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SUMMARY

Maria Ulfa : Supervised by Dr. Addy Rachmat, M.Si and Dr. Muhammad Said,
M. T

Dapartment of Chemistry, Faculty of Mathematics and Natural Sciences, University
Sriwijaya xix +92 pages, 23 pictures, 7 tables, 15 appendices

Methylene blue can cause environmental pollution if discharged without
proper treatment. Many textile industries dispose of methylene blue dye waste with
concentrations above the threshold freely into the aquatic environment which
causes disturbed aquatic ecosystems. One of the methods to treat methylene blue
dye waste is the adsorption method.

Research on the synthesis of reduced graphene oxide from microcrystalline
cellulose and its application on the adsorption of methylene blue dye has been
carried out. The synthesized materials i.e graphite, graphene oxide, and reduced
graphene oxide were characterized by XRD, FTIR and Raman spectroscopy.
Quantitative analysis of methylene blue removal was carried out with UV-vis
spectrophotometer. The adsorption process was evaluated to determine the effect
of concentration, adsorption time and adsorbent weight.

The XRD pattern shows the formation of peak at 26 24°-26° for graphite,
graphene oxide and reduced graphene oxide. Characterization by FTIR shows the
appearance of O-H bending at 3358 cm™ for graphene oxide and 3342 cm™ for
reduced graphene oxide. Raman characterization results show that reduced
graphene oxide has a wavelength at D-band peak at 1375 cm™ and at G-band peak
it reaches 1597 cm™ with Ip/lg intensity ratio 0.8. Methylene blue adsorption test
results shows that reduced graphene oxide has the best adsorption capacity with
adsorbent weight at 25 mg, concentration at 30 ppm and optimum time at 45
minutes and the highest adsorption capacity value at 86.9%. The adsorption process
followed the Langmuir isotherm rule as confirmed by R? value of 0.9998. The
results of this study shows that the reduced graphene oxide material is able to adsorb
methylene blue the best compared to graphite and graphene oxide which have low
adsorption capacity in absorbing methylene blue dye.

Keywords: Microcrystalline cellulose, Reduced graphene oxide, Methylene blue,
Langmuir isotherm

Citation : 61 (1982-2021)
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Metilen biru dapat menyebabkan pencemaran lingkungan jika tidak ditangani
dengan benar. Banyak industri tekstil yang membuang limbah zat warna metilen
biru dengan konsentasi di atas ambang batas secara bebas ke lingkungan perairan
yang menyebabkan ekosistem air terganggu. Salah satu cara untuk mengolah
limbah zat warna metilen biru adalah dengan metode adsorpsi.

Telah dilakukan penelitian tentang sintesis oksida grafena tereduksi dari
selulosa mikrokristalin dan aplikasinya pada adsorpsi zat warna metilen biru.
Material hasil sintesis yaitu grafit, oksida grafena, dan oksida grafena tereduksi
dikarakterisasi dengan XRD, FTIR dan spektroskopi Raman. Analisis kuantitatif
penghilangan metilen biru dilakukan dengan spektrofotometer UV-vis. Proses
adsorpsi dievaluasi untuk mengetahui pengaruh konsentrasi, waktu adsorpsi dan
berat adsorben.

Pola XRD menunjukkan pembentukan puncak 26 pada 24°-26° untuk grafit,
oksida grafena dan oksida grafena tereduksi. Karakterisasi dengan FTIR
menunjukkan munculnya gugus O-H dengan puncak 3358 cm™ untuk grafena
oksida dan 3342 cm™ untuk oksida grafena tereduksi. Hasil karakterisasi Raman
menunjukkan bahwa grafena oksida tereduksi memiliki panjang gelombang pada
puncak D-band sekitar 1375 cm™ dan pada puncak G-band mencapai 1597 cm™
dengan rasio intensitas Ip/lc sebesar 0,8. Hasil uji adsorpsi metilen biru
menunjukkan bahwa grafena oksida tereduksi memiliki kapasitas adsorpsi terbaik
dengan berat adsorben 25 mg, konsentrasi 30 ppm dan waktu optimum 45 menit
serta nilai kapasitas adsorpsi tertinggi 86,9%. Proses adsorpsi mengikuti aturan
isoterm Langmuir yang dibuktikan dengan nilai R? sebesar 0,9998. Hasil penelitian
ini menunjukkan bahwa material oksida grafena tereduksi mampu mengadsorpsi
metilen biru paling baik dibandingkan dengan grafit dan oksida grafena yang
memiliki kapasitas adsorpsi lebih rendah dalam menyerap zat warna metilen biru.

