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Abstrak. Reduced Graphene Oxides (RGO) merupakan kandidat bahan elektroda
superkapasitor yang menjanjikan. Lapisan tipis GO pada substrat Cu (Cu|GO) dibuat dari
dispersi graphene oxide (GO) menggunakan teknik UV oven spraying dengan jumlah
pengulangan deposisi sebanyak 25 kali. Kinerja elektroda CulRGO diuji dengan
pengukuran Cyclic Voltammetry (CV) pada model sel kapasitor elektroda tunggal
(Cu|GO-Pt) dan model sel kapasitor elektroda ganda (Cu|GO-Cu|GO). Pengukuran
dilakukan pada rentang tegangan -1,0 V sampai -0,1 V dengan variasi scan rate antara 25
— 125 mV/s. Kurva cyclic voltammogram (CV) tersebut digunakan untuk menentukan
nilai kapasitansi spesifik (Csp), daya spesifik (Psp) dan energi spesifik (Esp) dari model
superkapasitor.

Kata kunci: graphene oxide, kapasitansi spesifik, daya spesifik, energi spesifik,
superkapasitor

Abstract. Reduced Graphene Oxides (RGO) is a promising candidate as material for
supercapacitor electrodes. material merupakan kandidat bahan elektroda superkapasitor
yang menjanjikan. Graphene Oxide thin films on Cu substrate (Cu|GO) were prepared
using GO dispersion by UV oven spraying method with number of spraying repetition of
25 layers. Performance of Cu|GO as supercapacitor electrodes were measured using
Cyclic Voltammetry (CV) with single electrode cell model (Cu|GO-Pt) and double
electrodes cell model (Cu|GO-Cu|GO). The CV measurement were conducted in potential
window of -1.0 V to -0.1 V with varied scan rate of 25 — 125 mV/s. The cyclic
voltammogram (CV) curves were used to determine specific capacitance (Csp), specific
power (Psp) and specific energy (Esp) of the supercapacitor model.

Keywords: graphene oxide, supercapacitor, specific capacitance, specific power,
specific energy

1. Pendahuluan

Superkapasitor merupakan perangkat penyimpanan energi dengan densitas energi
yang lebih tinggi dibandingkan dengan kapasitor konvensional dan densitas daya
yang lebih tinggi dibandingkan dengan baterai [1]. Perangkat tersebut
memanfaatkan permukaan elektroda untuk menyimpan muatan listrik dan
mengadsorpsi ion elektrolit sehingga dapat menyimpan daya listrik [2]. Graphene
merupakan material karbon dua dimensi yang banyak diteliti sebagai elektroda
superkapasitor karena memiliki sifat mekanik, listrik, termal dan optik yang unggul
[3]. Graphene Oxide (GO) merupakan prekursor graphene yang perlu direduksi
untuk menghilangkan gugus oksigen agar berubah menjadi Reduced Graphene
Oxides (RGO). Ada berbagai metoda reduksi yang digunakan seperti reduksi termal
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yang menggunakan pemanasan, fotoreduksi yang menggunakan cahaya, serta
reduksi kimia yang menggunakan bahan kimia.

Elektroda berbasis graphene memiliki kapasitansi spesifik besar yang bergantung
pada berbagai faktor antara lain metode persiapan, luas permukaan spesifik, jumlah
lapisan dalam graphene multilayer serta elektrolit yang digunakan [4]. Elektroda
untuk berbagai aplikasi umumnya termasuk untuk superkapasitor dibuat dalam
bentuk lapisan tipis. Cara pembuatan lapisan tipis dan bahan aktif pada kolektor
arus harus diperhatikan karena mempengaruhi Kkinerja superkapasitor [4]. Pada
penelitian terdahulu telah dilakukan studi pembuatan lapisan tipis RGO dengan
teknik spin coating [5, 6], solution casting [7], dan electrochemical deposition [8,
9, 10] Namun teknik-teknik tersebut belum dapat membuat lapisan dalam skala
besar, padahal untuk aplikasi divais secara umum dibutuhkan teknik deposisi yang
dapat menghasilkan lapisan dalam ukuran besar agar dapat diaplikasikan pada jalur
produksi. Telah dilaporkan pembuatan lapisan GO yang memungkinkan
pembuatannya secara massal dalam skala besar yaitu dengan teknik spraying [11].
Teknik tersebut juga mengurangi pemborosan material pada proses pelapisan
dibanding metode konvensional seperti teknik spin coating karena tidak ada
material yang terbuang.

