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PENGARUH KOMPOSISI TERHADAP PERILAKU 
MEMBRAN KOMPOSIT PVA/KITOSAN/GRAFIN 

OKSIDA YANG TERIKAT SILANG ASAM SULFAT 

Nama   : Selvy Malita M.M 
NRP   : 1411100045 
Jurusan  : Kimia FMIPA-ITS 
Dosen Pembimbing  : Drs. Eko Santoso, M.Si 

ABSTRAK 
Membran komposit PVA/Kitosan untuk aplikasi Direct 

Methanol Fuel Cell (DMFC) dari PVA dan kitosan dengan variasi 
komposisi (1:5; 2:4; 3:3; 4:2; 5:1) yang terikat silang asam sulfat
telah berhasil disintesis. Komposisi PVA/Kitosan terbaik dari uji 
TGA dan uji tarik yaitu 3:3. Penambahan kitosan menyebabkan 
tingginya nilai tensile strength, namun menurunkan nilai break 
elongation. Penambahan PVA menyebabkan suhu onset 
meningkat dan persen weight loss menurun. Penambahan variasi
Grafin Oksida (GO) (0-2 %) bertujuan mengetahui pengaruh 
terhadap water uptake, methanol uptake dan konduktivitas proton.
Persentase water uptake meningkat seiring bertambahnya kadar 
GO dan persentase methanol uptake menurun hingga kadar GO 
1,5 % dan meningkat pada kadar GO 2 %.  Nilai konduktivitas 
proton tertinggi yaitu 1,177 x 10-3 S/cm (1,5 % GO).

Kata Kunci : Membran, Kitosan, PVA, Grafin Oksida, Asam 
Sulfat, DMFC,  Konduktivitas proton.
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ABSTRACT 
PVA/Chitosan composite membrane for application Direct 

Methanol Fuel Cell (DMFC) of PVA and chitosan with various in
composition (1:5; 2:4; 3:3; 4:2; 5:1), which were crosslinked
sulfuric acid have been synthesized. The best PVA/Chitosan
composition based on TGA and tensile strength test is 3:3. The 
addition of chitosan causes high tensile strength values, but it
lowering the value of the break elongation. The addition of PVA
causes the onset temperature increases and percent weight loss
decreases. The addition of Graphene Oxide (GO) variation (0-2
%) to determine the effect on the water uptake, methanol uptake
and proton conductivity. The percentage of water uptake
increased with increasing levels of GO and the percentage of
methanol uptake decreased to 1,5 % GO levels and increases in
the levels of GO 2 %. The highest proton conductivity value is
1,177 x 10-3 S / cm (1,5 % GO).

Keywords : Membrane, Chitosan, PVA, Graphene Oxide, Sulfuric 
Acid, DMFC,  Proton Conductivity. 
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BAB I 
PENDAHULUAN 

1.1 Latar Belakang  
Perkembangan peradaban umat manusia telah memicu 

meningkatnya konsumsi penggunaan energi sepanjang waktu. 
Bahan bakar fosil mendominasi pemakaian bahan bakar oleh 
manusia di seluruh dunia. Ketergantungan masyarakat duniapun 
semakin besar terhadap sumber energi ini (Akhadi, 2009).   

Permasalahan yang tengah terjadi di Indonesia saat ini adalah 
jumlah produksi bahan bakar yang ada tidak dapat mengimbangi 
jumlah kebutuhan energi bahan bakar setiap harinya (Rama, 
2007). Penyebab dari masalah tersebut karena bahan bakar 
minyak bumi merupakan sumber daya alam yang tidak dapat 
diperbarui, sehingga untuk mendapatkan kembali diperlukan 
waktu hingga ratusan juta tahun lamanya (Direktorat Jenderal 
Listrik dan Pemanfaatan Energi, 2006). Selain itu, emisi yang 
dihasilkan dari pembakaran bahan bakar fosil seperti gas SOx, 
NOx, CO2, dan CO merupakan gas beracun yang dapat 
mencemari lingkungan dan menimbulkan efek rumah kaca (Rhim, 
2004). Oleh karena itu dibutuhkan inovasi pembuatan sumber 
energi yang dapat diperbarui sekaligus ramah lingkungan. 

Salah satu sumber energi menjanjikan yang dapat menjadi 
solusi untuk mengatasi pencemaran lingkungan dan krisis energi 
di masa depan adalah sel bahan bakar (fuel cell). Sel bahan bakar 
adalah sel elektrokimia yang dapat mengubah energi kimia 
menjadi energi listrik dari reaksi elektrokimia. Reaksi ini 
menghasilkan listrik, air dan panas dari reaksi bahan bakar dan 
oksigen tanpa adanya pembakaran, sehingga sangat mengurangi 
adanya polusi dan timbulnya ledakan (Li dkk., 2003).

Terdapat berbagai macam sel bahan bakar. Salah satunya 
yaitu Direct Methanol Fuel Cell (DMFC). DMFC merupakan sel 
bahan bakar yang menggunakan sumber energi berupa metanol. 
Keuntungan dari penggunaan DMFC yaitu memiliki kepadatan 
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energi yang lebih tinggi daripada baterai Li-ion (Ahmed, 2011), 
rangkainnya cukup sederhana, penyimpanan yang mudah, suhu 
operasi yang relatif rendah, sumber energi dapat diperbarui dan 
emisi yang dihasilkan  rendah (Zhiwei Yang dkk., 2004). Pada 
DMFC ini masih terdapat berbagai permasalahan, salah satunya 
pada membran penukar proton (PEM) yang digunakan. Selama ini 
membran yang sudah banyak digunakan belum memberikan hasil 
yang optimal untuk kinerja DMFC. Salah satu membran yang 
dikomersialkan yaitu membran Nafion. 

Nafion umumnya digunakan karena stabilitas kimia, sifat 
mekanika dan elektrokimia yang sangat baik serta kelembaban 
rendah (<30%) (Zhou dkk., 2004). Namun, saat ini harga Nafion 
dipasaran masih sangat mahal, sehingga akan menjadi kendala 
jika dikembangkan di Indonesia. Selain itu, Nafion memiliki 
konduktivitas proton tinggi hanya pada suhu kamar (~0,1 S/cm), 
ketika suhu tinggi kemampuan konduktivitas protonnya menurun 
yang menyebabkan kinerja DMFC juga menuruun (Alberti dkk., 
2001), sehingga dapat disimpulkan bahwa membran Nafion murni 
tidak cocok digunakan untuk DMFC. Oleh karena itu pada saat ini 
banyak penelitian yang mengembangkan bahan polimer yang 
lebih murah dan mudah didapat untuk menggantikan fungsi dari 
Nafion.

Bahan - bahan polimer tersebut seperti Kitosan dan PVA. 
Kitosan merupakan polimer linear yang tidak beracun, mudah 
terurai dan polielektrolit kationik karena memiliki gugus amina
yang bermuatan positif (Munawaroh dan Hastuti, 2013), selain 
gugus amina ada juga gugus hidroksil primer dan sekunder. 
Adanya gugus fungsi tersebut menyebabkan kitosan memiliki 
reaktivitas kimia yang tinggi dan memungkinkan untuk dilakukan 
modifikasi kimia termasuk reaksi beragam dengan menggunakan 
agen pengikat silang. Kelebihannya dapat digunakan sebagai 
bahan bioplastik, yaitu plastik yang dapat terdegradasi dan tidak 
mencemari lingkungan (Putu, 2007).

Poli (vinil) alkohol (PVA) adalah salah satu polimer 
penghambat metanol terbaik karena memiliki selektivitas yang 
tinggi terhadap air dan metanol. PVA menunjukkan  nilai 
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permeabilitas metanol dua kali lipat lebih rendah daripada 
membran Nafion. Selain itu, keuntungan dari PVA yaitu 
biodegradable, murah, memiliki kekuatan mekanik dan kimia 
yang sangat tinggi serta stabilitas termal yang baik (Pandey dkk., 
2014). 

Penelitian menggunakan bahan polimer PVA dan kitosan 
telah banyak dilakukan. Salah satunya penelitian menggunakan 
kitosan yang dilakukan Osifo dan Masala (2010). Membran 
kitosan yang diikat silang dengan asam sulfat dibandingkan 
dengan Nafion 117 dalam kinerja DMFC. Nafion 117 
menunjukkan hambatan proton lebih tinggi yaitu 284 s/cm  
daripada membran kitosan 204 s/cm. Fluks proton yang melintasi 
membran kitosan sebesar 2,73 mol/cm2s dan 1,12 mol/cm2s untuk 
Nafion. Selain itu, untuk meningkatkan konduktivitas proton 
sebuah membran, beberapa penelitian menggunakan bahan 
anorganik yang ditambahkan ke dalam sebuah membran untuk 
meningkatkan sifat selektif terhadap proton. Beberapa 
penelitian menggunakan bahan anorganik seperti SiO2, zeolit, 
MMT dan polipirol,  (Kim dkk., 2004; Banarjee dkk., 2014). Kim 
dkk.(2007) melaporkan nilai permeabilitas metanol menurun dari 
1,95×10-6 menjadi 1,26×10-6 cm2/s ketika MMT 5 % berat Namun,
konduktivitas proton menurun secara linier (0,096-0,077 S/cm) 
ketika material MMT meningkat dari 0 sampai 10 % berat di 
dalam Nafion. Pada penelitian lain Chien dkk (2011) 
menyebutkan suatu membran yang ditambahkan dengan material 
anorganik menjadi rapuh dan kurang konduktif, hal ini 
dikarenakan beban yang tinggi dari bahan anorganik tersebut. 
Semua penelitian yang dikembangkan dilakukan untuk mencapai 
tujuan yang sama yaitu menurunkan permeabilitas metanol. 
Namun, pendekatan tersebut sering secara signifikan mengurangi 
konduktivitas proton.

Banyak penelitian berusaha menemukan bahan-bahan baru 
untuk meningkatkan konduktivitas proton. Salah satunya yaitu 
Grafin Oksida (GO). GO merupakan bahan organik yang banyak 
digunakan untuk beberapa aplikasi karena mempunyai sifat termal 
dan mekanik yang luar biasa. Lembaran grafin oksida dapat 
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disebut sebagai bahan ampifilik dengan daerah hidrofilik yang 
mengandung gugus, hidroksil, karboksilat, epoksida dan daerah 
hidrofobik yang terdiri dari karbon sp2 (Geim dan Novoselov, 
2007). Banyakanya gugus fungsi pada permukaan GO dapat 
digunakan sebagai situs penahan. GO merupakan insulator 
elektronik dengan konduktivitas diferensial. Membran yang 
digabungkan dengan GO memberikan nilai konduktivitas proton 
yang tinggi, hal ini dikarenakan adanya ikatan hidrogen pada GO. 
Gugus fungsi seperti asam karboksilat dan ikatan hidrogen antar 
molekul memberikan tambahan jalur untuk memperbanyak proton 
(Xue dkk., 2014). Selain itu, GO yang dicampur dengan komposit 
polimer telah menunjukkan kapasitas yang unggul dan siklus 
hidup yang panjang dalam kapasitor (Chen dkk., 2011). 

Beberapa penelitian menunjukkan perubahan yang signifikan 
dari penambahan GO pada beberapa membran. Membran Nafion 
digabungkan dengan GO yang tersulfonasi (0,5 % berat) 
menunjukkan suatu peningkatan konduktivitas proton hingga 
66 % dan secara signifikan mengurangi permeabilitas metanol 
hingga 35 % (Choi dkk., 2011). Penelitian lain melaporkan 
penggabungan 0,5 % berat GO dengan Poliimida tersulfonasi 
(SPI) menyebabkan peningkatan selektivitas yang signifikan 
(konduktivitas proton / permeabilitas metanol) menjadi 1,5 kali 
lipat lebih besar dari membran Nafion 117 dan 7 kali lipat lebih 
besar dari membran SPI murni pada suhu 30 °C, sedangkan 
kekuatan tarik meningkat 76 % dengan penambahan 0,9 % berat 
GO (Tseng dkk., 2011).