Kata Kunci : Selulosa mikrokristalin, Oksida grafena tereduksi, Metilen biru,
Isoterm Langmuir

Sitasi: 61 (1982-2021)

Xiii

Universitas Sriwijaya



DAFTAR ISI

HALAMAAN JUDUL ... [
HALAMAN PENGESAHAN ... i
HALAMAN PERSETUJUAN ..o ii
PERNYATAAN KEASLIAN KARYA ILMIAH. ... 1\
HALAMAN PERSETUJUAN PUBLIKASI ... %
HALAMAN PERSEMBAHAN .....oooiii s Vi
KATA PENGANTAR ..ot vii
SUMMARY ettt b et nae e Xii
RINGEKASAN ...ttt es Xiil
DAFTAR ISL.. e Xiv
DAFTAR GAMBAR ... XVii
DAFTAR TABEL ... s Xviil
DAFTAR LAMPIRAN ...t XiX
BAB | PENDAHULUAN ... 1
1.1 Latar BelaKang ........coovevveeiiiiieiecce e 1
1.2 Rumusan Masalah...........ccooeiiiiii s 3
1.3 Tujuan Penelitian..........ccoeiieiieie e 3
1.4 Manfaat Penelitian...........cccooviiiiiiiiiee 3
BAB I TINJAUAN PUSTAKA . ... 4
2.1 Limbah BIOMASSA........ccveiviriiiiiiiiiiieieie ettt 4
2.2 Selulosa dan Karakteristik Selulosa ... 5
2.3 OKSIda Grafena.........coeiveriiriiiiiiiisieiee e 6
2.4, Oksida Grafena TereduKSI........ccccveiiierieniie e 8
2.5 MEUHEN BITU ... 9
Xiv

Universitas Sriwijaya



2.6. DAUN IMAL0A ...cceeeeeee oottt e e e e e e e e e e aeeeeens 10

2.7. Metode HUMIMEN .....c..oiiiiiiiiiieee e 13
2.8 Karakterisasi dan INStrumentasi ...........cccoocevvreninienieiencee e 14
2.8.1 X-Ray Diffraction (XRD) ......ccccceiieriiieiiee e 14
2.8.2. Fourier Transform Infrared (FT-IR) .....ccceoveveiiievice e 15
2.8.3 Spektroskopi Raman ..........ccccviieiicii i 15
2.8.4 Spektrofotometer UV-ViS..........cccovveriiiieiieie e 16
2.9 AUSOIPST .ttt bbbttt eb e 18
BAB 1l METODOLOGI PENELITIAN ...cooiiieee e 21
3.1 Waktu dan TemPat ........ccoeiiriiiiieieie e 21
3.2 Alat dan Bahan .........cccooiiiiiiiiiiice e 21
B2 L AlAL. . 21
3.2.2 BANAN ... s 21
3.3 ProSedur KErJa........ccuciieiieiiiie et 21
3.3.1 Karbonisasi Serbuk Selulosa............cocooeiiiiiiiiiicce 21
3.3.2 Grafitisasi Bahan Berkarbon ..., 22
3.3.3 Pembuatan Oksida Grafena...........ccccevereiininiiiiiicce e 22
3.3.4 EKstrak Daun Mat0a..........cccciviieieiiniene e 23
3.3.5 Pembuatan Oksida Grafena Tereduksi...........cccovvviericiiicnicnnnnn 23

