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RINGKASAN

Belakangan ini, dunia menghadapi masalah serius terkait perubahan iklim dan
pemanasan global akibat berbagai faktor seperti bencana alam, pertumbuhan
populasi, eksploitasi sumber daya alam, industrialisasi, dan mobilitas transportasi.
Aktivitas-aktivitas tersebut berkontribusi pada peningkatan gas rumah kaca (GRK),
seperti Hydrofluorocarbon (HFCs), Perfluorokarbon (CFCs), Karbon Dioksida
(COy2), Sulfur Heksafluorida (SFs), Metana (CH4), dan Nitrous Oksida (N20). Emisi
gas-gas ini melampaui batas alami, meningkatkan efek rumah kaca dan
menyebabkan pemanasan global. Emisi CO., meningkat signifikan sejak 1960,
mencapai 421,08 ppm pada 2023, dengan sektor transportasi sebagai penyumbang
utama. Untuk mengurangi emisi CO,, berbagai metode telah dikembangkan,
termasuk adsorpsi, yang mudah diaplikasikan dan ramah lingkungan. Salah satu
bahan adsorben potensial adalah keramik berpori berbasis hidroksiapatit (HA),
yang dapat dibuat dari sumber kalsium alami seperti tulang sapi. Hidroksiapatit
memiliki potensi besar sebagai adsorben CO: karena strukturnya yang berpori.
Limbah tulang sapi dipilih sebagai bahan dasar biokeramik karena melimpah dan
kurang dimanfaatkan. Selain itu, halloysite nanotube (HNT), bahan nano alami
berbasis tanah liat, juga menunjukkan potensi sebagai adsorben dan penguat
matriks karena struktur mikroporinya dan kemampuan memperbaiki matriks.

Penelitian ini menggunakan metode sintering dingin (cold sintering) untuk
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pembuatan keramik komposit hidroksiapatit, yang lebih hemat energi dibandingkan
metode sintering konvensional. Metode ini memungkinkan penyinteran pada suhu
rendah dengan waktu kompaksi singkat dan tekanan sedang, menjadikannya lebih
ekonomis dan efisien. Matriks HA yang digunakan berbentuk serbuk dengan
spesifikasi ukuran 200 mesh (0,074 mm). Proses pembuatannya melibatkan
beberapa tahap yaitu, kalsinasi tulang sapi menggunakan tungku pembakaran
(furnace), ball milling, penyaringan dengan sieving 200, pencampuran
menggunakan ball milling, dan fabrikasi spesimen dengan metode sintering dingin
(cold sintering) menggunakan variasi tekanan 300 MPa, 400 MPa, dan 500 MPa
selama 15 menit pada suhu 250°C. Pengujian yang dilakukan meliputi, pengujian
densitas untuk mengetahui persentase porositas yang terbentuk pada keramik
komposit berpori dengan komposisi 95%, 96%, dan 97% HA/5%, 4%, dan 3%
HNT, pengujian X-ray diffraction (XRD) untuk menunjukkan fasa yang terbentuk
pada komposit, pengujian scanning electron microscopy (SEM) untuk
memvisualisasikan bentuk, interkoneksi, dan ukuran pori yang terbentuk, serta
pengujian carbon capture untuk mengetahui kemampuan keramik komposit berpori
HA/HNT dalam mengadsorpsi CO». Hasil pengujian densitas mengungkapkan
bahwa porositas rata-rata menurun seiring dengan peningkatan komposisi HNT dan
peningkatan tekanan kompaksi pada saat sintering dingin. Analisis difraksi sinar X
menunjukkan bahwa setelah sintering dingin, fasa yang terbentuk tetap tidak
berubah, yaitu fasa hidroksiapatit dan fasa halloysite nanotube. Pengujian SEM
menunjukkan bahwa pori yang terbentuk pada perbesaran 2000x, 3000x, dan 5000x
berukuran antara 0,36 um hingga 4,10 um. Pengujian carbon capture menunjukkan
bahwa kemampuan adsorpsi adsorben menurun pada aplikasi kedua, dengan rata-

rata adsorpsi sebesar 59% (926,65 ppm).