Pada penelitian ini dibuat membran PVA/Kitosan yang diikat 
silang dengan asam sulfat dengan menambahkan grafin oksida 
untuk meningkatkan konduktivitas proton. Grafin oksida 
ditambahkan kedalam membran dengan variasi 0-2 % berat 
membran. Penambahan GO dilakukan dengan metode 
pencampuran dengan mendispersikan GO terlebih dahulu kedalam 
air.
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1.2 Rumusan Masalah 
Permasalahan pada penelitian ini yaitu : 

 Bagaimana pengaruh komposisi pembuatan komposit 
membran PVA/Kitosan dengan pengikat silang Asam Sulfat 
terhadap sifat mekanika dan sifat termal? 

 Bagaimana pengaruh penambahan grafin oksida pada 
membran PVA/Kitosan dengan pengikat silang Asam sulfat 
terhadap beberapa sifat membran yang meliputi water uptake, 
methanol uptake dan konduktivitas proton? 

1.3 Tujuan Penelitian 
Penelitian ini bertujuan membuat membran komposit yang 

terikat silang asam sulfat dengan komposisi PVA/Kitosan/GO 
terbaik yang diketahui dengan melakukan uji kuat tarik,
ketahanam termal, water uptake, methanol uptake, dan 
konduktivitas proton.

1.4 Batasan Masalah 
Batasan masalah pada penelitian ini yaitu perilaku membran 

yang meliputi kuat tarik, ketahanan termal, water uptake,
methanol uptake dan konduktivitas proton.

1.5. Manfaat Penelitian 
Menghasilkan membran komposit PVA/Kitosan/GO terikat 

silang asam sulfat yang diharapkan memiliki nilai konduktivitas 
proton yang tinggi sehingga dapat diaplikasikan ke dalam 
rangkain Direct Methanol Fuel Cell (DMFC).
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BAB II  
TINJAUAN PUSTAKA 

2.1 Sel Bahan Bakar (Fuel Cell)
Fuel Cell adalah sel elektrokimia yang mengubah energi 

kimia menjadi energi listrik. Fuel cell pertama kali ditemukan 
oleh Sir William Grove pada tahun 1839, namun pada saat itu 
belum dikembangkan karena dibatasi biaya yang tinggi, 
ketersediaan bahan dan efiesiensi operasional yang rendah 
(Kelley dkk., 2000). Kelebihan dari penggunaan fuel cell yaitu 
mampu menghasilkan efisiensi sumber listrik yang lebih tinggi 
(maksimal 70 %), bahan bakar terbarukan dan ramah lingkungan.

Fuel cell berkerja dengan prinsip pembakaran listrik-kimiawi. 
Terdapat dua elektroda yaitu katoda dan anoda yang dipisahkan 
oleh elektrolit, elektrolit hanya menghantarkan ion sedangkan 
elektron tidak dapat melewati elektrolit, jadi elektrolit bukan 
penghantar listrik. Pada anoda dialirkan bahan bakar secara 
tarsus-menerus sedangkan pada katoda dialirkan oksigen. 
Molekul-molekul gas yang dialirkan akan berubah menjadi ion 
karena adanya katalisator pada elektroda. Reaksi pada anoda 
menghasilkan elektron bebas dan pada katoda, elektron bebas 
akan diikat. Agar proses listrik-kimiawi dapat berlangsung,
elektron bebas yang terjadi dialirkan keluar melalui penghantar 
menuju anoda.. Panas yang dihasilkan dari reaksi kimia harus 
terus menerus dibuang agar energi listrik dapat terbentuk secara 
kontinyu (Suhada, 2011). Di dalam proses fuel cell yang 
ditunjukkan pada Gambar 2.1 reaksi kimia yang terjadi terdapat 
pada persamaan 2.1, 2.2 dan 2.3.

Anoda : 2H2  4H+ + 4e- (2.1) 

Katoda : O2 + 4H+ + 4e-
 2H2O             (2.2) 

Reaksi Total : 2H2 + O2  2H2O             (2.3) 
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Gambar 2.1 Skema kerja Fuel Cell

    (Barbir, 2012) 

Terdapat enam jenis fuel cell berbeda yang telah diteliti. 
Setiap jenis fuel cell telah diklasifikasikan terutama berdasarkan 
pada elektrolit yang digunakan, keterbatasan output daya, suhu 
operasi, dan ukuran dari sistem fuel cell.  Enam jenis fuel cell
yang telah diteliti yaitu :

1. Alkaline Fuel Cell (AFC) 

2. Phosporic Acid Fuel Cell (PAFC)

3. Solid Oxide Fuel Cell (SOFC) 

4. Molen Carbonate Fuel Cell (MCFC) 
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5. Polymer Electrolyte Membrane Fuel Cell (PEMFC) 

6. Direct Methanol Fuel Cell (DMFC) (Carrette dkk., 
2000) 

Fuel Cell jenis PEMFC dan DMFC merupak jenis fuell cell
yang paling banyak digunakan. 

2.2 Prinsip Kerja DMFC 
Prinsip kerja dari Direct Methanol Fuel Cell (DMFC) yaitu 

reaksi redoks. Pada anoda terjadi oksidasi metanol dan pada 
katoda terjadi reduksi oksigen. Proton dilepaskan selama proses 
oksidasi metanol melalui membran pertukaran proton (PEM) 
meuju katoda. Karena membran tidak dapat menghantarkan listrik, 
elektron bebas yang dihasilkan dari oksidasi metanol tersebut 
melewati sirkuit eksternal berupa kawat yang dapat 
menghantarkan listrik menuju katoda dan menghasilkan listrik. 
Pada katoda, hidrogen yang melalui sebuah membran akan 
bereaksi dengan oksigen dan elektron membentuk air. Reaksi 
yang terjadi pada sistem DMFC ditunjukkan pada persamaan 2.4, 
2.5 dan 2.6 : 

Anoda : CH3OH(l) + H2O(l)  6H+ + 6e- + CO2(g)           (2.4) 

Katoda : 6H+ + 6e- + 3/2O2(g)  3H2O2 (l)                        (2.5) 

Total : CH3OH(l) + 3/2 O2(l)  CO2(g) + 2H2O(l)            (2.6)

Pt-Ru (Platinum-Ruthenium) merupakan katalis yang 
dianggap paling baik yang digunakan pada anoda dan Pt 
(Platinum) dianggap sebagai katalis yang paling baik untuk 
katoda (Goodenough dkk., 1990). Katalis tersebut sering 
dicampur dengan karbon hitam untuk meningkatkan daerah reaksi. 
Fungsi dari membran polimer pada DMFC adalah sebagai 
pemisah antara anoda dan katoda dan juga menimbulkan reaksi 
kimia ketika reaksi elektrokimia terjadi.  

6. Direct Methanol Fuel Cell (DMFC) (Carrette dkk., 
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Fuel Cell jenis PEMFC dan DMFC merupak jenis fuell cell
yang paling banyak digunakan. 

2.2 Prinsip Kerja DMFC 
Prinsip kerja dari Direct Methanol Fuel Cell (DMFC) yaitu Direct Methanol Fuel Cell (DMFC) yaitu Direct Methanol Fuel Cell

reaksi redoks. Pada anoda terjadi oksidasi metanol dan pada 
katoda terjadi reduksi oksigen. Proton dilepaskan selama proses 
oksidasi metanol melalui membran pertukaran proton (PEM) 
meuju katoda. Karena membran tidak dapat menghantarkan listrik, 
elektron bebas yang dihasilkan dari oksidasi metanol tersebut 
melewati sirkuit eksternal berupa kawat yang dapat 
menghantarkan listrik menuju katoda dan menghasilkan listrik. 
Pada katoda, hidrogen yang melalui sebuah membran akan 
bereaksi dengan oksigen dan elektron membentuk air. Reaksi 
yang terjadi pada sistem DMFC ditunjukkan pada persamaan 2.4, 
2.5 dan 2.6 : 

Anoda : CH3OH(l) + H2O(l)  6H+ + 6e- + CO2(g)           (2.4) 

Katoda : 6H+ + 6e- + 3/2O2(g)  3H2O2 (l)                        (2.5) 

Total : CH3OH(l) + 3/2 O2(l)  CO2(g) + 2H2O(l)            (2.6)

Pt-Ru (Platinum-Ruthenium) merupakan katalis yang 
dianggap paling baik yang digunakan pada anoda dan Pt 
(Platinum) dianggap sebagai katalis yang paling baik untuk 
katoda (Goodenough dkk., 1990). Katalis tersebut sering 
dicampur dengan karbon hitam untuk meningkatkan daerah reaksi. 
Fungsi dari membran polimer pada DMFC adalah sebagai 
pemisah antara anoda dan katoda dan juga menimbulkan reaksi 
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Membran terjepit diantara elektroda untuk membentuk 
Membrane Electrode Assembly (MEA) dan ditempatkan pada 
rangkain sel bahan bakar. Kriteria membran yang ideal untuk 
aplikasi DMFC  antara lain dapat tahan pada temeperatur tinggi, 
memberikan hambatan yang sangat kecil untuk transfer proton, 
isolator elektron, pemisah bahan kimia yang baik antara anoda 
dan katoda, memiliki kuat mekanik yang baik dan murah. Skema 
kerja sistem DMFC ditunjukkan pada Gambar 2.2. 

Gambar 2.2 Skema kerja DMFC

         (Schultz dkk., 2001) 

2.3 Polimer Elektrolit Membran untuk Aplikasi DMFC 
Kinerja yang baik dari sel bahan bakar sangat tergantung dari 

peran komponen-komponen yang ada didalamnya, salah satunya 
yaitu membran. Peran membran dalam sel bahan bakar 
mempengaruhi pada proses elektrokimia. Membran yang 
digunakan harus mempunyai kriteria ideal untuk aplikasi DMFC. 

Membrane Electrode Assembly (MEA) dan ditempatkan pada 
rangkain sel bahan bakar. Kriteria membran yang ideal untuk 
aplikasi DMFC  antara lain dapat tahan pada temeperatur tinggi, 
memberikan hambatan yang sangat kecil untuk transfer proton, 
isolator elektron, pemisah bahan kimia yang baik antara anoda 
dan katoda, memiliki kuat mekanik yang baik dan murah. Skema 
kerja sistem DMFC ditunjukkan pada Gambar 2.2. 
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mempengaruhi pada proses elektrokimia. Membran yang 
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Sifat yang diinginkan dari bahan yang dipilih sebagai membran 
untuk aplikasi sel bahan bakar adalah sebagai berikut : 

 Tinggi konduktivitas proton dan tidak konduktivitas 
elektronik 

 Stabilitas elektrokimia dan kimia pada temperatur tinggi 
di kedua lingkungan (anoda dan katoda) 

 Kekuatan mekanika yang memadai, tahan terhadap 
pembengkakan pelarut 

 Penghalang yang memadai untuk oksidan dan  permeasi 
bahan bakar 

 Biaya yang efektif dan bahan mudah didapat 
                                                     (Roelofs, 2010) 

2.4 Faktor yang Mempengaruhi Kinerja Membran 

2.4.1 Penyerapan Air pada Membran (Water Uptake)
Salah satu fungsi penting dari membran dalam sel bahan 

bakar adalah interaksi membran dengan air dan penyerapan air di 
dalam membran. Selama proses penyerapan air suatu membran 
bisa mengalami pembengkakan antara 20-50 %. Secara langsung 
proses pemisahan dalam membran terjadi karena adanya gugus 
hidrofobik dan gugus hidrofilik pada membran tersebut. Ketika
membran dalam kondisi terhidrasi, terbentuk gugus ion hidrofilik 
yang terhubung melalui jalur air.  Ini membentuk jaringan air. 
Gugus hidrofilik mengandung kelompok SO3

- terlarut, air dan 
kation. Jaringan air ini terkadung dalam gugus hidrofilik dan 
memiliki konduktivitas proton tinggi menyerupai larutan 
elektrolit (Neergat dkk., 2003). 

