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ADSORPSI GAS Ny DAN NH; PADA PERMUKAAN Fe{111], Cr(111) DAN FalCr111)
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ABSTRAK

Frogram Czlzaferi, bekera padz 'Perscnal Computer’, digurakar untuk mepelajai pola 2dsorps
gas My dan MMy padz permukzan Li111). Permukazn terdin dari liga lzpiz den 13 ztom, dengan L
ilah Fe, Cr dan FriCr (satu alom Fe diganti dengan alom Cr). Gas Ny dan NH. dzngan arah jatuh
tegak lurus dan sejajor mendslangi permukaan dengan berbagai posisi jauh. Hasil Fampulzsi
memparihatkan umumnya M; diadsorpsi atomix oleh keliga permukaan, Bentuk kempleks permukaan
¥aNG mefupakan korbinzsi antara zola bridge dan on fop tidas dilentukan clzh [enis permukaan, arah
dan posisi jatun Mz, sedanghkan NF; diseran permukaan secara &imia dan fisika, Adsorpsl yang akzn
tefjagi terganlung pada jenis permukaan, arab dan posisi jaiuh N, Diduga hanva W on top, hasil
adsorpsi Ny dengan disosiash, bernteraksi dengan H; membentux MK, Aklbalnya kadar MNH; yang
terbentuk tidak dapal dinaikan dengan tzjam. Di samping ilu, makin parjang jarak anter alam M
CENZAEN e Icgam pada pola on fop, makin mudah MHy terbeniuk didzsorosi permukazn yang
cersangkulan. Diduga permukaan FeGri111) relatf lebih mudah mendesarpsi M, daripada logam
il

ABSTRACT

aiaferril program, works on PL, was wsed o study the adsception models of an My and NH.
moleculzs onoan L{11 1) suface. L was Fe, Cr, and Fe/Crioneg of the cenfral atcm was substiluted by
Cri. This surface consisled of threw lsyers and 13 atoms. An My or 2n NH: (gssumed 1o he olamar)
medecules came bo the surface with two direclion: perpendicalar and porallel to the surfuce. Each
cirecticn had several posilions of the oncoming malecule. Resulls of these computalions showed that:
usually My wias adscrbed alomically by thie surface; e, the combination of on-lop and bridoe models,
These models were not the sumace, 1he direclion, znd the position of the orncoming molecule
dependence. However, for the adsurbed My these wers. The KH; melecule was adsarbed Crarmically
il or without dissosiatiens) and onysizally. It was precicied thal the en top model (of the atomically
adsorped My interacted wilh H; to produce the adsorbed Mis As 2 rezull the MM, production could
nal be increased sharply. On ke ciker hand the fonger Ihe gy on top the easier the MH; was desarbed
By lhe surface: de. Cr911) = Fe(111), and FefCri1 11} = Cril 11} when M was bound by Cr

PENDAHULUAN membandingsan pala adserpsi gas Mo dan MHa

pada permukzan Fef111) dan Cr111),

Sinlesis gas WH; dan gas MN: den Hy hebps
memerlukan kaizlis, Sebagai kalalis diguiakan
legam besi { Fei111)} dergan produk NH;
sekitar 20%. Uniuk memperbesar kadar WH;
terbemuk kaizlis dapat diganti atau dimedifikas.
Lozam penggunli harus memaunydi sifat dapat
meryeras  gas  M;  secara 3womik,  dzn
mendesorpsi MHy terbentulk. Salak satu digniara
|EEEII'I'I-|'!.'-'§]-.‘1I'I‘I penggantt @alah khoam, Seperi
hatnya bes, lagam ini mengkristal Jalzam bentuk
hiog,  Latlice peramealer-nys, &; Fdak berbeda
banyak darpads besi (2 E7 vs 2.8 A Elekiran
valensi kedua logam inl sama-sama mengisi
arpital 3¢. Dowben ! a' melapor<an memang
gas My discrap aiomik pada permulzan Sr110)
Meskipun  demikian, masih  dirazsa  pesi

