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Abstrak

Fuel cell merupakan alat konversi energi ramah lingkungan yang tidak menimbulkan
polusi. Fuell cell yang biasa digunakan yaitu, Proton Exchange Membrane Fuel Cell
(PEMFC) yang mana merupakan perangkat yang menjanjikan. Namun, untuk menggantikan
bahan bakar konvensional membutuhkan peningkatan durabilitas dan pengurangan biaya yang
tinggi. Oleh karena itu berkembang ide dengan penggunaan doping nitrogen dan penambahan
alloy pada platinum. Karena doping nitrogen dapat meningkatkan konduktivitas dan
penambahan alloy dapat menambahkan stabilitas dan aktivitas katalitik yang lebih baik. Pada
penelitian ini material yang digunakan adalah Activated Carbon dengan doping nitrogen
sebagai carbon support dan Pt-Cr-Co sebagai katalis dengan tujuan untuk menganalisis
pengaruh pernambahan komposisi activated carbon yang didoping nitrogen dalam proses
sintesis terhadap morfologi,dan performa dari katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI. Terdapat
empat variasi perbandingan antara komposisi AC dan PANI yang digunakan yaitu 1:0,
0,66:0,34, 0,5:0,5, 0,34:0,66 yang diberi nama AC, NACI1, NAC2, dan NAC3. Kemudian
keempat carbon support yang sudah diaktivasi dilakukan proses sintesis katalis. Pengujian
dilakukan menggunakan XRD, SEM, BET, FTIR, CV, dan LSV. Hasil analisa menunjukkan
dengan adanya penambahan doping nitrogen, dapat menurunkan intensity karbon dari hasil
XRD karbon dan dapat meningkatkan surface area dari hasil uji BET. Untuk hasil cyviyc
voltammetry dari keempat katalis tidak dapat dihitung. Hasil LSV dari elektrokatalis
NAC3/Pt-Cr-Co memperoleh initial potential yang paling tinggi pada J 1 mA/cm? sebesar
0.997 V dibandingkan dengan keempat sampel lainnya. Kemudian untuk AC/Pt-Cr-Co/N
memperoleh nilai current density tertinggi dengan nilai 22.1561 mA cm™.

Kata Kunci: Fuel Cell, PEMFC, Katalis, Karbon Aktif, Doping Nitrogen
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ANALYSIS OF THE EFFECT OF N-DOPED ACTIVATED CARBON ON
MATERIAL CHARACTERISTICS AND ELECTROCHEMICAL PERFORMANCE
OF CATALYST AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI PROTON EXCHANGE MEMBRANE

FUEL CELL
Student Name / NRP  : Syarief Hidayatulloh/02511840000053
Departement : Teknik Material dan Metalurgi FTIRS-ITS
Advisor : Sutarsis, S.T., M.Sc., Ph.D.
Co-Advisor : Dr. Agung Purniawan, S.T., M.Eng.

Abstract

Fuel cell is an environmentally friendly energy conversion tool that does not cause
pollution. The fuel cell that is commonly used is the Proton Exchange Membrane Fuel Cell
(PEMFC) which is a promising device. However, replacing conventional fuels requires
increased durability and high cost reductions. Therefore, the idea developed with the use of
nitrogen doping and the addition of alloys to platinum. Because nitrogen doping can increase
the conductivity and the addition of alloys can add better stability and catalytic activity. The
material used was Activated Carbon with nitrogen doping as carbon support and Pt-Cr-Co as
a catalyst with the aim of analyzing the effect of increasing the composition of nitrogen-doped
activated carbon in the synthesis process on the morphology and performance of the
AC/PANI/Pt catalyst. -Cr-Co/PANI. There are four variations of the ratio between the
composition of AC and PANI used, they are 1:0, 0.66: 0.34, 0.5: 0.5, 0.34: 0.66 which are
named AC, NACI, NAC2, and NAC3. Then the four activated carbon supports were carried
out by the catalyst synthesis process. Tests were carried out using XRD, SEM, BET, FTIR,
CV, and LSV. The results of the analysis show that with the addition of nitrogen doping, it can
reduce the carbon intensity of the carbon XRD results and can increase the surface area of
the BET test results. For cyvlyc voltammetry results of the four catalysts cannot be calculated.
The LSV results from the NAC3/Pt-Cr-Co electrocatalyst obtained the highest initial potential
at J 1 mA/em2 of 0.997 V compared to the other four samples. Then for AC/Pt-Cr-Co/N
obtained the highest current density value with a value of 22.1561 mA cm™.

Keywords: Fuel Cell, PEMFC, Catalys, Activated Carbon, Nitrogen Doped

XV



(This page is intentionally blank)

xvi



DAFTAR ISI

ADSEEAK ccnveiiiiiiiiniiiiinnintininnnicnectecsesssisnisssesssisssssssssssseessasssasssssssssssssssssssssssssssssssssasasans xiii
ADSIFACE cuuveeeinreeiineecsnecssneessnnessnnesssnsssseesssnssssnssssssssssnsssssssssssessssssssasesssnssssaassssassssassssasssssassssns XV
DAFTAR IS .auuuiiiiiiisininsuinsensissnssisssnssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssassaes xvii
DAFTAR GAMBAR ....cuuiirtiiineinensuississsississsisssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssss Xix
DAFTAR TABEL. ...uucuiiiiiiieiiennicensninecssicsesssissssssssssssssssssssssssssssssssssssssessssssssssssssssssssssssss xXi
1 BAB I PENDAHULUAN ...cootiniiiinnuicsnnssicsenssessssssnssesssessssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssss 1
1.1 Latar BelaKang..........coooieiiieiiieiieciieie ettt ettt sae e 1

1.2 Perumusan Masalah...........cccccueiiiiiiiiiiciieeiiceeeee et 2

1.3 Batasan Masalah.........c.ccccviiiiiiiiiiciec et 2

1.4 Tujuan Penelitian ..........cccciiiiiiieiiiiiiie ettt ettt ettt et esbeeeeaae e 2

1.5 Manfaat Penelitian .........ccooeeriiiiiiiiiiiiiceceeee e 2

2 BAB II TINJAUAN PUSTAKA ..couiitiintininsunsesssississsssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssasss 3
2.1 Proton Exchange Membrane Fuel Cell (PEMFC)........c.cccooviiviieeiieieeeee e, 3

2.1.1 Struktur Proton Exchange Membrane Fuel Cell (PEMFC)...........ccccceeuvrennnnnee. 3

2.1.2  Prinsip Kerja PEMFEC .......ccoooiiiiiiiiieiieiee ettt 4

2.2 Katalis Proton Exchange Membrane Fuel Cell (PEMFC) ........ccooeviiiininienennene 5

2.2.1 Oxygen Reduction Reaction (ORR) ........ccooeiiieiiiiiiiieiieceeeee e 5

2.2.2 Hydrogen Oxidation Reaction (HOR).........cccvveiiieiiiieiieeeceeeee e 7

2.2.3 Penyangga Katalis PEMFC ..........ccccooiiiiiiiiiiiicieceeeee e 8

2.3 Karbon AR ...oo.eeiieeeee e 8

2.3.1  Aktivasi Karbon AKLE .......ccooiiiiiiiiie e 9

2.3.2  Pengaruh Doping NItrOZEN ......c.eeevuiiiriieeiiieeieeeieeesieeeteeesveesreeeseeeeereeesanee e 10

B S e V- 4 V1 U s SRS 10

2.5 Penelitian SEbEIUMNYa .......ccccviiiiiiiiiieciieee e e 11

3 BAB IIIl METODOLOGI PENELITIAN ...ccuiivininrnnissensanssessanssnssssssssassssssasssssssssssssassns 13
3.1 DAAZIAM ALIT.ccuiiiiieiieiiecieeie ettt ettt ettt et e et e et eseaeenbeesbeesaesseessneensaens 13

3.1.1 Diagram Alir Aktivasi Karbon ...........cccoccoeiiiiiiniiiniiiiiicicccceeeeeeee e 13

3.1.2 Diagram Alir Sintesis Katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI..........ccccoevverenennnene 14

3.2 Bahan Penelitian ........cccccocuiiiiiiiiiiieeiie ettt 15

3.3 Alat PENEIITIAN ..ccveveeeiieeieeee ettt et rae s 15

3.4 Metode Penelitian ......c..covereriiriirieniieieseetes ettt e 16

3.4.1 Proses Aktivasi Karbom ...........coceeoieriiieniinieniiieeeeieceeee e 16

3.4.2 Proses Sintesis Katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI........ccoeviriininiininieneene 16

3.5 PONGUJIAN ..ttt et e et et s e et e e e ae e e b e e e b e e enreennreeenaeas 16

3.5.1 Scanning Electron Microscopy (SEM)......cccccovviiiiiiiiiiiniiieiiiesee e 16

3.5.2 Brunauer-Emmett-Teller (BET) ......ccooooioiiiiiieeeeeee et 17

3.5.3  X-Ray Diffraction (XRD) ......ccccccteiiemieniieiiieiienee ettt re e 17

3.5.4  Cyclic Voltammetry (CV) c..ooccue ettt e s 18

3.5.5 Linear Sweap Voltammetry (LSV) ...ccoooouieeiiiieieeeeeeeeeee et 19

3.5.6  Fourier Transform Infra-Red (FTIR) .....c.cccoviiriiniiieiieieieceeeeeee e 19

3.6  Rancangan Penelitian ...........cccccceoriiriiiiiieiiieiieiieeie ettt 20

4 BAB IV HASIL DAN PEMBAHASAN ..cutiviiiinninecssisecssissecssnssesssssssssssssssssssssssssssassssens 21
4.1 Pengaruh Doping Nitrogen terhadap Karakteristik Karbon Aktif ......................... 21

4.1.1 Kiristanilitas Karbon AKtif ..........ccccoieeiiiiiiiieeiieeee e 21

4.1.2 Morfologi Karbon AKEIT ........cccueeiiiiiiiiiieiiesieeieeeeieee et 22

4.1.3  Surface Area Karbon AKHE.........ccooviiiiiiiiiiiiiieecee et 24

4.1.4  SPektra FTIR ....cccviieiiieciieee ettt ettt s e e aae e ssr e snaeennaee e 24



4.2 Pengaruh Doping Nitrogen terhadap Karakteristik Katalis ............cccccceveeeieeennnnnn. 25

4.2.1 Kristanilitas KataliS.........ccoovviiiiiiiiiiiiiiiiiie et e e 25

4.2.2 Distribusi Elemen Paduan Katalis Pada Karbon...............cccccoovvvieiiiiiinnnnnnn. 27

4.3 Performa Elektrokimia KataliS...........ccccooeiviiiiiiiiieiiiiiieeeiiee e 28

5. BAB V KESIMPULAN DAN SARAN ...cctiiirrteecrrrneeccssseecssssneecssssseesssssssssssssaces 31
DAFTAR PUSTAKA .....eeteeceeeecnreeeecssseeeccssssecssssssssssssssessssssssssssssssssssssssssssssssssasssssssssssses 33
UCAPAN TERIMA KASIH ....cccccoreeieenreeeccrseeeccssaneccsssssecsssasssesssnssssssasssssssassssssssssssssansssssss 57
BIODATA PENULIS.....etieirtteeccrneeecssaneeccssaseecsssnsacsssassecsssssssssssnssssssasssssssassssssssssssssassssssss 59

