap-
kan dan nantinya yang terdapat didalam zeolit
alam berupa ion H+nya (H-ZA).

Proses pengembanan katalis dilakukan
dengan mendistribusikan logam Ni dan Mo ke
dalam H-ZA dengan perbandingan massa
logam Ni dan Mo yaitu 1:1. Tahap selanjutnya
yaitu proses kalsinasi, oksidasi dan reduksi
sampel katalis Ni-Mo/ZA. Hasil pengembanan
logam Ni dan Mo pada zeolit meningkatkan
keasaman katalis.
Tabel 1. Penentuan jumlah situs asam dalamkatalis Ni-Mo/ZA

Banyaknya NH
3

yang teradsorp oleh Ni-
Mo/ZA lebih tinggi dibanding H-ZA. Kenaikan
keasaman totalnya yaitu sebesar 0,48. Hal ini
disebabkan karena terembannya logam Ni dan
Mo pada zeolit. Logam-logam transisi seperti
Ni dan Mo yang terdispersi pada zeolit tersebut
memiliki elektron yang tidak berpasangan pada
orbital d-nya sehingga dapat menjadi akseptor
pasangan elektron dari NH3 yang memiliki dua
pasang elektron bebas. Logam yang teremban
pada zeolit membentuk asam Lewis, sehingga
akan berkontribusi pada kenaikan keasaman
total katalis (Setyawan; 2002). Penentuan ke-
asaman menggunakan basa piridin menunjuk-
kan bahwa keasaman Ni-Mo/ZA lebih tinggi
dibanding H-ZA, yaitu sebesar 0,01. Jumlah
situs asam dengan basa adsorbat piridin me-
rupakan jumlah situs asam di permukaan
dengan asumsi bahwa dengan ukuran molekul
yang besar piridin hanya dapat sampai ke
permukaan katalis (Rodiansono, et al.; 2007).

Pengembanan logam bimetal Ni-Mo tidak
menurunkan kristalinitas zeolit alam yang
diketahui dari hasil analisis dengan XRD seperti
pada Gambar 1.

Gambar 1. Perbandingan difraktogram kristali-nitas ZA, H-ZA dan Ni-Mo/ZA
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Meskipun terjadi penurunan intensitas
pada katalis yang telah diembankan, namun
puncak-puncak tersebut masih runcing dan
tinggi sehingga kristalinitas zeolit tidak rusak
akibat pengembanan logam bimetal tersebut
(Saputri, et al.; 2012). Kristalinitas katalis Ni-
Mo/ZA akan berpengaruh terhadap aktivitas
katalitik. Kristalinitas tinggi juga dapat dikata-
kan bahwa pengemban bebas dari pengotor
sehingga sifat-sifat katalis Ni-Mo/ZA tidak
terganggu (Trisunaryati, et al.; 2012).

Ukuran kristal setelah pengembanan
logam Ni dan Mo pada zeolit menurunkan
ukuran kristal zeolit. Ukuran kristal dari katalis
diamati melalui tiga puncak tertinggi dari
masing-masing padatan pada Tabel 2.
Tabel 2. Data 2 theta, intensitas tiga puncaktertinggi, dan ukuran kristal dalam ZA, H-ZA,dan Ni-Mo/ZA

Tabel 2. memperlihatkan bahwa ukuran
kristal ZA memiliki ukuran yang menurun dari
peak pertama hingga peak ketiga dengan rata-
rata ukuran kristal sebesar 13,23 nm. Data ini
menunjukkan bahwa zeolit alam yang belum
diaktivasi mempunyai ukuran kristal yang lebih
besar dibandingkan zeolit yang sudah diaktivasi
dan yang telah diembankan logam Ni dan Mo
(Kurniasari; 2011).

Peningkatan rasio Si/Al dalam zeolit
terjadi setelah pengembanan logam Ni dan Mo.
Pada Tabel 3. memperlihatkan hasil analisis
XRF sampel Ni-Mo/Zeolit dibandingkan
dengan komposisi unsur dari zeolit alam aktif
yang belum dimodifikasi.
Tabel 3. Persentase logam teremban

