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RINGKASAN

LIKUIFAKSI BATUBARA LIGNIT DENGAN KATALIS ZEOLIT DAN
SOLVENT BERSIFAT POLAR DAN NONPOLAR PADA SUHU RENDAH

DISERTASI

Prahady Susmanto, dibimbing oleh Promotor: Prof. Dr. Ir. H. M. Djoni Bustan,
M.Eng, IPU dan Ko-Promotor: Prof. Dr. Ir. Hj. Sri Haryati, DEA, IPU

Penelitian ini merupakan suatu teknologi bagaimana mengkonversi batubara lignit
yang {erdiri dari senyawa big aromatics menjadi bahan bakar fiquid yang
mengandung senyawa /ight aromatics dengan temperatur yang rendah. Salah satu
hambatan kenapa teknologi Direct Coal Liquefaction (DCL) ini kurang
berkembang disebabkan karena temperatur untuk mengkonversi batubara menjadi
produk bahan bakar sangat tinggi. Temperatur yang digunakan dalam proses DCL
ini mulai dari temperatur 450°C serta tekanan diatas 5Mpa. Solvent yang digunakan
pada proses DCL juga menjadi suatu tantangan tersendiri, karena dibutuhkan suatu
proses lanjutan untuk memisahkan produk bahan bakar DCL dari solvent yang
digunakan. Penelitian ini menawarkan suatu teknologi DCL dengan temperatur
120°C dengan tekanan proses 1 atm. Ponggunaan katalis menjadi kunci
keberhasilan penelitian ini. Struktur senyawa pada batubara memilki sifat asam dan
basa menjadi dasar dalam pengembangan katalis yang bersifat amfoter. Katalis
yang digunakan pada penelitian DCL ini merupakan Cu-Ni-Fe@ZAL Swelling.
ZAL Swelling adalah Zeolit Alam Lampung (ZAL) yang telah mengalami proses
swelling yang kemudian diimpregnasikan logam Cu-Ni-Fe untuk mengatur sifat
Lewis acid sites dan Bronsted acid sites. Acid strength dari Lewis acid sites serta
sebaran Lewis acid sites yang lebih tinggi dibandingkan Bronsted acid sites
menyebabkan pemutusan ikatan aromatics pada atubara terfokus pada ikatan cross
link yang mcnghubungkan antar senyawa aromatics schingga minyak hasil proses
DCL ini didominasi oleh senyawa aromatics.

Keywords: Batubara lignit, Zeolit Alam Lampung (ZAL), Amfoter, Lewis acid
sites, Solvent polar dan nonpolar
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BAB I
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Indonesia merupakan negara yang dianugerahi atau memiliki potensi
kandungan sumber daya alam yang melimpah. Sumber daya alam ini meliputi
semua potensi atau kekayaan baik yang berada di darat, laut maupun di udara.
Potensi tersebut meliputi sumber daya udara, sumber daya tanah, sumber daya air,
sumber daya laut, sumber daya hutan, sumber daya pariwisata dan yang tidak kalah
pentingnya adalah sumber daya tambang. Pemerintah mengatur kegiatan usaha
pertambangan mineral dan batubara dengan mengeluarkan Peraturan Pemerintah
Republik Indonesia Nomor 96 Tahun 2021, dimana pada pasal 57 menjelaskan
tentang Pengembangan Batubara dalam bentuk gasifikasi Batubara (coal
gasification) termasuk gasifikasi Batubara bawah tanah/underground coal
gasification) atau pencairan Batubara (coal liquefaction).

Batubara merupakan endapan organik atau lebih tepatnya bahan organik.
Batubara dibentuk dari dekomposisi sebagian unsur organik yang berasal dari
pohon, paku-pakuan, licopodan serta beberapa ribu jenis tumbuhan lainnya yang
terkumpul di suatu rawa sehingga mencegah untuk terjadinya penguraian secara
sempurna yang kemudian terjadi perubahan material dan menjadi batubara [1]
[2][3]. Pemanfaatan batubara sebagai sumber energi atau bahan bakar tidak lepas
dari kandungan atom karbon yang mendominasi struktur penyusun dari batubara
dimana 30% sampai 40% merupakan fixed carbon dan sisanya terdiri dari abu, air,
volatile dan sulfur [4][5].

Potensi sumber daya alam batubara di Indonesia berdasarkan data Badan
Geologi Kementerian ESDM baik yang merupakan potensi dan juga cadangan
batubara sebesar 186 miliar ton, dimana 52% berada di pulau Sumatera, 47% berada
di pulau Kalimantan dan sisanya tersebar di wilayah lainnya [6]. Tingginya potensi
batubara yang ada di Indonesia ini menjadi salah satu roda penggerak
perekonomian dan pembangunan. Saat ini 75% produksi batubara di Indonesia

diekspor kebeberapa negara diantaranya ke Jepang, Taiwan, Korea Selatan, Eropa



dan sisanya digunakan untuk pemenuhan kebutuhan dalam negeri sebagai bahan
bakar pemangkit listrik dan bahan bakar industri [7].

Ketergantungan Indonesia kepada pemanfaatan batubara sebagai sumber
energi listrik sangat berbanding terbalik dengan tekanan serta kampanye yang
dilakukan oleh negara-negara maju untuk mengurangi penggunaan energi beremisi
karbon. Kondisi ini mendorong pemerintah untuk mengembangkan teknologi
bersih dalam pemanfaatan potensi dan cadangan batubara di Indonesia secara bijak.
Keseriusan pemerintah dalam mendukung program pengembangan dan
pengelolahan batubara diwujudkan dengan mengeluarkan Peraturan Pemerintah
Republik Indonesia Nomor 96 Tahun 2021 dimana peran teknologi pengolahan
batubara menjadi sangat penting. Teknologi gasifikasi dan pencairan batubara (coal
liquefaction) menjadi cara yang ditawarkan oleh pemerintah.

Teknologi pencairan batubara memilki kelebihan dibandingkan teknologi
gasifikasi, salah satunya efisiensi termal untuk menghasilkan bahan bakar mencapai
60-70% [8][9] serta merupakan clean technology. Komposisi produk yang
dihasilkan juga memilki perbedaan dimana pencairan batubara menghasilkan bahan
bakar yang memilki angka setana yang lebih yang rendah, serta kandungan
aromatik yang lebih tinggi. Sedangkan gasifikasi batubara menghasilkan senyawa
hidrokarbon yang memilki specific gravity yang sangat kecil, sehingga produk dari
gasifikasi batubara ini diarahkan untuk industri petrokimia [8][10].

Pemanfaatan teknologi pencairan batubara menjadi salah satu solusi alternatif
untuk menghasilkan bahan bakar sintetik untuk mengatasi cadangan minyak bumi
yang kian menurun serta ketergantunga akan tingginya pasokan minyak mentah
dari negara asing. Proses pencairan batubara telah dikembangkan menjadi proses
dua tahap terpadu, dimana pada tahap pertama batubara dicairkan dengan adanya
hidrogen dan kemudian dilanjutkan ketahap kedua yang merupakan tahap upgrade
cairan batubara agar benilai ekonomi yang tinggi.