3.3.6 Pengaruh Kondisi Optimum Penyerapan Zat Warna Metilen Biru.. 24

3.3.6.1 Penentuan Konsentrasi Zat Warna Metilen biru.............c.ccoceee. 24

3.3.7 Uji Adsorbsi Zat Warna Metilen biru .........ccocoovvviiiiienciinenen 24

3.3.7.1 Pengaruh Konsentrasi Metilen Biru ..........ccocooviiieiinencienenen 24

3.3.7.2 Pengaruh Waktu Kontak ...........ccccoveiiiiiininiieee e 25

3.3.7.3 Pengaruh Berat AdSOrben..........ccccoeveviiiii i 25

3.4 ANALISA DAL ... 25
XV

Universitas Sriwijaya



3.4.1 KapasitaS AUSOIPST .....ccueiueiuiriiieieieiiesie sttt 25

3.4.2 1SOterm LangmMUIT ........coeiiiiiiiieiee e 26
3.4.3. Isoterm Freundlich ..o 26
3.4.4 Jumlah Metilen Biru Teradsorpsi (%0) ......cccccveveveeveeieesieeseesie e 26
BAB IV_HASIL DAN_PEMBAHASAN ..o 28
4.1 Karbonisasi Serbuk Selulosa...........ccoovviieieiiiiniiiiiccc e 28
4.2 Grafitisasi Bahan Berkarbon ............cccocoveiiiiiiiicccc 29
4.3 Sintesis OKSIda Grafena ...........cocoviveiieieiiie e 29
4.4 Preparasi Ekstrak Daun Matoa...........coevereneiineninieeiese s 30
4.5 Reduksi Oksida Grafena.............ccooveieieieienisisesceeee e 31
4.6 Karakterisasi Material .............ccoooiiiiiiiieneeeee e 32
4.6.1 Hasil Karakterisasi Material Karbon dan Grafit dari Selulosa.......... 32
4.6.2 Hasil Karakterisasi Material Grafit, Oksida Grafena dan Oksida
Grafena Tereduksi Menggunakan XRD.........cccccooeveninenenenenennn 33
4.6.3 Hasil Karakterisasi Material Oksida Grafena dan Oksida Grafena
Tereduksi Menggunakan FTIR .........ccccooviiiiiieie e 35
4.6.4 Hasil Karakterisasi Material Oksida Grafena Tereduksi
Menggunakan Spektroskopi Raman............cccoovvviiienencicncncnns 37
4.7 Uji Adsorbsi Zat Warna Metilen biru .........c.ccccooeveeivciiiieceecce, 39
4.7.1 Pengaruh Konsentrasi MB terhadap berat komposit........................ 39
4.7.2 Pengaruh Waktu Kontak komposit terhadap konsentrasi MB ......... 40
4.7.3 Pengaruh Berat Adsorben terhadap konsentrasi MB ....................... 41