Tujuan penelitian inf alah mempelajar
pola adscpsiogas M; dan WH, pada L{114). L=
Fe. Ci, dan FefCr (atem Fe pusat pada lapisan
pertama diganl dergan Sr, dan j@rak antar awmm
lidax berubah, kedar Cre? 79%) dan sekaligus
mercntuxan BE(MN; dan BE(MH). Besaran-
besaren ity didefimgkan sebagai enargi yang
dibutuhxan permukaan uniux mengikal bemurut-
lurul salu molekul Mz dan solu molekal KE; Di
sAMping iU jugs mensntukan kebolehjadizn M
dizdsorpsi ztamik  olen  permuksan unbuk
berinteraksi deéngan gas H; membentuk gas MH,
vang  dapat  didesorpst  permukaan. Juga
menentukzn pemukaon paling  efekif untuk
menghasikan gas MNH, FPermukaién yang
digunzkan dalam penelfizan ini terdis dard 13
atem dan lige lzpizan: lujuh alam lapisan
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pertama, figa alom lapisar kedua. dan tigs atom
lapizan keliga {Gambar 1}, Gas My mendalang
nermukaan dengan dua arak Jalohl sumibn
molekul legak Jures dan sejgjar permukoan,
Demikian juga MNH; [dianggag planar dengan iy
= ,807 A dan # HNH = 120" (D3h)} mendatangi
permuliaan dengan dea arsh jelubl Basang
malekal sejgjar dan begak lerus permuxaan.
Froses adsorpsi vang terjadi unluk zeliap LS
jefuli diamall secara optimasi 30 dengan
program Calzaferd” yang bekerja pada Penfium
IV dan FAk 32 MB ksteldizn 0002 &Y untuk
gas Mz dar 000003 eV untuk gzs HH,.
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Gambar %, Permukaan Li111) Terdini dar Tiga
Lapigan dan 13 Atom, Mo 1.7 alem lzpsan perlama
Mo 9,11, dan 13 atomofagisen kedua, Ma B il can
12 atcm lzpisan ketins, LsFa, Cr, FeiCr {atom Fe Mo
1 digarii Sr.

METODE PEMELITIAN

Sregram Calzafer® atzu Calzatesh’ cigunakan
untuk merm pelajar: ESMVEWS-SOMYaWE
anorganik. Dalam penelitian ini program dipzkai

umink  mempela@n interaksi gas  dengan
permukaan, Olah karena u beberzpa
parameler atom  (yang  mencetminkan  sifat

alektronik alom) periy direvisi. Parameler suall
atom terdini dari: jumlah slexiron valensi, lipe
arbdal yang diduduki oieh elekiron vatensi (1s.
Zs, 2p. dan zeterusnyal beserla oraital
sksponen (£} dan lonisasi potensialnya (IP)
Lintuk elektron wvalensi yang mienduduki sub-
orhital d, ada dus eorbital eksponsn £ dan L
serla dua koefinien orbifal ekeponen yaitu G
dan . Paramester ravisi aloem Fe, Or _I:Ian H
diambil  dari  penelitizn  sebelumnya®  dan
parameter 2tom W langa revisi diambil dan
program (Tabe! 1), Masukan program  adatzh
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koordinat dan parameter atom-gtom penyusun
molekul. Ci =sini digunzkan koordisat mlermal
Luaran program berbentuk anizra lsing jasak
antar alam (r), tcotal energi yang  dipunyai
malexul (Er]. Kelerangan rnci program dzpat
dibaca peda manuzl program Calzalari.

kg rmiidian gas Pz mendztangi
permukzar. Unluk seliap  arsh jalub diluat
smpat macam posisi jatuh. Pada arah jaich
sejajar permukaan jarak masing-masing atom M
kepermukazn dan jarax anlar atom BTyl
diambil 1,3 A. Sedangkan untuk arah jatub 12gak
lurys permukean diambil ry, = 1,3 A (L alem
lapigan pertamal e = 077 A L alom lzpisan
kzdua dan kebga, alau M omendju titik tengah
dua atom padz lapisan perama) dan = 1,3

i
]

