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ABSTRAK

Sampel karbon berpori dari gelatin (KPG) dengan mikropori telah disintesis dari
gelatin dengan metode templating. Artikel ini melakukan analisis mikropori pada sampel
KPG menggunakan persamaan Dubinin—Radushkevich. Hasil menunjukkan bahwa sampel
KPG memiliki tipe mikropori dengan parameter emipiris n = 2 yang menunjukkan
tingginya derajat homogenitas KPG dengan tingkat pengisian pori yang tinggi. Plot D-R
menunjukkan bahwa semakin tingginya rasio gelatin terhadap SBA-15 menyebabkan
penurunan mikroporositas sampel. Namun hal tersebut meningkatkan ukuran dan volume
pori karena keberhasilan proses templating. Hasil TEM menunjukkan adanya agregasi
partikel karbon sedangkan hasil FTIR menunjukkan partikel karbon didominasi gugus
fungsi oksigen dan hiD-Rokarbon. Energi adsorpsi berkisar antara 5 - 10 kJ/mol dengan
nilai n = 2 yang menunjukkan adsorpsi nitrogen terhadap karbon KPG terjadi secara fisik
yang selanjutnya dapat diaplikasikan untuk proses adsorpsi gas.

Kata kunci: analisis mikropori, dubinin—radushkevich, homogenitas, porositas, karbon.

ABSTRACT

Porous gelatin carbons (KPG) sample with micropores were synthesized from
gelatin via templating method. This study analyzed microporosity using the Dubinin—
Radushkevich (D-R) equation. The result shows that KPG sample has microporous type
with empirical parameter n = 2 which describing the homogeneous degree of KPG with the
high order of micropore filling. D-R plot shows that the increasing the ratio of gelatin to
SBA-15 led to the decreasing the microporosity of samples. However, this increases the
size and pore volume due to the success of templating process. The result of TEM shows
the carbon particle aggregation and FTIR result shows that carbon particle were dominated
by the functional group of oxygen and hyD-Rocarbon. The energy of adsorption range of
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5 - 10 kJ/mol and a value of n = 2 demonstrated that the adsorption of nitrogen on the
porous gelatin carbon (KPG) physically occurred which is applicable to the next gas
adsorption process.

Keywords: microporous analysis, dubinin—-radushkevich, homogeneity, porous, carbon.

PENDAHULUAN

Adsorben mikropori dapat menjadi material yang efektif untuk mengurangi emisi
dari gas buang industri dan bahan bakar kendaraan (Coluccia et al., 1999). Kapasitas
adsorpsi material terutama karbon adalah parameter penting untuk mendesain sistem
adsorpsi. Oleh sebab itu kajian tentang model untuk memprediksi adsorpsi pada
permukaan adsorben menjadi tema yang menarik bagi banyak peneliti. Model-model yang
umum digunakan untuk mengkaji sistem adsorpsi antara lain BET, Langmuir, Freundlich,
Dubinin-Radushkevich, dan Dubinin-Astakhov.

Dubinin menemukan persamaan untuk menggambarkan adsorpsi permukaan pada
adsorben mikropori yang disebut persamaan Dubinin—Radushkevich (D-R) (Nguyen and
Dubinin, 2001). Persamaan D-R berdasarkan teori potensial Polanyi adsorpsi fisik
merupakan persamaan yang dinilai paling tepat untuk memperkirakan kapasitas adsorpsi
pada material mikropori dibanding model lainnya (Lashaki et al., 2012; Dubinin, 1970).
Pendapat ini didasarkan pada beberapa alasan. Pertama, persamaan D-R melibatkan
kapasitas adsorpsi volumetrik adsorben. Hal ini berkaitan dengan potensial adsorpsi
dengan besar volume adsorpsi. Kedua, persamaan D-R melibatkan harga konstanta dan
koefisien afinitas. Harga konstanta afinitas adalah rasio antara potensial adsorpsi pada
adsorbat dengan adsorbat referensi sehingga persamaan D-R memiliki reliabilitas yang
lebih tinggi dibanding model persamaan lainnya dalam menentukan kapasitas adsorpsi
(Nguyen and Dubinin, 2001). Koefisien afinitas tergantung sifat khas adsorbat dan
adsorben sehingga persamaan D-R oleh beberapa peneliti lebih disukai karena diperkirakan
persamaan ini mendekati ukuran volume pori adsorben yang sesungguhnya. Kemampuan
untuk mendeteksi kehomogenan mikropori adalah keunggulan utama metode D-R karena
homogenitas mikropori tidak bisa dideteksi dengan metode BET.

