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Abstrak

Permukaan energi potensial untuk sistem hidrogen pada permukaan grafit terinterkalasi alkali (Li, Na dan K)
telah diteliti, secara teoritis. Model struktural, sifat energik, dan elektronik dari hidrogen pada sistem
alkali/grafit dihitung melalui teori fungsi kerapatan (DFT) dengan menggunakan pendekatan koreksi-gradien
Perdew-Burke-Ernzerhof (PBE). Perhitungan dilakukan dengan menggunakan basis set plane-wave, dan
interaksi elektron-inti dijelaskan menggunakan pendekatan pseudopotential. Pada langkah pertama,
permukaan energi potensial diperoleh dengan cara menghitung energi berbagai posisi molekul hidrogen pada
permukaan grafit, yaitu di atas atom karbon (top), di atas ikatan C=C (bridge), dan di atas ring (hollow).
Diperoleh hasil bahwa molekul hidrogen yang paling stabil adalah pada posisi top, dengan energi sebesar 3,2
eV pada jarak 0,019 A. Selanjutnya semua perhitungan dilakukan pada jarak 3,2 A dari permukaan grafit. Pada
langkah berikutnya, permukaan energi potensial atom alkali (Li, Na, dan K) pada permukaan grafit memberi
hasil bahwa atom alkali paling stabil pada posisi hollow dengan jarak antara Li, Na, dan K pada permukaan
grafit adalah 1,7 A, 2,3 A, dan 2,6 A dengan energi minimum -1,37 eV, -0,66 eV dan -0,96 eV, secara berurutan.
Dari data kerapatan muatan menunjukkan bahwa terjadi peningkatan transfer muatan elektron dari atom
alkali terhadap orbital elektron pi grafit. Pada langkah terakhir, permukaan energi potensial minimum
diperoleh pada variasi posisi hidrogen molekul pada sistem grafit terinterkalasi atom alkali, dan menunjukkan
model permukaan energi potensial seperti yang ditunjukkan pada gambar di bawah. Diperoleh bahwa terdapat
enam titik energi potensial terendah yang dapat ditempati oleh enem molekul hidrogen yaitu pada posisi
bridge dari sistem ini. Jarak antara keenam molekul hidrogen dengan atom Li, Na, dan atom K adalah 2,6 A, 2,7
A, dan 2,8 A, dengan energi minimum -0,082 eV, eV dan -0,071 -0,079 eV, secara berurutan. Hal ini
menunjukkan bahwa kehadiran atom Li memberikan nilai kapasitas yang lebih tinggi dibandingkan dengan
atom Na dan K. Hasil ini mendukung dan menjelaskan secara kualitatif adanya peningkatan kapasitas
penyimpanan hidrogen dalam sistem alkali-grafit.
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1. Pendahuluan dapat diperbaharui dan ramah lingkungan,

Krisis energi di dunia mengharuskan dimana konversi energi hidrogen ini adalah

ilmuwan  bekerja  keras  untuk  dapat melalui proses fuel cells [3].

menciptakan konversi energi yang berkelanjutan Namun sisi kelemahan penelitian energi

[1]. Salah satu energi alternatif dari banyak hidrogen (H,) melalui proses fuel cells adalah

energi alternatif yang cukup banyak diteliti oleh masih berharga mahal dan belum mencapai

ilmuwan dalam beberapa tahun ini adalah hasil yang diharapkan [4]. Proses fuel cells

energi hydrogen [2]. Hal ini karena diperkirakan sendiri adalah melalui tiga tahap utama yaitu

bahwa energi hidrogen adalah energi yang penyimpanan gas H,, penyaluran gas H;, dan
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proses elektrokimia penghasil listrik dari gas H,
[5].

Penelitian dari ketiga tahap di atas masih
terus dilakukan oleh berbagai pusat penelitian
dunia, misal Department of Energy USA (DOE)
menargetkan keberhasilan menciptaan materi
tahun 2012 dengan
kemampuan hingga 6,5% berat materi [6].

penyimpan H, pada

Berbagai materi yang dijadikan kandidat
sebagai materi penyimpan H, adalah materi
berbasis karbon, oksida logam dan senyawa
organik pengasil gas H, [7]. Salah satu materi
berbasis karbon yang cukup melimpah di bumi
termasuk di Indonesia, khususnya di pulau
Kalimantan adalah grafit [8]. Karena grafit
adalah tahap lanjutan dari bentuk batubara
dalam sedimentasi hutan hingga jutaan tahun
[9].

