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MOTTO ;

i

Dia-lah yang mengutus kepada kaum yang buta huruf
seorang Rasul diantara mereka, yang membacakan ayat-
ayat-Nya  kepada mereka, mensucikan  mereka dan
mengajarkan kepada mereka Kitab dan Hikmah (AS
Sunnah) dan sesungguhnya mereka sepe Tumnya benar-benar
kesesatan yang nyata”

[Qs. Al Jumaih (62):2]

“ Tidak disembah (diibadahi) Allah dengan sesuatu
yang Tebih utama daripada kefahaman dalam agama dan
71mu pengetahuan. Dan sesungguhnya seorang yang ahli
dalam agama dan 7lmunya lebih berat bagi syaithan
daripada seribu orang yang ahli ibadah”.

[Ath-Thabarani & Al-Baihaqi dari Abu Hurairah]|
“Keberhasilan itu. . ..

Keberhasilan bukan impian,...
Keberhasilan adalah kenyataan

Yang harus diperjuangkan dengan keberanian

Keberhasilan bukan sulapan, ...
Keberhasilan adalah proses panjang

Yang harus ditekuni dengan keuletan

Keberhasilan bukan hadiah,...
Keberhasilan adalah anugerah hidup
Yang harus direbut dengan ketequhan

i
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ABSTRAK

Kurnia Wijayanti Bahar (981810301099), Juli 2002, Fabrikasi Sol-Gel Benedict
Sebagai Sensor Kimia Untuk Deteksi Kadar Gula Dalam Urine, Skripsi
Jurusan kimia, Fakultas Matematika dan I[Imu Pengetahuan Alam, Universitas
Jember, Dosen Pembimbing Utama: Drs. Bambang Kuswandi, MSc, PhD dan
Dosen Pembimbing Anggota : drh. Wuryanti Handayani, M.Si

Telah dilakukan penelitian Fabrikasi sol-gel benedict sebagai sensor kimia untuk
deteksi kadar gula dalam urine, dimana sol-gel merupakan hasil reaksi hidrolisis
yang disertai kondensasi alkohol dan kondensasi air, sehingga membentuk
senyawaan sol-gel yang memerangkap reagent benedict (Cu®) diantara ikatan-
ikatan siloksana yang membentuk Jaring-jaring atau rongga. Dilakukan Optimasi
waktu reaksi dan optimasi perbandingan volume TEOS: Benedict dengan
perbandingan 1:1, 1:1,5, 1:2, 1: 3 v/v.

Optimasi yang dilakukan adalah respon waktu yang digunakan oleh Sol-gel
benedict untuk melakukan reaksi, dan seberapa bagus perbedaan warna yang
ditunjukkan oleh masing-masing perbandingan volume TEOS: Benedict,
Sehingga dapat menentukan dacrah kerja sol-gel benedict terhadap perbedaan
konsentrasi dari sampel urine.

Hasil optimasi menunjukkan bahwa serbuk dengan perbandingan volume 1:2
menunjukkan waktu reaksi yang sangat cepat dan perbedaan warna yang
mencolok, sehinga bisa digunakan untuk menentukan konsentrasi dari sampel.
warna biru muda berarti konsentrasi glukosa 1000 ppm dan mengidentifikasikan
bahwa kadar gula dalam urine normal, warna hijau muda menunjukkan
konsentrasi glukosa 2000 ppm dan ini mengidentifikasikan sebagai ambang batas
normal, dan perlu periksa lebih lanjut ke dokter, Juga warna Kkuning berarti
konsentrasi glukosa 3000 ppm dan mengidentifikasikan bahwa pemakai
mempunyai kadar glukosa berlebih dalam urinenya.

Kata kunci : Sol-gel benedict, sensor kimia, kadar gula, urine
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BAB I
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Perkembangan teknologi yang semakin maju, berdampak terhadap gaya
hidup manusia, yang ditandai dengan tuntutan akan efektifitas dan effisiensi.
Mulal dari cara perolehan informasi sampai pada masalah keschatan dan
pemenuhan kebutuhan pribadi lainnya, semuanya harus terpenuhi secara cepat,
mudah, praktis dan ekonomis. Dalam bidang kesehatan, misalnya banyak analisa
klinis yang memerlukan waktu analisa beberapa jam atau beberapa hari untuk
memperoleh hasilnya. Sebagai contoh adalah diabetes mellitus.