Perkembangan teknologi pencairan batubara menjadi bahan bakar cair
sampai saat ini masih sangat lambat walaupun salah satu teknologi terbaru yang
telah dikembangkan menjadi suatu pabrik yaitu saso/ coal to fuel process. Secara
garis besar teknologi sasol ini melalui 3 tahapan yaitu proses gasifikasi dan Fischer-
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sebagai bahan bakar [11]. Dilihat dari proses nya teknologi Sasol yang
dikembangkan di Afrika Selatan ini memilki beberapa kendala dalam pemurnian
produk hasil hal ini dikarenakan, proses terdiri dari 3 tahapan, gasifikasi
berlangsung pada suhu tinggi (800 °C), pada proses gasifikasi sulit untuk dilakukan
kontrol dan pemisahan pada by product, produk yang dihasilkan dari proses
Fischer-Tropsch memilki oktan number yang rendah, efisiensi pada konversi
batubara menjadi bahan bakar masih rendah, katalis mudah mengalami deaktivasi,
serta infestasi yang terbilang tinggi.

Keberhasilan pencairan batubara sangat tergantung pada kemampuan
mengurangi kandungan senyawa aromatik yang signifikan. Dimana hidrogenasi
cairan batubara dengan hidrokarbon aromatik multi-cincin karbon adalah proses
yang sulit dari sudut pandang teknologi. Struktur senyawa aromatik yang stabil dan
hasil dinamis yang buruk pada tekanan rendah dan suhu rendah menjadi suatu
tantangan tersendiri untuk menghasilkan produk bahan bakar. Produk bahan bakar
yang berasal dari proses penyulingan minyak bumi tentu berbeda dengan produk
bahan bakar yang dihasilkan dari proses pencairan batubara ini terutama
konsentrasi gugus fenol yang tinggi.

1.1.1 Pemilihan Katalis

Pemilihan katalis menjadi sangat penting dalam proses pencairan batubara
khususnya pada pembentukan senyawa radikal untuk mendukung hidrogenasi, hal
ini dikarenakan proses konsumsi hidrogen ini berlangsung sangat cepat
[12][13][14]. Dalam pencairan batubara langsung atau yang lebih dikenal sebagai
direct coal liquefaction (DCL) penggunaan katalis mampu mengubah batubara
menjadi bahan bakar yang lebih bersih. Katalis memainkan peran dalam pemutusan
ikatan C-C serta memfasilitasi hydropyrolysis [15][16]. Katalis berbasis besi salah
satu alternatif katalis yang menjajikan dalam proses DCL, kerena jenis katalis ini
murah dan ramah lingkungan. Salah satu kelemahan dari katalis berbasis besi ini
memperlihatkan aktivitas katalis relatif rendah untuk konversi dan yield minyak
yang dihasilkan [2][16] [17].

Pada perkembangannya katalis yang digunakan pada DCL memanfaatkan
pengaruh dari sifat asam, baik bersifat Breonsted maupun Lewis acid sites.

Pemanfaatan sifat katalis asam khususnya logam Fe yang dipadukan dengan sulfur



memberikan pengaruh pada aktivitas katalis[18]. Yang Bai [19] menemukan bahwa
aktivitas dari katalis akan mengalami penurunan jika dalam suatu media terdapat
N, dimana kandungan nitrogen ini akan berpengaruh pada aktivitas senyawa S pada
katalis Fei«S yang digunakan. Senyawa sulfur yang dipadukan dengan Fe berperan
dalam mengatur sifat dari Lewis acid yang dihasilkan oleh katalis tersebut [20][19].

Pemilihan besi (Fe) sebagai katalis dalam proses hidrogenasi tidak lepas dari
besi yang merupakan golongan logam transisi, memilki banyak fitur [21][22],
harganya yang tidak mahal serta tidak menyebabkan toxic pada reaktan dan juga
produk [23][24]. Performan Fe sebagai katalis sangat tergantung dengan
karakteristik surface serta active species. Untuk itu perlu dilakukan kontrol
terhadap jumlah Fe yang digunakan, precussor component, metode pembuatan
yang gunakan serta sifat fisik dan kimia.

Beberapa penelitian yang menggunakan Fe sebagai katalis pada proses DCL
antara lain, Tengfei Yang dalam peneltiannya menggunakan batubara jenis lignite
menggunakan perpaduan FeSx mampu meningkatkan aktifitas katalis sampai
94.6% serta mampu mengurangi pembentukan coke deposition sampai 60% [17].
Strategi lain juga digunakan untuk meningkatkan performance dari katalis berbasis
besi seperti penggunaan katalis FesOs nanoparticles[25], secara struktur katalis ini
bersifat nanoparticles, tetapi hasil konversi DCL masih belum menunjukkan hasil
yang cukup signifikan. Strategi berikutnya dengan menempakan katalis Fe3O4 pada
permukaan batubara [26]. Secara konversi hasilnya sangat tinggi mencapai 98.02%,
tetapi secara umur katalis sangat berbanding terbalik hal ini disebabkan deaktivasi
katalis yang mudah terjadi.

Lemahnya aktivitas katalis berbasis besi ini mendorong pengembangan
katalis nanopartikel dengan penambahan logam menjadi bimetallic. Beberapa
memperlihatkan pengembangan katalis bimetallic dalam proses DCL mampu
meningkatkan performance dibandingkan dengan katalis yang hanya monometallic.
Salah satunya pada penelitian penggunaan katalis Fe:O; dan Co(OH), yang
merupakan monometallic, hasil DCL memperlihatkan % konversi sebesar 90-95%
dengan yield minyak dan gas sebesar 37-40%; 14-18%. Katalis bimetallic CoFe2O4
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minyak meningkat menjadi 41-56% dan yield untuk gas meningkat mejadi 19%
[16][27][28].

Penggunaan logam Ni, Co dan Mo yang dipadukan dengan precussor
phosphomolybdic acid (PMA) memilki kemampuan untuk mengkonversi heavy
hydrocarbons dan juga carbonaceous materials [29][30]. Penggunaan PMA ini
sangat berhubungan dengan sifat keasaman dari katalis yang dihasilkan dari
perpaduan logam dan PMA. Kontrol asam yang dipadukan dengan logam selain
besi seperti Ni3Sz [31], dari hasil HRTEM image terlihat bahwa sebaran active
phase sangat dominan serta memiliki sifat inhibition coke.

Struktur batubara yang sangat kompleks khususnya pada batubara lignite
menjadi suatu tantangan dalam cracking pada suatu senyawa aromatik berat
menjadi senyawa aromatik ringan baik pada batubara maupun pada solvent
sehingga produk bahan bakar yang dihasilkan memiliki kualitas yang lebih baik dan
ekonomis. Pemilihan katalis yang memilki sifat amfoter ini menjadi solusi serta
keterbaharuan teknologi dan pengembangan katalis pada usulan riset proses DCL
yang akan dilakukan. Dimana katalis yang bersifat amfoter ini memilki dua fungsi
yaitu dapat berfungsi sebagai katalis yang bersifat asam maupun katalis yang
mampu bersifat basa. Sifat asam atau basa katalis ini tergantung dengan kondisi
reaksi yang terjadi pada cracking solvent maupun cracking pada senyawa batubara
yang kompleks.

Sebagai katalis asam, katalis amfoter dapat berfungsi dengan melepaskan
proton yang akan berinteraksi dengan senyawa yang bersifat basa, begitupun
sebaliknya jika senyawa yang bersifat asam maka katalis tersebut akan melepaskan
elektron atau dengan kata lain katalis amfoter tersebut berperan sebagai katalis
basa. Kondisi ini menuntut suatu perhitungan yang sangat teliti serta suatu metode
preparasi yang dapat mengontrol sifat basa maupun sifat asam dalam katalis ini.