Model persamaan D-R banyak diaplikasikan untuk mengkorelasikan
kesetimbangan adsorpsi pada adsorben mikropori dengan asumsi dasar bahwa mekanisme
adsorpsi dalam mikropori adalah mekanisme pengisian volume (Dubinin and Astakhov,

1980). Postulat dasar pada perkembangan teori D-R menyatakan bahwa fungsi potensial
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adsorpsi (A) adalah hubungan linier antara suhu dan tekanan relatif saat adsorpsi.
Hubungan potensial adsorpsi dengan suhu dan tekanan digambarkan dengan rumus A = RT
In (P/Po) disepakati terjadi pada kondisi yang dipersyaratkan secara termodinamik.

Persamaan D-R disempurnakan oleh Dubinin-Astakhov yang menyatakan bahwa
pengukuran heterogenitas adsorben mikropori disajikan dengan distribusi ukuran pori yang
lebar. Nilai n secara eksplisit adalah gambaran ketebalan distribusi energi yang
berhubungan dengan distribusi ukuran pori pada berbagai keadaan. Kisaran nilain=1-4
teramati pada sebagian besar adsorben karbon. Secara umum nilai n > 2 adalah nilai khas
untuk padatan karbon dengan pori penyaring molekular homogenitas tinggi dan n = 2
adalah nilai khas untuk mikropori kecil yang heterogenitas tinggi. Pada kajian ini akan
dilakukan karakterisasi karbon menggunakan adsorpsi gas nitrogen. Persamaan D-R
digunakan untuk mendeteksi homogenitas pori karbon sebagai adsorben.

Pada kajian ini, gelatin diaktivasi menggunakan asam sulfat kemudian dipirolisis
untuk menghasilkan karbon aktif mikropori dengan permukaan yang heterogen. Untuk
mengkarakterisasi dan memverifikasi distribusi energi dari karbon gelatin. Eksperimen
adsoprsi nitrogen dilakukan pada suhu 300 °C. Pemilihan nitrogen sebagai gas model
adalah untuk menggambarkan lepasnya gas dan untuk aplikasi potensial dari karbon.
Untuk menggambarkan Isoterm adsorpsi nitrogen, persamaan D-R diuji untuk digunakan
dalam pengamatan tingkat homogenitas pori karbon pada proses adsorpsi padatan
mikropori. Selanjutnya akan dipelajari pengaruh rasio cetakan silika mesopori SBA-15
dengan prekursor karbon dengan tingkat homogenitas pori. Akhir kajian ini mendapatkan
hasil bahwa persamaan D-R sangat tepat diaplikasikan untuk mengkarakterisasi
homogenits pori karbon dari gelatin (KPG). Hasil akhir selanjutnya adalah didapatkannya
informasi antara pengaruh rasio SBA-15 terhadap gelatin dengan tingkat homogenitas
karbon.

Dengan mengacu bahwa mekanisme adsorpsi pada mikropori adalah proses
pengisian volume (RoD-Riguez-Guerrero et al., 2008), maka derajat pengisian (6)

didefinisikan sebagai:

Dimana W adalah volume yang terisi pada mikropori ketika tekanan relatif adalah P/Po
dan W, adalah volume maksimum yang terisi pada mikropori.
Persamaan ini hampir selalu berhasil diaplikasikan untuk menggambarkan

kesetimbangan satu jenis adsorbat menjadi kurva tunggal yang menghitung pengaruh suhu
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dan ketika faktor penggabungan [, interaksi polar antara adsorben dan adsorbat yang
berbeda dimana [§ sama dengan 1 terhadap adsorbat referensi (Dubinin, 1970).

Postulat dasar pada perkembangan teori ini adalah 9 sebagai fungsi potensial adsorpsi A

Dimana E adalah energi karakteristik satu adsorbat dan E, adalah adsorbat referensi untuk
padatan yang diuji. Potensi adsorbat memiliki persamaan :
F
A=RTIn (—)
PD
Contoh benzena diambil Dubinin sebagai adsorbat referensi untuk material karbon

karena kesamaan antara cincin benzena dan susunan heksagonal atom karbon pada grafit
bidang basal (Wu et al., 2014). Pada bentuk dasar, persamaan D-R dapat ditulis berikut:

R (5)

Gabungan persamaan 1 dan 5 didapatkan persamaan:

w_ G ()]

