


| - ¢
. (bo. 207
21267 °/ 27320 b
| 95)/(/
G 1y23¢.

PREPARASI DAN KARAKTERISASI NANOMATERIAL
BERBASIS POLIOKSOMETALAT TIPE DAWSON
(NH.a)6[B-P:W15062].nH20 YANG DIEMBAN DENGAN 8i02,
TiO;, ZrOCl, TaCls

SKIRPSI

Sebagai salah satu syarat untuk memperoleh gelar
Sarjana Sains bidang studi Kimia pada Fakultas MIP,

/L “\Q
MU oL aT pENGAS DS

Oleh :
METHA ASTRIANI SIREGAR
08101003020

JURUSAN KIMIA
FAKULTAS MATEMATIKA DAN ILMU PENGETAHUAN ALAM
UNIVERSITAS SRIWIJAYA
2014



HALAMAN PERSETUJUAN SKRIPSI

Judul Makalah : Preparasi dan Karakterisasi Nanomaterial Berbasis
Polioksometalat Tipe Dawson (NH4)s[3-P2W150¢2].nH20
dengan SiOz, TiOz, ZrOCl2, TaCls

Nama Mahasiswa : Metha Astriani Siregar

NIM : 08101003020

Jurusan : Kimia

Telah disetujui untuk disidangkan pada tanggal 30 Juni 2014.

Indralaya, 30 Juni 2014
Pembimbing:
1. Aldes Lesbani, Ph.D :
NIP. 1974 0812 1998 021001 '
2. Dr. rer. nat. Risfidian Mohadi, M.Si (M ....... )

NIP. 1977 1127 2005 011003



HALAMAN PENGESAHAN SKRIPSI

Judul Skripsi : Preparasi dan Karakterisasi Nanomaterial Berbasis
Polioksometalat Tipe Dawson (NH4)s[B-P2W13062].nH20
yang Diemban Dengan SiO2, TiOz, ZrOCl, TaCls’

Nama Mahasiswa  : Metha Astriani Siregar
NIM : 080101003020

Jurusan : Kimia

Telah dipertahankan dihadapan Panitia Sidang Ujian Skripsi Jurusan Kimia
Fakultas Matematika dan [Imu Pengetahuan Alam Universitas Sriwijaya pada
tanggal 30 Juni 2014 dan telah diperbaiki, diperiksa, serta disetujui sesuai dengan
masukan Panitia Sidang Ujian Skripsi.

1. Aldes Lesbani, Ph.D

2. Dr. rer. nat. Risfidian Mohadi, M.Si

Pembahas :
1. Nurlisa Hidayati, M.Si

2. Dra. Setiawati Yusuf, M.Si

3. Dra. Fatma, M.S

Mengetahui,
= Kea Jurusan Kimla
stemaikadan]muPengetahuanAlam

r‘.n‘ ‘J‘" ::6‘; ,
LB
iy h®NIP

Mipa
%‘/Sm KN

thetyatito, M.Si,
96006251989031006




PERNYATAAN KEASLIAN KARYA ILMIAH

Yang bertanda tangan dibawah ini :

Nama Mahasiswa  : Metha Astriani Siregar
NIM : 08101003020
Fakultas/Jurusan : Matematika dan Ilmu Pengetahuan Alam/Kimia

Menyatakan bahwa skripsi ini adalah hasil karya saya sendiri dan karya
ilmiah ini belum perah diajukan sebagai pemenuhan persyaratan untuk
memperoleh gelar kesarjanaan strata satu (S1) dari Universitas Sriwijiaya maupun
perguruan tinggi lain.

Semua Informasi yang dimuat dalam skripsi ini yang berasal dari penulis
lain baik yang dipublikasikan atau tidak telah diberikan penghargaan dengan
mengutip nama sumber penulis secara benar. Semua isi dari skripsi ini sepenuhnya

menjadi tanggung jawab saya sebagai penulis.

Demikianlah surat pernyataan ini saya buat dengan sebenarnya.

Indralaya, 8 Juli 2014

Penulig, -

!

