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ABSTRAK
SINTESISDAN KARAKTERISAS| ELEKTROLIT Ce, ,Gd,, Nd O, , UNTUK APLIKASI SEL

BAHAN BAKAR PADATAN SUHU SEDANG. Elektrolit berbasuglsxerlumlgoepertl GDC, telah banyak
dikembangkan untuk aplikasi sel bahan bakar oksida padatan suhu sedang atau yang dikena dengan Intermediate
Temperature Solid Oxide Fuel Cell (IT-SOFC). Kodoping merupakan salah satu cara untuk meningkatkan
konduktivitas elektrolit /7-SOFC. Tujuan dari penelitian ini adalah untuk mempelgjari pengaruh penambahan
kodopan neodimium (Nd) terhadap GDC, (Ce,,Gd,, Nd,O, ,)) dengan rasio molar x = 0,025; 0,050; dan
0,075 terhadap sifat fisis dan el ektrokimianya. Neodimium digunakan sebagai kodopan karenadapat menurunkan
energi aktivasi, sehingga konduktivitas elektrolit meningkat. Metode sintesis yang digunakan adalah sol gel
untuk menghasilkan serbuk GDC terdoping Nd, setelah itu serbuk dibuat pelet. Sampel dikarakterisasi dengan
menggunakan X-Ray Diffraction (XRD) untuk mengidentifikasi fasa, Scanning Electron Microscope (SEM)
untuk melihat morfologi dan Thermal Gravimetric Analysis (TGA) untuk melihat stabilitas termalnya. Dari
hasil penelitian, kalsinasi pada suhu 700 °C selama 5 jam dan sintering pada suhu 1350 °C selama 2 jam
diperoleh densitas pelet elektrolit lebih besar dari 95%. Hal ini telah memenuhi syarat sebagai elektrolit sel
bahan bakar padatan yang baik. Keseluruhan sampel memiliki struktur kubik dengan ukuran kristal antara
4,26 nm hingga 4,47 nm. GDC  terdoping neodimium dengan rasio molar x = 0,025 (GDC-Nd, ,.) memiliki
konduktivitastertinggi yaitu 0,055 S/cm pada suhu 600 °C. Hasil tersebut menunjukkan bahwakodoping dapat
meningkatkan konduktivitas sel elektrolit GDC untuk aplikasi sel bahan bakar oksida padatan suhu sedang.

Kata kunci: Ce,Gd, O, .., terdoping Nd,O
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ABSTRACT
SINTHESYS AND CHARACTERIZATION OF ELECTROLYTE Ce,,Gd,, Nd O, FOR

INTERMEDIATE TEMPERATURE SOLID OXIDE FUEL CELL (IT- SOFC)01 Eierlxurlngobased
electrolyte such as GDC,, have been widely developed for Intermediate Temperature Solid Oxide Fuel Cell
(IT-SOFC) application. Co-doping is one of strategy to increase the conductivity of the IT-SOFC el ectrolyte.
The purpose of this reaserch was to study the influences of neodymium addition as co-dopant into GDC,
(Ce, ,Gd,, ,Nd O, . ) with molar ratio x = 0.025; 0.050; and 0.07, to their physical and electrochemica behaviour.
Neodymium was used as a co-dopant because it could decrease the activation energy, so that electrolyte
conductivity would increase as well. The synthesis method used was sol-gel to produce Nd co-doped GDC
powders, and then it was pressed to make pellet. Sample electrolyte powders was characterized by XRD for
phase identification, SEM to observe morphology and TGA to know its thermal stability. From the results,
calcination at 700 °C for 5 hours and densification at 1350 °C for 2 hoursit was obtained density of electrolyte
pellet more than 95 %. The entire sample show has a cubic structure with crystal sizerange 4,26-4,47 nm. Nd
co-doped GDC with molar ratio x = 0.025 (GDC-Nd, ,.) has the highest conductivity of 0.055 S/cm at suhue
of 600 °C. The results suggested that co-doping strategy could improve conductivity of electrolyte cells for
IT-SOFC application.