Kata kunci: carbon capture, hidroksiapatit, halloysite nanotube, sintering dingin,

porositas
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SUMMARY

FABRICATION STUDY OF POROUS HA/HNT COMPOSITES THROUGH
COLD SINTERING PROCESS FOR CO2 ADSORPTION

UNIVERSITAS SRIWIJAYA
Scientific Paper in the Form of a Thesis, June 10" 2024

Fadhlan Zuhair, supervised by Prof. Amir Arifin, S.T., M.Eng., Ph.D.
Xxxi + 82 pages, 46 images, 8 tables
SUMMARY

Recently, the world has been facing serious issues related to climate change and
global warming due to various factors such as natural disasters, rapid population
growth, over-exploitation of natural resources, industrialization, and transportation
mobility. These activities contribute to the increase in greenhouse gases (GHGS),
such as Hydrofluorocarbons (HFCs), Perfluorocarbons (PFCs), Carbon Dioxide
(CO»), Sulfur Hexafluoride (SFs), Methane (CHa), and Nitrous Oxide (N20). The
emission of these gases exceeds natural limits, enhancing the greenhouse effect and
causing global warming. CO emissions, which have increased significantly since
1960, reached 421.08 ppm in 2023, with the transportation sector being a major
contributor. To reduce CO2 emissions, various methods have been developed,
including adsorption, which is easy to apply and environmentally friendly. One
potential adsorbent material is porous hydroxyapatite (HA) based ceramics, which
can be made from natural calcium sources such as bovine bones. Hydroxyapatite
has significant potential as a CO> adsorbent due to its porous structure. Bovine bone
waste is chosen as the raw material for bioceramics because it is abundant and
underutilized. Additionally, halloysite nanotube (HNT), a natural nano clay-based
material, also shows potential as an adsorbent and matrix reinforcement due to its
microporous structure and ability to improve the matrix. This research employs the
cold sintering method for the production of hydroxyapatite composite ceramics,
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which is more energy efficient compared to conventional sintering methods. This
method allows sintering at low temperatures with short compaction times and
moderate pressure, making it more economical and efficient. The HA matrix used
is in powder form with a particle size specification of 200 mesh (0.074 mm). The
fabrication process involves several steps: calcination of bovine bones using a
furnace, ball milling, sieving with a 200 mesh sieve, mixing using ball milling, and
specimen fabrication using the cold sintering method with varying pressures of 300
MPa, 400 MPa, and 500 MPa for 15 minutes at a temperature of 250°C. The tests
conducted include density testing to determine the porosity percentage of the porous
composite ceramics with compositions of 95%, 96%, and 97% HA/5%, 4%, and
3% HNT; X-ray diffraction (XRD) testing to show the phases formed in the
composite, scanning electron microscopy (SEM) testing to visualize the shape,
interconnection, and size of the pores formed; and carbon capture testing to
determine the CO; adsorption capacity of the HA/HNT porous composite ceramics.
The density tests revealed that the average porosity decreased with increasing HNT
composition and compaction pressure during cold sintering. X-ray diffraction
analysis indicated that the phases formed after cold sintering remained unchanged,
specifically the hydroxyapatite and halloysite nanotube phases. SEM testing
showed that the pores formed at magnifications of 2000x, 3000x, and 5000x ranged
in size from 0.36 um to 4.10 um. Carbon capture testing indicated that the
adsorption capacity of the adsorbent decreased on the second application, with an

average adsorption rate of 59% (926.65 ppm).

Keywords: carbon capture, hydroxyapatite, halloysite nanotube, cold sintering,

porosity
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BAB 1
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Akhir-akhir ini, dunia dihadapkan pada masalah serius terkait perubahan
iklim dan pemanasan bumi, yang disebabkan oleh berbagai faktor seperti
bencana alam, pertumbuhan populasi yang pesat, eksploitasi berlebihan terhadap
sumber daya alam, industrialisasi, dan mobilitas transportasi (Sudarman dkk.,
2019). Aktivitas di berbagai sektor tersebut berkontribusi pada peningkatan gas
rumah kaca (GRK). UNFCC, badan PBB yang mengurusi perubahan iklim,
menetapkan ada enam jenis GRK yang menyebabkan pemanasan global, yaitu
Hydrofluorocarbon (HFCs), Perfluorokarbon (CFCs), Karbon Dioksida (CO3),
Sulfur Heksafluorida (SFe), Metana (CHa4), dan Nitrous Oksida (N20), gas-gas
ini secara alami ada di atmosfer. Permasalahan utama muncul ketika emisi gas-
gas tersebut melampaui batas yang seharusnya, dan meningkatkan efek rumah
kaca alami dengan menyerap radiasi melebihi standar biasanya (Kweku dkk.,
2018).