Terdapat 30 juta orang penderita diabetes di dunia ini, 17 juta orang telah
terdiagnosa dan diperkirakan 13 juta lainnya tidak menyadari bahwa mereka
menderita penyakit tersebut. Diabetes terus melaju tanpa dapat dihalangi, seiring
dengan makin kompleksnya pemenuhan kebutuhan yang dapat dirasakan oleh
manusia. Penderita Diabetes Mellitus meningkat dua kali lipat setiap 15 tahun dan
sampal saat ini belum ditemukan penyembuhannya. Penyakit ini ditakuti oleh
banyak orang karena penyembuhannya sukar dan umumnya diperlukan kesabaran
yang tinggi untuk mengurangi kadar gula yang di konsumsinya.(Hans Diehl,1995)

Diilhami oleh hal tersebut, maka penelitian ini  mencoba untuk
mengembangkan suatu bentuk teknologi deteksi kadar gula pada urine yang siap
pakai setiap saat, tanpa memakan waktu yang lama dan mudah penggunaannya
serta murah.

Teknologi yang digunakan adalah sensor kimia berbasis reagen kering
yang dapat dilakukan secara kuantitatif dengan penglihatan mata biasa. Hal ini
biasa disebut sebagai sensor optik. Sensor kimia yang dimaksud adalah adanya
suatu reagen kimia tertentu yang diimmobilisasi dalam suatu matriks. Jika reagen
immobilisasi bereaksi dengan analit, kompleks ion logam dengan kromofor
(ligan) akan menyebabkan perubahan warna, sehingga akan menyebabkan
perubahan spektrum absorpsi. Keduanya menyebabkan kesetimbangan, dan

hasilnya respon warna yang reversible pada reagen immobilisasi. Seperti halnya

——
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pada deteksi kadar gula dalam urine, reagen yang dipakai harus selektif terhadap
analit gula. Dalam penelitian ini yang digunakan adalah reagen Benedict yang
sensitif dan selektif terhadap gula pereduksi, khususnya dalam sampel urine.
Reagen yang diimmobilisasi dalam sol-gel tersebut akan memberikan perubahan
warna apabila reagen tersebut bereaksi dengan gula sebagai analit, karena bersifat
mengoksidasi gula pereduksi yang ada dalam urine, sehingga dari perubahan
warna ini diharapkan dapat mendeteksi kadar gula yang dimiliki oleh seseorang

dengan mudah dan cepat.

1.2 Rumusan Masalah

Dari uraian diatas permasalahan yang timbul dalam penelitian ini adalah sebagai

berikut :

I. Bagaimanakah immobilisasi benedict dalam proses pembuatan sol-gel
benedict?

2. Bagaimanakah optimasi penentuan kadar gula dalam urine dengan sol gel
benedict yang meliputi bentuk dan ukuran, respon waktu dan variasi volume
campuran benedict ?

3. Bagaimanakah karakteristik sol-gel benedict untuk penentuan kadar gula

dalam urine yang meliputi daerah kerja, dan lama penyimpanan ?

1.3 Tujuan Penelitian

1. Mengetahui immobilisasi benedict dalam proses pembuatan sol-gel benedict.

2. Mempelajari dan mengetahui keadaan optimum benedict dalam sol-gel yang
meliputi respon waktu dan variasi volum campuran benedict.

3. Mengetahui karakteristik sol-gel benedict untuk penentuan kadar gula dalam

urine yang meliputi daerah kerja, respon waktu dan lama penyimpanan.
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1.4 Manfaat Penelitian
I. Pengembangan teknologi sol-gel sebagai reagen kering dalam sensor kadar
gula dalam urine untuk deteksi awal penderita diabetes mellitus secara cepat

dan murah.
Pengujian gejala awal penyakit Diabetes Mellitus secara cepat, praktis dan