Xviii



DAFTAR GAMBAR

Gambar 2.1 Struktur dari single cell PEMFC .........cc.oooiiiiiiiiiieceeceeee e 3
Gambar 2.2 Stack Fuel Cell Berulang .............ccceevuieiiiiiiiiiieieeieeciecie et 4
Gambar 2.3 Skema dari Proton Exchange Membrane Fuel Cell .............cccooovvieeiiiiiiiecieenne. 5
Gambar 2.4 Tren aktivitas reduksi oksigen diplot sebagai fungsi dari energi pengikatan

0] 3 143 USSP 7
Gambar 2.5 Tren aktivitas reduksi oksigen diplot sebagai fungsi dari energi ikat O dan

OHL. ettt sttt sttt et sttt naeeneen 7
Gambar 2.6 Plot volcano untuk elektrokatalisis reaksi hidrogen, sebagai fungsi entalpi

adsorpsi hidrogen pada berbagai katalis............ccccoevcveeeiiiiiiiieiieeiie e, 8
Gambar 2.7 Pola XRD Karbon AKtif..........cooiiiiiiiiiiieceeeeee e 9
Gambar 2.8 Pola XRD Black Pearl 2000 (a), CDX 975 (b), Vulcan XC 72 R (€).....ceeuveenneee. 9
Gambar 2.9 Respon voltametri dari elektroda nondoping dan elektroda N-Doped ............... 10
Gambar 3.1 Diagram Alir Aktivasi Karbon..........ccceeviiieiiieniieciie e 13
Gambar 3.2 Diagram Alir Sintesis Katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI ........ccceevveevveenreenee. 15
Gambar 3.3 Mekanisme Kerja SEM .........cccooiiiiiiiiiiiiieiieiieeeeeeee e 17
Gambar 3.4 Alat Uji BET ....c.oooiiiiiiiieeee ettt en 17
Gambar 3.5 kema kerja XRD .....occuoiiiiiiiiececeee et e 18
Gambar 3.6 Skema alat CV ..o 18
Gambar 3.7 Grafik potensial elektroda kerja yang berubah secara linier terhadap waktu

PAAA UJT LSV oottt en 19
Gambar 4.1 Pola Hasil Uji XRD AC, NACIT, NAC2, NAC3.....ccocooieierieeieereeeeeie e 21
Gambar 4.2 Hasil Uji SEM 5000x (a) AC, (b) NACI, (c) NAC2, (d) NAC3....c.cccveveeerenee. 23
Gambar 4.3 Hasil Uji SEM 50.000x (a) AC, (b) NACI, (c) NAC2, (d) NAC3......ccevueeneee. 23
Gambar 4.4 Hasil Uji FTIR .......cccooiiiiioiece ettt st 25
Gambar 4.5 Pola Hasil Uji XRD AC/Pt-Cr-Co/N, dan NAC/Pt-Cr-Co/N .......ccccceeeveeeveennee. 26
Gambar 4.6 Hasil Uji SEM 5000x dan Mapping (a) AC/Pt-Cr-Co/N, (b) NAC1/Pt-Cr-

Co/N, (c) NAC2/Pt-Cr-Co/N, (d) NAC3/Pt-Cr-Co/N .....cccovievinieienieienenne. 27
Gambar 4.7 Hasil Pengujian Cyclic Voltammerty (CV) ....ccoceeeveevienienieiiieeieeeieeie e 28
Gambar 4.8 Hasil pengujian Linear Sweap Voltammetry (LSV) 1600 RPM.......................... 29

Xix



(Halaman ini sengaja dikosongkan)

XX



DAFTAR TABEL

Tabel 2.1 ORR pertukaran rapat arus pada berbagai bahan elektroda..............cocceevrieninnneen. 6
Tabel 2.2 Perbandingan Prekursor Aktivasi Karbon ............cccccoeviieiienieniiniieiieieeieeiees 10
Tabel 2.3 Properties ANIIN ..........c..oooviieiiieeiiieeiie et e see et e e saae e sreeeaae e saseeenns 11
Tabel 2.4 Konduktivitas PANI emeraldine salt dan emeraldine base.................c..ccceuveeuunn.... 11
Tabel 3.1 Informasi Rancangan Penelitian .............cccocveiieriiiieniieniieiienecee et 20
Tabel 3.2 Informasi Rencana Pengujian .............cccoooiieiiiiiiiieniieiie e 20
Tabel 4.1 Ukuran kristal karbon dengan penambahan PANIT ............ccccooiiiiiiiiniieniinieniee, 22
Tabel 4.2 Hasil Uji BET ....c..ooiiiiieeeeee ettt 24
Tabel 4.3 Referensi gugus fungsi database .............c.ooeeeeeeiieeciieecieeiiieeciee et 24
Tabel 4.4 Hasil Perhitungan Ukuran Kristal Katalis ...........ccoocieiiiiiniiiniiiiieeeeee 26
Tabel 4.5 Perbandingan hasil uji LSV ..o 29

xxi



(Halaman ini sengaja dikosongkan)

xxil



BAB I
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Belakangan ini Pengembangan bahan bakar ramah lingkungan sedang marak dilakukan,
terutama salah satu teknologi fitel cell. Fuel cell merupakan alat konversi energi ramah
lingkungan dan tidak menimbulkan polusi, baik udara maupun suara. Fuel cell memiliki
berbagai macam jenis. Salah satu diantaranya yaitu, Proton Exchange Membrane Fuel Cell
(PEMFC) yang mana merupakan perangkat yang menjanjikan untuk energi keterbaruan,
khususnya di bidang otomotif, karena dapat dioperasikan pada temperatur rendah dan juga
dapat mencapai efisiensi hingga hampir 70% dimana efisiensi ini lebih tinggi dibandingkan
dengan pembakar internal lain yang hanya berkisar antara 20-35% (Kenneth I. Ozoemena,
2016). Tetapi untuk menggantikan bahan bakar konvensional membutuhkan peningkatan
durabilitas dan biaya pengurangan PEMFC. Untuk mengatasi hal itu dengan cara mengurangi
jumlah Pt (katalis) dan mengganti carbon support yang digunakan sambil mempertahankan
kinerja FC yang tinggi. Hal ini dimungkinkan dengan cara penambahan kromium dan kobalt
sebagai unsur paduan pada katalis dan mengganti carbon support dengan activated carbon
yang mana lebih ekonomis daripada carbon support lainnya.

Kaewsai pada tahun 2018 melakukan penelitian dengan struktur katalis Pt-Cr/C
memiliki hasil yang menjanjikan untuk ORR dalam sel bahan bakar PEMFC yang
dipertimbangkan dalam hal aktvitas katalis dan stabilitas. Untuk hasil dari aktivitas masa dan
daya puncak maksimum adalah 392 mA/cm? dan 284 mW/cm? (Kaewsai et al., 2018). Kumar
pada tahun 2018 juga melakukan penelitian dengan struktur katalis Pt-Co/C, penggabungan
Co pada pada Pt dapat menurunkan penghalang kinetik dan meningkatkan katalitik yang
tinggi. Pt-Co/C menunjukkan kerapatan arus 8,7 m?/g, dan rapat daya puncak sebesar 0,27
W/em? (Kumar et al., 2018). Dari kedua penelitian tersebut diharapkan kombinasi antara
struktur katalis tersebut menjadi Pt-Cr-Co mampu mengurangi jumlah Pt namun tetap
mempertahankan performa dari fuel cell.

Saat ini PEMFC secara umum menggunakan carbon support dari Carbon Nanotubes
(CNT) yang mana memiliki konduktivitas listrik, konduktivitas termal, durabilitas, dan luas
permukaan yang tinggi. Namun karena harga CNT yang masih mahal menyebabkan harga
fuel cell yang tinggi (Gupta et al., 2016). Oleh karena itu, perlunya alternatif untuk
menyediakan kemampuan tersebut dengan harga yang lebih murah. Diantara carbon support,
activated carbon memiliki harga yang lebih terjangkau namun memiliki luas permukaan yang
tinggi. Tetapi sayangnya activated carbon memiliki konduktivitas yang rendah (Marsh &
Rodriguez-Reinoso, 2006a). Hal ini dapat diatasi dengan cara melapisi polianilin (PANI)
untuk meningkatkan konduktivitas tersebut, karena PANI memiliki kandungan nitrogen yang
sangat tinggi (Singh & Pal, 2020). Untuk itu perlu diadakan penelitian lebih lanjut mengenai
penerapan activated carbon dopping polianilin pada fuel cell.

Dalam penelitian ini melakukan variasi pada komposisi activated carbon dopping
polianilin sintesis katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI. Proton Exchange Membrane Fuel Cell
(PEMFC) dengan struktur AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI merupakan katalis yang memiliki dua
lapisan polianilin (PANI), lapisan polianilin pertama dilapiskan ke karbon aktif dan lapisan
polianilin kedua dilapiskan pada unsur paduan Pt-Cr-Co. Penelitian ini bertujuan untuk
menganalisa pengaruh parameter terhadap karakteristik material, dan performa elektrokatalis
AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI untuk aplikasi Proton Exchange Membrane Fuel Cell (PEMFC).
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1.2 Perumusan Masalah

Pada penelitian yang akan dilakukan, didapatkan beberapa rumusan masalah. Adapun
rumusan masalah tersebut adalah:
1. Bagaimana pengaruh penambahan activated carbon dopping polianilin terhadap
morfologi dari katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI?
2. Bagaimana pengaruh penambahan activated carbon dopping polianilin terhadap
performa elektrokimia dari katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI?

1.3 Batasan Masalah

Agar didapatkan hasil yang optimal dan sesuai dengan yang diharapkan, maka batasan
masalah dalam penelitian ini adalah sebagai berikut :

1. Temperatur lingkungan penelitian dianggap konstan.

2. Bahan yang digunakan dianggap murni tanpa pengotor.

3. Lingkungan penelitian dianggap steril dari kontaminan.

1.4 Tujuan Penelitian
Adapun tujuan dari penelitian ini yaitu:
1. Menganalisis pengaruh penambahan activated carbon dopping polianilin terhadap
morfologi dari katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI.
2. Menganalisis pengaruh penambahan activated carbon dopping polianilin terhadap
performa elektrokimia dari katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI.

1.5 Manfaat Penelitian

Penelitian ini diharapkan memiliki manfaat untuk memberikan informasi terkait dengan
pengaruh penambahan activated carbon dopping PANI terhadap bentuk morfologi, dan
performa elektrokimia dari katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI sehingga untuk penelitian
selanjutnya dapat dijadikan rekomendasi dengan topik sintesis katalis PEMFC terkait dengan
pemilihan perancangan metode sintesis.

BAB I PENDAHULUAN
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2.1 Proton Exchange Membrane Fuel Cell (PEMFC)

Proton Exchange Membrane Fuel Cell (PEMFC) berbahan bakar hidrogen telah luas
karena keunggulan efisiensi konversi energi yang tinggi, jumlah daya yang tinggi, memiliki
durabilitas yang lebih lama dan ramah lingkungan. Fitur yang membedakan PEMFC adalah
kemampuannya untuk bekerja pada suhu rendah (60°C - 80°C) sementara jenis fuel cell
lainnya banyak digunakan pada suhu tinggi. PEMFC bekerja dengan reaksi elektrokimia
hidrogen dan oksigen. PEMFC telah diterapkan di berbagai bidang seperti pembangkit
listrik, portable power supply dan otomotif. Hal ini disebabkan PEMFC memiliki kemurnian
oksigen yang tinggi sebagai salah satu sumber energi ramah lingkungan yang menjanjikan,
PEMFC digunakan sebagai sumber daya dengan kekuatan sinyal inframerah yang lebih
rendah dan kebisingan yang lebih sedikit, dimana memiliki nilai pemanfaatan yang sangat
tinggi untuk penggunaan jangka panjang. Seperti memiliki efisiensi yang tinggi dan memiliki
densitas daya (power density) yang tinggi pula (Pourrahmani & van herle, 2022).