Dalam penelitian ini akan dilakukan pembuatan lapisan GO untuk elektroda
superkapasitor. Pembuatan lapisan GO dilakukan dengan teknik UV oven spraying
yaitu modifikasi teknik spraying yang berkaitan dengan kebutuhan reduksi pada
material GO. Proses spraying dilakukan pada ruang tertutup (oven spraying box)
dengan penyinaran lampu merkuri secara in-situ. Dengan demikian diharapkan
proses reduksi berlangsung bersamaan dengan proses deposisi lapisan GO sehingga
gugus oksigen pada GO dapat dikurangi.

2. Metode Penelitian

Bahan yang digunakan adalah dispersi GO komersial (Graphenea SA ES
AT75022608) sebagai bahan aktif, pelat Cu 0,2 mm (Nilaco) sebagai current
collector superkapasitor, bubuk KCI sebagai bahan elektrolit pada pengukuran
Cyclic Voltammetry (CV), miliQ-water sebagai pelarut. Sebelum dideposisi,
konsentrasi GO diencerkan menjadi 0,5 mg/mL dengan milli-Q water dan
selanjutnya agar dispersi GO tersebut homogen maka dilakukan sonikasi dengan
ultrasonic bath selama 30 menit.

Pelapisan GO diawali dengan persiapan ruang diawali dengan menyalakan lampu
merkuri selama 15 menit agar pencahayaan dan suhu oven stabil, pemasangan
substrat, penyiapan alat spraying dan dispersi GO dalam botol spraying. Pelapisan
dispersi GO pada pelat Cu dilakukan secara manual dan berulang sebanyak 25 kali
pelapisan. Ada jeda waktu pengulangan sekitar 4 menit yang bertujuan agar lapisan
sebelumnya sudah kering sebelum dilakukan pelapisan berikutnya. Setelah tahap
pelapisan selesai, sampel tersebut dibiarkan selama 15 menit dalam oven agar
lapisan tersebut dapat kering secara sempurna.

Lapisan GO yang dihasilkan langsung digunakan sebagai elektroda tanpa proses
reduksi lebih lanjut. Ada dua variasi model sel superkapasitor yang dibuat yaitu
pasangan sel elektroda GO dengan platina (Cu|GO-Pt) dan pasangan sel elektroda
GO dengan GO (Cu|GO-Cu|GO) seperti yang diperlihatkan pada Gambar 1(a) dan

(b).
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Gambar 1. Skema pengukuran CV elektroda superkapasitor model sel Cu|GO-Pt (a), Cu|GO-
Cu|GO (b)

Karakteristik elektroda Cu|GO diukur dengan Cyclic Voltammetry (CV) secara
potentiostatic untuk mengamati sifat kapasitif dari elektroda Cu|GO menggunakan
kurva histeresis CV arus terhadap tegangan. Pengukuran CV pada sel elektroda
tunggal dilakukan dengan konfigurasi 3 elektroda yaitu lapisan Cu|GO sebagai
elektroda kerja (working electrode), Ag/AgCl sebagai elektroda referensi
(reference electrode) dan platina sebagai elektroda lawan (counter electrode).
Pengukuran CV pada sel elektroda ganda juga menggunakan konfigurasi 3
elektroda dengan Ag/AgCl sebagai elektroda referensi dan pasangan Cu|GO
sebagai elektroda kerja dan elektroda lawan. Pengukuran CV dilakukan pada
rentang tegangan -1,0 V sampai -0,1 V dan variasi scan rate antara 25 — 125 mV/s.

3. Hasil dan Pembahasan

Karakteristik lapisan GO yang dihasilkan pada pelat Cu dengan jumlah
pengulangan 25 kali secara visual tampak gelap dengan berwarna kecoklatan dan
menutupi seluruh permukaan pelat Cu pada satu sisi. Secara visual tampak bahwa
semakin banyak jumlah pengulangan deposisi, maka lapisan GO yang terbentuk
juga semakin tebal. Lapisan yang didapat diukur karakteristiknya dengan CV.