W,

Ketika volume berbasis jumlah pada persamaan 6 diganti dengan model berbasis jumlah

akan didapatkan persamaan:

e e-fg.}:[””%ﬂ

Bg

Persamaan 7 ketika dioperasikan dengan In akan menjadi:

Lna=Ilna, — (%)2 [Tiﬂ {;)2] .............................................................. (8)

o

Ketika jumlah adsorpsi In a diplotkan terhadap TIn (P/Po)? e dan a; maka
didapatkan dari slope dan intersep hubungan liner persamaan 8. Hal ini menunjukkan
persamaan 8 bahwa a setara dengan jumlah adsorpsi tertinggi (terjenuh) a, ketika tekanan

setara dengan tekanan jenuh Po.
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Kesimpulannya, a setara dengan nol ketika P mendekti nol, sehingga kurva
persamaan Isoterm harus melewati titik origin dimana kondisi berada dalam kondisi
termodinamik yang dipersyaratkan (Gauden et al., 2004).

Dubinin and Astakhov mengembangkan Persamaan 2 dengan menambahkan

parameter tambahan n menjadi persamaan :

= F(201) o 9)

E

Fungsi f adalah sebagai fungsi distribusi pengisian mikropori 6 diatas diferensial
molar adsorpsi dan n adalah parameter yang dihubungkan dengan fungsi distribusi.
Persamaan Dubinin and Astakhov dapat digambarkan pada persamaan 10, ketika bentuk

fungsi distribusi Weibull sama dan dipilih untuk f menjadi persamaan 10:

w_ G ()]

W,

Persamaan ini mengikuti aturan uji heterogenitas adsorben mikropori seperti
distribusi diameter pori. Nilai n menggambarkan ketebalan distrubusi energi yang
berhubungan dengan distribusi ukuran pori pada kondisi yang kompleks. Material jenis
mikropori memiliki nilai n pada kisaran 1-4 dengan klasisfikasi untuk yang memiliki
homogenitas tinggi memiliki n = 2 sedangkan homogenitas rendah atau dengan kata lain
memiliki heterogenitas tinggi nilai n > 2. Karakter kurva D-A dan D-R dapat dilihat
dengan memahami sisi dimensi bentuk persamaan D-R hasil gabungan persamaan 6 dan 7:

-

in (%) =10 (2) = = (Z) [rin(2) | oo (11)

Persamaan 11 memiliki tiga dimensi grup Yyaitu (;—r) (energi adsorpsi), GT)

(pemicu adsorpsi) dan( )atau( )(penglsmn pori saat adsorpsi). Gambar 1 adalah
hasil penelitian adsorpsi gas pada karbon aktif (Wu et al., 2014). Gambar 1 menunjukkan

karakteristik kurva adsorpsi dengan memplot ( ]terhadap ( ] pada berbagai nilai
(RE} Jelas bahwa( ) meningkat dengan semakin menlngkatnya( ) dan karakter

kurva menyatakan inversi ukuran -S pada ( } kisaran 0,8 - 1,8 ketika ( ] meningkat dari
1,8 ke 3,5. Karakter kurva meningkat lembut namun meningkat cepat ketika (E) > 3,5.

Kisaran [ ]untuk adsorpsi nitrogen pada karbon adalah sekitar 1,1 - 2,0. Pengisian
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mikropori selama adsorpsi bisa digambarkan pada plot log (T—) terhadap log P/Po

berdasaran persamaan D-R (Lashaki et al., 2012).

(a) 1.0 I [ P e e o
B x;”jr T T
0.8 '—Ilf-'/ -
Vs D-R eq. -
.y :
i Y. ]
s L/, T
ol 13
[/ 5 ]
n 2.5 ]
0.2 | / / 3.2
0.0 ezl :
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

Gambar 1. Contoh kurva adsorpsi pada karbon aktif berdasarkan persamaan D-R dari plot
P/Py vs. W/W (hasil penelitian Wu et al. 2014).