Keywords: Nd,O, co-doped Ce, ,Gd Electrolyte composite, lonic conductivity
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PENDAHUL UAN

Sel bahan bakar oksida padatan atau Solid Oxide
Fuel Cell (SOFC) merupakan salah satu dari berbagai
jenis teknologi sel bahan bakar. SOFC adalah sistem
pembangkit listrik yang menjanjikan karena memiliki
efisend konvers energi kimiamenjadi listrik yang tinggi.
SOFC menggunakan elektrolit dalam bentuk padat dan
mampu secaralangsung menghasilkan energi listrik dari
energi kimiatanpamengeluarkan emisi yang berbahaya.
Sebagai salah satu sumber energi alternatif, kelebihan
SOFC terlihat juga dari fleksibilitas bahan bakar yaitu
dapat menggunakan hidrogen atau hidrokarbon [1].

SOFC konvensional beroperasi pada suhu tinggi
(800 °C hinggal000 °C). Suhu operasi yang tinggi
diantaranya menyebabkan ketidakstabilan pada sistem
jikadigunakan untuk jangka panjang, biaya manufaktur
yang tinggi dan kesulitan pada pemilihan material yang
tepat. Telah dilakukan penelitian lebih lanjut tentang
SOFC yang bekerja pada suhu sedang (500 °C hingga
750 °C) [2]. Penurunan suhu operasi pada SOFC telah
menarik perhatian para peneliti dikarenakan pada suhu
tinggi akan mempercepat degradasi komponen s, biaya
manufaktur semakin tinggi dan kesulitan dalam pemilihan
material yang sesuai [3]. Sel elektrolit padaSOFC harus
memiliki konduktivitasionik yang tinggi, densitasdiatas
95% agar tidak terjadi kebocoran, stabil pada suhu
operasinya dan dapat difabrikasi melalui pemrosesan
keramik [4].

Elektrolit berbasis serium adalah bahan terbaik
untuk el ektrolit padasuhu sedang. Gadolinium terdoping
serium atau dikenal dengan GDC (Gadolinium Doped
Cerium) diketahui menjadi salah satu elektrolit berbasis
serium yang paling baik di antarajenis material lainnya
[1]. Padasuhu sedang, GDC harusmemiliki konduktivitas
ionik yang tinggi dan bersifat stabil untuk penggunaan
dalam jangka panjang [5]. Akan tetapi GDC mudah
mengalami reduksi parsial pada operasi suhu sedang
sehingga stabilitasnya berkurang seiring penggunaan.
Berkurangnya stabilitas GDC dapat diatasi dengan
kodoping, dimanatelah dibuktikan oleh Wang e al. [6],
bahwa kodoping dapat mengurangi reduksi parsial pada
bahan dan lebih stabil pada suhu sedang sehingga
meningkatkan konduktivitas. Strategi untuk
menambahkan dopan dengan dua atau lebih kation
heterovalen (aliovalen) menunjukan hasil peningkatan
konduktivitasionik, memiliki kestabilantermal padasuhu
sedang dan densitas yang lebih baik dari sel elektrolit
dengan doping tunggal [7,8]. Dopant kedua atau
kodopan yang biasa digunakan berupametal oksidayaitu
La,0, Sc,0,, Yb,0,dan Nd,O..

Neodimium (Nd) memiliki ionik radiusyanglebih
besar dari pada serium. Jika kodopan memiliki jari-jari
atom yang lebih besar dari atom inangnya maka
parameter kisi akan meningkat sehingga unit sel atom
inang akan semakin membesar [7]. Unit sel yang
membesar ini diketahui dapat mentranspor ionlebih baik.

&

Penelitian sebelumnya yang dilakukan oleh
Hardian et al. menunjukkan bahwa penambahan
kodopan Nd pada GDC menghasilkan nilai konduktivitas
paling besar dibandingkan penambahan Er dan Dy [9].
Pada penelitian ini, dipelgjari pengaruh penambahan
neodimium sebagai kodopan terhadap sifat fisis dan
elekrokimia dopant tunggal GDC. Sifat elektrokimia
dipelgjari padarentang suhu operasi rendah SOFC yaitu
dibawah 600 °C.

