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MOTTO 

 

“The larger the group, the more toxic, the more of your beauty as an individual you have to 

surrender for the sake of group thought. And when you suspend your individual beauty you 

also give up a lot of your humanity. 

You will do things in the name of a group that you would never do on your own. Injuring, 

hurting, killing, drinking are all part of it, because you’ve lost your identity, because you now 

owe your allegiance to this thing that’s bigger than you are, and that controls you.” 

(George Carlin) 
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ABSTRAK 

Amalia, Nidya Fitri. 2023. Sintesis dan Karakterisasi Senyawa Kompleks Gadolinium (III)
 dengan Ligan 1,3,5-Benzenatrikarboksilat (H3BTC) Menggunakan Metode
 Solvotermal. Proposal Penelitian. Program Studi Kimia Fakultas Sains dan
 Teknologi Universitas Islam Negeri Maulana Malik Ibrahim Malang. Pembimbing I:
 Nur Aini, M.Si.; Pembimbing II: Lilik Miftahul Khoiroh, M.Si.  

Kata Kunci: Gadolinium(III), Ligan H3BTC, Solvotermal, Suhu 

Gadolinium merupakan salah satu unsur logan tanah jarang yang bersifat 
paramagnetik sangat kuat karena memiliki tujuh elektron valensi serta memiliki tingkat energi 
terluar 4f yang sebagian terisi elektron, memiliki karakteristik tingkat energi yang menginduksi 
eksitasi dalam proses luminisensi. Selain itu, gadolinium juga memiliki pori – pori yang dapat 
digunakan sebagai penyimpanan gas. Ligan yang digunakan dalam sintesis yaitu ligan 1,3,5-
Benzenatrikarboksilat (H3BTC). Ligan H3BTC lebih banyak digunakan sebagai ligan dalam 
pembentukan kompleks karena kemampuan gugus karboksilatnya untuk membentuk ikatan 
kovalen koordinasi dengan logam dan ikatan hidrogen dengan senyawa lain, seperti H2O. 
H3BTC termasuk dalam asam karboksilat yang sangat simetris dan dapat digunakan sebagai 
bahan penyusun dalam sintesis supramolekul karena memiliki potensi untuk menciptakan 
bentuk dan khas melalui ikatan hidrogen. Ligan H3BTC yang bereaksi dengan logan 
gadolinium membentuk senyawa kompleks yang bersifat paramagnetik. Ketika gadolinium 
berikatan terlebih dahulu dengan satu molekul air sebelum berikatan dengan ligan H3BTC. 
Adanya koordinat air tersebut akan membuat gadolinium lebih efektif dalam penurunan 
toksisitas. 

Senyawa kompleks gadolinium(III) dengan ligan H3BTC disintesis menggunakan 
metode solvotermal dengan variasi suhu 80, 100, 120oC. Rasio mol yang digunakan yaitu 
logam : ligan (1:2). Produk hasil sintesis akan dikarakterisasi menggunakan Powder X-Ray 
Diffraction (P-XRD) untuk mengetahui struktur kristal dan Scanning Electron Microscopy 
(SEM) untuk mengetahui ukuran partikel, bentuk morfologi, dan komposisi unsur dari 
senyawa.  

Produk yang telah disintesis dengan metode solvotermal dengan variasi suhu 80, 100, 
dan 120oC berbentuk serbuk berwarna putih, diperoleh rata – rata massa produk pada suhu 
80, 100, 120oC berturut – turut sebesar 0,2012 gram; 0,2035 gram; 0,2105 gram. Massa 
produk yang diperoleh semakin banyak dengan semakin besar suhu sintesis. Analisis powder 
XRD menunjukkan bahwa masing – masing kompleks Gd-BTC teridentifikasi memiliki sistem 
kristal tetragonal dengan space group P4122 dan suhu sintesis yang paling efektif adalah 
100oC dengan derajat kristalinitas 98,84% dan ukuran kristal 11,60 nm. Semakin besar suhu 
sintesis maka semakin besar derajat kristalinitas, jika terlalu tinggi suhu mengakibatkan 
pergerakan yang terlalu cepat dan acak sehingga menyebabkan pertumbuhan kristal yang 
tidak teratur dan derajat kristalinitas menurun. Hasil karakterisasi SEM memunjukkan bahwa 
masing – masing kompleks memiliki bentuk morfologi microroad dengan ukuran morfologi 
yang bervariasi. Semakin besar suhu sintesis diperoleh semakin besar panjang partikel dan 
semakin kecil diameter partikel. Hasil karakterisasi EDS menunjukkan presentase kopmposisi 
unsur Gd-BTC yang teridentifikasi berbeda dengan presentase komposisi unsur pada 
perhitungan teoritis.  
 

 



 
 

 
 

  



 
 

 
 

ABSTRACT 

Amalia, Nidya Fitri. 2023. Synthesis and Characterization of Gadolinium (III) Complex
 Compound with 1,3,5-Benzenetricarboxylate Ligand (H3BTC) Using
 Solvothermal Method. Thesis. Departement of Chemistry, Faculty of Science and
 Technology, State Islamic University of Maulana Malik Ibrahim Malang. Supervisor I:
 Nur Aini, M.Si.; Supervisor II: Lilik Miftahul Khoiroh, M.Si.  

Keywords: Gadolinium(III), Ligand H3BTC, Solvothermal, Temperature  

Gadolinium is a rare earth metal element which is very strong paramagnetic because 

it has seven valence electrons and has an outer energy level of 4f which is partially filled with 

electrons. It has a characteristic energy level that induces excitation in the luminescence 

process. Apart from that, gadolinium also has pores that can be used as gas storage. The 

ligand used in the synthesis is the 1,3,5-Benzenatricarboxylate (H3BTC) ligand. The H3BTC 

ligand is more widely used as a ligand in complex formation because of the ability of its 

carboxylic group to form coordinating covalent bonds with metals and hydrogen bonds with 

other compounds, such as H2O. H3BTC is a highly symmetric carboxylic acid and can be used 

as a building block in supramolecular synthesis because it has the potential to create distinctive 

shapes through hydrogen bonds. The H3BTC ligand reacts with the gadolinium ligand to form 

a complex compound that is paramagnetic. When gadolinium binds first to one water molecule 

before binding to the H3BTC ligand. The presence of these water coordinates will make 

gadolinium more effective in reducing toxicity. 

Gadolinium(III) complexes with H3BTC ligands were synthesized using the 

solvothermal method with temperature variations of 80, 100, 120oC. The mole ratio used is 

metal: ligand (1:2). The synthesized product will be characterized using Powder X-Ray 

Diffraction (P-XRD) to determine the crystal structure and Scanning Electron Microscopy 

(SEM) to determine particle size, morphology, and elemental composition of compounds. 

The product synthesized by the solvothermal method at temperatures of 80, 100, and 

120oC is in the form of white powder. The average masses of the products obtained at 

temperatures of 80, 100, and 120oC are 0.2012 grams, 0.2035 grams, and 0.2105 grams, 

respectively. The mass of the product obtained increases with higher synthesis temperatures. 

Powder XRD analysis indicates that each identified Gd-BTC complex has a tetragonal crystal 

system with space group P4122. The most effective synthesis temperature is 100 degrees 

Celsius, exhibiting a crystallinity degree of 98.84% and a crystal size of 11.60 nm. Higher 

synthesis temperatures result in increased crystallinity. However, excessively high 

temperatures lead to excessively rapid and random movements, causing irregular crystal 

growth and a decrease in crystallinity degree. SEM characterization results illustrate that each 

complex has a microroad morphology with varying morphology sizes. Higher synthesis 

temperatures yield longer particle lengths and smaller particle diameters. EDS characterization 

reveals that the percentage composition of Gd-BTC elements identified differs from the 

theoretical composition percentages. 
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 ملخص البحث 

نيديا فتري.   بنزينتريكاربوكسيلات   -١،٣،٥مع روابط   )الثالث( تخليق وتوصيف مركبات مركب الجادولينيوم.  ٢٠٢٣  أماليا، 
(BTC3H) الإسلامية  الكيمياء، كلية العلوم والتكنولوجيا، جامعة    قسم  .بحث جامعي .سولفوثيرمال باستخدام طريقة

 الماجستير ،  الخيرة: ليليك مفتاح  ة الثاني  ةالمشرف الماجستير،  : نور عيني،  الأولى  ة مولانا مالك إبراهيم مالانج. المشرف  الحكومية

 ، سولفوثيرم، درجة الحرارةBTC3H ، ليجند)الثالث( : الجادولينيوم  الرئيسيةالكلمات 
الجادولينيوم هو أحد عناصر اللوغان الأرضية النادرة القوية جدا لأنه يحتوي على سبعة إلكترونات تكافؤ وله مستوى طاقة  