S8

ekonomis
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2.1 Kadar Gula

Semua jaringan tubuh membutuhkan energi yang biasanya dipenuhi dari
metabolisme glukosa. Masuknya glukosa dari darah ke dalam sel pada banyak
jaringan digiatkan oleh adanya insulin. Diabetus Mellitus merupakan suatu bentuk
kelainan pada manusia yang terjadi, bila metabolisme tubuh tidak dapat
menangani dan merubah kadar glukosa dalam darah schingga kadarnya dalam
darah dapat mencapai tingkat yang membahayakan, tetapi tidak banyak didalam
sel-selnya dan ikut dikeluarkan melalui urine, (Hans Diehl, 1995). Penyakit ini
juga merupakan gangguan pertukaran glukosa menjadi glikogen, sehingga glukosa
tinggal dalam darah dan menyebabkan kadar zat ini meninggi (hiperglikemia).
Hiperglikemia ini juga menyebabkan glukosuria yaitu, adanya glukosa dalam
urine. Makin tinggi kadar glukosa dalam urine, makin banyak air yang
melarutkannya dan ikut keluar sebagai urine, karena itu glukosuria selalu disertai
poliuria (banyak kencing) dan ini menyebabkan banyak air keluar dari tubuh yang
berakibat polydipsia (banyak minum) (Pringgodigdo.A.G, 1977).

Penyebab Diabetes Mellitus dikaitkan dengan adanya gangguan kerja insulin
yang dihasilkan dari kelenjar pankreas. Kelenjar ini tidak mampu menghasilkan
insulin yang cukup untuk mengubah gula dalam darah menjadi energi. Sehingga
gula yang berlebih dialirkan melalui sel-sel ginjal yang memiliki ambang kadar
gula tertentu. Karena kebanyakan glukosa dalam ginjal melampaui ambang batas
normal dalam ginjal akan disalurkan melalui urine. (Hans Diehl,1995)

Dalam mekanismenya, faktor yang mempengaruhi toleransi glukosa dan
penyebab Diabetes Mellitus adalah faktor pankreas, darah perifer dan virus.
Ketiga faktor pertama mempengaruhi kerja dari insulin dan faktor terakhir akibat
dari lingkungan. Kemampuan mengatasi beban glukosa dapat ditentukan dengan
uji toleransi glukosa. Kadar glukosa darah dipantau selama waktu tertentu setelah
pemberian 50 atau 100 g glukosa (40 g glukosa/m” luas permukaan tubuh). Bila
oleh suatu sebab kadar glukosa darah melampaui 8,9 — 10 mmol/L (160 —180
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mg/dl), maka tidak seluruh gula dalam filtrat glomeruli dapat diabsorpsi. Ambang
ginjal terlampaui dan ini mengakibatkan glukosuria. (Cokro Prawiro, 1988)

Uji tes Diabetes Mellitus biasa dilakukan dengan mengambil sampel darah
dan urine. Biasanya sampel darah lebih akurat dibandingkan tes dengan urine.
Namun kadar gula dalam urine sebagai akibat banyaknya konsumsi gula dalam
darah tidak jauh berbeda jumlahnya. Kadar gula dalam urine dikatakan masih

batas normal ~ 10 mmol/liter atau ~ 1900 ppm. (Panitia Simposium, 1980)

2.2 Uji Kadar Gula

Indikator gejala awal diabetes dapat dilihat dari adanya glukosa dalam darah
dan urine yang over dosis. Glukosa sebagai monosakarida paling sederhana
kebanyakan bertindak sebagai gula pereduksi, yang mampu mereduksi senyawa
pengoksidasi. Senyawa pengoksidasi yang selalu direduksi oleh monosakarida
adalah Fe(CN),, H,0; atau ion kupri (Cu®"). Gula akan dioksidasi pada gugus
karbonilnya (Lehningert, 1997).
Uji Benedict

Penambahan reagen Benedict yang mengandung ion Cu ** dan jika bereaksi
dengan gula pereduksi akan menjadi Cu * dan membentuk endapan warna merah
bata.