Zeolit alam merupakan salah satu bahan alam yang banyak dimanfaatkan
sebagai katalis, hal ini tidak terlepas dari pengaruh jumlah atau sebaran site aktif
katalis yang dimiliki oleh zeolit alam [32] [33]. Pemanfaatan zeolit sebagai katalis
tidak lepas dari peran kandungan alumina (Al) dan silika (Si) yang merupakan
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alam akan menghasilkan suatu anion sedangkan logam alkali dan alkali tanah
merupakan variabel kation dalam struktur zeolit alam [34].

Penambahan metal atau logam pada zeolit berpengaruh pada sifat Brensted
dan Lewis acid sites. Selain itu penambahan metal juga memilki pengaruh terhadap
produk yang akan dihasilkan. Ni, Zn, Cu, Al pada pirolisis dari biomassa
menghasilkan peningkatan pada produk gas, Al yang berpengaruh pada lewis acid
akan menghasilkan produk fenol dan olefin, Cu yang lebih bersifat asam lemah
cenderung menghasilkan produk coke, sedangkan Zn dan Ni yang lebih bersifat
Bronsted acid menghasilkan monocyclic aromatik hidrokarbon [35].

Peningkatan produk bahan bakan yang dihasilkan maka penggunaan logam
yang bersifat asam dan logam yang bersifat basa sangat diperlukan. Selain itu
penambahan logam yang bersifat amfoter dapat mendukung atau menjaga sifat dari
katalis amfoter yang akan dibuat dalam penelitian ini dengan tetap memperhatikan
sifat dan karakteristik dari Zeolit Alam lampung (ZAL).

1.1.2 Pemilihan Solvent

Penggunaan pelarut atau solvent pada penelitian-penelitian yang pernah
dilakukan dalam proses coal direct liquefaction (DCL) memiliki 2 fungsi yaitu
sebagai donor hidrogen dan juga sebagai pelarut atau bisa dinyatakan sebagai
hydrogen donor dan non-donor [36]. Sebagai pelarut, solvent sendiri bertujuan
untuk meningkatkan swelling dari batubara dan juga berfungsi untuk mengekstak
senyawa yang terdapat pada batubara itu sendiri [37] [38]. Beberapa senyawa yang
dimanfaatkan sebagai solvent pada proses direct coal liquefaction antara lain 1-
methylnaphthalene (1-MN), tetralin (THN), quinolone, dan crude methyl
naphthalene oil dengan kandungan aromatik 66% sampai 83% merupakan aromatik
[39].

Tetrahydrofuran (THF) atau yang lebih dikenal sebagai tetralin merupakan
salah satu jeis sovent organik yang bersifat polar, beberapa penelitian
memanfaatkam jenis solvent ini pada proses DCL diantaranya pada Comparison of
two-stage and single-stage liquefaction [40] dimana perbandingan antara batubara:
THF =1:2 dengan hasil 55,9% liquid yiedls. DCL pada batubara Naomaohu [41]
memanfaatkan solvent THF serta hexane untuk meningkatkan produk liquid dan

gas yield sebesar 65,1% dengan temperatur 400 °C, tekanan gas H2 3 Mpa.



Hughes [42], melakukan penelitian DCL batubara kualitas rendah dengan
menggunakan solvent Tetrahydrofuran (THF), pada penelitian ini produk liguid
yang dihasilkan masih mengandung tetrahydrofuran (THF) dengan konversi 95%.
Shuo Sun melalui penelitian untuk mempelajari mekanisme DCL pada residu yang
diblending dengan batubara subbituminus dengan solvent tetrahydrofuran (THF)
memperlihatkan bahwa penambahan rasio solvent tidak harus berbanding lurus
dengan penambahan batubara tetapi lebih kepada kualitas batubara tersebut [43].
Tetralin merupakan salah satu solvent yang memilki harga yang cukup mahal untuk
itu S.N. Ali melakukan modifikasi dengan penambahan glycol, dimana produk yang
dihasilkan mampu menghadirkan alkana dan alkohol. Kondisi ini tidak terjadi pada
jika hanya menggunakan tetralin dan glycol [44].

Zezhou Chen mencoba melihat bagaimana pengaruh tetralin terhadap katalis
yang mengadung senyawa sulfur pada proses DCL [45]. Hasilnya cukup
mengejukan bahwa dehidrogenasi pada tetralin bebrbanding terbalik secara linier
terhadap aktivitas dari katalis yang mengadung sulfida, sehingga yield minyak
dihasilkan sangat dipengaruhi oleh aktivitas katatis. Kemampuan tetralin pada
temperatur tinggi menjadi suatu perhatian termasuk dengan penambahan toluen,
penambahan ini memperlihatkan stabilitas pada konversi dan liquid yield yang
dihasilkan. Hasil ini tidak lepas dari perubahan atau peningkatan pada kemampuan
swelling tetralin pada batubara dan katalis [46].

Sepertinya kemampuan swelling dan hidrogenasi tetralin pada batubara
menjadi suatu kendala, Peter N. Kuznetsov melakukan penelitian untuk melihat
sinergi antara tetralin dan senyawa alkohol pada brown coal liquefaction [47] [48].
Hasilnya cukup memberikan peningkatan terhadap kemampuan hidrogenasi dari
tetralin, dimana senyawa alkohol memberikan pengaruh swelling pada batubara.
Penggunaan senyawa mediasi yang mendukung kinerja dari tetralin juga
dikembangkan dengan penambahan diphenylmethane, dimana mekanisme transfer
hidrogen yang berasal dari tetralin kemudian ditransferkan melalui ipso- dan meta-
carbon atoms pada diphenylmethane [49]. Glycerol yang pada dasarnya merupakan
limbah pada industri fatty acid methyl esters (FAME)yang dicampurkan dengan
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hidrogen dari tetralin [50]. Semua ini dilakukan untuk meningkatkan nilai ekonomi
penggunaan tetralin

Solvent berikutnya yang banyak digunakan untuk liquefaction batubara
kualitas rendah adalah 1-methylnaphthalene, dimana jenis solvent ini bisa
digunakan untuk batubara yang memilki kandungan air maksimal 50% dengan
tekanan tekanan proses DCL 7 Mpa dan konversi mencapai 70,8% - 98.9% [42]. 1-
methylnaphthalene dapat dipadukan dengan solvent tetralin, dimana pada DCL ini
tetralin sebagai donor hidrogen sedangkan 1-methylnaphthalene sebagai non donor
[36].

Penggunaan senyawa aromatik pada proses coal liquefaction akan
mempengaruhi produk yang dihasilkan [51], hal ini tidak lepas dari pengaruh dari
hidrogen yang memainkan peran penting dalam proses ini. Semakin banyak
hidrogen yang di suplai makan semakin banyak produk senyawa ringan yang
dihasilkan [52]. Banyak penelitian yang disampaikan diatas melakukan kombinasi
atau menggabungkan beberapa senyawa sebagai pelarut untuk menutupi
kekurangan ini. Batubara sendiri sangan didominasi oleh ikatan kovalen, kondisi
ini disebabkan banyaknya makromolekul yang mengandung atom O sehingga
terjadi penumpukan senyawa aromatik yang ditandai dengan atom H [53][54].