Proton yang melewati membran dikarenakan adanya 
kandungan air pada membran. Transfer proton yang mealalui 
membran hampir sama dengan sebuah larutan elektrolit. Tarikan 
elektro osmotik melalui sel dan air berdifusi kembali dari karoda 
ke membran mempengaruhi kandungan air dalam membran. 
Molekul air (H2O) juga diangkut melalui membran. Ketika 
membran mengangkut air, pembengkakan membran terjadi dan 

untuk aplikasi sel bahan bakar adalah sebagai berikut : 

 Tinggi konduktivitas proton dan tidak konduktivitas 
elektronik 

 Stabilitas elektrokimia dan kimia pada temperatur tinggi 
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 Penghalang yang memadai untuk oksidan dan  permeasi 
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hidrofobik dan gugus hidrofilik pada membran tersebut. Ketika
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kation. Jaringan air ini terkadung dalam gugus hidrofilik dan 
memiliki konduktivitas proton tinggi menyerupai larutan 
elektrolit (Neergat dkk., 2003). 

Proton yang melewati membran dikarenakan adanya 
kandungan air pada membran. Transfer proton yang mealalui 
membran hampir sama dengan sebuah larutan elektrolit. Tarikan 
elektro osmotik melalui sel dan air berdifusi kembali dari karoda 
ke membran mempengaruhi kandungan air dalam membran. 
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sifat membran dimainkan. Konduktivitas proton dan 
permeabilitas metanol tergantung dari jumlah air yang diserap 
oleh membran. Peyerapan air juga mempengaruhi ionomer, gugus 
dan ukuran saluran sehingga hal ini menyebabkan perubahan sifat 
mekanika membran (Dimitrova dkk., 2002).  

2.4.2 Ketebalan 
Salah satu faktor penting yang mempengaruhi kinerja 

membran adalah ketebalannya. Keuntungan dari berkurangnya 
ketebalan membran antara lain resistensi ion dalam sel bahan 
bakar menjadi rendah (konduktivitas ion meningkat), biaya yang 
lebih rendah dan penyerapan air yang cepat. Namun, ada batas 
pengurangan ketebalan membran pada sel bahan bakar, hal ini 
karena bersangkutan dengan daya tahan membran dan 
permeabilitas bahan bakar dari sel bahan bakar. (Dimitrova dkk., 
2002) melaporkan tingkat permeabilitas metanol menurun dengan 
adanya peningkatan ketebalan membran sehingga memungkinkan 
adanya perbaikan dalam kinerja sel bahan bakar. Meskipun 
permeabilitas metanol tergantung pada berbagai faktor seperti 
konsentrasi metanol di umpan bahan bakar, suhu operasi dan 
kinerja anoda, akan tetapi Liu dkk (2006) menyebutkan ketebalan 
membran juga mempunyai dampak langsung pada kinerja sel 
bahan bakar.  

Berbagai membran yaitu membran Nafion 117, 115 dan 112 
diuji pada Direct Methanol Fuel Cell (DMFC) dengan ketebalan 
masing-masing 175 μm, 125 μm dan 50 μm. DMFC dioperasikan 
dengan menggunakan umpan metanol konsentrasi rendah yaitu 2
M, membran dengan ketebalan tinggi menujukkan kinerja yang 
lebih baik pada kepadatan arus rendah, namun sebaliknya 
menujukkan kinerja yang kurang baik pada densitas arus yang 
lebih tinggi. Ketika konsentrasi metanol dinaikkan menjadi 4 M, 
ketiga membran menunjukkan tegangan sel yang hampir sama 
dari berbagai densitas arus. 

Uji pemanfaatan bahan bakar menujukkan bahwa DMFC 
dengan membran yang tebal memberikan efisiensi yang lebih 

permeabilitas metanol tergantung dari jumlah air yang diserap 
oleh membran. Peyerapan air juga mempengaruhi ionomer, gugus 
dan ukuran saluran sehingga hal ini menyebabkan perubahan sifat 
mekanika membran (Dimitrova dkk., 2002).  
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bahan bakar.  

Berbagai membran yaitu membran Nafion 117, 115 dan 112 
diuji pada Direct Methanol Fuel Cell (DMFC) dengan ketebalan 
masing-masing 175 μm, 125 μm dan 50 μm. DMFC dioperasikan 

dengan menggunakan umpan metanol konsentrasi rendah yaitu 2
M, membran dengan ketebalan tinggi menujukkan kinerja yang 
lebih baik pada kepadatan arus rendah, namun sebaliknya 
menujukkan kinerja yang kurang baik pada densitas arus yang 
lebih tinggi. Ketika konsentrasi metanol dinaikkan menjadi 4 M, 
ketiga membran menunjukkan tegangan sel yang hampir sama 
dari berbagai densitas arus. 
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tinggi.Untuk menyeimbangkan antara ketebalan membran dan 
ketahanan membran, kontrol ruang daerah asam dapat dilakukan 
dengan memodifikasi permukaan atau dengan meningkatkan 
densitas muatan dalam membran pertukaran proton agar 
mendapatkan bahan yang sangat konduktif. Salah satu strategi 
menjanjikan untuk meningkatkan densitas muatan  dan 
meminimalkan permeabilitas metanol yaitu dengan cara 
pembuatan membran komposit. Beberapa membran komposit 
yang pernah dilakukan yaitu Komposit Nafion dengan Zirkonium 
fosfat (Alberti dan Casciola, 2003), Nafion dengan silikat dan 
zeolit yang dimodifikasi secara organik (Li dkk., 2006), dan 
membran komposit Poli vinil alkohol (PVA) (Shanmugam dkk., 
2006).

2.5 Kitosan 
Kitosan adalah bahan biopolimer yang dibuat dari kitin 

melalui proses deasetilasi. Kitin sebagian besar ditemukan di 
eksoskeleton krustasea seperti lobster, udang, dan kepiting. Kitin 
dikenal dengan sebutan asetil-glucoseamine dan kitosan dikenal 
dengan sebutan glucoseamine yang memiliki gugus asetil dan 
amina pada posisi C-2. Kitosan larut dalam asam asetat. Adanya 
gugus amina (-NH2) dan gugus hidroksil (-OH) pada struktur 
kitosan menyebabkan membran kitosan memiliki sifat hidrofilik 
yang tinggi dan dapat digunakan sebagai membran sel bahan 
bakar. Selain itu, gugus amina merupakan gugus fungsi yang 
memungkinkan untuk dimodifikasi secara fisik dan kimia (Ngah
dan Fatinathan, 2006).

Nilai konduktivitas ionik dari membran kitosan adalah 10-2

S/cm. Karena sifat ionik ini membran kitosan dapat 
mengahantarkan ion, seperti ion hidrogen. Oleh sebab itu, 
membran kitosan dapat digunakan sebagai membran penukar 
proton dalam sel bahan bakar (Wan dkk., 2003). Akan tetapi, 
membran kitosan yang tidak dimodifikasi memiliki konduktivitas 
yang rendah dan permeabilitas metanol tinggi. Untuk 
memperoleh sifat konduktivitas proton yang tinggi dan 
permeabilitas metanol yang rendah dari membran kitosan dapat 

ketahanan membran, kontrol ruang daerah asam dapat dilakukan 
dengan memodifikasi permukaan atau dengan meningkatkan 
densitas muatan dalam membran pertukaran proton agar 
mendapatkan bahan yang sangat konduktif. Salah satu strategi 
menjanjikan untuk meningkatkan densitas muatan  dan 
meminimalkan permeabilitas metanol yaitu dengan cara 
pembuatan membran komposit. Beberapa membran komposit 
yang pernah dilakukan yaitu Komposit Nafion dengan Zirkonium 
fosfat (Alberti dan Casciola, 2003), Nafion dengan silikat dan 
zeolit yang dimodifikasi secara organik (Li dkk., 2006), dan 
membran komposit Poli vinil alkohol (PVA) (Shanmugam dkk., 
2006).

2.5 Kitosan 
Kitosan adalah bahan biopolimer yang dibuat dari kitin 

melalui proses deasetilasi. Kitin sebagian besar ditemukan di 
eksoskeleton krustasea seperti lobster, udang, dan kepiting. Kitin 
dikenal dengan sebutan asetil-glucoseamine dan kitosan dikenal 
dengan sebutan glucoseamine yang memiliki gugus asetil dan 
amina pada posisi C-2. Kitosan larut dalam asam asetat. Adanya 
gugus amina (-NH2) dan gugus hidroksil (-OH) pada struktur 
kitosan menyebabkan membran kitosan memiliki sifat hidrofilik 
yang tinggi dan dapat digunakan sebagai membran sel bahan 
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dilakukan dengan cara merendam membran kitosan kedalam 
asam sulfat atau polielektrolit lain agar terjadi ikat silang pada 
strukut kitosan (Yamada dkk., 2005). Gambar 2.3 menunjukkan
struktur kitin yang ditambah NaOH pada suhu tinggi sehingga 
menjadi kitosan.

Gambar 2.3 Struktur kitosan dari kitin

                                                             (Osifo dan Masala, 2010) 

2.6 Polivinil Alkohol (PVA) 
Polivinil alkohol (PVA) adalah suatu resin yang dibuat dari 

penggabungan molekul-molekul (polimerisasi) yang diperoleh 
dari hidrolisis dari polimer vinil ester dengan menggunakan
material awal polivinil asetat. Polivinil Alkohol adalah salah satu 
dari beberapa polimer sintetik yang biodegradable (Kroschwitz, 
1998). PVA berwarna putih, berbentuk seperti serbuk, rasa 
hambar, tembus cahaya, tidak berbau dan larut dalam air. PVA 
salah satu polimer yang mempunyai sifat hidrofilik. PVA dapat 
digunakan sebagai lapisan tipis yang sensitif.

Polivinil alkohol adalah polimer ataktik semi kristal yang 
mengandung banyak oksigen. Mempunyai sifat perekat, 
pengemulsi dan pembentukan film yang baik. PVA tahan 
terhadap minyak, lemak dan beberapa pelarut dengan stabilitas 
kimianya. PVA mempunyai kekuatan tarik yang tinggi dan 
fleksibilitasnya baik. Bahan polimer ini murah, mudah didapat 
dan tidak beracun (Yang dan Wang, 2015). Strukutrur dari PVA 
ditunjukkan pada Gambar 2.4.
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Gambar 2.4 Struktur PVA

              (Yang dan Wang., 2015) 

2.7 Grafit Oksida (GO) 
Grafit oksida adalah suatu material berukuran mikro yang 

terbuat dari grafit. Grafit diperoleh dengan cara evaporasi ataupun 
metode filtrasi secara perlahan dari larutan grafit. Material ini 
memiliki kekakuan dan kekuatan yang luar biasa, hal ini 
dikarenakan kekuatan intrinsik dari kerangka grafit dua dimensi 
(Iliyana, 2004).  

GO berbentuk lembaran yang terdiri dari karbonil (C=O), 
hidroksil (-OH), karboksilat (-COOH), dan gugus fenol serta 
gugus epoksida pada kedua sisi. Karena adanya gugus oksigen 
hidrofilik, GO dapat terkelupas menjadi ukuran nano di dalam air 
membentuk larutan homogen (Kuila dkk., 2011). Permukaan area 
yang lebar dan bahan insulator elektronik menyebabkan GO 
menarik untuk dijadikkan filler pada PEM, tidak seperti filler 
anorganik yang menyebabkan membran komposit menjadi rapuh 
karena adanya perbedaan sifat-sifat membrannya. GO dapat 
meningkatkan stabilitas mekanik dari PEM karena fleksibilitas 
tinggi dan kompatibilitas yang baik dengan bahan membran yang 
digunakan (Yang dkk., 2010). Gambar 2.5 menunjukkan struktur 
dari lembaran grafin oksida.
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Gambar 2.5 Struktur Grafin Oksida

          (Liu dkk., 2014) 

2.8 Karakterisasi Membran PVA/Kitosan/Grafin Oksida  
Dilakukan karakteriasi terhadap membran untuk menentukan 

pengaruh komposisi terhadap perilaku membran komposit 
PVA/Kitosan/Grafin oksida. Karakterisasi yang dilakukan yaitu 
analisis FTIR, analisis ketahanan termal dengan TGA, analisis 
mekanik dengan uji kuat tarik, pengukuran water uptake,
pengukuran methanol uptake dan pengukuran konduktivitas 
proton dengan EIS.