2.1.1 Struktur Proton Exchange Membrane Fuel Cell (PEMFC)

Komponen inti dari fuel cell yang jelas adanya adalah katoda, anoda dan elektrolit.
Selain komponen inti ini, fuel cell membutuhkan beberapa komponen lain seperti yang
ditunjukkan pada Gambar 2.1. Elektrolit yang paling umum digunakan untuk PEMFC adalah
produk DuPont Nafion, yang merupakan ionomer perfluorosulfonic semi-permeabel (PFSI).
Reaksi elektrokimia di anoda dan katoda dipengaruhi oleh platina elektrokatalis yang
didukung pada karbon. Lapisan anoda dan lapisan katoda juga berpori untuk memungkinkan
perpindahan reaktan juga mengandung sejumlah ionomer yang mana berguna untuk
pengangkutan proton yang dihasilkan dalam reaksi elektrokimia. Elektron yang dihasilkan
dalam lapisan katalis anoda/katoda dilakukan melalui lapisan transport berpori yang
berdekatan atau PTL (biasanya disebut sebagai gas diffusion layer atau GDL)
(Vanbruinessen, 2009).

Bipolar plate

Ciasket:
Gas diffusion layer.
Catalysis
&\lemhrnj

Gambar 2.1 Struktur dari single cell PEMFC (Vanbruinessen, 2009).

PEMFC menggunakan membrane polimer tipis, transparan sebagai elektrolit dan
fleksibel. Membrane ini dilapisi dengan katalis berbasis platinum dan material penyangga
katalis berbasis karbon berpori di kedua sisinya. Komponen gabungan PTL, lapisan katalis,
dan membram secara umum disebut sebagai Membrane-Electrode Assembly (MEA). PTL
ditempatkan diantara lapisan katalis dan bipolar plate. Bipolar plate memiliki saluran aliran
yang berfungsi untuk mengantarkan electron ke sel yang berdekatan secara konvektif
mengangkut reaktan hydrogen dan oksigen (Vanbruinessen, 2009).
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Karena single cell PEMFC tidak dapat menghasilkan listrik yang besar untuk memberi
daya pada sebagian besar perangkatnya, maka biasanya merakit fuel stack dengan mengemas
banyak single cell secara seri. sambungan seri elektronik dari semua single cell dihubungkan
oleh bipolar plate penghantar elektrik. Jumlah single cell tergantung pada kekuatan dan
ukuran stack yang diinginkan, dan performa dari single cell itu sendiri. Dengan kata lain,
daya yang dapat dihasilkan oleh fuel cell stack ditentukan dengan jumlah selnya, total area
aktif MEA, dan kinerja single cell (Zhang et al., 2013a).

End-plate

Flow field plate

Gasket

MEA Cooling plate

o

Stackof cells —

Gambar 2.2 Stack Fuel Cell Berulang (Zhang et al., 2013D).

Seperti yang ditunjukkan pada Gambar 2.2 fuell cell stack berisi flow field plate, end
plate, gasket, dan baut. Perbedaannya adalah ada cooling plate di antara masing-masing dua
single cell yang berdekatan. Karena panas yang dihasilkan selama operasi fuel cell, panas
yang berlebih harus dihilangkan untuk mempertahankan suhu operasi. Oleh karena itu,
cooling plate sangat diperlukan. Di kedua sisi dibuat dengan saluran medan aliran, kemudian
satu sisi berfungsi sebagai medan aliran anoda dari satu sel dan yang lainnya sebagai medan
aliran katoda dari satu sel lainnya. Di dalam bipolar plate ini terdapat saluran untuk aliran
pendingin (Zhang et al., 2013a).

2.1.2 Prinsip Kerja PEMFC

Fuel cell memiliki beberapa kesamaan dengan baterai karena keduanya mengubah
energi kimia secara langsung menjadi energi listrik. Tetapi baterai menyimpan reaktan di
dalamnya. Berapa banyak energi listrik yang dapat disediakan baterai tergantung pada jumlah
reaktan yang disimpan di dalam dan laju pemakaian. Oleh karena itu, baterai adalah
perangkat penyimpan dan pengubah energi. Sebaliknya, fuel cell tidak menyimpan reaktan
apa pun di dalam reactor yang disebut stack. Reaktan disimpan di luar fuel cell stack, dan
hanya ketika fuel cell diperlukan untuk menghasilkan energi listrik, reaktan akan dipasok ke
fuell cell stack. Berapa banyak energi listrik yang dapat disediakan tergantung pada jumlah
reaktan yang disimpan dalam tangka penyimpanan. Ketika reaktan habis, tangka yang
menyimpan perlu diisi ulang, dan proses ini hanya memakan waktu beberapa menit (Spiegel,
2007).

Oleh karena itu fuel cell memiliki efisiensi konversi baterai yang tinggi dan
karakteristik pengisian bahan bakar yang cepat. Fuel cell dapat menggantikan baterai, karena
fuel cell mengubah energi kimia menjadi energi listrik melalui proses elektrokimia, itu adalah
reactor elektrokimia. Reactor elektrokimia harus memiliki dua elektroda, satu untuk oksidasi
bahan bakar dan yang lainnya untuk reduksi oksigen. Elektroda tempat terjadinya reduksi
oksidasi bahan bakar disebut anoda, dan elektroda tempat terjadinya reduksi oksigen disebut
katoda. Anoda dan katoda dipisahkan oleh elektrolit untuk mencegah dari kontak langsung.
Oksidan kehilangan elektron pada permukaan anoda, dan elektron yang dihasilkan melewati
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sirkuit eksternal untuk mencapai katoda, di mana elektron diambil oleh oksidan. Dalam proses
perpindahan elektron dari anoda ke katoda, energi listrik diberikan kepada alat yang
membutuhkan energi listrik (Spiegel, 2007).

Gambar 2.3 Skema dari Proton Exchange Membrane Fuel Cell (Spiegel, 2007).

Gambar 2.3 menunjukkan reaksi elektrokimia menggunakan hidrogen (H:) sebagai
bahan bakar, oksigen (O2) sebagai oksidan, dan konduktor proton sebagai elektrolit. Di anoda,
Hb terdisosiasi menjadi proton (H") dan elektron. Proton diangkut melalui elektrolit ke katoda,
dan elektron bergerak di sepanjang sirkuit eksternal ke katoda juga, dimana bergabung dengan
oksigen membentuk air H»O. Ketika elektron melewati beban listrik di sepanjang sirkuit
eksternal,itu memberi daya pada beban. Persamaan 2.1 dan 2.2 menunjukkan reaksi pada
anoda dan katoda pada PEM fuel cell.

Anoda : Hy «—» 2H" + 2¢ (2.1)
Cathoda: 20, + 2H' + 2e+—> H,0 (2.2)

Reaksi elektrokiia yang terjadi keseluruhan dapat dituliskan sebagai berikut:
Overall : H> + 2 O, <> H,O (2.3)

Dapat dilihat bahwa Persamaan 2.3 sama dengan hidrogen bereaksi secara kimia dengan
oksigen dama proses pembakaran. Namun dalam proses pembakaran, hidrogen dan oksigen
akan bersentuhan langsung, dan molekul hidrogen kehilangan elektron langsung ke molekul
oksigen. Dalam proses pembakaran kimia seperti itu, panas dari energi listrik dihasilkan.
Dengan kata lain, suatu reaksi kimia tidak dapat menghasilkan arus listrik secara langsung.
Sebaliknya reaksi hidrogen dan oksigen pada Gambar 2.3 terjadi pada dua elektroda yang
berbeda, yang dipisahkan oleh elektrolit, dan hidrogen dan oksigen tidak bersentuhan
langsung satu sama lain. Karena elektrolit hanya memungkinkan proton untuk
ditransportasikan elektrok melalui sirkuit eksternal (Qi, 2014).

2.2 Katalis Proton Exchange Membrane Fuel Cell (PEMFC)
2.2.1 Oxygen Reduction Reaction (ORR)

Oksigen (O2) merupakan unsur yang paling melimpah di bumi. Reaksi reduksi oksigen
(ORR) juga merupakan reaksi terpenting dalam proses konversi energi dalam fuel cell. ORR
dalam larutan berair terjadi melalui dua jalur: jalur reduksi 4 elektron langsung dari O» ke
H>0, dan jalur reduksi 2 elektron dari O» menjadi hidrogen peroksida (H20,). Dalam pelarut
aprotik tidak berair dan dalam larutan basa, jalur reduksi 1 elektron dari O; menjadi
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superoksida (O2") juga dapat terjadi. ORR adalah reaksi yang terjadi di katoda, biasanya
kinetika ORR sangat lambat.

Arus pertukaran merupakan parameter kinetik penting yang mewakili laju raksi
elektrokimia pada kesetimbangan. Besarnya rapat arus pertukaran menentukan seberapa cepat
reaksi elektrokimia dapat terjadi. Kerapatan arus pertukaran reaksi elektrokimia tergantung
pada reaksi dan pada permukaan elektroda tempat reaksi elektrokimia terjadi. Misalnya, pada
elektroda Pt, rapat arus pertukaran oksidasi hidrogen beberapa orde lebih besar daripada
ORR. Reaksi reduksi oksigen menunjukkan rapat arus tukar yang lebih tinggi pada elektroda
Pt daripada elektroda Au. Oleh karena itu, bahan elektroda atau katalis memiliki efek yang
kuat pada kinetika ORR. Bahan yang berbeda dapat memberikan kepadatan arus pertukaran
yang berbeda. Tabel 2.1 mencantumkan rapat arus pertukaran ORR pada berbagai bahan
elektroda.

Tabel 2.1 ORR pertukaran rapat arus pada berbagai bahan elektroda. (Jiujun Zhang, 2008).

Katalisator ORR pertukaran arus kerapatan (A.cm™)
Pt 2,5 %107
PtO/Pt 1,7 x 10710
FePc 1,3 x 107
PtFe/C 2,15 x 107
PtW,C/C 4,7 %107
RuxSey 222 x10%
RuyFe,Se, 447 x 10®

Kerapatan arus pertukaran berhubungan dengan luas elektroda sebenarnya dan dengan
konsentrasi reaktan, terutama untuk ORR pada elektroda Pt dalam fuel cell. Area elektroaktif
sebenernya dari Pt berbeda secara signifikan dari area geometrisnya, dan tekanan parsial O
tidak 1 atm. Jadi rapat arus pertukaran intrinsik harus digunakan.

