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ABSTRAK

Rahmadany, R. N. 2023. Sintesis dan Karakterisasi Senyawa Kompleks Serium(lll)-Tartrat
Menggunakan Metode Solvotermal pada Variasi Suhu. Skripsi. Jurusan Kimia Fakultas Sains
dan Teknologi, Universitas Islam Negeri Maulana Malik Ibrahim Malang. Pembimbing I: Nur Aini,
M.Si.; Pembimbing Il: Rifatul Mahmudah, M.Si.

Kata kunci : Kompleks logam serium(lll), ligan tartrat, solvotermal, struktur kristal, komposisi dan
morfologi produk

Logam tanah jarang disebut juga sebagai senyawa golongan lantanida karena memiliki kesamaan
kimia dan fisika dan memiliki afinitas dengan lantanida. Pemanfaatan logam tanah jarang dari alam
sebagian besar dalam bentuk senyawa kompleks salah satunya serium. Serium dikenal sebagai
senyawa logam tanah jarang paling melimpah di bumi. Serium sebagai kompleks mempunyai 3 bilangan
oksidasi diantaranya +2, +3 dan +4. Serium paling stabil dalam bentuk kompleks 3+ yang mana
penstabilan tersebut dapat dilakukan oleh ligan donor O yang salah satunya dapat berasal dari tartrat.
Penelitian ini bertujuan untuk mengetahui produk yang terbentuk, hasil karakterisasi struktur produk
sintesis dari serium nitrat dengan diamonium tartrat menggunakan metode solvotermal pada variasi
suhu sintesis.

Senyawa kompleks serium(lll)-tartrat disintesis dari serium nitrat heksahidrat dan diamonium tartrat
dengan metode solvotermal menggunakan pelarut berupa DMF pada variasi suhu 130, 140, dan 150°C.
Produk sampel akan dikarakterisasi menggunakan FTIR, XRD, dan SEM-EDS.

Senyawa serium(lll)-tartrat hasil sintesis didapatkan berupa serbuk putih kekuningan dengan
karakterisasi gugus fungsi hasil FTIR, yaitu gugus regang O-H, gugus regang C=0, gugus regang C-O,
dan gugus tekuk C-H dari tartrat, selain itu juga terdapat gugus vibrasi M-O yang mengindikasikan
adanya ikatan antara serium dengan ligan tartrat. Derajat kristalinitas terhitung dari analisis serbuk XRD
diperoleh dari senyawa ini sebesar 39,35%, 38,79% dan 38,69% pada suhul30,140, dan 150°C.
Morfologi serium(lll)-tartrat sintesis kurang seragam, dimana selain adayang berbentuk bulat seperti
bola senyawa juga mempunyai bentuk tak beraturan. Peningkatan suhu pada sintesis serium tartrat
dapat meningkatkan keseragaman ukuran hasil sintesis.
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ABSTRACT

Rahmadany, R. N. 2023. Synthesis and Characterization of Cerium(lll)-Tartrate Complex
Compound Using Solvothermal Method at Temperature Variations. Proposal. Department of
Chemistry Science and Technology Faculty, State Islamic University of Maulana Malik Ibrahim
Malang. Supervisor I: Nur Aini, M.Si.; Supervisor II: Rifatul Mahmudah, M.Si.

Kata kunci : Cerium(lll) metal complex, tartrate ligands, solvothermal, crystal structure, composition
and product morphology

Rare earth metals are also referred to as lanthanide compounds because of their chemical and
physical similarities and affinity with lanthanides. The utilization of rare earth metals from nature is
largely in the form of complex compounds, one of which is cerium. Cerium is known as the most
abundant rare earth metal compound on Earth. As a complex, cerium exhibits three oxidation states,
namely +2, +3, and +4. Cerium is most stable in the 3+ oxidation state in complex form, and this
stabilization can be achieved by ligand donors such as O, with tartrate being one of them. This research
aims to determine the products formed and characterize the structure of the synthesis products of cerium
nitrate with diammonium tartrate using the solvothermal method at various synthesis temperatures.

The complex compound of cerium(lll)-tartrate is synthesized from cerium nitrate hexahydrate and
diammonium tartrate using the solvothermal method with DMF as the solvent at various temperatures
of 130, 140, and 150°C. The synthesized samples will be characterized using FTIR, XRD, and SEM-
EDS.

The synthesized cerium(lll)-tartrate compound is obtained in the form of yellowish-white powder, and
its functional groups are characterized by FTIR analysis, including stretching vibrations of O-H,
stretching vibrations of C=0, stretching vibrations of C-O, and bending vibrations of C-H from tartrate.
Additionally, there are vibration groups of M-O indicating the presence of bonds between cerium and
tartrate ligands.The crystallinity degree, calculated from the XRD powder analysis, is found to be
39.35%, 38.79%, and 38.69% at temperatures of 130, 140, and 150°C, respectively. The morphology
of the synthesized cerium(lll)-tartrate is less uniform, with some particles having a spherical shape like
balls, while others exhibit irregular shapes. The increase in synthesis temperature for cerium tartrate
can enhance the uniformity of the synthesized product sizes.
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PENDAHULUAN

1.1. Latar Belakang

Logam Tanah Jarang (LTJ) merupakan salah satu dari mineral strategis dan
termasuk “critical mineral” atau mineral bernilai ekonomi yang beresiko mengalami
gangguan pasokan karena kelangkaan secara geologis. Sesuai namanya LTJ
merupakan unsur yang sangat langka atau kelimpahannya sangat sedikit di alam. Unsur-
unsur logam tanah jarang sangat berperan dalam pengembangan industri maju berbasis
teknologi (Jonan, |. dan Suhendar, 2013). Unsur logam tanah jarang serium merupakan
unsur logam tanah jarang dengan jumlah terbesar diantara semua anggota golongan
lantanida. Serium ditemukan dalam berbagai kelas mineral, terutama karbonat, fosfat,
silikat, oksida dan hidroksida. Sumber utama serium industri meliputi mineral serium
bastnasite dan mineral serium monasit (Rusnadi, dkk., 2010).

Kegunaan serium dalam teknologi mulai dikenal ketika unsur ini digunakan
sebagai bahan campuran kain penutup pada petromak yang dibuat oleh Welsbach.
Aplikasi komersial serium sangat banyak, paling sering digunakan dalam bentuk
mischmetal untuk keperluan metalurgi (Rusnadi, dkk., 2010). Serium oksida (CeOy)
dapat atau dirancang untuk mengatasi cacat kaca otomotif. Serium dalam bentuk
senyawa nitrat digunakan sebagai obat, sedangkan serium dalam bentuk senyawa sulfat
digunakan sebagai oksidator (Markhiyano, dkk., 2019). Potensi senyawa serium pada
bidang industri, digunakan untuk pembuatan senyawa komplek. Serium dapat
membentuk kompleks molekuler stabil dalam keadaan oksidasi +4. Stabilitas keadaan
+4 serium dikaitkan dengan konfigurasi elektron 4f° (So dan Leung, 2017). Dalam bentuk
tartrat sendiri serium mempunyai potensi sebagai senyawa fotokatalis dan sebagai
senyawa yang bermanfaat untuk inhibitor korosi paduan aluminium (AA 2024-T3) yang
berguna pada industri penerbangan dengan paduan berupa senyawa Al,CuMg, Al.Cu
dan Alg(Cu, Fe, Mn) (Hu, dkk., 2015.,Shirase, dkk., 2020) Pemanfaatan senyawa

senyawa kompleks serium tartrat ini sesuai dengan Surah al-Imran (3): 191

R& oo

Bl o 1 Sl G oy oL sl 3 0y Ky gy ey 150y G 1,53 Ll

S e G
Artinya: “(yaitu) orang-orang yang mengingat Allah sambil berdiri, duduk atau dalam
keadaan berbaring, dan mereka memikirkan tentang penciptaan langit dan bumi (seraya

berkata), “Ya Tuhan kami, tidaklah Engkau menciptakan semua ini sia-sia; Mahasuci
Engkau, lindungilah kami dari azab neraka.”

Lafadz 3G artinya sia-sia yang tidak ada faedahnya. Al-Jazairi (2007)

menafsirkan segala sesuatu yang diciptakan Allah SWT baik di langit maupun di bumi
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tidak ada yang sia-sia dan bisa dijadikan pelajaran, Allah SWT menciptakan dengan
kebenaran. Berdasarkan ayat yang telah disebutkan, Allah SWT menciptakan segala
sesuatu yang mengandung hikmah dan maslahat yang besar, Mahasuci Allah SWT dari
segala sesuatu yang tidak berarti dan sia-sia, seperti halnya senyawa logam tanah
jarang serium. Senyawa serium digunakan dalam pembuatan kaca, baik sebagai
komponen maupun sebagai penguat warna, selain itu mempunyai potensi manfaat
sebagai senyawa katalis hidrokarbon dan inhibitor korosi dalam bentuk serium tartrat.

Serium dalam keadaan oksidasi +3 dan +4 menjadi kation keras dalam
terminology pearson. Serium paling baik distabilkan oleh anion keras seperti ligan
dengan atom donor O sehingga menghasilkan kompleks serium(lll) yang stabil (Piro,
dkk., 2014). Senyawa ligan organik donor O dalam kompleks serium (l11) bisa didapatkan
dari senyawa tartrat. Diamonium tartrat merupakan salah satu sumber komplek tartrat
sebagai jaringan polimer koordinasi dimana diamonium L-tartrat berfungsi sebagai
penghubung antara ion pusat logam. Penggunaan diamonium tartrat sendiri dilakukan
sebagai pengganti asam tartrat dimana dapat memberikan pola penghubung yang
fleksibel dengan tambahan kemungkinan kiralitas yang terbentuk (Gelbrich, dkk., 2014).
Pada penelitian Khunur dan Prananto (2018) telah dilakukan sintesis kompleks
Kobalt(ll)-tartrat penggunaan anion tartrat berasal dari senyawa diamonium tartrat.
Anion tartrat heksadentat yang terbentuk dari diamonium tartrat terhubung dengan pusat
logam kobalt yang berbeda.

Kompleks logam tanah jarang dan ligan tartrat telah dilakukan pada penelitian
Bahti dan Agma (2010) dimana telah dilakukan pemisahan logam tanah jarang berupa
neodimium, praseodimium, serium, dan lantanum. Pemisahan dilakukan pada sampel
monasit menggunakan kromatografi cair kinerja tinggi (KCKT) penukar ion dengan etilen
diamin sebagai eluen dan digunakan asam tartrat sebagai pengkompleks. Ligan tartrat
yang digunakan akan terdeprotonasi sehingga melepaskan ion hidrogen dan
membentuk kesetimbangan yang menggangu ikatan antara ion unsur tanah jarang
dengan gugus senyawa organik dari fasa diam (silika gel) membentuk suatu kompleks
yang memilki muatan netral sehingga dapat dilepaskan dari fasa diam. Pada penelitian
lainnya yaitu pada Jiang (2012) yang melakukan sintesis kompleks logam tanah jarang
yaitu lantanum dengan asam tartrat. Penelitian tersebut dilakukan menggunakan metode
hidrotermal dengan suhu 160°C selama 72 jam dan diperoleh kristal bersifat isostruktural
atau senyawa yang mempunyai kemiripan dan dapat membentuk campuran.

Pada penelitian yang telah dilakukan Qi (2014) kompleks antara logam serium
dan ligan asam tartrat dapat disintesis dengan metode hidrotermal. Proses sintesis
tersebut dilakukan di dalam autoklaf diisi dengan larutan terdiri dari: 0,120 g (3 mmol)
NaOH dan 0,434 g (1 mmol) Ce(NO3)s-6H.0 berturut-turut ditambahkan ke dalam 18 mL

larutan berair yang mengandung 0,225 g (1,5 mmol) asam tartarat dipanaskan pada
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suhu 140°C selama 48 jam dan selanjutnya didinginkan hingga suhu kamar. Senyawa
ini sejumlah besar merupakan kristal kecil tidak berwarna. Struktur yang terbentuk
polimer triklinik dengan sel satuan asimetris mengandung dua ion serium(lll), tiga asam
tartarat anionik, tiga ligan aqua dan tiga kisi molekul air. Pembentukan kompleks logam
tanah jarang dengan tartrat mengalami penurunan pada pH di bawah 3, dimana
kemampuan mengompleks dari asam tartrat hilang dan sensitivitas dari kation logam
turun secara signifikan (Bahti dan Agma, 2010).

