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Abstrak

Oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 adalah suatu material katalis pengganti logam-logam mulia seperti platinum yang dapat digunakan untuk membersihkan gas buangan kendaraan bermotor. Aktivitas katalis bergantung pada luas permukaan yang tinggi dan komposisinya. Metoda pengendapan (presipitasi) adalah suatu metoda sintesis sederhana yang dapat digunakan untuk membuat oksida logam dengan luas permukaan yang cukup tinggi serta berukuran nanopartikel. Tujuan dari penelitian ini adalah mensintesis oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 (x = 0, 0,2, 0,4, 0,6, dan 0,8) dengan metoda presipitasi dan dilanjutkan dengan proses  hidrotermal untuk mendapatkan luas permukaan katalis yang cukup tinggi sehingga dapat digunakan sebagai bahan katalis gas buang. Oksida perovskit dibuat dengan melarutkan logam-logam nitrat, La(NO3)3, Sr(NO3)2 and Mn(NO3)2 sesuai dengan molnya kemudian ditambahkan pengendap campuran Na2CO3 dengan NaOH dan pengendap campuran (NH4)2CO3 dengan NH3. Endapan dicuci beberapa kali dengan air destilasi lalu didekomposisi pada suhu 550 oC selama 5 jam dan dilanjutkan dengan kalsinasi pada suhu 900 oC selama 5 jam. Kemudian produk perovskit yang sudah didapatkan diberi perlakuan hidrotermal untuk melihat perubahan struktur dan luas permukaan yang dihasilkan. Hasil difraksi sinar X (XRD) dengan kedua jenis pengendap memperlihatkan bahwa perovskit SrxLa1-xMnO3 yang terbentuk baik sebelum diberi perlakuan hidrotermal maupun setelah deiberi perlakuan hidrotermal memiliki struktur heksagonal dengan grup ruang P63/mmc, walaupun produk untuk komposisi x = 0,8 mol masih terdapat fasa pengotor berupa SrMnO3. Luas permukaan dari produk perovskit SrxLa1-xMnO3 yang dibuat dengan pengendap campuran natrium karbonat dan natrium hidroksida sebelum dilakukan proses hidrotermal adalah antara 14,4 – 23,6 m2g-1 dengan ukuran partikel antara 15 – 22 nm. Namun setelah dilakukan proses hidrotermal luas permukaan produk menurun menjadi 6,8 - 8,4 m2g-1. Hasil yang sama juga diperlihatkan oleh produk yang dibuat dengan pengendap campuran amonium karbonat dan amonia dimana luas permukaan setelah diberi perlakuan hidrotermal cendrung menurun sekitar 10-20 %. Morfologi dari kristal yang terbentuk baik untuk produk yang telah dihidrotermal maupun sebelum dilakukan proses hidrotermal memperlihatkan butiran-butiran kristal kecil yang bergumpal dan homogen. Pengujian aktivitas katalitiknya terhadap gas CO memperlihatkan bahwa sampel perovskit yang telah diberi perlakuan hidrotermal memiliki aktivitas katalisis yang lebih cepat dibandingkan dengan sampel yang tidak diberi perlakukan hidrotermal. Disamping itu pendopingan Sr ke dalam LaMnO3 ternyata juga lebih mempercepat proses oksidasi gas CO menjadi CO2.
Kata Kunci: Oksida perovskit, presipitasi, hidrotermal, katalis, oksidasi gas CO 

Abstract
SrxLa1-xMnO3 perovskite oxide is one of the alternative catalysts to precious metals such as platinum that are used for cleaning automotive emission gas. The activities catalyst of perovskite depends on high surface area and composition. The aim of this work are to prepare SrxLa1-xMnO3 (x = 0, 0.2, 0.4, 0.6, and 0.8) perovskite with large surface area by using precipitation method and to know the change of the surface area and structure by hydrothermal treatment toward the perovskite prepared The perovskite oxides were prepared by adding three type of precipitators i.e., Na2CO3, mixed of Na2CO3 with NaOH, and mixed of (NH4)2CO3 with NH3, into solution of La(NO3)3, Sr(NO3)2 and Mn(NO3)2. Then the solution and the precipitator were mixed together, stirred, filtrated and then washed until pH 7 to obtain the precursor powders. The precursor was decomposed at 550 (C for 5 h and then calcined at 900 (C for 5 h in air condition.The XRD results indicate that all of samples adopt hexagonal type structures with P63/mmc space group. The surface area of the products prepared by Na2CO3 and mixed of Na2CO3 with NaOH as precipitators were 14.4 – 23.6 m2g-1 with the typical particle size of 15 – 18 nm. While the products prepared by using mixed of (NH4)2CO3 with NH3 as precipitator have lower surface area than above (6,8 - 8,4 m2g-1). However, the giving of hydrotermal process to the products of perovskite prepared was decreasing the surface area untill 10-50% . The surface morphology of products showed that the powder products are small particles relatively homogeneous and demonstrate agglomeration. The results of catylitic activitiy toward CO oxidation show that perovskites hydrothermal treatment have good catalysis activities compared hydrothermal threatment than without and doping Sr to LaMnO3 perfomed reaction CO to CO2 to be more faster.
Keywords: Perovskite type oxide; precipitation method; hydrothermal, catalyst
I. PENDAHULUAN