2.8.1 Analisis Fourier Transform Infra Red (FTIR)
Fourier Transform Infra Red (FTIR) merupakan analisis 

yang digunakan untuk menentukan komposisi gugus fungsi dari 
senyawa, sehingga dapat memberikan informasi penentuan 
struktur molekulnya. Analisa FTIR didasarkan pada getaran 
internal atom gugus fungsi. Inti-inti atom yang terikat secara 
kovalen akan mengalami getaran bila molekul menyerap radiasi 
elektromagnetik infra merah.  Energi yang diserap tersebut dapat 
menaikkan amplitudo getaran atom-atom yang terikat. Tipe ikatan 
bersifat spesifik terhadap panjang gelombang serapan. Akibatnya 
tiap molekul memiliki karakteristik spektrum infra merah pada 
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konsentrasi tertentu, yang dapat dibedakan dari spektrum lain 
melalui posisi dan intensitas serapan. Sehingga dapat digunakan 
untuk identifikasi dan analisa kuantitatif. Dalam spektrum IR 
posisi pita menujukkan bilangan gelombang. Gugus fungsi dapat 
ditentukan dengan melihat bilangan gelombang. Bilangan 
gelombang 4000-1300 cm-1 disebut daerah gugus fungsi. Dalam 
daerah bilangan gelombang ini gugus-gugus fungsi seperti –NH, -
OH, -C≡CH, dan =C=O menujukkan puncak yang khas. Bilangan 
gelombang 1300-400 cm-1 disebut  daerah sidik jari (finger print 
region)   (Knuutinen dan Norrman, 2000). 

Sampel grafit dan grafit oksida pada penelitian ini 
dikarakterisasi dengan FTIR untuk mengetahui perubahan gugus 
fungsi yang terjadi antara 2 sampel tersebut. Gambar 2.6
menujukkan spektra FTIR dari grafit dan grafit oksida. Terlihat 
perbedaan yang signifikan antara 2 sampel dari hasil FTIR pada 
gambar tersebut. Puncak pada bilangan gelombang 1740 cm-1 dan
1629 cm-1 mengindikasikan adanya stretching gugus karbonil (-
C=O) dan gugus karboksilat (-COOH), puncak 3049 cm-1

mengindikasikan gugus –OH, puncak 1232 cm-1

mengindikasikan streaching C-OH dan 1058 cm-1

mengindikasikan stretching C-O, sedangkan tidak ada puncak 
yang muncul pada sampel grafit.
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Gambar 2.6 Spektra FTIR dari Grafit dan Grafit Oksida

(Lin dan Lu, 2013)

2.8.2 Thermogravimetric Analysis (TGA)
Analisis termal merupakan teknik yang digunakan untuk 

mengkarakterisasi perubahan sifat fisik terhadap perubahan suhu 
secara terkontrol. Teknik analisis termal dengan TGA digunakan 
untuk menentukan hilangnya berat bahan yang diakibatkan 
terjadinya dekomposisi. Analisis termal terhadap membran 
berfungsi untuk mengetahui ketahanan membran terhadap suhu 
yag diberikan. 

Pengujian termal tehadap membran sudah banyak dilakukan,
salah satunya membran untuk aplikasi fuel cell. Yang dan Wang 
(2015) melaporkan hasil analisis membran PVA/kitosan/SGO 
dengan TGA seperti yang ditunjukkan pada Gambar 2.7. Analisis 
dilakukan dari suhu 25-600 °C, terdapat dua tahap suhu degradasi 
dari PCS91, yang pertama sekitar 250-350 °C mengindikasikan 
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(Lin dan Lu, 2013)
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hilangnya rantai samping dan suhu 450-560 °C mengindikasikan 
rusaknya rantai utama polimer PCS.

Gambar 2.7 Hasil TGA dari membran PVA/kitosan/SGO

             (Yang dan Wang, 2015)

2.8.3 Uji Tarik (Tensile Strength) 
Uji tarik adalah suatu metode yang digunakan untuk menguji 

kekuatan suatu bahan dengan cara memberikan beban gaya yang 
berlawanan arah secara lambat dalam satu garis lurus hingga 
benda yang diberi gaya putus/patah.  

Uji tarik terhadap membran aplikasi DMFC perlu dilakukan 
untuk mengetahui kekuatan membran dalam mempertahankan 
gaya yang diberikan. Karena pada saat pengoperasian DMFC, 
membran harus mampu menahan perbedaan tekanan diantara dua 
fasa yaitu gas dan cair.

rusaknya rantai utama polimer PCS.
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Yang dan Wang (2015) melaporkan uji tarik membran 
PVA/kitosan/SGO. Tabel 2.1 menunjukkan nilai tensile strength
meningkat dari PVA murni dengan PVA yang ditambah dengan 
kitosan dan sulfonat grafin, sedangkan nilai break elongation
menurun. Hal ini dikarenakan grafin memberikan efek kuat 
mekanik yang lebih baik namun menurunkan keelastisan 
membran.

Tabel 2.1 Hasil tensile strength dan break elongation membran 
PVA/kitosan/GO

Sampel Tensile 
Strength (N/mm2)

Break elongation  
(%)

PVA 35 227
PCS 91 43 150

PCG 0,01 49,6 144,2
PCG 0,1 59,3 126,2

PCsG 0,01 52,2 133,3
PCsG 0,1 62,2 121,9

    (Yang dan Wang, 2015)

2.8.4 Water Uptake  dan Methanol Uptake
Perhitungan water uptake dan methanol uptake terhadap 

membran komposit PVA/kitosan/GO dilakukan untuk mengetahui 
kemampuan membran dalam menyerap air dan metanol. Besarnya 
persentase air atau metanol yang diserap oleh membran dapat 
ditentukan dengan menggunakan persamaan (2.7) (Zhong dkk., 
2010).

%WU/MU =                           
             

   x 100%                   (2.7)

dimana berat membran basah adalah berat membran setelah 
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2.8.5 Uji Konduktivitas Proton dengan EIS 
Eletrochemichal Impedance Spectroscopy (EIS) adalah 

sebuah teknik analisis yang digunakan untuk mempelajari sifat 
elektrik dari sistem elektroda-elektrolit yang dinamis (Rochliadi, 
2002). EIS telah banyak digunakan seraca luas dalam bidang 
elektrokimia seperti pelapisan material (coating), baterai, korosi, 
dan sel bahan bakar (fuel cell).

Prinsip pengukuran EIS adalah dengan mengaplikasikan 
stimulus elektrik (potensial atau arus listrik) pada sistem dan 
mengukur responsnya (kuat arus, potensial atau sinyal lainnya). 
Serangkaian proses makroskopik terjadi dalam sel ketika diberi 
stimulus dan secara kumulatif menghasilkan respons listrik yang 
diamati pada spektra. Proses mikroskopik itu termasuk transfer 
elektron sepanjang jalur konduksi, antara antarmuka elektrolit-
elektroda, ataupun antar atom bermuatan dengan lingkungan 
sekitarnya (reduksi atau oksidasi). Laju elektron (arus listrik) 
bergantung pada hambatan elektroda, hambatan elektrolit dan 
reaksi pada antarmuka elektroda-elektrolit. Kurva yang dihasilkan 
oleh EIS disebut kurva Nyquist, dimana memuat sumbu X berupa 
impedansi nyata dan sumbu Y berupa impedansi imajiner.

Pengukuran konduktivitas membran dilakukan dengan EIS. 
Fungsi dari pengukuran ini yaitu memberi informasi berupa 
kemampuan membran untuk menghantarkan proton dari anoda 
menuju katoda. Nilai R yang diperoleh dari hasil pengukuran 
dapat digunakan untuk menentukan konduktivitas proton yang 
dapat dihitung dengan persamaan 2.8. 
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“Halaman ini sengaja dikosongkan”
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BAB III  
METODOLOGI PENELITIAN 

3.1 Alat dan Bahan  

3.1.1 Alat 
Peralatan yang digunakan pada penelitian ini antara lain 

penangas es, neraca analitik, hot plate, kertas saring, beaker glass, 
oven, labu ukur, indikator pH, spatula, pencetak membran, 
aluminium foil, plastik wrap, magnetik stirer, termometer, 
piknometer, kaca arloji, dan peralatan gelas lain yang mendukung. 
Membran komposit dikarakterisasi dengan Thermal Gravimetry 
Analyzer (TGA), alat Tensile strength (Strograph VG 10-E) dan 
Eletrochemichal Impedance Spectroscopy (EIS).

3.1.2 Bahan  
Bahan yang digunakan pada penelitian ini yaitu kitosan,

PoliVinil Alkohol (PVA), aqua demineral (DM), CH3COOH
99,7 %, H2SO4 98 %, KMnO4, NaNO3, serbuk grafit sintetik, 
H2O2 35 %, metanol 99 % dan HCl 37 %.

3.2 Prosedur Penelitian 

3.2.1 Sintesis Grafin Oksida 
Grafit oksida disintesis dari serbuk grafit sintetik. Sebanyak 

2 g serbuk grafit, 2 g NaNO3 dan 92 mL H2SO4 18 M dicampur 
dan diaduk di dalam penangas es selama 60 menit.  Kemudian, 6 
g KMnO4 ditambahkan perlahan-lahan ke dalam larutan dan 
ditambahkan 92 mL aqua DM diikuti dengan pengadukan pada 
35 °C selama 1 hari untuk membentuk pasta kental. Yang 
terakhir, 280 mL aqua DM dan 20 mL H2O2 (30 %) dituangkan 
ke dalam campuran secara berurutan. Larutan ini kemudian 
disaring dan hasil penyaringan dibilas dengan aqua DM dan 3 %
larutan HCl. Hasil penyaringan kemudian dicampur dan dicuci
dengan aqua DM beberapa kali. Sampel yang dihasilkan 
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kemudian dikeringkan dalam oven pada suhu 110 °C selama 24 
jam (Lin dan Lu, 2013).

3.2.2 Proses Melarutkan GO dalam Air 
Serbuk GO dilarutkan dalam aqua DM (0,1%) (m/v) 

menggunakan ultrasonic bath dengan daya 100 W selama 6 jam 
sampai seluruh GO terdispersi (Chien dkk., 2013). Massa GO 
yang digunakan yaitu 0,5-2 % berat membran.

3.2.3 Penentuan Komposisi Membran komposit PVA/Kitosan 
Dibuat membran komposit PVA/kitosan dengan ketebalan 

0,25 mm. Ditimbang serbuk PVA dan kitosan dengan 
perbandingan massa PVA : kitosan = 1:5. 2:4, 3:3 4:2, 5:1. PVA 
dilarutkan dalam aqua DM (4%) (m/v) dan kitosan dilarutkan 
dalam asam asetat 2 % pada suhu 70 °C diikuti pengadukan 
sampai larut. Setelah semua larut, keduanya dicampur, diaduk dan 
dipanaskan hingga homogen. Selanjutnya, larutan dituang ke 
dalam cetakan membran yang terbuat dari mika dengan ukuran 16 
x 8 cm. Larutan membran komposit dikeringkan pada suhu ruang 
sampai pelarutnya menguap dan membran terkelupas dari 
cetakan.

3.2.4 Proses Mengikat Silang Membran Komposit 
PVA/Kitosan dengan Asam Sulfat 

Membran komposit yang sudah kering direndam dalam 
larutan asam sulfat 0,5 M selama 90 menit dalam suhu ruang. 
Setelah selesai, membran dibilas dengan aqua DM untuk 
menghilangkan asam yang masih menempel, kemudian membran 
dikeringkan pada suhu ruang sampai kering. 

3.2.5 Karakterisasi Membran Komposit PVA/Kitosan 
Membran yang terbentuk di karakterisasi kuat tarik dan 

ketahanan termal untuk mengetahui komposisi membran terbaik 
yang selanjutnya akan ditambah dengan GO.
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3.2.5.1 Uji Kuat Tarik
Stabilitas mekanika membran diukur menggunakan 

Strograph VG 10-E. Membran yang akan diuji terlebih dahulu 
dipotong membentuk ukuran sesuai SNI. Ketebalan membran 
yaitu 0,3 mm. Kecepatan regangan yang digunakan yaitu 10 
mm/menit dengan kuat tarik 100 N. Pengukuran dilakukan pada 
suhu ruang. 