Pada sintesis senyawa kompleks menggunakan metode solvotermal, kondisi
reaksi seperti suhu, konsentrasi reaktan, waktu sintesis dan jenis pelarut berperan besar.
Suhu memberikan kontribusi signifikan terhadap terbentuknya senyawa kompleks, suhu
yang lebih tinggi mendukung laju pembentukan kompleks yang lebih cepat (Sibokoza,
dkk., 2017). Pada penelitian ini akan dilakukan sintesis kompleks logam Ce(lll) dengan
diamonium tartrat menggunakan metode solvotermal pada variasi suhu sintesis.
Karakterisasi fourier transform infrared (FTIR) dilakukan untuk menganalisa gugus
fungsi spesifik dari ligan tartrat di dalam kompleksnya, serta untuk mengetahui apakah
masih terdapat sisa-sisa reaktan di produk. Karakterisasi x-ray diffraction (XRD)
digunakan untuk menentukan struktur dari senyawa yang dihasilkan, dan scanning
electron microscope-energy dispersive x-ray (SEM-EDS) yang digunakan untuk

mengetahui morfologi dan kelimpahan unsur.

1.2. Rumusan Masalah
Berdasarkan latar belakang yang telah disampaikan, rumusan masalah pada
penelitian kali ini adalah:
a. Bagaimana produk hasil sintesis dari serium nitrat dengan diamonium tartrat
menggunakan metode solvotermal pada variasi suhu sintesis?
b. Bagaimana hasil karakterisasi produk sintesis dari serium nitrat dengan diamonium

tartrat menggunakan metode solvotermal pada variasi suhu sintesis?

1.3.  Tujuan Penelitian
Tujuan pada penelitian ini antara lain

a. Untuk mengetahui produk yang terbentuk dari hasil sintesis dari serium nitrat
dengan diamonium tartrat menggunakan metode solvotermal pada variasi suhu
sintesis.

b. Untuk mengetahui hasil karakterisasi struktur produk sintesis dari serium nitrat
dengan diamonium tartrat menggunakan metode solvotermal pada variasi suhu
sintesis,yang berupa gugus fungsi spesifik, struktur, morfologi, distribusi ukuran

partikel, dan kelimpahan unsur senyawa hasil sintesis.



1.4. Batasan Masalah
Batasan masalah pada penelitian ini antara lain
a. Senyawa yang digunakan serium nitrat sebagai logam dan ammonium tartrat
sebagai ligan, pelarut yang digunakan berupa dimetilformamida (DMF).
b. Karakterisasi produk dilakukan dengan menggunakan instrumentasi FTIR, serbuk
XRD dan SEM-EDS.

1.5. Manfaat Penelitian
Manfaat yang dapat diambil dari penelitian ini adalah memberi informasi
mengenai karakteristik senyawa kompleks serium(lll)-tartrat yang telah disintesis, serta

pengaruh variasi suhu solvotermal terhadap karakteristik produk sintesis.
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TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Senyawa Kompleks Logam Tanah Jarang

Unsur tanah jarang (UTJ) adalah nama yang diberikan untuk lantanida, yang
merupakan logam transisi dalam golongan 111B dari tabel periodik. Seri lantanida terdiri
dari 15 elemen, mulai dari lantanum (nomor atom 57) hingga lutetium (nomor atom 71),
dan tiga elemen tambahan, itrium, torium, dan skandium sebagaimana yang telah
disajikan pada Tabel 2.1. Mengingat sifat-sifat yang serupa, itrium, torium, dan skandium
termasuk dalam kelompok unsur tanah jarang. Unsur tanah jarang sangat reaktif dengan
air dan oksigen, membentuk senyawa yang stabil dalam kondisi oksida, memiliki titik

leleh yang tinggi, dan merupakan konduktor termal yang tinggi (Suprapto, 2008).

Tabel 2. 1 Unsur-unsur logam tanah jarang

Simbol Nama Unsur No. Atom Simbol Nama Unsur No. Atom

Y Yttrium 39 Gd Gadolinium 64
Sc Scandium 21 Tb Terbium 65
La Lanthanum 57 Dy Dysprosium 66
Ce Serium 58 Ho Holmium 67
Pr Promethium 59 Er Erbium 68
Nd Neodymium 60 m Thulium 69
Pm Paseodimium 61 Yb Ytterbium 70
Sm Samarium 62 Lu Luterium 71
Eu Europium 63 Th Thorium 90

lon logam golongan lantanida termasuk dalam golongan asam lewis keras
karena elektron dalam orbital f ini sebagian besar tidak terpengaruh oleh ligan. Senyawa
asam lewis keras dapat bereaksi dengan basa lewis keras yang salah satunya yaitu ligan
karbonil. Jari-jari atom dan ion lantanida cenderung menurun dengan meningkatnya
nomor atom, dan fenomena ini dikenal sebagai kontraksi lantanida. Kontraksi ini
disebabkan oleh efek perisai elektron kecil dari 4f yang menyebabkan inti atom menarik
elektron dengan kuat dengan meningkatnya nomor atom. Kompleks lantanida biasanya
berkoordinasi antara 6 hingga 12, senyawa golongan ini rata-rata membentuk kompleks
dalam bilangan koordinasi 9 bersama dengan ligan. Secara umum bilangan oksidasi dari
ion lantanida adalah 3+, kecuali untuk Eu®*/Eu?* dan Ce®*'/Ce*(Adocpub/down).
Pembentukan kompleks lantanida umumnya menggunakan senyawa organik yang

dapat merubah keadaan triplet ligan menuju keadaan tereksitasi lantanida. Perilaku ini
5
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telah diamati tidak hanya dalam sistem molekuler, tetapi juga pada material nano yang
didoping dan kerangka logam-organik (MOFs) (Hyre dan Doerrer, 2019) Sebagai contoh
ligan fenilpiperidin dalam reaksinya dengan senyawa Ir(lll) berupa 3 senyawa ligan yang

tereksitasi pada logam membentuk kompleks Ir(ppy)s (Teegardin, dkk., 2018).

2.2 Karakteristik Kompleks Serium dengan Ligan Donor O

Serium adalah satu-satunya ion lantanida yang memiliki akses dalam keadaan
oksidasi IV dan Il, menjadikannya satu-satunya ion lantanida untuk yang tiga keadaan
oksidasi (1V, Il dan Il) saat ini dapat diakses dalam kompleks molekuler, sehingga
memberikan keunikan peluang untuk pengembangan berbasis lantanida kimia redoks
mono dan multi-elektron (Kelly, dkk., 2017).

Studi terbaru menunjukkan bahwa ligan donor-O dapat secara signifikan
menstabilkan keadaan oksidasi +4 dari serium. Ligan oksigen pengkhelat, membuat
kompleks serium(lV) stabil akan terreduksi menuju serium(lll) (So dan Leung, 2017).
Pada percobaan yang telah dilakukan Anggraeni (2016) serium (lll) dapat terbentuk
reaksi dengan ligan ethylenediamine tetrakis(methylene phosphonic acid) (EDTMP),
yang mana pada percobaan tersebut dilakukan pemisahan antara serium dengan
samarium menggunakan ekstraksi cair-cair. Senyawa pengkompleks digunakan EDTMP
dan menggunakan pelarut dietil eter. Senyawa kompleks yang terbentuk memiliki

struktur pada Gambar 2.1.

PO PO, P P
(oo ™ ey
po-0 O—pp o o NI o S

0 s PO; PO,

Gambar 2. 1 Struktur kompleks senyawa samarium EDTMP dan serium EDTMP

Senyawa-senyawa karboksilat lainnya juga telah dilakukan sintesis dengan
unsur tanah jarang serium sebagai ligand donor O. Gugus karboksilat memiliki beberapa
kelebihan yakni dapat berkoordinasi secara efektif dengan ion logam dan dapat
bertindak sebagai ligan jembatan dalam pembuatan kompleks. Penelitian tentang
kompleks serium(lll) dengan ligan karboksilat telah dilakukan oleh (Peng, dkk., 2019),
dimana senyawa serium telah disintesis dengan ligand 1,3,5-benzena trikarboksilat
(BTC) yang mempunyai potensi sebagai senyawa katalis. Penelitian lainnya dilakukan

(Warren, 1964) telah mensintesis serium peroksi asetat yang diendapkan dari larutan
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berair mengandung asam asetat, natrium asetat, serium (lll) nitrat, dan hidrogen
peroksida. Penelitian Das (2010) serium (lll) disintesis dengan ligan koordinasi
campuran donor N dan O dari ligan benzoat sehingga terbentuk struktur sebagaimana
Gambar 2.2.

s =Ce
@ -©
@ N
® =<

Gambar 2. 2 Struktur serium(lll) dengan ligan koordinasi campuran donor N dan O dari
benzoat

Senyawa berbasis karboksilat dan turunannya sering digunakan sebagai bahan
penyusun untuk memperoleh senyawa kompleks yang stabil. Gugus karboksilat,
terkadang bersama dengan gugus fungsi lain yang tergabung ke dalam ligan,
berkoordinasi secara efektif dengan ion logam, seperti pada ligan tartrat. Tartrat
merupakan senyawa yang mempunyai beberapa sumber dimana bisa berasal dari asam
tartrat, diammonium tartrat, dan dapat juga berasal dari kalium natrium tartrat dengan

struktur sebagaimana Gambar 2.3.

ONa ONH,

OH OH OH

HO HO HO

HO KO H4NO
@) (b) ()

Gambar 2. 3 Struktur anion tartrat dari beberapa sumber yaitu (a) asam tartrat; (b)
kalium natrium tartrat; (c) diamonium tartrat
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2.3 Kompleks Serium(lll) dengan Ligan Tartrat

Kompleks logam dengan anion tartrat telah dieksplorasi sejak beberapa tahun
yang lalu. Garam anorganik tartrat dikenal sebagai transduser karena sifatnya
feroelektrik dan piezoelektrik. Penelitian-penelitian terdahulu tentang sintesis senyawa

serium tartrat dapat dilihat pada Table 2.2.

Tabel 2. 2 Penelitian terdahulu tentang sintesis serium tartrat

No Kompleks dan Sumber Pustaka Bahan
1 [Cez (L-TAR)3(H20)4] H20 Bahan : CeO;, L-asam tartrat
Wang, dkk.(2009) Rasio :1:2

Pelarut : etanol, air
Metode: Solvotermal (140°C,72 Jam)
2 [Cez(D-TAR)3(H20)3] Bahan : CeO,, D-asam tartrat
Wang, dkk.(2010) Rasio :1:2
Pelarut: etanol, air
Metode: Solvotermal (140°C,72 Jam)

3 1. [Cez(H20)3(D-tar)s]-3H.0 Bahan : 1. NaOH, Ce(NOs3)3-6H-20, D-
2. [Cez(H20)s(L-tar)s]-3H20 asam tartrat

3. Ce(H.O)(meso-tar) 2. NaOH, Ce(NOs3)3-6H,0, L-
Qi, dkk.(2014) asam tartrat

3. Ce0O,, Asam meso-tartrat
Rasio :1.3:1:15
2.3:1:15
3.1,8:2
Pelarut : Air
Metode: Hidrotermal (140°C,48 jam)
4 Cez(C4Hs06)3 XH20 Bahan :CeCls;, asam tartrat
Patil, dkk. (2011) Rasio :1:3
Pelarut : Na;SiOs
Metode : Sol Gel (pH 4,5,78 jam)

5 1. [Ce(L-tart) Bahan : 1. CeCl;-7H,0, L-(+)-tartaric
(CH20HCH,0OH)(H:0)]CI 2. CeCl3-7H,0, D-(-)-tartaric
2. [Ce(D-tart) Rasio :1.1,03:1,36
(CH.OHCH20H)(H:20)]ClI 2.1,03:1,33
Hu, dkk. (2015) Pelarut : Air

Metode: Hidrotermal (120°C,120 jam)




Berdasarkan Tabel 2.2 dapat diketahui bahwa sintesis serium tartrat dapat
dilakukan menggunakan asam tartrat pada suhu 120-140°C. Pada suhu 120°C sintesis
dilakukan pada senyawa dengan perkusor garam serium. Sintesis menggunakan suhu
140°C diperlukan waktu yang lebih singkat pada senyawa serium nitrat, dan akan
memberikan waktu yang lebih lama jika prekursor serium berada pada bentuk oksida.
Diammonium tartrat dapat digunakan sebagai pengganti asam tartarat dimana senyawa
tersebut memberikan tingkat keasaman yang berbeda. Jumlah ion tartarat yang ada
dalam larutan dibatasi pada nilai pH 3-6 yang pada akhirnya mempengaruhi
kesetimbangan kimia dan spesies kimia dalam larutan, sehingga akan mempengaruhi
hasil kristalisasi. Di sisi lain, penggunaan garam kalium natrium tartarat yang sangat larut
memberikan laju difusi ion tartrat dalam larutan yang sangat tinggi. lon tartarat akan
bereaksi lebih cepat dengan ion logam dan terbentuk produk amorf berupa endapan
(Khunur dan Prananto, 2018).