0 (1) = 1n(2) = = () rin (2) | o (12)

Bentuk tak berdimensi dari persamaan D-R dapat ditemukan dari persamaan 10.
Karakter kurva D-R maupun D-A dibangun dengan memplotkan (f—] terhadap GT)
untuk (;—r): 1,0 dan 2,0 pada kisaran n = 1,0 - 2,5. Ketika n = 2, persamaan 12 sama

dengan persamaan D-R. Karakter kurva bervariasi sesuai nilai n. Nilai GT) ketika terjadi

transisi terbesar menurun dengan menurunnya nilai n ketika (;—r) = 2, artinya bahwa pada
nilai n rendah, fraksi mikropori ada lebih banyak pada tekanan rendah. Penelitian terdahulu
menggunakan adsorben 6 sampel karbon aktif untuk adsorpsi karbondioksida. Karbon aktif
dipreparasi menggunakan KOH dengan variasi konsentrasi 0,5 - 2,5 M. Nilai n dilaporkan
pada literatur adsorpsi karbondioksida pada 6 karbon aktif memiliki kisarann = 1,17 - 1,91
(Zhou et al., 2004).

Pada penelitian ini akan dilakukan kajian analisis mikropori pada sampel karbon
berpori dari gelatin (KPG) menggunakan persamaan Dubinin—Radushkevich dari data
adsorpsi-desorpsi nitrogen. Sampel KPG disintesis dari gelatin dengan metode templating.
Tujuan penggunaan persamaan Dubinin—Radushkevich dalam analisis KPG adalah untuk
mendapatkan informasi tentang derajat homogenitas sampel. Selanjutnya akan dilakukan

investigasi tentang hubungan homogenitas pori sampel dengan rasio gelatin terhadap silika
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mesopori SBA-15 sebagai cetakan padat melalui karakterisasi menggunakan data Isoterm
adsorpsi nitrogen, TEM dan FTIR. Informasi porositas dan karakter sampel KPG pada
penelitian diharapkan dapat digunakan sebagai model dalam proses adsorpsi gas baik

dalam pengolahan limbah maupun proses industri yang lebih komplek.

METODE PENELITIAN

Bahan-bahan yang digunakan dalam penelitian ini adalah gelatin hasil ekstraksi
sebagaimana prosedur yang telah dilakukan peneliti sebelumnya (Ulfa et al., 2015b).
Semua Bahan kimia yang digunakan dalam penelitian ini tergolong analytical grade yang
diperoleh dari Merck antara lain: asam sulfat, asam klorida, n-heksana, dan NaOH. Silika
mesopori jenis SBA-15 dengan spesifikasi: diameter pori 7 - 9 nm, luas permukaan 560
m?/g, volume pori 1,0 cm®/g diperoleh dari PTG Merk Six-C Material Company (China).
Sintesis Karbon berpori dari gelatin (KPG)

Karbon berpori dari gelatin (KPG) disintesis menurut prosedur dari Ryoo et al.
(2001) dan Joo et al. (2001) dengan sedikit modifikasi menurut prosedur Ulfa et al. (2016,
2015b, 2014a, 2014b). Material KPG disintesis menggunakan SBA-15 sebagai cetakan dan
gelatin sebagai prekursor karbon. Rasio berat gelatin: SBA-15: air sebesar 10:1:10 (b/b).
Sampel KPG diberi label KPG-x, dengan x menyatakan variasi jumlah SBA-15 dalam
rasio yang ditetapkan, misalnya KPG-2 berarti rasio gelatin: SBA-15: air sebesar 10:2:10
(b/b). Seluruh material dengan rasio tersebut di campurkan dalam larutan berisi 0,2 mL
asam sulfat pekat dan 100 mL air secara homogen selama 2 jam. Pencampuran hingga
homogen bertujuan agar karbon terinfiltrasi ke dalam cetakan dan melapisi dinding cetakan.
Campuran tulang ini selanjutnya dipanaskan di oven pada temperatur 100 °C selama 7 jam
kemudian temperatur dinaikkan menjadi 160 °C selama 7 jam agar terjadi dehiD-Rasi.
Setelah komposit gelatin/SBA-15 mengandung masa organik terkarbonisasi parsial,
selanjutnya ditambahkan larutan gelatin yang mengandung setengah dari rasio awal.
Komposit gelatin/SBA-15 kemudian dipanaskan lagi temperatur 100 °C selama 6 jam
dilanjutkan pemanasan pada temperatur 160 °C selama 6 jam menjadi serbuk hitam.
Kemudian dilakukan pirolisis dengan pemanasan 900 °C selama 3 jam. Keseluruhan
karbonisasi dilakukan laju pemanasan 5 °C/menit di bawah aliran gas argon. Kemudian
dilakukan pelepasan silika dengan NaOH 2 M diikuti pencucian, penyaringan dan