Senyawa oksida mangan tanah jarang AxLn1-xMnO3 (A= alkali tanah, Ln=tanah jarang) yang bertipe struktur perovskit telah banyak diteliti orang karena sifat fisikanya yang menarik. Kebanyakan senyawa-senyawa ini diaplikasikan dalam bahan-bahan magnetoresistan (Rao C.N.R., 1999, Jung D.Y., 1999, Zhang Q., 2000, Boujelben W., 2002, dan Mori T., 2002), namun dewasa ini penggunaan untuk material katalis dalam reaksi katalitik berkembang sangat pesat sekali (Song K.S., 1999, Banerjee, 2000, Honda Automobile News, 2001, Teng F., 2007). Umumnya pembuatan senyawa oksida perovskit dilakukan dengan metoda kimia padatan (solid state) yang memerlukan suhu yang cukup tinggi dan menghasilkan luas permukaan yang rendah (< 2 m2g-1). Performan katalitik oksida perovskit bergantung pada luas permukaannya yang spesifik, dan ini menjadi sesuatu yang menarik untuk mengaktifkan oksida yang memiliki luas permukaan yang rendah (Banerjee, 2000). 

Penggunaan katalis dari material tanah jarang yang berstruktur perovskit dapat digunakan dalam mengontrol emisi gas buangan dari kendaraan bermotor. Material ini dapat merubah dan mereduksi oksigen dari nitrogen, hidrokarbon dan karbon monoksida (Honda Automobile News, 2001, Natile M.M., 2007). 

Berdasarkan prinsip dasar kerja dari katalis oksida perovskit ini maka aktivitas katalis berhubungan dengan keadaan dari padatan material dan strukturnya yaitu luas permukaan dari material katalis yang dihubungkan dengan energi ikatatan dari permukaan oksigen, kondisi eletkron d dan struktur aktif dari elektron pusat atau dengan kata lain aktivitas perovskit dapat bergantung pada komposisi serta metoda pembuatannya (Yimin H, 2000, Natile M.M., 2007). Sehubungan dengan itu maka teknik pembuatan dan jumlah unsur tanah jarang yang disubtitusi dalam oksida perovskit dapat menentukan keberhasilan dan bagusnya aktivitas dari katalitik. 

Banerjee S (2000) telah melaporkan pembuatan oksida perovkite dari LaMnO3 dengan metoda ko-presipitasi dan untuk meningkatkan luas permukaannya dilakukan dengan proses hidrotermal. Proses hidrotermal ini mampu meningkatkan luas permukaan dari bahan yang dibuat dengan metoda presipitasi sekitar 2,5 kalinya. Pembuatan oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 dengan metoda presipitasi menggunakan campuran Na2CO3 dan NaOH sebagai pengendap telah dilakukan oleh Wu X. (2004) untuk digunakan sebagai bahan katalis pereduksi gas NO. Luas permukaan yang diperolehnya adalah dalam rentang 12-29 m2g-1.
Dalam laporan ini telah dilakukan penelitian pembuatan oskida perovskit LaMnO3 sebagai material katalis yang didoping Sr dengan variasi komposisi (x = 0, 0,2, 0,4, 0,6, dan 0,8) dengan metoda presipitasi menggunakan natrium karbonat (Na2CO3), campuran Na2CO3 dengan NaOH serta campuran ammonium karbonat (NH4)2CO3 dengan ammonia (NH3) sebagai pengendap. Kemudian produk perovskit yang telah dibuat diberi perlakuan hidrotermal untuk melihat perubahan struktur dan luas permukaan yang terjadi. Disamping itu juga dilaporkan hasil uji aktivitasnya terhadap pengoksidasian gas CO menjadi CO2 dari produk perovskit (SrxLa1-xMnO3) sebelum dihidrotermal dan setelah diberi perlakuan hidrotermal. Diharapkan nantinya penelitian ini dapat diaplikasikan dalam mengkatalisis gas buangan kendaraan bermotor dan industri
II. METODE PENELITIAN