Pada penelitian ini digunakan ligan berupa diamonium L-tartrat, yang mana
tartrat sendiri memiliki beberapa isomer L-tartrat, D-tartrat, dan meso tartrat. Isomer
adalah suatu senyawa yang memiliki rumus molekul sama, namun rumus strukturnya
berbeda. Istilah L atau laevorotasi dan D atau dekstrorotasi digunakan dalam ilmu kimia
fisika untuk menggambarkan rotasi optik dari molekul melalui bidang cahaya yang
terpolarisasi dari sudut pandang pengamat. Dekstrorotasi mengacu pada rotasi searah
jarum jam (right-handed rotation) dan laevorotasi mengacu pada rotasi berlawanan arah
jarum jam (left-handed rotation). Perbedaan enantiomer L-/D- tersebut ditunjukkan
dengan membedakan karbon yang berada di karbon kiral bawah (Corsiglia, 2015).

Struktur hasil sintesis senyawa Ce®' dengan ligan tartrat ion Ce(lll) yang
berikatan dengan dua anion tartrat. Seperti pada Gambar 2.4 dapat dilihat bagaimana
sisi koordinasi dari kompleks serium tartrat yang terbentuk ketika menggunakan logam
Ce(lll) sebagai ion pusat dan linker berbasis tartrat sebagai ligan. Terlihat bahwasanya
atom pusat Ce(lll) memiliki bilangan koordinasi sembilan pada ketiga senyawa Ce(lll)-
tartrat (Qi, dkk., 2014). Spektrum IR serbuk serium tartrat ditunjukkan pada Gambar 2.5.
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Gambar 2. 5 Spektrum IR serium tartrat (Patil, dkk. 2011)

Gambar 2.5 tersebut menunjukkan hasil FTIR dari Bilangan gelombang 450—
4000 cm™. Puncak pada bilangan gelombang 3367,45 cm™ merupakan peregangan O-
H dari air kristalisasi. Puncak bilangan gelombang 2929,70 cm* mewakili -OH meregang
karena gugus OH lain dalam struktur. Puncak pada bilangan gelombang 1728,05 dan
1602,69 cm™* masing-masing mewakili ikatan asimetris O-C-O. Sedangkan puncak pada
bilangan gelombang 1464,07 dan 1377,75 cm™ mewakili oleh ikatan O-C-O. Bilangan
gelombang 1321,66 dan 1284,92 cm? merupakan puncak ikatan C-OH. Puncak
bilangan gelombang 1077,33 dan 1057,71 cm™ disebabkan oleh regangan C-H. Puncak
pada bilangan gelombang 720,52; 594,69 dan 536,03 cm™, berturut-turut, disebabkan
oleh ikatan oksigen dengan logam (Patil, dkk. 2011).
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Senyawa kompleks Serium Tartrat pada penelitian Hu, dkk. (2015) dilakukan
karakterisasi berupa XRD yang dilakukan pada suhu kamar. Data hasil XRD ditunjukkan
pada Gambar 2.6 dimana menunjukkan data XRD secara eksperimental dan data XRD
simulasi. Data hasil XRD menunjukkan senyawa mengkristal dalam sistem monoklinik

kiral dengan gugus ruang P2.
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Gambar 2. 6 Difraktogram senyawa [Ce(L-tart) (CH.OHCH,OH)(H20)]CI dengan sistem
kristal monaoclinic (Hu, dkk. 2015)

2.4 Sintesis Kompleks Serium(lll) Tartrat Menggunakan Metode Solvotermal

Beberapa metode untuk mendapatkan kompleks tartrat telah dilaporkan, yaitu
larutan, gel, dan solvotermal. Metode peleburan dianggap tidak dapat dicapai, karena
tartrat akan terurai sebelum titik lelehnya. Metode gel merupakan metode yang sering
digunakan untuk menumbuhkan kristal tunggal kompleks logam tartrat karena kompleks
ini larut sebagian dalam air. Namun, metode ini mempunyai langkah yang kurang
sederhana dan beberapa faktor seperti pH, jenis gel, konsentrasi, dll, harus dimasukkan.
Kristalisasi kompleks logam tartrat menggunakan reaksi solvotermal atau hidrotermal
telah dilaporkan pada beberapa penelitian, dimana metode ini menggunakan suhu lebih
dari 100°C. Metode larutan merupakan metode yang paling sedikit untuk menghasilkan
kristal tunggal kompleks logam tartrat berkualitas baik karena banyak kompleks tartrat
sebagian larut dalam air dan dapat membentuk produk amorf (Khunur dan Prananto,
2018).

Sintesis solvotermal adalah metode untuk menyiapkan berbagai bahan seperti
logam, semikonduktor, keramik, dan polimer. Proses ini melibatkan penggunaan pelarut
di bawah tekanan sedang hingga tinggi (biasanya antara 1 atm dan 10.000 atm) dan
suhu (biasanya antara 100 dan 1000 °C) yang memfasilitasi interaksi prekursor selama
sintesis. Proses pelarutan dan pertumbuhan kristalnya dilakukan dalam bejana tertentu

yang disebut autoklaf atau reaktor hidrotermal yaitu berupa suatu wadah terbuat dari
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baja yang tahan pada suhu dan tekanan tinggi sebagaimana ditunjukkan pada Gambar
2.7.

J» Stainless steel lid

Spring

‘ Teflon liner

Solution mixture

= Stainless steel autoclave

Gambar 2. 7 Reaktor hidrotermal

Sintesis solvotermal menggunakan pelarut N,N-dimetilformamida (DMF) atau
dietil formamida (DEF) merupakan suatu metode yang efektif untuk mendapatkan krisal
dari kompleks polimer yang berkualitas baik dengan ligan tipe karboksilat dan imidazolat.
DMF dan DEF mudah mengalami hidrolisis di udara, membentuk asam format dan
HNR2 (R= Metil dan Etil). Amina yang terbentuk dapat meningkatkan deprotonasi asam
karboksilat dan imidazol, serta menyebabkan karboksilat dan imidazolat memiliki
kemampuan untuk menjembatani logam pusat (Noro, 2013). Metode sintesis yang tepat
diharapkan akan menghasilkan material kompleks polimer yang nantinya akan
memberikan pengaruh besar terhadap sifat material tersebut. Telah di laporkan oleh
(Mulyati, dkk. 2015) bahwa kompleks polimer yang disintesis dengan menggunakan
metode solvotermal menghasilkan senyawa kompleks dengan kristalinitas tinggi, luas
permukaan besar, kemurnian tinggi, dan distribusi ukuran pori teratur dibandingkan

dengan menggunakan metode sonokimia dan metode gelombang mikro.



BAB Il
METODE PENELITIAN

3.1 Waktu dan Tempat Penelitian

Penelitian ini dilaksanakan di Laboratorium Kimia Dasar dan analisa FTIR di
Laboratorium Instrumen Program Studi Kimia Fakultas Sains dan Teknologi Universitas Islam
Negeri Maulana Malik Ibrahim Malang. Karakterisasi powder XRD dilakukan di Greenlabs
(Glabs) Bandung. Karakterisasi SEM-EDS dilakukan di Laboratorium SEM Departemen

Teknik Mesin Institut Teknologi Surabaya.

3.2 Alat dan Bahan
3.2.1 Alat

Alat-alat yang digunakan dalam penelitian ini adalah neraca analitik, gelas arloji,
spatula, beaker glass 100 mL, batang pengaduk, corong pisah, erlenmeyer 100 mL, kertas
saring, hotplate, magnetic stirrer, 100 ml teflon lined stainless steel autoclave, dan oven.
Peralatan untuk karakterisasi terdiri dari seperangkat instrumen FTIR, seperangkat instrumen
serbuk XRD, dan seperangkat instrument SEM-EDS.

3.2.2 Bahan

Bahan-bahan yang digunakan dalam penelitian ini antara lain Serium(lll) Nitrat
Heksahidrat (Ce(NO3)3.6H20) p.a (HIMEDIA), Diamonium L-Tartrat (NH4)2C4H4Os p.a (Merck)
dan N,N-dimetilformamida (DMF) p.a (Merck).

3.3 Rancangan Penelitian

Penelitian ini bertujuan untuk mempelajari hasil sintesis solvotermal kompleks
serium(lll) tartrat, mengidentifikasi dan mengkarakterisasi produk senyawa kompleks, serta
mempelajari pengaruh variasi suhu terhadap senyawa kompleks yang dihasilkan. Proses
penelitian diawali dengan sintesis senyawa kompleks serium(lll)-tartrat dengan menggunakan
metode solvotermal dan dilanjutkan dengan karakterisasi pada hasil yang diperoleh pada
proses sintesis. Rancangan penelitian dari proses sintesis kompleks serium(lll)-tartrat ini

dilakukan dengan cara sebagai mana Gambar 3.1
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Gambar 3. 1 Rancangan penelitian

3.4  Tahapan Penelitian
Penelitian ini dilakukan dengan tahapan-tahapan sebagai berikut:

a. . Sintesis Solvotermal Kompleks Serium(lIl)-Tartrat
Proses ini mencakup proses homogenasi antara reaktan dan pelarut sebelum
dimasukkan ke dalam autoklaf, dilanjutkan proses pemanasan pada variasi suhu 130,
140, dan 150°C selama 48 jam, didinginkan pada suhu ruang selama 48 jam,
dilakukan filtrasi antara 2 fase sehingga diperoleh endapan yang kemudian dicuci
dengan aquades. Diangin-anginkan selama 24 jam kemudian diletakkan sampel pada
desikator selama 48 jam sampai sampel siap untuk dikarakterisasi.

b. Karakterisasi Senyawa Hasil Sintesis
Proses ini mencakup karakterisasi serta analisa produk menggunakan (a) FTIR untuk
menganalisa gugus fungsi spesifik dari ligan tartrat di dalam kompleksnya. (b) Serbuk
XRD untuk mengetahui perbedaan sistem kristal dari kompleks yang diperoleh hasil
dari penggunaan suhu yang berbeda dan (c) SEM-EXD untuk mengetahui morfologi

senyawa hasil sintesis yang telah dilakukan.
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c. Analisis Data
Proses ini dilakukan untuk membandingkan data hasil karakterisasi kompleks

serium(ll)-tartrat dari tiga variasi suhu.

3.5 Prosedur Kerja
3.5.1 Sintesis Solvotermal Kompleks Serium(lll)-Tartrat

Sintesis serium(lll)-tartrat dengan menggunakan metode solvotermal melibatkan
pemanasan reaktan dalam wadah tertutup atau autoklaf menggunakan pelarut aguades.
Padatan Ce(NOs3)3.6H.O ditimbang sebanyak 434,22 mg (1 mmol) dimasukkan ke dalam
beaker glass. Kemudian ditimbang diamonium L-tartrat sebanyak 276,225 mg (1,5 mmol) dan
dimasukkan ke dalam beaker glass yang berbeda. Kedua bahan tersebut selanjutnya
dilarutkan menggunakan pelarut DMF sebanyak 20 mL dan dicampur secara homogen. Untuk
memaksimalkan proses tersebut campuran larutan diaduk menggunakan magnetic stirrer
selama kurang lebih 1 jam. Setelah larut secara maksimal, campuran larutan dimasukkan ke
dalam autoklaf 100 mL. Autoklaf ditutup rapat dan dipanaskan hingga suhu variasi suhu yang
diinginkan (130, 140, dan 150°C) dipertahankan suhu variasi di dalam oven selama 48 jam,
kemudian didinginkan autoklaf pada suhu ruang selama 48 jam. Produk hasil sintesis
hidrotermal dikeluarkan dari autoklaf untuk dipisahkan antara 2 fase yang berbeda dengan
menggunakan kertas saring dan corong pisah. Endapan yang diperoleh kemudian dicuci
dengan DMF. Dikeringkan dengan diangin-anginkan selama 24 jam. Sampel selanjutnya

diletakkan pada desikator selama 48 jam sampai sampel siap untuk dikarakterisasi.