Unluk gas HHy mendatangi permukaan
dengan arah jatuh bideng melskul sejzjar dan
legak lurus permukaan dibugt masing-masing
lima dan Lga pesisi jatuh, Pada arah jatuh
sejajar diambil ry awal 1,5 A (L atom lapisan
perfams); 2,2 A (N diarshkan ke atom lapisan
wedun, kelipa, atay ke-perengzhan gariz yang
menshubungkan dua atarm [apisan perama) dan
e 1,3 A Eslanjutnya, salsh satu ikatan NH
dari moleku! WHL) gbuat sejaiar garis vang
menghubungkan dua alom lzpisan perlama ataiu
ol atom lzpisan perama dengan proyeksi
ztom lapisan kecualkeliga kKelapisan perama
Zedangkan uatuk arzsh jgiuh tegak lurus =alah
salu atom H raengikuli posisi jaivh,

Kedudukan alam-alam permukaan dari
seliap posist jatuh M; dan MHp dilukiskan
dedgan  inlamal  keoordingt,  Koordinat  ini
memoutuhkan Danjang wvektor (1), sedul antar
velkior oy, dan sudt antEr bidang {8
Zelanjuinya sstiap posisio jetub M; dan MH;
dioptmasl 30, Optimasi  dilakukan  ==cara
ranual. Untuk moleke! W; cpbmasi  dimuiai
dengan (f, «, dan &} atom N yang paling dekat
permukaan (1} kemuodian ditkuli alely { o, dan
& &@toin W kedua (M2 Dalam keadoan lereniuy,
unluk mencegah Mz meninggalkan permukaan
pada tahap awal, optimasi tahap awal {zet
cerfama) dinulal dengan o, & dan l) atom HY
dan kemudian {, ¢, dan &) dar M2, Pada sot
vedua cplimesl mengibedi pefa yang normal,
demikian seicrusnya.

Tabel 1, Paramater zlom yang dgunakan dalzin perelifizn ini

Alom | M3 g IPs | Mp Ep IPE na z1 IPd £ o i &2

' (V) (V] (2] S
Fe |4 [170 (875 |4 140 [5,70 |3 535 | 10,50 | 1,80 | 0,5356 | 0,B576
Ci_ 14 1,60 | 6.7 |4 3,30 | 372 |3 | 495 | 960 | t60 | 0.4876 | 0,7205
I'H 2 Z14 26002 1,85 | 13.4 -
H 1 |.1,30 | 1260 |

Eetarangan; tiar iP barands gl Asbilangas wank:

an ufama elskiron valensi suali slom
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Unluk Ny dirmulal dengan atom M, 2,
aan &), dan kefiga atom A sscara cerentak 0, o,
dzn &) Jika siciem koordinat dibanto oclsh

DO {1, e, dan &). Pada seri oplimasi yang periama
M diuszhakan maksimum 2,200 A, Arinya
panjang vektor N poda oplimasi periama dapal
optimal dan fidak. Hal ini dilakukan uniok
mencegah atom ™ meninggalkan permuiaan

I55M | DES3-8013

pada tatap awal Oplimasi dikatzkan selesai
bila milai zb=olut pershaban &1 sislem anfara
dua Seri optimasi berurctan = 90,0003 eV (untulk
M} dary = 000003 eV (uniuk MH;, Setama
oplmasl  berangsung  permukzan dianggap
cigid, Dalam keadaan optimal diventukan nilai E-
SIBLem, fup, Do Tew. &80y Selanjuinya [uga
dihiturg milai BE(M:} dan BEINH:) peda Li111)
renurul persamaant

BE(M;} pada L{111) = Er LI 193 + EriNz) = Erfl(111)+Ns}
BE[MNH:) pada Lii11) = EriL{111)) + Er(NHs) — ExlL{111)+MNH}

