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Febrianti, Winanda R., 2022, Pembuatan dan Karakterisasi Membran
Komposit Kitosan-Oksida Grafena (GO) dengan Crosslinker Sodium
Tripolifosfat (STPP) sebagai Proton Exchange Membrane Fuel Cell
(PEMFC), skripsi dibawah bimbingan Siti Wafiroh, S.Si., M.Si., dan Prof.
Dr. Pratiwi Pudjiastuti, M.Si., Departemen Kimia, Fakultas Sains dan
Teknologi, Universitas Airlangga, Surabaya.

ABSTRAK

Kebutuhan energi semakin meningkat dengan bertambahnya penduduk
sehingga pasokan energi fosil semakin berkurang. Oleh karena itu, Proton
Exchange Membrane Fuel Cell (PEMFC) memiliki potensi sebagai sumber
energi alternatif ramah lingkungan. Penelitian ini bertujuan untuk membuat dan
mengkarakterisasi membran komposit kitosan-GO dengan crosslinker STPP
sebagai PEMFC. Kitosan dikarakterisasi dengan menentukan berat molekul
rata-rata dan FTIR. GO disintesis menggunakan metode Hummer dan
dikarakterisasi dengan XRD, FTIR dan penentuan konduktivitas proton dengan
EIS. Pembuatan membran dilakukan dengan mengikat silangkan larutan kitosan
dengan larutan STPP dan menambahkan variasi konsentrasi GO 0; 0,5; 1; 1,5;
2% dalam larutan dope. Pengujian sifat mekanik dan kinerja membran
dilakukan dengan uji tarik, uji swelling, uji kapasitas penukar ion, dan uji
permeabilitas metanol. Membran yang memiliki sifat mekanik dan kinerja yang
optimal dikarakterisasi dengan FTIR, SEM dan EIS. Berat molekul rata-rata
kitosan diperoleh 710,95x10° gram/mol. Hasil difraktogram GO menunjukkan
adanya puncak difraksi pada 26=10,70° dan GO memiliki konduktivitas proton
sebesar 0,2547 S/cm. Membran komposit kitosan-STPP-GO konsentrasi 1,5%
menunjukkan hasil yang optimal meliputi nilai Modulus Young sebesar 14,437
x 10° N/m?, permeabilitas metanol sebesar 1,38 x 107 kg/m?s, KPI sebesar
2,536 meg/gram, dan konduktivitas proton sebesar 6,369x10* S/cm.
Berdasarkan hasil analisis diatas, membran komposit kitosan-STPP-GO 1,5%
berpotensi untuk diaplikasikan sebagai PEMFC.

Kata kunci : kitosan, oksida grafena, pengikat silang, PEMFC
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Febrianti, Winanda R., 2022, Production dan Characterization of the
Chitosan-Graphene Oxide (GO) Composite Membrane with Sodium
Tripolyphosphate Crosslinker as Proton Exchange Membrane Fuel Cell
(PEMFC), The script is under guidance of Siti Wafiroh, S.Si., M.Si., and
Prof. Dr. Pratiwi Pudjiastuti, M.Si., Department of Chemistry, Faculty of
Science and Techology, Airlangga University, Surabaya.

ABSTRACT

Energy consumption has been increased every year due to population growth,
which can decrease the fossil fuel. Therefore, Proton Exchange Membrane Fuel
Cell (PEMFC) has potential eco-friendly as an alternative energy source. The
purpose of this research is to produce and characterize of chitosan-graphene
oxide (GO) composite membrane with sodium tripolyphosphate (STPP)
crosslinker as PEMFC. Chitosan was characterized by FTIR and average
molecular weight test. GO was synthesized using the Hummer method. GO was
characterized by XRD, FTIR and proton conductivity with EIS. The production
of membrane was crosslinked chitosan solution into sodium tripolyphosphate
solution and added of variation of GO concentration 0; 0.5; 1.0; 1.5 and 2.0 %
into dope solution. The mechanical properties and membrane performance were
tested such as mechanical, swelling, tensile, ion measuring capacity, and
methanol permeability. The optimal mechanical and performance membranes
properties were characterized by FTIR, SEM and EIS. The average molecular
weight of chitosan was obtained 710,95x10° grams/mol. The results of the GO
diffractogram showed the presence of a diffraction pattern at 26=10.70° and
proton conductivity of GO was obtained 0,2547 S/cm. The composite
membrane of chitosan-STPP-GO with a concentration of GO 1.5% showed an
optimal result such as Modulus Young was acheaved 14,437 x 10° N/m?, and
1,38 x 107 kg/m?s of methanol permeability. The ion exchange capacity (IEC)
was gained 2,536 meq/gram, and 6,369x10** S/cm of proton conductivity. The
results indicated that composite membrane of chitosan-STPP-GO with a
concentration of GO 1.5 has potential for the application as PEMFC.