Pembuatan SrxLa1-xMnO3 Dengan Metoda Presipitasi
Bahan dasar yang digunakan dalam penelitian ini adalah dalam bentuk nitratnya; Sr(NO3)2, La(NO3)3.6H2O dan Mn(NO3)2.4H2O, dimana semuanya merupakan produk dari Merck dengan kemurnian ( 98 %. Ketiga bahan dasar ini ditimbang sesuai dengan perbandingan molnya yaitu; Sr : La : Mn = x : (1-x) : 1, dimana x = 0; 0,2; 0,4; 0,6 dan 0,8. Kemudian bahan dasar ini dilarutkan dalam aquades dengan volume 100 mL. Larutan tersebut kemudian ditambahkan dengan larutan Na2CO3 (Merck) dengan jumlah mol yang berlebihan (1,5 mol dari mol produk oksida target) sambil diaduk dengan magnetik stirer selama 2 jam. Variasi pengendapan juga dilakukan dengan menambahkan campuran NaOH (2 mol/L) dan Na2CO3 (1 mol/L) serta campuran (NH4)2CO3 (2 mol/L) dan NH3 (1 mol/L) ke dalam campuran larutan bahan dasar tadi. Endapan yang terbentuk dicuci beberapa kali dengan air destilasi untuk menghilangkan sisa basa sampai pH = 7, kemudian endapan disaring dan dikeringkan pada suhu 110 (C selama 10 jam. Seteleh kering prekursor didekomposisi pada suhu 550 oC selama 5 jam pada udara dan dilanjutkan dengan kalsinasi dalam tungku pemanas dengan variasi suhu (800, 850, 900, 950, 1050, dan 1200 oC ) dan variasi waktu 5 dan 10 jam.
Proses Hidrotermal

Proses hidrotermal dilakukan terhadap produk perovskit yang sudah dibuat dari metoda presipitasi di atas. Sebanyak 2 gram sampel perovskit dimasukkan ke dalam autoklaf yang berukuran 45 mL, lalu ditambahkan air destilasi dengan volume 15 mL. Kemudian autoklaf dipanaskan dalam oven dengan suhu 240 oC selama 5 jam. Produk hasil hidrotermal dicuci dengan air destilasi beberapa kali dan pengeringan airnya dilakukan dalam oven dengan suhu 110 oC semalaman. Selanjutnya dilakukan pemanasan pada suhu 600 oC selama 4 jam.

Karakterisasi

Produk yang didapatkan dikarakterisasi dengan difraksi sinar X bubuk (PANalytical X Pert Pro) untuk mengetahui fasa yang terbentuk. Puncak-puncak hasil difraksi sinar X dibandingkan dengan puncak-puncak dari senyawa perovskit yang ada dalam data base di PCPDF (Powder Diffraction File) dan ICSD (Inorganic Crystal Structure Database). Kemudian strukturnya diperhalus dengan metoda LeBail menggunakan program Rietica. Morfologi permukaan dari produk dikarakterisasi dengan scanning electron microscope (SEM) menggunakan alat JEOL, JSM-6360LA. Luas permukaan dari produk diukur dengan pendekatan isoterm adsorpsi BET (Brunauer-Emmett-Teller) menggunakan alat NOVA 1000 gas sorption analyzer, dengan penyerapan gas nitrogen. 

Ukuran butiran partikel dari bubuk oksida hasil sintesis ditentukan dengan menggunakan persamaan Scherrer (D = K(/B cos (). D adalah diameter partikel, K adalah suatu konstanta persamaan dengan nilai 0,9, ( adalah panjang gelombang sinar X yang digunakan, B adalah setengah lebar pada puncak maksimum (FWHM)(, ( adalah sudut difraksi dari refleksi sinar X senyawa perovskit SrxLa1-xMnO3.

Uji Aktivitas Katalitik

Aktivitas katalis telah diuji terhadap pengoksidasian gas CO menjadi gas CO. Bubuk katalis perovskit (0,8 g) dicampur dengan pasir kuarsa dengan perbandingan volume yang sama dimasukkan ke dalam reaktor pipa stainless stell berdiameter internal 8 mm sebagai tempat terjadinya reaksi dan 21100 tube furnace sebagai pemanas reaktor. Gas umpan yang diberikan dalam menguji aktivitas katalis ini adalah campuran CO, O2 dan N2 dengan perbandingan (5% : 20% : 75%) dengan laju alir total 12.000 jam-1. Analisis perubahan gas CO menjadi CO2 dilakukan dengan alat Gas Chromatograph GC-8A. Identifikasi dan analisis gas dari kolom dilakukan oleh detektor  TCD (Thermal Conductivity Detector) berdasarkan konduktivitas termal. Sirkuit TCD mendeteksi perubahan tahanan panas filamen oleh aliran gas (dari kolom dan sumber gas carrier) yang kemudian diubah menjadi perubahan beda potensial. Instrumen GC-8A dihubungkan dengan integrator Chromatopac CR1-B sehingga dapat ditampilkan keluaran data berupa kromatogram lengkap dengan waktu retensi dan luas puncaknya.
III. HASIL DAN DISKUSI

