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ABSTRAK

Telah dilakukan preparasi graphene oxide (GO) dengan metode Hummer dan direduksi menjadi
reduced graphene oxide (rtGO) melalui penyinaran gelombang mikro. Serbuk GO hasil preparasi
dimasukkan ke dalam microwave selama 20 menit dan divibrasi menggunakan ultrasonik agar
diperoleh larutan dispersi rGO. Selain itu, karakterisasi menggunakan XRD pada sampel GO.
Hasil karakterisasi UV-Vis pada sampel GO dan rGO masing-masing menunjukkan serapan pada
panjang gelombang 230 nm dan 300 nm, dan serapan tunggal pada 267 nm. Hal ini menunjukkan
bahwa penyinaran gelombang mikro berhasil mereduksi oksigen dari GO. Reduksi oksigen dari
GO dapat diketahui berdasarkan analisis SEM-EDS yang mampu menunjukkan perubahan
morfologi dari GO menuju rGO sekaligus perbedaan kadar unsur atom dalam kedua sampel
tersebut. Data SEM menunjukkan lekukan permukaan rGO berubah menjadi lebih kusut
daripada permukaan GO yang disebabkan tipisnya permukaan rGO. Ketipisan rGO ini
disebabkan oleh penyusutan kadar oksigen dan pemulihan ikatan karbon sp?.

ABSTRACT

Graphene oxide (GO) has been prepared using the Hummer method and was reduced to be reduced graphene
oxide (rGO) by microwave irradiation. The prepared GO powder was put in the microwave for 20 minutes
and vibrated using ultrasonic to obtain rGO dispersion solution. Furthermore, characterization using XRD
was performed on GO sample. The results of UV-Vis characterization on GO and rGO samples show that
the characteristic of absorption at wavelengths of 230 nm and 300 nm, and single absorption at 267 nm,
respectively. It shows that microwave irradiation was successful to reducing oxygen from GO. The oxygen
reduction of GO was known by SEM-EDS analysis which shows morphological changes GO to rGO and
differences in atomic elements in the samples. SEM data showed that rGO surface was more wrinkled than
GO surface due to the thinness of TGO surface. The thinness of rGO was due to reduction of oxygen content
and restoration of the sp’ bonds.
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PENDAHULUAN

Graphene dan turunannya termasuk Graphene Oxide (GO) dan reduced GO (rGO) merupakan
material yang paling populer untuk riset dalam beberapa tahun terakhir ini (Carminati dkk, 2021).
Graphene adalah material lapisan tunggal berstruktur kristal dua dimensi (2D) dari karbon yang
memiliki hibridisasi sp?. Struktur 2D menyebabkan material graphene dan turunannya memiliki luas
permukaan spesifik yang tinggi, fleksibilitas, sifat elektronik, konduktivitas yang sangat baik, dispersi
yang baik, dan stabilitas termal yang baik (Osman dkk, 2021; Hu dkk, 2013). Namun, kendala yang
dihadapi saat ini adalah cara memproduksi material graphene yang efektif dan efisien dalam skala
industri.

Beberapa metode sintesis graphene yang konvensional adalah pengelupasan mikro mekanis dari
grafit (Sinclair dkk, 2019), sonikasi langsung dari grafit (Guler dkk, 2021), pengelupasan elektrokimia
(Gurunlu dkk, 2020), chemical vapor deposition (CVD) (Lee dkk, 2021), pertumbuhan epitaxial pada SiC
(Wang dkk, 2021), dan mereduksi GO (Zhang dkk, 2021). Reduksi material GO menjadi tGO
berpotensi menjadi metode yang efektif dan efisien untuk memproduksi graphene dalam skala industri.
GO dan rGO merupakan material yang relatif mudah untuk dimodifikasi (Hu dkk., 2013). Dua
material ini adalah bahan dasar yang sangat baik untuk mengikat dan menginternalisasi zat-zat
fungsional, seperti molekul kecil, polimer, dan bahan nano lainnya karena luas permukaan spesifik
yang tinggi dan gugus fungsi yang melimpah (Georgakilas dkk, 2012). Selain itu, gaya antarmolekul
yang kuat antar lapisan graphene memfasilitasi agregasi dan penyisipan molekul fungsional.