HASIL DAN PEMBAHASAN

Hasil oplinasi gas Ms dengan arah jaluh tegak
lurus dan ssjajar permukaan L1597 masing-
masingnya dengan  empat  posis jalub,
dipaparkan pada Tabel 2. Umuoninya gas M
digdscrpsl atomik  aleh  kelige  permukzaan
dengan rentangan BE(M:) wvany relatif fidak
berbeda,  yailu  21,8300-Z4.0674,  Z1,0144-
23,4440, dan 1722652416589 =\ masing-
mazingnya  unluk  Fe{i11y,  Godt1),  dan
FerGr111), [0 sini digunzkan  asumsi My
diadeorpsl alomik Eda gy Smam keadaan
optimal = 2,25 A, Baik My yang oiserap Secara
rmolekuler (Mo 1) maupun stomik (Ma 2-8), alam
W dilkal permukaan menurub pols on lop {salu
atom M diikal cleh satu atem legam) dan bridge
(zaiu atom M dikat oleh dua alom logam)
Bentuk  komplsks permukazn  imerupakan
kembinasi antara pola on 1op dan oridge. Baix
dari segi BE{M;} maupun darn bentuk kompleks
permukaan  keliga permukaan lidak  begilc
oeroeda. Menurul Kusuma® hanya M on fop,
nasil  susty adsorpsi My osecara  atomik,
pennleraks dengan gas Hp membentuk HH;.
Akibztriya, kadar MHs wang dhzsikan aleh
keliga permukaan tenfu fidak berbzda banyalk

Hasil optimasi gas MWE;  yang
mendatangi oermukaan dengan arzh j2luh tegak
lurus  (masing-masing  lga  posisl jatul)
mempertihalkar,  pada  Cr111)  gas M
diuraikan oleh permukaan [Tabsl 2 Mo &, 7, dan
3y, Ci sini digunakan asumsi, bile 5y dan gy =
225 A ikatznnya skan pulus, Pada Fe(i11y
MM diuraikan {Wo B) dan diadsorpel lemah oleh
permukazn (Mo & dan 7). Adsorpsi lemzh imi,
disebut juga adsorpsi fisika, ditandai  oleh
BE{k=) yang mendekati nal dan vy alau
yang besar. FPada permukasn Fellr{111), MH;
diagdsorpsi fisikzg olzh permukazn (Mo G, 7, dan
d). WMolekul MM, yarng ciadsorpsi disixa mudah
sekali dilzpzs kembzli oleh permikazn. Jadi
uitan permukzan melepas MH; ialah Frizri141]
*Feiiiiy s> Gri11d)

Hasil  adsorpsl gas WH;  yang
mencatangi  permukaan L{111} dermgan aran

jalub sejajac [lima posisi jatubl) memperlihaikza:
umummya MHy;  diadsorps: kimig secara
molekuler aleh permukasn dengan BE(MHL)
vang kecil (Tabel 3). Skibalrya MH; dzpal szja
digesorpsl cleh permukaan. Reniangan 2E(MH;)
urduk Feg111), Cr{111), dan FefZn 111} masing-

masingnya adslah:  1,0508-2 2340;  4,0035-
12760, dan 1,1980-3.2478 &V, Dar geqg
adsarpsi  kimia  secara  malekuler  urdlan
pEmuEdon melepas WH,  izlah Cr(111]

=FelCr{111) = Fal111)

Di samping  fu WNes juga
digdsorpsi kimia secarz slomik olsh permukaan
[Tabel 3 Mo & umud Fa(t11), No 4 upluk
Cri111)) Pada permukaon Fel/Gr{111) tidak
dijuripnl adsarpsi kimia dengan disosizsi. Dalam
perelitian ini, hasil akhir adsorpsi  tidak
ditertukan. Aminya bilz gelama proses oplimasi
dijurnpal MHa divraizan cleh permukaan calimas
difnentikan. Jadi, urutan kemudahan permukaan
mendesorpsi MHy,  FefZe111) = Or1i) =
Fe{11t)

