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CATALYTIC STUDY FRIEDEL-CRAFT ACYLATION REACTION OF
BENZENE WITH ANHYDROUS ACETIC ACID USING
IMPREGNATION y-Al,O3 BASED CATALYST

HARWINDAH
08091003045

ABSTRACT

Catalyst Fe-Mn-K-Cu-y-Al,O3 and Co-Mn-Cu-y-Al,O33 have been prepared by
wet impregnation method. Catalysts were calcined at temperature 350°C for 5
hours. Both Catalysts are characterized using XRD diffractometer,
Spectrofotometer FT-IR, and Annova BET. XRD pattern shows value 20 in range
of 10-60°, which identified as low level of crystallinity. The FTIR spectra
produces absorption peak at wave numbers in range of 300-600 cm”, which
indicated the absorption peak for inorganic compound, especially metal oxides.
The results of adsorption-desorption isoterm shows the decreasing of surface area
of catalyst, pore diameter and the average pore volume by addition of d-block
metals resulted from impregnation. Furthermore, Fe-Mn-K-Cu-y-Al,0; and Co-
Mn-Cu-y-Al,O; catalysts are used for Friedel-Craft acylation reaction between
benzene and anhydrous acetic acid. The reaction between benzene and anhydrous
acetic acid using Fe-Mn-K-Cu-y-Al,03 and Co-Mn-Cu-y-Al,O;s catalysts, shows
only Fe-Mn-K-Cu-y-Al;O3  catalysts that produces acetophenone. Pure
acetophenone is formed using Fe-Mn-K-Cu-y-Al;,03 catalyst in 10 hours reaction
at 80°C with 13,6% yield that was identified by '"H-NMR spectrometer.

Keywords: catalyst, Fe-Mn-K-Cu-y-AL, O3, Co-Mn-Cu-y-Al,O3, acetophenon,
acylation Friedel-Craft.
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STUDI KATALITIK REAKSI ASILASI FRIEDEL-CRAFT BENZENA
DENGAN ASAM ASETAT ANHIDRAT MENGGUNAKAN KATALIS
IMPREGNASI BERBASIS y-ALO;

HARWINDAH
08091003045

ABSTRAK

Katalis Fe-Mn-K-Cu-y-Al,03 dan Co-Mn-Cu-y-Al,O; telah berhasil dipreparasi
dengan menggunakan metode impregnasi basah. Katalis dikalsinasi pada suhu
350°C selama 5 jam. Kedua katalis dikarakterisasi menggunakan difraktometer
XRD, Spektrofotometer FT-IR, dan Annova BET. Pola difraktogram XRD yang
diperoleh memiliki nilai 20 yang melebar dari 10-60° yang mengidentifikasikan
tingkat kristalinitas yang rendah. Spektra FTIR menghasilkan puncak serapan
pada bilangan gelombang 300-600 cm™ yang merupakan puncak serapan untuk
senyawa anorganik terutama oksida-oksida logam. Hasil isotherm adsorpsi
desorpsi menunjukan menurunnya luas permukaan katalis, diameter pori dan
volume pori rata-rata dengan adanya penambahan logam-logam blok d hasil
impregnasi. Selanjutnya katalis Fe-Mn-K-Cu-y-Al,O;3 dan Co-Mn-Cu-y-Al,O;
digunakan untuk reaksi asilasi Friedel-Craft antara benzena dengan asam asetat
anhidrat. Reaksi asilasi Friedel-Craft benzena dengan asam asetat anhidrat
menggunakan  katalis Fe-Mn-K-Cu-y-Al,O; dan Co-Mn-Cu-y-Al,0;
menunjukkan hanya katalis Fe-Mn-K-Cu-y-Al,O3 yang menghasilkan produk
asetofenon. Asetofenon yang terbentuk dari katalis Fe-Mn-K-Cu-y-Al,O3
diperoleh dari waktu reaksi 10 jam dan temperatur 80°C dengan senyawa

asetofenon murni hasil isolasi sebesar 13,6% yang diidentifikasi dengan
spectrometer 'H-NMR.