Analisis struktur GO dan rGO sangat dibutuhkan agar dapat memberikan gambaran jelas
tentang modifikasi material berbasis graphene untuk keperluan aplikasi lebih lanjut. Hal ini
mengurangi biaya produksi material berbasis graphene (Ahmad dkk, 2018; Perrozzi dkk, 2014). Selain
itu, pemahaman tentang struktur GO dan rGO dapat membantu memahami fenomena fisis yang
terjadi pada metarial tersebut seperti transpor elektron ataupun transpor molekuler (Bousa dkk, 2017;
Chi dkk, 2016; Li dkk, 2013). Meskipun GO dan rGO telah diaplikasikan dalam berbagai bidang,
pemahaman tentang struktur dan mekanisme pembentukannya masih menjadi perdebatan dan
membutuhkan penelitian lebih lanjut. Aliyev dkk (2019) berusaha mengungkap gugus fungsional yang
menyusun GO menggunakan berbagai alat dengan menganalisis permukaan GO, namun belum
untuk rGO. Dengan demikian, analisis material GO menjadi rGO via gelombang mikro menjadi
esensial untuk pengembangan material berbasis graphene yang sejauh ini belum dilakukan
sebelumnya.

Artikel ini menganalisis permukaan GO dan rGO menggunakan metode scanning electron
microscopy (SEM) dan energy dispersive x-ray spectroscopy (EDS) atau SEM-EDS. Teknik karakterisasi
SEM digunakan untuk mendeskripsikan morfologi permukaan GO dan rGO, sedangkan karakterisasi
EDS untuk mendapatkan gambaran tentang kadar karbon dan oksigen dalam material GO dan rGO.
Dengan demikian, karakterisasi SEM-EDS ini sangat penting untuk mengungkap terjadinya
perubahan struktur permukaan dari GO menjadi rGO via gelombang mikro. Selain itu, kadar oksigen
yang semakin berkurang akibat perlakukan gelombang mikro pada GO juga dapat menjadi indikasi
diperolehnya rGO. Dalam penelitian ini, metode Hummer digunakan untuk mensintesis sampel GO
dari bubuk grafit. Sedangkan sampel rGO disiapkan dengan cara mereduksi GO dengan metode
penyinaran gelombang mikro dan sonikasi. Metode ini tidak melibatkan komponen berbahaya seperti
hidrazin untuk menghasilkan rGO sehingga dapat dianggap sebagai metode yang ramah lingkungan.
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METODE

Sintesis Sampel GO

Serbuk grafit diubah menjadi GO menggunakan metode Hummer seperti yang telah dilaporkan
oleh Nawaz dkk (2017). 1,0 g serbuk grafit dan 0,5 g NaNOj3 dicampurkan dengan 23 mL H,SO, (98
wt%) dalam gelas reaksi. Setelah itu, KMnO4sebanyak 3,0 g ditambahkan ke dalam campuran secara
perlahan di dalam ice bath dengan suhu di bawah 20°C. Campuran tersebut diaduk dalam mesin
stirring selama 20 jam dengan menjaga suhu campuran sebesar 40°C dalam heat bath. Campuran
ditambah H,0 sebanyak 200 mL secara perlahan dan diaduk selama 1 jam sampai larutan berwarna
kecoklatan. H,O, (30%) sebanyak 5 mL digunakan untuk mengikat sisa KMnQO, yang ditandai dengan
berubanhya warna larutan menjadi kuning keemasan. Larutan disentrifugasi dan dibilas sampai pH-
nya mendekati netral yang kemudian dioven pada suhu 80°C untuk mendapatkan serbuk GO. Untuk
mendapatkan larutan dispersi GO, serbuk GO sebanyak 5 mg dicampurkan dengan 15 mL H,O dan
disonikasi dengan gelombang ultrasonik dengan daya 130 W selama 30 menit.