Reaksi reduksi oksigen pada permukaan logam lain seperti Au, Ir, Rh, dll juga telah
diteliti lebih lanjut. Namun logam ini menunjukkan aktivitas katalitik yang lebih rendah
terhadap ORR daripada Pt. Selain itu, logam tersebut tidak stabil secara elektrokimia
dankarena itu lebih mudah teroksidasi daripada Pt. Gambar 2.4 menunjukkan tren aktivitas
reduksi oksigen sebagai fungsi energi ikat oksigen, dan Gambar 2.5 menunjukkan tren
sebagai fungsi energi ikat O dan OH. Kedua gambar menunjukkan bahwa Pt adalah katalis
ORR yang paling aktif (Jiujun Zhang, 2008).

BAB II TINJAUAN PUSTAKA
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Gambar 2.4 Tren aktivitas reduksi oksigen diplot sebagai fungsi dari energi pengikatan
oksigen. (Jiujun Zhang, 2008).
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Gambar 2.5 Tren aktivitas reduksi oksigen diplot sebagai fungsi dari energi ikat O dan OH.
(Jiujun Zhang, 2008).

2.2.2 Hydrogen Oxidation Reaction (HOR)

Elektrokatalis HOR adalah salah satu area penting dalam aplikasi fuel cell. Secara
umum, elektrokatalis dapat dianggap sebagai jenis spesifik dari katalis heterogen dimana
reaktan dan produk teradsorpsi ke permukaan katalis selama proses reaksi. Reaktan,
diaktifkan oleh interaksi dengan permukaan katalis, dengan cepat dan selektif diubah menjadi
produk teradsorpsi. Kemudian, produk yang teradsorpsi meninggalkan permukaan katalis
dalam langkah desorpsi, membebaskan permukaan untuk melanjutkan siklus reaksi
berikutnya (Meng et al., 2022).

Karena adsorpsi dan desorpsi reaktan pada permukaan katalis dapat secara langsung
mempengaruhi kemampuan kataliknya, “volcano curve” sering diplot untuk mengkorelasikan
rapat arus pertukaran HOR dengan entalpi adsorpsi H'. jika entalpi terlalu kecil, kinetika
adsorpsi lambat akan terjadi dan membatasi laju reaksi keseluruhan, jika entalpi terlalu tinggi,
desorpsi H menjadi sulit. Oleh karena itu, langkah desorpsi H ini akan menjadi langkah
penentu laju dalam reaksi keseluruhan. Oleh karena itu, diperlukan nilai antara adsorpsi H
pada suatu katalis agar dapat menjadi katalis aktif. Seperti yang ditunjukkan Gambar 2.6,
logam kelompok Pt memiliki nilai adsorpsi H yang sedang dan menunjukkan aktivitas
katalitik yang tinggi. Logam golongan platinum, termasuk Pt, Ru, Pd, Ir, Os, dan Rh, telah
lama dikenal sebagai katalis untuk ORR dan HOR. Pada permukaan logam golongan

7
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platinum, kemisorpsi hidrogen dapat dengan mudah menghilangkan oksigen yang teradsorpsi
dengan pembentukan air pada suhu kamar, yang biasanya tidak terjadi pada logam transisi
lainnya karena mengikat oksigen terlalu kuat. Karakteristik lain dari logam golongan platinum
adalah kemampuannya untuk mendisosiasi H2 dengan adanya H>O (Jiujun Zhang, 2008).

T —

lig/A cm®]for HER

log

209 "éf! 375
M-H Bond Strength/xJ mol™'
Gambar 2.6 Plot volcano untuk elektrokatalisis reaksi hidrogen, sebagai fungsi entalpi
adsorpsi hidrogen pada berbagai katalis (Jiujun Zhang, 2008).

2.2.3 Penyangga Katalis PEMFC

Platinum adalah bahan katalis yang paling umum digunakan untuk reaksi ORR dan
HOR vyang terjadi di PEMFC, tetapi biaya yang tinggi mulai menghalangi dari teknologi ini.
Untuk mengurangi jumlah platinum, berbagai bahan pendukung yang telah diteliti seperti
katalis berbasis oksida logam, katalis berbasis karbon dll, yang digunakan dalam PEMFC. Hal
itu dilakukan, karena ingin memperoleh aktivitas katalitik dan pemanfaatan katallis yang
tinggi. Selain itu, dispersi partikel katalis yang seragam pada bahan pendukung berpori
merupakan persyaratan penting untuk peningkatan aktivitas katalitik. Bahan pendukung
katalis yang ideal harus memenuhi persyaratan penting dari luas permukaan yang besar,
struktur mesopori, konduktivitas elektronik, stabilitas elektrokimia yang tinggi, dan

pemulihan katalis elektro yang mudah untuk meningkatkan katalitik (Karuppanan et al.,
2018).

2.3 Karbon Aktif

Karbon aktif adalah bahan karbon berpori dengan aplikasi yang terus berkembang,
karena tingkat porositas yang tinggi dan luas permukaan yang tinggi. Struktur karbon
mengandung gugus fungsi utama seperti karboksil, karbonil, fenol, dan lakton yang berfungsi
untuk menyerap kontaminan. Oksigen, hidrogen, dan nitrogen juga terdapat dalam bentuk
gugus fungsi. Sifat adsorpsi yang unik bergantung pada gugus fungsi karbon aktif yang ada,
yang sebagian besar berasal dari proses aktivasi, prekursor dan pemurnian termal. Untuk
mendapatkan hasil yang baik, adsorpsi karbon dan oksigen yang tinggi dalam adsorben sangat
diperlukan. Keunggulan dari karbon aktif diantaranya adalah ketahanan abrasi yang tinggi,
kekuatan termal yang tinggi dan diameter pori kecil, yang mana menghasilkan peningkatan
permukaan dan demikian meningkatkan kapasitas adsorpsi. Pori-pori yang tebentuk pada
permukaan karbon aktif dikategorikan sebagai pori makro > 25 nm, 1 nm < mesopori < 25
nm, pori mikro < 1 nm. (Heidarinejad et al., 2020). Karbon Aktif memiliki sifat yang amorf
jika dibandingkan dengan carbon yang lain dimana memiliki kristanilitas yang lebih baik,
dapat dilihat pada Gambar 2.7 dan Gambar 2.8.
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Gambar 2.7 Pola XRD Karbon Aktif (Palanichamy & Ariharaputhiran, 2013).
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Gambar 2.8 Pola XRD Black Pearl 2000 (a), CDX 975 (b), Vulcan XC 72 R (¢) (Pulidindi,
2016).

2.3.1 Aktivasi Karbon Aktif
Metode proses aktivasi karbon aktif dapat dibuat dengan dua cara yaitu aktivasi fisika

dan aktivasi kimia. Pada umumnya aktivasi fisika yang digunakan adalah proses dua langkah
yang melibatkan proses karbonisasi di atmosfer netral dan kemudian aktivasi dalam gas inert
dengan peningkatan suhu di kisaran 800-1100°C. Metode ini memiliki kemampuan untuk
menghasilkan karbon aktif dengan struktur berpori dan kekuatan fisik yang baik, yang mana
merupakan metode pembuatan karbon aktif yang bebas bahan kimia. Namun, waktu aktivasi
yang lama dan kapasitas adsorpsi karbon aktif yang rendah serta konsumsi energi yang tinggi
merupakan kekurangan utama dari aktivasi fisika (Marsh & Rodriguez-Reinoso, 2006¢).

Dalam aktivasi kimia untuk pembuatan karbon aktif, prekursor organik diaktifkan
dengan adanya bahan kimia pada suhu tinggi. Untuk aktivasi kimia bahan baku dijenuhkan
dengan bahan kimia pengoksidasi dan sangat dehidrasi. Bahan kimia yang digunakan
biasanya adlah KOH, NaOH, H3POs4 K;COs3 dan bahan kimia aktivasi lainnya. Setelah
impregnasi, suspensi dikeringkan dan campuran yang tersisa dipanaskan selama waktu
tertentu. Tergantung pada bahan pengaktif, aktivasi dapat berlangsung pada suhu berkisar
antara 400-900°C, dimana selulosa terdegradasi. Akhirnya, karbon aktif dapat diperoleh dari
pencucian berulang dari campuran yang dihasilkan (Marsh & Rodriguez-Reinoso, 2006b).
Tabel 2.2 menunjukkan perbandingan prekursor aktivasi karbon
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Tabel 2.2 Perbandingan Prekursor Aktivasi Karbon

Material Precursor Temperatur SBET Referensi
(Q. S. Liu et al.,
Bambu H3PO4 600°C 1335 2010)
Moreno-Barbosa
Tempurung o (
Kelapa HsPO, 450°C 789 et al., 2013)
(Q.-S. Liu et al.,
Bambu K>CO3 750°C 2237 2010)
Tempurung . (Martins et al.,
Kelapa NaOH 700°C 2825 2015)
(Hameed et al.,
Bambu KOH 850°C 1896 2007)
Tempurung : (Mohd Din et al.,
Kelapa KOH 850°C 1026 2009)

2.3.2 Pengaruh Doping Nitrogen

Heteroatom doping karbon dengan heteroatom seperti nitrogen dapat mengubah sifat
karbon. Misalnya, karbon yang didoping nitrogen menunjukkan kemampuan ketahanan
oksidasi yang tinggi dan aktivitas katalitik yang lebih tinggi. Gambar 2.7 menunjukkan
peningkatan aktivitas katalitik pada karbon yang didoping nitrogen. Karbon yang didoping
tidak hanya mengkatalisis reduksi O tetapi juga mengkatalisis dekomposisi H>O». Situs aktif
dalam karbon yang didoping nitrogen adalah atom karbon yang berdekatan dengan atom N,
dengan berdektan dengan atom N menunjukkan kemampuan ikatan yang kuat, yang mampu
meningkatkan aktivitas katalitiknya (Karuppanan et al., 2018).

04 06 08 -1.0
Potential /V vs. Hg/Hg 8O,
Gambar 2.9 Respon voltametri dari elektroda nondoping dan elektroda N-Doped

(Karuppanan et al., 2018).

2.4 Polianilin

Polimer penghantar listrik adalah senyawa yang disintesis dari monomer dengan ikatan
kimia terkonjugasi yang dapat meningkatkan konduktivitas polimer. Secara umum, polimer
ini menjanjikan sebagai bahan untuk banyak aplikasi, poliimer ini dapat menggantikan logam
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dan semikonduktor karena konduktivitas listriknya, densitas rendah, dan kemudahan dari
pembuatannya. Polianilin (PANI) adalah salah satu polimer konduktor dengan sintesis yang
mudah dan stabilitas yang tinggi. PANI disintesi dari monomer anilin (Asrori, 2000). Tabel
2.3 menunjukkan properties dari anilin (Boeva & Sergeyev, 2014).

Tabel 2.3 Properties Anilin (Boeva & Sergeyev, 2014).

Sifat Nilai
Berat Molekul 93,12
Kelarutan Dalam Air 36,070 mg/L
Temperatur Degradasi 350°C
Densitas 1,02 g/cem?®
Titik Lebur -6,3°C
Titik Didih 184,1°C
Tekanan Uap 0,489 mm Hg

Polianilin terbentuk dari monomer yang tereduksi yang membentuk emeraldine. Bentuk
emeraldine salt dengan warna hijau memiliki konduktivitas semikonduktor yang lebih tinggi
daripada polimer lain (<10® S cm™) tetapi lebih rendah dari logma (>104 S cm™'). PANI
emeraldine salt dapat diubah menjadi emeraldine base yang tidak menghantarkan listrik
dengan amonium hidroksida. Tabel 2.4 menunjukkan konduktivitas dari PANI emeraldine
salt dan emeraldine base serta pengaruh temperaur saat polimerisasi (Stejskal, 2002).