مملوء جزئيا بالإلكترونا، وله مستوى طاقة مميز يحفز الإثارة في عملية التلألؤ. بالإضافة إلى ذلك، يحتوي الجادولينيوم     4fخارجي يبلغ  
الربيطة   هي  التوليف  في  المستخدمة  الربيطة  الغاز.  لتخزين  استخدامها  يمكن  مسام  على    بنزينتريكاربوكسيلات   -١،٣،٥أيضا 

(BTC3H  .)تستخدم روابطBTC3H    الكربوكسيلات على تكوين  على نطاق واسع كروابط في تكوين معقد نظرا لقدرة مجموعاتها
مثل أخرى،  مركبات  مع  هيدروجينية  وروابط  المعادن  مع  منسقة  تساهمية  أحماض كربوكسيلية    BTC3H ينتمي  O2H  روابط  إلى 

الروابط   خلال  من  مميزة  أشكال  إنشاء  على  القدرة  لأنه لديه  الجزيئي  فوق  التخليق  في  بناء  استخدامه كوحدة  ويمكن  للغاية  متناظرة 
 .الهيدروجينية 

الجادولينيوم مركبات  تصنيع  روابط )الثالث(  تم  مع  في    BTC3H المعقدة  تغيرات  مع  الحراري  الذوبان  طرق  باستخدام 
. سيتم تمييز المنتجات  ( ٢:١)درجة مئوية. نسبة الشامات المستخدمة هي المعدن: ليجند   ١٢٠،  ١٠٠،   ٨٠درجات الحرارة تبلغ 

حيود   باستخدام  السينية المركبة  الأشعة  الماسح (P-XRD) مسحوق  الإلكتروني  والمجهر  البلورية  البنية  لتحديد   (SEM) لتحديد 
 .حجم الجسيمات والشكل المورفولوجي والتركيب الأولي للمركب

بطريقة تصنيعها  التي تم  من   المنتجات  الحرارة  درجات  في  تغيرات  مئوية في    ١٢٠و    ١٠٠و    ٨٠سولفوثيرمال مع  درجة 
درجة مئوية على التوالي    ١٢٠،    ١٠٠،    ٨٠شكل مسحوق أبيض، حصلت على متوسط كتلة من المنتجات عند درجات حرارة  

درجة  gram  ٠.٢١٠٥؛  gram  ٠.٢٠٣٥؛  gram  ٠.٢٠١٢من   زيادة  مع  وأكثر  أكثر  عليها  الحصول  تم  التي  المنتج  . كتلة 
تم تحديده على أنه يحتوي على نظام بلوري رباعي الزوايا   Gd-BTC أن كل مركب XRD حرارة التوليف. أظهر تحليل مسحوق

٪ وحجم بلورة  ٩٨.٨٤درجة مئوية بدرجة تبلور    ١٠٠وكانت درجة حرارة التوليف الأكثر فعالية هي   P٤١٢٢ مع مجموعة الفضاء 
توصيف   .نانومتر  ١١.٦٠ نتائج  تظهر  الجزيئات.  قطر  وأصغر  الجسيمات  طول  زاد  التوليف،  حرارة  درجة  زادت  أن    EDSكلما 

 المحددة تختلف عن النسبة المئوية لتكوين العنصر في الحسابات النظرية.  Gd-BTCالنسبة المئوية لتكوين عنصر 
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BAB I  

PENDAHULUAN 

 

1.1 Latar Belakang 

Unsur Tanah Jarang (UTJ) adalah sekelompok logam yang terdiri dari 15 unsur lantanida 

beserta skandium dan itrium yang termasuk aktinida (Wu et al., 2018). UTJ dibagi menjadi tiga 

kelompok, yaitu UTJ ringan, sedang, dan berat berdasarkan nomor dan massa atom (Liang et 

al., 2014). UTJ banyak digunakan dalam berbagai aplikasi industri seperti lampu fosfor, laser, 

magnet permanen, katalis, superkonduktor, dan keramik karena sifat katalitik, luminescence, 

listrik, elektrokimia, optik, dan magnetik yang unik (Fadhilah, 2013; Naumov, 2008; Davoodi-

Nasab et al., 2018a). Suprapto (2009) memberikan informasi bahwa UTJ sebagai material 

alternatif yang berpotensi sebagai senyawa kompleks. Banyaknya aplikasi UTJ, meningkatkan 

permintaan UTJ dengan kemurnian yang tinggi dan jumlah yang besar (Davoodi-Nasab et al., 

2018a). Di masa mendatang diperkirakan penggunaan tanah jarang akan meluas, terutama 

unsur tanah jarang tunggal, seperti neodymium, samarium, europium, gadolinium, dan yttrium 

(Suprapto, 2009).  

 

Ilmu Allah benar – benar di atas segalanya, dalam al – Qur’an Surat Ali Imran ayat 190 – 

191 dijelaskan tentang sekelumit dari penciptaan-Nya yang mempunyai banyak manfaat serta 

memerintahkan agar manusia memikirkannya dan terus mengingat Allah SWT. Begitupun 

persenyawaan gadolinium yang mempunyai banyak manfaat dalam berbagai bidang industri. 

Sebagaimana firman Allah sebagai berikut:  

 

يَذْ  الَّذِيْنَ  الْالَْبَابِِۙ  ُولِى  لاِِ لَاٰيٰتٍ  هَارِ  وَالن َّ الَّيْلِ  وَاخْتِلَافِ  وَالْاَرْضِ  مٰوٰتِ  السَّ خَلْقِ  فيْ  عَلٰى اِنَّ  وَّ قُ عُوْدًا  وَّ قِيَامًا   َ اللِّٰ كُرُوْنَ 
مٰوٰتِ وَالْاَرْضِِۚ رَب َّنَا مَا خَ  رُوْنَ فيْ خَلْقِ السَّ  لَقْتَ هٰذَا بَاطِلًاِۚ سُبْحٰنَكَ فَقِنَا عَذَابَ النَّارِ جُنُ وْبِِِمْ وَيَ تَ فَكَّ

Artinya: “Sesungguhnya dalam penciptaan langit dan bumi, dan silih bergantinya malam dan 
siang terdapat tanda-tanda bagi orang-orang yang berakal. (yaitu) orang-orang yang 
mengingat Allah sambil berdiri atau duduk atau dalam keadan berbaring dan mereka 
memikirkan tentang penciptaan langit dan bumi (seraya berkata): “Ya Tuhan kami, 
tiadalah Engkau menciptakan ini dengan sia-sia, Maha Suci Engkau, maka 
peliharalah kami dari siksa neraka.”  (Q.s Ali Imran 190 – 191) 

 

 Ayat 190 ini menjelaskan tentang manusia agar memperhatikan, merenung, dan 

memikirkan penciptaan Allah baik yang di langit, bumi maupun diantara keduanya. Manusia 

hendaknya berfikir, karena sesungguhnya dalam penciptaan, yakni kejadian benda – benda 

seperti matahari, bulan dan jutaan bintang yang terdapat dilangit serta kejadian dan peraturan 

bumi pada porosnya yang menyebabkan silih bergantinya malam dan siang, perbedaannya 

baik dalam masa maupun dalam panjang dan pendeknya terdapat tanda – tanda 

kemahakuasaan Allah bagi ulul albab yakni orang – orang yang memiliki akal yang murni.  
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Ayat 191 dijelaskan oleh Dr. M. Qurais Shihab dalam Tafsir Al – Misbah menjelaskan ciri – ciri 

Ulul Albab yaitu orang yang terus menerus mengingat Allah SWT dengan ucapan atau dalam 

hati dalam keadaan apapun. Dan mereka memikirkan penciptaan Allah SWT. Semua yang 

kita lihat, kita alami pasti diciptakan memiliki maksud dan tujuan, karena Allah SWT tidak 

mungkin menciptakan sesuatu dengan sia – sia. Begitu juga dengan sintesis persenyawaan 

gadolinium yang mempunyai banyak manfaat dalam bidang industri seperti laser, luminisensi, 

fosfor dalam televisi berwarna dan dalam bidang Kesehatan yaitu sebagai agen pengontras 

MRI (Sofia, 2021).  

Gadolinium adalah salah satu unsur kimia yang dapat digunakan sebagai bahan dalam 

pembuatan luminisensi. Luminisensi merupakan kemampuan suatu zat untuk memancarkan 

cahaya setelah terkena rangsangan atau eksitasi energi. Pemanfaatan gadolinium dalam 

bidang luminisensi terutama terkait dengan aplikasi diagnostic medis. Ion gadolinium (Gd3+) 

memiliki tingkat energi terluar 4f yang sebagian terisi elektron, memiliki karakteristik tingkat 

energi yang menginduksi eksitasi dalam proses luminisensi. Ion tersebut dapat digunakan 

sebagai pusat luminisensi dalam fosfor (Shionoya and Yen, 1988). Sifat luminisensi dari fosfor 

sangat bergantung pada komposisi dan struktur yang dipengaruhi oleh kondisi sintesis seperti 

halnya temperatur, tekanan dan kondisi lingkungan (Faizal, dkk., 2014). Senyawa kompleks 

gadolinium dapat dijadikan sebagai agen pengontras dan luminisensi harus berupa 

nanopartikel dengan ukuran partikel 1 – 1000 nm. Range ukuran kompleks Gd-BTC yang 

dapat diaplikasikan sebagai luminisensi yaitu 80 – 120 nm (Brunckova, dkk., 2021). Rocca, 

dkk (2010) melakukan sintesis Gd-BTC, didapatkan morfologi pelat tipis dengan panjang dan 

lebar dari 400 hingga 1000 nm.  