pengeringan
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Karakterisasi

Porositas material KPG diamati menggunakan adsorpsi-desorpsi nitrogen pada
temperatur (196 °C) dengan instrumen analisa sorpsi volumetric (Quantachrome Autosorb
1 sorption analyzer). Berat sampel pada kisaran 0,011 - 0,049 g dengan waktu pengeluaran
gas 13 jam dan waktu analisis sekitar 80,3 menit. Suhu pengeluaran gas 300 °C dengan
tamperatur bath 77 K. Tekanan udara yang digunakan sebesar 760 mmhg atau 1 atm
sedangkan tekanan kritik 33,5 atm. Adsorpsi-desorpsi menggunakan adsorbat nitrogen
pada suhu kritik 126 K. Densitas adsorben 2,15 g/cc sedangkan densitas cairan 0,8 g/cc.
Sebelum pengukuran dilakukan degassing pada temperatur 300 °C selama 13 jam dalam
vakum. Luas permukaan spesifik dihitung menggunakan metode Dubinin—Radushkevich
(D-R) pada kisaran tekanan relatif 0,05 - 0,99 Total volume pori diperoleh dari volume
nitrogen yang teradsorpsi pada tekanan relatif 0,999. Data adsorpsi Isoterm D-R pada
kisaran P/Po = 0,03 - 0,3 mewakili mikropori dan 0,03 - 0,7 mewakili mesopori. Mikropori
dihitung menggunakan metode D-R. Kurva linier D-R plot berkisar dilakukan pada P/Po =
0,04 - 0,20). Kisaran D-R plot menggambarkan secara statistik adsorspi nitrogen dalam
membentuk monolayer terjadi. Morfologi material diamati dengan TEM dengan resolving
power 1,9 A dioperasikan pada 120 kV (Philips CM30). Padatan sampel didispersikan
dalam n-heptana menggunakan alat ultrasonikasi kemudian suspensi dilapiskan pada
karbon (carbon coated grids). Gambar TEM diambil dari beberapa bagian yang berbeda
pada sampel yang sama yang telah terdispersi dalam etanol. Pengolahan gambar TEM
menggunakan program scion image (www.image-analyze.software.informer.com). Program
scion image digunakan untuk mendapatkan informasi distribusi ukuran partikel. TEM juga
diolah dengan Fast Fourier Trasnform (FFT) sebagai penyaring panjang gelombang
(wavelet filter) untuk meminimalkan gangguan (noise) dan meningkatkan titik kontras.
Terakhir, latar belakang gangguan dihilangkan sehingga intensitas lebih rendah dari
ambang batas warna gambar. Analisis gugus fungsi dilakukan dengan menggunakan
spektrofotometer FTIR dengan metoda pelet KBr (Shimadzu 2100 spectrometer, resolusi
0,5 cm™). Spektrum direkam pada daerah 400 — 4000 cm ™.

PEMBAHASAN

Adsorpsi gas inert adalah langkah umum yang dilakukan banyak peneliti sebagai
langkah utama sebelum melakukan identifikasi struktur pori adsorben (Bandosz and Petit
2009; Yan et al. 2008; Li et al. 2011). Isoterm menunjukkan tipe Langmuir. Isoterm bagian

awal pada P/Po sekitar nol menggambarkan dominasi pengisian mikropori yang diawali
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pelapisan pertama (single layer) dinding permukaan material. Pada tekanan relatif sekitar
0,1 - 0,8 Isoterm berbentuk plat mendatar dengan sedikit slope mengindikasikan adanya
adsorpsi multilayer pada daerah permukaan eksternal. Berdasarkan Gambar 2, material
karbon KPG-1 masuk kategori padatan mikropori dengan luas permukaan eksternal yang
kecil. KPG dimasukkan dalam kategori mikropori dengan pertimbangan bahwa Isoterm
secara jelas menunjukkan tipe | dan rasio mikropori terhadap non mikropori hampir 90 %

dari seluruh luas permukaan material.
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Gambar 2. Isoterm adsorpsi-desorpsi sampel (a) KPG1; (b) KPG-2; (¢) KPG-3 dan
(d) KPG-4.
Tabel 1. Data porositas sampel karbon gelatin KPG dari Isoterm adsorpsi nitrogen 77 K.
Kode Rasio Luas permukaan Volume Pori  Jari-jari pori Energi
sampel  gelatin:SBA-15 mikropori (Spr) (VbR) (Dp-r) adsorpsi
(b/b) (m?/g) (cc/g) (A) (kJ/mol)
KPG-1 100:1 69.710 0.025 12.337 10.538
KPG-2 100:2 83.861 0.030 13.857 9.381
KPG-3 100:3 51.922 0.018 17.281 7.523
KPG-4 100:4 47.666 0.017 25.854 5.028