METODE PERCOBAAN

Sintesis GDC,, dan GDC-Nd, dilakukan dengan
metode sol-gel. Rasio GDC,, yang digunakan adalah
Ce,,Gd, O, ,, sedangkan rasio GDC-Nd, adalah
Ce,,Gd,,,Nd,O, , dengannilai x yaitu 0,025, 0,050 dan
0,075. Serbuk cerium (111) nitrat hexahidrat, gadolinium
(I11) nitrat hexahidrat, neodymium (I11) nitrat
hexahidrat dan asam sitrat ditimbang sesuai dengan
stoikiometri dengan nilai x adalah 0,025; 0,050 dan 0,075.
Masing-masing prekursor dilarutkan dengan air
demineral kemudian dicampurkan secara berurutan mulai
dari Ce, Gd, Nd dan asam sitrat. Campuran dipanaskan
dan dijaga pada suhu kurang lebih 80°C dengan
pengaduk magnet (magnetic stirrer) hingga larutan
berubah warna menjadi kuning dan berbentuk busa[8].
Sampel dikeringkan di dalam oven pada suhu 110 °C
selama 24 jam. Sampel yang telah kering dikalsinas pada
suhu 700 °C selama 5 jam. Prosedur yang sama juga
dilakukan untuk sintesis Ce,,Gd, O . tanpa
penambahan Nd. Setelah itu serbuk yang dihasilkan
dikarakterisasi dengan X-Ray Diffraction (XRD) Rigaku
SmartLab 3 kW, Thermal Gravimetric Analysis (TGA,
LabSysEvo TG-DTA dan Scanning Electron Microscope
(SEM), Hitachi SU3500). Karakterisasi XRD dilakukan
pada tegangan 40 kV dan arus 30 mA dengan Cu K-a
(A=1,39225 A) untuk melihat fasa dan struktur kristal.
Sedangkan pengamatan dengan SEM dilakukan pada
tegangan 20 kV dan sampel dilapisi emas tipisterlebih
dahulu. Analisis elemen dilakukan dengan Energy
Dispersive Spectroscopy (EDS) Horiba EMAX
bersamaan dengan pengamatan SEM. Analisis elemen
ini dilakukan dengan pengambilan 4 (empat) buah titik
secaraacak pada sampel dan diambil nilai rata-ratanya.

Pembuatan elektrolit padat untuk pengujian
elektrokimia dilakukan dengan metode sintering tanpa
tekanan (pressureless sintering). Acrysol RM 2020
ditimbang sebanyak 0,5 gram dan dicampurkan dengan
10 mL etanol PA sambil diaduk dengan pengaduk magnet
(magnetic stirrer). Larutan yang telah bercampur,
ditambahkan 1,5 gram serbuk Ce, ,Gd, Nd O, . dantetap
diaduk sampai terlarut sempurna. Setelah itu dikeringkan
di dalam oven pada suhu 88 °C selama 9 jam. Larutan
yang telah kering dihaluskan dengan mortar untuk
mengurangi aglomeras dan dimasukkan ke dalam cetakan
carver berdiameter 2 cm, selanjutnya dikompaksi pada
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tekanan 100 MPa. Pelet hasil kompaksi dilakukan
penyinteran pada suhu 1350 °C dengan kecepatan
pemanasan 2 °C/menit dan waktu tahan 2 jam. Pel et hasil
penyinteran kemudian digunakan untuk pengujian
densitas dan elektrokimia. Pengujian densitas dilakukan
berdasarkan Hukum Archimides untuk menentukan
densitasrelatif (g/cmd).

Pengujian konduktivitas pelet dilakukan dengan
Electrochemical Impedance Spectroscopy (EIS)
Solartron SI-1286. Sampel diberikan frekuens tinggi
menggunakan alat HFRA Solartron 1255. Pengukuran
konduktivitas GDC, dan GDC-Nd_masing-masing
dilakukan pada suhu 300 °C, 400 °C, 500 °C dan 600 °C.
Pengujian dilakukan dengan menggunakan pasta dan
kawat perak sehingga suhu maksimal yang dapat
dibebankan hanya sampai 600 °C. Konduktivitas pelet
dihitung dengan Persamaan (1).

1 T

e vC S )

Dimana: .
o =Konduktivitas [Q 'm ] atau[S/m].
T  =Ketebalan sampel (cm),
Rt =Tahanan elektrolit sampel(Q2), dan
WA =Areakerjasampel (cm?)

