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HAFIDHEA LUTHFIANA FITHRI, NORMAN SYAKIR, FITRILAWATI

'Program Studi Fisika, Fakultas Matematika dan Ilmu Pengetahuan Alam, Universitas Padjadjaran, Jl. Raya
Bandung-Sumedang Km 21, Jatinangor 45363, Sumedang, Jawa Barat, INDONESIA

Abstrak. Untuk menghasilkan bahan graphene like dalam jumlah besar sering dipergunakan proses reduksi
secara kimia dengan menggunakan senyawa hydrazine sebagai agen pereduksi, namun senyawa tersebut
sangat berbahaya bagi lingkungan. Sebagai pengganti hydrazine, banyak diteliti ascorbic acid (AA) sebagai
agen pereduksi yang ramah lingkungan. Dalam penelitian ini untuk menghasilkan reduced graphene oxide
(rGO) dilakukan proses reduksi graphene oxide (GO) secara kimia dengan menggunakan ascorbic acid.
Proses reduksi dilakukan dengan mencampurkan dispersi GO dengan larutan AA yang dilanjutkan dengan
pengadukan selama 24 jam pada suhu 65°C. Hasil karakterisasi dengan spektrofotometer UV-Vis
memperlihatkan adanya penurunan nilai bandgap dari 3,36 eV pada GO menjadi sebesar 2,63 eV setelah
dikenakan proses reduksi menggunakan AA. Spektrum Fourier-Transform Infrared (FTIR) dari rGO
menunjukkan penurunan gugus fungsi oksigen setelah dilakukan reduksi dengan AA. Selain itu hasil
pengukuran Energy Dispersive X-ray Spectroscopy (EDS) menunjukkan peningkatan rasio C/O dari 1,27
menjadi 2,74 dan hasil pengukuran X-Ray Diffraction (XRD) menunjukkan penurunan jarak interlayer dari
8,2 A menjadi 3,198 A setelah dilakukan proses reduksi.

Kata kunci: reduksi secara kimia, graphene oxide, reduced graphene oxide, ascorbic acid

Abstract. In order to produce graphene like materials in large quantities, a chemical reduction process using
hydrazine compounds as reducing agents is often used, but the compound is very harmful to the environment.
As a substitute for hydrazine, ascorbic acid (AA) is widely studied as an environmentally friendly reducing
agent. In this study, we obtained reduced graphene oxide (rGO) using a chemical reduction of graphene
oxide (GO) with an ascorbic acid as reduction agent. The reduction process was carried out by mixing GO
dispersion with AA solution followed by stirring for 24 hours at a temperature of 65 °C. Characterization
using a UV-Vis spectrophotometer shows a decreasing of a bandgap from 3.36 eV of GO to 2.63 eV after
being subjected to a chemical reduction using AA. The Fourier-Transform Infrared (FTIR) spectrum of rGO
shows a decreasing in oxygen functional groups after reduction with AA. In addition, the results of the
Energy Dispersive X-ray Spectroscopy (EDS) measurement showed an increase in the C/O ratio from 1.27 to
2.74 and the X-Ray Diffraction (XRD) measurement results showed a decrease in the interlayer distance
from 8.2 A to 3.198 A after the chemical reduction was carried out.

Keywords: chemical reduction, graphene oxide, reduced graphene oxide, ascorbic acid