3.5.2 Karakterisasi Senyawa Hasil Sintesis
3.5.2.1 Karakterisasi menggunakan FTIR

Karakterisasi dengan FTIR dilakukan untuk menganalisa gugus fungsi spesifik dari
lingkungan tartrat hasil sintesis dan untuk mengetahui apakah masih terdapat sisa-sisa
reaktan pada produk. Tahapan yang dilakukan yakni kompleks dari serium(lll)-tartrat hasil
sintesis dicampur ke dalam KBr perbandingan 1:99. Media yang digunakan adalah mortar agat
untuk mencampur sampel target dan KBr dengan cara menggerus bersamaan kedua bahan
tersebut hingga halus dan tercampur sampai homogen. Kemudian diambil beberapa mg
sampel untuk dicetak menjadi pelet. Proses analisis pada karakterisasi FTIR ini adalah dengan
menempatkan pelet yang sudah terbentuk pada sampel holder yang telah disiapkan dan

menggunakan daerah bilangan gelombang 400-4.000 cm.

3.5.2.2 Karakterisasi Menggunakan Serbuk XRD
Analisis pola serbuk XRD dilakukan untuk mengetahui jenis struktur pada target
sampel, tingkat kristalinitas atau keteraturan struktur serta kemurnian fasa produk. Cuplikan

sampel kompleks dari serium(lll)-tartrat dengan variasi suhu hasil sintesis dihaluskan hingga
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menjadi serbuk halus, kemudian dipress dengan alat press dan diletakkan pada sampel holder
yang telah disediakan. Kemudian sampel disinari dengan sumber sinar Cu Ka sebagai sinar-
X, skala 26 sebesar 5-60° (A = 1.5406°A).

3.5.2.3 Karakterisasi Menggunakan SEM-EDS

Karakterisasi SEM-EDS digunakan untuk mendapatkan informasi pendukung untuk
mengetahui keadaan yang dapat terlihat pada morfologi permukaan dan distribusi ukuran
partikel dari zat hasil sintesis dan juga komposisi unsur zat hasil sintesis dari serium(lll)-tartrat.
Produk hasil sintesis ditempatkan sebanyak 50 mg pada mesin pelapis emas dengan tebal
sekitar 8 nm. Sampel yang telah dilapisi emas ditempatkan pada tempat sampel, lalu SEM
akan menembakkan berkas elektron berenergi tinggi dan akan dipantulkan sehingga objek
secara umum. Karakterisasi SEM dilakukan pada produk yang telah disintesis kemudian
dianalisa menggunakan Instrumen SEM dengan perbesaran 5.000-30.000 kali. Selanjutnya
menggunakan EDS dengan menembakkan sinar-X pada posisi yang ingin diketahui
komposisinya. Setelah ditembakkan pada posisi yang diinginkan maka akan muncul puncak—

puncak tertentu yang mewakili suatu unsur yang terkandung pada sampel.

3.5.3 Analisis Senyawa Hasil Sintesis
3.5.3.1 Analisis menggunakan FTIR

Data spektra hasil sintesis yang diperoleh diolah dengan membandingkan pada data
spectra reaktan serium nitrat dan diamonium L-tartrat. Hasil perbandingan yang diperoleh
disesuaikan dengan litaretur yang tersedia. Kemudian keseluruhan data tersebut dilakukan

stecking dengan menggunakan software OriginPro.

3.5.3.2 Analisis Menggunakan Serbuk XRD

Data yang diperoleh dari karakterisasi XRD ini adalah berupa difraktogram yang terdiri
dari posisi puncak (20), nilai d-spacing dan intensitas puncak difraksi, yang kemudian
dibandingkan dengan data kompleks dari serium format , serianit, serium nitrat heksahidrat,
dan serium succinat tetrahidrat. Derajat kristalinitas dihitung dengan metode deconvolution
yang mengasumsikan puncak tajam difraktogram sebagai area kristal sedangkan puncak yang

lebar diasumsikan sebagai amorf. Persamaan (3.1) yang digunakan sebagai berikut:

Kristalinitas (%) = SRkSILUaSKOS@lin g6 e 3.1

Luas Difraktogram

Setelah diperoleh derajat kristalinias pada setiap kompleks yang terbentuk, dilanjutkan dengan
menghitung ukuran kristal dengan menggunakan prinsip Debye-Scherrer dengan persamaan
(3.2), yakni:
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D adalah ukuran kristal, K adalah konstanta (0,9), A adalah panjang gelombang radiasi
(1,54056 A), B adalah integrasi luas puncak refleksi (FWHM) dan 6 adalah sudut difraksi.
3.5.3.3 Analisis Menggunakan SEM-EDS

Hasil yang diperoleh dari karakterisasi SEM-EDS adalah mikrograf dan spektra atomik.
Mikrograf dianalisis secara kualitatif dan kuantitatif, secara kualitatif mikrograf diamati dari
morfologi dan keseragaman partikel yang didapatkan. Secara kuantitatif mikrograf diolah
menggunakan program Image-J untuk ukuran partikel dan distribusi ukuran partikel. Spektra

atomik dianalisa dari kandungan unsurnya.
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BAB IV
HASIL DAN PEMBAHASAN

Sintesis senyawa kompleks serium(lll)-tartrat, dilakukan menggunakan metode
solvotermal dengan mereaksikan senyawa serium(lll) nitrat heksahidrat (Ce(NOs)s.6H20),
diamonium L-tartrat ((NH4)2CsH4Oe) dalam pelarut N,N-dimetilformamida (DMF). Sintesis
dilakukan pada variasi suhu yaitu 130, 140, dan 150°C. Padatan hasil sintesis dikarakterisasi
menggunakan FTIR, Powder XRD, SEM-EDS.

4.1 Hasil Sintesis Solvotermal Kompleks Serium(lll)-Tartrat

Proses sintesis metode solvotermal senyawa kompleks serium(lll) dengan ligan tartrat
dilakukan menggunakan variasi suhu pemanasan 130, 140, dan 150°C selama 48 jam.
Pelarutan reagen merupakan proses yang sangat penting dalam sintesis solvotermal, dimana
senyawa serium nitrat dan diamonium tartrat dilarutkan terlebih dahulu menggunakan pelarut
DMF. Proses pelarutan dilakukan dengan bantuan magnetic stirrer dan hotplate selama 1 jam
sebagai upaya untuk memaksimalkan pelarutan senyawa reaktan. Hasil pengamatan yang
didapatkan setelah proses pelarutan yaitu terbentuknya kompleks larutan tidak berwarna
serium(lll) nitrat heksahidrat dengan DMF dan larutan diamonium L-tartrat yang terbentuk
masih memiliki endapan atau tidak larut secara sempurna. Larutan keruh yang terbentuk dari
diamonium L-tartrat dilakukan penyaringan sebelum proses solvotermal. Proses penyaringan
tersebut dilakukan untuk membentuk campuran larutan antara logam dan ligan yang tidak
keruh atau bening sehingga tidak mengganggu berlangsungnya proses solvotermal sehingga
pemanasan difokuskan kedalam pembentukan senyawa tanpa melibatkan pelarutan senyawa.
Sintesis yang telah dilakukan menghasilkan produk seperti pada Tabel 4.1.

Berdasarkan hasil pengamatan pada Tabel 4.1 produk pada setiap variasi suhu
sintesis mempunyai warna dan bentuk yang sama namun mempunyai massa rata-rata yang
berbeda dan cenderung bertambah seiring dengan bertambahnya suhu sintesis. Menurut
Jessie (2007) secara umum suhu yang lebih tinggi meningkatkan laju reaksi kimia.
Peningkatan suhu tersebut berefek pada peningkatan energi kinetik dan lebih seringnya
tumbukan efektif antar partikel reaktan, sehingga dapat menghasilkan massa produk yang
lebih tinggi. Reaksi pada penelitian ini berupa reaksi kompleksasi yang melibatkan koordinasi
ion cerium dengan ligan tartrat, menghasilkan residu kompleks stabil serium(lil)-tartrat yang
berupa endapan dan filtrat DMF yang mengandung ion nitrat dan diamonium dari senyawa
reaktan. Pengaruh suhu pada pembentukan senyawa kompleks ini akan mempengaruhi kedua
faktor penting pertumbuhan kristal, yaitu laju pembentukan inti (nukleasi) dan laju

pertumbuhan kristal (growth).
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Tabel 4.1 Hasil pengamatan

Kompleks Warna Bentuk Berat (mg) Berat rata-rata
Suhu 130 (1) Putih Kekuningan Serbuk 94,5
Suhu 130 (2) Putih Kekuningan Serbuk 155,0
Suhu 130 (3) Putih Kekuningan Serbuk 158,2 1353
Suhu 130 (4) Putih Kekuningan Serbuk 160,1
Suhu 140 (1) Putih Kekuningan Serbuk 198,9
Suhu 140 (2) Putih Kekuningan Serbuk 199,1 209.9
Suhu 140 (3) Putih Kekuningan Serbuk 214,2
Suhu 150 (1) Putih Kekuningan Serbuk 343,2
Suhu 150 (2) Putih Kekuningan Serbuk 287,0 306.2
Suhu 150 (3) Putih Kekuningan Serbuk 288,3

Gambar 4.1 Hasil sintesis senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada: (a) suhu 130°C, (b) suhu

140°C, dan (c)150°C




21

Produk sintesis senyawa serium(lll)-tartrat pada suhu 130, 140, dan 150°C memiliki
bentuk dan warna yang sama yaitu serbuk putih kekuningan sebagaimana terlihat pada
Gambar 4.1. Senyawa serium(lll)-tartrat hasil sintesis selain bergantung pada suhu sintesis
juga bergantung pada pendiaman senyawa setelah sintesis dalam reaktor. Hal tersebut dapat
dilihat pada Tabel 4.1 senyawa sintesis pada suhu 130°C pada sintesis pertama didapatkan
hasil sebanyak 94,5 mg dan pada suhu yang sama didapatkan hasil lebih besar dari 150 mg.
Sintesis pertama pada suhu 130°C dilakukan tanpa pendiaman dalam reaktor setelah
dilakukan sintesis, sedangkan pada sintesis lainnya dilakukan pendiaman setelah sintesis
selama 2 hari (48 jam). Permatasari (2016) mengatakan pendiaman senyawa hasil sintesis

selama dua hari pada suhu ruang dilakukan, agar didapatkan padatan yang stabil.

4.2  Hasil Karakterisasi Kompleks Serium(lll)-Tartrat Menggunakan FTIR

Senyawa hasil sintesis dikarakterisasi menggunakan spektrofotometri FTIR dengan
tujuan untuk mengidentifikasi gugus fungsi ligan tartrat yang digunakan dan pembentukan
ikatan antara serium dengan ligan tartrat pada produk hasil sintesis. Proses ini dilakukan
karena setiap senyawa organik menghasilkan spektra yang berbeda dengan karakteristiknya
masing-masing, dengan puncak struktur sesuai dengan gugus fungsi penyusun senyawa
tersebut. Karakterisasi FTIR pada senyawa kompleks serium tartrat dilakukan pada rentang
panjang gelombang 400-4000 cm™. Rentang ini umum digunakan dalam spektroskopi
serapan inframerah untuk analisis kualitatif. Gugus fungsi yang diharapkan terdapat pada
senyawa yang disintesis adalah gugus fungsi khas senyawa tartrat, yaitu gugus regang O-H,
gugus regang C=0, gugus regang C-O, dan gugus tekuk C-H. Selain gugus fungsi tersebut,
terdapat spektra yang menunjukkan bahwa ikatan M-O (Ce-O) telah terbentuk pada produk
yang disintesis. Hasil spektra FTIR dari kompleks serium(lll)-tartrat disajikan sebagaimana
pada Gambar 4.2 dengan rincian pada Tabel 4.2-4.4.