3.2.5.2 Uji Ketahanan Termal
Dekomposis termal dari membran diuji menggunakan alat 

Thermogravimetric Analyzer (TGA) (Mettler Toledo) yang 
dilengakapi dengan DSC. Membran yang akan diuji dipotong 
dengan massa 5-10 mg terlebih dahulu. Suhu maksimum yang 
digunakan yaitu 250 °C dengan kecepatan analisis 5 °C/ menit. 
Alat ini menggunakan Nitrogen sebagai atmosfirnya.

3.2.6 Pembuatan Membran PVA/Kitosan/GO dengan 
Komposisi PVA:Kitosan = 3:3  

Pelarutan PVA dan Kitosan dilakukan seperti pada proses 
3.2.3. Dispersi GO dimasukkan kedalam larutan PVA dan diaduk 
selama 15 menit pada suhu 70 °C, selanjutnya campuran PVA/GO 
dituangkan kedalam larutan kitosan dan diaduk selama 3 jam 
pada suhu 70 °C. Larutan membran komposit PVA/Kitosan/GO 
dituang pada cetakan membran dan dibiarkan sampai kering. 
Selanjutnya membran diikat silang dengan asam sulfat dan 
disiapkan untuk dikarakterisasi (Yang dan Wang, 2015).

3.2.7 Karakterisasi Grafit dan Grafin Oksida dengan FTIR 
Karakteriasi gugus fungsi terhadap grafit dan grafit oksida 

dilakukan menggunakan Fourier Transform Infra Red (FTIR).
Analisis dilakukan pada panjang gelombang 500-4500 cm-1.
Terlebih dahulu serbuk grafit dipreparasi dengan digerus dan 
ditambah dengan KBr kemudian dibentuk pelet (Tohidin 
dkk,2013).
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3.2.8 Water Uptake dan Methanol Uptake
Water Uptake dan Methanol Uptake dilakukan dengan cara 

mengukur perbedaan berat membran sebelum dan sesudah 
direndam dalam air atau metanol. Berat kering (Wkering) diukur 
dari membran yang dikeringkan selama 24 jam pada suhu ruang. 
Berat basah (Wbasah) diukur dari membran yang direndam pada air 
atau metanol 5 M selama 24 jam. Perhitungan water uptake dan 
methanol uptake seperti pada persamaan 2.7

3.2.9 Pengukuran Konduktivitas Proton 
Konduktivitas proton pada membran diukur menggunakan 

sel konduktivitas Frequency Response Analyser (FRA) dengan 
alat Electrochemical Impedance Spectroscopy (EIS). Membran 
terlebih dahulu direndam dalam aqua DM selama 1 jam. 
Pengukuran konduktivitas proton dilakukan pada frekuensi 1-106

Hz dengan amplitudo 0,01 A pada suhu 20 °C. Nilai konduktivitas 
proton dapat dihitung dengan menggunakan persamaan 2.8.
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BAB IV 
HASIL DAN PEMBAHASAN 

Penelitian ini bertujuan membuat polimer elektrolit membran 
komposit dari PVA/kitosan dengan komposisi terbaik yang 
ditambah dengan Grafin Oksida (GO) dengan variasi kadar GO 
(0; 0,5; 1; 1,5; dan 2 %) dari berat membran. Membran diikat 
silang dengan asam sulfat. Penelitian ini terdiri dari beberapa 
tahap, antara lain sintesis grafin oksida, penentuan komposisi 
PVA/kitosan dalam membran komposit, pembuatan membran 
komposit PVA/kitosan/GO, mengikat silang membran, analisis 
gugus fungsi dari grafin osida dengan FTIR, analisis stabilitas 
termal membran dengan TGA, penentuan water uptake dan
methanol uptake serta pengukuran konduktivitas proton membran 
dengan menggunakan alat EIS.

4.1 Sintesis Grafin Oksida (GO) 
Grafit oksida disintesis menggunakan metode Hummers dan 

Offeman (Lin dan Lu, 2013). Grafit yang akan disintesis 
merupakan grafit sintetik. Tahap pertama pada proses ini yaitu 
mencampurkan 2 gram grafit dengan 2 gram NaNO3 serta 92 mL 
H2SO4 98 % ke dalam penangas es (suhu 0°) dan diaduk  selama 
60 menit. Larutan berwarna hitam keabu-abuan dan reaksi 
berjalan eksotermis. Oleh karena itu, proses pencampuran 
dilakukan di dalam penangas es untuk mengurangi suhu reaksi. 
Selanjutnya ditambahkan 6 gram KMnO4 sedikit demi sedikit dan 
ditambahkan 92 mL aqua DM dan diaduk pada suhu 35 °C
selama 24 jam. Larutan berubah warna menjadi hijau keunguan 
setelah penambahan zat tersebut. Penambahan KMnO4 dilakukan 
secara bertahap dan juga ditambahkan aqua DM karena pada saat 
ditambahkan KMnO4 reaksi berjalan eksotermis hingga mencapai 
suhu 98 °C, sehingga untuk mencegah suhu naik drastis 
penambahan zat ini dilakukan sedikit demi sedikit dan juga 
ditambakan aqua DM. Pada saat pencampuran terjadi reaksi 
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antara H2SO4 dengan KMnO4 yang ditunjukkan pada Persamaan 
4.1 dan 4.2. 

KMnO4 + 3H2SO4 → K+ +MnO3
+ + H3O+ + 3HSO4

-    (4.1) 

MnO3
+ +MnO4

- → Mn2O7                                            (4.2)

Selama pengadukan 24 jam terjadi perubahan warna yang 
awalnya hijau keunguan menjadi coklat tua dan juga larutan 
menjadi lebih kental seperti yang ditunjukkan Gambar 4.1. 
Selanjutnya ditambahkan 280 mL aqua DM dan 20 mL H2O2 30
% ke dalam campuran secara berurutan lalu diaduk hingga larutan 
benar-benar homogen, warna larutan menjadi kuning keemasan. 
Setelah homogen, larutan disaring menggunakan kertas saring 
dan residu yang didapat (Gambar 4.2) dibilas dengan HCl 3% dan 
aqua DM hingga pH netral.  Sampel yang dihasilkan kemudian 
dikeringkan menggunakan oven dengan suhu 100 °C selama 24 
jam. 

Gambar 4.1 Hasil larutan setelah penambahan KMnO4

 dengan KMnO yang ditunjukkan pada Persamaan 
4.1 dan 4.2. 

KMnO4 + 3H2SO4 → K
+ +MnO3

+ + H3O+ + 3HSO4
-    (4.1) 

MnO3
+ +MnO4

-
→ Mn2O7                                            (4.2)

Selama pengadukan 24 jam terjadi perubahan warna yang 
awalnya hijau keunguan menjadi coklat tua dan juga larutan 
menjadi lebih kental seperti yang ditunjukkan Gambar 4.1. 
Selanjutnya ditambahkan 280 mL aqua DM dan 20 mL H2O2 30
% ke dalam campuran secara berurutan lalu diaduk hingga larutan 
benar-benar homogen, warna larutan menjadi kuning keemasan. 
Setelah homogen, larutan disaring menggunakan kertas saring 
dan residu yang didapat (Gambar 4.2) dibilas dengan HCl 3% dan 
aqua DM hingga pH netral.  Sampel yang dihasilkan kemudian 
dikeringkan menggunakan oven dengan suhu 100 °C selama 24 
jam. 

Gambar 4.1 Hasil larutan setelah penambahan KMnO4
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Penambahan H2O2 berfungsi untuk menghilangkan kotoran 
yang mungkin menempel pada permukaan karbon misalnya 
pengotor dari sisa oksidator yang digunakan. Akan tetapi 
kemampuan H2O2 dalam menghilangkan pengotor di permukaan 
karbon cukup terbatas, zat ini tidak mampu menghilangkan ion-
ion logam yang mungkin tertinggal, sehingga biasannya 
digunakan juga larutan HCl karena HCl mampu menghilangkan 
pengotor terutama pengotor yang berasal dari ion logam. Selain 
itu HCl dapat dengan mudah membentuk garam yang tidak 
berbahaya dengan ion-ion lain (Hou dkk., 2008). Grafit okida 
yang terbentuk berwarna hitam keabu-abuan dan berbentuk 
lembaran.

Gambar 4.2 Residu Grafit Oksida

Dilakukan karakterisasi menggunakan FTIR untuk 
mengidentifikasi fitur dari grafit oksida yang telah disintesis. 
Dengan FTIR dapat diketahui perbedaan gugus fungsi antara 
kedua senyawa. Gambar 4.3 menunjukkan spektra FTIR antara 
grafit dengan grafit oksida (GO). GO dapat diamati dengan FTIR 
dikarenakan GO merupakan material berlapis yang terdiri dari 
lembaran grafit beroksigen hidrofilik yang menunjukkan adanya 
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gugus fungsi oksigen di permukaan dan tepi bidang (Lin dan Lu, 
2014). 

Gambar 4.3 (c) menunjukkan spektra grafit oksida yang 
berhasil disintesis, terdapat puncak serapan karakteristik dari 
gugus hidroksil (C-OH) yang stretching pada bilangan gelombang 
3402 cm-1, gugus karbonil/karboksilat (C=O) vibrasi stretching
pada bilangan gelombang 1724 cm-1, gugus (C-O) dari epoksi 
pada bilangan gelombang 1215 cm-1, gugus (C=C) stretching
pada bilangan gelombang 1640 cm-1.  

Gambar 4.3 Spektra FTIR (a) grafit, (b) grafit oksida (Jiang dan 
Manthiram, 2013) dan (c) grafit oksida penelitian ini

Hasil ini sesuai dengan karakterisasi yang telah dilakukan 
oleh Jiang dan Manthiram (2013) yang ditunjukkan pda Gambar 
4.3 (c) yaitu serapan gugus karboksilat / karbonil stretching pada 
1740 cm-1, C=C stretching pada 1620 cm-1, dan C-OH stretching 
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pada 3300 cm-1. Sedangkan spektra pada grafit yang ditunjukkan 
Gambar 4.3 (a) hanya muncul puncak tajam pada bilangan 
gelombang 1515 cm-1 yang mengindikasikan adanya ikatan C=C 
aromatik.

Hal ini ditunjukkan dari Gambar 4.4. Awalnya struktur grafit  
hanya terdiri dari karbon sp2, setelah proses sintesis terjadi 
penambahan gugus  fungsi karboksilat, epoksi dan hidroksil.

Gambar 4.4 Reaksi Grafit menjadi Grafit Oksida

Proses sintesis dan karakterisasi gugus fungsi grafit oksida 
dengan FTIR telah berhasil, selanjutnya dilakukan tahap 
berikutnya yaitu mendispersikan GO ke dalam aqua DM. Proses 
dispersi ini berfungsi untuk merubah grafit oksida menjadi grafin 
oksida (Chien dkk., 2013).  Lembaran grafit dihancurkan menjadi 
ukuran yang lebih kecil lalu ditimbang dengan variasi 0,5-2 %
berat membran yaitu 3,491 gram, sehingga didapat masing-
masing sebesar 0,0185 gram untuk 0,5 %; 0,0368 gram untuk 1
%; 0,0535 gram untuk 1,5 % dan 0,07014 untuk 2 %. Proses 
pendisperian GO dengan menggunakan alat ultrasonic cleaner
dengan daya 100 W selama 6 jam sampai semua GO terdispersi. 
Karena adanya gugus oksigen yang hidrofilik, GO dapat 
terkelupas menjadi nano partikel ketika didispersikan kedalam air 
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sehingga membentuk larutan yang homogen (Gurunathan dkk., 
2012). Larutan GO inilah yang nantinya ditambahkan ke dalam 
membran komposit PVA/kitosan. 

4.2 Penentuan Komposisi Membran PVA/Kitosan   
Dilakukan proses penentuan komposisi membran komposit 

dengan berbagai variasi PVA dan Kitosan untuk mengetahui 
komposisi membran yang sesuai. Variasi yang dipilih untuk 
membuat membran yaitu PVA : Kitosan = 1:5, 2:4, 3:3, 4:2, 5:1.  