4

Metha Astriani Siregar
08101003020



HALAMAN PERSETUJUAN PUBLIKASI KARYA ILMIAH UNTUK
KEPENTINGAN AKADEMIS

Sebagai sivitas akademik Universitas Sriwijaya, yang bertanda tangan dibawah

ini:
Nama Mahasiswa : Metha Astriani Siregar
NIM : 08091003020
Fakultas/Jurusan : Matematika dan [Imu Pengetahuan Alam/Kimia
Jenis Karya :  Skripsi

Demi pengembangan ilmu pengetahuan, saya menyetujui untuk memberikan
kepada Universitas Sriwijaya “hak bebas royalti non-eksklusif (non-exclusively

royalty-free right) atas karya ilmiah saya yang berjudul:

“Preparasi dan Karakterisasi Nanomaterial Berbasis Polioksometalat Tipe

Dawson (NH)s[B-P2W15062].nH0 dengan SiO, TiOz, ZrOClz, TaCls”

Dengan hak bebas royalti non-eksklusif ini Universitas Sriwijaya berhak
menyimpan, mengalihmedia/ memformatkan, mengelola dalam bentuk pangkalan
data (database), merawat, dan mempublikasikan tugas akhir atau skripsi saya
selama tetap mencantumkan nama saya sebagai penulis/pencipta dan sebagai

pemilik hak cipta.

Demikian pernyataan ini saya buat dengan sesungguhnya.

Indralaya, 8 Juli 2014
Yang menyatakan,
EQ/ V

Metha Astriani Siregar
08101003020



MOTTO DAN PERSEMBAHAN

“Don orang benar, bila dengan yakin didoakan, sangat besar kuasanya
(Yakobus 5: 16b)”

“Clear your mind of CANT”

“Untuk mendapatkan Resuksesan, keberanian harus Lebih besar dari
Retakutanmu”

Ku persembahkan ka.arga kecilku int untuk :

4 Tuhan Yang Maha €sa

<4 Papa dan Mama Ru

4 Ketiga Adikku

= Dosen pembimbing

4 sahabat, Temawn dan orang yang kusayangi

4 Almamaterku

Jangawn berlarut-larut dalam kesedihan akan kesalahn diri sendiri, berdirilah
waju dan yakin akan. dirl sendiri. Tetap percaya dan berpengharapan. selalu
kepada TUHAN karewa akan indah pada waktunya”

vi




KATA PENGANTAR

Puji dan syukur kepada Tuhan Yang Maha Esa penulis ucapkan karena berkat
karunia-Nya penulis mampu menyelesaikan Tugas akhir dan skripsi yang berjudul
“Preparasi dan Karakterisasi Nanomaterial Berbasis Polioksometalat Tipe
Dawson (NHa)s[p-P2W130¢2].nH20 dengan SiOz, TiOz, ZrOClL, TaCls”.
Adapun skripsi ini disusun dalam rangka memenuhi syarat menyelesaikan tugas

akhir serta untuk memperoleh gelar sarjana sains jurusan kimia FMIPA UNSRI.

Rasa syukur penulis ucapkan atas segala kemudahan yang penulis rasakan
dan semua pihak yang menjadi perantara dalam mempermudah menyelesaikan
Tugas Akhir dan Skripi ini. Ucapan terima kasih yang tulus penulis ucapkan

kepada:

1. Drs. Muhammad Irfan M.T, selaku dekan FMIPA Universitas Sriwijaya

2. Bapak Dr. Suheryanto, M.Si selaku ketua jurusan kimia

3. Kementerian Riset dan Teknologi RI melaui Insentif SINAS 2014

4. Bapak Aldes Lesbani, Ph.D selaku pembimbing utama dalam
penyelesaian Tugas Akhir dan Skripsi ini, terima kasih atas setiap waktu
yang Bapak berikan, bimbingan, perhatian dan kesabarannya selama ini
dalam membimbing penulis.

5. Bapak Dr.rer.nat Risfidian Mohadi selaku pembimbing kedua dalam
penyelesaian Tugas Akhir dan Skripsi ini, terima kasih atas setiap waktu
yang bapak berikan, bimbingan, perhatian dan kesabarannya selama ini
dalam membimbing penulis.

6. Ibu Dosen Pembahas Nurlisa Hidayati, M.Si, Dra. Setiawati Yusuf,
M.Si dan Dra. Fatma, M.S yang telah memberi masukan-masukan yang
sangat membangun dalam skripsi ini

7. Bapak dan Ibu pembimbing akademik Addy Rachmat, M.Si dan Dr
Poedji Loekitowati H, M.Si, terimakasih atas bimbingan dan nasehat -

nasehatnya selama studi penulis.

vii



11.

12.

13.

14.

15.

16.

Seluruh dosen yang telah memberikan pengajaran hingga penulis dapat
menyelesaikan Tugas Akhir dan Skripsi.

Seluruh analis jurusan kimia, seluruh staf karyawan dan karyawati FMIPA
dan Jurusan Kimia.