[image: image1.emf] 

Campuran larutan bahan dasar (Sr, La dan Mn nitrat) dengan larutan natrium karbonat untuk semua komposisi x (0, 0,2, 0,4, 0,6 dan 0,8) menghasilkan larutan dengan pH 8 dan warna endapan adalah putih kecoklatan. Sedangkan hasil campuran larutan bahan dasar dengan larutan campuran natrium karbonat (1 mol/L) dan natrium hidroksida (2 mol/L) menghasilkan larutan dengan pH 12 untuk komposisi x = 0, 0,2 dan 0,4 dan 13 untuk komposisi x = 0,6 dan 0,8. dengan warna endapan adalah kuning kecoklatan untuk semua komposisi seperti terlihat pada Gambar 3. Kemudian campuran larutan bahan dasar (Sr, La dan Mn nitrat) dengan larutan campuran amonium karbonat dan amonia menghasilkan larutan dengan pH 8 dengan warna endapan juga kuning kecoklatan. 

[image: image2.emf] 
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Gambar 3. Foto hasil campuran larutan bahan dasar nitrat dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH); (a) LaMnO3, (b) Sr0,2La0,8MnO3,dan (c) Sr0,4La0,6MnO3
Pencucian endapan dilakukan beberapa kali dangan air destilasi hingga didapatkan pH larutan 7, lalu endapan dikeringkanan pada suhu kamar semalaman dan dilanjutkan dengan pemanasan dalam oven pada suhu 100 (C selama 10 jam. Kemudian produk didekomposisi pada suhu 550 (C selama 4 jam. Produk hasil dekomposisi berupa bubuk dengan warna coklat dan kuning kecoklatan untuk produk dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH) dan coklat kehitaman untuk produk dengan pengendap campuran ((NH4)2CO3 dan NH3), seperti terlihat pada Gambar 4. 
[image: image3.emf][image: image4.emf]
    (a)
       (b)
        (c)

(d)

Gambar 4. Foto hasil dekomposisi pada suhu 550 (C sampel yang diendapkan dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH); (a) LaMnO3, (b) Sr0,2La0,8MnO3, (c) Sr0,4La0,6MnO3, dan (d) hasil dekomposisi SrxLa1-xMnO3 dengan pengendap campuran ((NH4)2CO3 dan NH3)
Sebelum kalsinasi semua produk hasil dekomposisi digerus untuk menghomogenkan campuran. Hasil kalsinasi pada suhu 800 (C serta suhu di atasnya untuk semua jenis pengendap memperlihatkan bubuk yang bewarna hitam (Gambar 5).
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Gambar 5. Foto hasil kalsinasi pada suhu 950 (C dari sampel yang diendapkan dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH); a) LaMnO3, b) Sr0,2La0,8MnO3, dan                      c) Sr0,4La0,6MnO3
Produk hasil kalsinasi dikarakterisasi dengan difraksi sinar X. Gambar 6 adalah pola difraksi sinar X (XRD) untuk oksida LaMnO3 dan Sr0,4La0,6MnO3 yang dikalsinasi dengan variasi suhu 800, 850, 950, 1050, dan 1200 (C serta variasi waktu kalsinasi yaitu 5 dan 10 jam, yang dibuat dengan pengendap natrium karbonat dengan pH 8. Dari pola XRD terlihat bahwa produk yang dihasilkan sudah membentuk fasa perovskit tetapi masih terdapat beberapa fasa pengotor seperti La2O3 (PCPDF ( 742430) dan Mn3O4 (PCPDF ( 800382). Dalam hal ini pembuatan oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 dengan metoda presipitasi menggunakan pengendap Na2CO3 dengan pH sekitar 8 belum memberikan hasil yang bagus (tidak membentuk fasa tunggal senyawa perovskit) meskipun suhu kalsinasi dan lamanya waktu kalsinasi sudah ditingkatkan. Pola difraksi sinar X hasil pembuatan SrxLa1-xMnO3 untuk variasi x = 0, 0,2, 0,4, 0,6 dan 0,8 dengan pengendap Na2CO3 pada suhu kalsinasi 950 (C diperlihatkan pada Gambar 7. Pada Gambar 7 ini terlihat bahwa produk masih memperlihatkan adanya fasa pengotor berupa La2O3 dan Mn3O4. Sedangkan fasa perovskit SrxLa1-xMnO3 yang terbentuk dengan pengendap Na2CO3 ini memperlihatkan struktur heksagonal dengan grup ruang P63/mmc (no 194) analog dengan pola difraksi sinar X oksida Sr0.9La0,1MnO3 yang terdapat pada database ICSD # 91483.
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Gambar 6. Pola difraksi sinar X dari oksida SrxLa1-xMnO3 (x = 0 dan 0,4) yang dibuat dengan pengendap Na2CO3 pada variasi suhu dan waktu kalsinasi; (P = perovskit,       = La2O3,     