Sintesis Sampel rGO

Sintesis rGO dilakukan dengan cara serbuk GO sebanyak 50 mg dimasukkan ke dalam wadah
keramik dan dimasukkan ke dalam mesin gelombang mikro (microwave) dengan output 2,45 GHz dan
daya sebesar 800 W. Serbuk tersebut diradiasi oleh gelombang mikro selama 20 menit. Hal ini
dimaksudkan untuk mereduksi oksigen dari GO menjadi rGO dalam bentuk serbuk. Serbuk hasil
radiasi ini kemudian divibrasi menggunakan gelombang ultrasonik untuk mendapatkan larutan
dispersi rGO.

Karakterisasi XRD
Analisis struktur kristal dilakukan menggunakan X-ray diffraction (XRD) Rigaku Miniflex 600

40 kW 15 mA dengan sumber X-Ray Cu K — a (panjang gelombang 0,154185 nm). Sampel yang
diukur adalah grafit dan GO.

Karakterisasi UV-Vis

Pengukuran absorbansi sampel dilakukan menggunakan alat UV-Vis spektrometer Shimadzu
UV-2450. Sampel yang diukur adalah GO dan rGO. Dalam pengukuran ini, sampel GO dan rGO
dibuat dalam bentuk larutan terdispersi dan disesuaikan dengan kuvet dari alat spektrometer UV-Vis.

Karakterisasi SEM-EDS

Pengukuran struktur permukaan dan kadar karbon dan oksigen dalam sampel menggunakan
SEM-EDS dengan spesifikasi alat JEOL 6510 LA dengan tegangan operasional sebesar 20 kV. Agar
hasil gambar morfologi SEM yang diperoleh terlihat halus maka sampel GO dan rGO yang sudah
didispersi dilapiskan ke atas substrat kaca.

HASIL DAN PEMBAHASAN

Sampel serbuk grafit dan serbuk GO hasil sintesis dikarakterisasi dengan XRD untuk
mendapatkan gambaran perubahan struktur grafit menjadi GO, terutama perubahan jarak antar
lapisan karbonnya. Karakterisasi ini bertujuan untuk melihat keberhasilan metode Hummer dalam
mengubah serbuk grafit menjadi serbuk GO. Gambar 1 menunjukkan pola spektrum dari grafit dan
GO. Sampel grafit memiliki puncak pada 26 sebesar 26,50° dan 54,64° yang masing-masing
berhubungan dengan bidang (002) dan (004) dari kristal berkisi heksagonal. Sedangkan dalam pola
spektrum GO, terdapat puncak spektrum yang dideteksi pada 26 sebesar 10,6° yang berhubungan
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dengan bidang kristal (001) dari struktur heksagon GO. Hasil ini sesuai dengan Al-Gaashania dkk
(2019) yang menunjukkan bahwa GO memiliki jarak antar lapisan sekitar 7 A -9 A. Jarak antar
lapisan ini jauh lebih besar daripada jarak antar lapisan pada grafit yang bernilai sekitar 3.4 A (Al-
Gaashania dkk, 2019). Perubahan jarak antar lapisan ini dipengaruhi oleh tambahan gugus fungsional
pada GO yang dikonfirmasi oleh data UV-Vis dan SEM-EDS.

(002) -
——Sampel Grafit

Sampel GO

Intensitas (unit)

I A L (004)

| (001)
[P
10 20 30 40 50 60 70 80
20 (derajat)

Gambar 1. Spektrum XRD sampel grafit dan GO yang menunjukkan puncak
karakteristiknya masing-masing.

Karakterisasi UV-Vis dilakukan untuk membuktikan keberhasilan reduksi GO menjadi rGO
melalui metode penyinaran gelombang mikro. Hasil spektrum UV-Vis dari GO dan rGO dapat dilihat
pada Gambar 2. Sampel GO memiliki serapan khas pada panjang gelombang 230 nm dan puncak
bahu pada 300 nm. Puncak pada 230 nm menunjukkan adanya transisi elektronik dari tingkat energi
n — 1*, sedangkan pucak bahu pada 300 nm menunjukkan adanya transisi elektronik dari orbital #
— m* (Saleem dkk, 2018). Adanya transisi elektronik # — m* menunjukkan kluster sp® yang
membuktikan adanya gugus fungsional dalam GO. Selain itu, pada daerah panjang gelombang tinggi,
spektrum absorbansi GO teramati menuju nol. Hal ini mengindikasikan bahwa GO memiliki sifat
semikonduktor yang berbeda dengan graphene murni yang bersifat konduktor (Gogoi dkk, 2012).
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Gambar 2. Spektrum UV-Vis sampel GO dan rGO dengan puncak serapan
karakteristiknya