Keywords : chitosan, graphene oxide, crosslinker, PEMFC

viil

SKRIPSI PEMBUATAN DAN KARAKTERISASI... WINANDA R. F.



IR — PERPUSTAKAAN UNIVERSITAS AIRLANGGA

SURAT PERNYATAAN ORISINALITAS

Yang bertanda tangan dibawah ini :

Nama : Winanda Rizki Febrianti
NIM : 081811533016
Program Studi  : Kimia

Fakultas : Sains dan Teknologi
Jenjang : Sarjana (S1)

Menyatakan bahwa saya tidak melakukan kegiatan plagiat dalam penelitian
saya yang berjudul :

PEMBUATAN DAN KARAKTERISASI MEMBRAN KOMPOSIT
KITOSAN-OKSIDA GRAFENA (GO) DENGAN CROSSLINKER
SODIUM TRIPOLIFOSFAT (STPP) SEBAGAI PROTON EXCHANGE
MEMBRANE FUEL CELL (PEMFC)

Apabila suatu saat nanti terbukti melakukan plagiat, maka saya akan menerima
sanksi yang telah diterapkan.

Demikian surat pernyataan ini saya buat dengan sebenar — benarnya.

Surabaya, 10 Juli 2022

@ €
ETER.:L

L]
M
TEMPEL,
83AJX0902311068

Winanda Rizki Febrianti
081811533016

1X

SKRIPSI PEMBUATAN DAN KARAKTERISASI... WINANDA R. F.



IR — PERPUSTAKAAN UNIVERSITAS AIRLANGGA

DAFTAR ISI

LEMBAR JUDUL...ccoouiiinnuinrinsnisesssnsesssnssessssssesssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssasss i
LEMBAR PERSETUJUAN ....ccooiiviininsensnssenssissssssnssssssssssssssssssssssssssases ii
LEMBAR PENGESAHAN NASKAH SKRIPSI......... iii
PEDOMAN PENGGUNAAN SKRIPSI ...ccovierensinsensnnssessanssessassssssasons iv
KATA PENGANTAR... v
ABSTRAK acoevitinninninnnninsssnsssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssasosass vii
ABSTRACT.. viii
SURAT PERNYATAAN ORISINALITAS. . ix
DAFTAR ISI..... ceseesnesnnssnnssssanes ceseesnessnssnnsnasanes X
DAFTAR TABEL ....couiiiniininnicinsnicisssnssesssisssssssssssssssssssssssssssssssssases xiii
DAFTAR GAMBAR ....uiititinnininssisisssississsissssssissssssssssssssssssssssssssssssssssssssssss Xiv
DAFTAR LAMPIRAN ...cconiininnninrenssissesssissessssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssasssssses Xvi
BAB I PENDAHULUAN.. ceesssessssnsessssssesssasessssnsssssanes 1
1.1 Latar BelaKang ..........cooouiiiiiiiiiieieeee et 1

1.2 Rumusan Masalah ..........ccocooiiiiiiiie e 8

1.3 Tujuan Penelitian..........cccoccvieeviieiiiiiieiiecieecee e 9

1.4 Manfaat Penilitian ..........ccccoeiiieiiiiiiii e 9

BAB Il TINJAUAN PUSTAKA.....ccerveerrnrcrareransssasosas ceesssessssnsesssnsenes 10
2.1 FUCL Cell....uuooeeeieiieeeeeeeeeee et 10