Untuk kedua orang tua ku tersayang (M. R. Siregar dan Jurmiati) yang
telah memberikan dan melakukan yang terbaik dalam hidupku. Terima
kasih buat Doa, motivasi, kesabaran kasih saying dan kepedulian yang
Papa dan Mama berikan selama ini.

Untuk Saudara ku (Sondi, Evan, Jonathan) terimaksih untuk Doa
semangat dan kepedulian kalian untuk kakak dalam kuliah.

Untuk orang yang ku kasihi makasih buat Doa, masukan, dukungan, dan
semangat untukku, makasih untuk waktunya.

Untuk sahabat terbaik sekaligus partner anorganik ku Hesti Hahap, Hesti
Rizki dan Winda, terima kasih untuk semua bantuan, semangat dan
keceriaannya serta untuk kebersamaannya baik dalam suka maupun duka
selama 4 tahun.

Buat partner anorganik baik Atul , Randi dan Minaria dan teman-teman
yang lain, terima kasih untuk semua bantuan dan semangatnya

Untuk teman seperjuangan miki 2010 tetap semangat, kalian pasti bisa dan
kenangan bersama kalian adalah yang terindah selama di bangku kuliah
yang tidak bisa dilupakan.

Kakak-kakak ku kimia 2009, adik-adik ku kimia 2011, 2012 dan 2013 terus
semangat dalam studi kuliahnya, terima kasih.

Penulis juga menyadari akan kekurangan disana-sini dalam pembuatan

Tugas Akhir dan skripsi ini. Penulis juga mengharapkan saran dan kritik yang

mampu menjadikan Tugas Akhir ini menjadi lebih baik untuk kedepannya,

demikianlah penulis harapkan agar karya ini mampu berguna bagi kita semua.

Indralaya, 8 Juli 2014

Penulis

viii



PREPARATION AND CHARACTERIZATION OF NANOMATERIAL
BASED ON DAWSON TYPE POLYOXOMETALATE (NHa)s[p-
P2Wi3062].nH20 WITH SiO2, TiO2, ZrOCl, TaCls

By :

METHA ASTRIANI SIREGAR
08101003020

ABSTRACT

Preparation of nanomaterial (NHa)s[B-P2Wi8Os2].nH20 with several other
coumpund to form (NHa)s[B-P2W180s2].nH20-Si02, (NHa)s[B-P2W18062].nH20-
TiO2, (NHa)s[B-P2W18062].nH20-ZrOCl>, dan (NHa)s[B- P2W180¢2].nH20-TaCls
have been carried out. Nanomaterials was characterized using FT-IR
spectrophotometer, XRD analysis and SEM analysis. The result show that
nanomaterials (NHa4)s[B-P2W180s2].nH20-Si02, (NHa)s[B-P2W18062].nH20-TaCls
were the best nanomaterials from preparation. Nanomaterial (NHa)s[f-
P2W13062].nH20-SiO2 has specific wavenumber at the range 780-1410 cm™! for
polyoxometalate and 462 cm™ for SiO2. Nanomaterial (NH4)s[B-P2W15Os2].nH>O-
TaCls has specific wavenumber at the range 530-630 cm™! for talantum. XRD
diffraction pattern for nanomaterial (NHa)s[B-P2W18062].nH20-SiO> and
nanomaterial (NHas)[B-P2W18062].nH20-TaCls has different pattern from
(NHa)s[B-P2W18062].nH20. SEM photo analysis shows size in the range of nano for
(NHa4)6[B-P2W18062].nH20-SiO2 and (NHa)s[B-P2W180¢2].nH20-TaCls. FT-IR
spectrum and XRD pattern of (NHa)s[B-P2W13062].nH20-TiO2 and (NHa)s[B-
P2W130¢2].nH20-ZrOCl2 not show formation of nanomaterial from preparation
using (NHa4)s[B-P2W18062].nH20 and metal oxides TiO: and ZrOCl,. SEM photo
analysis show (NHas)s[B-P2W18062].nH20-TiO, and (NHa)s[B-P2W18062].nH20-
ZrOCl2 have size in the clasificaton of nanomaterial with destribuzion of size.