HASIL DAN PEMBAHASAN
Analisis X-Ray Diffraction

Gambar 1 menunjukkan poladifraks sinar-X pada
sampel GDC,; dan GDC-Nd, setelah dikalsinasi pada
suhu 700 °C. Hasi| identifikas fasa pada sampel GDC
dan GDC-Nd_menunjukkan terdapat 9 puncak yang
masing-masing pada 20 =28,63; 33,13;47,52; 56,36, 59,02;
69,39; 76,72; 78,92 dan 88,35. Fasayang terbentuk adalah
Ce-Gd senyawa (Ce,,Gd .0, ) sesuai dengan
Crystallography of Database (COD) 96-434-1044 dan
struktur berbentuk kristal kubik. Memiliki struktur kristal
kubik merupakan salah satu syarat sel elektrolit /7-SOFC
yang baik. Hal ini karena struktur kristal kubik bisa
memberikan pergerakanionyang baik dalam mentranspor
ion padasel elektrolit untuk /7-SOFC dan bersifat lebih
stabil [10].

Pola XRD tidak menunjukkan adanyapuncak lain
atau pengotor baik padapola GDC, ataupun GDC-Nd..
Terdopingnya Nd ke dalam GDC, dapat dilihat dari
standar pola XRD Nd yang dibandingkan dengan pola
XRD sampel. Standar polaXRD Nd,O,(COD 96-153-7847)
memiliki 6 puncak yang hampir sejgjar dengan sampel,
pada 20 sebesar 27,88; 32,32; 46,33; 56,33; 58,98; dan
68,84. Puncak-puncak yang hampir sgjajar ini memang
tidak terlihat jelas seperti yang ditunjukkan pada puncak
GDC,,. Hampir sejgjarnya puncak-puncak Nd
kemungkinan juga dapat menunjukkan bahwa Nd telah
terdoping ke dalam GDC, . Tidak hanya itu, adanya
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Gambar 1. (a). Pola difraksi sinar-X GDC,, dan
GDC-Nd, dengan variasi komposisi nilai x (0,025; 0,050
dan 0,075) dan (b). Puncak XRD pada kisaran 2 theta
sebesar 28° hingga 29°.

perubahan dari parameter kisi pada sampel juga dapat
menunjukkan bahwadoping telah terjadi. Hasil ini dapat
membuktikan bahwasintesis GDC, dan GDC-Nd telah
berhasi| dilakukan dengan metode sol gel.

Parameter kisi semakin membesar akibat dari
radius ionik dopant juga telah dibuktikan dari hasil
penelitian Hardian et al. [9]. Adanya perbesaran
parameter kisi padaproduk GDC terkodoping lantanida
(Nd®, Dy*dan Er®*) yang dopantnya memiliki radius
ionik lebih besar dari pada serium. Terjadi pergeseran
puncak pada pola XRD d,,,, pergeseran puncak yang
mengarah kepada sumbu 260 yang lebih kecil merupakan
akibat dari membesarnya parameter kisi karena distorsi
simetri pada Ce—O. Pergeseran pada sumbu 26 yang lebih
kecil, berbanding lurus dengan konsentrasi dopant dan
dalam hal ini pergeseran terjadi ketika konsentrasi Nd**
meningkat [9,11]. Dari data XRD, parameter kisi
meningkat seiring dengan bertambahnya konsentrasi
Nd*. Hasil analisis XRD menunjukkan parameter kisi
yang dimiliki oleh GDCIO, GDC-Nd, . GDC-Nd, . dan
GDC-Nd, ., masing-masing adalah5 4230A 5, 4280,&
54271 A dan5,4290A. Perameter kis GDC-Nd,__memiliki

0,75

nilai yang paling besar yaitu 5,4290A. Meningkatnya
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parameter kisi disebabkan oleh neodimium yang masuk
ke dalamkis serium. Masuknyaneodimiumkedalamkisi
serium dapat menyebabkan meningkatnyaregangankisi
(lattice strain) dan distorsi simetri dalam serium. Distorsi
simetri ini akan menyebabkan perubahan panjang ikatan
Ce-O dan keseluruhan kisi, sehingga parameter kisi
serium meningkat. Keadaan inilah yang dapat
menyebabkan meningkatnya volume unit sel GDC-Nd
[12].
Pengukuran ukuran kristal dapat dihitung melalui
rumus Scherrer seperti Persamaan (2).
D=X/(Bcos) e,
Dimana:
D = Ukurankristal (nm),
A = Panjang gelombang radiasi (1.54056 nm
untuk Cu Ka),
B = FWHM
0 = Sudut hamburan puncak d,,