Efek rumah kaca merupakan keadaan di mana suhu permukaan bumi
meningkat secara signifikan karena adanya gas-gas tertentu di atmosfer. Jika
konsentrasi gas rumah kaca tersebut berlebihan dan berlangsung dalam jangka
waktu yang lama, dapat mengakibatkan pemanasan bumi yang ekstrem, yang
dikenal sebagai pemanasan global. Emisi CO telah menjadi perhatian khusus
pada era sekarang ini. Pada tahun 1960 Rata-rata konsentrasi CO2 mencapai
sekitar 316,68 ppm, sementara pada tahun 2023, konsentrasi CO> di atmosfer
mencapai sekitar 421,08 ppm (NOAA, 2023). Peningkatan emisi CO- ini
menunjukkan signifikansinya dibandingkan dengan gas rumah kaca lainnya.
Salah satu penyumbang utama CO. adalah emisi dari sektor transportasi,
khususnya kendaraan bermotor. Secara garis besar, emisi yang dihasilkan oleh
kendaraan bermotor yang menggunakan bahan bakar fosil terdiri 14% karbon
monoksida, 50-60% karbon dioksida dan hidrokarbon serta sekitar 30%



menghasilkan emisi nitrogen oksida (Hwang, 2007). Jika jumlah kendaraan
melebihi batas yang ditetapkan, emisi yang dihasilkan akan meningkat secara
signifikan, menyebabkan konsentrasi gas rumah kaca naik dan menimbulkan
efek rumah kaca. Studi yang dilakukan oleh Samidjo dan Suharso (2017)
menunjukan bahwa peningkatan emisi gas, seperti karbon dioksida (COy),
menghalangi udara panas untuk dipantulkan ke angkasa luar.

Berdasarkan laporan terbaru dari International Energy Agency (2023),
sektor transportasi menempati posisi pertama penyumbang tertinggi dalam hal
emisi CO», bersaing dengan sektor pembangkit listrik dan industri. Salah satu
jenis transportasi kendaraan bermotor, yakni kendaraan roda dua, telah menjadi
opsi transportasi yang diminati di berbagai negara, terutama di wilayah
perkotaan yang padat penduduk. Kontribusinya terhadap emisi gas CO; tidak
dapat diabaikan. Meskipun ukuran yang lebih kecil daripada kendaraan bermotor
lainnya, jumlahnya yang besar dan penggunaannya yang luas menyebabkan
dampak yang signifikan terhadap lingkungan, terutama di Indonesia. Dalam
beberapa tahun terakhir, peningkatan jumlah kendaraan roda dua telah
meningkatkan emisi gas CO,. Dalam beberapa tahun terakhir, jumlah kendaraan
roda dua di Indonesia meningkat secara signifikan. Berdasarkan data terbaru
jumlah kendaraan roda dua di Indonesia mencapai 125.305.332 juta unit pada
tahun 2022, meningkat sebanyak 4,38% dibandingkan dengan tahun sebelumnya.
Dengan demikian, transportasi, termasuk kendaraan roda dua, memiliki peran
yang signifikan dalam peningkatan emisi CO. dan perubahan iklim global
(Badan Pusat Statistik, 2022).

Berbagai upaya telah dilakukan untuk mengurangi emisi gas COg,
termasuk berbagai metode penanganan seperti pemisahan dengan membran,
absorbsi, dan adsorpsi. Diantara berbagai metode penanganan emisi gas COo,
metode adsorpsi dianggap paling mudah diaplikasikan karena biayanya relatif
murah, prosesnya sederhana, dan bersahabat dengan lingkungan. (Klinthong
dkk., 2015). Salah satu metode yang perlu diteliti dan dikembangkan adalah
metode adsorpsi CO2 dengan adsorben berbasis keramik berpori. Media ini harus
memiliki struktur berpori yang optimal agar mampu menyerap CO secara

efektif. Keramik berpori untuk digunakan dalam aplikasi penyaringan gas buang
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adalah tindakan yang sesuai untuk meningkatkan kapabilitas katalisasi dan
penjerapan gas emisi CO dari pembakaran bahan bakar. Dengan pembuatan
bahan berstruktur pori, akan memperluas area kontak, sehingga meningkatkan
efisiensi dalam mengurangi kadar gas emisi (Al-Naib, 2018).