Terjadi perubahan kandungan Si dan Al,
serta rasio Si/Al dalam katalis. Setelah zeolit
alam direfluks dengan HCl, rasio Si/Al mening-
kat sebesar 0,18, yaitu rasio Si/Al katalis ZA
sebesar 3,83 dan rasio katalis Ni-Mo/ZA
sebesar 4,01. Hal ini dimungkinkan karena HCl
bereaksi dengan alumina dalam zeolit sehingga
menyebabkan terekstraknya Al dari zeolit. Hal
ini mengakibatkan turunnya kandungan Al
dalam zeolit sehingga rasio Si/Al naik (Lestari
dan Triyono; 2008). Tahapan-tahapan dari pre-
parasi zeolit dengan demineralisasi, hingga

aktivasi ternyata dapat meningkatkan rasio
Si/Al (Tadeus, et al.; 2013). Pengembanan Ni-
Mo pada zeolit menghasilkan karakteristik luas
permukaan dan volume pori Ni-Mo/ZA lebih
besar sedangkan rerata jejarinya lebih kecil
dibandingkan H-ZA.
Tabel 4. Hasil penentuan luas permukaan spesi-fik, rerata jejari pori dan volume total pori kata-lis menggunakan metode BET

Tabel 4. memperlihatkan bahwa luas
permukaan H-ZA seluas 21,1352 m2/g dan luas
permukaan Ni-Mo/ZA seluas 44,850 m2/g,
sehingga mengalami penambahan luas per-
mukaan pada katalis setelah dilakukan pengem-
banan logam Ni dan Mo. Luas permukaan kata-
lis yang lebih besar, kontak yang terjadi antara
reaktan dan permukaan katalis juga besar
sehingga produk reaksi yang diharapkan dapat
berlangsung lebih banyak.

Volume pori dari H-ZA sebesar 22,8299 x
10-3 cc/g dan pada katalis Ni-Mo/ZA sebesar
33,632 x 10-3 cc/g. Volume pori meningkat sete-
lah dilakukan pengembanan logam Ni dan Mo
(Daryoso; 2012). Rerata jejari pori H-ZA se-
besar 21,6037Å sedangkan Ni-Mo/ZA sebesar
14,998Å. Data ini menunjukkan adanya penu-
runan rerata jejari pori setelah dilakukan peng-
embanan logam Ni dan Mo. Hal ini kemung-
kinan karena logam-logam yang teremban
menempati ukuran makropori ( >50 nm)
zeolit sehingga pori yang terukur adalah rerata
jejari mikropori ( <2 nm) zeolit (Rahayu, et al.;
2013). Selain itu, dapat dimungkinkan bahwa
terjadi kompetisi logam Ni dan Mo yang ber-
difusi ke dalam mulut pori sehingga akan ter-
akumulasi pada beberapa tempat dan menutupi
mulut pori (Badriyah, et al.; 2012).

Proses pirolisis pada polipropilen berlang-
sung dengan terjadinya pemutusan ikatan kimia
pada polimer polipropilen menjadi monomer
hidrokarbon (Naimah, et al.; 2012). Polipropilen
yang semula berbentuk padatan setelah dilaku-
kan pirolisis ini menjadi cairan plastik, pemana-
san pada suhu tinggi menyebabkan rantai atom
C terputus dengan atom C yang lain yang
menyebabkan plastik tidak akan memadat lagi
(Daryoso; 2013). Temperatur pirolisis polipro-
pilen adalah 500°C. Fraksi-fraksi hasil dari piro-
lisis polipropilen disajikan dalam Tabel 5. Tabel
5. memperlihatkan bahwa persentase fraksi C1-C4 sebanyak 9,591720% dan C5-C12 sebesar
19,74459%. Fraksi di atas C12 masih cukup
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tinggi yaitu 70,65665%. Oleh karena itu perlu
dilakukan perengkahan lagi agar didapatkan
fraksi C5-C12 yang lebih banyak dan optimum.
Pirolisis plastik jenis polipropilen mengakibat-
kan pemutusan rantai secara acak pada sisi le-
mah sepanjang rantai polimer, menghasilkan ra-
dikal membentuk oligomer (Wigiyatmo; 1995).
Tabel 5. Fraksi-fraksi hasil pirolisis polipropilen

Konversi reaksi perengkahan polipropilen
mencapai konversi optimum pada temperatur
400oC yaitu sebesar 41,9766%. Fraksi C5-C12yang dihasilkan dari reaksi perengkahan katali-
tik plastik disajikan dalam Tabel 6.
Tabel 6. Fraksi C5-C12 reaksi perengkahan kata-litik variasi temperatur

Tabel 6. memperlihatkan bahwa pada
temperatur 350°C menghasilkan fraksi C5-C12sebanyak 19,75163%, kemudian 400°C mening-
kat menjadi 41,9766%, dan mengalami penuru-
nan kembali pada temperatur 450°C menjadi
17,34122%. Temperatur mempunyai pengaruh
yang penting terhadap laju reaksi pada proses
perengkahan. Secara termodinamika, kesetim-
bangan kimia akan lebih cepat tercapai pada
temperatur tinggi, sedangkan secara kinetika,
laju reaksi akan meningkat dengan naiknya tem-
peratur (Setiadi dan Fitria; 2006). Namun,
ketika temperatur reaksi dinaikkan melampaui
temperatur optimumnya terjadi penurunan per-
sentase konversi produk yang diharapkan (C5-C12) dan semakin banyak produk fraksi gas yang
dihasilkan.