1. Pendahuluan

Untuk aplikasi graphene banyak digunakan bahan graphene like seperti reduced graphene oxide
(rGO) yang merupakan hasil reduksi dari prekursor graphene oxide (GO). Pada proses reduksi
tersebut dilakuka penghilangan atau pengurangan gugus fungsi oksigen seperti hidroksil, epoksi,
karbonil pada GO. Melalui proses reduksi tersebut, elektron atom karbon yang semula
berpasangan dengan elektron pada gugus oksigen kembali berpasangan dengan elektron pada atom
karbon yang lain. Dengan demikian terjadi pemulihan konjugasi konjugasi ikatan rangkap-tunggal
pada molekul tersebut. Terbentuknya rGO ditandai oleh nilai bandgap yang mengecil akibat
pulihnya konjugasi ikatan rangkap-tunggal sehingga konduktivitas listriknya meningkat [1]. Ada
berbagai cara untuk mereduksi GO menjadi rGO seperti reduksi termal [2,3], reduksi kimia [4],
reduksi secara elektrokimia [5], serta reduksi dengan menggunakan penyinaran (fotoreduksi) [6].
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Namun untuk menghasilkan produk rGO dalam skala besar dengan cara yang mudah banyak
digunakan metoda reduksi secara kimia [4].

Hydrazine (N2Ha), merupakan senyawa yang banyak digunakan dalam industri untuk mereduksi,
namun senyawa tersebut berbahaya. Pada penelitian terdahulu telah dilaporkan pembuatan rGO
dengan hydrazine sebagai agen pereduksi. Walaupun memiliki hasil yang baik, hydrazine
merupakan bahan kimia yang sangat beracun dan berbahaya [7]. Selanjutnya banyak penelitian
diupayakan untuk mencari bahan pereduksi GO yang ramah lingkungan. Telah dilaporkan bahwa
telah berhasil dibuat rGO dengan menggunakan ascorbic acid sebagai agen pereduksi dengan
hasil yang tidak kalah baiknya dengan /ydrazine serta ramah lingkungan [8].

Ascorbic acid (AA) adalah lakton ester dalam asam hidroksikarbosilat dengan ciri-ciri terdapat
gugus enadiol sebagai pereduksi kuat [9]. Ascorbic acid merupakan antioksidan alami yang tidak
beracun dan pereduksi agen yang dapat digunakan untuk reduksi kimia GO [10]. Karena ascorbic
acid hanya terdiri dari carbon, oksigen, dan hidrogen. Oleh karena itu, penggunaan ascorbic acid
sebagai agen pereduksi pembentukan rGO diharapkan dapat meningkatkan kinerja reduced
graphene oxide. Pada makalah ini dilaporkan hasil studi pembuatan rGO menggunakan prekursor
GO dengan menggunakan ascorbic acid sebagai agen pereduksi serta karakteristik rtGO yang
dihasilkan.

2. Metode Penelitian

Bahan yang digunakan pada penelitian adalah GO komersial (graphenea) dan serbuk ascorbic acid
sebagai bahan pereduksi, deionized water sebagai pelarut. Alat yang digunakan adalah gelas kimia,
syringe, neraca analitik, magnetic stirrer (IKA C-MAG HS 7) dan magnetic bar, ultrasonic
cleaner (Brason 1800), kertas saring, corong gelas, labu erlenmeyer, oven vakum, mortar, dan
sieve 200 mesh. Proses reduksi GO menggunakan AA diawali dengan penyiapan dispersi GO dan
larutan AA. Dispersi GO dengan konsentrasi 0,2 mg/mL dibuat dengan menambahkan 450 mL DI
water ke dalam 50 mL dispersi GO 4 mg/mL, lalu diaduk menggunakan magnetic stirrer selama
30 menit dengan kecepatan 250 rpm pada suhu ruangan. Setelah itu dispersi GO dikenakan proses
sonikasi selama 30 menit untuk mengeksfoliasi GO. Larutan AA dengan konsentrasi 2 mg/mL
dibuat dengan melarutkan 100 mg serbuk ascorbic acid dalam 500 mL DI water. Kemudian
campuran tersebut diaduk menggunakan magnetic stirrer selama 30 menit dengan kecepatan 250
rpm pada suhu ruangan. Dispersi GO tersebut tampak bewarna kecoklatanProses reduksi
dilakukan dengan menambahkan larutan AA ke dalam dispersi GO, lalu campuran tersebut diaduk
menggunakan magnetic stirrer selama 24 jam dengan kecepatan 250 rpm pada suhu
65°C .Perbandingan GO dan AA yang digunakan adalah 1:10. Setelah itu, campuran tersebut
disaring untuk memisahkan bagian cairan dan bagian pasta. Pasta yang dihasilkan kemudian
dikeringkan menggunakan oven vakum selama 12 jam pada suhu 50°C. Pasta kering tersebut
selanjutnya dihaluskan dengan mortar, lalu diayak dengan menggunakan sieve 200 mesh.

