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PREPARATION AND CHARACTERIZATION OF GRAPHENE  OXIDE
FOR THERMOELECTRIC ELECTRODE APPLICATION

Scientific Paper in the form of Skripsi
xvi + 98 Pages, 5 Tables, 26 Figures, 14 Appendices

Wulandhari, Supervised by Dr. Nirwan Syarif, M.Si and Dr. Dedi Rohendi, M.T

Chemistry Department, Mathematic and Natural Science Faculty, Sriwijaya
University

Oxidation process of with Hummer method might resulted Reduced Graphene
Oxide (RGO) instead of Graphene Oxide (GO) as the existent of sulphuric acid
intercalate and thermal heating as 120oC. Gelam Wood Peel carbon (C GWP)
was varied by concentrated H2SO4 and KMnO4:H2SO4 ratio as 1:2 and 1:3. RGO
was composed with polyanilline (PANI) through in situ polymerization for
composite material application. Conductivity measurement was using two probe
method. RGO has 10-6 until 10-4 S/cm conductivity. SEM image of  RGO
performed asymmetrical folding-like layers.   Diffraction pattern showed broad
peaks at 2θ = 24,3o for RGO KKG 51 and 25,9o for RGO KKG. Main functional
group peaks at 3441 cm-1 for free water –OH groups, 1627 cm-1 for alkene C=C
stretch and carboxylic C-O stretch, respectively. RGO/PANI conductivity was
increased to 0,00279 S/cm. Composite characterization indicated that composite
has aggromerlate structure; diffraction peaks was shifted to 2θ = 25,8o for
RGO/PANI 51 and 25,6o for RGO/PANI KKG; composite main infrared
absorption at 1573 and 1496 cm-1 for quinon and benzoid rings, 1149 and 1103
cm-1 showed π bonding interaction between RGO and conjugated structure of
PANI. Thermoelectric parameter, conductivity vs temperatur and seebeck
coefficient, was measured to several C KKG, RGO and RGO/PANI. Electrical
conductivity was performed at range 3.91261 x 10-5 to 0.013786304 S/cm as
temperatur rises from 319-400  K.  Thus, it  was assumed as semiconductor
materials. seebeck coefficient at 20-100 K thermal gradient (ΔT) fitted for one
coefficient at C KKG and RGO 51 linear plot meanwhile others was fitted for at
least 3 coefficient as showed in third order polynomial curves. At 20-60 K thermal
gradient (ΔT), linear plot of each material measured was performed seebeck
coefficient ranged 10 μV/K to 300 μV/K.

Keywords : C KKG, RGO, RGO/PANI composite, electrical conductivity,
morphology,  diffraction  peaks, funtional groups, seebeck
coefficient

Citation : 67 (1958-2016)
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RINGKASAN

PREPARASI DAN KARAKTERISASI GRAFEN OKSIDA SERTA
APLIKASINYA SEBAGAI ELEKTRODA TERMOELEKTRIK

Karya Tulis Ilmiah dalam bentuk Skripsi
xvi + 98 Halaman, 5 Tabel, 26 Gambar, 14 Lampiran

Wulandhari, Dibimbing Oleh Dr. Nirwan Syarif, M.Si dan Dr.Dedi Rohendi, M.T

Jurusan Kimia, Fakultas Matematika dan Ilmu Pengetahuan Alam, Universitas
Sriwijaya