Pada temperatur yang tinggi padatan kata-
lis juga akan mengalami deaktivasi yaitu terjadi-
nya proses sintering pada pengemban zeolit
maupun logam bimetal Ni-Mo (Utomo; 2003).
Proses perengkahan polipropilen terakhir meng-
gunakan temperatur dan optimum yang telah di-
peroleh dari proses sebelumnya yaitu tempera-
tur 400°C dan laju alir 20 mL/menit. Hasil yang
didapat % fraksi kondensatnya adalah sebesar
67,47193%.
Tabel 7. Fraksi C5-C12 reaksi perengkahan kata-litik variasilaju alir H2

Berdasarkan Tabel 7. terlihat bahwa pada
laju alir H2 10 mL/menit persentase fraksi C5-C12 sebesar 35,070440%, kemudian 20 mL/
menit meningkat menjadi 51,576970%, dan
mengalami penurunan kembali pada temperatur
30 mL/menit menjadi 29,248400%. Hal ini di-
sebabkan karena dengan meningkatnya laju alir
H2 maka waktu kontak antara reaktan dengan
katalis semakin berkurang sehingga menyebab-
kan proses perengkahan oleh katalis tidak ber-
langsung optimal (Tillotama, et al.; 2012).

Gas hidrogen selain sebagai reaktan juga
berfungsi sebagai gas pembawa (Rahayu, et al.;
2013). Laju alir yang terlalu cepat akan meng-
akibatkan interaksi antara umpan dengan katalis
relatif sedikit dan singkat, sehingga umpan
belum sampai terengkah sudah terbawa oleh
gas, dan mengalir menuju tempat produk. Laju
alir gas hidrogen terlalu pelan maka kemungkin-
an terjadinya interaksi antara umpan dengan
katalis besar, tetapi karena lajunya terlalu lam-
bat maka produk belum sampai tempat produk,
reaksi sudah dihentikan, sehingga hasil reaksi-
nya juga tidak akan baik (Kadarwati; 2007).

Analisis kuantitatif menggunakan GC-MS
berhasil mengidentifikasi persentase area pro-
duk sebesar 81,78% yang berisi 10 senyawa.
Senyawa yang dihasilkan berupa alkana dan
alkena, sehingga dapat diketahui adanya proses
pemutusan rantai C panjang pada polipropilen
menghasilkan rantai C yang lebih pendek. Hasil
analisis secara kuantitatif tersaji dalam Tabel 8.
Tabel 8. Hasil analisis kuantitatif produk pe-rengkahan katalitik

Tabel 8. memperlihatkan bahwa analisis
kuantitatif dengan GC-MS berhasil mengiden-
tifikasi persentase area produk sebesar 100%
untuk rantai C5 sampai C12 yang berisi 10 senya-
wa yang telah disajikan pada Tabel 9.
Tabel 9. Hasil analisis GCMS produk perengka-han katalitik secara kualitatif
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Pada Tabel 9. terlihat bahwa analisis

kualitatif berhasil mengidentifikasi 10 senyawa
yaitu alkana dan alkena sehingga dapat di-
ketahui adanya proses pemutusan rantai C pan-
jang pada polipropilen menghasilkan rantai C
yang lebih pendek.
Simpulan

Katalis Ni-Mo/ZA yang telah dipreparasi
mempunyai keasaman total 3,66 dan keasaman
permukaan sebesar 0,73. Struktur kristal katalis
Ni-Mo/ZA memiliki luas permukaan 44,850
m2/g, rerata jejari pori 14,998 Å, dan volume
pori sebesar 33,632 x 10-3 cc/g. Kandungan Ni
dan Mo dalam Ni-Mo/ZA berturut-turut 4,84
dan 4,51%, serta pengembanan Ni dan Mo
tidak merusak kristalinitas zeolit. Temperatur
optimum 400°C dan laju alir gas hidrogen 20
mL/menit. Dari hasil perengkahan didapat
persentase konversi produk sebesar 81,78%
dengan jumlah 10 senyawa yaitu alkana dan
alkena sehingga dapat diketahui adanya proses
pemutusan rantai C panjang pada polipropilen
menghasilkan rantai C yang lebih pendek.
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