Hasil pengukuran CV secara potentiostatic memperlihatkan bentuk kurva histeresis
berupa respon arus terhadap siklus tegangan yang diberikan ketika tegangan
dinaikkan dari -1,0 V hingga -0,1 V dan diturunkan kembali ke tegangan -1,0 V
seperti tampak pada Gambar 2. Histeresis tersebut mengindikasikan ketika sel
diberikan tegangan terjadi mekanisme penyimpanan muatan akibat akumulasi
muatan pada permukaan elektroda Cu|GO dan elektrolit 1M KCI. Kurva histeresis
CV tersebut memiliki puncak dan lembah yang menggambarkan proses reaksi
redoks yang berkaitan dengan peristiwa serah terima elektron pada permukaan
elektroda Cu|GO. Kurva histeresis tersebut menunjukkan elektroda Cu|GO
memiliki sifat kapasitif yang ideal sehingga dapat menyimpan muatan listrik secara
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elektrostatis dengan mengikuti siklus adsorpsi-desorpsi ion elektrolit secara
reversible pada permukaan elektroda.
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Gambar 2. Kurva Histeresis CV elektroda superkapasitor model sel tunggal (Cu|GO-Pt) (a),
model sel ganda (Cu|GO-Cu|GO) (b).

Seperti tampak pada Gambar 2, variasi scan rate mempengaruhi luas histeresis CV,
yang mana semakin besar scan rate maka semakin besar luas histeresis CV. Hal
tersebut berkaitan dengan besar scan rate yang menyatakan besarnya kenaikan
tegangan tiap satuan waktu. Kurva histeresis yang dihasilkan memiliki bentuk yang
identik sama walaupun kuasi persegi menjadi lebar akibat adanya perubahan scan
rate. Hal ini mengindikasikan bahwa elektroda Cu|GO cenderung stabil dalam
menyimpan muatan serta menunjukkan adanya transmisi muatan pada elektroda
Cu|GO.

Selain scan rate, variasi model sel superkapasitor juga mempengaruhi kurva
histeresis CV yang dihasilkan, yang mana model sel elektroda ganda (Cu|GO-
Cu|GO) memiliki luas area histeresis yang lebih besar dibanding model sel
elektroda tunggal (Cu|GO-Pt). Hal tersebut mengindikasikan bahwa model sel
elektroda ganda (Cu|GO-Cu|GO) memiliki mekanisme penyimpanan muatan yang
lebih efektif dibanding model sel elektroda tunggal.

Luas area histeresis yang diperoleh pada karakteristik CV menggambarkan daya
tersimpan pada elektroda Cu|GO dengan satuan Watt. Daya berasal dari perkalian
nilai respon arus (i) dan step potensial (dV) yang diberikan yaitu 0,00244 V. Dari
luas area histeresis CV yang diolah menggunakan persamaan 1. diperoleh daya
spesifik (per satuan luas) untuk kedua model sel seperti Gambar 3.

L0 v+ [T dv
0,1 1.0

Psp = Y 1)

Daya spesifik elektroda Cu|GO untuk kedua model sel ditinjau pada scan rate
terbesar (125 mV/s). Seperti pada Gambar 3. kurva daya spesifik model sel
elektroda ganda lebih tinggi dibanding model sel elektroda tunggal. Hal ini
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mengindikasikan bahwa kapasitas penyimpanan muatan di anoda maupun di katoda
pada model sel elektroda ganda lebih besar.
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Gambar 3. Perbandingan daya spesifik terhadap perubahan scan rate model sel elektroda
tunggal (Cu|GO-Pt) dan model sel elektroda ganda (Cu|GO-Cu|GO).
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Gambar 4. Perbandingan kapasitansi spesifik terhadap perubahan scan rate model sel elektroda
tunggal (Cu|GO-Pt) dan model sel elektroda ganda (Cu|GO-Cu|GO).

Dengan menggunakan Persamaan 2. diperoleh kurva kapasitansi spesifik untuk
kedua model sel seperti yang diperlihatkan pada Gambar 4.