Tabel 2.4 Konduktivitas PANI emeraldine salt dan emeraldine base (Stejskal, 2002).

Kondisi Reaksi Pél\iifla)lt P?SN Clnlj?; ¢
20°C 437 6.0 x10™!
0°C 7.58 8.3 x10%
+1 M HCI pada 20°C 11.90 3.9x107
+1 M HCl pada 0°C 9.83 2.5x108

2.5 Penelitian Sebelumnya

Pada tahun 2012, Chen, dkk. Merancang dan mensintesis katalis Pt/C@PANI yang
menunjukkan peningkatan aktivitas dan daya tahan katalis yang lebih baik dibandingkan
dengan Pt/C tanpa penambahan polianilin. Aktivitas dan stabilitas yang tinggi dari katalis
Pt/C@PANI dianggap berasal dari struktur inti yang ditambahkan PANI, yang menginduksi
delokalisasi elektron. Ketebalan rata-rata cangkang PANI adalah 2,5, 5, dan 14 nm untuk
spesimen Pt/C@PANI dengan /loaded PANI masing-masing 20, 30, dan 50%. Hasil
percobaan menujukkan bahwa aktivitas reaksi reduksi oksigen sangat bergantung pada
ketebalan cangkan PANI dan peningktan terbesar dalam sifat katalitik terjadi pada ketebalan 5
nm (S. Chen et al., 2012).

Pada tahun 2017, Jiuxiao, dkk. Membuat elektrokatalis platinum memiiki durabilitas
yang baik dengan memasukkan lapisan PVP ganda ke dalam elektrokatalis, dimana lapisan
PVP pertama digunakan untuk melapisi carbon black sebelum pengendapatn Pt dan lapisan
PVP kedua diletakkan pada nanopartikel Pt. lapisan PVP pertama pada karbon hitam
menguntungkan untuk efisiensi pemanfaatan Pt yang lebih tingii yang dikaitkan dengan
penutupan pori mikro. Lapisan PVP kedua pada nanopartikel Pt berfungsi untuk menstabilkan
nanopartikel Pt dan agregasi Pt diperlambat. Pada percobaan elektrokatalis Pt berlapis PVP
menunjukkan hamir stabil, ukuran Pt dan luas permukaan elektrokimia selama potensial
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cycle. Sebaliknya, elektrokatalis yang tidak dilapisi pada Pt nanopartikel dan komersial katalis
kehilangan 35% dan 50% dari ECSA awal (Sun et al., 2017).

Pada tahun 2008, Sabrina, dkk. Membuat nanopartikel Pt dan Pt-Co yang didukung
karbon dibuat dengan mereduksi prekursor logam dengan NaBHs4. Aktivitas untuk reaksi
reduksi oksigen (ORR) dari katalis yang mengandung Co lebih tinggi daripada Pt murni.
Kehilangan aktivitas ORR setelah uji ketahanan lebih tinggi pada Pt-Co/C dibandingkan
dengan Pt/C, yaitu Pt murni menunjukkan stabilitas elektrokimia yang lebih tinggi daripada
katalis biner. Stabilitas yang lebih rendah dari katalis Pt-Co disebabkan karena pembubaran Pt
dan Co dan pengendapan kembali menjadi Pt, membentuk lapisa Pt murni pada partikel Pt-Co
(Zignani et al., 2008).

Pada tahun 2018, Kaewsai , dkk. Membuat serangkaian katalis Pt-Cr/C dengan reduksi
kimia menggunakan NaBH4 sebagai zat pereduksi dan kemudian dipanaskan pada suhu yang
berbeda dalam kisaran 500°C-900°C di bawah atmosfer N> selama 2 jam. Pengaruh perlakuan
panas pada morfologi katalis, aktivitas reaksi reduksi oksigen dan stabilitas dalam PEMFC
suhu/tekanan rendak diamati. Peningkatan suhu perlakuan panas ini meningkatkan ukuran
partikel, kandungan Cr dan konduktivitas, tetapi mengurangi dispersi katalis dan luas
permukaan elektrokimia dari semua katalis Pt-Cr/C. Diantara semua katalis yang disiapkan
katalis yang diberi perlakuan panas pada 500°C adalah katalis yang paling menjanjikan untuk
ORR dalam PEMFC, dipertimbangkan dalam hal aktivitas katalitik dan stabilitas (Kaewsai et
al., 2018).

Power Density

Elektrokatalis Reatant (W/em?) Referensi
Pt/C@PANI H>/O; 0.35 (S. Chen et al., 2012)
CB/PVP/Pt/PVP H>/O: 0.73 (Sun et al., 2017)
Pt-Co/C H»/O» 0.27 (Kumar et al., 2018)
PL-Cr/C H,/0, 0.284 Kaewsai et al.

2018)
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3.1.1 Diagram Alir Aktivasi Karbon

( i )
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/ Studi Literatur /

\

< Persiapan Alat dan Bahan >

\

Mixing karbon, serbuk KOH, dan polyaniline
Magnetic stirrer, t = 2 jam

\

Drying
T=130°C,t=4jam

A

Pyrolisis

N2

T=800°C, t=2 jam,

Y

Washing
1M HCL, Deionized
Water

A

Drying

Vakum Oven

T=85°, t=12 jam,

]

Pengujian
XRD
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Pengujian
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Pengujian
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L
Pengujian
FTIR
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/ Kesimpulan
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/

\

‘ Selesai ’

Gambar 3.1 Diagram Alir Aktivasi Karbon
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3.1.2 Diagram Alir Sintesis Katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI

‘ Mulai )

A

Y
& Persiapan Alat dan Bahan >
Y

\

Mixing AC, H2PtCI6, Co(NO3)2 dan CrCI3, dalam etilen glikol
(EG) dan disonikasi

\

Penambahan NaBH4

.

Y
Mixing
Magnetic stirer, t = 4 jam

\
Drying
Vakum Oven, T=60°C, t =12
jam

\

Terbentuklah struktur katalis
AC/PANI/Pt-Cr-Co

\

Pelapisan PANI

\

Terbentuklah struktur katals
AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI

] ¥ v L
Pengujian Pengujian Pengujian Pengujian
SEM Cv XRD LSV

Analisis Data dan Pembahasan J

\

/ Kesimpulan /

A

( Selesai )
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Gambar 3.2 Diagram Alir Sintesis Katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI

3.2 Bahan Penelitian
Adapun bahan yang digunakan dalam penelitian ini adalah sebagai berikut :
1. Serbuk karbon
Bahan ini digunakan sebagai bahan dasar karbon untuk sintesis katalis
2. Polianillin
Bahan ini digunakan sebagai prekursor nitrogen untuk aktivasi karbon dan sintesis
katalis
3. Potassium Hidroksida (KOH)
Bahan ini digunakan pada proses aktivasi karbon

4. H:2PtCls

Bahan ini digunakan sebagai bahan sintesis katalis
5. CrCl:

Bahan ini digunakan sebagai bahan sintesis katalis
6. Co(NO3):2

Bahan ini digunakan sebagai bahan sintesis katalis
7. Ethylene Glycol

Bahan ini digunakan sebagai pelarut sintesis katalis
8. Aquades

Bahan ini digunakan sebagai media pencucian aktivasi karbon
9. Deionized Water

Bahan ini digunakan sebagai media pencucian sintesis katalis

3.3 Alat Penelitian
Adapun alat yang digunakan dalam penelitian ini adalah sebagai berikut :
1. Timbangan Digital
Alat ini digunakan untuk menimbang bahan baku yang digunakan
2. Ayakan
Alat ini digunakan untuk mendapatkan ukuran karbon yang diinginkan
3. Ball mill
Alat ini digunakan untuk menghancurkan karbon
4. Tube Furnace
Alat ini digunakan untuk proses aktivasi dan doping
5. Hot plate
Alat ini digunakan dengan magnetic stirrer untuk proses aktivasi karbon
6. Crucible
Alat ini digunakan untuk tempat proses aktivasi
7. Gelas beaker
Alat ini digunakan untuk tempat bahan-bahan kimia
8. Gelas ukur
Alat ini digunakan untuk tempat mengukur bahan-bahan kimia
9. Vacuum oven
Alat ini digunakan untuk pemanasan sampel
10. Vacuum Filtration
Alat ini digunakan untuk penyaringan sampel
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3.4 Metode Penelitian

Penelitian ini dilakukan melalui proses aktivasi karbon dan proses sintesis katalis
AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI untuk mengetahui performa dari Proton Exchange Membrane Fuel
Cell.

3.4.1 Proses Aktivasi Karbon

Langkah awal dari proses aktivasi karbon yaitu dengan pencampuran karbon dengan
serbuk KOH dan polyaniline dengan perbandingan (1:3:0, 0,67:3:0,33, 0,5:3:0,5, 0,4:3:0,6).
Campuran kemudian diaduk menggunakan magnetic stirrer selama 2 jam dan keringkan
selama 4 jam pada temperatur 130°C. Hasil campuran dimasukkan ke dalam crucible keramik
kemudian dimasukkan ke dalam horizontal furnace 850°C selama 2 jam menggunakan gas
inert (Nitrogen/Argon). /c 10C/min heating rate. Setelah itu melakukan pencucian hasil
aktivasi dengan menggunakan 1M HCI pada 120°C selama 2 jam. Hasil campuran dicuci
menggunakan aquades untuk membuang senyawa kalium dan kotoran pada permukaan
sampai dengan vakum filtration sampai pH 7. Selanjutnya hasil campuran dikeringkan pada
85°C selama 1 malam. Lalu terbentuklah AC, NACI1, NAC2, dan NAC3.

3.4.2 Proses Sintesis Katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI

Proses sintesis katalis AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI dengan penambahan Komposit PANI-
Karbon aktif, HoPtCls-6H20, Co(NO3)2-:6H,0 dan Cr(NO3)3;-9H>O ke dalam 25 mL etilen
glikol (EG) dan disonikasi agar terdispersi secara merata. Selanjutnya, 0,2 g NaBH4
ditambahkan perlahan ke dalam campuran dan terus diaduk selama 40 menit. Setelah larutan
terus diaduk selama 4 jam, HCI (10% berat dalam air deionisasi) ditambahkan ke dalam
campuran. Lalu endapan dikumpulkan dengan filtrasi hisap dan dikeringkan semalaman pada
suhu 60°C dalam oven. Pelarutan 10 mg PANI dan 10 mg AC/PANI/Pt-Cr-Co dalam air
dengan sonikasi selama 10 menit, dan AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI dikumpulkan dengan
penyaringan, dan karbonisasi pada 500°C selama 3 jam. Setelah itu dilakukan proses filtrasi
dengan bantuan vacuum filtration. Selanjutnya hasil filtrasi dikeringkan pada temperature
80°C selama 12 jam dalam oven untuk pengeringan. Selanjutnya dilakukan proses analisis
menggunakan XRD, FTIR, SEM, CV, LSV.