Pada reaksi pirolisis batubara kualitas rendah seperti lignite lebih didominasi
oleh pemutusan ikatan non kovalen dan sebagian lagi merupakan ikatan kovalen
yang lemah [55]. Ikatan non kovalen pada batubara jenis lignite didomiasi oleh
hydrogen bonds dan n—m stacking serta ionic linkages [37] sehingga diperlukan
untuk mengoptimalkan penggunaan solvent yang mampu terdifusi ke dalam
struktur batubara serta mampu melakukan pemutusan ikatan silang pada batubara
serta mampu melarutkan unsur-unsur organik. Penggunaan solven yang memilki
fungsi sebagai donor dan non donor ini memilki kelemahan dalam proses
pemisahan produk hasil DCL dengan solven yang digunakan.

Berbeda dengan penelitian ataupun teknologi sebelumnya yang
menggunakan solvent sebagai donor maupun non donor hidrogen, pada penelitian
ini dipilih solvent memilki peran sebagai reaktan yang sama halnya dengan
batubara pada proses DCL dan ini merupakan suatu keterbaharuan teknologi pada

usulan riset yang akan dilakukan. Pada proses ini so/vent dan batubara akan sama-



sama mengalami yang namanya cracking, dimana cracking solvent ini bertujuan
untuk menghasilkan senyawa-senyawa cair yang lebih ringan sehingga rendemen
produk cair serta kualitas produk bahan bakar yang dihasilkan memilki kualitas
yang jauh lebih baik dari sebelumnya. Dari sisi proses pemurnian, tahap refining
untuk menghasilkan menjadi bahan bakar yang murni tidak diperlukan lagi,
sehingga secara ekonomis terjadi peningkatan.

Cracking solvent yang digunakan terdiri dari senyawa-senyawa organik yang
memilki sifat reaktif yang tinggi, sehingga senyawa-senyawa hidrokarbor ringan
menjadi pilihan. Selama proses DCL cracking solvent akan membantu memutus
rantai molekul karbon dalam batubara dengan memberikan energi reaksi dan
mempercepat reaksi pemecahan ikatan carbon (C-C) untuk menghasilkan molekul
cair yang lebih kecil dan ringan. Cracking solvent membantu menstabilkan radikal
bebas yang terbentuk selama proses pemecahan molekul dalam batubara, sehingga
mencegah reaksi kombinasi yang dapat mengurangi produk cair. Cracking solvent
juga mampu bereaksi dengan itermediet reaktif ( CHs-, RO-, C-O, karbokation dan
lain-lain) yang terbentuk selama proses DCL. Proses cracking solvent ini
membutuhkan peran dari katalis yang mampu melakukan cracking solvent pada
temperatur rendah serta tekanan atmosferik.

1.1.3 Dispersi Katalis Proses

Peningkatan kemampuan katalis terus dilakukan selain mengatur sifat
keasam, kemampuan dispersi dari katalis menjadi suatu yang perlu diperhatikan
dan sangat jarang untuk dikupas. Diego Rico memodifikasi permukaan katalis iron
sulfide menggunakan Colombian metallurgical coke, hasil XRD memperlihatkan
struktur kristal smaller pyrite crystallites yang mengindikasikasikan bahwa struktur
katalis merupakan micropore serta memilki kemampuan dispersi yang sangat baik
[56][57][58]. Peningkatan kemampuan dispersi khususnya katalis pada proses DCL
juga dilakukan dengan mengubah katalis tersebut bersifat nanocatalysts [25] [59],
hasilnya menunjukkan konversi sebesar 96.6% dan oil yield 60.4 wt%.

Modifikasi Fe menjadi FeixS (pyrrhotite) merupakan salah satu strategi
untuk meningkatkan kemampuan dispersi hal ini terlihat dari X-ray absorption fine
structure (XAFS) spectroscopy yang menunjukkan perubahan atom Fe yang

sebelumnya center cubic menjadi oktahedral [60][61][62]. Perubahan struktur ini
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memberikan pengaruh pada CFT (Crystal field theory) yang memberikan pengaruh
pada electronic dan magnetic structure [63][64]. Weller pada tahun 1994
mengamati kemampuan dispersi katalis yang dihubungkan dengan peningkatan
interfacial contact antara katalis dengan batubara, dimana penelitian ini
memberikan informasi bahwa precussor metal molydenum memilki kemampuan
disepersi yang lebih baik dibandingkan besi [65]. Kondisi ini tidak lepas dari
struktur kristal serta ukuran kristal yang dimiliki oleh besi dan molypdenum.
Tengfei Yang pada penelitian nanoemulsion nickel catalyst yang digunakan pada
coliquefaction of lignite, dari hasil dynamic light scattering and transmission
electron microscope memperlihatkan bahwa katalis yang memilki ukuran lebih
kecil dan berada pada pase terdispersi memilki mixing speed yang lebih cepat
dibandingkan ukuran yang lebih besar [66].

Catalytic properties dari suatu metal catalyst sering dikaitkan dengan
ukuran partikel, bentuk kristal, chemical composition, metal-support interaction
serta metal-reactant/solvent interaction [67]. Parameter ini memberikan informasi
kepada kita tentang rate and product distribution dari reaksi kimia dengan
menggunakan metal catalyzed yang sangat tergantung jenis logam dan ukuran
partikel yang digunakan [68]. Untuk suatu katalis metal yang komplek akan sangat
berpengaruh pada jenis ligan dan pemilihan solven khususnya pada logam transisi
[69][70].

Ligan yang terbentuk dari katalis metal yang komplek akan memberikan
pengaruh pada electronic interaction, jenis paduan antar metal akan sangat
berpengaruh pada stabilitly dan mobility katalis pada permukaannya. Faktor ini
akhirnya menindikasikan bahwa structures dan electronic properties menjadi
bagian penting dalam pemilihan dan penentuan logam atau metal yang digunakan
pada setiap katalis.

Pada kasus proses hydrogenation 1,4-di(phenylethynyl)benzene (DEB),
Adi Lavi menggunakan katalis graphene nanoplatelet (GNP)-supported catalyst
(Pd) yang dibandingkan dengan katalis activated carbon (AC)-supported Pd.
Hasilnya memperlihatkan bahwa rate of the hydrogenation reaction dengan katalis

yang berbasis carbon sangat terbatas [71], hal ini sangat dipengaruhi oleh specific
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surface area (SSA), catalyst-to-scavenger dalam hal ini catalyst dispersion quality
yang memberikan hasil yang kurang maksimal..

Kinetika reaksi pada prinsipnya didasarkan pada catalytic reaction,
sehingga pada prosedur pembuatan katalis, struktur, komposisi katalis, sifat
katalitik yang dihasilkan dari katalis tersebut menjadi perhatian khusus [72].
Pengujian atau evaluasi dilakukan untuk menentukan berapa besarnya free energy
sebagai fungsi dari kandungan katalis dan electronic structure calculations
[73][74]1[75].

Santanu Singha dalam penelitiannya [76], katalis Heterobimetallic
bismuth-rhodium memilki tingkat selektivitas yang luar biasa dalam reaksi
donor/akseptor dan donor/donor karbena, dan pada waktu yang sama memilki laju
reaksi yang lebih cepat dibandingkan katalis kiral sebelumnya. Perbedaan terletak
pada the stabilization of the chiral ligand sphere by London dispersion (LD) antara
katalis dengan reaktan. Pengembangan katalis dengan penggunaan prinsip London
dispersion (LD) masih sangat jarang, hal ini dikarenakan terkendala pada
pengetahuan mengenai organometallic [77][78][79].