Key word : nanomaterial, polyoxometalate, SiO oxide, TiO- oxide, ZrOCl; oxide,

TaCls compound.
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ABSTRAK

Telah dilakukan preparasi senyawa polioksometalat tipe Dawson (NHa)s[B-
P2Wi3062].nH20 dengan senyawa lain membentuk (NHa)s[B-P2W180Os2].nH20-
SiO2, (NHas)s[B-P2W15062].nH20-TiO2, (NHa)s[B-P2W18062].nH20-ZrOCl2, dan
(NHa)s[B- P2W13062].nH20-TaCls. Nanomaterial yang terbentuk dikarakterisasi
melalui spektrofotometer FT-IR, analisis XRD, dan analisis SEM. Hasil analisis
menunjukan  bahwa nanomaterial ~ (NHa)s[B-P2W18062].nH20-SiO2  dan
nanomaterial (NHa)s[B-P2W180¢2].nH20-TaCls merupakan nanomaterial terbaik
hasil preparasi. Nanomaterial (NH4)s[B-P2W18062].nH20-SiO2 mempunyai
bilangan gelombang spesisfik dengan rentang 780-1410 cm! untuk polioksometalat
dan 462 cm™ untuk SiO;. Nanomaterial (NHs)s[B-P2Wi1sO¢2].nH20-TaCls
mempunyai bilangan gelombang spesifik dengan rentang 530-630 cm’' untuk
talantum. Pola difraksi XRD masing-masing untuk nanomaterial (NHs)s[p-
P2W18062].nH20-SiO2  dan  nanomaterial ~ (NHa)s[B-P2W18062].nH20-TaCls
menunjukan perbedaaan dengan difraksi (NHa4)s[B-P2W180¢2].nH20. Hasil analisis
SEM menunjukan ukuran pada (NHa)s[B-P2W18062].nH20-SiO2 dan (NHa)s[B-
P2W13062].nH20-TaCls masuk dalam rentang nano. Spektra FT-IR dan data XRD
menunjukan  material ~ (NHs)[B-P2W18062].nH20-TiO2  dan  (NHa)s[B-
P2W13062].nH20-ZrOCl, tidak berhasil diemban oleh oksida TiO, dan ZrOClI,.
Hasil analisis SEM menunjukan material (NHs)s[B-P2W15062].nH20-TiO2 dan
(NHa)6[B-P2W18062].nH20-ZrOCl, memiliki ukuran yang masuk dalam klasifikasi
nanomaterial dengan pola distribusi ukuran yang merata.

Kata kunci : nanomaterial, polioksometalat, oksida SiO2, oksida TiO2, oksida

ZrOz, senyawa TaCls.
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BAB 1

PENDAHULUAN

1.1. Latar Belakang

Senyawa polioksometalat adalah senyawa kluster logam-oksigen yang
mempunyai sifat asam basa, mempunyai berbagai variasi struktur serta berbagai
tingkat oksidasi yang berukuran nano. Senyawa polioksometalat memiliki empat
macam struktur, yaitu struktur Keggin, struktur Wells-Dawson, Anderson — Evan
dan Dexter-Silverton. Pada umumnya struktur Keggin dan Wells-Dawson yang
umum digunakan (Yamase ef al. 2002).

Senyawa polioksometalat banyak memiliki manfaat antara lain sebagai
katalis dan bahan dasar sintesis makromolekul. Pemanfaatannya sebagai katalis
karena mempunyai sifat keasaman yang tinggi yang melebihi asam sulfat serta tidak
bersifat toksik. Reaksi yang banyak menggunakan senyawa polioksometalat
sebagai katalis dapat berupa reaksi asam basa maupun reaksi oksidasi reduksi
(Okuhara ef al. 1996). Sebagai katalis senyawa polioksometalat dapat digunakan
dalam sistem homogen maupun heterogen tergantung medium yang digunakan,
dalam sistem heterogen senyawa polioksometalat dapat digunakan kembali
(reusable) hingga beberapa kali reaksi katalitik.

Sifat katalitik senyawa polioksometalat sebagai katalis dapat ditingkatkan
dengan cara melakukan pengembangan terhadap senyawa polioksometalat.
Pengembangan yang dilakukan dengan senyawa polioksometalat yaitu dengan