Gadolinium (Gd) merupakan salah satu unsur tanah jarang yang bersifat paramagnetik 

sangat kuat karena gadolinium memiliki tujuh elektron valensi. memiliki momen magnet 

sebesar 7,94 J/T.  Penggunaan MRI, senyawa gadolinium yang diberikan pada pasien dapat 

menghasilkan sinyal kontras yang membantu dokter dalam melihat struktur dan kondisi organ 

dengan lebih jelas. Senyawa kompleks gadolinium dapat digunakan sebagai agen pengontras 

pada MRI karena sifat paramagnetiknya yang kuat. Senyawa kompleks gadolinium yang 

umum digunakan sebagai senyawa pengontras adalah Gadolinium (III) 

dietilentriaminpentaasetat (Gd-DTPA) dan telah direkomendasikan oleh Food and Drug 

Agency (FDA) USA pada tahun 1988 dengan nama jual Magnevist dan secara luas telah 

digunakan di berbagai negara di dunia (Gunawan dkk., 2006).   

Senyawa kompleks Gd-BTC memiliki potensi untuk digunakan sebagai penyimpanan gas, 

terutama untuk menyimpan dan melepaskan gas seperti hidrogen, metana, atau gas lainnya. 

Kerangka logam organic seperti Gd-BTC memiliki pori – pori yang dapat menahan molekul 

gas didalamnya. Kebanyakan pori – pori ini memiliki ukuran yang tepat untuk menampung gas 

tertentu. Oleh karena itu, senyawa kompleks ini memiliki potensi untuk dijadikan sebagai 

penyimpanan gas yang efisien. Penggunaan senyawa kompleks Gd-BTC untuk penyimpanan 
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gas dapat memiliki beberapa keunggulan, seperti kapasitas penyimpanan gas yang tinggi, 

kemampuan untuk melepaskan gas dengan cepat, dan stabilitas strukturalnya dapat 

mempertahankan kinerja penyimpanan gas dalam jangka waktu yang lama. Proses 

penyimpanan gas dalam MOF umumnya bergantung pada ukuran pori dan afinitas MOF untuk 

gas yang ditargetkan. Setelah pemurnian porositas permanen MOF, isoterm adsopsi 

kesetimbangan untuk berbagai gas dikumpulkan untuk memperkirakan selektivitas gas 

potensial. Selektivitas yang dihitung dari data kesetimbangan tidak menjamin selektivitas tinggi 

dalam kondisi pemisahan yang dinamis. Peningkatan gas dalam adsorben bersifat sensitive 

terhadap kondisi operasi. Sebagai contoh yaitu pada proses penghilangan 

tetrahydrothiophene (THT) dari metana yang tetap mengandung Cu3(BTC)2. Warna Cu3(BTC)2 

berubah dari biru tua menjadi hijau muda yang menunjukkan bahwa THT teradsorpsi ke situs 

logam terbuka tembaga (Furukawa, dkk., 2013).  

Trimesic Acid (TMA) atau disebut dengan asam benzene-1,3,5-trikarboksilat (H3BTC) 

merupakan turunan benzena yang memiliki tiga gugus karboksilat. H3BTC lebih banyak 

digunakan sebagai ligan dalam pembentukan kompleks karena kemampuan gugus 

karboksilatnya untuk membentuk ikatan kovalen koordinasi dengan logam. H3BTC dapat larut 

dalam air, eter, dan mudah larut dalam alkohol serta dapat menguap pada temperatur yang 

sangat tinggi tanpa melalui proses peleburan dan sublimasi. H3BTC termasuk dalam golongan 

senyawa anionik yang dapat bergabung dengan senyawa kationik baik organik maupun 

anorganik (Herbstein, 2005). H3BTC sangat stabil pada media air (H2O), methanol (CH3OH) 

dan etanol (Kumar, dkk, 2021). Penelitian Blomqvist, L. (2022) melaporkan bahwasanya ligan 

H3BTC yang bereaksi dengan logan gadolinium membentuk senyawa kompleks yang bersifat 

paramagnetik. Blomqvist, L (2022) menjelaskan ketika gadolinium berikatan terlebih dahulu 

dengan satu molekul air sebelum berikatan dengan ligan H3BTC. Adanya koordinat air tersebut 

akan membuat gadolinium lebih efektif dalam penurunan toksisitas. 

Logam gadolinium banyak disintesis menggunakan ligan DTPA. Gunawan, dkk (2007) 

dalam penelitiannya mensintesis Gd-DTPA, mereka melakukan pengujian biodistribusi, 

lipofilisitas, stabilitas serum darah dan clearence dengan menggunakan hewan percobaan. 

Hasil biodistribusi menunjukkan bahwa sediaan Gd-DTPA masih terdapat dalam tubuh tikus 

putih sekitar 4% dan sisanya diekskresikan melalui urin dan feses. Data hasil clearance 

menunjukkan bahwa sampai dengan 48 jam setelah penyuntikan sekitar 94,5% Gd-DTPA 

dikeluarkan dari tubuh tikus. Sejumlah kecil yang masih tersisa diduga bukan merupakan 

bentuk kompleks Gd-DTPA. Namun, pada penelitian ini digunakan ligan H3BTC karena ligan 

DTPA memiliki perbedaan dengan ligan H3BTC. Perbedaan ligan DTPA dan BTC dapat dilihat 

dari segi sifat stabilitas dan selektivitas. Kompleks (Gd-DTPA) dapat diaplikasikan dalam 

bidang kesehatan seperti agen pengontras MRI karena Gd memiliki sifat paramagnetik yang 

kuat. Sedangkan ligan BTC secara umum dapat disintesis dengan logam transisi dan tanah 

logam jarang. Kompleks ligan BTC ini lebih luas pengaplikasiannya yaitu sebagai katalisis, 
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penyimpanan dan pemisahan gas, dll. Menurut penelitiannya Schlichte (2004) bahwa senyawa 

kompleks Cu3(BTC)2 dapat diaplikasikan sebagai katalis yaitu Cu-BTC. Pada uji katalis ini 

direaksikan selama 72 jam dihasilkan rendemen sebesar 57% dengan selektivitas sebanyak 

88,5%. Sedangkan uji tanpa katalis dengan direaksikan pada waktu yang sama menghasilkan 

rendemen dibawah 10%. Sehingga tidak memberikan konversi yang signifikan.   

Sintesis senyawa kompleks dapat dilakukan dengan metode Bridgman–Stockbarger, sol 

gel, hidrotermal, solvotermal. Menurut Noro (2013), metode solvotermal melibatkan pelarut 

N,N-dimetilformamida (DMF) atau dietil formamida (DEF) merupakan suatu metode yang 

efektif untuk mendapatkan kristal dari kompleks polimer yang berkualitas baik dengan ligan 

tipe karboksilat dan imidazolat. DMF dan DEF mudah mengalami hidrolisis di udara, 

membentuk asamformat 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. Menurut Nguyen (2021), 

dalam penelitiannya mensintesis Bismut (III) dengan ligan asam H3BTC dengan metode 

solvotermal menggunakan pelarut DMF dan methanol (MeOH) dalam suhu 120 oC selama 24 

jam. Hasil dari sintesis tersebut didapatkan struktur Bi-BTC-DMF/MeOH dengan bentuk 

isomorfik dengan MOF berbasis Bi[Bi(BTC)(H2O)], pola XRD Bi-BTC-DMF dan Bi-BTC-MeOH 

sesuai dengan pola XRD senyawa bismuth karboksilat Bi2(O)(OH)(HBTC)(NO3). Chowdhury 

(2009) juga mensintesis Cu-BTC dengan metode solvotermal menggunakan pelarut DMF dan 

etanol dengan variasi suhu 10 oC selama 48 jam dan 100 oC selama 10 jam. Masing – masing 

dihasilkan kristalinitas yang baik dengan kristal berwarna biru muda berbentuk bulat pada suhu 

140 oC dan kristal berwarna biru prusia cerah berbentuk kubus dengan ujung yang tajam pada 

suhu 100oC.  Almáši (2017) juga berhasil mensintesis MOF-76 (Gd) dengan ligan BTC 

menggunakan metode solvotermal pada suhu 80 oC. Gd(BTC) disintesis menggunakan pelarut 

DMF dan H2O, senyawa tersebut mengkristal pada space group P4122 dan membentuk 

struktur batang tiga dimensi yang netral dan monoklinik pada suhu rendah serta tetragonal 

pada suhu tinggi. Sesuai dengan yang dilaporkan pada penelitian – penelitian sebelumnya, 

kristal kompleks berbasis unsur tanah jarang seperti gadolinium yang berikatan dengan ligan 

BTC dapat disintesis menggunakan metode solvotermal dengan pelarut DMF.  