Tabsl 2 memaparkan, rentancan ry, on
fop pada Cr1171), Fellr(111), dan Fedi1i),
masng-masingnya  z=dalah 1, 37541 3883,
{,3030-1,4028; dan 1,3080-1,3242 A Peada
Feflr atom W dapatl ferikat pada Fe alau Cr,
sehingga remtangannya sedikit leaoih luas. Di
atas folzh didapatkan urutan komudahan
permukazn melepas MHy yang adsoizsi kimia
secare  molekuler Cr(t11) = Fe/Cri11) =
Fedi11}, Jadi, dapal diibal adanys  rorelasi
anlara  kemuduhan permukaan melépas MR
dengan beriamoah parjangnya ry,, onlap. Dapai
disimpul<an, mamang MH; dibentuk  dan
imleraks Woon bap dengan gas Mz skibabnya
kazdar MH, didescrpsi permukasn-permukazsn d:
alas Ldak membenkan perbedzan yang tﬁiﬁl'l'l-
KMillaseh  {disadur dari Hwarng dan Mebel”y
meinpredissi szmpai saab ini kKalslis unluk
memproduksl MH. kalum ada pencgantinga,
yaitu bes aksda.
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Tabel 2. Pala Adscrpsi, Panjang Isatan Antar Atam, dair BE{N,) gas M, pada 114 1!

Wo | Possi [Ty P TA) Frani (A Trunz o) Sbh gz (AY BE{N:] fola |
Jeluh | B (B
Fe111} 5 =
[ 1— | | | 132B0(1 | 296301 | — weas LE34D | 114012 T
2 [ ¥z 1388001 | 1.2080{2 | 04207 | 27750 | Z2.00B4 | BN
e 1E0am 2
3 fE=3 Fa2i82° | 1,3239(2 [ 00270 [ 27280 | 234835 | BAl |
_ LATINE ) .
Rl R T 1.6044(3 | 13243(3 | 0007 28140 | 220870 bl 1
b ' tagroiig | £
T LA0a0r | 1515100 | GEse [ 2Ee2a | 220064 | oo =i
=1 13026010 J et
& [1.13 126001 | 4.3820(7 [ 0,1252 | 51830 | 253a01 | ¢b
[ = | 150728
T @ 1413001 | 1415003 " 00514 | 2526% | 21,6005 | bib
S 1 B 14669 | 14554413
£ (142 121601 | 160N | 01281 | 30670 | 22,3663 | 1
e | . 136752 |
= TREET i =
1—1 | 1409001 [ 3.055001 —— L5540 | 11,7385 | i
2 | w-2 [ 1.aB3diy |4, 3794i2 TG | 28350 | 229070 | b
|| 12 | 1535408
3 0—u [ 14337 | 7,396807 LOTE2 | 2E5A0 | 22.67E3 | b
1,585005
4 W— | 1,573%3  1,3983(3 0,083 |2a320 | 734224 | bn
10 1,545 10 s
g5 [ 1,3330(1 | 71,5008 20226 | ZTS5BD | 21004 | 1o =+
1-16 i4RTAD
[ 1,9-8' | 1,398001 1,500 F I R [ 1E660 [ 234135 [ 15
7 W 1463001 1.5622{13 D153 | 28828 | M1.0835 | bin
2,1-2 | 156230 | 148361
8 [11.2 [730907 [1.38047 . —- 3.5880 | 234440 [t =
r-eEr-111. )
1 1= | 1.4DBQ [ 3.048000 e Leara Ta7857 [
2 w12 T SzED 50819 [1.0080(2 | 02832 | ZE3A0 | 22.0074 | be
=i fa?
(3 | 8—~F |16BEN) | 1,4028(1 ' 1.3420(9 02132 | 25570 | 16,6662 | b
4 [0= 1A% 13250z | Q121 |[zadad | 241669 | bit
to b 1,4860010 = -
5 |1 | 1,33a001 BT | D150 | 32426 | 209247 | s
| 1-1a I ot ) 1
& [ 1,95 139700 138507 | D155 | 3AE0D | 200254 | 1o
; A DRAG B
7| (- [ 9B2BON | 1EIANT | 136768 | 1357813 | D2soz | 8122 | 19768 [ 5h
2,12
n 1.1-2 | 1.38600 121080 _ | 3zae0 97 e |

Matsrangan, rean fap; bebeidgs; Ab pechedasn parjang anisrs bedus sig bridge, B=propeksl LY keoermiokaan;
T—1 adinges My logak Tunds penmukesn dengon keows alom W becads of slos LT dan manigy L1 Bt — -2
artya Nz leqak fures osmukann desgan bedes atom W haoaca o 5as padengakan gans huhovig L1-LZ dan
muaui Ry tengeh lersebof; 1, 1-2 artings N; yeng sefisizr parmubkasn Niaps of alas L7 dan Ni-N2 seisiar L 1.