Terlebih dahulu PVA dilarutkan dalam aqua DM 4 % m/v 
dan kitosan dalam asam asetat 2 % sebanyak 2 % m/v. Masing-
masing keduanya dilarutkan pada suhu 70 °C selama 2 jam.  
Proses pelarutan diikuti dengan pengadukan, hal ini berfungsi 
mempermudah proses pelarutan. Larutan polimer PVA yang 
terbentuk tidak berwana dan sedikit kental, sedangkan larutan 
polimer kitosan yang terbentuk berwarna kuning dan lebih kental. 
Setelah keduanya larut, kedua larutan dicampur untuk 
membentuk membran komposit pada suhu 70 °C selama 3 jam. 
Lalu larutan dituang ke dalam cetakan berukuran 16 cm x 8 cm 
dan dibiarkan mengering sampai membran terkelupas dari 
cetakan. Pada saat pengeringan, pelarut dari membran komposit 
berdifusi dengan molekul yang ada di udara, sehingga ketika 
seluruh pelarut hilang maka terbentuk ikatan yang kuat antara 
PVA, kitosan dan GO. Selanjutnya membran yang sudah kering 
direndam dalam asam sulfat 0,5 M selama 90 menit pada suhu 
ruang, setelah selesai membran dibilas dengan aqua DM untuk 
menghilangkan asam yang masih menempel pada membran dan 
dikeringkan pada suhu ruang. 

Gambar 4.5 menunjukkan membran setelah direndam dalam 
asam sulfat dan dikeringkan. Tekstur membran berubah menjadi 
lebih kaku, permukaan bergelombang dan panjangnya berkurang. 
Fungsi ikat silang pada membran salah satunya yaitu untuk 
memperkuat sifat mekanik dari membran. Ikat silang ditunjukkan 
pada Gambar 4.6. Gambar tersebut menjelaskan terjadinya 
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interaksi antara ion-ion yang ada di kitosan dengan ion yang ada 
di agen ikat silang. 

Gambar 4.5 Membran PVA/Kitosan setelah diikat silang dengan 
H2SO4 0,5 M
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di agen ikat silang. 
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Gambar 4.6 Ikat silang membran komposit PVA/Kitosan dengan 
H2SO4
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untuk mengetahui sifat fisik dari membran yang terbentuk yaitu 
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4.3.1 Uji  Ketahana Termal Membran dengan TGA
Uji termal digunakan untuk mengetahui sifat termal dari 
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dengan kecepatan analisis 5 °C/menit. Kemudian atmosfir yang 
digunakan selama pengujian yaitu Nitrogen.

Tabel 4.1 Hasil Persentase Weight Loss membran PVA/Kitosan

Komposisi membran 
komposis PVA : kitosan

Weight loss total (%wt)

1 : 5 40,3753
2 : 4 39,978
3 : 3 38,7827
4 : 2 40,0803
5 : 1 36,7915

Ketahanan termal dari masing-masing membran dapat 
diketahui dari suhu onset dan persen weight loss hasil uji 
menggunakan TGA. Tabel 4.1 menyajikan nilai persen weight 
loss dan suhu onset untuk masing-masing komposisi membran 
(PVA:kitosan) yaitu 198,53 °C (1:5), 199,10 °C (2:4), 210,24 °C
(3:3), 214,69 °C (4:2), dan 229,84 °C (5:1). Suhu onset tertinggi 
dan persen weight loss terkecil terjadi pada membran dengan 
komposisi PVA:Kitosan = 5:1. Hal ini dikarenakan PVA murni 
mempunyai suhu degradasi gugus samping yaitu 250-350 °C
sedangkan kitosan murni mempunyai suhu degradasi gugus 
samping yaitu 180-260 °C (Yang dan Chiu, 2012), sehingga 
ketika semakin banyak komposisi PVA di dalam membran maka 
suhu onsetnya juga akan semakin tinggi. 
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Gambar 4.7 Grafik TGA membran PVA/Kitosan perubahan 
persen massa terhadap suhu

Gambar 4.8 Grafik TGA membran PVA/Kitosan perubahan  
massa terhadap suhu
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Hasil TGA pada Gambar 4.7 menunjukkan penurunan persen
massa sampel terhadap suhu dan Gambar 4.8 menunjukkan 
penurunan massa terhadap suhu. Pada kedua gambar tersebut
terjadi dua tahap dekomposisi untuk semua komposisi membran. 
Tahap dekomposisi pertama pada membran komposit 
PVA/kitosan terjadi pada suhu sekitar 30-170 °C yang 
mengindikasikan hilangnya air pada membran komposit, tahap 
dekomposisi kedua terjadi pada suhu sekitar 200-250 °C yang 
mengindikasikan terdegradasinya rantai samping dari membran 
komposit, hal ini diperkuat dari bentuk membran yang berubah 
menjadi warna hitam setelah proses pengujian. 

4.3.2 Uji Tarik Membran 
Uji tarik pada membran digunakan untuk mengetahui 

elastisitas dan kemampuan membran menahan beban yang 
diberikan. Membran dijepit dan dihubungkan dengan sensor gaya 
yang terhubung pada komputer. Membran yang akan diuji 
terlebih dahulu dipotong sesuai dengan SNI. Kecepatan regangan 
yang digunakan yaitu 10 mm/menit dengan kuat tarik yang 
diberikan yaitu 100 N. Gambar 4.9 merupakan contoh salah satu 
membran yang diuji tarik dengan alat STROGRAPH.

Tabel 4.2 Hasil uji tarik membran PVA/Kitosan

Tabel 4.2 menunjukkan nilai break elongation dan tensile 
strength yang didapat setelah dilakukan uji dari tiap komposisi 

Komposisi 
membran komposit

PVA : kitosan

Break 
elongation

(%)

Tensile Strength
(Mpa)

1:5 2,95 26,1
2:4 24,25 27,5
3:3 43,45 27,8
4:2 67,83 26,1
5:1 149,35 22,3
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membran. Break elongation merupakan regangan sampel pada 
saat sampel diberi gaya hingga patah, sehingga nilai break 
elongation pada membran merupakan regangan membran.  Persen 
break elongation meningkat seiring dengan meningkatnya 
komposisi PVA dalam membran. Break elongation tertinggi 
ditunjukkan pada membran dengan komposisi  PVA:kitosan (5:1) 
yaitu 149,35 %. Hal ini terlihat bahwa komposisi PVA lebih 
banyak 5 kali dibandingkan dengan kitosan. Menurut penelitian 
yang telah dilakukan oleh Yang dan Wang (2015) PVA murni 
mempunyai nilai break elongation 227 %, nilai ini termasuk besar 
untuk sifat keelastisan. Maka hal ini yang mempengaruhi 
besarnya persen break elongation. Sehingga disimpulkan semakin 
banyak komposisi PVA dalam membran semakin besar persen 
break elongation.

Tensile strength merupakan tahanan maksimum yang dapat 
ditahan oleh bahan ketika diberi gaya sebelum bahan tersebut 
patah. Pada Tabel 4.2 menunjukkan nilai tensile strength terbesar 
terletak pada membran komposit dengan komposisi 3:3. Hal ini 
terlihat bahwa komposisi PVA dengan kitosan seimbang sehingga 
memungkinkan tahanan yang diberikan cukup besar bila 
dibandingkan dengan komposisi lainnya. Selain itu kitosan murni 
mempunyai ketahan mekanika yang baik bila dibandingkan 
dengan PVA. Oleh karena itu, komposisi kitosan yang lebih 
banyak pada membran memberikan nilai tensile strength yang 
lebih besar dibandingkan membran dengan komposisi PVA yang 
lebih banyak. 

Break elongation merupakan regangan sampel pada 
saat sampel diberi gaya hingga patah, sehingga nilai break 
elongation pada membran merupakan regangan membran.  Persen 
break elongation meningkat seiring dengan meningkatnya 
komposisi PVA dalam membran. Break elongation tertinggi 
ditunjukkan pada membran dengan komposisi  PVA:kitosan (5:1) 
yaitu 149,35 %. Hal ini terlihat bahwa komposisi PVA lebih 
banyak 5 kali dibandingkan dengan kitosan. Menurut penelitian 
yang telah dilakukan oleh Yang dan Wang (2015) PVA murni 
mempunyai nilai break elongation 227 %, nilai ini termasuk besar 
untuk sifat keelastisan. Maka hal ini yang mempengaruhi 
besarnya persen break elongation. Sehingga disimpulkan semakin 
banyak komposisi PVA dalam membran semakin besar persen 
break elongation.

Tensile strength merupakan tahanan maksimum yang dapat 
ditahan oleh bahan ketika diberi gaya sebelum bahan tersebut 
patah. Pada Tabel 4.2 menunjukkan nilai tensile strength terbesar 
terletak pada membran komposit dengan komposisi 3:3. Hal ini 
terlihat bahwa komposisi PVA dengan kitosan seimbang sehingga 
memungkinkan tahanan yang diberikan cukup besar bila 
dibandingkan dengan komposisi lainnya. Selain itu kitosan murni 
mempunyai ketahan mekanika yang baik bila dibandingkan 
dengan PVA. Oleh karena itu, komposisi kitosan yang lebih 
banyak pada membran memberikan nilai tensile strength yang 
lebih besar dibandingkan membran dengan komposisi PVA yang 
lebih banyak. 



39

Gambar 4.9 Uji tarik membran dengan alat STROGRAPH 

Kedua uji yang telah dilakukan disimpulkan bahwa 
komposisi membran terbaik dengan pengikat silang asam sulfat 
yang diuji berdasarkan uji tarik dan uji termal yaitu membran 
dengan komposisi PVA/Kitosan = 3:3. Hal ini dikarenakan pada 
hasil uji tarik menujukkan nilai tensile strength terbesar pada 
perbandingan 3:3, selain itu uji termal membran dengan 
komposisi 3:3 menujukkan ketahan termal yang cukup baik yaitu 
suhu onset 210,24 °C dengan pengurangan massa 39 %, meskipun 
pada komposisi ini bukan merupakan hasil terbaik pada uji 
termal.

Hal ini ditinjau juga dari fungsi membran yang dibuat. 
Membran yang dibuat pada penelitian ini yaitu membran yang 
diaplikasikan untuk DMFC. Pada DMFC diperlukan membran 
yang mempunyai keelastisan tidak terlalu tinggi namun 
mempunyai tahanan terhadap gaya yang besar. Hal ini 
dikarenakan membran fuel cell harus mampu menahan perbedaan 
tekanan antara kedua larutan yang berada  di dalam rangkain dan 
juga tidak mudah terdekomposisi pada suhu tinggi. 
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4.4 Pembuatan Membran komposit PVA/Kitosan/GO  
Pembuatan membran komposit PVA/kitosan/GO dilakukan 

setelah didapatkan komposisi membran terbaik pada penentuan 
komposisi membran PVA/kitosan. Dari tahap penentuan 
komposisi membran komposit PVA/Kitosan didapatkan 
komposisi  membran yang sesuai untuk membran DMFC secara 
mekanik dan termal yaitu membran dengan komposisi 
PVA:Kitosan = 3:3. Komposisi membran ini yang selanjutnya  
ditambah dengan variasi kadar GO 0-2 %. Variasi kadar GO ini 
didasarkan pada penelitian yang telah dilaporkan Lin dan Lu 
(2013) yang menggunakan PVA dan grafin oksida yang 
menyebutkan bahwa membran dengan variasi 0-2 % menujukkan 
kinerja terbaik.

Perbandingan 3:3 didapatkan massa PVA dan kitosan 
masing-masing ialah 1,845 gram dan 1,646 gram, sehingga 
didapat massa total membran yaitu 3,491 gram. Kadar GO yang 
akan ditambahkan dihitung dari massa total membran komposit, 
sehingga diperoleh 0,01745 gram untuk 0,5 %, 0,0368 gram 
untuk 1 %, 0,0535 gram untuk 1,5 % dan 0,70144 gram untuk 2
%. Proses pendispersian GO dalam air telah dijelaskan pada sub 
bab 4.1.