Gambar 2 memperlihatkan ukuran kristal yang
semakin membesar seiring dengan bertambahnya
konsentrasi Nd*. Ukuran kristal padasampel GDC,  dan
GDC-Nd,_ dengan variasi nilai x = 0,025, 0,050, 0,075
masing-masing bernilai 4,47; 4,26; 4,64; dan 4,26 (nm).
Penelitian lain dilakukan oleh Fuentesdan Baker [1] yang
mensintesis GDC menggunakan metode sol gel
menghasilkan ukuran kristal sebesar 10 nm. Hal tersebut
menunj ukkan bahwa ukuran kristal tersebut lebih besar
dari pada ukuran kristal yang dihasilkan penelitian ini
yang tidak lebih dari 5 nm.
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Gambar 2. Grafik ukuran kristal terhadap konsentrasi
neodimium.

AnalisisThermogravimetric

Gambar 3 memperlihatkan kurva 7G4 dari serbuk
elektrolit GDC,, dan GDC-Nd,_dengan variasi nilai x
(0,025; 0,050 dan 0,075) yang telah dikalsinasi padasuhu
700°C. KurvaGDC-Nd, dengannilai x = 0,075 kehilangan
massa lebih sedikit dibandingkan sampel lainnya.
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Gambar 3. Grafik hasil TGA pada GDC dan GDC-Nd

Keadaan ini menjelaskan bahwa kodopan neodimium
dengan konsentrasi x = 0,075, | ebih stabil terhadap panas
sehingga massa yang hilang lebih sedikit. Kurva TGA
pada sampel GDC-Nd, . terjadi anomali data, dimana
kehilangan massa paling banyak jika dibandingkan
dengan GDC-Nd, . dan GDC tanpakodopan.

K ehilangan massa yang terjadi pada sampel dapat
karena adanya pembakaran materi sisa atau residu,
molekul air yang terserap di permukaan sampel dan
reduksi kation [13]. Reduksi kation yang terjadi
diperkirakan merupakan reduksi Ce** menjadi Ce*. Suhu
yang tinggi dapat membuat CeO, melepaskan oksigen
membentuk kekosongan oksigen bermuatan ganda
(doubly-charged oxygen vacancies) dan elektron.
Elektron yang terbentuk akan terlokalisasi di serium
sehingga mengubah Ce** menjadi Ce*. Perubahan ini
bisa mengakibatkan distorsi simetri disekelilingnya[14].
Pada rentang suhu operasi sedang, SOFC kehilangan
massayang terjadi relatif kecil kecuali padaGDC-Nd,, .,
hal ini menunjukkan bahwa elektrolit ini cukup stabil
padalingkungan I7-SOFC.

AnalisisMorfologi dengan Scanning Electron
Microscopy

Gambar 4 menunjukkan morfologi SEM dengan
perbesaran 10.000x dan EDS serbuk elektrolit GDC, dan
GDC-Nd denganvarias nilai x (0,025; 0,050 dan 0,075).
Morfologi partikel memiliki bentuk berpori dan seperti
spons Bentuk tersebut menyerupai morfologi penelitian
sebel umnyayang jugamenggunakan neodimium sebagai
dopant [15,16]. Gambar 4 menunjukkan bahwa pada
semuamorfologi serbuk terlihat ber-aglomerasi, hasil ini
menyerupal hasil penelitian sebelumnya. Penelitian yang
dilakukan oleh Priyasarsini et al. menunjukkan bahwa
meningkatnya konsentrasi Nd* sebagai dopant dapat
mereduksi aglomerasi sehinggaukuran partikel semakin
kecil [16]. Aglomerasi akan tetap terjadi meskipun
mengalami pengurangan seiring dengan bertambahnya
konsentrasi dopan. Keadaan ini bisaterjadi karenadopan
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Gambar 4. Morfologi serbuk dan EDS (a). GDC,,
(b). GDC-Nd, . (c). GDC-Nd, ., dan (d). GDC-Nd