Spektra yang dihasilkan berdasarkan pada Gambar 4.2 reaktan serium nitrat
heksahidrat memiliki karakteristik berupa gugus regang O-H dari hidrat yang terbentuk pada
bilangan gelombang 3362,52, gugus regang N=0O pada bilangan gelombang 1633,126 cm™.
gugus tekuk N-O pada bilangan gelombang 1463,232; 1336,667; dan 1042,258 cm™. dan
adanya gugus tekuk M-O dari serium dengan nitrat yang terbentuk pada bilangan gelombang
742,379 cm. Senyawa diamonium tartrat memberikan spektra khas dari senyawa tartrat yaitu
gugus renggang O-H pada bilangan gelombang 3204.737 cm™; gugus renggang C=0 pada
bilangan gelombang 1582,317 cm; gugus renggang C-O pada bilangan gelombang 1399,096
cmt; dan gugus tekuk vibrasi dari C-H pada bilangan gelombang 1112,254 dan 1070,947 cm-
1. Spektra lainnya yang terbentuk dari diamonium tartrat yaitu adanya gugus renggang N-H

yang terbentuk pada bilangan gelombang 3439,361 cm™.
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Gambar 4.2 Spektra FTIR hasil sintesis: (a) kompleks suhu 130°C, (b) kompleks suhu 140°C
dan (c) kompleks suhu 150°C
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Tabel 4.2 Data dan interpretasi spektra FTIR kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 130°C

Bilangan Bilangan Bilangan gelombang Ce(lll)-Tartrat yang teramati pada sampel
Gugus fungsi Li gelombang serium gelombang suhu 130 (cm™)
: iteratur : i : )
terkait nitrat heksahidrat Diammonium Sintesis 1 Sintesis 2 Sintesis 3 Sintesis 4
(cm™) Tartrat (cm™)
N-H Stretch 3160-3450! - 3439.361 - - - -
O-H Stretch 3580-3200! 3362.52 3204.737 3445.645 3326.932 3410.739 3323.368
N=0O Stretch 1680-1610* 1633.126 - - - - -
C=0 stretch 1650-1590! - 1582.317 1593.725 1597.350 1595.262 1590.327
1450, 1340, 1463.232
N-O Bend dan 1075- 1336.667 - - - - -
9751 1042.258
C-O stretch 1420-1370* - 1399.096 1402.995 1400.333 1401.460 1403.162
1112.25 1114.777 1131.034 1126.233 1132.284
- - 1 -
C-H Bend 1121-1058 1070.95 1069.247 1068.997 1070.125
M-O Bend 720,523 742.379 - 778.385 790.039 779.602 781.440

Keterangan 1 = Socrates, 2001

2 = Patil, 2011




Tabel 4.3 Data dan interpretasi spektra FTIR kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 140°C

Bilangan Bilangan Bilangan gelombang Ce(lll)-Tartrat yang teramati pada
. : . gelombang serium gelombang sampel suhu 140 (cm™)
Gugus fungst terkat Heratur nitrat heksahidrat diammonium Sintesis 1 Sintesis 2 Sintesis 3
(cm™) tartrat (cm™)
N-H Stretch 3160-3450! - 3439.361 - - -
O-H Stretch 3580-3200! 3362.52 3204.737 3427.603 3439.889 3412.648
N=0O Stretch 1680-1610* 1633.126 - - - -
C=0 stretch 1650-1590* - 1582.317 1595.073 1588.999 1595.041
1450, 1340, 1463.232
N-O Bend dan 1075- 1336.667 - - 1353.517 -
9751 1042.258
C-O stretch 1420-1370* - 1399.096 1401.161 1403.563 1400.461
1112.25 1122.333 1114.855 1120.396
- - 1 -
C-H Bend 1121-1058 1070.95 1070.171 1071.999 1069.060
M-O Bend 720,522 742.379 - 779.424 776.541 779.129

Keterangan 1 = Socrates, 2001

2 = Patil, 2011
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Tabel 4.4 Data dan interpretasi spektra FTIR kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 150°C

Bilangan
gelombang serium

Bilangan
gelombang

Bilangan gelombang Ce(lll)-Tartrat yang teramati pada

-1
Gugus fungsi terkait Literatur sampel suhu 150 (cm™)

nitrat heksahidrat

Diammonium

Sintesis 1

Sintesis 2

Sintesis 3

(cm™) Tartrat (cm™)
N-H Stretch 3160-3450" - 3439.361 - - -
O-H Stretch 3580-3200* 3362.52 3204.737 3448.030 3380.629 3422.736
N=0O Stretch 1680-1610* 1633.126 ] ] ] ]
C=0 stretch 1650-1590* ] 1582.317 1578.002 1596.364 1595.07
1450, 1340, 1463.232
N-O Bend dan 1075- 1336.667 ; 1353.782 ] ]
9751 1042.258
C-O stretch 1420-1370* ] 1399.096 1404.023 1399.787 1401.203
1112.254 1118.591 1122.951 1125.012
- _ 1 _
C-HBend 1121-1058 1070.947 1056.242 1069.456 1069.611
M-O Bend 720,528 742.379 ] 777.819 670.236 666.095

Keterangan 1 = Socrates, 2001

2 = Patil, 2011
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Hasil FTIR pada Gambar 4.2 Hasil sintesis senyawa serium(lll)-tartrat pada suhu 130,
140, dan 150°C mempunyai spektra yang sesuai dengan spektra khas senyawa tartrat dari
diamonium tartrat dan spektra khas gugus tekuk metal dengan oksigen dari serium nitrat
heksahidrat. Keberadaan ligan tartrat ditandai dengan adanya gugus khas dari tartrat yang
terbentuk pada senyawa hasil sintesis berupa gugus regang C=0 yang terbentuk pada
bilangan gelombang 1590 cm, gugus regang C-O terbentuk pada bilangan gelombang 1400
cm?, gugus tekuk C-H yang mempunyai 2 spektra yaitu pada 1100 dan 1070 cm™, dan gugus
regang O-H yang terbaca pada bilangan gelombang 3400 cm™. Spektra FTIR yang didapat
dari senyawa hasil sintesis 1 pada suhu 130°C tidak tajam yang mana senyawa tersebut
merupakan hasil sintesis yang tanpa pendiaman selama 2 hari setelah dilakukannya sintesis
sehingga kompleks serium(lll)-tartrat yang terbentuk belum stabil. Perbedaan spektra juga
terbaca pada hasil sintesis ke 2 pada suhu 140°C dan sintesis 1 pada suhu 150°C dimana
selain adanya gugus khas dari senyawa tartrat terbentuk juga spektra yang tersplit pada
bilangan gelombang 1353,517 cm™? dan 1353,782 cm™. Spektra pada bilangan gelombang
tersebut menyerupai spektra dari gugus NO3™ yang dapat dimungkinkan masih ada nitrat yang
terkandung dalam senyawa hasil sintesis.

Spektra vibrasi dari M-O (Metal/Ce-Oksigen) pada serium nitrat ditunjukkan pada
bilangan gelombang 742,379 cm™ sedangkan pada pada hasil sintesis mempunyai spektra
pada bilangan gelombang sekitar 780 cm™. Pergeseran bilangan gelombang tersebut
dimungkinkan karena terbentuknya ikatan antara metal yaitu serium dengan oksigen yang
berasal dari tartrat. Bilangan gelombang yang dihasilkan pada sintesis suhu 130°C 1 sampai
4 pada kompleks serium(lll)-tartrat tidak terdapat perbedaan signifikan sehingga diindikasikan
bahwasanya senyawa kompleks serium(lll)-tartrat yang diperoleh memiliki kandungan
senyawa dan struktur yang sama, begitu juga pada suhu 140°C. Pada sintesis suhu 150°C
memberi hasil sintesis 1 yang cukup berbeda dengan sintesis 2 dan 3 dimana memberikan
spektra ikatan antara logam dan okigen pada bilangan gelombang 777,819 cm sedangkan
pada sintesis 2 dan 3 pada bilangan gelombang 670,236 dan 666,095 cm™. Sehingga hasil
sintesis ke-1 digunakan untuk karakterisasi lanjutan dikarenakan hasil spektra ikatan metal
dengan oksigen yang menyerupai pada hasil sintesis suhu 130 dan 140°C. Berdasarkan data
penjelasan di atas dapat dikonfirmasi bahwasanya produk kompleks yang dihasilkan dari
sintesis pada suhu 130, 140, dan 150°C mengandung spektra khas tartrat dan membentuk

senyawa kompleks dengan unsur serium yang digunakan.

4.3 Hasil Karakterisasi Kompleks Serium(lll)-Tartrat Menggunakan Serbuk XRD
Senyawa serium(lll)-tartrat hasil sintesis dikarakterisasi menggunakan serbuk XRD
untuk mengetahui fasa, persen kristalinitas, ukuran Kristal dan kemungkinan struktur kristal

produk sampel. Pola difraksi sinar-x senyawa sintesis variasi suhu 130, 140, 150°C
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ditunjukkan pada Gambar 4.3 data hasil sintesis diidentifikasi dengan cara membandingkan

dengan dengan pola difraksi standar serium dari data base

e = STD COD No. 96-433-6407
¢ = STD COD No. 96-900-9009
= = STD ICDD No. 00-031-0335
Y = STDICDD No. 00-025-1581
] ] L[] ) Ld . ® L[] ] [ . . M
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Gambar 4.3 Pola difraksi hasil sintesis serium(lll)-tartrat pada suhu 130, 140, dan 150°C
dibandingkan dengan standar database serium (COD No. 96-433-6407 = serium
format, COD no. 96-900-9009 = serianit, ICDD No. 00-031-0335 = serium nitrat
heksahidrat, ICDD No. 00-025-1581 = serium succinat tetrahidrat)

Pada Gambar 4.3 pola difraksi dari senyawa serium(lll)-tartrat hasil sintesis pada suhu
130, 140, dan 150°C menunjukkan kecocokan dengan standar kompleks serium format dari
database COD No. 96-433-6407. Kecocokan pola difraksi yang mencerminkan kesamaan
susunan atom dalam pembentukan kompleks serium dengan ligan donor oksigen dalam
struktur serium(lll)-tartrat dengan serium format. Terdapat perbedaan intensitas puncak yang
terlihat pada setiap data hasil sintesis pada 2 theta (°) : 28,6; 33; 47,5; dan 59,2. Intensitas
pada 2 theta tersebut merujuk pada keberadaan fasa serianit COD no. 96-900-9009 dengan
rumus unsur CeO,. Pada hasil sintesis 140°C mempunyai satu intesnsitas lebih banyak dari
suhu 130°C yaitu pada 2 theta (°) : 20,2 yang merujuk pada fasa untuk serium nitrat
heksahidrat ICDD No. 00-031-0335. Pada suhu 150°C juga mempunyai intensitas yang lebih
banyak yaitu pada 2 theta (°) :12.5 untuk terbentuknya fasa menyerupai serium succinat
tetrahidrat ICDD No. 00-025-1581 dan pada 2 theta (°) : 20,2; 26,7; 30,5; dan 43,7. yang
merujuk pada fasa untuk serium nitrat heksahidrat ICDD No. 00-031-0335.

Hasil XRD pada setiap variasi suhu memberikan hasil yang berbeda dari hasil

penelitian terdahulu, hasil yang didapt dari hasil sintesis lebih menyerupai senyawa kompleks
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serium format dan serianit. Hal tersebut dimungkinkan dikarenakan adanya penyaringan
senyawa reaktan diamonium tartrat sehingga senyawa yang terbentuk tidak menyerupai hasil
penelitian terdahulu. Pola difraksi XRD pada senyawa hasil sintesis berbeda pada setiap
variasi suhu, hasil sintesis cenderung membentuk lebih banyak puncak 2 theta pada suhu
yang lebih tinggi. Menurut Singh (2016). Peningkatan suhu reaksi dapat meningkatkan tingkat
ketidakteraturan senyawa yang dihasilkan, yang ditandai dengan senyawa cenderung

membentuk puncak-puncak baru pada suhu yang lebih tinggi.
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Gambar 4.4 Puncak difraksi pada posisi 2 theta (°) kompleks suhu 130°C
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Gambar 4.6 Puncak difraksi pada posisi 2 theta (°) kompleks suhu 150°C

Intensitas posisi puncak yang berbeda dari setiap variasi suhu sintesis dapat
mengindikasikan perubahan dalam struktur kristal dan derajat kristalinitas senyawa yang
terbentuk. Derajat kristalinitas dihitung untuk mengukur sejauh mana suatu sampel memiliki
struktur kristal yang teratur. Derajat kristalinitas dihitung dengan cara membagikan luas area
kristal dengan total luas area dan dikalikan dengan 100%. Luas area didapatkan dari puncak-
puncak sesuai dengan Gambar 4.4, 4.5, dan 4.6. Derajat kristalinitas dari produk menunjukkan
perbedaan yang tidak terlalu jauh, yakni secara berturut-turrut 39,35, 38,79 dan 38,69% untuk
sintesis suhu 130, 140, dan 150°C. ukuran kristal yang dihitung berdasarkan perhitungan
Debye-Scherrer dan diukur pada posisi 2 theta (°) : 16,6 mendapatkan hasil sebesar 81.6388
nm pada sintesis suhu 130°C, 102,0424 nm pada sintesis suhu 140°C, dan 102,0486 nm pada
sintesis suhu 150°C. Hasil tersebut berbeda namun tidak signifikan, yang menandakan
pengaruh suhu terhadap kristalinitas dan ukuran kristal senyawa hasil sintesis pada penelitian
ini tidak memberikan hasil yang maksimal. Kristalinitas dan ukuran kristal yang dihitung pada
salah satu puncak dihitung terhadap keseluruhan hasil pola difraksi pada setiap variasi suhu.
Kristalinitas dan ukuran kristal dihitung terhadap keseluruhan pola difraksi karena dapat
dimungkinkan senyawa kompleks serium tartrat telah terbentuk yang ditandai dengan adanya
pola yang menyerupai serium format sebagai tanda terbentuknya fasa ikatan serium dengan
oksigen dari ligan organik, dengan adanya puncak lain yang mungkin sebagai penanda

perbedaan struktur dari serium format dan serium tartrat.