[image: image8.emf]   = Mn3O4
[image: image9.emf] 


Gambar 7. Pola difraksi sinar X dari oksida SrxLa1-xMnO3 (x = 0, 0,2, 0,4, 0,6 dan 0,8) yang dibuat dengan pengendap Na2CO3 pada suhu kalsinasi 950 (C; P = perovskit,
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Oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 yang dibuat dengan pengendap campuran larutan Na2CO3     (1 mol/L) dan NaOH (2 mol/L) yang dikalsinasi pada suhu 950 (C selama 5 jam telah memperlihatkan produk yang berfasa tunggal. Puncak-puncak difraksi sinar X yang menunjukan fasa perovskit untuk x = 0, 0,2, 0,4, 0,6 dan 0,8 memiliki pola yang sama dengan puncak-puncak difraksi sinar X oksida perovskit Sr0.9La0,1MnO3 yang terdapat pada database ICSD # 91483 dengan struktur heksagonal dan grup ruang P63/mmc (no 194). Namun produk dengan komposisi x = 0,8 masih memperlihatkan adanya fasa pengotor dalam bentuk SrMnO3. Menurut Wu X. (2004) pendopingan kation Sr2+ yang terlalu banyak ke dalam LaMnO3 dapat bereaksi dengan MnO2 dan akan membentuk SrMnO3 Struktur hasil pembuatan oksida SrxLa1-xMnO3 yang diendapkan dengan campuran (Na2CO3 dan NaOH) ini diperhalus dengan metoda LeBail menggunakan program Rietica seperti terrlihat pada Gambar 8, sedangkan sel parameter yang dihasilkan dirangkum pada Tabel 1.
[image: image13.emf]Gambar 8. Plot LeBail oksida SrxLa1-xMnO3 (x = 0, 0,2, 0,4, 0,6, dan 0,8) yang dibuat dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH) dengan suhu dikalsinasi 950 (C, (+ = data percobaan, garis merah = hasil perhitungan, garis biru vertikal = posisi Bragg yang diharapkan untuk grup ruang P63/mmc, dan garis hijau = selisih hasil perhitungan dengan data,      = SrMnO3)

Tabel 1. Data parameter sel oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 (grup ruang P63/mmc) dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH) yang dikalsinasi pada suhu 950 (C

	Parameter Sel
	Sampel Perovskit

	
	LaMnO3
	Sr0,2La0,8MnO3
	Sr0,4La0,6MnO3
	Sr0,6La0,4MnO3
	Sr0,8La0,2MnO3

	a (Å)
	5,4740(9)
	5,4839(6)
	5,4849(7)
	5,464(1)
	5,449(1)

	c (Å)
	13,523(2)
	13,471(1)
	13,468(2)
	13,445(3)
	13,518(4)

	V (Å3)
	350,9(1)
	350,84(6)
	350,91(9)
	347,7(1)
	347,6(1)

	Z
	6
	6
	6
	6
	6

	Rp
	2,45
	2,48
	2,03
	2,55
	2,77

	Rwp
	2,98
	2,99
	2,45
	2,08
	2,21



Produk senyawa SrxLa1-xMnO3 yang dibuat dengan pengendap campuran (NH4)2CO3 dan NH3) juga memperlihatkan fasa perovskit yang berstruktur heksagonal dengan grup ruang P63/mmc. Pola XRDnya analog dengan pola XRD produk hasil pembuatan dengan pengendap campuran Na2CO3 dan NaOH di atas. Hasil penghalusan strukturnya dengan teknik LeBail menggunakan program Rietica diperlihatkan pada Gambar 9. Sel paramter untuk semua produk adalah a (5,4 Å dan c ( 13,5 Å.
Gambar 9 Plot LeBail oksida SrxLa1-xMnO3 (x = 0, 0,2, 0,4, 0,6, dan 0,8) yang dibuat dengan pengendap campuran ((NH4)2CO3 dan NH3) dengan suhu dikalsinasi 950 (C, (+ = data percobaan, garis merah = hasil perhitungan, garis biru vertikal = posisi Bragg yang diharapkan untuk grup ruang P63/mmc, dan garis hijau = selisih hasil perhitungan dengan data,      = SrMnO3)

Perlakuan hidrotermal terhadap produk perovskit SrxLa1-xMnO3 (x = 0, 0,2, 0,4, 0,6, dan 0,8) baik produk hasil pengendap dengan campuran (Na2CO3 dan NaOH) maupun pengendap campuran ((NH4)2CO3 dan NH3) tidak memperlihatkan perubahan struktur, dimana pola XRD-nya memiliki struktur heksagonal dengan grup ruang P63/mmc (Gambar 10). Kedua produk dengan komposisi x = 0,8 juga masih terdapat adanya fasa pengotor SrMnO3. Konstanta kisi hasil penghalusan strukturnya bernilai a (5,4 Å dan c ( 13,5 Å.