London dispersion (LD) force merupakan bagian dari potensial van der wall
yang dihubungkan dengan molekul pada suatu larutan ataupun pelarut, dimana
interaksi atau pengaruh antar molekul non polar dapat mengakibatkan dipol-dipol
yang sifatnya sementara atau lokal [80][81]. LD dapat terjadi secara instan jika
adanya inetraksi antar atom atau molekul yang bersifat dipol, misal antara atom H
dengan molekul C-H [82] . Lixu Yang melalui penelitiannya menjelaskan bahwa
dispersion force yang terjadi pada interaction energies magnitude antara solvent-
solvent sangat kecil sehingga driving force lebih disebabkan oleh kohesi [83].
Pengaruh dari LD pada suatu sistem katalis hanya dapat diamati dari impact atau
akibat yang ditimbulkan dari dispersion energy donors (DEDs) pada sistem
terhadap peningkatan selektivitas reaksi [84][82]. Hal inilah yang menjadi dasar
sulitnya untuk melihat pengaruh dari LD pada suatu proses [85], walaupun pada
kenyataanya LD mampu memberi efek pada suatu proses.

Mikael P. Johansson dalam penetiannya yang membahas tentang molecular
design of catalyst, dimana thermodynamic sebagai driving force suatu katalis untuk

melakukan dispersion interaction terhadap suatu reaktan [86]. Sehingga dispersion
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effect ini akan memberikan low activation energy barrier pada reaktan.
Electrostatics yang dimiliki oleh reaktan mampu menurunkan energy berrier,
meningkatkan charge transfer serta meningkatkan dipole moment [87]. Sehingga
electrostatics ini dapat dikatakan sebagai driving force dari catalyst dispersion.
Pengembangan katalis pada penelitian desertasi ini akan menghasilkan
katalis yang memilki kemampuan dispersi dengan merubah struktur zeolite alam
yang sebelumnya memilki struktur kristal triclinic berdasarkan hasil analisa crystal

match hasil dari pengolahan data XRD.

1.2 Rumusan Masalah

Pemilihan solvent yang tepat pada proses DCL batubara low rank seperti
lignit menjadi suatu tantangan, kondisi ini sangat berkaitan dengan sifat kepolaran
dan juga nilai ekonomis dari solvent yang dipilih. Vitro Rahmat dalam mini review
nya, polaritas solvent akan sangat menentukan yield dan product composition yang
dihasilkan walaupun pada kenyataanya kita tidak bisa mengesampingkan faktor
temperatur [88][89]. Polaritas solvent juga dijelaskan oleh Yoshio Kamiya dimana
dalam penelitiannya mengenai hydrogenation or hydrogenolysis of coal dengan
menggunakan beberapa solvent seperti benzophenone, trans-stilbene, anthracene,
and 9-benzylphenanthrene memberikan informasi bahwa solvent yang bersifat
polar mengakibatkan interaksi ionik dengan hydrogen-acceptor [90],.

Yan-Bin Wei dalam penelitannya menjelaskan bahwa solvent yang bersifat
polar seperti tetrahydrofuran (THF) ataupun methanol (MA) memilki kemampuan
interaksi yang mampu mengganggu ikatan cross-links pada batubara [91].
Kemampuan atau peningkatan interaksi antara so/vent dan batubara dipengaruhi
oleh kemampuan transfer muatan atau elekton dari solvent ke batubara [92].
Kondisi yang berbeda terjadi pada interaksi antara katalis dan solvent, dalam hal ini
solvent bertidak sebagai reaktan, maka akan terjadi interaksi pada permukaan
katalis. Untuk itu kontrol yang lebih mendalam terhadap interaksi yang terjadi di
dalam molekul reaktan atau solvent sangat diperlukan selain kita juga tetap harus
mengontrol struktur atom dan sifat elektronik dari ligan pada katalis [93].

Ada tiga fenomena yang terjadi akibat interaksi antara katalis dan solvent,

yang pertama adalah adsorption, diffusion and reaction [94][95][96]. Nicholas S.
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Gould dalam penelitiannya tentang adsorption and protonation in porous catalysts,
memberikan gambaran tentang terjadinya van der Waals interactions pada pori
zeolite dan solvent [97]. Meskipun diameter pori dari zeolite menentukan interaksi
adsorpsi, ternyata jenis solvent yang digunakan sangat menentukan dalam proton-
transfer [98][99][100]. Pada keadaan ini terjadi solvation, dimana chemical
transformation pada solid-liquid interface terjadi. Peristiwa ini diawali dengan
lowering free energy, sehingga terjadi penurunan stabilitas pada molekul solvent.
Penurunan stabilitas ini dipengaruhi oleh faktor chemical potential seperti liquid
phase equilibrium. Surface coverage merupakan fungsi dari energy barrier, dimana
surface coverage yang kecil maka yang terlibat hanya free energy barrier
sedangkan pada hight surface coverage akan melibatkan true energy barrier.

Fenomena diffusion, pada peristiwa di intraporous katalis akan menyebabkan
solvent- solvent mengalami suatu gangguan yang kemudian hasilnya berupa
perubahan pada struktur molekul solvent. Perubahan struktur solvent ini atau reaksi
yang terjadi akan mengalami peningkatan seiring dengan reactant adsorption
enthalpies. Untuk menentukan keberhasilan peristiwa ini dengan melakukan
analisa yang cukup intensif terhadap sifat solvent seperti polaritas [101][99][97].

Berdasarkan fenomena pada surface interaction dan energy barrier reaksi
yang akan terjadi antara katalis dan solvent, dimana pada penelitian ini solvent akan
berperan sebagai reaktan. Solvent yang digunakan harus memberikan interaksi
yang intensive terhadap katalis, karena ini akan berhubungan laju reaksi dan juga
produk hasil yang diinginkan.

Peningkatan atau keberhasilan dari reaction rates proses DCL ini tidak hanya
meninjau dari sisi solvent, tetapi juga harus meninjau pemilihan katalis yang
mendukung terhadap produk yang akan dihasilkan. Pada katalis heterogen, interaksi
antara katalis dan reaktan diawali dengan interaksi pada solid surface secara
physical process (adsorpsi) sehingga ikatan dalam reaktan menjadi lemah dan
putus. Secara umum cracking mechanisms pada molekul hidrokarbon melalu 3
tahapan yaitu inisiasi, propagasi dan eliminasi, hal ini juga berlaku pada cracking
menggunakan katalis zeolite.

Senyawa hidrokarbon secara umum merupakan senyawa organik yang

didominasi non-polar, hal ini didasarkan kepada keeletronegatifan senyawa
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penyusunnya. Kelektronegatifan ini yang mempengaruhi dominasi struktur
senyawa penyususnnya baik berbentuk asymmetrical structure maupun
symmetrical structure. Alejandra Devard [102], Javad Kondori [103], Yong Li
[104] berpendapat, bahwa sangat penting untuk melakukan investigasi maupun
design model diawal proses terhadap struktur senyawa reaktan maupun senyawa
produk yang diinginkan.