Berdasarkan penjelasan tersebut, terdapat peluang untuk dilakukan penelitian 

mengenai sintesis gadolinium (III) dengan ligan H3BTC atau Gd-BTC menggunakan metode 

solvotermal pada berbagai variasi suhu yaitu 80, 100, 120 oC.  karena pada penelitian 

sebelumnya telah dijelaskan bahwasanya kompleks dengan logam transisi atau golongan 

lantanida pada variasi suhu tersebut kompleks dapat terbentuk atau produk yang dihasilkan 

terbentuk. Penelitian ini diharapkan menjadi pendukung pengembangan sintesis gadolinium 

(III) dengan ligan H3BTC atau Gd-BTC yang lebih baik. Hasil sintesis tersebut nantinya akan 

dikarakterisasi menggunakan XRD untuk mengetahui perubahan struktur dan SEM untuk 

ukuran partikel, bentuk morfologi, dan distribusi pertumbuhan kristal.  
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1.2 Rumusan Masalah 

Adapun rumusan masalah pada penelitian ini yaitu sebagai berikut:  

1. Bagaimana banyaknya massa produk sintesis senyawa kompleks Gadolinium (III) 

dengan ligan H3BTC menggunakan metode solvotermal pada variasi suhu 80, 100, 120 

oC? 

2. Bagaimana karakteristik terhadap struktur dari senyawa kompleks Gadolinium (III) 

dengan ligan H3BTC yang disintesis menggunakan metode solvotermal pada variasi 

suhu 80, 100, 120 oC?  

3. Bagaimana morfologi kristal dan komposisi unsur dari senyawa kompleks Gadolinium 

(III) dengan ligan H3BTC yang disintesis menggunakan metode solvotermal pada variasi 

suhu 80, 100, 120 oC? 

 

1.3 Tujuan 

Adapun rumusan masalah pada penelitian ini yaitu sebagai berikut:  

1. Untuk mengetahui banyaknya massa produk sintesis senyawa kompleks Gadolinium 

(III) dengan ligan H3BTC menggunakan metode solvotermal pada variasi suhu 80, 

100, 120 oC? 

2. Untuk mengetahui karakteristik struktur dari senyawa kompleks Gadolinium (III) 

dengan ligan H3BTC yang disintesis menggunakan metode solvotermal pada variasi 

suhu 80, 100, 120 oC?  

3. Untuk mengetahui morfologi kristal dan komposisi unsur dari senyawa kompleks 

Gadolinium (III) dengan ligan H3BTC yang disintesis menggunakan metode 

solvotermal pada variasi suhu 80, 100, 120 oC?  

 

1.4 Batasan Masalah 

Adapun Batasan masalah pada penelitian ini yaitu sebagai berikut:  

1. Variasi suhu yang digunakan yaitu 80, 100, 120 oC 

2. Metode yang digunakan adalah solvotermal dengan pelarut DMF dan H2O 

3. Karakterisasi yang digunakan adalah XRD dan SEM 

 

1.5 Manfaat 

Adapun manfaat dari penelitian ini yaitu didapatknya informasi mengenai kompleks 

Gadolinium (III) dengan ligan H3BTC seperti hasil sintesis, pengaruh variasi suhu dan 

karakterisasi menggunakan XRD dan SEM. 
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BAB II  

TINJAUAN PUSTAKA 

 

2.1 Karakteristik Unsur Logam Tanah Jarang  

Unsur tanah jarang merupakan unsur yang sangat langka atau keterdapatannya 

sangat sedikit, di alam berupa senyawa kompleks, umumnya senyawa kompleks fosfat dan 

karbonat. Seiring dengan perkembangan teknologi pengolahan material, unsur tanah jarang 

semakin dibutuhkan, dan umumnya pada industri teknologi tinggi. Penggunaan logam tanah 

jarang sangat luas dan erat kaitannya dengan produk industri teknologi tinggi, seperti industri 

komputer, telekomunikasi, nuklir, dan ruang angkasa. Di masa mendatang diperkirakan 

penggunaan tanah jarang akan meluas, terutama unsur tanah jarang tunggal, seperti 

neodymium, samarium, europium, gadolinium, dan yttrium (Suprapto, 2009).  

 

 
Tabel 2. 1 Unsur – unsur logam tanah jarang 

Simbol Nama Unsur Nomor Atom Simbol Nama Unsur Nomor Atom 

Y Yttrium 39 Gd Gadolinium 64 
Sc Scandium 21 Tb Terbium 65 
La Lanthanum 57 Dy Dysprosium 66 
Ce Serium 58 Ho Holmium 667 
Pr Paseodimium 59 Er Erbium 68 
Nd Neodymium 60 Tm Thulium 69 
Pm Promethium 61 Yb Ytterbium 70 
Sm Samarium 62 Lu Luterium 71 
Eu Europium 63 Th Thorium 90 

 

Unsur tanah jarang (UTJ) adalah nama yang diberikan kepada kelompok lantanida, 

yang merupakan logam transisi dari Grup 111B pada Tabel Periodik. Kelompok lantanida 

terdiri atas 15 unsur, yaitu mulai dari lantanum (nomor atom 57) hingga lutetium (nomor atom 

71), serta termasuk tiga unsur tambahannya yaitu yttrium, thorium dan scandium. Unsur tanah 

jarang mempunyai sifat reaktif tinggi terhadap air dan oksigen, bentuk senyawa stabil dalam 

kondisi oksida, titik leleh relatif tinggi, serta sebagai bahan penghantar panas yang tinggi. 

Berdasarkan variasi radius ion dan susunan elektron, unsur tanah jarang diklasifikasikan ke 

dalam dua subkelompok, yaitu: Unsur tanah jarang ringan, atau subkelompok serium yang 

meliputi lantanum hingga europium dan unsur tanah jarang berat, atau subkelompok yttrium 

yang meliputi gadolinium hingga lutetium dan yttrium. Rata – rata konsentrasi unsur tanah 

jarang pada kerak bumi diperkirakan berkisar antara 130 ㎍/g hingga 240 ㎍/g yang jauh lebih 

tinggi daripada unsur lainnya. Gadolinium memiliki rata – rata 3.3 ㎍/g (Taylor and MeLennnan, 

1985), 4 ㎍/g (Wedepohl, 1995), 6.2 ㎍/g (Lide, 1997) (Balaram, 2019). Logam tanah jarang 

tidak ditemukan di bumi sebagai unsur bebas melainkan paduan berbentuk senyawa 
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kompleks. Sehingga untuk pemanfaatannya, logam tanah jarang harus dipisahkan terlebih 

dahulu dari senyawa kompleks tersebut (Suprapto, 2009).  

2.2 Karakteristik Kompleks Berbasis Ion Logam Gadolinium 

Penelitian tentang persenyawaan gadolinium telah banyak dilakukan. Salah satunya 

dilakukan oleh Fauzia, dkk (2016) yang telah melaporkan sintesis gadolinium dengan DTPA 

menggunakan metode refluks. Sintesis dilakukan selama 1, 2, 3 jam untuk mengetahui waktu 

optimum dari pembentukan kompleks Gd-DTPA. Selanjutnya didiamkan pada suhu ruang dan 

disaring hingga mendapatkan filtrat. Hasil filtrat disimpan dalam lemari pendingin selama 9 

minggu untuk memberi waktu pembentukan kristal. Setelah disimpan selama 9 minggu, 

didapatkan hasil 1 jam merupakan waktu yang optimum untuk proses pembentukan kristal Gd-

DTPA, sedangkan pada waktu refluks 2 jam dan 3 jam, proses pembentukan kompleks Gd-

DTPA tidak optimum karena reaksi yang berjalan secara bertahap yang memungkinkan 

pembentukan kristal Gd-DTPA tidak berjalan sempurna. Terlalu lamanya waktu refluks yang 

digunakan menyebabkan produk Gd-DTPA yang dihasilkan kembali lagi menjadi unsur-unsur 

penyusunnya. Struktur Gd-DTPA dapat dilihat pada Gambar 2.1. Pada kompleks tersebut 

gadolinium memiliki 9 bilangan koordinasi.  