Kata kunci: katalis, Fe-Mn-K-Cu-y-ALOs, Co-Mn-Cu-y-AL, O3, asetofenon,
asilasi Friedel-Craft.
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BAB 1

PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Dewasa ini pengembangan katalis perlu dilakukan untuk mendapatkan
katalis yang efektif untuk berbagai macam reaksi kimia. Reaksi kimia terdiri dari
reaksi asam basa dan reaksi okidasi reduksi sehingga jenis katalis terbagi menjadi
katalis asam, katalis basa, katalis oksidasi dan katalis reduksi. Katalis yang telah
banyak dikembangkan saat ini adalah katalis asam basa sedangkan katalis oksidasi
reduksi belum banyak dikembangkan sehingga katalis oksidasi reduksi perlu
dikembangkan lebih lanjut.

Reaksi asilasi alkohol, amina, fenol, dan tiol merupakan reaksi yang
penting dan sering digunakan untuk transformasi senyawa organik karena jenis
reaksi ini memberikan rute yang efisien dan murah untuk melindungi gugus
hidroksi, amina, fenolik, dan tiol dan juga dalam rangka pembentukan produk
yang unik (Kantam et al, 2004). Reaksi asilasi yang umum digunakan adalah
reaksi asilasi Friedel-Craft. Asilasi Friedel-Craft merupakan teknik reaksi reduksi
yang sering digunakan untuk membuat aril keton menggunakan katalis asam
Lewis. Asilasi Friedel-Craft banyak diaplikasikan dalam industri pembuatan
aspirin dan sintesis zat warna sintetik. Walaupun reaksi asilasi Friedel-Craft sudah
lama dikembangkan tetapi masih banyak peneliti yang terus mencari katalis untuk
reaksi ini. Seperti yang dilakukan oleh Jang et al (1993) yang menggunakarmr= .
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indium sebagai katalis, Xu ef al (2012) dan Gopalakrishnan et al (2005) yang
menggunakan AICl; sebagai katalis, Ranu ef al (1996) dan Niasari et al (2004 )
yang menggunakan Al,O3, Hashimoto ez a/ (2011) yang menggunakan katalis dari
asam trifluorometanasulfonat (TfOH), Kantam et al (2005) yang menggunakan
katalis beta zeolit, Ngoc Le ef al (2012) yang menggunakan katalis bismuth
trifluorometanasulfonat (Bi(OTf)s) dan Farooqui et al (2013) yang menggunakan
pasir sebagai katalis dalam reaksi asilasi Friedel-Craft.

Senyawa aluminium oksida seperti y-Al,O; diketahui sebagai senyawa
yang potensial untuk dikembangkan sebagai katalis reaksi reduksi. Senyawa y-
AlLO; digunakan sebagai katalis karena kelimpahannya di alam sangat tinggi,
memiliki luas permukaan yang besar, memiliki struktur pori yang besar, stabil
terhadap temperatur tinggi, dan tidak mahal. Selain digunakan sebagai katalis, y-
ALO; juga bisa digunakan sebagai zat penyangga sehingga y-Al,O3; dapat
dimodifikasi. Zat penyangga dapat meningkatkan stabilitas dan memperluas
permukaan fasa aktif katalis dengan terjadinya dispersi pada permukaan
penyangganya. Pada umumnya zat penyangga merupakan senyawa-senyawa
oksida dan mineral seperti Al;O3, SiO,, TiO,, ZrO,, zeolit, tanah liat dan karbon
aktif (Haerudin, 2007).