Tabel 1 menunjukkan data porositas sampel dilengkapi dengan energi adsorpsi
sampel KPG. Pada Tabel 1, Porositas sampel yang terlihat pada luas permukaan, diameter
pori dan volume pori meningkat dengan makin menurunnya rasio berat gelatin dan SBA-

15. Tabel 1 menunjukkan luas permukaan mikropori pada KPG-2 lebih besar dari KPG-1.

111



Ulfa, M., ALCHEMY Jurnal Penelitian Kimia, Vol. 13 (2017), No. 1, Hal. 103 - 118

Hal ini diperkirakan terjadi karena minimnya proses infiltrasi ke pori SBA-15. Pada
penelitian sebelumnya telah berhasil mensintesis karbon mesopori dengan kerangka karbon
pipa heksagonal yang disebabkan keberhasilan infiltrasi larutan gelatin ke dalam pori
SBA-15 (Ulfa, 2015a; Ulfa et al., 2014a). Rasio gelatin dan SBA-15 sebagai cetakan
memegang peran penting dalam proses infiltrasi. Semakin tinggi rasio gelatin-SBA-15
maka semakin sulit gelatin masuk ke dalam pori SBA-15. Hal ini menyebabkan larutan
gelatin berada diluar pori SBA-15 dan membentuk karbon mikropori setelah proses
karbonisasi.

Fakta menarik terjadi pada sampel KPG-3 dan KPG-4 yang memiliki luas
permukaan lebih kecil dari KPG-2 namun memiliki ukuran pori dan yang lebih besar
(masuk ukuran mesopori). Hal ini diperkirakan karena jumlah SBA-15 yang semakin
banyak sehingga mampu menjadi cetakan bagi larutan gelatin yang berhasil terinfiltrasi ke
dalam porinya. Terjadi pembentukan mesopori yang terlihat pada Isoterm KPG-4 yang
mengalami histerisis pada P/Po 0,4 - 0,8. Fakta ini diperkuat dengan data bahwa sampel
KPG-4 memiliki diameter pori terbesar diantara sampel lainnya. Kemungkinan besar pada
sampel KPG-4 proses templating sudah berlangsung dengan baik sehingga mayoritas
larutan gelatin mampu masuk ke dalam pori SBA-15 membentuk karbon rigid pipa
mesopori. Energi adsorpsi keempat sampel berkisar antara 5 - 10 kJ/mol menunjukkan
adsorpsi nitrogen pada permukaan sampel karbon gelatin KPG masuk kategori adsorpsi
fisik dimana molekul nitrogen dapat teradsorp dan terdesorp dengan mudah karena

lemahnya ikatan dengan karbon.
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Gambar 3. Kurva D-R sampel KPG.
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Gambar 3 adalah kurva D-R sampel KPG sedangkan Gambar 2 menunjukkan
adsorpsi nitrogen pada sampel karbon gelatin KPG dengan memplot log W terhadap log
P/Po. Semua kurva pada Gambar 3 menunjukkan hubungan linier. Semua sampel memiliki
nilai n = 2 yang menunjukkan bahwa sampel KPG memiliki homogenitas mikropori. Nilai
n = 2 menunjukkan derajat fraksi pengisian pori yang terjadi pada P/Po kisaran rendah
(0,0 - 0,1). Derajat fraksi pengisian pori dengan nilai n = 2 menggambarkan proses
pengisian pori molekul nitrogen ke permukaan sampel karbon KPG terjadi dengan baik
sehingga karbon KPG bisa menjadi material potensial dalam mengadsorp adsorbat dengan
ukuran yang mirip dengan nitrogen.