Karakterisasi sampel dilakukan dengan menggunakan spektroskopi UV-Visible, spektroskopi
Jfourier transform infrared (FTIR), energy dispersive spectroscopy (EDS), dan X-ray diffraction
(XRD). Sampel untuk pengukuran UV-Vis berupa lapisan tipis, sedangkan untuk karakterisasi
yang lain sampel berupa bubuk. Pembuatan lapisan GO dan rGO menggunakan teknik spray
coating. Penyiapan sampel untuk pengukuran spektrum UV Vis tersebut diawali dengan penyiapan
substrat dengan ukuran 2,5 cm x 1,25 cm. Substrat tersebut dicuci berturut-turut menggunakan
aquades, ethanol, dan isopropanol dalam ultrasonic cleaner selama 15 menit pada suhu 40°C.
Substrat tersebut diletakkan di dalam staining jar yang berisikan larutan pencuci pada ultrasonic
bath. Selanjutnya susbtrat dikeringkan dan siap digunakan. Selanjutnya dilakukan penyiapan
dispersi GO dan dispersi rGO. Penyiapan lapisan tipis sampel dilakukan dengan memasukkan
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dispersi GO/rGO ke dalam wadah peralatan microspraying yang sudah dibersihkan. Pelapisan
dimulai dengan melakukan penyemprotan sampel pada permukaan substrat. Tekanan kompresor
yang digunakan pada proses deposisi adalah 45 Psi dengan jarak antara nozzle dan susbtrat sekitar
10 cm. Proses pelapisan dilakukan dengan cara penyemprotan secara berulang dengan jeda antara
pelapisan pertama dan berikutnya selama 4 menit. Jumlah pelapisan untuk sampel UV Vis
dilakukan sebanyak 20 kali.

3. Hasil dan Diskusi

Hasil reduksi yang dihasilkan dengan menggunakan larutan AA dengan perbandingan GO:AA =
1:10, dan waktu pengadukan pada suhu 65°C ‘Cselama 24 jam berupa serbuk bewarna hitam
seperti yang diperlihatkan pada Gambar 1. Serbuk tersebut jika didispersikan dalam akuades
tampak berwarna hitam. Dispersi rGO tersebut tampak berbeda jika dibandingkan dengan dispersi
GO yang bewarna kecoklatan. Serbuk yang berwarna hitam tersebut mengindikasikan bahwa
proses reduksi GO telah terjadi. Pelepasan gugus oksigen pada GO tersebut selanjutnya
menghasilkan restorasi gugus aromatik (C=C), sehingga sampel menjadi lebih gelap yang
berkaitan dengan peningkatan konduktivitas. Selain itu dispersi rGO dalam akuades tidak
terdispersi dengan baik seperti dispersi GO dalam akuades. Proses reduksi tersebut juga
mengakibatkan perubahan sifat GO yang hidrofilik menjadi hidrofobik setelah menjadi rGO,
sehingga tidak terdispersi sebaik GO dalam akuades.