0,025 0,050 0,075

dapat menghasilkan gaya tolak elektrostatik, yang
merupakan gaya tolak menolak antar dua molekul
atau grup atomik yang bermuatan sama dan akan
saling menjauhkan satu samalainnya [14]. pH larutan
yang bersifat basa dapat menurunkan tegangan
permukaan sehingga akan menurunkan gaya tolak
elektrostatik partikel, akibatnya partikel akan lebih
mudah bergabung dan beraglomerasi. Selama proses
aglomerasi, partikel-partikel yang lebih kecil cenderung
memiliki koefisien difusi lebih besar sehingga lebih
memungkinkan untuk berkelompok membentuk
partikel yang lebih besar [17]. Berkurangnya pori-pori
pada pelet mengakibatkan penyusutan ukuran lebih
besar. Suhu sintering yang sesuai diperlukan untuk
mendapatkan hasil densitas yang tinggi dengan
penyusutan sekecil mungkin, sehingga perubahan
bentuk dapat diminimalkan.

Tabel 1. Komposist GDC,, dan GDC-Nd, hasil pengujian EDS

Komposisi (%)

Unsur
GDCyp GDC-Ndpgs GDC-Ndges  GDC-Ndgors
(0] 87,83 80,10 63,72 79,42
Ce 48,64 18,34 32,58 18,45
Gd 6,50 1,56 1,78 1,47
Nd - - 1,93 0,65

untuk Aplikasi Sel Bahan Bakar Padatan Suhu Sedang (Jarot

Tabel 1 memperlihatkan komposisi hasil pengujian
EDS pada sampel GDC,, dan GDC-Nd,. Pengujian
dilakukan dengan mengambil empat titik secara acak
padamasing-masing sampel. Hasil pengujian padasemua
sampel menunjukkan adanya semua elemen (O, Ce, Gd
dan Nd) tanpaadaunsur pengotor. Akan tetapi, analisis
EDS GDC-Nd_ . hanya menunjukkan unsur serium,
gadolinium dan oksigen tanpaneodimium. Tidak adanya
neodimium pada hasil EDS tersebut tidak berarti
neodimium secara keseluruhan tidak terdapat dalam
sampel GDC-Nd, ... Hal ini bisa dibuktikan dari hasil
pengujian konduktivitas dengan EIS yang dimana
adanya perubahan konduktivitas akibat dari penambahan
neodimium. Pengambilan titik secaraacak padapengujian
dengan EDS ini dapat menunjukkan bahwa neodimium
tidak terdistribusi secara merata pada sampel GDC-
Nd, .,s- Kemungkinan lain, kandungan Nd yang kecil
yaitu 0,025% tidak terdeteksi melalui pengujian EDS.
Sedangkan pada konsentrasi Nd 0,050 dan 0,075,
kandungan Nd terdeteksi melalui pengujian EDS.

AnalisisDensitasElektrolit Padat

Standar densitas yang perlu dimiliki oleh sel
eektrolit | T-SOFC ada ah 95%, dimanapengujian densitas
dapat dilakukan dengan menggunakan hukum
Archimedes. Untuk memenuhi standar densitas sel
elektrolit /7-SOFC diperlukan sintering dengan suhu
tinggi. Penyinteran adalah proses pemadatan dan
membentuk massa yang padat oleh panas tanpa
mencairkan material. Proses penyinteran menyatukan
partikel-partikel menjadi suatu butir (grain) dengan
bantuan panas sehingga dapat mereduksi jumlah
porositas pada pelet yang telah dipadatkan dengan cara
tekan (pressing).

Pelet elektrolit padat yang telah dilakukan
penyinteran pada suhu 1350 °C diuji densitasnyadengan
menggunakan prinsip Hukum Archimedes. Gambar 5
menunjukkan densitas sampel GDC,; dan GDC-Nd,
dengan variasi nilai x = 0,025; 0,050 dan 0,075 yang

100

/

95 |

Densitas (%)
&

9% |

93 F

92

'l 'l 'l 'l
0.000 0.025 0.050 0.075

Konsentrasi (Rasio Molar)

Gambar 5. Grafik persen densitas terhadap konsentrasi
neodimium.
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masing-masing densitasnya bernilai 98,89%; 96,85%;
95,66% dan 95,67%. Hasil pengujian densitas
menunjukkan bahwa semakin besar konsentrasi
neodimium, nilai densitas semakin turun. Penurunan
densitas bisa disebabkan oleh membesarnya parameter
kisi akibat distorsi kisi yang dapat memperlambat
pergerakan kation sehingga menyebabkan penurunan
densitas. Densifikasi sendiri dapat terjadi melalui difusi
batasbutir [18,19].