Carbocation merupakan senyawa hidrokarbon yang memilki 2 jenis acid
sites, yaitu Bronsted acid sites dan Lewis acid sites. Dimana Bronsted acid sites
sebagai donor proton dan Lewis acid sites sebagai penerima elektron. Pada
hidrokarbon ethylene, C=C menghasilkan C,Hs" dimana reaksi ini terjadi donor
proton yang berasal dari Bronsted acid sites begitu juga dengan ethane C;Hs
membentuk C;Hs" ini melibatkan Lewis acid sites sebagai penerima elekton.
Sehingga dari 2 reaksi ini dalam suatu proses membutukan suatu katalis yang
mampu bersifat sebagai Bronsted acid sites dan Lewis acid sites atau dengan kata
lain katalis tersebut bersifat amfoter.

Pavletta Shestakova melakukan kombinasi Lewis and Bronsted acid, dimana
logam (Zr') based on grafting yang memilki sifat Lewis acid dipadukan secara
impregnasi dengan polyoxometalate pada mesoporous silica [105]. Hasilnya
significantly higher catalytic activity, recyclability serta resistance against
leaching. Hybrid catalyst ini bertujuan untuk mengatasi kelemahan pada katalis
yang hanya bersifat Lewis ataupun bersifat Brensted seperti low stability of the acid
sites, low surface area dan low stability of the Lewis metal center [105] [106][107].

Strategi kombinasi Lewis and Bronsted acid adalah salah satu cara untuk
menghasilkan suatu katalis yang bersifat amfoter. Perpaduan metal chlorides
seperti FeCls, CrCls, ZnCl, dan CuCl,, yang merupakan Lewis acid akan
mengakibat kenaikkan H" jika dipadukan dengan senyawa Bransted acid (H2SOs,
H3PO4, HCI) [108]. Senyawa phosphate group yang bersifat Bronsted acid site
dipadukan dengan TiO2 (Lewis acid site) dapat dikatakan sebagai bifunctional
catalyst [107] karena kemampuannya dalam mengontrol jalannya reaksi.

Organometallic merupakan highly Lewis acidic, pemanfaatan ligan serta
logam akan mampu meningkatkan keasaman menjadi signifikan, hal ini tidak lepas

dari kemampuan ligan menjadi pusat untuk menarik logam. Secara umum
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panambahan beberapa logam dan mengikatkannya ke dalam ligan tersebut akan
mampu membuat struktur senyawa menjadi asymmetric synthesis. Modifikasi
katalis ZSM-5 dengan melakukan wet-impregnation method terhadap logam Co
dan Mo, hasil SEM memeperlihatkan adanya pore blocking area sehingga
meningkatan Bronsted- Lewis (B/L) ratio [109].

Synthesis of Lewis and Bronsted acid sites pada katalis CS-Fe;O04@SOsH
dilakukan dengan mentode incorporated, dimana p-Toluenesulfonic acid (p-TSA)
ditambahkan pada CS-Fe3O4 Hasil acidity memperlihatkan penambahan p-
Toluenesulfonic acid (p-TSA) yang merupakan Bronsted acid meningkatkan total
acid densities menjadi 4.1 mmol g dari sebelumnya hanya 1.8 mmol g [110].
Dari uraian diatas struktur chiral skeletons menentukan bentuk (shape), size of the
catalyst pocket, stability serta keasaman dari suatu katalis [111]. Sehingga untuk
penelitian DCL ini diperlukan perhitungan yang matang dalam menyusun suatu
katalis yang memilki struktur ligan yang mampu menysun ikatan logam untuk
mengatur kombinasi Lewis and Bronsted acid.

Uraian rumusan masalah diatas memberikan informasi ada 3 pengembangan
mengenai proses DCL yang akan dilakukan, diantarnya:

1. Pemilihan solvent yang bersifat polar dan non polar yang mampu
meningkatkan kemampuan dispersi katalis.
2. Menentukan peningkatan acid sites pada katalis yang digunakan.

3. Menentukan temperatur dan tekanan operasi proses DCL yang rendah.

1.3 Tujuan Penelitian

Parameter activity dan selektivity dari suatu katalis dapat digunakan untuk
melihat pengaruh solvent baik yang bersifat polar dan non polar terhadap suatu
reaksi. Nicolas M. Bertero membandingkan penggunaan solvent yang bersifat polar
dan non polar terhadap activity and selectivity of SiO»-Al,O3 pada proses
isomerisasi [112]. Laszl6 Hegediis melakukan suatu metode yang sangat selektif
terhadap kinerja dari katalis palladium terhadap penggunaan solvent berdasarkan
yield dan selectivity proses hydrogenation of nitriles [113]. Interaksi solvent pada
catalytic processes dapat juga dilihat berdasarkan produk yang dihasilkan serta

kenaikkan ataupun penurunan nilai selectivity [98].
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Reaction kinetics dapat dijadikan studi untuk melihat the acid catalyzed
conversion, parameter ini digunakan pada proses dehydration of 1,2-propanediol to
propanal [114]. Oraléou Sangué Djandja melakukan review catalytic hydrothermal
pada wet organic solid waste dengan melakukan investigasi pada jenis katalis dan
jumlah katalis yang di loading pada setiap proses [115]. Changyue Ma pada
penelitian acid-catalyzed conversion of cellulose With Biphasic Solvent System,
menggunakan indikator temperatur, waktu serta rasio katalis dan solvent untuk
mengamati yield of levulinic acid [116]. Brenno Neto menganalisa peran katalis
pada reaksi multikomponen dalam menentukan more possible reaction pathways,
beberapa parameter yang digunakan temperatur, jumlah katalis serta reagent
quantities [117].

Pada proses DCL I de Marco [118] membandingkan penggunaan 3 jenis
solvent (naphthalene, anthracene and phenantrene) dan dua jenis katalis (red mud
and CZMFA?2) untuk membuktikan bahwa the behaviour of a solvent sangat
dipengaruhi jenis katalis serta the catalyst effect sangat dipengaruhi oleh pemilihan
solvent. Hal yang sama juga dilakukan oleh Filomena Pinto pada proses Co-
Liquefaction of Coal untuk melihat peran dari solvent (methylnaphthalene dan
tetralin) dalam memproduksi liquid fuels berdasarkan yield yang tinggi [119].
Penelitian peran solvent dalam hydrogen-donor dari tetralin pada DCL[120],
menjadikan variasi temperatur untuk melihat transformation rates yang terjadi.

Catalytic performance in direct coal liquefaction (DCL) dari
FesO4 nanoparticles juga diamati oleh Xianglong Wang dimana parameter surface
structure and functional groups changed dari katalis menjadi perhatian dalam
pengukuran catalytic performance seperti conversion and oil yield [26]. Pengujian
catalytic performance and different hydrogen consumption pada katalis Fe2O3 and
MoS; dilakukan dengan membandingkan hasil karakteristik XRD, GC, GC-MS, 1H
NMR and TG [121].

Peningkatan performance DCL dilakukan dengan pengembangan ataupun
memodifikasi katalis dengan memperhatikan catalytic properties dan dispersion
effects. Tengfei Yang [17] melakukan modifikasi pore structure dari katalis iron
sulfides dengan memvariasikan penambahan solid residue dan melakukan analisa

terhadap SEM EDX, BET, XPS spectra, NH3-TPD, XRD. Xiongchao Lin
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melakukan peningkatan porous iron-based catalysts dengan metode impregnation
and coprecipitation untuk menghasilkan suatu material highly dispersive nano-size
particles dengan mempertimbangkan catalytic properties (SEM EDX, BET, XPS
spectra, NH3-TPD, XRD) serta conversion rates compounds and coal liquefaction
oil [23].