Metode D-R sensitif untuk adsorpsi pada area permukaan eksternal yang dominan
dipenuhi oleh mikropori (Dubinin 1960; Nguyen and Dubinin 2001). Pada Gambar 2,
sampel KPG menunjukkan linieritas plot D-R yang mengindikasikan bahwa mikropori
telah mengisi area permukaan eksternal dari sampel. Rata-rata luas permukaan metode D-R
lebih besar dari hasil persamaan BET (berkisar antara 10 - 30 m?/g) yang menunjukkan
bahwa persamaan D-R lebih detail dalam menghitung luas permukaan mikropori dibanding
metode BET. Keunggulan lain metode D-R adalah kemampuan untuk mendeteksi
kehomogenan mikropori yang tidak bisa dideteksi dengan metode BET. Namun, metode
D-R juga memiliki kelemahan ketika diterapkan dalam material mesopori dan makropori
karena persamaan ini sensitif untuk adsorpsi tekanan rendah (P/Po antara 0,0 - 0,3). Secara
garis besar, sampel karbon gelatin KPG memiliki homogenitas mikropori yang cukup
tinggi. Rasio gelatin dan SBA-15 yang semakin meningkat menyebabkan naiknya derajat
infiltrasi prekursor karbon ke dalam cetakan mesopori SBA-15 yang berdampak pada
penurunan luas permukaan mikropori. Pembentukan mikropori diperkirakan terjadi akibat
banyaknya prekursor karbon yang terhalang masuk ke dalam pori dan meluber di pori
eksternal SBA-15. Mikropori tersebut terdeteksi dalam plot metode D-R yang linieritasnya
semakin meningkat dengan makin banyaknya pembentukan mikropori. Akhir penelitian ini
mendapatkan kesimpulan bahwa metode D-R efektif untuk mengkategorikan sampel
karbon gelatin KPG sebagai material mikropori dengan homogenitas tinggi yang
ditunjukkan dengan nilai n hasil persamaan D-R yang dijelaskan pada plot Gambar 3.
Selanjutnya informasi tersebut dapat digunakan untuk mengkondisikan sistem adsorpsi
yang tepat dalam pemanfaatan KPG sebagai adsorben molekul gas.

Gambar 4 adalah spektra FTIR sampel KPG. Puncak spektra pada kisaran 3440 dan
1630 cm™ adalah gambaran vibrasi streching molekul air termasuk gugus hidroksil. Pita

lainnya ada pada kisaran 1115 cm™ menunjukkan adanya ikatan C-O-C dari material
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organik berkarbon yang berasal dari proses karbonisasi. Transmisi spektra FTIR material
KPG ditunjukkan pada Gambar 4. Spektrum FTIR pada KPG menunjukkan puncak
serapan pada 765, 833 dan 890 cm™ yang berasal dari vibrasi C-H. Intesitas tertinggi pada
1621 cm™ menggambarkan vibrasi C=C pada ujung ikatan C rangkap olefin. Pita serapan
pada bilangan gelombang 1718 cm™ merupakan vibrasi C=0 pada gugus karbonil. Pita
serapan pada 1384 dan 1456 cm™ muncul dari vibrasi -CH, atau -CHs. Karakter pita vibrasi
regangan C-O teramati pada bilangan gelombang 100 - 1300 cm™. Pada area ini sulit

mendeteksi setiap pita karena beberapa gugus fungsi tumpang tindih.
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Gambar 4. Spektra FTIR dari sampel KPG-1, KPG-2, KPG-3 dan KPG-4 dan insert
(spektra FTIR pada bilangan gelombang 1000-2000 cm™).

Spektra FTIR telah digunakan untuk mempelajari perubahan kimia pada
permukaan karbon dan gugus fungsi yang terlibat selama preparasi. Spektrum karbon dari
gelatin (KPG) menunjukkan pita serapan yang sama terkait dengan struktur hidrokarbon
dan gugus oksigen. Pada spektra tidak teramati perubahan puncak serapan masing-masing
gugus namun terlihat perbedaan intensitas puncak. Hal ini diperkirakan terjadi karena

perbedaan jumlah gugus dalam satu bilangan gelombang karena perbedaan rasio prekursor
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dalam preparasi KPG. Semua sampel KPG menunjukkan serapan pada panjang gelombang
yang sama yang mengindikasikan bahwa sampel memiliki elemen gugus yang serupa yaitu
elemen karbon, oksigen dan hiD-Rogen. Perbedaan intesitas teramati oleh FTIR terutama
kandungan air yang diperkirakan terjadi karena kandungan air dan gas yang teradsorp
selama pengujian berbeda-beda.

