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Abstrak

Gliserol adalah produk samping yang dihasilkan dari proses pembuatan biodiesel. Karena
peningkatan produksi biodiesel, utilisasi gliserol yang melimpah menjadi asetin berpeluang
dilakukan karena manfaat asetin sebagai sumber bahan baku untuk material lainnya yang
bernilai lebih. Penelitian ini bertujuan untuk membuat katalis grafena oksida dari multi-walled
carbon nanotubes (MWCNT) dengan menggunakan metode hummers termodifikasi.
Karakterisasi katalis GO dilakukan dengan menggunakan uji X-Rays Diffraction (XRD) dan
Scanning Electron Microscope-Energi Dispersive X-ray (SEM-EDX). Aktivitas katalitik pada
asetilasi gliserol menunjukkan konversi yang tinggi mencapai 94% pada suhu 110°C dalam 2
jam reaksi dengan menggunakan katalis 3% berat.

Kata kunci: Asetilasi, Gliserol, Grafena Oksida, Metode Hummers Termodifikasi

Abstract
Glycerol is a by-product of biodiesel production. Due to the increase in biodiesel production,
the utilization of abundant glycerol into acetin has the opportunity to be carried out because of
the benefits of acetin as a source of raw material for other materials of higher value. This study
aims to prepare graphene oxide catalysts from multi-walled carbon nanotubes (MWCNT)
using the modified Hummers method. The characterizations of GO catalyst were assessed
using X-Rays Diffraction (XRD) and Scanning Electron Microscope-Energi Dispersive X-ray
(SEM-EDX). The catalytic activity of glycerol acetylation showed a high conversion reaching
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94% at 110°C in 2 hours of reaction using a 3% by weight catalyst.

1. PENDAHULUAN

Cadangan bahan bakar fosil yang semakin
menipis dan adanya peningkatan dalam
permintaan energi maka harus ada sumber
bahan bakar dan bahan kimia alternatif yang
berkelanjutan, ramah lingkungan, dan ekonomis
(Keogh dkk., 2019). Biodiesel sebagai bahan
bakar  alternatif  terbarukan  mengalami
peningkatan permintaan selama dekade terakhir
ini. Biodiesel diproduksi dari bahan yang
mengandung trigliserida seperti minyak dan
lemak dengan alkohol. Selain biodiesel,
terdapat produk lain yang dihasilkan yaitu
gliserol.  Peningkatan  produksi  biodiesel
menyebabkan  peningkatan pula gliserol.
Utilisasi gliserol menjadi penting agar gliserol
lebih bernilai ekonomi.

Asetilasi gliserol dengan asam asetat atau
asetat anhidrida menghasilkan monoasetin,
diasetin, dan triasetin (MAG, DAG, dan TAG)
(Liao dkk., 2009). Ester asetat tersebut telah
diaplikasikan di industri; MAG dan DAG yang
dapat digunakan sebagai  biodegradable
poliester dan kriogenik, dan TAG yang dapat

ditambahkan ke kosmetik sebagai pelembab
serta aditif bahan bakar (Rahmat dkk., 2010).

Reaksi asetilasi merupakan reaksi katalitik.
Katalis heterogen yang bersifat asam banyak
dikembangkan untuk mengatasi permasalahan
yang diakibatkan katalis homogen. Katalis
heterogen menjadi pilihan karena katalis
heterogen yang spesifik dilaporkan memberikan
kemudahan pemisahan produk dan katalis serta
dapat digunakan berulang karena mudah
diregenerasi sehingga lebih ramah lingkungan
(Trisunaryanti  dkk., 2005). Katalis yang
digunakan untuk asetilasi gliserol meliputi: fly
ash (Nuraeni dkk., 2019), asam anhidrat (Silva
dkk., 2010), lewatit (Setyaningsih dkk., 2017),
dan asam nitrat (Nuraeni dkk., 2019), zeolit
(Silaban dkk., 2015), zirkonia (Reddy dkk.,
2010), tungstophosphoric acid (TPA) dan asam
niobic (Balaraju dkk., 2010), amberlyst-35
(Liao dkk., 2010), dan amberlyst-15 (Gongalves
dkk., 2008).

Katalis berbasis karbon aktif berpotensi
menjadi katalis untuk asetilasi gliserol karena
karbon memiliki struktur amorphous atau
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mikrokristalin dengan luas permukaan yang
besar (Fadli dkk., 2019). Salah satu material
karbon baru yang berkembang adalah grafena
karena susunan atom karbonnya sangat teratur
dan hampir sempurna (Taufantri dkk., 2016).
Grafena oksida digunakan sebagai Katalis
supaya mempercepat proses transfer elektron
dan proses reduksi iodine/triiodide pada
elektrolit. Selain itu Karbon grafena oksida
(GO) mempunyai sifat tahan korosi dan
memiliki kemampuan elektrokatalis yang baik
(Puspitasari, 2017).