Hidroksiapatit (HA) adalah bahan biokeramik berpori dengan potensi
sebagai adsorben gas karbon dioksida (CO.). Pembuatannya dapat
menggunakan sumber kalsium alami, seperti sumber anorganik yang berasal dari
batu-batuan fosfat atau sumber organik seperti cangkang telur ayam, cangkang
kerang, tulang ikan, dan tulang sapi (Gunawan dkk., 2019). Dengan rumus kimia
Ca10(POs4)s(OH)2, Hidroksiapatit memiliki ikatan kimia kuat dan termasuk ke
dalam komponen penyusun tulang organisme (Gunawan dkk., 2013).
Hidroksiapatit merupakan komponen senyawa anorganik yang dapat dijadikan
adsorben melalui reaksi pertukaran ion (Lim dkk., 2012).

Limbah tulang sapi dipilih sebagai bahan dasar biokeramik sumber
kalsium alami karena melimpah dan mudah ditemukan. Masih banyak sisa
makanan yang tidak dikelola dengan baik, termasuk limbah tulang sapi. Menurut
Badan Pusat Statistik (2022) di Indonesia, konsumsi daging sapi pada tahun
2022 mencapai 498.923,14 Ton setara dengan jumlah limbah tulang yang
dihasilkan oleh sapi. Namun pemanfaatan tulang tersebut kurang optimal. Oleh
karena itu, diperlukan alternatif lain untuk meningkatkan nilai ekonomis dan
daya guna. Salah satu contohnya adalah pemanfaatan tulang sapi sebagai
material media penjerap (adsorben) pada proses adsorpsi.

Diantara jenis-jenis adsorben yang ada, halloysite nanotube bahan nano
alami, berbahan dasar tanah liat, dan ramah lingkungan, telah menjadi sangat
penting dalam industri lingkungan. Struktur mikroporinya menjadikannya
adsorben yang sangat baik (Pandey dkk., 2020). Beberapa percobaan telah
dilakukan untuk menunjukkan fenomena adsorpsi pada permukaan HNT. la
bekerja sebagai nano-adsorben untuk mengolah air limbah dengan menyerap
polutan kationik (Fakhruddin dkk., 2021). Secara kimia, permukaan luar
halloysite nanotube memiliki sifat yang mirip dengan SiO> sedangkan inti
silinder bagian dalam berhubungan dengan Al.Os yang bersama-sama dapat

memperbaiki matriks (Farzadnia dkk., 2013). Ketika ditambahkan sebagai bahan
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pengisi, halloysite nanotube menghasilkan peningkatan yang signifikan dalam
sifat mekanik dan fisik matriksnya. Perlakuan terhadap bahan ini memungkinkan
pembentukan ikatan kimia dengan matriks, yang bertujuan untuk memperkuat
struktur dan meningkatkan karakteristik mekaniknya. Sehingga halloysite
nanotube pada penelitian ini dapat digunakan sebagai sebagai adsorben dan
penguat matriks dapat diandalkan.

Proses pembuatan keramik komposit hidroksiapatit dalam penelitian ini
memanfaatkan metode sintering dingin (cold sintering) yang mengkonsumsi
energi listrik yang rendah, yang memungkinkan untuk menghemat 50% energi
dari pada sintering konvensional (Galotta & Sglavo, 2021). Pada metode
sintering dingin (cold sintering) bahan baku akan mengalami penyinteran pada
suhu rendah dengan waktu kompaksi yang singkat dan tekanan yang sedang.
Sintering dingin merupakan opsi yang lebih ekonomis karena memerlukan
konsumsi energi yang lebih sedikit daripada metode sintering konvensional.
Karena alasan tersebut, dalam penelitian ini, digunakan metode cold sintering
duntuk menghasilkan keramik hidroksiapatit menggunakan bahan komposit dari
tulang sapi yang disintesis menjadi hidroksiapatit dan halloysite nanotube untuk
adsorpsi CO». Berdasarkan uraian diatas tersebut penulis mengambil tugas
akhir/skripsi “STUDI FABRIKASI KOMPOSIT HA/HNT BERPORI
MELALUI PROSES SINTERING DINGIN UNTUK ADSORPSI CO2”.