Bronsted to Lewis (B/L) ratio menjadi suatu hal yang menarik dalam
memahami active sites of cracking reaction serta peningkatan kemampuan
catalysts’ performance. Teguh Riyanto melakukan penelitian pengaruh Bronsted
to Lewis (B/L) ratio pada penambahan logam Co dan Mo dengan metode
impregnasi pada ZSM-5, catalytic properties dan serta hydrocarbons product
selectivity menjadi ukuran keberhasilan [109]. Komposisi atau kandungan rasio
Si/Al pada silica-alumina acidic catalysts memberikan perbedaan pada ratio of
Bronsted to Lewis acid sites, hal ini dibuktikan pada penelitian Waste plastics:
Lignite mixtures co-liquefaction over Si/Al catalysts [122].

Linyang Wang melakukan penambahan logam Ni, Mo, Fe, and Co pada Z5-
50 bertujuan untuk increasing of acid strength, kondisi ini terlihat dari
peningkatatan kandungan BTXN serta konversi polycyclic aromatic hydrocarbons
(PAHSs) to monocyclic aromatics [123]. Catalytic performance juga menunjukkan
sinergi antara Bronsted/Lewis acid ratio yang dipengaruhi oleh pore structure,

acidity and metal active sites.

Dari uraian diatas maka tujuan penelitian disertasi ini adalah:
1. Menganalisis penambahan logam Cu, Ni, Fe pada zeolite alam untuk
meningkatkan acid strenght.
2. Menganalisis peningkatan acid sites berdasarkan catalytic properties.

3. Menganalisis pengaruh interaksi antara catalytic processes dan solvent.

1.4 Manfaat Penelitian

Penelitian disertasi ini akan memeberikan manfaat untuk menghasilkan suatu
metode proses direct coal liquefation (DCL) yang beroperasi pada tekanan dan

temperatur rendah
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No | Judul Penulis Proses Review
1 Utilization of coal | Yang, T., Zheng, J., Liu, C., | Batu bara : lignite Kelebihan:
liquefaction solid | Tang, F., Li, C., Deng, W., Yang, | Katalis : FeSx 1. Penambahan besi sulfida
residue waste as an | N., & Wang, X. (2022). | Solven : oil slurry (FeSx) pada proses direct
effective additive for | Utilization of coal liquefaction | Temperatur : 440 C coal liquefaction (DLC),
enhanced catalytic | solid residue waste as an | Tekanan:9 Mpa H2 mampu meningkatkan
performance [17]. effective additive for enhanced | Waktu reaksi : 60 menit aktivitas katalis sampai
catalytic performance. Fuel, 329, 94.6%.
125454. 2. Memberikan ~ pengaruh
https://doi.org/10.1016/J.FUEL. terhadap struktur pori dari
2022.125454 katalis
3. Mengurangi terbentuknya
coke deposition hingga
60%.
Kelemahan:
1. Penambahan besi katalis

besi sulfida (FeSx) hanya
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No | Judul Penulis Proses Review
mampu meningkatkan
konversi sebesar 6%.
2. Produk  liquid  yang
dihasilkan rendah.
3. Gas H2 yang digunakan
bertekanan tinggi 9,0
Mpa.
2 Room-Temperature B. Liu, Y. Li, H. Wu, F. Ma, and | Batubara : lignite Kelebihan :

Solid-State
Preparation of
CoFe204@Coal
Composites and Their
Catalytic
Performance in Direct

Coal Liquefaction [16]

Y. Cao,
Solid-State
CoFexO4@Coal Composites and

“Room-Temperature

Preparation  of

Their Catalytic Performance in
Direct Coal Liquefaction,”
Catalysts, vol. 10, no. 5. 2020,

doi: 10.3390/catal10050503

Katalis : CoFe204
Solven : tetralin
Tekanan : 6 Mpa H2
Temperatur : 430 C.
Waktu : 60 menit

1. Bimetallic katalis
2. Konversi 99%
3. Yield minyak 56%

Kekurangan:
1. Gas H; yang digunakan
bertekanan tinggi

2. Temperatur reaksi tinggi
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No | Judul Penulis Proses Review

3 Study on structure and | X. Qin, Q. Liu, J. Yu, L. Shi, and | Batu bara : NMH coal Kelebihan:
properties of remained | Z. Liu, “Study on structure and | Temperatur : 380—460 °C 1. Konversi 90% berat
solids from | properties of remained solids | Tanpa Katalis dan H2 Kekurangan:
liquefaction of | from liquefaction of Naomaohu | Solven : Tetralin 1. Masih terdapat banyak residu.
Naomaohu coal in | coal in tetrahydronaphthalene,” | Waktu reaksi : 40 menit 2. Temperatur reaksi yang
tetrahydronaphthalen | Fuel, vol. 339, p. 127348, May tinggi.
e [124] 2023, doi: 3. Yield minyak rendah dan

10.1016/J.FUEL.2022.127348. bercampur air sebesar 39%

4. | Direct Coal | Y. Li, Y. Cao, and D. Jia, “Direct | Batu bara : Heishan coal and Kelebihan:
Liquefaction with | Coal Liquefaction with Fe304 | Dahuangshan coal 1. .Katalis bersifat nanoparticles.
Fe304 Nanocatalysts | Nanocatalysts Prepared by a | Katalis: Fe304 nanoparticles 2. Konversi76,4%

Prepared by a Simple
Solid-State ~ Method
[25]

Simple Solid-State  Method,”
Energies, vol. 10, no. 7. 2017,

doi: 10.3390/en10070886.

Solven : Tetralin
Temperatur : 430 C
Tekanan : 6 Mpa H2
Waktu reaksi : 90 menit

3. Produk didominasi liquid
53,8%, gas 13,9%
Kelemahan:
1. Penggunaan katalis hanya

meningkatkan konversi 11%

dibanding tanpa katalis.

2. Waktu reaksi yang lama
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No | Judul Penulis Proses Review
3. Peningkatan tekanan gas H2
tidak memberikan pengaruh
pada peningkatan konversi.
5 Fe3sOs4 Nanoparticles | Wang, X., Li, Y., Liu, B., Zhou, | Batubara : Dahuangshan coal Kelebihan:
Supported on Modified | X., Su, X., & Ma, F. (2020). | Katalis : (Fe304/Coal-HCI) 1. Konversi batubara 98,02%
Coal toward Catalytic | Fe304 Nanoparticles Supported | Solven : Tetralin 2. Penggunaan HCI

Hydrogenation of
Coal to Oil [26]

on Modified Coal toward
Catalytic Hydrogenation of Coal
to Oil. ACS 5(27),
16789-16795.

https://doi.org/10.1021/acsomeg

a.0c01836

Omega,

Temperatur DCL : 430 C
Tekanan : 6 Mpa H2

meningkatkan sebaran Fe3Os

pada batubara.

Kelemahan:

1.