Vibrasi spektroskopi dalam FTIR mampu menjelaskan struktur lapis grafen tapi
tidak mampu memberikan posisi detail lapisan grafen dalam mikropori. TEM memberikan
informasi bermakna tentang ukuran dan bentuk lapisan grafen pada posisi tertentu. Gambar
5 menunjukkan gambar TEM dari karbon berpori dari gelatin KPG pada berbagai rasio
prekursor dan cetakan mesopori. TEM pada KPG-1 menunjukkan struktur tidak teratur
karena kerusakan pori selama sintesis. Morfologi semua sampel KPG menunjukkan
geometri partikel yang sama yaitu seperti pecahan lapis grafen dengan formasi heterogen.
Pada Gambar 5a, sampel KPG-1 menunjukkan susunan lapis grafen yang memanjang
horisontal. Pada Gambar 5b KPG-1 menunjukkan kumpulan gugusan partikel karbon yang
tumpang tindih. Pada Gambar 5¢ dan 5d, sampel KPG-1 menunjukkan geometri seperti
tumpukan mirip lubang cacing dengan ukuran antara 10 - 20 nm. Hasil TEM ini diperkuat
dengan hasil analisa BET yang menunjukkan rata-rata diameter pori sampel KPG berkisar
antara 5 - 15 nm.

Gambar 5 adalah gambar TEM KPG yang teramati oleh menunjukkan adanya
tumpukan partikel spherik dengan ukuran sekitar 10 - 20 nm. Agregat partikel karbon
KPG-1 terlihat pada Gambar 5a dan 5b. Agregasi ini diperkirakan terjadi karena gelatin
selain berfungsi sebagai perkursor karbon juga berfungsi sebagai surfaktan yang memiliki
stabilitas dalam pembentukan sol - gel pencetak pori. Kemungkina kedua, mikroporositas
KPG-1 terjadi karena agregasi SBA-15 selama preparasi sehingga larutan gelatin tidak
mampu memasuki pori SBA-15 dan hanya melapisi permukaan silika saja. Gambar TEM
KPG-1 memberikan kesimpulan bahwa mikroporositas pada sampel KPG terjadi karena
prekursor terhalang masuk ke pori cetakan SBA-15. Mikroporositas (Gambar 5d) pada
TEM ditunjukkan dengan gambar kumpulan agregat partikel berukuran kurang dari 1 nm.
Prekursor yang terhalang masuk pori cetakan SBA-15 menciptakan mikropori diluar proses
templating. Homogenitas sampel KPG juga diperkirakan terjadi akibat keseragaman
ukuran partikel SBA-15 sehingga pelapisan partikel SBA-15 oleh larutan gelatin
menghasilkan partikel mikropori yang homogen. Kombinasi hasil dari nitrogen adsorpsi,
TEM dan FTIR didapatkan kesimpulan bahwa rasio prekursor gelatin terhadap SBA-15
yang terlalu besar menyebabkan kerusakan dinding karbon karena deposisi prekursor yang
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minim selama proses infiltrasi ke dalam cetakan. Pada tataran aplikasi, sangat penting
untuk mengetahui jenis pori, homogenitas pori, gugus fungsi permukaan dan geometrinya

agar pemanfaatan karbon KPG lebih efektif dan efisien.

20.0nm

gai perbesaran (a) 200 nm,
(b) 200 nm, (c) 200 nm dan (d) 200 nm.

KESIMPULAN

Sampel karbon gelatin KPG disintesis dengan metode templating pada rasio berat
gelatin: SBA-15: air sebesar 10:1:10 (b/b). Sampel KPG-x dibuat dengan membuat variasi
jumlah SBA-15 dalam rasio yang ditetapkan (nilai x berupa kisaran berat SBA-15
(antara 1 - 4) dalam rasio gelatin yang tetap). Hasil adsorpsi nitrogen pada sampel KPG
menunjukkan dominasi mikropori saat pengisian pori selama adsorpsi gas. Dominasi
mikropori diperkirakan akibat tingginya rasio prekursor karbon terhadap cetakan mesopori.
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Persaman D-R yang mengandung parameter empiris n telah digunakan untuk
mengidentifikasi mikropori dan mendapatkan hasil bahwa sampel KPG memiliki
homogenitas tinggi dengan nilai n = 2. Karakter energi adsorpsi sampel KPG berkisar
antara 5 - 10 kJ/mol yang menunjukkan bahwa adsorpsi nitrogen pada KPG merupakan
adsorpsi fisik. Pengamatan TEM menunjukkan partikel KPG mengalami agregasi akibat
halangan infiltrasi dalam template SBA-15. Gugus fungsi sampel KPG menunjukkan
bahwa semua sampel KPG memiliki gugus oksigen dan hiD-Rokarbon. Informasi tentang
homogenitas pori KPG dapat digunakan dalam aplikasi lanjut sebagai adsorben molekul

gas.
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