1.2 Rumusan Masalah

Penelitian ini mengeksplorasi alternatif metode sintering untuk material
dengan menggantikan fokus dari sintering pada suhu tinggi, yang umumnya
memiliki kekurangan seperti efisiensi energi rendah dan potensi perubahan
komposisi pada material (Ndayishimiye dkk., 2020). Keputusan untuk
menggunakan sintering dingin dipertimbangkan sebagai pilihan yang
membutuhkan daya yang lebih rendah dan secara ekonomis lebih efisien. Pada
penelitian sebelumnya yang menggunakan serbuk bahan baku hidroksiapatit

(HA) tanpa menerapkan sintering dingin dan menggunakan material komposit
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yang berbeda yaitu silika (SiO2) untuk menghasilkan specimen adsorben carbon

capture (Fadillah dkk., 2023), penelitian ini secara khusus mengaplikasikan

sintering dingin untuk serbuk hidroksiapatit dan memperkenalkan halloysite

nanotube sebagai bahan komposit. Pada penelitian ini akan mengevaluasi

dampak penggunaan metode sintering dingin, rasio komposisi bahan HA/HNT,

dan variasi tekanan pada proses sintering dingin terhadap karakteristik fisik

(densitas dan mikrostruktur) serta kemampuan adsorpsi carbon dari material

komposit HA/HNT berpori sebagai adsorben.

1.3 Ruang Lingkung Penelitian

Adapun ruang lingkup penulis dalam penelitian ini adalah:

1.

Matriks yang digunakan untuk penelitian ini adalah hidroksiapatit (HA)
dengan variasi berat 95%, 96%, dan 97%.

Reinforced yang digunakan adalah halloysite nanotube (HNT) dengan
variasi berat 3%, 4%, dan 5%.

Mixing time material HA/HNT selama 15 menit.

Mengguakan ball milling dan mortar untuk menghancurkan tulang
menjadi bentuk serbuk dengan ukuran yang dinginkan dan diayak
dengan mesh 200.

Menggunakan metode cold sintering pada suhu 250°C.

Menggunakan variasi tekanan kompaksi 300 MPa, 400 MPa dan 500
MPa selama 15 menit.

Variasi pengujian yang dilakukan dalam penelitian ini adalah pengujian
density, pengujian XRD, pengujian SEM, dan uji carbon capture.
Sumber gas emisi CO> berasal dari gas buang hasil pembakaran motor

matic vario 150 cc dalam kondisi idle.
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1.4 Tujuan Penelitian

Tujuan Penelitian ini adalah sebagai berikut:

1. Untuk membuat material komposit keramik berpori sebagai adsorben
dari hidroksiapatit/halloysite nanotube dengan metode sintering dingin
(cold sintering).

2. Untuk mengetahui pengaruh perbedaan tekanan kompaksi pada
pembuatan keramik hidroksiapatit/halloysite nanotube.

3. Untuk mengetahui pengaruh perbedaan variasi komposisi bahan
hidroksiapatit/halloysite nanotube pada pembuatan keramik.

4. Mengkarakterisasi mengenai densitas morphologi, dan phasa yang
terbentuk pada keramik hidroksiapatit/halloysite nanotube dengan
metode sintering dingin (cold sintering).

5. Untuk mengetahui kemampuan adsorpsi keramik komposit
hidroksiapatit/halloysite nanotube berpori sebagai adsorben terhadap gas

emisi CO».

1.5 Manfaat Penelitian

Manfaat dari penelitian ini adalah:

1. Mempelajari cara pembuatan keramik komposit

hidroksiapatit/halloysite nanotube berpori.

2. Sebagai metode inovatif dalam pembuatan Kkatalis adsorben

menggunakan kombinasi hidroksiapatit dan halloysite nanotube.

3. Memberikan informasi mengenai sifat fisik dan kimia keramik

komposit hidroksiapatit/halloysite nanotube berpori.

4. Sebagai sumber referensi bagi peneliti lainnya mengenai keramik
komposit hidroksiapatit/halloysite nanotube berpori dengan metode

sintering dingin (cold sintering) sebagai adsorben penjerap COs..
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