 

 

 

Gambar 2.1 Struktur Gd-DTPA (Hermann, P., 2008) 
  

Penelitian tentang persenyawaan gadolinium juga dilakukan oleh Liao, dkk (2012) 

dalam penelitiannya mensintesis gadolinium dengan 1,4-benzenedikarboksilat (BDC) 

menggunakan metode solvotermal dengan suhu 85oC selama 5 jam. Sintesis ini menghasilkan 

kompleks Gd7N atau Gd-BDC dan membentuk kristal berwarna putih. Kompleks Gd-BDC 

diperoleh struktur kristal monoklinik dengan space group P21/c serta dimesnsi sel satuan a = 

17,668(2) Å, b = 20,005(3) Å, c = 10,5382(15) Å. Setiap atom gadolinium dikoordinasikan 

dengan delapan atom oksigen, satu ligan BDC, satu atom oksigen dari dua molekul DMF. 

Kerangka tiga dimensi terbentuk dari interkonektivitas pengaturan rantai BDC dan Gd, dengan 

satu BDC menjembatani dua atom Gd. Rantai – rantai tersebut juga dihubungkan oleh 
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penghubung karboksilat untuk menghasilkan kerangka tiga dimensi dengan rongga – rongga 

dimana nitrat dan DMF meluas. Struktur kompleks Gd7N atau Gd-BDC dapat dilihat pada 

Gambar 2.2 berikut.  

 

 

Gambar 2.2 Struktur kompleks Gd7N atau Gd-BDC (Liao, dkk., 2012) 

 

 Lin, dkk., (2012) melaporkan sintesis logam Gadolinium (III) (Gd(NO3)3.6H2O) dengan 

ligan tris-(4-carboxylphenyl)phosphineoxide (H3TPO) menggunakan variasi pelarut 

DMF/air/etanol (3:3:1) dengan metode microwave dalam suhu 105℃ selama 30 menit. 

Sintesisi ini menghasilkan kompleks [Gd2(TPO)2(HCOO)·(Me2NH2)·(DMF)4·(H2O)6] yang 

mengkristal pada kisi kristal monoklinik dengan space group P2/c. Ion Gd3+ terkoordinasi 

dengan atom oksigen dari ligan TPO-. Setiap ligan TPO- menghubungkan empat atom Gd. 

Setiap atom Gd terkoordinasi dengan 8 atom oksigen dari ligan TPO- sehingga membentuk 

jaringan tiga dimensi. Gambar struktur kompleks 

[Gd2(TPO)2(HCOO)·(Me2NH2)·(DMF)4·(H2O)6] dapat dilihat pada Gambar 2.3.  

 



10 

 
 

 

Gambar 2. 3 Struktur Kompleks [Gd2(TPO)2(HCOO)·(Me2NH2)·(DMF)4·(H2O)6] (Lin, dkk., 
2012) 

Ilmu Allah benar – benar di atas segalanya, dan tidak ada yang menyamai kekuasaan-

Nya, bahkan sekecil apapun ciptaan-Nya, sedemikian pun tempatnya, tersembunyi atau tidak, 

pastilah semua mempunyai kegunaan masing – masing, sebagaimana firman Allah pada surat 

Yunus 101:  

مٰوٰتِ وَالْاَرْضِۗ وَمَا تُ غْنِِ الْاٰيٰتُ وَالنُّذُرُ عَنْ قَ وْمٍ لاَّ يُ ؤْمِنُ وْنَ   قُلِ انْظرُُوْا مَاذَا فِِ السَّ

Artinya: Katakanlah: "Perhatikanlah apa yang ada di langit dan di bumi. Tidaklah bermanfaat 
tanda kekuasaan Allah dan rasul-rasul yang memberi peringatan bagi orang-orang 
yang tidak beriman". (Qs Yunus ayat 101). 

 Menurut Tafsir dari Kemenag, ayat tersebut menjelaskan tentang perintah-Nya kepada 

Rasul-Nya, agar dia menyeru kepada kaumnya untuk memperhatikan dengan mata kepala 

dan akal mereka segala kejadian di langit dan di bumi. Bahwasanya semua yang ada di bumi 

dan langit ini termasuk unsur yang terdapat didalamnya sangat bermanfaat bagi kehidupan 

manusia, salah satunya yaitu teknologi luminisensi dan agen pengontras MRI ini. Allah SWT 

telah menciptakan alam semesta sebelum manusia diciptakan. Dibalik penciptaan alam 

semesta ini banyak hikmah atau pelajaran yang didapat bagi orang – orang yang berpikir. 

Tetapi, bagi orang yang tidak beriman tidak ada pengaruh apa – apa terkait penciptaan alam 

semesta yang merupakan tanda – tanda kekuasaan Allah SWT. Menurut tafsir at – Tabari ayat 

ini menerangkan tentang Katakan, wahai Muhammad, kepada orang-orang musyrik dari 

kaummu yang memintamu mendatangkan ayat-ayat yang mendukung kebenaran dakwah 

yang kamu bawa, berupa tauhid kepada Allah dan meninggalkan sekutu-sekutu-Nya, 

“Lihatlah, wahai kalian, semua yang ada di langit, berupa tanda kebenaran yang menunjukkan 

hakikat dakwahku kepada kalian berupa tauhid kepada Allah. Ayat-ayat itu berupa matahari 

dan bulan yang ada di langit, pemisahan siang dan malam, dan turunnya hujan membawa 
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rezeki kepada seluruh hamba. Juga ada tanda-tanda di bumi berupa gunung-gunung, 

tumbuhan-tumbuhan, serta makanan pokok penduduk bumi itu sendiri. Dalam semua itu 

teradpat pelajaran dan hikmah bila kalian mau berpikir dan men-tadabburinya. Yang paling 

penting adalah, Tuhan yang menciptakan itu semua seharusnya hanya Dia yang disembah 

dan tidak boleh dipersekutukan dengan apapun dan siapa pun. Ayat tersebut mempunyai 

maksud yaitu semua tanda yang berupa ayat dan bukti kebenaran, serta pelajaran, dari umat-

umat terdahulu yang telah ditimpa azab dari Allah tidak akan berpengaruh pada orang-orang 

yang memang telah ditakdirkan oleh Allah sebagai penghuni neraka. Mereka tetap tidak akan 

beriman dan tidak akan memercayainya sedikit pun (Harahap, 2023).   

 

2.3 Ligan H3BTC Sebagai Ligan Pengompleks  

 Benzene-1,3,5- tricarboxylic acid atau disebut dengan Trimesic Acid (TMA) merupakan 

turunan benzena yang memiliki tiga gugus karboksilat. Struktur Trimesic Acid ditunjukkan pada 

Gambar 2.4. H3BTC lebih banyak digunakan sebagai ligan dalam pembentukan kompleks 

karena kemampuan gugus karboksilatnya yang dapat membentuk ikatan hidrogen dengan 

senyawa lain, seperti H2O.  H3BTC dapat larut dalam air, eter, dan mudah larut dalam alkohol 

serta dapat menguap pada temperatur yang sangat tinggi tanpa melalui proses peleburan dan 

sublimasi. H3BTC termasuk dalam golongan senyawa anionik yang dapat bergabung dengan 

senyawa kationik baik organik maupun anorganik (Herbstein, 2005).  

 

 

Gambar 2.4 Struktur asam trimesat (Herstein, 2005) 

  

Benzene-1,3,5-tricarboxylic acid (H3BTC) merupakan salah satu asam karboksilat 

yang memiliki potensi untuk membentuk bangunan atau bentuk senyawa yang khas melalui 

ikatan hidrogen. H3BTC termasuk dalam asam karboksilat yang sangat simetris dan dapat 

digunakan sebagai bahan penyusun dalam sintesis supramolekul karena potensinya untuk 

menciptakan bentuk yang khas melalui ikatan hidrogen (Singh dkk, 2015).  
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 Sintesis kompleks dengan ligan Benzene-1,3,5- tricarboxylic acid (H3BTC) sebelumnya 

pernah dilakukan menggunakan berbagai macam logam seperti Cu(III), Bi(III), Cd(III), Gd(III), 

Ce(III). Almasi, dkk (2014) telah melakukan sintesis senyawa kompleks lantanida H3BTC 

dengan menggunakan logam serium. Hasil sintesis menghasilkan struktur kompleks seperti 

pada Gambar 2.5. Struktur kristal menunjukkan bahwa terdapat satu logam serium, satu ligan 

H3BTC dan satu molekul air yang terkoordinasi. Semua atom oksigen karboksilat dari molekul 

H3BTC dideprotonasi dan dikoordinasikan menjadi ion Ce(III) dalam mode koordinasi yang 

berbeda. Satu ion H3BTC terkoordinasi dengan enam ion Ce(III). Dua gugus karboksilat 

dengan atom karbon pusat berada dalam metode chelating-anti dan karboksilat 

dikoordinasikan ke Ce(III) dalam mode koordinasi synsyn.  