Gambar 10. Pola XRD produk perovskit SrxLa1-xMnO3 yang telah diberi perlakuan hidrotermal a) produk dengan pengendap campuran Na2CO3 dan NaOH dan b) produk dengan pengendap campuran (NH4)2CO3 dan NH3,       = SrMnO3
Luas permukaan SrxLa1-xMnO3 diukur dengan metoda BET menggunakan instrumen Nova 1000 gas sorption analyzer. Oksida perovskit yang dibuat dengan kedua pengendap (Na2CO3 dan campuran (Na2CO3 dan NaOH)( yang dikalsinasi pada suhu 950 (C menghasilkan luas permukaan yang hampir sama seperti terlihat pada Tabel 2, yaitu pada rentang 14,4–23,6m2g-1. Luas permukaan dari oksida yang dibuat dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH) memiliki nilai rata-rata lebih tinggi yaitu sekitar 13,2 % dibandingkan dengan nilai luas permukaan oksida yang dibuat dengan pengendap Na2CO3. Luas permukaan tertinggi dihasilkan oleh oksida Sr0,8La0,2MnO3 hasil dari pembuatan dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH). Namun secara keseluruhan luas permukaan ini lebih rendah bila dibandingkan dengan oksida perovskit yang dilaporkan oleh Wu X. (2007) dengan metoda yang sama (pengendap campuran Na2CO3 (1 mol/L) dan NaOH (2 mol/L) pada suhu kalsinasi 900 (C(, dimana didapatkan luas permukaan dalam rentang 12–29 m2g-1. Dari literatur dilaporkan bahwa oksida perovskit memiliki luas permukaan tertinggi sekitar 44 m2g-1 yang dibuat dengan metoda sitrat (K.S. Song, 1999). Dari Tabel 2 terlihat bahwa oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 yang dibuat dengan pengendap campuran Na2CO3 dan NaOH mimiliki luas permukaan rata-rata lebih besar sekitar 4,9 % bila dibandingkan dengan pengendap hanya Na2CO3. Dari Tabel 2 juga terlihat bahwa penambahan kation Sr2+ ke dalam perovskit LaMnO3 cendrung meningkatkan luas permukaan dan semakin besar luas permukaannya dengan bertambahnya kadar kation Sr2+.

Tabel 2. Luas permukaan dan ukuran partikel oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 yang dibuat dengan pengendap (A) Na2CO3 dan (B) campuran (Na2CO3 dan NaOH) yang dikalsinasi pada suhu 950 (C, (C) produk B yang telah dihidrotermal

	No
	Sampel Perovskit
	Luas Permukaan (m2g-1)
	Ukuran Partikel (nm)

	
	