Sintesis grafena dapat dilakukan dengan
berbagai metode seperti metode
micromechanical exfoliation dengan
menggunakan scout tape (Novoselov dkk.,
2004), penumbuhan epitaxial diatas substrate
SiC (Berger dkk., 2004), dan Chemical Vapor
Decomposition (CVD) (Li dkk., 2016). Namun
metode micromechanical exfoliation tidak
efisien untuk dilakukan, sedangkan metode
penumbuhan epitaxial dan metode CVD
membutuhkan biaya yang sangat mahal.
Metode lain yang dapat digunakan adalah
metode hummers hummers (Hummers dan
Offeman, 1958).

Pada Penelitian ini, katalis grafena oksida
dibuat dari multi-walled carbon nanotubes
(MWCNT) vyang  merupakan  senyawa
anorganik memiliki sifat struktural dan fungsi
yang baik seperti rasio serat tinggi serta
kekuatan mekanik dan listriknya tinggi (Mittal
& Lin, 2016). Pembuatan grafena oksida
dilakukan dengan metode hummers
termodifikas (Hummers & Offeman, 1958)
yaitu dengan mereaksikan asam sulfat dan
natrium nitrat.

2. METODOLOGI
2.1 Bahan

Bahan yang digunakan dalam penelitian ini
adalah aquades, asam asetat 96%, asam
periodat, gliserol, H;0,, HCI 99%, kalium
iodida, kalium dikromat, kloroform, KMnOy,
natrium nitrat, dan natrium tiosulfat dari Merck,

asam sulfat 98% dari Mallinckrodt, dan
MWCNT dari Jiangsu XFNANO Material
China.

2.2 CaraKerja

2.2.1 Sintesis Grafena Oksida (GO)
Sebanyak 3 gram serbuk MWCNT

dilarutkan dalam 69 ml H>SO4 98%, kemudian

1 gram NaNO; ditambahkan saat proses

pengadukan berlangsung selama 1 jam.

Penambahan 8 gram KMnO; dilakukan secara
bertahap ke dalam campuran setelah
pengadukan berlangsung selama 2 jam. Selama
4 jam temperatur dijaga pada suhu 0-20°C
Campuran diaduk perlahan sampai berubah
warna menjadi warna hitam kehijauan. Proses
pengadukan dilanjutkan dalam 20 jam pada
suhu 35°C. Setelah 24 jam pengadukan,
campuran berubah warna menjadi cokelat
muda. Campuran dicuci dengan aquades
sebanyak 200 ml dan diaduk selama 1 jam.
Untuk  menghilangkan sisa  KMnOsg,
campuran ditambahkan 20 ml H20, 30%.
Selanjutnya campuran dicuci dengan 80 ml
HCI dan aquades secara berulang sampai
pH netral, kemudian campuran dikeringkan
pada suhu 110°Cselama 12 jam.

2.2.2 Karakterisasi Katalis

X-Rays Diffraction (XRD) dilakukan
pada sudut 26=10-90 dan radiasi Cu-Ko, pada A
= 1.54060 A dan 30 mA dan 40 KV dengan
menggunakan diffractometer X’Pert Pro dari
PAnalytical tipe PW 3040/60. Pengamatan
morfologi dan elemen katalis dilakukan dengan
menggunakan Scanning Electron
Microscope-Energi  Dispersive  X-ray
(SEM-EDX) dari JEOL JED-2300 pada
5000x dan 10 kV.

2.2.3 Analisis Konversi Gliserol

Gliserol dan asam asetat direaksikan
dengan perbandingan mol 1:3, dan Kkatalis
sebanyak 3% dari masa asam asetat. Reaksi
dilaksanakan pada suhu 110°C dan dengan
kecepatan pengaduk magnetik 800 rpm dalam
labu leher tiga yang dilengkapi dengan
pendingin refluks. Sampel campuran reaksi
diambil setiap waktu tertentu untuk ditentukan

gliserol yang belum bereaksi dengan
menggunakan titrasi  (Setyaningsih  dkk.,
2018).

3. HASIL DAN PEMBAHASAN
3.1 Analisis Uji XRD

Gambar 1 merupakan pola XRD MWCNT
dan  katalis GO.  Pengujian  dengan
menggunakan XRD ini untuk mengetahui
struktur mikro MWCNT dan katalis GO. Dua
puncak karakteristik karbon teridentifikasi pada
nilai 20 sekitar 25° dan 43° yang sesuai dengan
bidang kristalografi (002) dan (100) secara
berturut-turut (Nda-umar dkk., 2021). Pola
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difraksi, nilai 26 dari (002) puncak MWCNT
bergeser ke Kiri dari 25,84° ke 25,74° pada GO.
Pergeseran difraksi ke kiri menyebabkan
peningkatan d-spacing dari 3,445A menjadi
3,458A yang disebabkan oleh interkalasi dalam
tube (intratube) antara ion sulfat dan nitrat
dengan silinder grafena koaksial dari MWCNT
(Li dkk., 2016). Tingkat keberhasilan
pembentukan GO dari pengelupasan MWCNT
ditentukan oleh pelebaran dan pergeseran
puncak difraksi (002) (Chang dkk., 2014).
Penurunan intensitas difraksi pada 26 sekitar
25° pada GO dihubungkan dengan karbon
amorf vyang terdiri dari lembaran karbon
aromatik polisiklik yang diorientasikan secara
acak (Nda-umar dkk., 2021). Grafik pola pada
GO cenderung lebih rendah dan melebar serta
cenderung lebih amorf jika dibandingkan
dengan pola MWCNT. Hal ini menunjukkan
bahwa jejak bahan awal (MWCNT) dengan
luas permukaan katalis yang kecil hadir dalam
sampel (Marcano dkk., 2010).
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Gambar 1. Difraksi XRD MWCNT dan
katalis GO