Hasil pengujian densitas keseluruhan sampel
menunjukkan densitas diatas 95% yang berarti sampel
telah memenuhi salah satu syarat sel elektrolit untuk
IT-SOFC yang baik. Densitas yang tinggi diperlukan
untuk mencegah porositas terbuka sehingga gas yang
digunakan sebagai reaktan tidak mengalami perpindahan
dari anoda ke katoda dan sebaliknya. Besarnya densitas
dari suatu material dapat dipengaruhi oleh beberapa hal
yaitu suhu kalsinasi, sintering dan tekanan yang
diberikan pada suatu material. Hal tersebut dapat
menyebabkan berkurangnya volume sehingga
meningkatnyadensitas|[7, 20].

Analisis Elektrokimia (Electrochemical
| mpedance Spectroscopy)

Pengujian impedansi ditujukan untuk melihat
kemampuan rangkaian dalam menahan aliran listrik,
namun tidak sama seperti halnya resistor yang
tergantung dari elemen penyusunnya. |mpedansi
elektrokimia biasanya diukur dengan memberikan
sejumlah arus dalam frekuensi tertentu ke sampel dan
mengukur responnya.

Hasil perhitungan nilai kondukstivitas ionik
elektrolit ditampilkan dalam Gambar 6 dan Tabel 2.
Gambar 6 memperlihatkan konduktivitas dari keempat
sampel elektrolit terhadap suhu. GDC,;, GDC-Nd, .
GDC-Nd,  dan GDC-Nd, .. masing-masing memiliki nilai
konduktivitastertinggi padasuhu 600 °C secaraberturut-
turut, sebesar 0,046; 0,055; 0,046; dan 0,044S/cm
(Tabel 2). GDC-Nd, . menunjukkan konduktivitasyang

0,075

[ [~m—GDC10

| | ——GDC-Nd0.025
—de— GDC-Nd0.050
L |——GDC-Nd0.075

e

_0.1 2 'l 'l 'l 'l 'l 'l 'l
300 350 400 450 500 550 600

Suhu (°C)

Gambar 6. Grafik konduktivitas terhadap suhu, elektrolit
GDC,, dan GDC-Nd,

Konductivitas (Sfcm)
g

Tabel 2. Nilai konduktivitas GDC,, dan GDC-Nd,

suhu Konduktivitas (S/cm)

(©)  GDCy GDC-Ndows GDC-Ndyes GDC-Ndgors
300 0,0039 0,0051 0,0012 0,0087
400  0,0101 00173 0,0092 0,0248
500  0,0266 0,0078 0,0272 0,0428
600  0,0466 0,0555 0,0467 0,0445

lebih tinggi dari pada sampel lainnya pada suhu yang
lebih rendah 300 °C, 400 °C dan 500 °C. Namun nilai
konduktivitas GDC-Nd, .. pada suhu 600 °C hanya
mengalami sedikit kenaikan dan terlihat sampel
GDC-Nd, ., lebihtinggi nilai konduktivitasdibandingkan
dengan sampel lainnya. Keadaan ini menunjukkan bahwa
adanya pengaruh penambahan kodopan terhadap
konduktivitas GDC. Secaraumum, penambahan kodopan
Nd meningkatkan konduktivitas ionik dibanding GDC
dengan dopant tunggal.

Kekosongan oksigen (oxygen vacancies)
berperan sebagai pembawa muatan yang memerlukan
energi aktivasi untuk dapat aktif, bergerak ataupun
berpindah. Energi aktivas bisadidapatkan melaui panas
pada suhu tertentu sehingga dapat memberikan vibrasi
kecil pada elektron terluar pada pembawa muatan yang
biasa disebut dengan agitasi panas. Menurut Babu et
al. [21], Nd* dapat menurunkan energi aktivasi pada
serium terdoping neodimium (NDC terdoping tunggal).
Tidak hanya Gd** yang dapat menyediakan kekosongan
oksigen dengan baik, namun dengan adanya Nd* yang
mampu menurunkan energi aktivasi, konduktivitas
GDC-Nd, . dapat meningkat dengan mudah.