 

 

Gambar 2. 5 Struktur kristal Ce-BTC (Almasi, dkk., 2014) 

 

2.4 Senyawa Kompleks Gadolinium dengan Ligan H3BTC 

Senyawa kompleks adalah senyawa yang terbentuk karena adanya ikatan antara ligan 

dengan ion pusat melalui ikatan kovalen koordinasi. Suatu kompleks akan terbentuk antara 

suatu kation atau logam dengan beberapa molekul netral atau ion donor elektron.  Kation atau 

logam tersebut berfungsi sebagai ion pusat sedangkan molekul netral atau ion donor elektron 

berfungsi sebagai gugus pengeliling atau sering disebut ligan.  Ikatan kovalen koordinasi 

dalam senyawa kompleks ini terjadi karena donasi pasangan elektron dari ligan ke dalam 

orbital kosong ion pusat. Pada umumnya, ion pusat memiliki orbital – orbital d yang masih 

belum terisi penuh elektron sehingga dapat berfungsi sebagai akseptor pasangan elektron 

tersebut (Hermawati, dkk. 2016). 

Penelitian tentang sintesis gadolinium dengan ligan H3BTC telah berhasil dilakukan. 

Sintesis dilakukan menggunakan metode hidrotermal, solvotermal, microwave, sonikasi, dan 

refluks. Dalam sintesis hidrotermal dan solvotermal digunakan pelarut DMF, air, methanol, dan 

etanol. Pada Tabel 2.2 disajikan rangkuman penelitian sebelumnya yang telah berhasil 

mensintesis senyawa kompleks gadolinium dengan ligan karboksilat.  

 



13 

 

Tabel 2. 2 Data penelitian sebelumnya dari kompleks gadolinium dengan ligan karboksilat 

No Kompleks dan Sumber 
Pustaka 

Bahan Hasil  

1 Gd3+(BTC)(DMF)2(H2O) 
Laurikenas, dkk (2018) 

Bahan: Gd(NO3)3.6H2O, BTC 
Rasio logam: ligan : 3:2 
Pelarut: DMF : air  
Rasio pelarut : 3:1 
Metode: Solvotermal 
Suhu dan waktu: 65oC dan 24 
jam 

• Bubuk dan kristal putih 

• Kisi kristal monosiklik 

• Kristalit berbentuk 
persegi panjang 
berukuran 25-70 𝜇𝑚 

2 Gd2(BDC)2(NO3)2.4DMF 
Liao, dkk (2012) 

Bahan: Gd2(BDC)2(NO3)2 , 1,4-
benzene dicarboxylic acid 
(BDC) 
Rasio logam : ligan: - 
Pelarut: DMF 
Rasio pelarut: -  
Metode: Solvotermal  
Suhu dan waktu: 85oC dan 5 
jam 

• Struktur kristal 
monosiklik dan space 
group P21/c 

• Mudah terdesorpsi dari 
struktur pada suhu 200 
oC 

3 [Gd(BTC)(H2O)-DMF]  
Almasi, dkk (2017) 

Bahan: Gd(NO3), H3BTC, 
DMF, etanol, air  
Rasio logam : ligan: 5:1 
Pelarut: DMF : etanol : air 
Rasio pelarut: 3:3:2,4 
Metode: Solvotermal 
Suhu dan waktu: 80oC dan 12 
jam  

• Kristal tetragonal dan 
space group P4122 

• 𝜇𝑒𝑓𝑓 = 7,47 𝜇B 
(Gd(BTC)-DMF) 

• 𝜇𝑒𝑓𝑓 = 10,3 𝜇B 
(Gd(BTC)) 

• 𝜇𝑒𝑓𝑓 = 9,9 𝜇B 
(Gd(BTC)-H2O 

4 [Gd(BTC)(H2O)]·G}n 
Zelenak, dkk (2019) 

Bahan: GdC12H12NO8, DMF, 
air, H3BTC 
Rasio logam : ligan: 5:1                 
Pelarut: DMF : etanol : air 
Rasio pelarut: 3:3:2,4 
Metode: Solvotermal  
Suhu dan waktu: 80oC dan 12 
jam  

• 𝜇𝑒𝑓𝑓 = 7,74 𝜇B  
(Gd(BTC)-DMF) 

• 𝜇𝑒𝑓𝑓 = 10,3 𝜇B 
(Gd(BTC)) 

1. 𝜇𝑒𝑓𝑓 = 9,9 𝜇B 
(Gd(BTC)- H2O 

5 [Gd(btc)(H2O)].(H2O)5 

Xie, dkk (2011) 
Bahan: GdCl3.6H2O, H3BTC, 
DMF, H2O 
Rasio logam : ligan: 1 : 1,2 
Pelarut: DMF : air 
Rasio pelarut: 3:1 
Metode: Solvotermal  
Suhu dan waktu: 80 oC dan 3 
hari 

• Kristal tetragonal dan 
space group P4122 

• Kristal berbentuk 
batang tidak berwarna  

• kisi a dan b sebesar 
10,4710 Å 

• c sebesar 14,645 Å 

• Volume satuan sel 
1605,7 Å3 

 

Almasi, dkk (2017) berhasil mensintesis gadolinium dengan ligan H3BTC 

menggunakan metode solvotermal. Hasil sintesis menunjukkan struktur dengan nama 

[Gd(BTC)(H2O)-DMF] seperti ditunjukkan pada Gambar 2.6. Pada Gambar 2.6 ligan H3BTC 

berperan sebagai ligan kelat melalui karboksilat dan oksigen hidroksil.  
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Gambar 2.6 Struktur kristal [Gd(BTC)(H2O)-DMF] (Almasi, dkk., 2017) 
 

 Secara umum senyawa Gd-BTC mengkristal dalam space group tetragonal P4122 dan 

strukturnya tersusun dari ion Gd(III), yang dijembatani oleh ligan organik H3BTC untuk 

membentuk struktur tiga dimensi yang netral. Setiap atom gadolinium dikoordinasikan oleh 

lima atom oksigen dari gugus karboksilat H3BTC dan selanjutnya ditutup oleh satu molekul air 

yang terkoordinasi. Satu molekul H3BTC secara simultan menjembatani enam ion gadolinium 

yang berbeda, yang dikemas dalam untaian heliks. Struktur kristal akhir dari senyawa ini yaitu 

kompleks Gd-DMF, kompleks Gd yang diaktifkan dan sampel yang ditukar dengan kompleks 

Gd-H2O dapat dilihat pada Gambar 2.7.  

 

       

Gambar 2. 7 Struktur kristal kompleks Gd-DMF yang disintesis (a), kompleks Gd yang telah 
diaktivasi (b), dan kompleks Gd yang telah ditukar dengan air (c) (Almasi, dkk., 
2017) 

 

 Hasil karakterisasi menggunakan PXRD senyawa kompleks ditunjukkan pada Gambar 

2.8. Pola difaktogram menunjukkan nilai 2ϴ pada ketiga senyawa hampir sama membuktikan 

bahwa fasa sampel tersebut telah murni. Di bawah pemanasan kompleks Gd-DMF, dua 

transisi struktur fasa telah sesuai dengan tranformasi kristal ke kristal tunggal. Setelah 

pemanasan, kerangka mengalami perubahan struktur setelah penghilangan molekul pelarut 

(a) (b) (c) 
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dari fase tetragonal (20 – 140 oC) menjadi monoklinik (150 – 320 oC) dan pada suhu yang lebih 

tinggi kembali ke system kristalografi tetragonal (330 – 600 oC). Pola tersebut hampir identik 

yang membuktikan kemurnian fasa sampel. Perbedaan kecil pada posisi peak disebabkan 

oleh ada atau tidaknya pelarut dalam sistem rongga.  

 

 

Gambar 2. 8 Pola PXRD dari kompleks Gd-DMF, kompleks Gd, kompleks Gd-H2O (Almasi, 
dkk., 2017) 

 

 Laurikenas, dkk (2018) dalam penelitiannya mensintesis gadolinium (Gd(NO3)3.6H2O) 

dengan ligan H3BTC menggunakan metode solvotermal dengan suhu 65oC selama 24 jam. 

Didapatkan pola XRD Gd(BTC)(DMF)2(H2O) menunjukkan kristalinitas yang lebih rendah dari 

senyawa yang disintesis. Laurikenas, dkk (2018) dalam penelitiannya dihasilkan rumus 

empiris C15H19N2O9Gd dengan massa relatif sebesar 528,25. Kompleks tersebut mengkristal 

pada space group monoklinik pada C2/c, kisi a sebesar 18,602 Å, b sebesar 11,59 Å, dan c 

sebesar 19,688 Å. Hasil karakterisasi PXRD senyawa kompleks dapat dilihat pada Gambar 

2.9.  
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Gambar 2. 9 Pola PXRD kompleks Gd(BTC)(DMF)2(H2O) (Laurikenas, dkk., 2018) 

 

Hasil karakterisasi menggunakan PXRD senyawa kompleks gadolinium juga 

ditunjukkan oleh Xie, dkk (2011). Dalam penelitiannya mensintesis gadolinium (GdCl3.6H2O) 

dengan ligan H3BTC dihasilkan rumus massa relatif sebesar 472,46 dengan rumus empiris 

C9H15GdO12 dan rumus formula [Gd(btc)(H2O)].(H2O)5].  Kompleks tersebut mengkristal pada 

space group P4122, kisi a dan b sebesar 10,4710 Å, c sebesar 14,645 Å, dan volume satuan 

sel 1605,7 Å3. Pola PXRD pada kompleks [Gd(btc)(H2O)].(H2O)5] dapat dilihat pada Gambar 

2.10. Pada gambar tersebut dapat dilihat bahwa pola PXRD yang memiliki kesesuaian dengan 

standar yaitu pada 3rd run, pada 2nd run dan 1st run kurang sesuai dengan standar dikarenakan 

masih terdapat puncak yang kemungkinan adalah pengotor atau bahan yang belum tercampur 

sempurna. 