Sampel rGO menunjukkan serapan karakteristik yang berbeda dengan GO. Puncak serapan
rGO berada pada 267 nm yang merupakan transisi elektronik 1 — n* pada daerah Brillouin yang
berkompetisi dengan interaksi many-body dan eksiton resonan dalam material graphene (Gogoi dkk,
2012; Santoso dkk, 2014). Selain itu, pada sampel rGO tidak ditemukan serapan pada 300 nm yang
menunjukkan bahwa kluster sp® sudah tereduksi. Saleem dkk (2018) menyatakan bahwa hilangnya
struktur sp? dalam GO dibarengi dengan terbentuknya struktur sp? yang memulihkan struktur
heksagonal graphene. Fenomena tereduksinya struktur sp® dan terbentuknya struktur sp? ini
dikarenakan proses radiasi gelombang mikro (Saleem dkk, 2018).

Analisis SEM digunakan untuk memahami morfologi permukaan material GO dan rGO
sedangkan analisis EDS digunakan untuk menentukan kadar karbon dan oksigen dalam GO dan
rGO. Analisis jumlah unsur atom yang terdapat pada graphene dan substratnya pernah dilakukan oleh
Fauzi dkk (2018). Hasil analisis morfologi permukaan GO berbeda dengan rGO. Perbandingan atom
karbon dengan oksigen dari GO lebih kecil dibandingkan dengan rGO. Gambar 3 menunjukkan data
SEM sampel GO dan rGO yang diambil dari beberapa titik sampel.
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Gambar 3. Hasil SEM untuk a)-b) sampel GO dan c)-d) rtGO yang diambil pada daerah
dalam kotak merah.

Gambar 3a-b menunjukkan morfologi permukaan GO yang diambil dari dua titik yang
berbeda. Pada gambar tersebut dapat dilihat garis-garis lekukan atau lipatan pada permukaan GO.
Garis lekukan pada Gambar 3b terlihat jelas menandakan bahwa permukaan GO sangat tipis dalam
orde nanometer dan terlipat karena ketidakstabilan termodinamik dari material 2D yang membentuk
lipatan untuk mengurangi energinya. Lipatan permukaan GO ini juga sesuai dengan hasil observasi
Janowska dkk (2010). Lekukan tersebut juga terlihat pada permukaan rGO (Gambar 3c-d), namun
permukaan rGO juga menunjukkan lekukan yang lebih kusut menyerupai gumpalan (Gambar 3d).
Hal ini menandakan bahwa lembaran rGO lebih tipis daripada GO sehingga permukaannya lebih
mudah untuk tergulung dan lebih kusut. Lekukan yang kusut pada permukaan rGO ini terjadi karena
rasio permukaan dan volume pada rGO lebih tinggi daripada GO (Janowska dkk, 2010). Hal ini
menjadi alasan karakteristik rGO lebih bagus untuk penyerap molekul daripada GO meskipun gugus
fungsionalnya tereduksi.

Kekusutan pada permukaan rGO ini disebabkan oleh berkurangnya gugus fungsional oksigen
dalam GO akibat proses reduksi oleh gelombang mikro. Proses reduksi oleh gelombang mikro ini juga
menyebabkan pemulihan kisi heksagonal dalam GO yang diwujudkan dalam peningkatan ikatan sp?
dalam GO. Untuk membuktikan adanya reduksi gugus fungsional oksigen dan pemulihan ikatan sp?
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dalam GO menjadi rGO, diperlukan analisis EDS. Analisis ini didapatkan perbandingan jumlah
unsur karbon dan oksigen dalam GO dan rGO. Perbandingan dua unsur ini dapat menjadi indikator
proses reduksi dari GO menjadi rGO. Jika perbandingan karbon dan oksigen meningkat maka terjadi
reduksi oksigen sekaligus pemulihan ikatan sp?.
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Gambar 4. Spektrum EDS untuk sampel GO (a-b) dan rGO (c-d) sesuai spot yang
diidentifikasi pada Gambar 3.