3.5 Pengujian

Berikut merupakan pengujian yang akan dilakukan
3.5.1 Scanning Electron Microscopy (SEM)

Pengujian SEM dilakukan di Laboratorium Karakterisasi Material Departemen Teknik
Material dan Metalurgi FTIRS-ITS. Pengujian SEM dirancang untuk mengamati morfologi
material komposit. Prinsip dasar pemindaian mikroskop elektron adalah memfokuskan berkas
elektron pada permukaan suatu benda dan mengambil gambar dengan mendeteksi elektron
yang dipancarkan dari permukaan benda. Jika sebuah elektron mengenai suatu benda, akan
terjadi dua jenis pemantulan, pemantulan elastik dan pemantulan non-elastis. Sinyal elektron
sekunder dan karakteristik sinar-X diperoleh dari refleksi non-elastis, sedangkan sinyal
backscattered electron (BSE) diperoleh dari refleksi elastis. Dalam SEM, gambar dibuat
berdasarkan deteksi BSE yang muncul dari permukaan sampel saat dipindai dengan elektron.
Elektron yang terdeteksi kemudian diperkuat dan besarnya amplitudo ditampilkan pada
monitor CRT dalam gradasi terang dan gelap.

16
BAB III METODOLOGI PENELITIAN



TS LAPORAN TUGAS AKHIR
nologs TEKNIK MATERIAL DAN METALURGI

olog)
epuluh Nopember

¢33
4

Gambar 3.3 Mekanisme kerja SEM

3.5.2 Brunauer-Emmett-Teller (BET)

Pengujian BET bertujuan untuk menjelaskan adsorpsi fisik molekul gas pada
permukaan padat dan berfungsi sebagai dasar teknis analisis untuk pengukuran luas
permukaan spesifik bahan. Pengujian BET berlaku untuk sistem adsorpsi multilayer, dan
biasnya menggunakan gas yang tidak bereaksi secara kimia dengan permukaan material
sebagai adsorbat untuk mengukur luas permukaan tertentu.

.
Gambar 3.4 Alat uji BET
3.5.3 X-Ray Diffraction (XRD)

Pengujian XRD bertujuan untuk mengetahui sifat bahan sebagai kristal atau amorf.
Jenis sampel yang digunakan dapat berupa padatan, lembaran atau serbuk yang dihaluskan.

17
BAB III METODOLOGI PENELITIAN



LAPORAN TUGAS AKHIR
TEKNIK MATERIAL DAN METALURGI

Pengujian ini memanfaatkan difraksi sinar-X. Sinar-X adalah radiasi elektromagnetik dengan
energi antara 200 eV-1 MeV dan panjang gelombang antara 0,5-2,5. Panjang gelombangnya
hampir sama dengan jarak antar atom dalam kristal, menjadikan difraksi sinar-X salah satu
teknik analisa dalam analisi material. Analisis XRD dilakukan dengan sumber sinar-X radiasi
Cu K(=1,5406) yang dilakukan di Divisi Karakterisasi Departemen Teknik Material dan
Metalurgi FTIRS-ITS.

Gambar 3.5 kema kerja XRD

3.5.4 Cyclic Voltammetry (CV)

Pengujian CV digunakan untuk analisis kualitatif dan kuantitatif yang dapat mengetahui
karakterisasi reaksi yang terjadi di dalam sel elektrokimia, pengujian ini akan menunjukkan
plot respons arus terhadap tegangan yang diberikan pada elektroda uji. Alat ini digunakan
untuk mengukur beda potensial, elektroda uji dan elektroda penghitung. Pada cyclic
voltammetry respons arus diukur sebagai fungsi potensial, dimana pemberian potensial

dilakukan secara bolak-balik, sehingga informasi reduksi dan oksidasi dapat teramati dengan
baik.

Reference ﬂ |] (
electrode I A Potentiostat
[ S = |

Working
electrode

Auxiliary
electrode

Gambar 3.6 Skema alat CV

Pada pengujian ini, hasil cyclic voltammetry yang diperoleh adalah ukuran dari reaksi
oksidasi hidrogen (HOR) dengan menghitung nilai luas permukaan elektrokimia (ECSA)
menggunakan Persamaan 3.1 ECSA menunjukkan nilai luas permukaan aktif elektrokatalis
untuk elektrolit. ECSA dihitung dari muatan adsorpsi dan desorpsi hidrogen selama reaksi
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oksidasi dan reduksi yang dihasilkan, yang diturunkan dari luas kurva cyclic voltammetry
pada arus terhadap potensial persatuan luas area aktif elektroda

ECSA=Qh/021 m (3.1)
Ketereangan :
Qh : Muatan adsorpsi hidrogen(mC/cm?)
ECSAs  : Electrochemical Surface Areas (m? /mg)
0.21 : Muatan yang dibutuhkan untuk mengoksidasi hidrogen
m : Jumlah Pt (mg/cm?)

3.5.5 Linear Sweap Voltammetry (LSV)

Pengujian LSV bertujuan untuk mengukur onset potensial untuk reaksi reduksi oksigen
(ORR) yang memberikan besaran potensial di titik inisiasi ORR. LSV menggunakan potensial
elektroda kerja yang berubah secara linier terhadap waktu, seperti yang ditunjukkan pada
Gambar 3.7 mulai dari potensial Ei di mana tidak terjadi reaksi elektroda dan bergerak ke
potensial reduksi (nilai lebih negatif) atau oksidasi (nilai yang lebih positif) dai analit yang
diselidiki.

.-'..---
-"'.----'.-
E E
Gambar 3.7 Grafik potensial elektroda kerja yang berubah secara linier terhadap waktu pada
uji LSV

3.5.6 Fourier Transform Infra-Red (FTIR)

Pengujian Fourier Transform Infra-Red (FTIR) dilakukan untuk menguji katoda
S/MnO> dengan binder PVA dan PVDF. Pengujian ini dilakukan dengan menggunakan alat
Thermo Scientic Nicolet IS10 pada divisi karakterisasi material di Departemen Teknik
Material dan Metalurgi FTIRS ITS. Katoda S/MnO; diuji FTIR untuk mengetahui adanya
keberadaan gugus polimer dari PVA atau PVDF yang terbentuk.

Pengujian FTIR merupakan pengujian yang memanfaatkan interaksi energi dan
material, hal ini dikarenakan ketika speseimen terkena sinar inframerah, energi dari sinar
inframerah tidak memiliki kekuatan yang cukup agar dapat menyebabkan atomisasi. Hal ini
menyebabkan atom-atom pada spesimen akan bergetar. Skem alat uji FTIR dapat dilihat pada
Gambar 3.8.
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Gambar 3.8 Skema Alat Uji FTIR

3.6 Rancangan Penelitian
Berikut merupakan rancangan penelitian yang akan dilakukan pada penelitian ini.

Tabel 3.1 Informasi Rancangan Penelitian
Bulan

April Mei

Kegiatan Februari Maret

1121314 1 [ 2 ]3] 4 1 12 ]3 4

Studi Literatur
Bimbingan
Persiapan Alat
dan Bahan
Proses Aktivasi
dan Doping
Sintesis Katalis
Pengujian
Spesimen
Penyusunan
Laporan Akhir

Pengujian yang dilakukan pada sampel ditunjukkan oleh Tabel 3.2
Tabel 3.2 Informasi Rencana Pengujian

. Pengujian
Material BET | SEM | XRD | CV | LSV | FTIR
AC N N N N
AC/PANI N N N N
AC/PANI/Pt-Cr-Co/PANI N N N N N
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4.1 Pengaruh Doping Nitrogen terhadap Karakteristik Karbon Aktif
Karbon yang telah berhasil diaktivasi kemuadian dikarakterisasi untuk mengetahui
kesesuaiannya dengan teori

4.1.1 Kristanilitas Karbon Aktif
Pengujian kristanilitas menggunakan XRD bertujuan untuk mengetahui pembentukan
kristal atau amorf pada karbon. Keempat sampel karbon aktif yang telah diaktivasi

menunjukkan kritanilitas yang mirip antara satu dengan yang lainnya yang dapat dilihat pada
Gambar 4.1

c = NAC3

é NAC1

Intensity (a.u.)

2 Theta (%)

Gambar 4.1 Pola Hasil Uji XRD AC, NACI1, NAC2, NAC3

Puncak-puncak pola XRD pada Gambar 4.1 menunjukkan pada semua sampel
memiliki puncak di sekitar 27°, puncak kedua muncul pada 20 = 43,44°. Dimana puncak-
puncak ini sudah sesuai berdasarkan referensi PDF 00-001-0646. Pada hasil uji XRD
menunjukkan bahwa karbon sangat amorf dan tren serupa yang dapat dilihat pada Gambar
2.7 bahwa karbon aktif memang memiliki sifat yang amorf, jika dibandingkan dengan karbon
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yang lainnya, dilihat pada Gambar 2.8. Dapat dilihat juga pada Gambar 4.1 puncak 20 =
43° terjadi penurunan intensity dikarenakan penambahan komposisi doping nitrogen. Hal ini
dikarenakan pada penambahan doping nitrogenn menyisakan anotm nitrogenyang tidak
terprotonasi dalam PANI. Dimana PANI mmengumpal dan polimerisasi PANI ke karbon
menyebabkan pengendapan pada permukaan karbon (Sharma et al., 2015). Lalu pada
penambahan komposisi doping nitrogen dapat menyebabkan pergeseran puncak pada karbon.
Hal ini diakibatkan karena adanya distorsi karena defect penambahan doping nitrogen
(Kumari et al., 2015).

Pengaruh penambahan komposisi PANI terhadap ukuran kristal karbon, dilakukan
perhitungan menggunakan persamaan Debye Scherer sesuai dengan persamaan 4.1.

0.9

Keterangan :
D : Ukuran Kristal (A)
A : Panjang Gelombang Alat XRD (1,54056 A)
B : Lebar Setengah Puncak (°)
0 : Sudut Terbentuknya Puncak (°)
Hasil perhitungan ukuran kristal dapat dilihat pada Tabel 4.1

Tabel 4.1 Ukuran kristal karbon dengan penambahan PANI
Ukuran Kristal (nm)

Sampel FWHM (°)
1.6084
AC 5.06602
2.8226
NAC] 2.88775
1.25459
NAC2 6.48658
1.09683
NAC3 7.44707

Dari tabel diatas didapatkan ukuran kristal yang berbeda dari keempat sampel yang
berbeda, dimana hasil ini didapatkan karena keempat sampel memiliki nilai FHWM yang
berbeda. Semakin kecil nilai FWHM (Full Width at Half Maximum) maka ukuran kristal
yang dimiliki semakin besar, dari data diatas sampel NAC1 memiliki ukuran kristal yang
paling besar dan sampel NAC3 memiliki ukuran kristal yang paling kecil. Untuk hal ini
belum bisa disimpulkan pengaruh variasi penambahan doping nitrogen terhadap ukuran
kristal karbon.

4.1.2 Morfologi Karbon Aktif

Pengujian Scanning Electron Microscopy (SEM) bertujuan untuk melihat morfologi
partikel dan porositas dari keempat sampel karbon aktif. Gambar 4.2 merupakan hasil
pengujian SEM pada perbesaran 5000x, dan Gambar 4.3 merupakan hasil pengujian SEM
untuk perbesaran 50000x.
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Gambar 4.3 Hasil Uji SEM 50.000x (a) AC, (b) NACI, (¢) NAC2, (d) NAC3
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Hasil Uji Scanning Electron Microscopy (SEM) menunjukkan bahwa morfologi partikel
yang didapatkan yaitu irregular, dimana partikel memiliki ukuran besar dan kecil. Pada
perbesaran 5000x, masih belum tampak untuk pori-porinya. Pada perbesaran 50000x terlihat
pori-pori pada sampel NAC1 dan NAC2, namun setelah dihitung dari perbandingan skala
ukuran pori tersebut pada NACI1 yaitu 79,814 nm, dan untuk NAC2 memiliki ukuran pori
yaitu 126,814. Dimana untuk ukuran pori pada NACI1, dan NAC2 adalah makropori, karena
memiliki ukuran > 25 nm. Untuk sampel AC, dan NAC3 masih belum bisa ditentukan,
dikarenakan pori yang belum terlihat.