Gambar 1. Serbuk rGO yang merupakan hasil reduksi GO menggunakan ascorbic acid tampak berwarna hitam

Gambar 2.a memperlihatkan perbandingan kurva UV-Vis lapisan GO dengan lapisan rGO yang
didapat dari karakterisasi optik menggunakan spektrofotometer UV-Vis. Pada spektrum GO
terdapat puncak absorbansi maksimum pada panjang gelombang 230 nm dan shoulder peak pada
pada panjang gelombang 300 nm. Puncak pertama berkaitan dengan transisi m —  * dari ikatan
rangkap C=C terkait dan shoulder peak berkaitan dengan transisi n — m * dari C=0. Pada spektrum
sampel rGO terlihat bahwa puncak absorbansi tersebut mengalami pergeseran ke arah panjang
gelombang lebih besar (red-shifted) yaitu 260 nm. Selain itu setelah proses reduksi shoulder peak
tidak terlihat. Secara keseluruhan absorbansi pada spektrum rGO tampaj lebih besar pada semua
rentang pada panjang gelombang. Pada Gambar 2.b diperlihatkan perbandingan nilai bandgap
antara sampel GO dan sampel rGO, tampak adanya penurunan nilai bandgap pada sampel rGO.
Untuk sampel GO nilai Eg adalah 3,36 eV, sedangkan untuk sampel rGO nilai Eg turun menjadi
2,63 eV. Hasil tersebut menunjukkan bahwa telah terjadi reduksi GO setelah dicampurkan dengan
ascorbic acid. Penurunan nilai bandgap tersebut dikaitkan dengan pemulihan konjugasi sp2
setelah proses reduksi sehingga panjang konjugasi lebih besar sehingga elektron lebih mudah
berpindah. Pertambahan panjang konjugasi tersebut merupakan implikasi dari berkurangnya gugus
oksigen yang terkandung di dalam rGO. Dengan semakin sedikit gugus oksigen yang terkandung
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di dalam rGO, maka elektron atom karbon yang semula berikatan dengan gugus fungsi oksigen
akan kembali berpasangan dengan elektron atom karbon lainnya.
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Gambar 2. (a) Perbandingan spektrum GO dan spektrum rGO yang dihasilkan menggunakan ascorbic acid, (b) Tauc
plot bandgap untuk sampel GO dan rtGO
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Gambar 1. Perbandingan spektrum FTIR sampel GO dan rGO hasil reduksi menggunakan ascorbic acid

Hasil spektroskopi UV Vis di atas didukung oleh spektrum FTIR sampel GO dan rGO yang
dibuat menggunakan ascorbic acid, seperti diperlihatkan pada Gambar 3. Kedua sampel tersebut
memiliki puncak absorbsi pada pada bilangan gelombang 3417cm’! yang berkaitan dengan vibrasi
gugus fungsi -OH. Tampak bahwa pada bilangan gelombang tersebut sampel rGO memiliki gugus
hidroksil yang lebih rendah dibandingkan GO. Hal tersebut menunjukkan proses reduksi
menggunakan AA telah dapat mengurangi jumlah gugus hidroksil pada GO. Terdapat serapan
pada bilangan gelombang 2937cm™ sesuai dengan vibrasi gugus fungsi C-H yang kemungkinan
kontribusi dari asam karboksilat. Serapan pada bilangan gelombang 1726¢cm™ dan 1630cm’!
merupakan ikatan C=O dari senyawa karbonil. Ikatan C=C yang merupakan karakteristik dari
ikatan rangkap dalam cincin grafena aromatik polisiklik tidak teridentifikasi dengan jelas. Vibrasi
C-O yang berkaitan dengan epoksi pada puncak vibrasi 1226 cm’!. Serapan pada 1091cm’
merupakan vibrasi gugus fungsi C-O yang kemungkinan kontribusi dari asam karboksilat. Selain
itu, pada 1078cm™ merupakan vibrasi gugus fungsi C-O dari senyawa alkoksi. Jika rGO
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dibandingkan dengan GO maka terlihat bahwa nilai serapan pada gugus-gugus oksigen tersebut
semakin rendah pada spektrum rGO, yang menandakan proses reduksi GO oleh AA telah terjadi.
Hasil ini sesuai dengan penelitian yang dilakukan sebelumnya [11].