Proses oksidasi kulit batang kayu gelam dengan metode Hummer cenderung
menghasilkan Grafen Oksida  tereduksi (RGO) daripada Grafen  Oksida (GO)
akibat pengeringan pada suhu 120oC dan interkalat asam sulfat. Karbon kult kayu
gelam (C KKG) divariasikan terhadap volume H2SO4 pekat dan rasio C KKG :
KMnO4 sebesar 1:2 dan 1:3. RGO diaplikasikan sebagai material komposit
terhadap polimer PANI dengan metode polimerisasi in-situ. Pengukuran
konduktivitas dilakukan dengan metode two probe. Konduktivitas RGO sebesar
10-6 hingga 10-4 S/cm. Citra SEM RGO menunjukkan morfologi berupa lapisan
berlipat-lipat dan tidak teratur. Puncak difaksi menunjukkan intensitas lebar pada
2θ = 24,3o untuk RGO KKG 51 dan 25,9o untuk RGO KKG. Gugus fungsi khas
RGO berada pada daerah 3441 cm-1 untuk –OH air bebas, 1627 cm-1 untuk tarikan
C=C alkena dan C-O karboksilat. Nilai konduktivitas komposit RGO/PANI
meningkat menjadi 0,00279 S/cm.   Karakterisasi komposit menunjukkan
morfologi komposit berupa gulungan/agromeralat; puncak difraksi bergeser
menjadi 2θ = 25,8o untuk RGO/PANI 51 dan 25,6o untuk RGO/PANI KKG;
gugus fungsi komposit berada pada 1573 dan 1496 cm-1 untuk cincin quinon dan
benzoid, 1149 dan 1103 cm-1 untuk ikatan π antara RGO dan struktur konjugasi
PANI. Pengukuran parameter   termoelektrik, konduktivitas listrik versus
temperatur dan koefisien seebeck, dilakukan terhadap C KKG, RGO dan
RGO/PANI tertentu. Konduktivitas listrik terhadap kenaikan temperatur pada
319-400 K memiliki rentang 3.91261 x 10-5 hingga 0.013786304 S/cm, sehingga
material termasuk jenis semikonduktor. Koefisien seebeck dengan perbedaan
temperatur (ΔT) 20-100 K menunjukkan satu koefisien pada plot linear C KKG
dan RGO 51 sementara material lain memenuhi sekitar tiga koefisien pada kurva
polinomial. Pada perbedaan temperatur (ΔT) 20-60 K ditunjukkan nilai koefisien
seebeck plot linear sebesar 10 μV/K hingga 300 μV/K.

Kata Kunci : C KKG, RGO, komposit RGO/PANI, konduktivitas listrik,
morfologi, puncak difraksi, gugus fungsi, koefisien seebeck

Kutipan : 67 (1958-2016)
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BAB I

PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Lapisan tunggal dari grafit atau dikenal juga sebagai grafen, memiliki

karakteristik unik pada sifat elektronik, mekanik dan termal. Hal ini memicu

perkembangan pesat terhadap berbagai teknik preparasi lapisan grafen. Preparasi

biasa dilakukan  melalui beberapa cara, yaitu pengelupasan mikromekanik atau

metode “Scotch tape” (Novoselov et al., 2004;Mohan et al., 2015), pengendapan

uap kimia (Pei and Cheng, 2012) dan metode penumbuhan lapisan epitaksial.

Metode diatas memberikan persentase hasil rendah sehingga tidak dapat

dilakukan pada skala besar. Selain itu, biaya produksi grafen berkualitas dengan

cara elektrokimia sangat mahal (Xu, 2012). Salah satu cara preparasi grafen yang

sering dilakukan adalah reduksi dari grafen oksida (GO), karena biaya terjangkau,

mudah ditangani dan menghasilkan rendemen besar. Pembuatan GO biasanya

menggunakan campuran asam sulfat pekat dan kalium permanganat untuk

mengoksidasi bongkahan grafit menjadi grafit oksida. Metode ini dikenal dengan

istilah metode Hummer (Hanifah et al., 2015). GO dengan banyak gugus oksigen

kemudian direduksi dengan beberapa cara, yaitu termal, kimia, solvotermal,

gelombang mikro dan agen pereduksi alami (Pei and Cheng, 2012;Thakur and

Karak, 2015). GO tereduksi memiliki struktur yang hampir sama dengan grafen.

Grafit merupakan material yang paling banyak digunakan sebagai

prekursor GO karena memiliki banyak lapisan grafen. Eksplorasi terhadap

alotrop karbon yang serupa dengan grafit diharapkan mampu menghasilkan GO

untuk preparasi grafen. Karbon kulit kayu gelam (C KKG) dengan struktur lembar

nano diperkirakan dapat menggantikan grafit sebagai prekursor GO karena

memiliki struktur grafen pada lapisannya. Menurut Prasagi (2014), spektrum

FTIR dan citra SEM dari karbon kulit kayu gelam hasil preparasi dengan metode

hidrotermal dan katalis basa menunjukkan adanya lapisan grafen. Spektrum FTIR

menunjukkan ikatan rangkap dua karbon, ikatan –OH (hidroksil) dari –COOH
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(karboksil) dan air bebas sementara citra SEM menunjukkan adanya banyak

lapisan karbon berukuran nano.