4.1.3 Surface Area Karbon Aktif

Untuk mengetahui luas permukaan karbon aktif yaitu dengan melakukan pengujian
Brunauer-Emmett-Teller (BET). Pengukuran luas permukan ini akan mempengaruhi dari
performa dari katalis, dimana semakin besar luas permukaan maka akan semakin banyak
metal yang menempel pada karbon aktif. Data-data dari sampel karbon aktif dengan
penambahan PANI dengan uji BET dapat dilihat pada Tabel 4.2.

Tabel 4.2 Hasil Uji BET

Sampel Surface Area (m?%g)
AC 927,536
NAC1 1348,809
NAC2 1071,259
NAC3 1403,384

Dari tabel diatas didapatkan surface area dari keempat sampel karbon dengan variasi
penambahan komposisi PANI yang berbeda. Surface area terbesar ditunjukkan pada sampel
NAC3 yaitu 1403,384m?/g, dimana pada sampel ini komposisi PANI yang ditambahkan
paling banyak. Pada karbon aktif yang tidak ditambahkan PANI memiliki surface area
terkecil yaitu 927,536m?/g. Dapat disimpulkan bahwa penambahan komposisi PANI dapat
meningkatkan surface area dari karbon aktif. Hal ini diakibatkan karena pengaruh proses
perendaman dengan KOH, mengakibatkan meningkatnya surface area dari PANI juga.
Surface area dari PANI yang diaktivasi menggunakan KOH sebesar 2415,95 m%/g (Y. Chen
etal., 2011).

4.1.4 Spektra FTIR
Pada pengujian FTIR bertujuan untuk mengetahui gugus fungsi yang terbentuk pada
AC, dan NAC. Analisis ini untuk mengetahui nitrogen terbentuk pada lapisan permukaan
activated carbon. Referensi spektrum menggunakan jurnal UPI pada tahun 2019, yang
ditunjukkan pada Tabel 4.3. (Nandiyanto et al., 2019)
Tabel 4.3 Referensi gugus fungsi database (Nandiyanto et al., 2019)

Gugus WAVE NUMBER (cm-1)
N-H bend 1650-1550
C-O stretch 1140-1070
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Gambar 4.4 Hasil Uji FTIR

Hasil dari analisis pengujian FTIR ditunjukkan pada Gambar 4.4. Terdapat perbedaan
bahwa sampel AC tidak memiliki peak pada wavenumber 1563,64 cm™!, sedangkan pada
sampel NAC menunjukkan adanya peak tersebut. Dimana peak ini menunjukkan adanya
gugus N-H yang didapat dari penamban PANI. Lalu pada puncak 1094,21 cm™ terdapat
ikatan C-O stretch. Hal ini menjukkan bahwa kedua sampel memiliki ikatan C-O stretch. Hal
ini menujukkan bahwasannya metode yang digunakan berhasil membentuk lapisan nitrogen
pada permukaan activated carbon.

4.2 Pengaruh Doping Nitrogen terhadap Karakteristik Katalis
Katalis yang telah berhasil disintesis kemudian dikarakterisasi untuk mengetahui
kebenarannya dengan teori.

4.2.1 Kristanilitas Katalis

Hasil pengujian XRD bertujuan untuk mengetahui pembentukan kristal atau amorf pada
katalis. Pengujian menggunakan alat X-Ray Diffractometer menunjukkan bahwa keempat
variasi katalis yang telah disintesis yaitu, AC/Pt-Cr-Co/N, NAC1/Pt-Cr-Co/N, NAC2/Pt-Cr-
Co/N, dan NAC3/Pt-Cr-Co/N memiliki kristanilitas yang mirip antara satu dengan lainnya,
ditunjukkan pada Gambar 4.5.
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Gambar 4.5 Pola Hasil Uji XRD AC/Pt-Cr-Co/N, dan NAC/Pt-Cr-Co/N

Berdasarkan Gambar 4.5 hasil yang didapatkan dari uji XRD menunjukan bahwa dari
hasil sintesis yang dilakukan terdapat 2 alloy, yaitu Pt-Co dan Pt-Cr-Co. Dimana puncak Pt-
Co diamati pada 20 = 23° 32° dan 53°. Dimana puncak-puncak ini sudah sesuai tren
berdasarkan referensi PDF 00-029-0499. Empat puncak lainnya muncul pada 20 = 40°, 47°,
68°, dan 83° menunjukkan tren yang seusai dengan PDF 01-087-0647. Hasil ini membuktikan
bahwa nanopartikel Pt yang berhasil tereduksi dari hexachloroplatinic acid hexahydrate dan
membentuk alloy Pt-Co, dan Pt-Cr-Co. Dari hasil uji XRD yang dilakukan pada katalis,
puncak karbon tidak dapat terlihat karena sifatnya yang sangat amorf sehingga tertutup oleh
puncak dari katalis.

Untuk mengetahui ukuran krital dari katalis yang telah disintesis, maka dilakukan
perhitungan dengan menggunakan persamaan Debye Scherer sesuai denan persamaan 4.1.
Hasil dari perhitungan dapat dilihat pada Tabel 4.4.

Tabel 4.4 Hasil Perhitungan Ukuran Kristal Katalis
Sampel Ukuran Kristal Pt-Co (nm) Ukuran Kristal Pt-Cr-Co (nm)
AC/Pt-Cr-Co/N 22.8793 16.6953
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NAC1/Pt-C-Co/N 12.4024 10.515
NAC2/Pt-Cr-Co/N 7.98099 10.2546
NAC3/Pt-Cr-Co/N 10.8115 8.88792

Pada Tabel 4.4 menunjukkan bahwa semakin banyak penambahan komposisi PANI
pada karbon terhadap ukuran kristal Pt-Cr-Co maka semakin kecil juga ukuran kristal dari Pt-
Cr-Co. Bila semakin kecil ukuran kristal maka mobilitas ion semakin naik dan mengakibatkan
konduktivitas ionik yang meningkat (Sains et al., n.d.).

4.2.2 Distribusi Elemen Paduan Katalis Pada Karbon

Untuk mengetahui morfologi dari permukaan katalis maka dilakukan pengujian
scanning  electron microscopy (SEM). Sampel yang diuji adalah variasi karbon yang
dideposisikan oleh metal alloy. Hasil dari pengujian dapat dilihat pada Gambar 3.6.

cr Co K rK Co K

Gambar 4.6 Hasil Uji SEM 5000x dan Mapping (a) AC/Pt-Cr-Co/N, (b) NAC1/Pt-Cr-Co/N,
(c) NAC2/Pt-Cr-Co/N, (d) NAC3/Pt-Cr-Co/N

Dapet dilihat pada Gambar 4.6 morfologi yang didapatkan adalah permukaan karbon
yang irregular. Persebaran metal alloy pada semua variasi permukaan karbon dapat dilihat
dari mapping SEM, dimana persebaran yang terjadi sangat merata. Hal ini bisa dilihat juga
pada Gambar 4.2 dan Gambar 4.3, untuk NAC 1 dan NAC 2 pori yang awalnya terlihat lalu
hilang setelah penambahan metal alloy pada karbon, yang menandakan bahwa pori yang telah
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tertutup oleh metal alloy. Terkait mengenai dispersi metal alloy pada karbon dapat dinyatakan
berhasil, karena letak metal alloy tepat berada diatas karbon.

4.3 Performa Elektrokimia Katalis

Katalis yang telah dikarakterisasi kemudian dilakukan pengujian cyclic voltammetry,
dan linier sweap voltammetry untuk mengetahui performa dari katalis yang sudah disintesis.
Pada pengujian CV, dan LSV menggunakan elektrolit 0.1 M HCLO4, dengan menggunakan
three electrode dengan menggunakan glass carbon (d = 2mm) sebagai working electrode,
Ag/AgCl sebagai reference electrode, dan platinum wire sebagai counter electrode. Pada
pengujian performa katalis ini dilakukan pengujian pada sampel Pt/C komersial, digunakan
sebagai pembanding untuk keempat sampel yang telah disintesis.
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Gambar 4.7 Hasil Pengujian Cyclic Voltammerty (CV)

Pada Gambar 4.7 menunjukkan kurva CV untuk Pt/C komersial, AC/Pt-Cr-Co/N,
NACI1/Pt-Cr-Co/N, NAC2/Pt-Cr-Co/N, dan NAC3/Pt-Cr-Co/N dijenuhkan dengan gas O»
dengan range potential -0.2 V — 1.1 V (vs RHE) pada scan rate 50 mV/s. Luas permukaan
aktif dihitung dengan menggunakan persamaan 3.1, dimana QH didapat dari luasan H-
ad/desorpsi dibagi dengan scan rate. ECSA dari keempat sampel yang disintesis tidak dapat
dihitung, karena puncak platinum tertutup oleh kapasitansi dari karbon aktif yang memiliki
kristanilitas rendah (amorf) (Dhelipan et al., 2017).
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Gambar 4.8 Hasil pengujian Linear Sweap Voltammetry (LSV) 1600 RPM

Berdasarkan Gambar 4.8 menunjukkan kurva LSV untuk Pt/C komersial, AC/Pt-Cr-
Co/N, NAC1/Pt-Cr-Co/N, NAC2/Pt-Cr-Co/N, dan NAC3/Pt-Cr-Co/N dengan range potential
1.1 V --0.2 V pada scan rate 10 mV/s. Pada kecepatan 1600 RPM, menunjukkan NAC2/Pt-
Cr-Co/N memiliki Ei» = 0.7215 V, dimana hasil ini lebih tinggi dibandingkan dengan 4
sampel lainnya termasuk Pt/C komersial. Lalu untuk menemukan E; dengan cara mencari
potential pada J = 1 mA/cm™, yang mana E; menjadi awal mula potential mulai bereaksi.

Pada hasil uji LSV yang didapatkan NAC3/Pt-Cr-Co/N mendapatkan nilai yang paling tinggi
diantara keempat sampel, yaitu 0.997 V. Lalu untuk AC/Pt-Cr-Co/N memiliki current density

sebesar 22.1561 mA cm, dimana hasil ini yang tebesar dari keempat sampel

Tabel 4.5 Perbandingan hasil uji LSV

Sampel Jr(mA cm?) Ein (V) Ei (V)

Pt/C 11.86 0.718 0.9061
AC/Pt-Cr-Co/N 22.1561 0.6593 0.908
NAC1/Pt-Cr-Co/N 21.6469 0.7207 0.995
NAC2/Pt-Cr-Co/N 12.0119 0.7215 0.874
NAC3/Pt-Cr-Co/N 11.9779 0.6776 0.997
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5.1

5.2

3.