2.2 Perkembangan Teknologi Fuel Cell...............ccocevceroeevinvnninianennnn, 13

2.3 Material Membran PEMFC............ccooooiiiiiiiiiicecee e 14

2.3.1 NAFION 1.t 14

2.3.2 KIEOSAN ..utiiieniieiieie ettt sttt 15

2.3.3 Oksida grafena (GO)......ccceooveverienenienienieeseeeeeee e 17

2.3.4 Sodium tripolifosfat (STPP) ......ccccvveveiiiiiieeeeeeeee 19

2.4 Mekanisme Kinerja Membran PEMFC............cccooiiiiiiniiiiniieen, 21

2.5 Karakterisasi Membran PEMFC ...........ccccocoiiiiiiiiiiiiiicecie e, 22

2.5.1 Penentuan berat molekul rata-rata ...........c.cocceeveeeiieciienieennennne. 23

2.5.2 Fourier Transform Infrared (FTIR) .......cccoccovvvviviiiiiciiieeiieee, 23

2.5.3 X-ray Diffraction (XRD) ......cccceoivvienieniieiieeeeeeeeeeve e 24

2.5.4 Scaning Electron Microscopy (SEM) ......cccccovevvenienereieeneenne. 25

2.5.5 UJUSWEIING ..o 26

2.5.6 UJLtarTK oo 27

2.5.7 Uji kapasitas penukar ion (KPT) ........cccooviiviieiieiiiiiieeene, 27

2.5.8 Uji permeabilitas metanol...........ccooccoeviiiiiiiiienieieeeeeeee 28

X

SKRIPSI PEMBUATAN DAN KARAKTERISASI... WINANDA R. F.



IR — PERPUSTAKAAN UNIVERSITAS AIRLANGGA

2.5.9 Uji konduktivitas proton..........cecceeeeeerieeneenieeieeeesee e 29
BAB II1 METODE PENELITIAN. ..... cesaressiennssssntssssnssnne 30
3.1 Waktu dan Tempat Penelitian ...........c.coveeeeieeiieiieniiiiecie e 30
3.2 Bahan dan Alat Penelitian............cccocooieiieiiiiiiieee e 30
3.2.1 Bahan-bahan penelitian ............cccoeoeeriieiienieniieieee e 30
3.2.2 Alat-alat penelitian..........ccceeevvieriiieiniee e 31

3.3 DiAAgram AT coooocuiiiiieiieieee ettt 32
3.4 Prosedur Penelitian...........ccooouiiiiiiiiiiiiieeee e 33
3.4.1 Preparasi Pereaksi .......ccoeevieiierieeie e 33
3.4.1.1 Pembuatan larutan CH3COOH 2% ........ccccovevveenrnnnen. 33

3.4.1.2 Pembuatan larutan NaOH 4%........ccccoevevvininnieirenen. 33

3.4.1.3 Pembuatan larutan metanol 5 M .........ccccccoeiiinnennen. 33

3.4.1.4 Pembuatan larutan NaOH 0,01 N .....ccooovvviiiiiiiinenen. 33

3.4.1.5 Pembuatan larutan HC1 0,603 N ..........ccccovvviiiineeeennen. 33

3.4.1.6 Pembuatan larutan HC1 0,01 N ......oooovviiiiiiiiiiiiiiinenen. 34

3.4.1.7 Pembuatan laruan HoSO4 0,5 M.....c..ooovviiiiiiiiiiicen, 34

3.4.1.8 Pembuatan larutan HCI 10%..........cccoeevveviiniriiieeenen. 34

3.4.2 Sintesis dan karakterisasi raw material .................ccccoeoveuennen.. 34
3.4.2.1 Sintesis oksida grafena...........c..cccoeveeviieviienienieeieeenn 34

3.4.2.2 Penentuan berat molekul rata-rata kitosan.................... 35

3.4.2.3 Karakterisasi kitosan dengan FTIR............................. 35

3.4.2.4 Karakterisasi GO dengan XRD..........ccccooveviirvieniennen. 36

3.4.2.5 Karakterisasi GO dengan FTIR ..........c..ccooeviiviiennenen. 36

3.4.2.6 Penentuan konduktivitas proton GO dengan EIS ......... 36

3.4.3 Pembuatan membran komposit kitosan-STPP-GO .................. 36
3.4.4 Karakterisasi membran komposit kitosan-GO-STPP ............... 37
3.4.4.1 Uji tarik membran .........cccoooeeveirieiieiiecie e 37