4.7.4 Model Isoterm Adsorpsi Metilen Biru oleh Grafit, GO dan RGO.... 43

BAB V KESIMPULAN DAN SARAN ..o 45

5.1 KESIMPUIAN ... 45

YT - | TP TTTTRTTTT 45

DAFTAR PUST AK A o 46
XVi

Universitas Sriwijaya



DAFTAR GAMBAR

Gambar 1. Struktur oksida grafena ... 7
Gambar 2. Perubahan struktur oksida grafena setelah reduksi...............cccccoevvenen, 9
Gambar 3. Struktur metilen DIrU ..........coooiiiii e, 10
Gambar 4. DaUN MALOA ........coverveeriirieieisie et 12
Gambar 5. PONON MAL0&..........cceiiiiiiiiiiceeee e 12
Gambar 6. Pola Kerja XRD ......c.ccooiiiiiiic e 14
Gambar 7. Pola Kerja FTIR ....cooiiiicc et e 15
Gambar 8. Pola kerja spektroskopi Raman ............covvirieiiieieienc e, 16
Gambar 9. Pola kerja spektrofotometer UV-VIS..........cccovviineninenincniiseeee, 18
Gambar 10. Hustrasi ProSes adSOIPSI .......ccuerverierriririiirieieriene e 20
Gambar 11. Proses karbonisasi SElUlOSa .............cooiviiiiiiiiiiieie e, 29
Gambar 12. Padatan grafit setelah dikeringkan ..........cccocooeviininiinniceee, 29
Gambar 13. Sintesis 0kSida grafena.........c.cooevereiiniiieieeee e 30
Gambar 14. Proses ekstrakSi Matoa .........cccooereriririninieieiee e 31
Gambar 15. Hasil sintesis oksida grafena tereduksi ...........ccccccevveieiieiieciciennnn, 32
Gambar 16. Difraktogram material karbon dan grafit .............ccccoeeeiiiiieiiiiennn, 33
Gambar 17. Difraktogram material grafit, GO dan RGO dari serbuk selulosa......34
Gambar 18. Spektrum FTIR GO dan RGO..........cccevviiiiieiii e 36
Gambar 19. Spektra raman RGO selulosa hasil eksperimen ............ccccccevvevienne. 38
Gambar 20. Spektra raman RGO grafit komersial............c.cccooeviiiiieiieiiiecee, 38
Gambar 21. Grafik pengaruh konsentrasi metilen biru terhadap persen MB

L= =10 K10 0 LY RSO UR TP 39
Gambar 22. Grafik pengaruh waktu kontak terhadap persen MB teradsorpsi....... 41
Gambar 23. Grafik pengaruh berat adsorben terhadap persen MB teradsorpsi .....42

Xvii

Universitas Sriwijaya



Tabel 1.

Tabel 2.

Tabel 3.

Tabel 4.

Tabel 5.

Tabel 6.

Tabel 7.

DAFTAR TABEL

Nilai 26, 6, intensitas puncak dan d-spacing material grafit, GO dan

RGO .t ns 35
Puncak,intensitas dan gugus fungsi dari material GO dan RGO ............. 37
Puncak dan intensitas material oksida grafena tereduksi...............c......... 38
Data persen MB teradsorpsi dari masing-masing komposit dengan
variasi konsentrasi metilen DIrU ..o 40
Data persen MB teradsorpsi dari masing-masing komposit dengan
variasi Waktu KONak ..........cccoeiiiiiiiisiece e 41
Data persen MB teradsorpsi dari masing-masing komposit dengan
variasi berat adSOrbeN.........cccooviiiii i 42

Perbandingan isoterm adsorpsi pada material grafit, GO dan RGO ....... 44

Xviii

Universitas Sriwijaya



DAFTAR LAMPIRAN

Lampiran 1. Prosedur penelitian ...........ccooeiiiiiiiiiiiiceee e 52
Lampiran 2. Hasil karakterisasi XRD karbon dari selulosa...........c...ccccceeveiinennen. 60
Lampiran 3. Hasil karakterisasi XRD grafit dari selulosa.............ccccoevveieiinennnn, 61
Lampiran 4. Hasil karakterisasi XRD oksida grafena dari selulosa...................... 63

Lampiran 5. Hasil karakterisasi XRD oksida grafena tereduksi dari selulosa......65

Lampiran 6. Hasil karakterisasi XRD GO, grafit dan RGO dari grafit

KOMEISHAL ... 67
Lampiran 7. Hasil karakterisasi FTIR GO dan RGO dari selulosa........................ 70
Lampiran 8. Hasil karakterisasi FTIR GO dan RGO dari grafit komersial ........... 72
Lampiran 9. Hasil karakterisasi raman RGO ...........ccocvoiiiiieieninese e 73
Lampiran 10. Panjang gelombang maksimum metilen biru .............cc.cooovvveenne 74
Lampiran 11. Kurva kalibrasi metilen Diru ... 75