Gambar 4 menunjukkan spektrum EDS sampel GO dan rGO. Gambar 4a-d menunjukkan
spektrum EDS dari daerah yang ditandai (kotak dengan garis warna merah) pada Gambar 3a-d.
Untuk sampel GO, Gambar 4a-b menunjukkan secara kualitatif rasio intensitas spektrum unsur
karbon : oksigen sekitar 1 : 3, sedangkan untuk sampel rGO pada Gambar 4c-d menunjukkan rasio 1
: 2. Meskipun masih secara kualitatif, hal ini dapat menjadi acuan bahwa terjadi proses reduksi gugus
oksigen dan pemulihan ikatan sp? pada GO dibuktikan dengan meningkatnya rasio karbon dan
oksigen pada sampel rGO. Unsur-unsur yang terdapat pada sampel GO dan rGO ditunjukkan pada
Tabel 1. Berdasarkan tabel tersebut dapat dilihat bahwa persentase atom dari unsur karbon dan
oksigen pada GO adalah 38,35% dan 44,25% pada daerah Gambar 3a, serta 33,93% dan 48,03% pada
daerah Gambar 3b. Kedua daerah ini memiliki kadar karbon dan oksigen yang hampir sama. Hal ini
berbeda dengan kadar atom dari unsur karbon dan oksigen pada rGO. Pada daerah Gambar 3¢ kadar
karbon dan oksigennya adalah 46,97% dan 39,37% dan untuk daerah Gambar 3d kadar karbon dan
oksigennya adalah 43,00% dan 44,79%. Unsur silikon muncul pada semua sampel dikarenakan
sampel GO dan rGO dilapiskan di atas substrat kaca pada saat pengukuran SEM-EDS. Hal ini
menunjukkan bahwa kadar karbon pada rGO naik sedangkan kadar oksigen turun. Hal ini sesuai
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dengan penjelasan hasil analisis data SEM dan UV-Vis.

Tabel 1. Unsur-unsur yang terdeteksi pada sampel GO dan rGO berdasarkan data EDS

Konsentrasi Konsentrasi berat

S 1 8}
ampe nsur atom (at. %) (Wt. %)

C 38,35 28,25

0 44,25 43,11

GO (Gambar 3a) Si 10,83 18,52
lainnya 6,58 10,32

C 33,93 24,48

10 48,03 46,17

GO (Gambar 3b) Si 10,89 18,37
lainnya 7,14 10,98

C 46,97 36,05

0 39,37 40,25

rGO (Gambar 3c) Si 817 14,66
lainnya 5,49 9.03

C 43,00 32,77

/o) 44,79 45,48

rGO (Gambar 3d) Si 5,93 10,57
lainnya 6,28 11,17

SIMPULAN

Penelitian ini telah membuktikan keberhasilan sintesis GO menggunakan metode Hummer
dan reduksinya menjadi rGO dengan penyinaran gelombang mikro. Analisis XRD menunjukkan
bahwa GO telah berhasil disintesis dari grafit. Grafik UV-Vis menunjukkan bahwa GO berhasil
direduksi menjadi rGO menggunakan gelombang mikro. Analisis SEM-EDS terhadap GO dan rGO
menunjukkan perbedaan morfologi permukaan antar keduanya dan juga menunjukkan kadar karbon
dan oksigen dalam kedua sampel tersebut, baik secara kualitatif maupun kuantitatif. Analisis SEM-
EDS dan UV-Vis menunjukkan bahwa proses radiasi gelombang mikro menyebabkan berkurangnya
gugus fungsi oksigen dari GO dan menyebabkan pemulihan ikatan sp? pada karbon dalam GO.
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