3442 Ui SWEIlING ..o 38

3.4.4.3 Penentuan kapasitas penukar ion (KPI)...........c........... 38

3.4.4.4 Uji permeabilitas metanol ...........ccoccceveieiieniencineieenen. 38

3.4.5 Membran komposit kitosan-GO-STPP yang memiliki sifat
mekanik dan kinerja yang optimal untuk aplikasi PEMFC ...... 39

3.4.6 Karakterisasi membran komposit kitosan-STPP-GO yang
memiliki sifat mekanik dan kinerja yang optimal untuk aplikasi
PEMEC ... e 39

SKRIPSI PEMBUATAN DAN KARAKTERISASI... WINANDA R. F.



IR — PERPUSTAKAAN UNIVERSITAS AIRLANGGA

3.4.6.1 Karakterisasi morfologi membran komposit kitosan-

STPP-GO dengan SEM.........cccooiiiiiiiieieee e 39

3.4.6.2 Karakterisasi membran komposit kitosan-STPP-GO

dengan ATR-FTIR ......ccoooiiiiiiiie e 40

3.4.6.3 Penentuan konduktivitas proton membran komposit
kitosan-STPP-GO dengan EIS........ccccoceiiniininiinennn. 40

BAB IV HASIL DAN PEMBAHASAN ... ceesessesnnsnneaes 41
4.1 Hasil Sintesis dan Karakterisasi Raw Material...................ccoeeueen.... 41
4.1.1 Hasil sintesis oksida grafena...........cccecceeveeniiniieiienieeieeee 41
4.1.2 Hasil penentuan berat molekul rata - rata kitosan .................... 43
4.1.3 Hasil karakterisasi kitosan dengan FTIR ...........ccoceviniininnnn. 44
4.1.4 Hasil karakterisasi oksida grafena (GO) dengan XRD............. 45
4.1.5 Hasil karakterisasi oksida grafena (GO) dengan FTIR............. 46
4.1.6 Hasil penentuan konduktivitas proton GO dengan EIS............. 48

4.2 Hasil Pembuatan Membran Komposit Kitosan-STPP-GO ................ 49
4.3 Hasil Karakterisasi Membran Komposit Kitosan-STPP-GO............. 50
4.3.1 Hasil uji tarik membran .............cccoeevevieniieiieenieeeeeeeeee e 51
4.3.2 Hasil uji SWellifg .....ccoeeeeeieieei e 53
4.3.3 Hasil penentuan kapasitas penukar ion (KPI)...........ccccceveennee. 54
4.3.4 Hasil uji permeabilitas metanol ...........c..ccceevveevieeiieieeieenenne, 56

4.4 Membran Komposit Kitosan-STPP-GO yang Memiliki Sifat Mekanik
dan Kinerja Optimal Untuk Aplikasi PEMFC ............ccccccooiiiiinnin. 58

4.5

Hasil Karakterisasi Membran Komposit Kitosan-STPP-GO yang
Memiliki Sifat Mekanik dan Kinerja yang Optimal Untuk Aplikasi

PEMEC ...t 59
4.5.1 Hasil karakterisasi morfologi membran komposit kitosan-STPP-
GO dengan SEM ........cccoiiiiiiiiiiieeeee e 59

4.5.2 Hasil karakterisasi membran komposit kitosan-STPP-GO
dengan FTIR ....cccooiiiiiiiiecieeie et 60

4.5.3 Hasil penentuan konduktivitas proton membran komposit
kitosan-STPP-GO dengan EIS............cccooviiiiiioiiiiiciece e, 62
BAB V KESIMPULAN DAN SARAN ...cciiicnensuecsnnsuecsenssecsssssessessanes 65
5.1 KeSIMPUIAN......oiiiiiiiiieiieiiececcie ettt be e seae e 65
5.2 SATANL....ciiiiiiiiiie e 66
DAFTAR PUSTAKA ..uuouitiiinitieiinniecsecssssesssssessesssssessessessessssssessssessssssseans 67
LAMPIRAN c.cctirintintintistestistississississssssssssssssssssssssssssssessessessessssssessessessessssssssssans 78

xii

SKRIPSI PEMBUATAN DAN KARAKTERISASI... WINANDA R. F.