4.4 Hasil Karakterisasi Kompleks Serium(lll)-Tartrat Menggunakan SEM-EDS
Kompleks serium(lll)-tartrat dikarakterisasi menggunakan SEM untuk mengetahui
morfologi permukaan dan ukuran partikel produk hasil sintesis, serta pengaruh variasi suhu
yang digunakan. Perbesaran yang digunakan dalam penelitian ini adalah 5.000X; 10.000X;
15.000X; dan 30.000X yang digunakan untuk semua variasi suhu. Jika perbesaran yang lebih
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kecil digunakan, area permukaan yang lebih luas akan dipindai. Hasil SEM yang diperoleh
disajikan sebagaimana Gambar 4.7; Gambar 4.8; dan Gambar 4.9.

Berdasarkan hasil Gambar 4.7; Gambar 4.8; dan Gambar 4.9 partikel hasil data SEM
yang terbentuk kurang seragam, ditandai dengan selain adanya morfologi yang mempunyai
bentuk granul dan terdapat pula yang mempunyai bentuk tak beraturan (irregular). Selain
bentuknya yang tak beraturan partikel juga mengalami aglomerasi. Hasil yang ditunjukkan
pada suhu 130°C memberikan partikel dengan ukuran yang cukup besar dan kurang
beraturan, pada suhu yang lebih tinggi partikel yang terbentuk lebih kecil dan sedikit lebih
teratur sebagaimana ditunjukkan pada suhu 150°C. Menurut Wu (1991) hal ini berkaitan
dengan faktor-faktor penting dalam pertumbuhan kristal, Jika laju pembentukan inti tinggi,

banyak sekali kristal yang akan terbentuk yang terdiri dari partikel-partikel kecil.

TeknikMesin TS 2

Tekn 0k X715 0k SE ’ ; TeknikMosin ITS 20,0k X30.0k SE O

Gambar 4.7 Mikrograf serium(lll)-tartrat suhu 130°C dengan perbesaran (a) 5000X, (b)
10.000X, (c) 15.000X, (d) 30.000X
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Gambar 4.8 Mikrograf serium(lll)-tartrat suhu 140°C dengan perbesaran (a) 5000X, (b)
10.000X, (c) 15.000X, (d) 30.000X
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Gambar 4.9 Mikrograf serium(lll)-tartrat suhu 150°C dengan perbesaran (a) 5000X, (b)
10.000X, (c) 15.000X, (d) 30.000X
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Gambar 4.10 Mikrograf SEM setelah pengolahan menggunakan ImageJ dengan average area
pada: (a) kompleks suhu 130°C, (b) kompleks suhu 140°C dan (c) kompleks suhu
150°C

Hasil gambar yang diperoleh diolah menggunakan software Image-J. dan
didapatkanlah data seperti pada Gambar 4.10. Pengolahan menggunakan Image-J dilakukan
pada mikrograf dengan perbesaran 10.000X untuk setiap variasi suhu. Berdasarkan Gambar
4.10, sampel serium(lll)-tartrat pada suhu 130°C memiliki ukuran partikel antara 353,29—
79219,36 nm dengan distribusi ukuran maksimum pada 353,29 nm, pada suhu 140°C memiliki
ukuran partikel antara 353,29—-72814,14 nm dengan distribusi ukuran maksimum pada 353,29
nm, dan pada suhu 150°C memilikii ukuran partikel antara 354,69-27996,27 nm dengan
distribusi ukuran maksimum pada 354,69 nm. Hasil yang didapatkan memberikan data
penurunan ukuran terbesar dari setiap variasi suhu yaitu sebesar 79219,36; 72814,14; dan
27996,27nm yang berturut-turut dari suhu 130, 140 dan 150°C. Hal tersebut menunjukkan

bahwa peningkatan suhu sintesis dapat mengakibatkan meningkatnya keseragaman ukuran
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partikel hasil sintesis. Fachri (2008) menyatakan pada suhu yang lebih tinggi, laju
pertumbuhan kristal dalam sampel dapat meningkat. Hal ini dapat menyebabkan terbentuknya
partikel dengan ukuran yang lebih seragam, yang tercermin dalam keseragaman hasil sintesis.
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Gambar 4.11 EDS dari serium(lll)-tartrat pada (a) suhu130°C, (b) suhu 140°C, (c) suhu 150°C
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Tabel 4.5 Persentase unsur-unsur penyusun serium(lll)-tartrat hasil EDS

Senyawa Kadar Ce (%) Kadar O (%) Kadar C (%)
Serium(lll) tartrat suhu 130°C 26,43 56,67 16,90
Serium(lll) tartrat suhu 140°C 14,24 57,29 27,83
Serium(lll) tartrat suhu 150°C 21,60 58,98 19,42

Berdasarkan data EDS pada Tabel 4.4 terlihat bahwa sampel serium(lll)-tartrat
tersusun dari unsur Ce, O, dan C. Kadar atom oksigen mempunyai hasil paling tinggi pada
hasil EDS dengan persentase sebesar 56,67; 57,29; dan 58,98% pada suhu 130, 140, 150°C.
Kadar atom serium 22,45; 30,63; dan 18;84% sementara karbon dengan kadar 5,55; 10,43;
4,22% pada suhu 130, 140, 150°C. Data tersebut menunjukkan bahwa kadar atom karbon
lebih rendah dari kadar atom serium yang mana seharusnya kadar atom dari unsur ligan lebih
tinggi dari atom logam. Rendahnya kadar karbon dapat dihubungkan dengan perlakuan
penyaringan diamonium tartrat sebagai senyawa reaktan ligan. Hal tersebut dapat mengurangi
kadar C dan O secara signifikan sehingga perbandingan mol senyawa tidak sesuai dengan

teori yang telah digunakan

4.5  Sintesis Solvotermal Kompleks Serium(lll)-Tartrat dalam Prespektif Islam
Manusia khususnya umat islam diperintahkan untuk memikirkan kekuasaan dan
ciptaan Allah SWT. Manusia sebagai khalifatullah fi al’ard atau wakil Allah SWT yang
ditugaskan melindungi, mengelola, dan memanfaatkan secara lestari demi kemaslahatan
manusia serta makhluk hidup lainnya. Shihab (2005) menyatakan janganlah kalian kurangi
apa yang menjadi hak orang lain dan jangan pula membuat kerusakan dimuka bumi. Allah

SWT berfirman dalam al-quran surat Al-Bagarah (2) : 31:

PR P
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Artinya: Dan Dia ajarkan kepada Adam nama-nama (benda) semuanya, kemudian Dia
perlihatkan kepada para malaikat, seraya berfirman, “Sebutkan kepada-Ku nama semua
(benda) ini, jika kamu yang benar!”

Ayat ini menerangkan bahwa Allah ¥ mengajarkan kepada Adam “alaihis salam nama-
nama, tugas dan fungsinya seperti Nabi dan Rasul, tugas dan fungsinya sebagai pemimpin
umat. Manusia memang makhluk yang dapat dididik (educable), bahkan harus dididik
(educandus), karena ketika baru lahir bayi manusia tidak dapat berbuat apa-apa, anggota
badan dan otak serta akalnya masih lemah. Tetapi setelah melalui proses pendidikan bayi
manusia yang tidak dapat berbuat apa-apa itu kemudian berkembang dan melalui pendidikan
yang baik apa saja dapat dilakukan manusia. (Kemenag RI, 2011). Tuntutan mencari ilmu
sangatlah penting sesuai dengan ayat tersebut, sebagai umat islam hendaklah kita berbagi

ilmu pengetahuan terutama ilmu yang berkenaan dengan ilmu kimia.
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Sintesis senyawa serium(lll)-tartrat, sebagai salah satu proses memahami
pemanfaatan sumber daya alam dan peroses untuk memperoleh ilmu pengetahuan. Senyawa
serium(lll)-tartrat didapatkan dengan metode solvotermal pada variasi suhu, dengan
terbentuknya serbuk putih kekuningan. Senyawa hasil sintesis yang terbentuk mempunyai
karaktristik gugus tartrat dan gugus vibrasi antara serium dengan oksigen setelah
dilakukannya analisa menggunakan FTIR. Senyawa hasil sintesis yang didapatkan perlu dikaji
lebih lanjut berkaitan dengan terbentuknya kompleks serium(lll)-tartrat dan manfaat dari
senyawa yang telah didapatkan. Sebagaimana senyawa kompleks serium dengan ligan donor
oksigen lain yang telah dillaporkan senyawa kompleks ini mempunyai potensi sebagai katalis
dalam berbagai aplikasi industri, seperti dalam produksi bahan bakar sel, katalis konversi gas,
dan katalis dalam reaksi oksidasi. Variasi suhu pada hasil sintesis laju reaksi kimia dapat
menghasilkan massa produk yang lebih tinggi. Penelitian ini menggunakan variasi suhu
solvotermal 130, 140, dan 150°C. Variasi suhu perlu dikaji lebih lanjut karena dapat
berpengaruh pada transformasi fasa ukuran kristal, serta persen kristalinitas yang terbentuk.

Sebagai mana firman Allah SWT dalam surat Al-Furgan (25):2

o Aod o °o s @R L oo °of o

wﬁ@o)mfg&yduJW\g@_;zAﬁvjjw);\f@vj)yajﬂ)/o\jw\wAJL_;:U»

Artinya: “Yang memiliki kerajaan langit dan bumi, tidak mempunyai anak, tidak ada sekutu
bagi-Nya dalam kekuasaan(-Nya), dan Dia menciptakan segala sesuatu, lalu menetapkan
ukuran-ukurannya dengan tepat.”

Al-Quran sebagai sumber ajaran islam banyak mengungkapkan keberagaman yang
ada di alam. Allah SWT menciptakan segala sesuatu dengan kadar dan ukuran tertentu,
begitupun juga dalam melakukan sintesis perlu memperhatikan suhu dan kondisi sintesis

untuk mendapatkan senyawa dengan kristalinitas dan ukuran yang optimal.
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5.1

BAB V
PENUTUP

Kesimpulan

Berdasarkan penelitian yang telah dilakukan, maka dapat disimpulkan

sebagai berikut :

a.

5.2

Senyawa serium(lll)-tartrat telah berhasil disintesis pada suhu 130, 140,
dan 150°C. Hasil senyawa didapatkan berupa serbuk putih kekuningan
dengan karakterisasi gugus fungsi hasil FTIR berupa gugus regangan O-H,
gugus regangan C=0, gugus renggang C-O, dan gugus tekuk C-C dari
tartratselain itu juga terdapat gugus vibrasi M-O yang mengindikasikan
adanya ikatan antara serium dengan ligan tartrat. Derajat kristalinitas yang
diperoleh dari senyawa ini sebesar 39,35%, 38,79% dan 38,69% pada
suhul30,140, dan 150°C

Morfologi serium(lll)-tartrat hasil sintesis kurang seragam dimana selain
morfologi yang mempunyai bentuk granul terdapat pula yang mempunyai
bentuk tak beraturan (irregular). Peningkatan suhu pada sintesis serium
tartrat dapat meningkatkan keseragaman ukuran hasil sintesis ditunjukkan
dari perbedaaan range distribusi ukuran partikel yang berkurang.