Tahap pertama pembuatan membran yaitu melarutkan 1,855 
gram PVA ke dalam 47 mL aqua DM dan 1,65 gram kitosan ke 
dalam 83 mL asam asetat 2 % selama 120 menit pada suhu 70 °C. 
Selanjutnya koloid grafin oksida ditambahkan ke dalam larutan 
PVA disertai dengan pengadukan pada suhu 70 °C selama 15 
menit. Kemudian ditambahkan larutan kitosan kedalam campuran 
PVA/GO dan diaduk selama 180 menit pada suhu 70 °C. Setelah 
terlihat homogen, membran dituang ke cetakan dan dibiarkan 
sampai kering dan terkelupas dari cetakan. Selanjutnya membran 
diikat silang dengan asam sulfat dengan proses yang telah 
dijelaskan sub bab 4.2 Membran yang terbentuk berwarna hitam, 
seperti yang ditunjukkan pada Gambar 4.10.
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untuk 1 %, 0,0535 gram untuk 1,5 % dan 0,70144 gram untuk 2
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bab 4.1.

Tahap pertama pembuatan membran yaitu melarutkan 1,855 
gram PVA ke dalam 47 mL aqua DM dan 1,65 gram kitosan ke 
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Selanjutnya koloid grafin oksida ditambahkan ke dalam larutan 
PVA disertai dengan pengadukan pada suhu 70 °C selama 15 
menit. Kemudian ditambahkan larutan kitosan kedalam campuran 
PVA/GO dan diaduk selama 180 menit pada suhu 70 °C. Setelah 
terlihat homogen, membran dituang ke cetakan dan dibiarkan 
sampai kering dan terkelupas dari cetakan. Selanjutnya membran 
diikat silang dengan asam sulfat dengan proses yang telah 
dijelaskan sub bab 4.2 Membran yang terbentuk berwarna hitam, 
seperti yang ditunjukkan pada Gambar 4.10.
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Gambar 4.10 Membran komposit PVA/Kitosan/GO, (A) GO 0
%, (B) GO 0,5 %, (C) GO 1 %, (D) GO 1,5 % dan 
(E) GO 2 %

Dilakukan beberapa uji untuk mengetahui perilaku membran 
terhadap variasi penambahan GO diantaranya uji Water Uptake,
uji Methanol Uptake dan uji konduktivitas proton.

4.5 Water Uptake dan Methanol Uptake  
Dilakukan uji water uptake dan methanol uptake terhadap 

membran komposit PVA/Kitosan/GO untuk mengetahui seberapa 
besar kemampuan membran dalam menyerap air dan metanol. 
Membran kering ditimbang dan dinyatakan sebagai berat kering 
(Wdry) selanjutnya membran direndam dalam aqua DM dan 
metanol 5 % pada kondisi ruang selama 24 jam. Setelah 24 jam 
membran dibersihkan dengan tisu lalu ditimbang dan dinyatakan 
sebagai berat basah (Wwet). Kemudian persen water uptake /
methanol uptake dihitung menggunakan persamaan 2.4. 

Tabel 4.3 Menunjukkan nilai water uptake dan methanol 
uptake masing-masing membran komposit dengan varisi 0-2 %
GO. Proton yang melalui sebuah membran diangkut oleh molekul 
air diikuti juga lewatnya metanol selama pengoperasian. Pada 
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Tabel 4.3 Menunjukkan nilai water uptake dan methanol 
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tabel tersebut persen water uptake meningkat dengan bertambah
kadar GO dalam membran. Hal ini dikarenakan beberapa 
kemungkinan, kemungkinan yang pertama yaitu terjadinya 
agregasi GO didalam membran, yang kedua yaitu karena GO, 
PVA dan kitosan sama-sama bersifat hidrofilik maka terjadi 
interaksi antara gugus –COOH pada GO dengan gugus –OH pada 
PVA dan kitosan.  (Lin dan Lu, 2013). Bertambahnya water 
uptake menunjukkan terjadinya pelebaran saluran ion, sehingga 
membuka jalan untuk transportasi air dan metanol (Chien dkk., 
2013). Tekstur membran berubah setelah proses perendaman 
yaitu menjadi lebih besar dan lunak. Penyebabnya karena mebran 
mengandung gugus hidrofilik, sehingga menyerap banyak air 
(Wan dkk., 2003). 

Tabel 4.3 Hasil uji water uptake dan methanol uptake

Persen methanol uptake berpengaruh pada kemampuan 
membran menyerap metanol, sehingga dapat diprediksikan nilai 
permeabilitas metanol suatu membran. Permeabilitas metanol 
adalah lewatnya metanol kedalam suatu membran. Semakin 
banyak metanol yang melalui membran menyebabkan kinerja 
DMFC menurun, hal ini dikarenakan metanol berlebih yang 
menuju katoda dapat membanjiri katoda sehingga merusak 
rakitan elektroda (Alberti dkk., 2001) dan menyebabkan efisiensi 
bahan bakar berkurang. Persen methanol uptake yang ditunjukkan 
pada Tabel 4.3 menurun dengan bertambahnya kadar GO. 

Variasi GO dalam 
membran 

komposit (%)

Water Uptake
(%)

Methanol 
Uptake (%)

0 67,68 71,74
0,5 82,44 69,67
1 92,37 65,55

1,5 96,47 63,37
2 104,38 64,86

tabel tersebut persen water uptake meningkat dengan bertamba
kadar GO dalam membran. Hal ini dikarenakan beberapa 
kemungkinan, kemungkinan yang pertama yaitu terjadinya 
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interaksi antara gugus –COOH pada GO dengan gugus –OH pada 
PVA dan kitosan.  (Lin dan Lu, 2013). Bertambahnya water 
uptake menunjukkan terjadinya pelebaran saluran ion, sehingga 
membuka jalan untuk transportasi air dan metanol (Chien dkk., 
2013). Tekstur membran berubah setelah proses perendaman 
yaitu menjadi lebih besar dan lunak. Penyebabnya karena mebran 
mengandung gugus hidrofilik, sehingga menyerap banyak air 
(Wan dkk., 2003). 

Tabel 4.3 Hasil uji water uptake dan methanol uptake

Persen methanol uptake berpengaruh pada kemampuan 
membran menyerap metanol, sehingga dapat diprediksikan nilai 
permeabilitas metanol suatu membran. Permeabilitas metanol 
adalah lewatnya metanol kedalam suatu membran. Semakin 
banyak metanol yang melalui membran menyebabkan kinerja 
DMFC menurun, hal ini dikarenakan metanol berlebih yang 
menuju katoda dapat membanjiri katoda sehingga merusak 
rakitan elektroda (Alberti dkk., 2001) dan menyebabkan efisiensi 
bahan bakar berkurang. Persen methanol uptake yang ditunjukkan 

Variasi GO dalam 
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komposit (%)

Water Uptake
(%)

Methanol 
Uptake (%)
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Meskipun nilainya menurun, nilai persen methanol uptake yang 
dihasilkan pada variasi kadar GO seluruhnya masih diatas 50 %, 
nilai ini dianggap masih terlalu besar untuk kemampuan 
menyerap metanol. Sehingga dapat disimpulkan nilai 
permeabilitas metanol untuk membran komposit ini juga besar. 
Oleh karena itu tidak dilakukan uji permeabilitas metanol.

Gambar 4.11 Grafik water uptake dan methanol uptake terhadap 
kadar GO 

Gambar 4.11 Menujukkan tren yang hampir sama antara 
water uptake dan methanol uptake. Persen water uptake
berbanding lurus  dengan  penambahan kadar GO sedangkan 
persen methanol uptake berbanding terbalik dengan kadar GO. 
Menurut Wang (2008) penambahan GO dapat meningkatkan 
afinitas terhadap air dalam membran komposit PVA/kitosan. 
Namun penambahan GO juga berdampak pada penurunan afinitas 
terhadap metanol. Adanya peningkatan afinitas terhadap air dan 
penurunan afinitas terhadap metanol menyebabkan tingginya 
persen water uptake dan rendahnya persen methanol uptake.
Karena GO mempunyai sifat hidrofilik. Sifat hidrofilik ini yang 
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menyebabkan afinitas water uptake lebih tinggi daripada 
methanol uptake. 
menyebabkan afinitas water uptake lebih tinggi daripada 
methanol uptake. 
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BAB V 
KESIMPULAN DAN SARAN 

5.1 Kesimpulan 
Berdasarkam hasil penelitian dan pembahasan yang telah 

dilakukan, dapat disimpulkan bahwa pengaruh komposisi 
terhadap perilaku membran komposit PVA/Kitosan/GO yang 
terikat silang asam sulfat sebagai berikut :

1. Pada uji mekanik, penambahan kitosan di dalam
membran komposit meningkatkan tensile strength, dan 
penambahan PVA meningkatkan break elongation.

2. Penambahan PVA menyebabkan suhu dekomposisi / 
ketahanan termal membran komposit meningkat.

3. Bertambahnya Grafin Oksida dalam variasi 0-2 % dalam 
membran komposit PVA/Kitosan yang terikat silang 
asam sulfat menyebabkan nilai water uptake meningkat. 
Namun menurunkan nilai methanol uptake hingga 
penambahan 1,5 %.

4. Bertambahnya Grafin Oksida dalam membran komposit 
meningkatkan konduktivitas proton hingga penambahan 
1,5 %, untuk selebihnya dapat menurunkan nilai 
konduktivitas proton.

5. Membran terbaik untuk aplikasi DMFC yaitu membran 
komposit PVA/Kitosan/GO dengan komposisi 
PVA:Kitosan = 3:3 dan variasi GO 1,5 % yang ditinjau 
dari nilai konduktivitasnya yaitu sebesar 1,177 x 10-3

S/cm.

5.2 Saran 
Saran untuk penelitian selanjutnya yaitu menambahkan bahan 
yang mampu menurunkan water uptake sehingga konduktivitas 
yang didapat akan tinggi namun tidak merusak antar muka 
membran.
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LAMPIRAN A 
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LAMPIRAN B
PEMBUATAN LARUTAN 

1. Pembuatan Larutan HCl 3 %
Pembuatan 50 mL larutan HCl 3 % menggunakan bahan larutan 
HCl 37 % dengan perhitungan sebagai berikut :

 V1 x M1  =  V2 x M2
 V1 x 37 % =  50 mL x 3 %
          V1 =  4,054 mL 

Sehingga : 
Dalam pembuatan larutan HCl 3 % dibuat dengan mengambil 4,1 
mL HCl 37 % dan dimasukkan ke labu ukur 50 mL dan 
ditambahkan aqua DM sampai tanda batas.

2. Pembuatan Larutan H2SO4 0,5 M
Pembuatan 250 mL larutan H2SO4 0,5 M menggunakan bahan 
larutan H2SO4 98 % dengan perhitungan sebagai berikut :

  
  

   
               

 

  
        

Pembuatan larutan H2SO4 0,5 M, dengan perhitungan sebagai 
berikut berikut : 

 V1 x M1  = V2 x M2
 V1 x 18,4 M = 250 mL x 0,5 M

V1 = 6,79 mL 

Sehingga : 
Dalam pembuatan larutan H2SO4 0,5 M dibuat dengan mengambil 
6,8 mL H2SO4 98 % dan dimasukkan ke labu ukur 250 mL yang 
telah berisi beberapa mL aqua DM dan ditambahkan aqua DM 
sampai tanda batas.
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3. Pembuatan Larutan CH3COOH 2 %
Pembuatan 500 mL larutan CH3COOH 2 % menggunakan bahan 
larutan CH3COOH 99,7 % dengan perhitungan sebagai berikut :

        V1 x M1  =   V2 x M2
    V1 x 99,7 %  =   500 mL x 2 %
         V1 =   10,03 mL

Sehingga : 
Dalam pembuatan larutan CH3COOH 2 % dibuat dengan 
mengambil 10,1 mL CH3COOH 99,7 % dan dimasukkan ke labu 
ukur 500 mL dan ditambahkan aqua DM sampai tanda batas.