BAB YV
KESIMPULAN DAN SARAN

Kesimpulan

Adapun kesimpulan yang dapat diambil untuk penelitian ini adalah.
Sintesis katalis AC/Pt-Cr-Co/N, NAC1/Pt-Cr-Co/N, NAC2/Pt-Cr-Co/N, dan NAC3/Pt-
Cr-Co/N berhasil dilakukan. Penambahan doping nitrogen pada karbon mempengaruhi
morfologi dari karbon. Hasil dari XRD dimana dengan penambahan doping nitrogen
dapat menggeser puncak dari karbon, dan dapat menurunkan intensity dari puncak
karbon. Lalu doping PANI pada karbon akan mempengaruhi pada nilai surface area yang
didapatkan dari pengujian BET dimana penambahan doping PANI menyebabkan
kenaikan surface area.
Performa dari elektrokatalis NAC3/Pt-Cr-Co memperoleh initial potential yang paling
tinggi pada J 1 mA/cm? sebesar 0.997 V dibandingkan dengan keempat sampel lainnya.
Untuk nilai ECSA dari sampel yang telah disintesis tidak dapat dihitung, karena puncak
Pt-H oxidation yang tertutup oleh kapasitansi dari karbon. Lalu untuk AC/Pt-Cr-Co/N
memperoleh nilai current density tertinggi dengan nilai 22.1561 mA cm™.

Saran

Adapun saran yang dapat diberikan untuk penelitian ini adalah.
Melakukan pengujian TEM untuk mengetahui morfologi nanometer dari katalis dan
mengetahui disperse metal alloy pada activated carbon.
Melakukan pengujian XPS untuk mengetahui kandungan doping nitrogen secara lebih
detail.
Mencari pengujian yang berstandar untuk cyclic voltammetry.
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9. HASIL PENGUJIAN FTIR AC
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Acquisition snd Reduction ©1994.2012, Quantachrome instruments.
© 19542012, Quantachrome instruments Quantachrome version 19
arsion 10 o
Avabrrin
Anatin Oporstor: Lab Energi TS Dele-220820 Lab. Energ) TS Date
Operator Lab M8 Osw202206728 Operator:  Lab Erargi ITS. Sampks 1D EL14TNAC 1 Fikénam: iq_phisy_st1_2022 05 23 08 28 28EL-147 AC.qpe.
Sampip D ELWT Fisnams m_m_m_ns'x_u_a_m-m AC qps Sample Desc: Comment:
Sampio Dewc: Comment: Sample Weight  0.031g Instrument: Astosorb 0 Station §
Sample Weight 004085 Instrument Autosort 1Q Stion | Approx. Outgas Time: 128 hrs. Final Outgas Temp . 300 Extonded info: Avaatie
Approx. Ouiges Time:12.0 by Final Ouiges Temp.: 300 °C Extonged info: Avaasin Anaiysis gas: Nitrogen Non.ideality 6.580-05 1/Tom CallType: e,
Anaiysia gas: Narogen Nonidaaity: 858005 1/Torr Ceilyps: omm Ansiysia Teno: 133 hemin Bath tomp. 8K
Anaiysis Timg: ~ 1:15 hemin Bath tomgp.: %K Anaiysia Mode:  Standard VeldVol Remeasure: off
Anatyaia Woge. Remaasurs: off VoidVol Mode:  He Memsure Cold Zone V: 290541 o WermZonoV: 182007 cc
VoldVol Mods:  He Massum Cold Zone V- 220481 ce Wiarm Zone V: 17,8006 e Mul
Multi-Point BET
[ Reduction F Data
Data Data | Tharmal Transpiration: on £ mol. diameter (D): 354 A AL call stem diam. (d): 4 0000 mm
Theemai Transpiration: o1 EN. mol. diameter (D) 354 A EN. coll stem diam. {d: 4.0000 mm Agsorate T 77 350K
T 77,3506
Adsorbaty - Temperaturs i S L Molec. WL:  Z8.013 Cross Section 16.200 4 Liguid Density: 0808 gicc
_Multi-Point BET Data Multi-Point BET Data
Relachvs Volume @ 5TP 11 [W({PoP) - 1) ] Ratanve Volume @STP 1/ [W((PoP}-1)] m"""" Volume @§TP 1/ W(lPoP)-1)] mnl-n Volume @ STP 1/ WilPoP) - 1)]
Pressure Prossure. PPo] feesg) PPo) lec'gl
pPo) fecig) PPo) fecg]
" 491848002 e 98798002 200625001 sy 4526301
e i ld it L - i TN 1e02 378 ! n 1 4452615 52421001
596510002 031561 28216001 2510Te-01 308 6679 E728Te01 i F e d] b d i3 or s i b iy el
i S A oeh e e i B = g
15100501 I 9 111050 d
176227001 3071156 55734801 L A TRsTebl Ao 384%e01
DET pumenpry BET summary
Siope * 1ms Slope = 264
Intercapt = 022002 intercept = -5 B560-02
Carreistion coefMcient. r = © HREIET Carrelstion coefficient. 1 = 0996560
 constants 41616 c
Surtace Aren = 2753 mg Surtace Area = 1888wy
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Acquisition and Reduction y Acquisition and Reduction
© 1984-2012, Quantachrome Instruments. Quantachrome © 1094-2012, Quantachrome instruments Quantachrome
Anabals Anabvais
" Lab. Energi TS Diate: 2022105730 Operator:  Lab. Energl TS Date-2022/05730 Oparator: Lab. Energl TS Date 202200571 Operstor:  Lab. s
Samplo ID: EL-MTNAC 2 Filename: W_phisy_st_2022_05_0_07_15_30EL-147 AC.aps Sampie iD: EL-M7 NAC 3 Fikonama: i phisy_st_2022_06_31_08_29_30EL147 NAC 3.ps
Samphs Desc: Comment: Sample Desc: Comment:
Sample Weight:  0.0401 g Instrument: Autosort I Station 1 Sample Weight: 00365 g Ingtrument: Autosord iQ Stason 1
Approx. Qutgas Time:12.0 hes Final Outgas Temp.: 300 °C Extonded info: Avaitatle ‘Approx. Outgas Time:12.9 hrs. Final Outgas Tamp.: 300 'C Extended info: Available
Analysis gas: Nibragen r 6.580.06 WTar CallType: B Anatysis gas - Nitrogen Non-deality. 6.586-05 1/Torr ColfType: Bmm
Analysis Time; 122 hemin Bath femp.: 735K Anslysis Time: 149 hemin Bath tomp.: TBK
Analysis Moo Standard WVoidviol Remeasure: off Analysis Mode: Standard VoldVol Remeasure: off
VoidVal Mode: e Measure. Cald Zone V! 296675 ce Warm Zone V' 18.0703 o VoidVol. Mode: He Measure Cold Zome ¥: 256684 o Warm Zona V. RLE L
Multi-Point BET Multi-Point BET
ata Data ) Data Reduction F Data
‘Thermal Transpiration; on EM. mol. diametar (D 354 A EM. coll stam diam. {d): 4.0000 mm Themmal Teanspication: on EN. mol. diameter (D): 354 A Ef. call stom diam. (d: 40000 mm
Adsorbalg Mitrogen Temperature 7 350K Adsorbate Nitrogen Tamparature T7.350K
Moloc. Wi: 28013 Cross Section:  16.200 & Liquid Density: D808 glec Molec. WL 28013 Cross Section: 16200 Liquid Density: 0808 gico
Multi-Point BET Data ———————Multi-Point BET Data
Refative Volume @ 8TP  1/[W(Pa/P)-1}] Relativo Volume @STP 11 [ WiPo/®)-1)] Refativa Volume @ STP 1/[W([PaP)- 1)} Relative Volume @STP 1/ [W(iPo/P) - 1))
Pressure Pressure Pressure Pressure
[PPo] [eeigl [PPo) lecg) [PPo) fecigl [PiPa) [ecigl
48160002 3338120 12131201 199070001 3620407 56800001 4902813002 330 3508 125854001 201327001 4209791 4 7450001
758011802 340 4447 15276001 i 3513085 65089801 231570002 3523845 17022001 22520001 4322275 53805 01
41838002 765 25678801 251163801 3546181 75690801 5.048510-02 mnwE 23736001 250884001 4389773 51043001
124815801 362953 32810601 27625001 386.4851 85614601 1.26344e-01 380.8231 25607001 275035001 446 4083 6 7959001
1504540-01 382140 40654001 301265001 353418 96812001 1 50024e-01 403 8432 34987001 288706601 50,8656 7558001
175780801 3406827 4 BTo0e0! 17328101 4137440
BET summary BET symmary
Siopa = 30 2485
Intercapt = T 30ied2 1311002
Correlation coafcient, £ = 0806710 0.
© constant= 44525 € constante 189323
Surface Area = 1071 258 Surface Area = 1403 384 m

13. HASIL EDX KARBON
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AC

calibrationlimage 7274Date:4/20/2022
2:37:49 PMImage size:512 x
384Mag: 5000=HY: 20, 0kV

El AN Series unn. C norm. C Atom. C Error

[wt.%] [wt.%] [at.%]
C 6 K-gseries 73.51 b ML 78.60 22.86
0 8 K-geriess 25.29 25030 20.30 8.5
N 7 K-series 1.20 1.20 118 0.8

4/20/2022

9. Page
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@ s LAPORAN TUGAS AKHIR

NAC 1 BROSER
()

2072022

FO N :
calibration image 7275Date:d/
2:45:14 PMImage gize:bl2 x
384Mag:5000xHV: 20, 0kV

T T T T T
i 3 i :

24 Date:4/20/2022 2:46:07 PM HV:20.0kV I;-’LJIS th.:6.98keps

El AN Series unn. € norm. C Atom. C Error

[wt.%] [wt.3%] [at.$%] [%]
C 6 K-series 78.91 78.91 BELL0 24 .8
0 8§ K-series 19.05 19.05 15.06 6.6
N 7 K-series 2.04 2.04 1.84 L.2

4/20/2022 12, Page
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NAC 2 W
LX)

asinrt imagr T2V2Nchkazd /202075

0 PMImaqa 2ize:31Z »
g BUDCKIT: 210, UkY

T f

24 Date:4/20/2022 2:03:15 PM HY:20,0kY Puls th.:5.90kcps

L RY Ser_e= unn. € noem. C Atom. € Eriorx

[ws-%] [wk.#] [ak.R] %

2 TYLBL YA BZ2.1% 4.0
" 8 FK-series 13.B7 19.82 1571 £.9
t K-series  2.J4 2.3 &z L.

Tetal: 103,00 1U0.20 10C.0C

4/20/2022 3. Page
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NAC 3 eGSR
(<

2127134 PH

ge 3ize1hl2 z

394¥aq: 5000xEY: 20, DkY

&.Il P -

T T

Date:4/20/2022 2:28:08 PM HV:20.0kV Puls th..4.98keps

L K-saries
J 8 K-osries 31,36 3l.
T K oerieo 0.38 0,38 0,83 (C.6

Tubal: 100.90 1bd.Cd  LOb.UU

4/20/2022 6. Page
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16. HASIL PENGUJIAN SEM NAC3
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17. HASIL PENGUJIAN SEM MAPPING KATALIS
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18. HASIL PENGUIJIAN CV
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19. HASIL PENGUJIAN LSV
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20. PROSES AKTIVASI

Penimbang

an karbon dan KOH perbandingan 1:3
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puran dengan magnetic stirrer supaya homogen
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21.PROSES SINTESIS KATALIS
Pencampuran metal alloy dengan EG
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