Lampiran 12. Perhitungan persen MB teradsorpsi pada pengaruh konsentrasi.....78

Lampiran 13. Perhitungan persen MB teradsorpsi pada pengaruh rasio
10 K10 1 01 ST 81

Lampiran 14. Perhitungan persen MB teradsorpsi pada pengaruh waktu kontak.. 84

Lampiran 15. Isoterm Freundlich dan Langmuir ...........cccooveieninenininenice 87

Xix

Universitas Sriwijaya



BAB |
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Salah satu prinsip dalam kimia hijau (green chemistry) adalah
meminimalkan limbah yang dilepas ke alam dan mengkonversinya menjadi
material yang bermanfaat. Limbah biomassa yang dapat diolah adalah biomassa
limbah kayu, sekam padi, jerami, ampas tebu, tempurung kelapa, cangkang sawit,
dapat diolah menjadi produk yang bermanfaat dan bernilai jual tinggi. Konversi
limbah biomassa mencakup pengolahan menjadi karbon aktif atau material
adsorben dan katalis berbasis karbon seperti oksida grafena.

Dalam limbah biomassa, selulosa merupakan komponen terbesar yang paling
banyak ditemukan (Zhang, et al.,2017). Berdasarkan sifatnya, selulosa tidak larut
di dalam air dan sangat mudah menyerap air (Nisa dan Putri, 2014). Selulosa bisa
diolah sebagai arang briket, oksida grafena atau grafena. Grafena diketahui sebagai
nanomaterial karbon tertipis yang memiliki sifat unik (Zhang et al., 2017b).
Grafena mempunyai susunan atom berbentuk heksagonal seperti sarang lebah dan
membangun satu lembaran setipis satu atom (Novoselov et al., 2004). Salah satu
ciri yang paling menarik dari grafena adalah susunan atom karbonnya sangat teratur
dan hampir sempurna. Kisi grafena tersusun atas dua lapisan atom karbon yang
memiliki ikatan ¢ (Terrones et al., 2010) dan setiap atom karbon pada lapisan ini
memiliki ikatan 7t (Sutayasa dan Sanjaya, 2016).

Oksida grafena berbentuk lembaran karbon dua dimensi dengan gugus fungsi
hidrofilik yang mempunyai kinerja sangat baik, karena strukturnya yang lunak,
berlapis dan memiliki gugus fenolik atau gugus karboksilat. Beberapa penelitian
menunujukkan bahwa oksida grafena bisa dipakai sebagai template morfologi
untuk katalisis komposit (Zhang et al., 2017). Oksida grafena memiliki daya rekat
lebih kuat dibandingkan dengan bahan lain, karena adanya gugus fungsi
dipermukaannya. Oksida grafena dapat dengan mudah disintesis, diproses dan
difungsikan. Metode sintesis oksida grafena lebih mudah dilakukan dibandingkan

dengan sintesis grafena (Tewatia et al., 2020).