Saran
Adapun saran yang dapat diberikan yaitu sebagai berikut:

Perlu adanya pengkajian lebih lanjut mengenai penggunaan pelarut antara
DMF dengan pelarut lain, untuk mengatasi masalah kelarutan dari senyawa
logam serium nitrat heksahidrat maupun senyawa ligan diamonium tartrat.
Proses solvotermal perlu dilakukan pengkajian ulang jika senyawa reaktan
diammonium tartrat yang tidak larut sempurna dilakukan proses solvotermal

dengan senyawa serium nitrat tanpa adanya penyaringan.
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LAMPIRAN

Lampiran 1. Diagram Alir

L1.1 Diagram Alir Sintesis Kompleks dari Serium(lll)-Tartrat Menggunakan Metode
Solvotermal pada Variasi Suhu

Ce(NOs3)s3-6H20 Sebanyak 434,22 mg

Dimasukkan ke dalam beaker glass

Ditambahkan diamonium tartrat sebanyak 276,23 mg ke dalam beaker glass
Dilarutkan (Ce(NO3)3.6H.0) (1 mmol; 434,22 mg) dan diamonium tartrat
(2,5mmol, 276,23 mg) dalam 20 mL DMF

Dilarutkan dan dihomogenkan campuran di dalam erlenmeyer

Dipindahkan campuran ke dalam 100 ml teflon lined stainless steel
Dimasukkan ke dalam oven dan dipanaskan hingga 130°C, dipertahankan suhu
1300C di dalam oven selama 48 jam

Didiamkan pada suhu ruang selama 48 jam

Disaring dengan kertas saring dan dicuci dengan DMF padatan yang didapat
Dikeringkan dengan diangin-anginkan selama 24 jam dan diletakkan sampel
pada desikator selama 48 jam sampai sampel siap untuk dikarakterisasi
Dilakukan pengulangan menggunakan suhu 140 dan 150°C

Hasil

L1.2 Diagram Alir Karakterisasi Kompleks dari Serium(lll) Tartrat pada Variasi Suhu

a. Karakterisasi Menggunakan FTIR

Sampel Hasil Sintesis

- Dilakukan pencampuran ke dalam KBr perbandingan sampel : KBr = 1: 99

- Digerus sampel dam KBr menggunakan mortar agat hingga homogen
- Diambil beberapa mg untuk dicetak menjadi pelet

- Ditempatkan pelet pada sampel holder

- Dianalisis dengan FTIR pada daerah bilangan gelombang 400-4000 cm*

Hasil

41



42

b. Karakterisasi Menggunakan XRD

Sampel Hasil Sintesis

- Dihaluskan hingga menjadi serbuk halus

- Dipress dengan alat press

- Ditempatkan pada sampel holder yang telah disediakan

- Disinari dengan sumber sinar-X Cu Ka, skala 26 (A = 1.5406°A).

- Dicocokan data dengan data-data difraksi yang telah ada di library

Hasil

c. Karakterisasi Menggunakan SEM-EDS

Sampel Hasil Sintesis

- Diambil 50 mg

- Ditempatkan sampel serbuk halus pada sampel holder

- Dilakukan pengamatan menggunakan perbesaran 3.000 — 20.000 kali hingga terlihat
ukuran dan bentuk partikel dengan jelas

- ditembakkan sinar-X pada posisi yang ingin diketahui komposisinya

Hasil
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Lampiran 2 Perhitungan Kimia
* Penentuan massa padatan serium(lll) nitrat heksahidrat
Mr Ce(NO3)3.6H.0 = 434,22 gram/mol
Massa Ce(NO3)3.6H,O0 = mol Ce(NO3)3.6H.O x Mr Ce(NO3)s.6H,0O
Mol yang digunakan =1 mmol
Massa yang dibutuhkan = mol Ce(NO3)3.6H.0O x Mr Ce(NO3)s.6H,0O
=1 mmol x 434,22 gram/mol

= 434,22 mg

* Penentuan massa padatan diamonium tartrat

Mr (NH4)2C4H4O06 = 184,15 gram/mol

Massa (NH4)2C4H4O0¢ = mol (NH4)2C4H406 X Mr (NH4)2C4H4O06
Mol yang digunakan =1,5 mmol

Massa yang dibutuhkan = mol (NH4)2C4H406 X Mr (NH.4)2C4H40s

= 1,5 mmol x 184,15 gram/mol
= 276,225mg
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Lampiran 3. Dokumentasi

Gambar L.3.1 Proses sintesis kompleks serium(lll)-tartrat (a) larutan serium nitrat, (b)
penyaringan larutan diamonium L-tartrat, (¢) hasil sintesis serium(lll)-tartrat,
(d) penyaringan hasil sintesis (e) senyawa hasil saringan setelah dicuci
menggunakan DMF (f) hasil sintesis setelah dimasukkan kedalam desikator.
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Lampiran 4. Hasil Karakterisasi dan Analisis Menggunakan FTIR
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Gambar L 4.1 FTIR hasil sintesis 1 senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 130°C
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Gambar L 4.2 FTIR hasil sintesis 2 senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 130°C
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Gambar L 4.3 FTIR hasil sintesis 3 senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 130°C
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Gambar L 4.4 FTIR hasil sintesis 4 senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 130°C
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Gambar L 4.5 FTIR hasil sintesis 1 senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 140°C
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Gambar L 4.6 FTIR hasil sintesis 2 senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 140°C
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Gambar L 4.7 FTIR hasil sintesis 3 senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 140°C
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Gambar L 4.8 FTIR hasil sintesis 1 senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 150°C
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Gambar L 4.9 FTIR hasil sintesis 2 senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 150°C

@

5= suhu 150

Bi—

B2-

B1=

B0=

A=

1069.611

1118.591

58

&6

“Transmittance

G4

53

52

51

S0

49—

46~

@

47

14885070

46
' T T T O o T S T S P S P A S
3800 3600 3400 3200 3000 2800 2600 2400 2200 2000 1800 1600 1400 1200 1000 800 600 4

Wavenumber

Gambar L 4.10 FTIR hasil sintesis 3 senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 150°C
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Lampiran 5. Hasil Karakterisasi dan Analisis Menggunakan Powder XRD
L5.1 Puncak Difraksi XRD
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Gambar L 5.1 Hasil Peak XRD senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 130°C

Tabel L 5.1 Data Peak List dari data XRD serium(lll)-tartrat pada suhu 130°C

No. 2-theta(deg) d(ang.) Height(cps) FWHM(deg) Int. I(cps deg) Int. W(deg) Asym. factor
1 16.689(5) 5.3079(14) 8056(259) 0.100(4) 1115(17) 0.138(7) 1.8(4)
2 23.764(13) 3.741(2) 361(55) 0.09(3) 49(6) 0.14(4) 3(2)

3 28.608(19) 3.118(2) 1861(125) 0.902(19) 2312(28) 1.24(10) 0.92(9)
4 33.08(2) 2.7055(19) 490(64) 0.64(4) 468(19) 0.95(16) 1.5(2)
5 33.637(3) 2.6623(2) 6792(238) 0.092(3) 930(16) 0.137(7) 1.5(2)
6 41.542(11) 2.1721(5) 545(67) 0.111(13) 80(5) 0.15(3) 1.6(7)
7 44.943(9) 2.0153(4) 894(86) 0.145(10) 142(7) 0.16(2) 1.1(2)
8 45.270(7) 2.0015(3) 349(54) 0.092(11) 35(4) 0.10(3) 1.1(2)
9 47.48(2) 1.9135(8) 889(86) 0.75(3) 1029(20) 1.16(14) 1.7(3)
10 48.310(13) 1.8824(5) 260(47) 0.15(4) 61(11) 0.23(9) 1.7(3)
11 51.368(5) 1.77731(17)  1379(107) 0.103(5) 182(7) 0.132(15) 1.4(4)
12 51.662(9) 1.7679(3) 181(39) 0.09(2) 21(4) 0.12(5) 1.4(4)
13 54.411(17) 1.6849(5) 83(26) 0.13(4) 11(4) 0.13(9) 3(5)
14 56.30(3) 1.6327(8) 559(68) 0.86(3) 525(22) 0.94(15) 1.3(2)
15 57.28(3) 1.6071(7) 129(33) 0.46(10) 65(14) 0.5(2) 1.3(2)
16 59.00(4) 1.5642(10) 115(31) 0.24(9) 60(7) 0.5(2) 0.8(9)
17 60.039(6) 1.53968(14) 322(52) 0.129(12) 44(5) 0.14(4) 0.8(4)
18 62.724(9) 1.48009(19) 332(53) 0.093(13) 53(6) 0.16(4) 0.7(3)
19 62.986(8) 1.47454(17)  248(46) 0.080(17) 34(5) 0.14(5) 0.7(3)
20 69.36(8) 1.3538(13) 100(29) 1.19(10) 180(10) 1.8(6) 1.1(3)
21 70.571(7) 1.33349(11)  645(73) 0.114(12) 112(6) 0.17(3) 1.1(3)
22 73.30(4) 1.2905(6) 73(25) 0.16(3) 13(3) 0.18(10) 0.9(9)
23 75.573(9) 1.25717(13) 118(31) 0.08(2) 10(3) 0.08(5) 1.8(5)
24 76.62(2) 1.2426(3) 164(37) 1.09(6) 190(10) 1.2(3) 1.8(5)
25 77.991(7) 1.22413(10)  219(43) 0.126(17) 29(5) 0.13(5) 1.8(5)
26 78.93(4) 1.2119(5) 96(28) 1.04(14) 106(9) 1.1(4) 1.8(5)
27 82.765(9) 1.16521(10)  164(37) 0.17(4) 51(4) 0.31(9) 0.5(3)
28 85.40(8) 1.1359(8) 33(16) 0.6(2) 44(9) 1.4(10) 5(10)
29 88.01(3) 1.1088(3) 116(31) 0.97(9) 121(13) 1.0(4) 0.7(3)
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Tabel L 5.2 Data Peak List dari data XRD serium(lll)-tartrat pada suhu 140°C

Intensity (cps)

Intensity (cps)

15000

10000+

5000

[

Meas. data:Ce-Tartrat_140deg C —
BG data:Ce-Tartrat_140 deg C
Calc. data:Ce-Tartrat_140 deg C
Error

Residual

ui

2000+
1000+

-1000—
-2000

20 40 60 80
2-theta (deg)

Gambar L 5.2 Hasil Peak XRD senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 140°C

No. 2-theta(deg) d(ang.) Height(cps) FWHM(deg) Int. I(cps deg) Int. W(deg) Asym. factor
1 16.651(4) 5.3199(11) 9500(281) 0.078(6) 1134(19) 0.119(6) 1.8(4)
2 20.170(10) 4.399(2) 564(69) 0.071(16) 55(6) 0.10(2) 0.7(5)
3 23.721(17) 3.748(3) 494(64) 0.138(16) 72(8) 0.15(4) 3.0(19)
4 28.555(18) 3.1234(19) 1188(99) 0.75(3) 1273(43) 1.07(13) 1.5(2)
5 29.040(7) 3.0724(7) 974(90) 0.23(2) 315(36) 0.32(7) 1.5(2)
6 33.043(18) 2.7088(14) 373(56) 0.27(5) 204(20) 0.55(14) 3(3)

7 33.597(5) 2.6653(4) 5671(217) 0.097(5) 824(16) 0.145(8) 1.5(3)
8 41.497(7) 2.1743(4) 626(72) 0.099(13) 96(7) 0.15(3) 0.62(15)
9 44.907(9) 2.0168(4) 1182(99) 0.112(11) 186(9) 0.16(2) 1.1(5)
10 47.38(4) 1.9170(14) 504(65) 0.91(4) 554(21) 1.10(18) 1.2(2)
11 48.322(16) 1.8820(6) 247(45) 0.34(4) 100(12) 0.40(12) 1.2(2)
12 51.325(3) 1.77869(11) 2439(143) 0.074(3) 242(7) 0.099(9) 1.0(2)
13 51.621(11) 1.7692(3) 224(43) 0.12(2) 37(5) 0.16(5) 1.0(2)
14 52.21(2) 1.7507(7) 51(21) 0.08(6) 4(4) 0.09(11) 0.5(19)
15 54.399(7) 1.68521(19) 186(39) 0.10(2) 20(5) 0.11(5) 4(8)