memodifikasinya dengan diemban SiO2, TiO2, ZrOCl,, TaCls . Oksida logam SiO,



merupakan oksida logam yang paling sering digunakan dalam preparasi senyawa
polioksometalat karena tersedia secara luas, netral atau sedikit asam dan memiliki
area permukaan dan porositas yang spesifik (Newman et al. 2006). Sedangkan
penggunaan oksida logam TiO2 didasarkan dari sifat yang dimilikinya yaitu tidak
tembus cahaya, mempunyai warna putih, lembam, tidak beracun, dan harganya
relatif murah (Carp and Reller, 2004). Zirkonium oksida diklorida (ZrOCl>) adalah
senyawa yang banyak digunakan dalam berbagai kepentingan di industri termasuk
pemanfaatannya dalam bidang katalisis. Hal ini didasarkan pada beberapa sifat
yang dimilikinya seperti kestabilan termalnya yang tinggi, luas permukaan spesifik
yang besar serta keasaman permukaannya (Fatimah, 2009). Senyawa TaCls telah
terbukti memiliki aktivitas katalitik dalam reaksi asam-katalis seperti esterifikasi
asam metakrilat dengan metanol, alkilasi benzena dengan etana, yang memiliki
elektronegativitas dan jari-jari ionik yang cocok. Dengan demikian, beberapa atom
W dapat menggantikan atom Ta dan bentuk ikatan W-O-Ta pada permukaan
senyawa Ta. Interaksi yang kuat antara unit Dawson dan dukungan senyawa Ta
diharapkan dapat meningkatkan stabilitas katalis (Xu et al. 2008). Tujuan dari
modifikasi senyawa polioksometalat dengan diemban senyawa lain yaitu untuk
mendapatkan senyawa polioksometalat dengan struktur nano yang lebih baik yang
dapat diaplikasikan sebagai nanomaterial.

Katalis nano seringkali tidak bisa digunakan begitu saja sebagaimana
fungsinya. Kendala utama yang akan dihadapi adalah proses aglomerasi yang
mengakibatkan berkurangnya luas permukaan kontak sekaligus hilangnya

reaktifitas katalisis. Hal ini besar kemungkinan akan memperlambat aliran fluida



reaktan karena ukuran katalis yang kecil dapat meningkatkan kerapatan. Sehingga
nanokatalis akan berfungsi dengan baik apabila diemban oleh semacam material
lain yang berperan sebagai pendispersi (Liherlinah et al. 2009 ).

Devassy et at (2002) melaporkan sintetis senyawa polioksometalat berbasis
Keggin dengan menggunakan oksida logam ZrO; yang dengan telah dikaraterisasi
menggunakan BET dengan menghasilkan luas permukaan 53,2 m?/g dan kerapatan
permukaan 7,2 W nm2. Pada penelitian ini dilakukan sintesis dan karakterisasi
senyawa polioksometalat tipe Dawson dengan beberapa oksida logam yaitu SiO,
TiO2, ZrOClz, dan senyawa TaCls Gugus fungsi senyawa polioksometalat serta
berhasil atau tidak SiO,, TiO,, ZrOCl; dan TaCls diemban oleh senyawa
polioksometalat dilakukan dikarakterisasi menggunakan FT-IR dan XRD.
Karakterisasi ini dilakukan baik sebelum maupun sesudah oksida logam diemban
oleh senyawa polioksometalat. Karakterisasi untuk mengetahui foto permukaan dan
komposisi dari senyawa polioksometalat yang telah diemban dengan beberapa

senyawa seperti SiO2, TiO2, ZrOCl; dan TaCls dilakukan menggunakan SEM-EDX.

1.2. Rumusan Masalah

Senyawa polioksometalat banyak digunakan sebagai Katalis, karena
memiliki sifat asam yang lebih kuat dari asam Bronsted serta lebih ramah
lingkungan. Untuk meningkatkan sifat katalitik maka dilakukan pengembangan
terhadap senyawa polioksometalat dengan memodifikasi menggunakan SiO2, TiO,,
ZrOClz, dan TaCls. Pada penelitian ini senyawa polioksometalat tipe Dawson

(NHa)s[B-P2W18062]).nH20 akan dimodifikasi dengan diemban beberapa senyawa



SiO2, TiO2, ZrOCl, dan TaCls. Modifikasi dengan diemban diharapkan

menghasilkan nanomaterial yang unggul dari beberapa senyawa yang digunakan.

1.3. Tujuan Penelitian
Tujuan penelitian ini adalah :

1. Mensintesis senyawa polioksometalat tipe Dawson dengan pendukung
beberapa senyawa menjadi nanomaterial dan melakukan karakterisasi hasil
preparasi menggunakan spektrofotometer FT-IR, analisis kristalinitas XRD
serta foto permukaan dengan SEM.

2. Memperoleh nanomaterial terbaik dari beberapa senyawa yang digunakan

dari data karakterisasi foto permukaan SEM.

1.4. Manfaat Penelitian
Memperoleh nanomaterial terbaik yang terbentuk dari senyawa
polioksometalat yang telah diemban dengan beberapa senyawa untuk mendapatkan

katalis yang mempunyai sifat katalitik yang tinggi.
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