Penelitian grafit sebagai kandidat materi
penyimpan H, dimotori oleh Chambers dkk [10],
Namun karena masih

secara eksperimen.

banyak fenomena vyang belum terungkap
khususnya interaksi antara molekul H, dengan
lapisan grafit, maka ilmuwan melanjutkan
kajiannya dengan metode kimia komputasi dan
simulasi. Jarak anta lapisan grafit yang hanya
3.35 A menghasilkan kapasitas penyimpan
hidrogen yang relatif kecil [11].

Usaha

memperbesar jarak antar lapisan grafit hingga

ilmuwan dilanjutkan dengan cara

kapasitas penyimpanan H, menjadi lebih besar
[12]. Penelitian perhitungan kuantum untuk
masalah ini dimulai dengan berbagai cara mulai
dengan dopping atau interkalasi oleh logam
alkali [13], senyawa komplek [14], molekul Cg
[15], nanotube [16], dan lain-lain. Interkalasi
terhadap grafit ini kemudia dikenal sebagai

materi grafit terinterkalasi atau Graphite
intercalated Compounds (GICs) [17].
Perbesaran kapasitas  grafit  dengan

interkalasi logam dilakukan mulai loga alkali (Li,
Na, dan K), hingga Ca [18],"® dan Mg [19].
Secara perhitungan kuantum, GICs ini telah

menghasilkan kapasitas penyimpanan H, yang
cukup signifikan.

Namun kajian tentang bagaimana model
permukaan energi potensialnya masih belum
dilakukan, sehingga belum mampu menjawab
seberapa banyak maksimal molekul H, yang
teradsorpsi pada sistem GICs [20].

2. Metodologi Penelitian

Penentuan struktur elektron dan energi

interaksi dihitung melalui Program
PWScf/Quantum Espresso berbasis UNIX, dan
visualisasi program  perhitungan tersebut

dilakukan melalui Program XCrysDen berbasis
UNIX [21].

Penentuan fungsi energi potensial exchange-
correlation, dilakukan berdasarkan pendekatan
metode generalized-gradient-corrected, PBE
(Perdew-Burke-Ernzerhof) dengan potensial
eksternal 400 eV cutoff. Pemilihan pendekatan
GGA-PBE ini adalah karena lebih akurat untuk
sistem interaksi atom/molekul terhadap suatu
permukaan padatan grafit dari batubara, bila
dibandingkan dengan pendekatan lain [22].
Kohn-Sham

ditentukan dengan ekspansi orbital basis set

Pemilihan persamaan orbital

plane wave untuk setiap atom-atom yang
terlibat.
penting karena berkesuaian dengan model fase

Pemilihan konsep plane wave ini

ruah dan permukaan grafit dari batubara [23].

Penentuan energi potensial untuk
perhitungan interaksi antara elektron valensi
atom, dengan pendekatan kurva Vanderbilt
ultrasoft pseudopotential. Sifat struktur dari
sistem periodik grafit dari batubara ditentukan
(4x4), dan

parameter

dengan model grafit supersel
90 k-points
Brillouin Zone (BZ) sampling (8x8x8) Monkhorst-
Pack mesh, untuk semua interaksin dengan

memakai spesial,

semua atom/molekul vyang terlibat dalam
perhitungannya. Hal ini karena model supersel
ini dianggap lebih realistis dengan model

eksperimen [24].
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Gambar 1. Investigasi 2D dan 3D Permukaan energi potensial sistem H,-grafit.

3. Results and Discussion/ Hasil dan
Pembahasan

Diperoleh hasil bahwa molekul hidrogen
yang paling stabil adalah pada posisi top,
dengan energi sebesar 3,2 eV pada jarak 0,019
A. Selanjutnya semua perhitungan dilakukan
pada jarak 3,2 A dari permukaan grafit.

Pada langkah berikutnya, permukaan energi
potensial atom alkali (Li, Na, dan K) pada
permukaan grafit memberi hasil bahwa atom
alkali paling stabil pada posisi hollow dengan
jarak antara Li, Na, dan K pada permukaan grafit
adalah 1,7 A, 2,3 A, dan 2,6 A dengan energi
minimum -1,37 eV, -0,66 eV dan -0,96 eV, secara
berurutan. Pada Gambar 1. Meunjukkan profil
Investigasi 2D dan 3D dari permukaan energi
potensial sistem H,-grafit.