L2} kolak kokowg borarfi memang toad ads ialan afau r = 2256 4

24
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Tabal 3. Fanjang lkaten Antar Atom, dan BE{NH.) Malekul 4 Hay pada L{111)

Mo | PesisiJaluh [ rog (Al e fAl | g {A) fees (A1 | BE(NHL). eV

| Fe(111})

1 1. el 1.635071 2 0634

2 12.1-2 | 1,522002 1, 781603 22340
ER Wi1-2,1-2 = 1,5065(1 1,5297(1 2.02B5

4 B.1-8° 1,4536(1 1584111 1,8500

| . N 1,6621(1

E 10.1-19° B : _

6 1—1 271700 1,7B3Z(1 0,178

7 P 2.5080(2 1,8465(2 01617
g 8.5

Cr{11 1) = i T

3 1,13 " 1.8850(1 _ 7 L0025
2 g 1,7520{2 1,6357(3 1.3687

3 W2 12 [1.75202 TBAETA 1,3647

4 2,13 |
3 10, 1-40 1.75768(2 1,6405(3 1,3750

& 51 '

i 2—d

B 5.5

FelCri111) -

1 1, 1.2 187501 | | 1,1980

7 A 1513002 (1,774 2.4049

3 Wi1-2, 1.2 | 1.874401 _ | [ 1.1880
- 5,1-9° 1.8750(1 _ 1.1380

5 10.9-50 1 1.5007(3 1, 736307 28174

5 1—1 2704001 | 2350501 0,2821

7 22 2,607 0¢2 165162 0, 1651
[ B g-2' Z.2118(1 0,524

Falerangan, NO=aon disogiasl O=disosiasl [proses oplimas Ldan oifecuskan); ¥i1-2, 1.7 adalah alom N das
MH; sgis{ar menuu perfangahan gans fubang L1-LE dan saigh ssto WY ssjaiar L1-L2 1—1 adalah ctom N dan
salaf saly sloor Hogan W) tsgak s meaaio 1) 762500 aniiva jaras M ke LT agaian TEIED A, umiitinyg
ndal o 2 250 A Rdak offulis kecuel pads avsarasl Hsika; 918lsh Lrapeksr LA belsnisen npriams,

KEZSIMPULAN

Bentuk  kompleks  permukaan M diadsorps
dengan disosiasi pada ketiga permukazn L(111)
¥ang merupakan kombinasi pola on tep dan
briige, tidak berbeda banyak [lidax Lerganiung
pada arzh dan posisi jatuh My). Perbadazn yang
nyata i@kl f, on lop, hasil 2dsorpsi My secara
atornix, pada Cr111) = Fe[111). Sedangkzn
Faca Fe/Cri11) jarak tersebul lercaniung pada
L [Fe atau Crh. Pola zdsorpsiogas MH; pada
kelige permukaan L1111} cukup  borbeda
ditentukan gleb arah dan posisi jgluh HH;)
Pemunculan  M#y  dizdsorpsi  fisikz. paca
FefCii11y = Fe(111] == Cri11; diadsorpsi
kimia dengan disosiasn pada Fo/Cr111) =
Fe(111} = Cr{111), diadsorpsi Limia sscara
malekuler pada FefCri111) = Crit11} = Fedlil)
Sedangkan renfangan BE(MHs) pada adsorpsi
Amia secara molekuler pade SR =
Feflr111] = Fe{111). Jadi kader MH: yang

dedescrpsi digntukan olen |enls  permuxaan,
dengan calalan permukaan dapat Menyadsorps
Me secara atomik O sinl Fe/Cri111) dengan
kadar Cr=7.7% lebih efeklif dari pada logam
murni.  Diramalkan  efeklfan  parmukazn
mendescrpsi NH; ditentukan juga oieh kadar Gr
daiam paduan karena adanya korelasi semakin
paffana oy on e semakin kecl BE(MNH;) sualu
permukazn
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