Perbedaan radiusionik juga dapat mempengaruhi
konduktivitas material. Omar et al. [22] membuat
samarium-serium kodoping neodimium (SDC-Nd) dengan
metode solid state, menghasilkan konduktivitas sebesar
0,014 S/cm pada suhu 550 °C. Arabachi et al. [11] juga
membuat SDC-Nd dengan metode sol gel dan
menghasilkan konduktivitas sebesar 0,035 S/cm. Nilai
konduktivitas GDC-Nd, . (0,055 S/cm) ternyata lebih
tinggi dari SDC-Nd dengan metode solid state ataupun
SDC-Nd dengan metode sol gel yang didapatkan oleh
peneliti sebelumnya. Keadaan ini bisa disebabkan karena
samarium memiliki radius ionik 1,08 A sedangkan
gadolinium memiliki radius ionik sebesar 1,06 A yang
berarti selisih radiusionik Gd* dengan Ce** |ebih kecil
dari pada Sm* dengan Ce**.

Penelitian lain menggabungkan Gd** dengan Sm?*
pada sel elektrolit berbasis serium (GDC-Sm) untuk
IT-SOFC dan konduktivitas yang dihasilkan cukup
tinggi. Penelitian tersebut dilakukan oleh Wang et al. [6]
yang mensintesis GDC-Sm dengan sol gel dan
menambahkan PEG menghasilkan konduktivitas sebesar
0,0475 S/cm. Keadaan ini juga menunjukkan bahwa
tidak hanya perbedaan radius ionik saja yang dapat
mempengaruhi konduktivitas tetapi metode yang



Sintesis dan Karakterisasi Elektrolit Ce,,Gd,  Nd O,
Raharjo)

digunakan dalam mensintesis material juga dapat
mempengaruhi.

Konduktivitas GDC-Nd,, ,.yang lebih besar dari
pada GDC-Nd ., dan GDC-Nd . tidak hanya
disebabkan dari tingginya konsentrasi Gd** tetapi juga
dapat dilihat dari ukurankristalnya. GDC-Nd, . memiliki
ukuran kristal yang lebih kecil jikadibandingkan dengan
GDC-Nd, ., dan GDC-Nd, .. yaitu sebesar 46,43 nm.
Penelitian yang dilakukan oleh Bhabu et al. [23]
dalam mensintesis NDC dengan kodoping Disprosium
(NDC-Dy) menunjukkan bahwa ukuran kristal yang
semakin kecil dapat meningkatkan konduktivitas. Ukuran
kristal yang semakin kecil dapat memperkecil jarak celah
pita konduksi sehingga konduktivitas akan meningkat.
Ukuran kristal yang kecil ini memudahkan pemuatan
bersama (mutual charging) antar partikel sehingga
menghasilkan kekuatan interaksi elektrostatik di antara

keduanya[23,24].

KESIMPULAN

Kodoping GDC, dengan neodimium diketahui
berpengaruh terhadap morfologi, kestabilan termal,
ukuran kristal dan konduktivitas. Seiring dengan
bertambahnya konsentrasi neodimium, parameter kisi,
stabilitas termal dan konduktivitas meningkat, serta
ukuran kristal mengecil. Komposis yang terbaik adal ah
GDC-Nd, . dengan ukuran partikel yang kecil, ukuran
kristal 4,25 nm, densitas 96,85% dan konduktivitasnya
0,055 S/em. Namun komposis ini memiliki stabilitastermal
yang rendah jika dibandingkan dengan sampel lainnya.

Hasil penelitian menunjukan bahwa GDC-Nd, .
yang disintesis dengan metode sol gel memiliki
konduktivitas sebesar 0,55 S/cm pada suhu 600 °C,
namun stabilitastermal nyarendah. Penelitian lebih lanjut
masi h diperlukan untuk meningkatkan stabilitas termal
dengan menggunakan basis GDC, dengan kodoping
Nd?* dan pengujian konduktivitas dengan EIS padasuhu
diatas 600 °C menggunakan pasta dan kawat platina.
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