	LPA
	LPB
	LPC
	UPA
	UPB
	UPC

	1.
	LaMnO3
	17,4532
	15,3956
	6,81
	19,27
	17,58
	17,57

	2.
	Sr0,2La0,8MnO3
	14,4276
	16,6950
	8,39
	21.90
	15,56
	16,08

	3.
	Sr0,4La0,6MnO3
	14,4478
	16,9317
	8,05
	19,22
	16,81
	15,10

	4.
	Sr0,6La0,4MnO3
	16,1578
	15,6482
	7,24
	19,51
	15,42
	15,19

	5.
	Sr0,8La0,2MnO3
	15,4476
	23,5697
	7,78
	16.85
	17,82
	21.15


Luas permukaan untuk produk perovskit yang dibuat dengan pengendap campuran (NH4)2CO3 dan NH3 (Tabel 3) lebih rendah (berkisar 50 % lebih rendah) bila dibandingkan dengan luas permukaan produk hasil pembuatan dengan pengendap campuran Na2CO3 dan NaOH. Sedangkan pemberian perlakuan hidrotermal sama sekali tidak memperlihatkan peningkatan luas permukaan seperti yang diharapkan. Untuk produk perovskit dengan pengendap campuran (NH4)2CO3 dan NH3 memperlihatkan kecendrungan penurunan luas permukaan sekitar 10-20 % setelah diberi perlakuan hidrotermal. Demikian juga produk perovskit yang dibuat dengan pengendap campuran Na2CO3 dan NaOH memberikan luas permukaan yang jauh menurun (sekitar 50 %) setelah diberi perlakuan hidrotermal. Namun apabila dilihat secara visual dari bentuk serbuknya, produk hasil perlakuan hidrotermal untuk kedua jenis pengendap terlihat lebih halus. Penurunan luas permukaan ini akan diteliti lebih lanjut dengan membandingkan hasil pengukurannya dengan instrumen yang lain. Disamping itu juga akan dipelajari lebih lanjut lama pemberian suhu dan jumlah pelarut yang diberikan dalam proses hidrotermal. Pendopingan Sr2+ ke dalam perovskit LaMnO3 juga memberikan kecendrungan peningkatan luas permukaan untuk produk perovskit yang dibuat dengan pengendap campuran (NH4)2CO3 dan NH3). Luas permukaan tertinggi diberikan oleh produk dengan pendopingan Sr2+ sekitar 60%.
Tabel 3. Luas permukaan dan ukuran partikel oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 yang dibuat dengan pengendap (A) campuran (NH4)2CO3 dan NH3), (B) produk A yang telah diberi perlakuan hidrotermal.

	No
	Sampel Perovskit
	Luas Permukaan (m2g-1)
	Ukuran Partikel (nm)

	
	
	LPA
	LPB
	UPA
	UPB

	1.
	LaMnO3
	8,2407
	6,3221
	11,68
	11,68

	2.
	Sr0,2La0,8MnO3
	9,2204
	7,3144
	11,68
	13,35

	3.
	Sr0,4La0,6MnO3
	7,4783
	7,7369
	15,57
	15,58

	4.
	Sr0,6La0,4MnO3
	13,9751
	12,4340
	13,34
	15,56


Analisis morfologi permukaan oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 dilakukan dengan Scanning Electron Microscopy (SEM). Secara umum mikrograf SEM dari produk perovskit baik dari produk yang diendapkan dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH) dan campuran ((NH4)2CO3 dan NH3) maupun produk perovskit yang sudah diberi perlakuan hidrotermal memperlihatkan kumpulan kristal-kristal yang relatif homogen dan bergumpal. Bubuk kristal kelihatan lebih halus dan bergumpal-gumpal setelah diberi perlakuan hidrotermal seperti terlihat pada Gambar 11.

Gambar 11. Foto SEM oksida perovskit Sr0,2La0,8MnO3; a) Sampel perovskit yang dibuat dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH), b) Sampel perovskit a yang telah dihidrotermal, c) ) Sampel perovskit yang dibuat dengan pengendap campuran ((NH4)2CO3 dan NH3), dan d) Sampel perovskit c yang telah dihidrotermal.

Ukuran partikel dari oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 yang dibuat dengan metoda presipitasi memberikan hasil dalam ukuran nanometer yaitu antara 15–22 nm seperti terlihat pada Tabel 2. Ukuran partikel ini dihitung dengan menggunakan persamaan Scherrer (Gaoke Z., 2006). Oksida perovskit hasil pembuatan dengan pengendap hanya Na2CO3 memberikan ukuran partikel rata-rata lebih besar dibandingkan dengan pengendap campuran Na2CO3 dengan NaOH. Hasil ini didukung oleh rerata luas permukaannya dimana produk dengan pengendap campuran Na2CO3 dan NaOH memiliki luas permukaan lebih besar dengan ukuran partikel yang lebih kecil dibandingkan dengan produk yang diendapkan dengan Na2CO3. Ukuran partikel besar akan menghasilkan luas permukaan partikel yang kecil. Ukuran partikel untuk produk yang telah diberi perlakuan hidrotermal relatif sama dengan ukuran partikel sebelum dihidrotermal. Dari hasil perhitungan ukuran partikel dengan persamaan Scherrer ini dapat dikatakan bahwa ukuran partikel produk perovskit sebelum dan sesudah diberi perlakuan hidrotermal tidak berubah meskipun dari hasil foto SEM terlihat produk yang sudah diberi perlakuan hidrotermal lebih halus dan bergumpal.