Komposisi atomik yang terkandung di dalam sampel GO dan rGO hasil reduksi menggunakan
ascorbic acid diukur denga EDS diperlihatkan pada Tabel 1. Persentasi atom karbon (C) pada GO
meningkat dari 56,00% menjadi 73,271% pada sampel rGO. Selain itu persentasi atomik oksigen
menurun dari 44,00% menjadi 26,729%. Dengan demikian rasio C/O pada GO sebesar 1,27
meningkat menjadi 2,74 pada rGO. Hasil tersebut mengkonfirmasi terjadinya proses reduksi GO
setelah ditambah dengan ascorbic acid.

Tabel 1. Presentase atomik sampel GO dan rGO hasil reduksi menggunakan ascorbic acid

Presentase Atomic (%)

Kode Sampel Rasio C/O
C (0]
GO 56,00 44,00 1,27
rGO10 73,27 26,72 2,74

Pada Gambar 4 diperlihatkan pola XRD sampel GO dan sampel rGO hasil reduksi menggunakan
ascorbic acid. Sampel GO memiliki sebuah puncak yang tajam pada nilai 26 = 10,783°, sedangkan
pola XRD sampel rGO memiliki nilai dua puncak yaitu pada 20 = 27,87° dan 40,18°. Untuk
analisa pola XRD tersebut dilakukan proses dekomposisi spektrum untuk melihat perubahan
struktur GO menjadi rGO. Hasil dekomposisi pola XRD sampel GO menunjukkan puncak tunggal
yang tajam, dengan menggunakan teorema Bragg, puncak puncak difraksi pada GO berkaitan
dengan jarak interlayer 8,2 A. Nilai tersebut berkaitan dengan interkalasi gugus fungsi oksigen
pada bagian basal dari kedua sisi lembaran GO. Pada Gambar 4.b diperlihatkan hasil dekomposisi
pola XRD rGO. Puncak pada 26 = 27,87° berkaitan dengan struktur rGO sedangkan puncak 20 =
40,18° berkaitan dengan orde kedua dari puncak GO. Hasil fitting menunjukkan puncak pada 26 =
27,87° sebanyak 66% , sedangkan sisanya merupakan orde kedua dari GO yaitu sebanyak 34 %.
Posisi 20 tersebut bersesuaian dengan jarak interlayer sebesar 3,198 A. Hasil tersebut
mengndikasikan 66% GO terkonversi menjadi GO oleh agen pereduksi ascorbic acid.
Berkurangnya gugus oksigen tersebut mengakibatkan berkurangnya hidrofilisitas lembaran GO.
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Gambar 2. Perbandingan pola XRD sampel GO (a) dan pola XRD sampel rGO hasil reduksi menggunakan ascorbic acid



62 Hafidhea Luthfiana F., dkk.,

Hasil-hasil yang didapatkan mengindikasikan bahwa ascorbic acid dapat mereduksi GO menjadi
rGO. Dengan menggunakan parameter reduksi perbandingan GO:AA = 1:10, dan waktu
pengadukan pada suhu 65°C selama 24 jam telah dapat menghasilkan 66 % rGO. Peningkatan
yield rGO yang dihasilkan dapat dilakukan dengan mengoptimasi parameter reduksi tersebut.

4. Kesimpulan

Proses reduksi graphene oxide menggunakan ascorbic acid sebagai agen pereduksi telah berhasil
dilakukan. Berdasarkan beberapa karakterisasi yang dilakukan didapat bahwa rGO telah dapat
dihasilkan dari GO melalui proses reduksi secara kimia dengan menggunakan ascorbic acid.
Dengan menggunakan parameter reduksi berupa perbandingan GO:AA=1:10, dan waktu
pengadukan pada suhu 65°Cselama 24 jam telah dapat menghasilkan 66 % rGO dengan dengan
jarak interlayer 3,198 A dan nilai handgap sebesar 2,63 eV, serta rasio C/O sebesar 2,74.
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