Csp = s UorlodV+ [ irdV) 2)
Analisa kapasitansi spesifik ditinjau pada scan rate terkecil (25 mV/s). Dari kurva
kapasitansi spesifik kedua model sel tersebut terlihat bahwa kapasitansi spesifik
model sel elektroda ganda lebih tinggi dibanding model sel elektroda tunggal. Jika
nilai kapasitansi spesifik semakin besar, maka muatan yang tersimpan pada
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elektroda semakin banyak. Muatan tersebut berasal dari akumulasi muatan
elektrostatik pada bidang batas permukaan elektroda-elektrolit dan akibat adanya
reaksi redoks yang terjadi pada elektroda-elektrolit. Selain itu, kurva kapasitansi
spesifik yang diperoleh berbanding terbalik terhadap perubahan scan rate. Semakin
besar scan rate, kapasitansi spesifik yang diperoleh semakin kecil dengan bentuk
kurva awal turun pada scan rate 25 mV/s dan menjadi relatif tak berubah pada scan
rate 50 mV/s sampai dengan scan rate 125 mV/s. Hal tersebut mengindikasikan
bahwa ketika scan rate diperbesar, waktu pencuplikan data pada CV semakin cepat
sehingga akumulasi ion-ion elektrolit yang melekat pada permukaan elektroda
menjadi lebih sedikit. Begitupun sebaliknya, ketika scan rate diperkecil, waktu
pencuplikan data pada CV semakin lambat sehingga akumulasi ion-ion yang
melekat ada permukaan elektroda menjadi lebih banyak.

Dengan menggunakan persamaan 3. diperoleh kurva energi spesifik untuk kedua
model sel seperti yang diperlihatkan pada Gambar 5.
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Gambar 5. Perbandingan energi spesifik terhadap perubahan scan rate model sel elektroda
tunggal (Cu|GO-Pt) dan model sel elektroda ganda (Cu|GO-Cu|GO).

Analisa energi spesifik juga ditinjau pada scan rate terkecil (25 mV/s). Berdasarkan
diagram Ragone plot superkapasitor, daya spesifik memiliki hubungan berbanding
terbalik terhadap energi spesifik karena daya merupakan energi per satuan waktu.
Hal ini juga berkorelasi dengan nilai scan rate yang diberikan pada saat pengukuran
CV. Apabila scan rate diperbesar 125 mV/s maka respon arus yang muncul pada
kurva juga semakin besar sehingga waktu yang dibutuhkan untuk menyelesaikan
satu siklus CV menjadi lebih singkat yang mengindikasikan bahwa energi
tersimpan kecil, sedangkan daya tersimpan besar. Begitupun sebaliknya apabila
scan rate diperkecil 25 mV/s maka respon arus yang muncul pada karaktersitik C\V
juga semakin kecil sehingga waktu yang dibutuhkan untuk membentuk satu siklus
CV menjadi lebih lama yang mengindikasikan bahwa energi tersimpan besar,
sedangkan daya tersimpan kecil. Dengan demikian, scan rate sangat mempengaruhi
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daya dan energi tersimpan pada sel superkapasitor. Nilai daya spesifik, kapasitansi
spesifik dan energi spesifik dari kedua model sel superkapasitor ditunjukkan pada
Tabel 1.

Tabel 1. Perbandingan daya spesifik, kapasitansi spesifik, dan energi spesifik model sel
superkapasitor

No. Parameter Cu|GO-Pt Cu|GO-Cu|GO
1. Daya Spesifik (mW/cm?) 0,54 0,86
2. Kapasitansi Spesifik (mF/cm?) 6,16 8,72
3. Energi Spesifik (uWh/cm?) 0,69 0,98

Kriteria performa sel superkapasitor pada penelitian sebelumnya [10, 12]
ditunjukkan dengan nilai kapasitansi spesifik yang berkisar antara 6,5 — 27,3
mF/cm?. Tampak pada Tabel 1 bahwa elektroda Cu|GO dengan jumlah
pengulangan deposisi sebanyak 25 kali berada pada rentang kriteria superkapasitor.
Hasil ini mengindikasikan bahwa lapisan GO yang dibuat dengan dengan teknik
UV oven spraying dengan jumlah pengulangan deposisi sebanyak 25 kali setara
dengan lapisan RGO dan memiliki karakteristik dalam kategori superkapasitor.

4. Kesimpulan

Hasil karakterisasi CV menunjukkan lapisan Cu|GO yang dibuat dengan teknik UV
oven spraying dapat digunakan sebagai elektroda superkapasitor. Parameter daya
spesifik, kapasitansi spesifik dan energi spesifik yang diperoleh dari sel tunggal dan
sel ganda yang menggunakan lapisan Cu|GO dengan jumlah pengulangan deposisi
25 kali sudah tergolong kedalam kriteria superkapasitor. Model sel elektroda ganda
(Cu|GO-Cu|GO) memiliki potensi yang lebih unggul dibanding model sel elektroda
tunggal (Cu|GO-Pt). Hal ini berkaitan dengan daya tersimpan yang lebih besar
seiring meningkatnya ketebalan lapisan GO akibat penambahan jumlah pelapisan.
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