Dari data kerapatan muatan menunjukkan
bahwa terjadi peningkatan transfer muatan
elektron dari atom alkali terhadap orbital
Pada langkah terakhir,
permukaan energi potensial minimum diperoleh

elektron pi grafit.

pada variasi posisi hidrogen molekul pada

sistem grafit terinterkalasi atom alkali, dan

menunjukkan  model permukaan energi
potensial seperti yang ditunjukkan pada
Gambar 2.

Diperoleh bahwa terdapat enam titik energi
potensial terendah yang dapat ditempati oleh
enem molekul hidrogen yaitu pada posisi bridge
dari sistem ini. Jarak antara keenam molekul
hidrogen dengan atom Li, Na, dan atom K
adalah 2,6 A, 2,7 A, dan 2,8 A, dengan energi

minimum -0,082 eV, eV dan -0,071 -0,079 eV,
secara berurutan.

Analisis energi pita elektron, rapat keadaan,
dan beda rapat muatan, menunjukkan adanya
peningkatan kontribusi orbital atom dari
permukaan grafit ke molekul hidrogen, dan
memunculkan sifat kebolehpolaran molekul H,
untuk model permukaan grafit dan tidak
memunculkan sifat kebolehpolaran molekul H,
untuk model grafit dua lapis, Liaht Gambar 3.a.

Investigasi untuk interaksi atom alkali pada
grafit yang

identik untuk setiap atom alkali yaitu stabil

permukaan memberikan hasil
pada posisi hollow dari permukaan grafit
sebesar 1.7 A, 2.3 A, 2.6 A, dengan energi
interaksi -1.37 eV, -0.66 eV, -0.96 eV, untuk
logam Li, Na and K, secara berturut-turut, Lihat
pada Gambar 2.
Interaksi dan kontribusi orbital atom
membentuk hibridisasi 2s- ; 2p- dan 3s- ; 3p-
pada daerah energi valensi dan hibridisasi 2s-
*. 2p- * dan 3s- *; 3p- * pada daerah
konduksi untuk dan Na,
berturut-turut. Sedangkan pada logam K tidak
melibatkan sehingga

dan 4s- * pada

logam Li secara

orbital p, hanya
menghasilkan hibridisasi 4s-
daerah energi valensi dan konduksinya, lihat
pada Gambar 3.b,c,d.

Perhitungan  geometri  relaksasi  dan
penentuan permukaan energi potensial untuk
interaksi molekul H, pada permukaan GICs

dengan interkalat logam alkali (Li, Na, dan K)
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Gambar 4. Investigasi 2D dan 3D Permukaan energi potensial sistem H,-Alkali (Li, Na, dan K)/grafit.

4. Kesimpulan

Studi interaksi grafit melalui kajian
eksperimen komputasi untuk mempelajari
interaksi komponen grafit sebagai materi

penyimpan hidrogen dapat dengan sangat baik
dilakukan menggunakan metode teori fungsi
kerapatan atau DFT.

Pada penelitian terdahulu umumnya model
penyimpan hidrogen dihitung dengan model
terbatas yaitu model graphene serta dengan
kajian interkalat yang juga terbatas, sedangkan
adalah
dilakukan secara eksperimen. Pada penelitian

model graphene ini sangat sulit
terdahulu juga masih terbatas pada kajian
kemampuan mengadsorpsi molekul H, hanya

pada daerah ujung grafit. Pada disertasi ini

dapat meramalkan sifat-sifat elektronik tidak
hanya pada model graphene dan model ujung
grafit, akan tetapi pada sistem molekul H, dalam
grafit dan dalam GICs yang bisa mewakili model
graphite nanofiber. Dari hasil-hasil penelitian ini

maka diharapkan dapat memahami proses
penyimpanan H, untuk media graphite
nanofiber pada skala eksperimen.

Perhitungan kimia komputasi ini telah
mengeksplor kemampuan model material
penyimpan hidrogen dari GICs dengan

menggunakan dan membandingkan ketiga atom
logam alkali (Li, Na dan K) sebagai interkalatnya.
Model media penyimpan hidrogen dari GICs
dengan atom logam Li adalah model terbaik
dibandingkan dengan atom logam Na dan K..
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Gambar 5. Kontribusi elektron untuk sistem H,-Alkali (Li, Na, dan K)/grafit
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