 

 

Gambar 2. 10 Pola PXRD kompleks [Gd(btc)(H2O)].(H2O)5] (Xie, dkk., 2011) 
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Sifat kemagnetan senyawa ditunjukkan pada Gambar 2.9. Perbandingan 

ketergantungan temperatur dari momen magnetik efektif μeff per magnetron Bohr magnetik 

efektif BM untuk sampel yang disiapkan. Momen per unit formula pada suhu ruang 7,47 μв 

mendekati nilai teoritis 7,94 μв untuk kompleks Gd-DMF. Sebaliknya, nilai yang lebih tinggi 

10,3 μв dan 9,9 μB diperkirakan dari data eksperimen untuk kompleks Gd dan kompleks Gd-

H2O, masing-masing. Penurunan μeff di bawah 50 K (Gambar 2.11) terjadi pada kompleks Gd 

dan kompleks Gd-H2O diamati, menunjukkan adanya interaksi pertukaran AF yang lebih kuat.  

 

 

Gambar 2. 11 Hasil sifat kemagnetan senyawa kompleks Gd-DMF, kompleks Gd, kompleks 
Gd-H2O (Almasi, dkk., 2017) 

 

2.5 Sintesis Kompleks Gadolinium Menggunakan Metode Solvotermal  

 Metode solvotermal merupakan metode sintesis yang memanfaatkan percepatan 

reaksi heterogen yang kuat dan peningkatan kelarutan sebagian besar senyawa anorganik 

dalam pelarut dibawah tekanan. Metode solvotermal identik dengan metode hidrotermal, 

perbedaannya hanya pada pelarut yang digunakan, metode solvotermal menggunakan pelarut 

organik sedangkan metode hidrotermal menggunakan pelarut air. Sintesis solvotermal 

mengacu pada reaksi heterogen yang dilakukan di media berair di atas 100 oC dan 1 bar 

(Canu, 2017). Sintesis solvotermal telah digunakan untuk menyiapkan berbagai bahan 

anorganik seperti oksida logam, chalcogenides, kerangka logam – organik, bahan berpori dan 

nanomaterial (Rao, dkk, 2014).  

Metode solvotermal adalah metode sintesis MOF yang lazim digunakan. Pada sintesis 

MOF, metode solvotermal melibatkan pelarut organik dan proses sintesis dilakukan pada suhu 

(antara 100 °C dan 1000 °C) dan tekanan tinggi (umumnya antara 1 atm dan 10000 atm). 

Penggunaan pelarut organik bertujuan untuk mendeprotonasi ligan organik agar dapat 

berikatan dengan logam pusat (Yan dkk, 2014). Penggunaan pelarut organik juga 

berpengaruh pada luas permukaan, kristalinitas dan kestabilan termal material sintesis 

(Yiamsawas dkk., 2009). Metode solvotermal merupakan metode yang menggunakan prinsip 
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penumbuhan kristal dalam campuran pelarut air dan pelarut organik. Metode solvotermal 

umumnya dilakukan menggunakan autoklave dimana sistem tertutup pada autoklave 

membuat pelarut menguap dan volume gas akan bertambah. Pada tekanan dan suhu tinggi 

atom – atom akan menata ulang strukturnya hingga terjadi proses nukleasi dan terbentuk 

kristal baru (Lee, Kim, & Ahn, 2013). 

 Sintesis solvotermal memiliki beberapa keuntungan antara lain, dapat mensintesis 

senyawa – senyawa dengan unsur – unsur dalam keadaan oksidasi yang sulit dicapai. Metode 

solvotermal dapat digunakan untuk pembuatan fase suhu rendah senyawa yang stabil. Selain 

itu, kristal yang diperoleh memiliki serbuk kristal dengan distribusi ukuran partikel yang sempit, 

morfologi terkontrol dan kemurnian tinggi (Rao dkk, 2014). Metode solvotermal dianggap lebih 

efisien karena pada metode solvotermal bentuk dan ukuran partikelnya dapat dikontrol dengan 

cara mengatur parameter sintesis seperti, rasio perbandingan prekusor, pelarut, suhu dan 

waktu sintesis (Li et al., 1999).  

 

 

Gambar 2.12 Pengaruh penambahan pelarut sintesis NH2-MIL-53(Al) (Cheng, dkk., 2013) 

 

Penggunaan pelarut dapat mempengaruhi karakteristik dan morfologi hasil sintesis. 

Pelarut organik dalam sintesis solvotermal memberikan hasil yang lebih baik, karena pelarut 

organik akan membantu mengendalikan struktur morfologi produk dibandingkan pelarut air 

pada metode hidrotermal. Beberapa penelitian sintesis kompleks Gd(III)-BTC ada yang 

menggunakan pelarut DMF murni dan campuran DMF : air. Pada penelitian Laurikenas, dkk 

(2018) yang mensintesis kompleks Gd(III)-BTC menggunakan metode solvotermal 

menggunakan pelarut DMF : air yang memiliki rasio sebesar 3:1. Pengaruh penggunaan 

pelarut DMF dan air dibuktikan oleh Cheng, dkk (2013) dalam penelitiannya mensintesis NH2-
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MIL-53(Al) menggunakan metode solvotermal, dengan memvariasikan komposisi pelarut 

campuran dan menjaga semua kondisi lainnya agar tidak berubah. Pelarut yang ditambahkan 

lebih banyak DMF daripada H2O dengan volume total pelarut dijaga konstan pada 30 mL. 

Pada Gambar 2.12 mereka melaporkan bahwa penggunaan pelarut DMF murni tanpa adanya 

campuran membuat proses deprotonasi gugus COO- menjadi lebih cepat. Sedangkan jika 

dengan adanya penambahan sedikit air membuat proses deprotonasi gugus COO- menjadi 

semakin cepat. Tetapi harus diperhatikan, penambahan air yang terlalu berlebih akan 

menjadikan proses deprotonasi gugus COO- menjadi lambat.  

 Laurikenas, dkk (2018) melakukan pengujian untuk mengetahui morfologi produk 

sintesis Ln(III)-BTC dengan karakterisasi SEM (Scanning Electron Microscopy) yang dapat 

dilihat pada Gambar 2.13. Hasil SEM tersebut menghasilkan morfologi berupa rectangular 

plat-like. Dalam sebagian besar kasus, kristalit berbentuk persegi yang terbentuk berukuran 

25 – 70 μm ditutupi dengan partikel berukuran nano yang berbeda. Laurikenas, dkk (2018) 

menyimpulkan bahwa sifat lantanida tidak mempengaruhi secara signifikan morfologi 

permukaan MOF lantanida yang dibuat.  

 

Gambar 2. 13 Morfologi kompleks Ce (A), Pr (B), Nd (C), Sm (D), Tb (E), Eu (F), Er (G), Ho 
(H), Tm (I), La (J), Gd (K), Dy (L), Yb (M), Lu (N) (Laurikenas, dkk., 2018) 
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BAB III  

METODE PENELITIAN 

 

3.1 Waktu dan Tempat Penelitian  

Penelitian ini akan dilakukan di Laboratorium Kimia Anorganik Program Studi Kimia 

Fakultas Sains dan Teknologi Universitas Islam Negeri Maulana Malik Ibrahim Malang. 

Karakterisasi menggunakan powder XRD dilakukan di Greenlabs Bandung. Analisis SEM 

dilakukan di Institut Teknologi Sepuluh November Surabaya. 

 

3.2 Alat dan Bahan 

3.2.1 Alat  

Adapun alat yang digunakan dalam penelitian ini adalah autoklaf baja tahan karat 100 

mL, neraca analitik, kaca arloji, spatula, beaker glass 100 mL, botol semprot, mortar agate, 

corong pisah, kertas saring, pipet ukur 5 mL, pipet ukur 25 mL, bola hisap, batang pengaduk, 

erlenmeyer 100 mL, desikator, bejana besi, teflon, oven, seperangkat instrumen powder XRD 

Perkin-Elmer 2400 II, dan SEM-EDS.  