Gambar 12. Aktivitas katalisis sampel perovskit SrxLa1-xMnO3 yang dibuat dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH) serta produk hidrotermalnya terhadap konversi gas CO menjadi CO2 dengan variasi suhu, LaMnO3 (    ), LaMnO3 yang telah dihidrotermal (   ), Sr0,4La0,6MnO3 (   ), Sr0,4La0,6MnO3 yang telah dihidrotermal (   ), Sr0,8La0,2MnO3 (    ), Sr0,8La0,2MnO3 yang telah dihidrotermal (     )


Pengujian aktivitas katalis sampel perovskit SrxLa1-xMnO3 terhadap konversi gas CO menjadi CO2 dengan variasi temperatur dapat dilihat pada Gambar 12. Dari grafik terlihat bahwa produk perovskit yang telah diberi perlakuan hidrotermal cendrung lebih meningkatkan aktivitas katalis dan pensubtitusian kation La3+ dengan Sr2+ juga meningkatkan aktivitas katalisisnya. Konversi gas CO menjadi CO2 untuk katalis Sr0,8La0,2MnO3 yang sudah dihidrotermal lebih cepat dibanding dengan katalis yang lainnya dimana pada suhu sekitar 230 oC sudah mampu mengkonversi 50 % gas CO dan pada suhu sekitar 300 oC sudah mengkonversi gas CO secara keseluruhan (100%). Hal ini juga terlihat dari bentuk grafiknya dimana untuk katalis Sr0,8La0,2MnO3 memperlihatkan kenaikan konversi gas CO yang cukup tajam dengan bertambahnya sedikit suhu. Jika dibandingkan aktivitas katalitik dari produk perovskit yang tidak diberi perlakuan hidrotermal terhadap konversi gas CO, maka dapat dikatakan bahwa produk perovskit Sr0,8La0,2MnO3 memperlihatkan aktivitas katalitik yang paling bagus dan hasil ini juga didukung oleh luas permukaannya yang paling tinggi dibanding dengan produk perovskit lainnya. Namun dilihatkan dari kemurnian fasa perovskitnya, senyawa Sr0,8La0,2MnO3 ini mengandung fasa pengotor berupa SrMnO3 seperti telah dijelaskan di atas. Yimin H. (2000) melaporkan bahwa aktivitas katalis berhubungan erat dengan keadaan dari padatan material dan strukturnya yaitu luas permukaan dari material katalis yang dihubungkan dengan energi ikatan dari permukaan oksigen, kondisi elektron pada orbital d-nya dan struktur aktif dari elektron pusat. Ketika sebagian kation Sr2+ yang bermuatan lebih rendah (bivalen) menggantikan kation La3+ (trivalen) di dalam LaMnO3 maka ion yang lain seperti O2- akan berubah keadaanya dalam elektrovalensinya sehingga membentuk fasa (AA()BO3. Dengan adanya sedikit kation Sr2+ pada posisi A, maka anion O2- pada sisi dodekahedra akan menjadi lebih aktif dan cendrung membuat kisi jadi terdistorsi dan menghasilkan kekosongan pada sisinya. Jika sisi oksigen yang kosong ini berada pada permukaan katalis, maka beberapa molekul gas CO akan diserap dan dioksidasi menjadi CO2. Penelitian lebih lanjut akan dilakukan terhadap produk perovskit yang sudah didapatkan untuk mengetahui persentase kekosongan oksigen dan juga untuk mengetahui persentase adanya kation Mn4+ dalam sampel perovskit tersebut sehingga diketahui stokiometrinya.
IV KESIMPULAN 
Dari penelitian yang telah dilakukan maka dapa diambil beberapa kesimpulan sebagai berikut :

1. Struktur oksida perovskit yang dibuat dengan metoda presipitasi ini adalah heksagonal dengan grup ruang P63/mmc dengan semua komposisi 

2. Luas permukaan dari oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 yang dibuat dengan pengendap Na2CO3 serta campuran Na2CO3 dan NaOH adalah antara 14,5–23,6 m2g-1. Luas permukaan rata-rata oksida perovskit yang dibuat dengan pengendap campuran (Na2CO3 dan NaOH) lebih tinggi (23,6%) bila dibandingkan dengan oksida perovskit yang dibuat dengan pengendap hanya Na2CO3.

3. Luas permukaan dari oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 yang dibuat dengan pengendap campuran (NH4)2CO3 dan NH3 adalah antara 7,5-14,0 m2g-1 dan lebih rendah bila dibandingkan dengan luas permukaan produk yang dibuat dengan pengendap campuran Na2CO3 dan NaOH

4. Pemberian perlakuan hidrotermal menurunkan luas permukaan produk sekitar 50% untuk produk perovskit yang dibuat dengan campuran Na2CO3 dan NaOH dan 10-20% untuk produk perovskit yang dibuat dengan pengendap campuran (NH4)2CO3 dan NH3.

5. Morfologi dari bubuk oksida perovskit SrxLa1-xMnO3 adalah berupa gumpalan-gumpalan kristal kecil yang relatif homogen .

6. Produk perovskit SrxLa1-xMnO3 yang telah dihidrotermal serta pendopingan Sr2+ kedalam LaMnO3 memberikan aktivitas katalis lebih cepat dalam mengoksidasi gas CO menjadi gas CO2
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