IR — PERPUSTAKAAN UNIVERSITAS AIRLANGGA

DAFTAR TABEL
Nomor Judul Tabel Halaman
4.1 Data berat molekul rata-rata kitosan 43
4.2 Data spektra FTIR kitosan 44
43 Data difaktogram GO 46
4.4 Data spektra FTIR GO 47
4.5 Data spektra FTIR membran komposit kitosan-STPP-GO 61

1,5%

xiil

SKRIPSI PEMBUATAN DAN KARAKTERISASI... WINANDA R. F.



IR — PERPUSTAKAAN UNIVERSITAS AIRLANGGA

DAFTAR GAMBAR
Nomor Judul Gambar Halaman
2.1 Skema fucel cell 11
2.2 Struktur kimia Nafion 15
23 Struktur kitosan 16
24 Struktur sederhana GO 17
2.5 Mekanisme reaksi pada GO 18
2.6 Struktur sodium tripolifosfat 19
2.7  Struktur crosslinked kitosan dan STPP 20
2.8 Skema PEMFC 21
2.9  Pola refleksi sinar-X oleh kristal 25
4.1 Perubahan warna larutan pada proses oksidasi grafit 41
4.2 Serbuk oksida grafena (GO) 42
4.3 Spektra FTIR kitosan 44
44  Pola XRD GO dan Grafit 45
4.5 Spektra FTIR GO 47
4.6  Plot Nyquist dan fitting circuit pelet GO hasil sintesis 49

dengan metode Hummer
4.7  Membran komposit kitosan-STPP dengan berbagai variasi 50
konsentrasi GO (0%; 0,5%; 1%; 1,5%; 2%)

4.8 Diagram nilai stress (tegangan) dari 5 variasi GO 51
4.9  Diagram nilai strain (regangan) dari 5 variasi GO 52
Xiv

SKRIPSI PEMBUATAN DAN KARAKTERISASI... WINANDA R. F.



IR — PERPUSTAKAAN UNIVERSITAS AIRLANGGA

4.10 Diagram nilai Modulus Young dari 5 variasi GO 53
4.11 Diagram hasil uji swelling dari 5 variasi GO 54
4.12 Diagram hasil penentuan kapasitas penukar ion dari 5 variasi GO 55
4.13  Alat dead-end untuk uji permeabilitas metanol 56
4.14 Diagram hasil uji permeabilitas metanol dari 5 variasi GO 57

4.15 Hasil SEM permukaan membran komposit kitosan-STPP-GO 1,5% 59
4.16 Spektra FTIR membran komposit kitosan-STPP-GO 1,5% 61
4.17 Hipotesis ikatan kimia membran kitosan-STPP-GO 62

4.18 Plot Nyquist dan fitting circuit membran komposit kitosan-STPP- 63
GO 1,5%

XV

SKRIPSI PEMBUATAN DAN KARAKTERISASI... WINANDA R.F.



IR — PERPUSTAKAAN UNIVERSITAS AIRLANGGA

DAFTAR LAMPIRAN

Nomor Judul Lampiran

1 Pembuatan larutan

2 Penentuan berat molekul rata-rata kitosan

3 Data uji tarik membran

4 Data uji swelling

5 Data penentuan kapasitas penukar ion

6 Data uji permeabilitas metanol

7 Spektra FTIR raw material dan membran komposit kitosan-STPP
dengan konsentrasi GO 1,5%
8 Pola XRD GO

9 Hasil uji tarik membran komposit kitosan-STPP dengan konsentrasi
GO 0%:0,5%:1%:;1,5%:2%

10 Hasil SEM permukaan membran komposit kitosan-STPP dengan
konsentrasi GO 1,5%

11 Hasil Analisa konduktivitas proton GO dan membran komposit
kitosan-STPP dengan konsentrasi GO 1,5% dengan EIS

Xvi

SKRIPSI PEMBUATAN DAN KARAKTERISASI... WINANDA R. F.