3.2.2 Bahan  

Adapun bahan yang digunakan dalam penelitian ini adalah logam gadolinium(III) Nitrat 

Hexahydrate (Gd(NO3)3.6H2O) sigma aldrich kode 1002591239, benzene-1,3,5-tricarboxylic 

acid (H3BTC) sigma aldrich kode 1003380670, N’N-dimetilformamida (DMF), aquades (H2O), 

dan etanol (C2H5OH).  

 

3.3 Rancangan Penelitian  

Penelitian yang dilakukan adalah sintesis senyawa kompleks logam gadolinium (III) 

dengan ligan H3BTC menggunakan metode solvotermal. Penelitian ini bertujuan untuk 

mengetahui hasil sintesis kompleks logam gadolinium (III) dengan ligan H3BTC menggunakan 

metode solvotermal pada variasi suhu 80, 100, 120oC selama 12 jam, pengaruh karakteristik 

struktur dan momen magnet pada kompleks logam gadolinium (III) dengan H3BTC yang 

disintesis dengan metode solvotermal pada variasi suhu 80, 100, 120oC selama 12 jam. 

Penelitian ini diawali dengan sintesis senyawa kompleks dari logam gadolinium (III) dengan 

ligan H3BTC menggunakan metode solvotermal. Kemudian dilanjutkan dengan karakterisasi 

pada hasil yang diperoleh menggunakan Powder XRD dan SEM-EDS.  

 

3.4 Tahapan Penelitian  

Tahapan – tahapan dalam penelitian ini adalah:  

1. Sintesis Solvotermal Komples Gadolinium (III)-H3BTC  



22 

 

Proses ini meliputi proses homogenasi antara reaktan dan pelarut sebelum 

dimasukkan ke dalam autoklaf, kemudian dilakukan proses solvotermal dalam variasi 

suhu 80°C, 100°C dan 120°C selama 12 jam. Selanjutnya dilakukan penyaringan 

diperoleh endapan, lalu dilakukan proses penyucian dengan DMF dan etanol. 

Didinginakan dalam suhu ruang dan dipanaskan pada suhu 160°C selama 19 jam. 

diangin-anginkan ke dalam desikator selma 24 jam. 

2. Karakterisasi Produk Senyawa Hasil Sintesis  

Karakterisasi produk dilakukan pmenggunakan (a) Powder XRD untuk 

mengetahui struktur kristal, ukuran partikel dan mengetahui senyawa kompleks yang 

terkandung di dalamnya dengan cara membandingkan pada perbedaan variasi suhu. 

(b) SEM-EDS untuk mengetahui ukuran partikel, bentuk morfologi, dan distribusi 

pertumbuhan kristal.  

3. Analisis Data  

Proses ini dilakukan untuk membandingkan data hasil karakterisasi kompleks 

gadolinium(III)-H3BTC dengan variasi suhu menggunakan metode solvotermal. 

3.5 Prosedur Kerja  

3.5.1 Sintesis Senyawa Kompleks Gadolinium(III)–H3BTC Menggunakan Metode 

Solvotermal dengan Variasi Suhu 80, 100, 120OC 

Proses sintesis diawali dengan melarutkan padatan Gd(III) yang berasal dari 

Gd(NO3)3.6H2O (0,2265 gram; 0,5 mmol) dan ligan yang berasal dari benzene-1,3,5- 

tricarboxylic acid (H3BTC) (0,2101 gram; 1 mmol) dengan campuran pelarut N’N-

dimetilformamida (DMF) dan air dengan perbandingan 3:1 sebanyak 20 mL menggunakan 

beaker glass 100 mL. Kedua larutan tersebut dicampurkan dalam autoklaf 100 mL sampai 

homogen, kemudian direaksikan secara solvotermal pada suhu 80, 100, 120oC selama 12 

jam. Campuran hasil sintesis didinginkan pasa suhu ruang selama 15 menit. Selanjutnya 

endapan dan filtrat disaring dan dipisahkan. Endapan yang dihasilkan dicuci dengan DMF 

dan etanol, lalu dioven pada temperatur 79oC selama 1 jam. Hasil sintesis ditimbang untuk 

mengetahui massa produk yang dihasilkan lalu dikarakterisasi menggunakan Powder XRD 

dan SEM-EDS.  

3.5.2 Karakterisasi dan Analisis Data Senyawa Kompleks Gadolinium(III)–H3BTC 

Menggunakan Powder X-Ray Diffraction (P-XRD) 

Powder X-Ray Diffraction (P-XRD) digunakan untuk mengidentifikasi fasa, struktur, 

derajat kristalisasi sampel dari kompleks hasil sintesis. Pengukuran dilakukan pada suhu 

ruang menggunakan Powder X-Ray Difraction (P-XRD) dengan radiasi monokromator Cu 

Kα (λ = 1,5496 Aº), diukur pada rentang 2θ = 5-55º dengan langkah 2θ = 0,0092º dan 1 

detik/langkah. Data yang diperoleh dari karakterisasi P-XRD berupa difraktogram yang 

terdiri dari puncak difraksi, yang kemudian dibandingkan dengan penelitian Laurikenas, dkk 
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(2018) untuk reaktan dan penelitian Almasi, dkk (2017) untuk kompleks Gd(BTC). Data 

yang dihasilkan dianalisis dan dibandingkan dengan data pola difraksi ICSD (Inorganic 

Crystal Structure Database) menggunakan software Findit dan Origin Pro. Data dengan 

kristalinitas dan variasi suhu terbaik dilakukan refinement dengan bantuan Software Rietica 

untuk membandingkan kemiripan kurva difraktogram hasil karakterisasi dengan kurva 

standar. Data tersebut dihitung menggunakan metode deconvolution yang mengasumsikan 

puncak tajam difraktogram sebagai area kristal, sedangakan puncak yang lebar 

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

𝐾𝑟𝑖𝑠𝑡𝑎𝑙𝑖𝑛𝑖𝑡𝑎𝑠 (%) =
Fraksi Luas Kristalin 

Luas Difraktogram
𝑥 100    (3.1) 

Setelah diperoleh derajat kristalinitas pada setiap kompleks yang terbentuk, dilanjutkan 

dengan menghitung ukuran kristal menggunakan prinsip Bebye-Scherrer pada persamaan 

(3.2) berikut:  

D = 
kλ

𝐵 𝑐𝑜𝑠 𝜃
                                                            (3.2) 

Keterangan pada persamaan diatas yaitu D merupakan ukuran kristal, k adalah nilai konstanta 

bentuk partikel (0,9), λ adalah panjang gelombang radiasi sinar-x, B adalah lebar setengah 

puncak (FWHM, radian), dan θ adalah sudut Bragg.  

3.5.3 Karakterisasi dan Analisis Data Senyawa Kompleks Gadolinium(III)–H3BTC 

Menggunakan Scanning Electron Microscopy (SEM-EDS) 

 Karakterisasi dengan SEM untuk mengetahui morfologi permukaan sampel Gd-BTC 

dengan menggunakan berkas elektron berenergi tinggi. Karakterisasi SEM memerlukan 

permukaan yang konduktif, sehingga sebelum dikarakterisasi, lapisan sampel tersebut dibalut 

dengan platina sehingga permukaan sampel menjasi bersifat konduktif. Karakterisasi SEM-

EDS memerlukan permukaan yang konduktif, sehingga sebelum dikarakterisasi lapisan 

sampel tersebut dilapisi dengan platina sehingga permukaan sampel menjadi bersifat 

konduktif. Hasil karakterisasi SEM-EDS dipindai dengan perbesaran 500x; 5.000x; 10.000x; 

dan 20.000x untuk kompleks Gd-BTC dengan variasi suhu 80, 100, 120oC.  

Pertama yang harus dilakukan sebelum dilakukan karakterisasi SEM-EDS adalah 

mengambil beberapa sampel, lalu diletakkan pada plat SEM-EDS. Kemudian sampel tersebut 

di coating selama sepuluh menit menggunakan mesin coating. Setelah itu sampel tersebut 

dimasukkan ke dalam mesin SEM-EDS untuk dikarakterisasi. Pengujian SEM-EDS dilakukan 

terhadap permukaan specimen. Resolusi yang ditampilkan lebih tinggi dibandingkan 

mikroskop optic yaitu 15-30.000 kali serta kedalaman penembusan mempunyai ukuran yang 

tidak terlalu besar. Hasil karakterisasi SEM yang sudah diperoleh diolah menggunakan 

software image-J dengan cara menarik garis pada partikelnya, untuk dihitung distribusi ukuran 

partikel serta untuk mengetahui nilai R-square (COD) pada permukaan kompleks Gd-BTC 
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yang dipindai. Hasil karakterisasi EDS yang diperoleh dibandingkan dengan hasil perhitungan 

teoritis dengan rumus: 

% 𝑈𝑛𝑠𝑢𝑟 𝑇𝑒𝑜𝑟𝑖𝑡𝑖𝑠 =
Jumlah unsur dalam senyawa x Ar unsur  

Mr senyawa 
𝑥 100 
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