Reaksi asilasi Fridel-Craft yang umum adalah menggunakan substrat
benzena dengan asetil klorida menggunakan katalis AICl;. Reaksi ini memberikan
rendemen sebesar 97%. Akan tetapi asetil klorida sulit didapatkan dan harganya
sangat mahal sehingga digunakan substrat benzena dengan asam asetat anhidrat,

tetapi reaksi asilasi ini hanya menghasilkan rendemen sekitar 82-85% (Solomons



and Fryhle, 2008). Sehingga Niasari e/ al (2004) mencari katalis yang cocok
untuk reaksi asilasi Friedel-Craft dengan melakukan reaksi asilasi Friedel-Craft
menggunakan katalis Al;Os.

Reaksi asilasi Friedel-Craft dengan menggunakan katalis AlO3
menunjukkan aktifitas yang rendah sehingga tidak menghasilkan produk. Oleh
karena itu digunakan katalis Al,O; yang diimpregnasi dengan logam klorida
(FeCl3, MnCl,, CoCly, NiCly, CuClp, dan ZnCly). Reaksi asilasi Friedel-Craft
menggunakan alumina yang diimpregnasi dengan logam klorida memberikan
aktifitas yang lebih tinggi dibandingkan dengan menggunakan AlO; tanpa
impregnasi. Dari keenam logam klorida yang diimpregnasi kedalam Al,Os, FeCl,
memberikan rendemen terbesar, yaitu 97,6% kemudian diikuti oleh CuCl,, ZnCl,,
NiCl, MnCl,, dan CoCl, (Niasari ef al., 2004).

Oleh karena itu, pada penelitian ini akan dilakukan preparasi katalis v-
Al,O; yang diimpregnasi dengan berbagai macam logam-logam blok d (Fe, Co,
Mn, Cu) dan logam golongan alkali (K) dan uji aktifitas katalis dilakukan dengan
reaksi asilasi Friedel-Craft menggunakan substrat benzena dengan asam asetat

anhidrat. Produk hasil asilasi diisolasi dan dikarakterisasi dengan teknik

spektroskopi.

1.2 Rumusan Masalah
Reaksi asilasi Friedel-Craft banyak digunakan dalam industri dan
merupakan reaksi katalitik sehingga penelitian terhadap reaksi ini terus

dikembangkan terutama dalam rangka menemukan katalis yang efisien untuk



reaksi asilasi tersebut. Untuk itu pada penelitian ini akan dilakukan preparasi
katalis y-Al,O3 yang diimpregnasi dengan logam blok d yakni (Fe, Mn, dan Cu).
Katalis hasil preparasi akan dikarakterisasi melalui penentuan porositas, analisa
26 dan analisa gugus fungsi. Selanjutnya katalis hasil preparasi diaplikasikan pada
reaksi asilasi Friedel-Craft antara benzena dengan asam asetat anhidrat.
Keberhasilan proses katalitik dari katalis hasil preparasi dilihat dari seberapa besar

rendemen yang terbentuk dari proses katalitik pada reaksi asilasi yang dilakukan.

1.3 Tujuan Penelitian

Tujuan dari penelitian ini adalah:

1. Preparasi katalis Fe-Mn-K-Cu- y- Al03 dan Co-Mn -Cu- y- Al,O3 untuk reaksi
reduksi.

2. Karakterisasi katalis hasil preparasi menggunakan spektrofotometer FT-IR,
XRD dan porositas.

3. Uji aktifitas katalis hasil preparasi untuk reaksi asilasi Friedel-Craft.

4. Karakterisasi produk hasil reaksi asilasi Friedel-Craft menggunakan GC-MS

dan spektrometer 'H-NMR.

5. k(;:lﬁisi optimum reaksi asilasi Friedel-Craft melalui pengaruh waktu
n aw

e
dan temperatur reaksi.



1.4 Manfaat Penelitan
Penelitian ini diharapkan dapat diaplikasikan dan dikembangkan dalam
industri yang menggunakan reaksi tersebut seperti industri pembuatan aspirin dan

sintesis zat warna sintetik.
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