4. Pembuatan Larutan H2O2 30 %
Pembuatan 25 mL larutan H2O2 30 % menggunakan bahan larutan 
H2O2 35 % dengan perhitungan sebagai berikut :

                                     V1x M1  =  V2 x M2  
                                 V1 x 35 %  =  25 mL x 30 %  
                                        V1 = 21,43 mL       

Sehingga : 
Dalam pembuatan larutan H2O2 30 % dibuat dengan mengambil  
21,5 mL bahan larutan H2O2 35 % dan dimasukkan ke labu ukur 
25 mL dan ditambahkan aqua DM sampai tanda batas.

5. Pembuatan Larutan CH3OH 5 M 
Pembuatan 100 mL larutan CH3OH 5 M menggunakan bahan 
larutan CH3OH 99 % dengan perhitungan sebagai berikut :

  
  

   
               

 

  
         

Pembuatan larutan CH3OH 5 M, dengan perhitungan sebagai 
berikut berikut :

3. Pembuatan Larutan CH3COOH 2 %
Pembuatan 500 mL larutan CH3COOH 2 % menggunakan bahan 
larutan CH3COOH 99,7 % dengan perhitungan sebagai berikut :

        V1 x M1  =   V2 x M2
    V1 x 99,7 %  =   500 mL x 2 %
         V1 =   10,03 mL

Sehingga : 
Dalam pembuatan larutan CH3COOH 2 % dibuat dengan 
mengambil 10,1 mL CH3COOH 99,7 % dan dimasukkan ke labu 
ukur 500 mL dan ditambahkan aqua DM sampai tanda batas.

4. Pembuatan Larutan H2O2 30 %
Pembuatan 25 mL larutan H2O2 30 % menggunakan bahan larutan 
H2O2 35 % dengan perhitungan sebagai berikut :

                                     V1x M1  =  V2 x M2  
                                 V1 x 35 %  =  25 mL x 30 %  
                                        V1 = 21,43 mL       

Sehingga : 
Dalam pembuatan larutan H2O2 30 % dibuat dengan mengambil  
21,5 mL bahan larutan H2O2 35 % dan dimasukkan ke labu ukur 
25 mL dan ditambahkan aqua DM sampai tanda batas.

5. Pembuatan Larutan CH3OH 5 M 
Pembuatan 100 mL larutan CH3OH 5 M menggunakan bahan 
larutan CH3OH 99 % dengan perhitungan sebagai berikut :
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V1 x M1  = V2 x M2
V1 x 24,44 M = 100 mL x 5 M
 V1 = 20,46 mL

Sehingga : 
Dalam pembuatan larutan CH3OH 5 M dibuat dengan mengambil 
20,5 mL CH3OH 99 % dan dimasukkan ke labu ukur 100 mL dan 
ditambahkan aqua DM sampai tanda batas.

V1 x M1  = V2 x M2
V1 x 24,44 M = 100 mL x 5 M
 V1 = 20,46 mL

Sehingga : 
Dalam pembuatan larutan CH3OH 5 M dibuat dengan mengambil 
20,5 mL CH3OH 99 % dan dimasukkan ke labu ukur 100 mL dan 
ditambahkan aqua DM sampai tanda batas.
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LAMPIRAN C 
PERHITUNGAN DENSITAS PVA DAN KITOSAN 

Diketahui: 
 Massa kitosan = 0,1 gram 
 Massa PVA = 0,2 gram 
 Massa piknometer = 24,2865 gram 
 Volume piknometer = 25 mL 
 Massa pikno + n-heksana = 40,7825 gram 
 Massa pikno + n-heksana + kitosan = 40,8224 gram 
 Massa pikno + n-heksana + PVA = 40,8720 gram 
 Pelarut yang digunakan yaitu n-heksana 

1. Densitas Pelarut 
Massa n-heksana =  (massa pikno + n-heksana) – massa pikno 

=  40,7824 gram - 24,2865 gram 
= 16,4959 gram 

Densitas n-heksana =                

                

 =             
     

=  0,66 gram/mL 

2. Densitas Kitosan 
Massa n-heksana  = (massa pikno + n-heksana + kitosan) –

massa kitosan – massa pikno 
=  40,8224 gram - 0,1 gram - 24,2865 gram  
= 16,4359 gram 

Volume n-heksana =                

                  

=             

            

= 24,9028 mL
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Volume kitosan  = Volume pikno – volume n-heksana 
= 25 mL - 24, 9028 mL 
= 0,0971 mL 

Densitas kitosan =              

               

=         

         

= 1,029 gram/mL 

3. Densitas PVA 
Massa n-heksana  = (massa pikno + n-heksana +PVA) – massa 

PVA– massa pikno 
=  40,8720 gram - 0,2 gram - 24,2865 gram  
= 16,3855 gram 

Volume n-heksana =                

                  

=             

            

= 24,8265 mL 

Volume PVA =  volume pikno – volume n-heksana 
= 25 mL – 24,8265 mL 
=  0,1735 mL 

Densitas PVA =          

           

=         

         

= 1,153 gram/mL 

Volume kitosan  = Volume pikno – volume n-heksana 
= 25 mL - 24, 9028 mL 
= 0,0971 mL 

Densitas kitosan =              

               

=         

         

= 1,029 gram/mL 
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Massa n-heksana  = (massa pikno + n-heksana +PVA) – massa – massa –

PVA–PVA–PVA massa pikno 
=  40,8720 gram - 0,2 gram - 24,2865 gram  
= 16,3855 gram 

Volume n-heksana =                

                  

=             

            

= 24,8265 mL 

Volume PVA =  volume pikno – volume n-heksana 
= 25 mL – 24,8265 mL 
=  0,1735 mL 

Densitas PVA =          

           

=         

         

= 1,153 gram/mL 
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LAMPIRAN D 
PERHITUNGAN MASSA KITOSAN DAN PVA 

DALAM MEMBRAN KOMPOSIT 

 Tinggi membran yang diinginkan 0,025 cm 
 Volume membran  =  (panjang  x lebar x tinggi)  

  = 16 cm x 8 cm x 0,025 cm 
  = 3,2 cm3 = 3,2 mL 

Contoh perhitungan perbandingan PVA : Kitosan = 3:3 
Massa = pebandingan x volume x densitas 
- Massa PVA =  

 
x 3,2 mL x 1,1534 gram/mL = 1,845 gram 

- Massa kitosan =  
 

x 3,2 mL x 1,029 gram/mL = 1,646 gram 

Tabel D.1 Massa Kitosan dan PVA dalam membran Komposit

Perbandingan PVA 

: Kitosan

PVA Kitosan

1:5 0,615 gram 2,744 gram

2:4 1,230 gram 2,195 gram

3:3 1,845 gram 1,646 gram

4:2 2,460 gram 1,098 gram

5:1 3,076 gram 0,549 gram
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LAMPIRAN E 
PERHITUNGAN MASSA GRAFIN OKSIDA DALAM 

MEMBRAN KOMPOSIT 

Diketahui : 
 Komposisi PVA : kitosan yang dignakan = 3 : 3 
 Massa total (PVA+kitosan) sebanyak 3,491 gram 

Perhitungan massa Grafin oksida dalam membran komposit 

Massa grafit oksida=                
   

Tabel E.1 Massa Grafin Oksida dalam membran komposit

Kadar GO (%) Massa GO (gram)

0 0

0,5 0,0185

1 0,0368

1,5 0,0535

2 0,0701
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LAMPIRAN F 
DATA SPEKTROSKOPI INFRA MERAH (IR) 

Gambar F.1 Spektra Inframerah Grafit

LAMPIRAN F 
DATA SPEKTROSKOPI INFRA MERAH (IR) 
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Gambar F.2 Spektra Inframerah Grafit Oksida
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LAMPIRAN G 
DATA TGA

Gambar G.1 Termogram TGA membran komposit PVA : Kitosan 
= 1:5

LAMPIRAN G 
DATA TGA
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Gambar G.2 Termogram TGA membran komposit PVA : Kitosan 
= 2:4
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Gambar G.3 Termogram TGA membran komposit PVA : Kitosan 
= 3:3
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Gambar G.4 Termogram TGA membran komposit PVA : Kitosan 
= 4:2

Gambar G 4 Termogram TGA membran komposit PVA : Kitosan 
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Gambar G.5 Termogram TGA membran komposit PVA : Kitosan 
= 1:5

Gambar G.5 Termogram TGA membran komposit PVA : Kitosan 
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LAMPIRAN H 
DATA UJI TARIK

Gambar H.1 Data uji tarik membran komposit PVA:Kitosan = 1:5

Gambar H.2 Data uji tarik membran komposit PVA:Kitosan = 
2:4

LAMPIRAN H 
DATA UJI TARIK

Gambar H.1 Data uji tarik membran komposit PVA:Kitosan = 1:5
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Gambar H.3 Data uji tarik membran komposit PVA:Kitosan = 3:3

Gambar H.4 Data uji tarik membran komposit PVA:Kitosan = 4:2

Gambar H.3 Data uji tarik membran komposit PVA:Kitosan = 3:3

Gambar H.4 Data uji tarik membran komposit PVA:Kitosan = 4:2
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Gambar H.5 Data uji tarik membran komposit PVA:Kitosan = 5:1Gambar H.5 Data uji tarik membran komposit PVA:Kitosan = 5:1
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LAMPIRAN I 
PERHITUNGAN PERSEN WATER UPTAKE DAN

METHANOL UPTAKE

1. Water Uptake (WU) 
Persentase water uptake dihitung menggunakan persamaan: 

Water uptake (%)           

    
          

Dimana Wwet menrupakan berat membran basah dan Wdry
adalah berat membran kering 
Contoh perhitungan : 

Water uptake (%)               

      
        = 82,44 %

Tabel I 1 Nilai water uptake membran komposit PVA/Kitosan/GO

Membran Wdry (gram) Wwet
(gram)

Water uptake
(%)

PVA/Kitosan/GO 0
%

0,0198 0,0332 67,68

PVA/Kitosan/GO 
0,5 %

0,0262 0,0478 82,44

PVA/Kitosan/GO 1
%

0,0459 0,0883 92,37

PVA/Kitosan/GO 
1,5 %

0,0426 0,0837 96,47

PVA/Kitosan/GO 2
%

0,0163 0,0326 104,38
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2. Methanol uptake (MU)
Persentase methanol uptake dihitung menggunakan 
persamaan: 

Methanol uptake (%)           

    
          

Dimana Wwet menrupakan berat membran basah dan Wdry
adalah berat membran kering 
Contoh perhitungan : 

Methanol uptake(%)               

      
        = 69,67 %

Tabel I.2 Nilai methanol uptake membran komposit 
PVA/Kitosan/GO

Membran Wdry
(gram)

Wwet
(gram)

Methanol 
uptake (%)

PVA/Kitosan/GO 0
%

0,0414 0,0711 71,74

PVA/Kitosan/GO 0,5
%

0,0366 0,0621 69,67

PVA/Kitosan/GO 1
%

0,0328 0,0543 65,55

PVA/Kitosan/GO 1,5
%

0,0486 0,0794 63,37

PVA/Kitosan/GO 2
%

0,0461 0,0760 64,86
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0,0461 0,0760 64,86



83

LAMPIRAN J 
PERHITUNGAN KONDUKTIVITAS PROTON (σ)

Tabel J.1 Data nilai konduktivitas proton

Kadar GO dalam 
Membran
Komposit 

PVA/Kitosan (%)

Nilai 
Konduktivitas

Proton
(S/cm)

Nilai 
Konduktivitas 

Rata-rata 
(S/cm)

0
198200
188600
211400

199400

0,5
246800
251335
245865

248000

1
102251
104510
103559

103440

1,5
78321
79325
73921

77189

2
118270
119990
119880

119380
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R = 199400 Ω
L = 0,03775 cm
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Gambar J.1 Kurva Nyquist membran 
PVA/Kitosan/GO 0 %

Gambar J. 2 Kurva Nyquist membran 
PVA/Kitosan/GO 0,5 %
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PVA/Kitosan/GO 1,5 %
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Gambar J.3 Kurva Nyquist membran 
PVA/Kitosan/GO 1 %

Gambar J.4 Kurva Nyquist membran 
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Gambar J.5 Kurva Nyquist membran PVA/Kitosan/GO 2 %
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Gambar J.5 Kurva Nyquist membran PVA/Kitosan/GO 2 %
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