Yield produk 49.6% minyak,
20,15% gas

Fe3O4 berada dipermukaan
batubara mudah mengalami
deaktivasi.
Permukaan katalis mudah

terbentuk coke



https://doi.org/10.1021/acsomega.0c01836
https://doi.org/10.1021/acsomega.0c01836
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No | Judul Penulis Proses Review
6 Catalytic Ma, Y. Y., Fan, X., Mo, W. L., | Batubara: Dongming lignite 1. Terjadi peningkatan rasio H/C
hydrogenation and | Li,G.S.,Ma,F. Y., & Wei, X. Y. | Katalis: Co-Mo/y-ALO3 43% pada produk.
heteroatom  removal | (2021). Catalytic hydrogenation | Solven: isopropanol 2. Temperatur sangat dominan
for isopropanol | and heteroatom removal for | Temperatur : 300-450 °C untuk menghilangkan atom
soluble organic matter | isopropanol  soluble organic | Tekanan : 3 Mpa N2 oksigen.
of Dongming lignite | matter of Dongming lignite. Fuel | Waktu : 120 menit 3. Kandungan O, N, S pada
[125] Processing  Technology, 211, produk mengalami penurunan
106589. dengan menaiknya
https://doi.org/10.1016/J.FUPR temperatur.
0C.2020.106589 4. Produk di dominasi alkana.
7 | Direct Coal | Lokhat, D., & Carsky, M. (2019). | Katalis : Iron carbonyl powder | Kelebihan:
Liquefaction Using | Direct Coal Liquefaction Using | (97% Fe) 1. Konversi batubara 60%

Iron Carbonyl Powder
Catalyst [126]

Iron Carbonyl Powder Catalyst.
Chemical  Engineering &
Technology, 42(4), 818-826.
https://doi.org/10.1002/ceat.201

800573

Solven : Tetralin

Temperatur : 250 °C dan 300 °C
Tekanan : 100 bar N2

Waktu reaksi : 30 menit dan 60

menit

Kelemahan:
1. Peningkatan rasio
solven/batubara tidak

memberikan pengaruh nilai

yield.
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No | Judul Penulis Proses Review
2. Temperatur reaksi hanya
memberikan peningkatan
yield pre-asphaltenic dan
asphaltenic hanya 4%
8 Colombian Rico, D., Agamez, Y., Romero, | Batubara: Bituminous | Kelebihan:
metallurgical coke as | E., Centeno, M. A., Odriozola, J. | Collombian. 1. Modifikasi surface untuk
catalysts support of the | A., & Diaz, J. de J. (2019). | Solven : Tetralin support katalis Iron sulfide
direct coal | Colombian metallurgical coke as | Temperatur : 723 K dengan coke.
liquefaction [56] catalysts support of the direct | Tekanan : 7.5 Mpa H» 2. Analisa XRD, smaller pyrite
coal liquefaction. Fuel, 255, | Waktu : 60 menit crystallites.
115748. Kelemahan:
https://doi.org/10.1016/J.FUEL. 1. Sedikit peningkatan untuk
2019.115748 konversi dan yield untuk
produk oil.
2. Konsumsi hidrogen yang
sedikit.
3. Temperatur reaksi yang

tinggi.
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No

Judul

Penulis

Proses

Review

A new catalyst
(colemanite) for coal-
to-liquid technology, a
case study for the
of
Elbistan Lignite: the

liquefaction

Koyunoglu, C., & Karaca, H.

(2019). A new  catalyst
(colemanite) for coal-to-liquid
technology; a case study for the
liquefaction of Elbistan Lignite:

the effect of colemanite and

Batubara : Ebistan lignite
Katalis : Fe2Os

Solven : Tetralin
Temperatur : 400 °C
Tekanan : 20 bar

Waktu : 90 menit

Kelebihan :
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particle size
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liquefaction.



https://doi.org/10.1016/J.IJHYDENE.2019.10.072
https://doi.org/10.1016/J.IJHYDENE.2019.10.072

25

No | Judul Penulis Proses Review
liquefaction Processing Technology, 72(3), | Waktu reaksi : 30 dan 60 menit 3. Katalis in situ impregnated
[128][128] 199-214. coal.
https://doi.org/10.1016/S0378- Kelemahan:
3820(01)00190-4 1. Katalis yang terdispersi pada
batubara hanya 0.45%

2. Konversi batubara rendah
65%

3. Analisa EPMA terjadi
agglomeration logam Fe pada
permukaan batubara.

4. Penambahan atom oksigen
yang berasal dari batubara
tidak meningkatkan aktifitas
katalis.

11 | Properties and | Zhang, L., Yang, J., Zhu, J., Liu, | Batubara: bituminous Kelebihan :

liquefaction activities

of ferrous

based

sulfate

catalyst

Z., Li, B, Hu, T., & Dong, B.

(2002). Properties and

liquefaction activities of ferrous

Katalis : FeSO4 + NaxS
Solven : tetrahydrofuran (THF)
Temperatur reaksi : 425 °C
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RINGKASAN

LIKUIFAKSI BATUBARA LIGNIT DENGAN KATALIS ZEOLIT DAN
SOLVENT BERSIFAT POLAR DAN NONPOLAR PADA SUHU RENDAH

DISERTASI

Prahady Susmanto, dibimbing oleh Promotor: Prof. Dr. Ir. H. M. Djoni Bustan,
M.Eng, IPU dan Ko-Promotor: Prof. Dr. Ir. Hj. Sri Haryati, DEA, IPU

Penelitian ini merupakan suatu teknologi bagaimana mengkonversi batubara lignit
yang {erdiri dari senyawa big aromatics menjadi bahan bakar fiquid yang
mengandung senyawa /ight aromatics dengan temperatur yang rendah. Salah satu
hambatan kenapa teknologi Direct Coal Liquefaction (DCL) ini kurang
berkembang disebabkan karena temperatur untuk mengkonversi batubara menjadi
produk bahan bakar sangat tinggi. Temperatur yang digunakan dalam proses DCL
ini mulai dari temperatur 450°C serta tekanan diatas 5Mpa. Solvent yang digunakan
pada proses DCL juga menjadi suatu tantangan tersendiri, karena dibutuhkan suatu
proses lanjutan untuk memisahkan produk bahan bakar DCL dari solvent yang
digunakan. Penelitian ini menawarkan suatu teknologi DCL dengan temperatur
120°C dengan tekanan proses 1 atm. Ponggunaan katalis menjadi kunci
keberhasilan penelitian ini. Struktur senyawa pada batubara memilki sifat asam dan
basa menjadi dasar dalam pengembangan katalis yang bersifat amfoter. Katalis
yang digunakan pada penelitian DCL ini merupakan Cu-Ni-Fe@ZAL Swelling.
ZAL Swelling adalah Zeolit Alam Lampung (ZAL) yang telah mengalami proses
swelling yang kemudian diimpregnasikan logam Cu-Ni-Fe untuk mengatur sifat
Lewis acid sites dan Bronsted acid sites. Acid strength dari Lewis acid sites serta
sebaran Lewis acid sites yang lebih tinggi dibandingkan Bronsted acid sites
menyebabkan pemutusan ikatan aromatics pada atubara terfokus pada ikatan cross
link yang mcnghubungkan antar senyawa aromatics schingga minyak hasil proses
DCL ini didominasi oleh senyawa aromatics.

Keywords: Batubara lignit, Zeolit Alam Lampung (ZAL), Amfoter, Lewis acid
sites, Solvent polar dan nonpolar
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