3.2 Analisis Uji SEM-EDX

Hasil uji SEM-EDX diperoleh berupa
gambar struktur morfologi pada perbesaran
5000x dan kandungan unsur dalam katalis
(Gambar 2 dan Tabel 1). Perbandingan gambar
MWCNT dan GO menunjukkan bahwa
beberapa partikel-partikel MWCNT mengalami
penggumpalan. Meskipun demikian permukaan
GO relatif lebih bersih dari serabut-serabut
yang mungkin zat pengotor. Oksidasi karbon
tampaknya sukses jika dilihat dari penambahan
komponen oksigen pada katalis GO. Terjadi
peningkatan persentasi atom ataupun massa
oksigen pada GO dari 2,92% menjadi 28,66%
untuk persentase atom, dan dari 3,84% menjadi
33,56% untuk persentase massa. Peningkatan
ini bersesuaian dengan susunan atom pada

grafena oksida, yang mana atom karbon
menunjukkan unsur utama penyusun bahan dan
atom oksigen menunjukkan bahan dalam
bentuk oksida. Unsur karbon dan oksigen inilah
yang menandakan bahwa Katalis tersebut
merupakan grafena oksida.

SEl  10kV

WD10mm  SS30

SEl  20kV

Gambar 2. Hasil uji SEM katalis
perbesaran 5000x (a) MWCNT, (b) GO.

Tabel 1. Hasil Uji EDX

Komponen | MWCNT | GO
% Atom

C 96,90 68,59
0] 2,92 28,66
Trace 0,18 2,75
% massa

C 95,76 60,30
o] 3,84 33,56
Trace 0,40 6,14

3.3 Analisis Konversi Gliserol

Kinerja katalis GO pada reaksi asetilasi
diuji dengan cara mereaksikan gliserol dengan
asam asetat pada suhu 110°C dengan
penambahan katalis GO sebanyak 3% dan rasio
gliserol-asam asetat 1:3. Gambar 3 merupakan
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konversi gliserol selama reaksi dilangsungkan
selama 120 menit.
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Gambar 3. Grafik hubungan variasi waktu
terhadap konversi gliserol

Terjadi peningkatan konversi gliserol yang
signifikan pada 15 menit pertama, sekitar 45%
kemudian diikuti peningkatan yang agak landai
sampai 120 menit dan konversi gliserol menjadi
asetin mencapai sekitar 94%. Dilaporkan bahwa
konversi gliserol menjadi asetin dengan
menggunakan Kkatalis karbon yang diaktivasi
dengan asam sulfat mencapai 91%, reaksi
dijalankan pada suhu 120°C dan rasio gliserol-
asam asetat 1:8 selama 3 jam (Khayoon &
Hameed, 2011). Peneliti lain melaporkan juga
bahwa konversi mencapai 99% ketika reaksi
asetilasi dijalankan pada suhu 120°C, rasio 1:6
dan jumlah katalis 10% selama 3 jam (Nda-
umar dkk., 2021). Ditinjau dari konversi
gliserol dengan membandingkan dengan katalis
karbon lainnya, katalis GO ini sangat
menjanjikan untuk dikembangkan sebagai
katalis asetilasi gliserol untuk menghasilkan
asetin.

4. KESIMPULAN DAN SARAN
4.1 Kesimpulan

Grafena oksida sebagai katalis untuk reaksi
asetilasi gliserol telah berhasil dibuat dengan
menggunakan metode modifikasi Hummers.
MWCNT mengalami perubahan struktur kristal
ketika dioksidasi dengan zat pengoksidator
kuat, asam sulfat dan natrium nitrat. Konversi
gliserol menjadi asetin mencapai sekitar 94%
selama dua jam waktu reaksi, merupakan
capaian yang sangat baik dan menjadikan
katalis GO layak untuk dikembangkan lebih
lanjut.

4.2 Saran

Pengujian terhadap Kkatalis GO untuk
asetilasi gliserol masih harus dilakukan seperti
pengujian  karakteristik keberadaan gugus
fungsional dengan menggunakan Fourier
Transform Infrared, ketahanan terhadap suhu
tinggi, tingkat keasaman, dan faktor-faktor
yangberpengaruh terhadap reaksi dan optimasi
untuk mendapatkan konversi dan selektivitas
pembentukan triasetin tertinggi.
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