GO memiliki konduktivitas listrik yang kurang tinggi akibat banyaknya

gugus oksigen pada setiap lapisan (Thakur and Karak, 2015). Doping dari

material lain dibutuhkan agar dapat sifat elektronik meningkat. Sifat GO yang

mudah terdispersi merata dalam larutan berair berpotensi untuk dikembangkan

sebagai material komposit dengan berbagai polimer, diantaranya polianilin

(PANI). Polimer ini adalah salah satu polimer konduktif yang sering dipreparasi

sebagai komposit dengan alotrop karbon karena densitas atom besar, stabilitas

termal tinggi, ramah lingkungan, biaya produksi yang murah dan mudah

ditangani. Penelitian terhadap komposit GO/PANI sebelumnya dilakukan oleh

Huang and Lin (2012) dengan konduktivitas listrik sebesar 207 mS/cm.

Salah satu aplikasi penggunaan GO dan komposit GO/PANI adalah

elektroda termolektrik, dimana elektroda ini terbuat dari material dengan daya

termoelektrik tertentu. Elektroda termolektrik dapat mengonversikan energi

panas menjadi  energi listrik sehingga dapat mengurangi polusi limbah panas

(heat waste). Parameter pengukuran kinerja termoelektrik diantaranya adalah

konduktivitas listrik dan koefisien seebeck (kemampuan material menghasilkan

voltase setiap perbedaan temperatur). Menurut Zheng et al (2008) material

termoelektrik yang optimal memiliki koefisien seebeck dan konduktivitas listrik

besar dimana biasanya terletak diantara semikonduktor dan logam.

Semikonduktor dengan mobilitas tinggi memiliki potensi besar sebagai material

termoelektrik. Potensi material termoelektrik dapat diukur dengan beberapa

parameter, diantaranya konduktivitas listrik dan koefisien seebeck pada rentang

temperatur tertentu.

Pada penelitian ini diharapkan hasil berupa GO dari karbon KKG dan

komposit GO/PANI serta aplikasinya sebagai elektroda termoelektrik. Material

karbon KKG, GO dan GO/PANI dengan konduktivitas tertinggi dikarakterisasi

berdasarkan kristalinitas, gugus fungsi dan morfologi. Parameter termoelektrik

diukur berdasarkan konduktivitas listrik dan koefisien seebeck pada temperatur

rentang 319-400 K.
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1.2 Rumusan Masalah

Penggunaan alotrop karbon berstruktur nano sebagai material

termoelektrik terus dikembangkan, salah satunya adalah penggunaan grafen

oksida tereduksi (Mahmoud et al., 2015). Prekursor awal grafen oksida tereduksi

adalah grafen oksida (GO) yang biasanya menggunakan grafit sebagai bahan

baku. Kulit kayu gelam yang memiliki lapisan mirip grafen (Prasagi, 2014)

berpotensi untuk menggantikan grafit sebagai prekursor. Metode pembuatan GO

menggunakan metode Hummer karena hemat biaya, mudah ditangani dan

rendemen besar. GO yang memiliki nilai konduktivitas tertinggi dari dua variasi C

KKG kemudian dikompositkan dengan polimer PANI. Material karbon KKG, GO

dan komposit GO/PANI dikarakterisasi, diaplikasikan sebagai elektroda

termoelektrik dengan pengukuran terhadap parameter konduktivitas listrik dan

koefisien seebeck pada rentang 319-400 K.

1.3 Tujuan Penelitian

1. Mempreparasi grafen oksida (GO) dari kulit batang kayu gelam dengan

metode Hummer dan karakterisasi kristalinitas, gugus fungsi dan morfologi

GO yang memiliki konduktivitas tertinggi

2. Mengaplikasikan GO sebagai material komposit dengan polimer PANI dan

karakterisasi kristalinitas, gugus fungsi dan morfologi GO/PANI

3. Mengaplikasikan C KKG, GO dan GO/PANI sebagai elektroda termoelektrik

serta mengukur parameter termoelektrik material, yaitu nilai konduktivitas

listrik  dan koefisien seebeck pada rentang 319-400K

1.4 Manfaat Penelitian

1. Memperoleh material GO dari biomassa kulit batang kayu gelam dengan

metode Hummer

2. Menghasilkan elektroda termoelektrik yang memenuhi standar parameter

termoelektrik
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