16 56.27(4) 1.6335(12) 344(54) 0.94(4) 348(16) 1.0(2) 1.4(3)
17 57.34(2) 1.6055(5) 175(38) 0.40(6) 75(8) 0.43(14) 1.4(3)
18 58.99(14) 1.564(3) 56(22) 0.4(2) 39(12) 0.7(5) 1.4(7)
19 59.997(9) 1.5407(2) 304(50) 0.13(2) 46(7) 0.15(5) 0.7(5)
20 60.214(9) 1.5356(2) 161(37) 0.06(3) 11(4) 0.07(4) 0.7(5)
21 62.700(4) 1.48058(8) 404(58) 0.093(13) 58(5) 0.14(3) 0.9(4)
22 62.969(4) 1.47491(8) 368(55) 0.073(13) 42(5) 0.11(3) 0.9(4)
23 65.43(3) 1.4253(5) 118(31) 0.10(4) 18(3) 0.15(7) 3(4)
24 69.08(10) 1.3586(17) 59(22) 0.4(2) 43(8) 0.7(4) 0.5(4)
25 70.512(9) 1.33447(15) 696(76) 0.105(12) 108(6) 0.16(2) 1.2(5)
26 71.025(9) 1.32608(14) 147(35) 0.04(3) 8(4) 0.05(4) 1(3)
27 73.23(2) 1.2915(4) 110(30) 0.10(2) 11(3) 0.10(5) 0.6(6)
28 75.83(6) 1.2536(8) 60(22) 1.03(13) 69(10) 1.1(6) 0.7(8)
29 76.51(4) 1.2441(6) 76(25) 0.40(18) 34(15) 0.4(3) 0.7(8)
30 77.933(8) 1.22489(11) 229(44) 0.144(18) 35(12) 0.15(8) 0.6(4)
31 78.49(6) 1.2177(8) 56(22) 0.99(14) 59(9) 1.1(6) 0.6(4)
32 82.77(2) 1.1652(2) 265(47) 0.14(3) 65(5) 0.25(6) 0.7(5)
33 85.678(5) 1.13289(5) 276(48) 0.102(14) 33(4) 0.12(3) 0.7(5)
34 88.07(4) 1.1082(4) 90(27) 0.43(17) 77(21) 0.9(5) 2(2)
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Gambar L 5.3 Hasil Peak XRD senyawa kompleks serium(lll)-tartrat pada suhu 150°C

Tabel L 5.3 Data Peak List dari data XRD serium(lll)-tartrat pada suhu 150°C

No. 2-theta(deg) d(ang.) Height(cps) FWHM(deg) Int. I(cps deg) Int. W(deg) Asym. factor
1 12.526(9) 7.061(5) 655(74) 0.055(13) 59(6) 0.090(19) 2.0(15)
2 16.639(5) 5.3235(16) 1198(100) 0.110(7) 209(7) 0.17(2) 0.84(12)
3 20.229(4) 4.3863(8) 1953(128) 0.069(6) 232(7) 0.119(11) 1.1(3)

4 23.699(13) 3.751(2) 265(47) 0.11(4) 30(6) 0.11(4) 0.75(19)
5 24.05(4) 3.697(6) 273(48) 0.19(4) 54(10) 0.20(7) 0.75(19)
6 26.742(13) 3.3309(16) 254(46) 0.20(3) 60(8) 0.24(7) 1.39(12)
7 27.60(3) 3.230(4) 175(38) 0.23(7) 68(11) 0.39(15) 1.5(10)
8 28.67(2) 3.111(2) 1477(111) 0.993(18) 1733(30) 1.17(11) 1.39(12)
9 30.516(13) 2.9270(12) 509(65) 0.12(3) 116(8) 0.23(4) 1.0(7)
10 33.18(4) 2.698(3) 516(66) 0.73(4) 489(20) 0.95(16) 2.9(12)
11 33.656(8) 2.6608(6) 1227(101) 0.138(12) 221(15) 0.18(3) 2.9(12)
12 37.20(2) 2.4148(15) 104(29) 0.11(7) 15(6) 0.15(10) 0.7(19)
13 41.510(15) 2.1737(8) 490(64) 0.095(16) 58(7) 0.12(3) 1.3(10)
14 43.671(2) 2.07102(9) 4608(196) 0.0635(16) 337(7) 0.073(5) 0.77(10)
15 44.90(2) 2.0170(10) 293(49) 0.20(3) 64(6) 0.22(6) 0.6(3)
16 45.237(8) 2.0029(3) 383(56) 0.073(9) 30(3) 0.08(2) 0.6(3)
17 47.27(3) 1.9212(12) 650(74) 1.08(3) 895(18) 1.38(18) 0.60(8)
18 51.339(18) 1.7782(6) 351(54) 0.096(15) 41(4) 0.12(3) 1.9(19)
19 56.29(3) 1.6330(9) 479(63) 0.90(3) 502(15) 1.05(17) 1.21(19)
20 57.281(9) 1.6071(2) 219(43) 0.096(19) 24(4) 0.11(4) 1.21(19)
21 59.03(7) 1.5637(18) 43(19) 0.6(2) 27(16) 0.6(6) 1(3)

22 60.06(3) 1.5392(7) 97(28) 0.20(8) 22(6) 0.23(13) 0.6(9)
23 62.98(2) 1.4748(5) 188(40) 0.11(4) 41(5) 0.22(7) 1.8(19)
24 69.32(6) 1.3545(10) 69(24) 2.60(16) 192(17) 2.8(12) 0.50(16)
25 71.07(2) 1.3253(4) 73(25) 0.25(8) 35(7) 0.5(3) 5(10)

26 76.43(14) 1.2453(19) 113(31) 0.91(12) 125(13) 1.1(4) 1.1(7)
27 79.11(18) 1.210(2) 78(25) 0.8(2) 96(19) 1.2(7) 3(4)

28 87.94(19) 1.1095(19) 68(24) 0.80(17) 69(11) 1.0(5) 0.52(15)
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L 5.3 Perhitungan % kristalinitas dan Ukuran kristal
a. Suhu 130°C
Menentukan %Kristalinitas = (Fraksi Luas Kristalin:Luas Difraktogram) x 100%
= (16559.99633: 42806.88162) x 100%

= 38,685%
Menentukan ukuran kristal pada 16,6(26)= D = Bi};e
0,9 x 1,54056

~ 0,001373 cos 8,349

=1,386504 : 0,001373 x 0,9894
=1,386504 : 0,1088

= 81,638 nm
b. Suhu 140°C
Menentukan %Kristalinitas = (Fraksi Luas Kristalin:Luas Difraktogram) x 100%
= (13060,14: 33193,14) x 100%
=39,34%
Menentukan ukuran kristal pada 16,6(20)= D = BCKO?‘SG

=0,9 x 1,54056 : 0,0017 cos (16,689:2)
=1,386504 : 0,0017 x 0,9894
=1,386504 : 0,00168
=81,6388 nm
c. Suhu 150°C
Menentukan %Kristalinitas = (Fraksi Luas Kristalin:Luas Difraktogram) x 100%
= (12644.26965: 32594.73967) x 100%
= 38,7924%

KA
BcosO

Menentukan ukuran kristal pada 16,6(26)= D =

=0,9 x 1,54056 : 0,001373 cos 16,651
=1,386504 : 0,001373 x 0,98946
=1,386504 : 0,001359

=102,0424 nm



55

Lampiran 6 Hasil Karakterisasi dan Analisis Menggunakan SEM EDS

TeknikMasin 178 20,0kV X10.0k

Teknk 20.0kV X15.0k SE " 5300, Il TeknikMesin ITS 20.0kV X30.0k SE 1.00um

Gambar L 6.1 Mikrograf serium(lll)-tartrat suhu 130°C dengan perbesaran (a) 5000X, (b)
10.000X, (c) 15.000X, (d) 30.000X.

12000
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y=y0+
10000 Equation A/(sqrt(2*pi)*w*x)*exp(-
(In(x/xc))"2/(2*w"2))
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35
% 6000 - XC 1022.61325 +
n 5647.31102
w 0.51067 + 1.87956
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2792. 2
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& (coD) 0.99935
0 ! T T T T T T T T T T T T T T 1 Adj R_
0 10000 20000 30000 40000 50000 60000 70000 80000 ) 0.99928
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Gambar L 6.2 Hasil analisis distribusi partikel serium(lll)-tartrat pada suhu 130°C
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Gambar L 6.3 EDS serium(lll)-tartrat suhu 130°C

Tabel L 6.1 Presentase unsur yang terkandung pada suhu 130°C

Element Weight % Atomic%  NetInt. Ermor % Kratio z A F
CK 422 16.90 4208 B 0.0247 14143 04137 1.0000

Cel T76.94 2643 613.25 233 0.7016 0.8786 1.0379 1.0000

TS:20:0KV X8:00k SE

0KV X150k SE g & Il TeknikMesin ITS 20,0k X30.0k SE
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Gambar L 6.4 Mikrograf serium(lll)-tartrat suhu 140°C dengan perbesaran (a) 5000X, (b)

Frekuensi

10.000X, (c) 15.000X, (d) 30.000X

10000 1 Model LogNormal
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Gambar L 6.5 Hasil analisis distribusi partikel serium(lll)-tartrat pada suhu 140°C
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Gambar L 6.6 EDS serium(lll)-tartrat suhu 140°C

Tabel L 6.2 Presentase unsur yang terkandung pada suhu 140°C

Element Weight % Atomic®% HNetint Ermror % Kraftio
C K 1027 2783 113.15 7.58 0.0645
0K 2845 a7az2 43276 321 01243

Cel 61,28 14.24 445.43 278 0.4693

il A F

12675 04322 1.0000
12203 03043 1.0000
0.7Fa22 1.0674 1.0001
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= 5.00pm

ki {5 20.0kv xabibk SE

Gambar L 6.7 Mikrograf serium(lll)-tartrat suhu 150°C dengan perbesaran (a) 5000X, (b)
10.000X, (c) 15.000X, (d) 30.000X
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Gambar L 6.8 Hasil analisis distribusi partikel serium(lll)-tartrat pada suhu 150°C
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Gambar L 6.9 EDS serium(lIl)-tartrat suhu 150°C

Tabel L 6.3 Presentase unsur yang terkandung pada suhu 150°C

Element Weight% Atomic%  NetInt Ermor % Kratio z A F
CK 555 1042 5236 861 0.0322 13779 04211 1.0000

Cel 72.00 21.60 536.85 243 0.6441 08555 1.0457 1.0001
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Lampiran 7 Perhitungan Rasio Mol Berdasarkan Hasil EDS

1. Suhu 130°C

a. O =Arx% atomic = 15,99 g/mol x 56,67 mol = 906,1533 g

b. C =Arx % atomic = 12,011 g/mol x 16,9 mol = 202,9859 g

c. Ce = Ar x % atomic = 140,116 g/mol x 26,43 mol = 3703,226 g
Massa total = 906,1533 g + 202,9859 g + 3703,226 g = 4812,405 g

O =_Massa0 _ 061533 _ ) 1882953 x 100% = 18,82953%
Massa total 4812,405

c = _MassaC _ 2029859 _ 3 3421797 x 100% = 4,21797%
Massa total 4812,405

Ce = Massate _ 3703226 _ 569525 x 100% = 76,9525%

" Massa total ~ 4812,405

Dari hasil yang didapatkan %weight menunjukkan bahwa mempunyai hubungan dengan
hasil %atomic

2. Suhu 140 °C

a. O =Arx% atomic = 15,99 g/mol x 57,92 mol = 926,1408 g

b. C =Arx% atomic =12,011 g/mol x 27,83 mol = 334,2661 g

c. Ce = Arx % atomic = 140,116 g/mol x 14,24 mol = 1995,252 g
Massa total = 926,1408 g + 334,2661 g + 1995,252 g = 3255,659 g

O =_Massa0 _ 9261208 _ 9944711 x 100% = 28.44711%
Massa total 3255,659
- MassaC _ 33%2661 _ 1026723 x 100% = 10,26723%
Massa total 3255,659
Ce = Massate _ 1995252 _ ) £128566 x 100% = 61,28566%
Massa total 3255,659

Dari hasil yang didapatkan %weight menunjukkan bahwa mempunyai hubungan dengan
hasil %atomic

3. Suhu 150°C

a. O=Arx% atomic =15,99 g/mol x 58,95 mol =942,6105¢g

b. C =Arx % atomic = 12,011 g/mol x 19,42 mol = 233,2536 g

c. Ce = Ar x % atomic = 140,116 g/mol x 21,6 mol = 3026,506 g
Massa total = 924,6105 g + 233,2536 g + 3026,506 g = 4202,37

O = _Massa0 _ 9426105 _ (5943045 x 100% = 22,43045%
Massa total 4202,37

c = MassaC _ 2332536 _ ) 15550526 x 100% = 5,550526%
Massa total 4202,37

Ce = Massate _ 140116 _ 47901902 x 100% = 72,01902%
Massa total 3026,506

Dari hasil yang didapatkan %weight menunjukkan bahwa mempunyai hubungan dengan
hasil %atomic