Universitas Sriwijaya



Ada berbagai macam metode pembuatan oksida grafena, tetapi yang paling
banyak digunakan adalah metode Hummers. Metode Hummers sangat cocok untuk
pembuatan oksida grafena dalam jumlah banyak dengan biaya yang cukup murah.
Metode Hummer versi lama menggunakan beberapa bahan kimia berbahaya,
sehingga diperlukan beberapa modifikasi dalam metode ini. Pada metode
modifikasi, grafit dioksidasi oleh zat pengoksidasi dan jarak antar lapisan
ditingkatkan. Metode Hummer yang dimodifikasi hemat biaya, karena tidak
memerlukan instrumen yang mahal dan jumlah bahan kimia yang dibutuhkan
sedikit. Beberapa lapisan oksida grafena dipisahkan dengan metode sonikasi yang
bertujuan untuk meningkatkan kualitas material yang unggul. Berbagai gugus
fungsi seperti karboksil (-COOH), hidroksil (-OH), epoksi (-O-) yang melekat pada
oksida grafena disonikasi untuk melepas lapisan grafit. Untuk membentuk oksida
grafena tereduksi dibutuhkan proses oksidasi terlebih dahulu kemudian direduksi
dengan beberapa metode seperti reduksi termal dan reduksi kimia sehingga
dihasilkan material unggul seperti oksida grafena tereduksi. Tujuan oksida grafena
direduksi agar material memiliki keunggulan sifat yang hampir sama dengan
grafena yang berfungsi secara baik dalam mengadsorpsi zat warna, apabila oksida
grafena tereduksi secara sempurna akan menghasilkan grafena, tapi banyak sangat
jarang terjadi, sehingga hanya didapatkan oksida grafena tereduksi (Tewatia et al.,
2020).

Beberapa zat kimia yang sering digunakan sebagai reduktor diantaranya
adalah hidrazin dan turunannya, hidrokuinon, asam amino, sodium borohidrat,
sodium hidroksida dan asam askorbat (Lee and Kim, 2013). Banyak senyawa bahan
alam yang telah dikembangkan untuk metode reduksi dengan prinsip sintesis jalur
hijau berbasis tanaman dengan yang memanfaatkan kandungan flavonoid dalam
tumbuhan (Faustina dan Santoso, 2017).

Salah satu contohnya adalah daun Matoa. Matoa (Pometia pinnata)
merupakan jenis pohon endemik yang tumbuh dengan cepat di daerah tropis dan
subtropis termasuk di Indonesia. Pada daun matoa terdapat kandungan senyawa
fenolik seperti proantosianidin A2, epikatekin, kaempferol-3-O-ramnosida, dan

kuersetin-3-O-ramnosida (Suedee et al., 2013). Senyawa ini berperan aktif sebagai
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agen pereduksi karena memiliki elektron bebas sehingga mampu untuk
mendonorkan elektronnya. Oksida grafena tereduksi (RGO) yang diperoleh melalui
jalur sintesis hijau, dapat digunakan dalam adsorpsi, penghilangan zat warna dan
beberapa aplikasi lainnya.

Dalam penelitian ini akan dilakukan sintesis grafena oksida tereduksi dengan
menggunakan ekstrak daun matoa serta aplikasinya untuk adsorpsi zat warna meti-
len biru. Material oksida grafena (GO) dan oksida grafena tereduksi (r-GO) hasil
sintesis kemudian dikarakterisasi menggunakan X-Rays Diffraction (XRD) Fourier
transform Infrared Spectroscopy (FTIR), spektroskopi Raman dan
spektrofotometer UV-Vis.

1.2 Rumusan Masalah
Biomassa berbasis selulosa memerlukan pengolahan lebih lanjut agar
menjadi material unggul berupa oksida grafena tereduksi. Pengolahan selulosa
menjadi karbon kemudian grafit dan disintesis menjadi oksida grafena.
Selanjutnya oksida grafena direduksi menggunakan bahan alam (ekstrak daun
mato) membentuk oksida grafena tereduksi. Material ini akan dilihat bagaimana
keunggulan sifatnya berdasarkan karakterisasi dan aplikasinya pada adsorpsi zat
warna metilen biru.
1.3 Tujuan Penelitian
1. Membuat oksida grafena tereduksi dari grafit dengan bahan awal
selulosa mikrokristalin serta karakterisasi dengan XRD, FTIR dan
spektroskopi raman

2. Menentukan kinerja oksida grafena tereduksi pada adsorpsi metilen biru

1.4 Manfaat Penelitian
Manfaat penelitian ini adalah memberikan infomasi pengetahuan dalam
proses sintesis oksida grafena tereduksi dan aplikasinya pada proses
penyerapan limbah zat warna yang aman bagi makhluk hidup serta ramah

lingkungan.
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