Metode yang sering digunakan dalam analisa kadar gula suatu sample,
biasanya menggunakan reagen benedict. Reagen benedict mengandung ion Cu®"
yang akan direduksi oleh gula menjadi ion Cu' melalui proses pemanasan
sehingga menghasilkan endapan warna coklat atau merah bata. (David, J.Halme,
1998).

f

H-C

H 44— OH

HOT— H +2Cu* + SOH" —>
H —— OH Copper (IT) larutan biru

H —+— OH

CH,OH
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H-C—0O
H—T—O0H
HO~—H t CuO + 3H,0
H——0OH Copper (I) Oksida endapan merah bata
W10
CH,OH

Selain itu digunakan metode pengukuran modern secara teknis dengan
clektrode glukosa. Dalam teknik ini digunakan enzim glukosa oksidase yang
diimobilisasikan ke dalam membran. Membran yang sering digunakan adalah
glukosa asetat dan polikarbonat (Strobel, Heineman, 1989)

Pengembangan teknik analisa secara modern ini memungkinkan pengukuran
yang lebih cepat, praktis dan akurat. Pada awalnya teknik ini berkembang dengan
semakin meluasnya polimer alami dan sintetik dengan metode immobilisasi,
namun metode ini relatif mahal dan membutuhkan peralatan instrumentasi yang

tidak sederhana. (Strober, Heineman,1989)

2.3 Teknik Immobilisasi

Teknik immobilisasi adalah suatu cara bagaimana mengikat reagen dalam
suatu matriks polimer dengan syarat aktivitas reagen tetap ada. Terdapat lima
teknik immobilisasi yang dikembangkan dalam sensor kimia yaitu: adsorpsi,
microencapsulasi, entrapment, crosslinking, dan ikatan kovalen (Egin dan Brian,
1996)
2.3.1 Adsorpsi

Teknik immobilisasi adsorpsi ini sangat sederhana dengan persiapan yang

sangat sederhana. Namun proses terimmobilisasi reagen mungkin terikat sangat

lemah dengan matriks polimer (Egins dan Brian, 1996).
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a. Pengertian Adsorpsi .

Adsorpsi merupakan suatu istilah yang diambil dari bahasa latin “sorbere”
dimana gas, uap atau cair (adsorbat) diserap pada permukaan atau antar
permukaan (adsorben) (Othmer, 1963). Adsorpsi adalah penarikan dan pelekatan
molekul suatu benda ke permukaan benda lain tanpa terjadi perubahan kimiawi.
Atom atau molekul zat tersebut terkonsentrasikan pada bidang pemisah. Dapat
dibedakan lima macam bidang pemisah yaitu: gas-padat, cair-padat, gas-cair, cair-
cair dan padat-padat. Semua proses adsorpsi disertai penurunan energi bebas Gibs
dan entropi, schingga proses tersebut bersifat eksotermis. Kebalikannya yaitu
desorpsi bersifat endotermis (Soewandi dkk, 1977). Adsorpsi didasarkan pada
sifat termodinamika inter permukaan yang dihasilkan dari gaya intermolekul dan
interatomik (Parker, 1989). ‘

Kalau ditinjau satu molekul, maka molekul ini akan dike]i[ingi molekul lain
yang tidak mempunyai daya tarik seimbang, karena pada salah satu arah tidak ada
molekul lain yang menarik, sebagai akibatnya pada permukaan itu akan
mempunyai gaya tarik yang akan menarik molekul lain sekitarnya (Handoko,
1996).

b. Macam Adsorpsi

Proses adsorpsi secara umum dapat kita bagi menjadi dua kelas yaitu adsorpsi
secara fisika (physical adsorption: physiosorption) dan kimia (chemical
adsorption: chemosorption), dalam physiosorption terjadi ikatan yang sangat
lemah melalui gaya Van Der Walls, dapat pula berupa ikatan hidrogen dan gaya
elektrostatik antara reagen dengan matriks polimer. Chemosorption memiliki
ikatan yang lebih kuat, umumnya reagen dengan matriks polimer terikat secara
ikatan kovalen (Egins dan Brian, 1996).

Energi yang dibutuhkan adsorpsi secara fisika kurang lebih 15-20 kcal/mol
(63-84 kj/mol), sedangkan untuk adsorpsi secara kimia dibutuhkan energi kurang
lebih 20-30kcal/mol (84-126 kj/mol) (Parker, 1989). Untuk adsorpsi fisika

merupakan suatu proses reversible dan pada adsorpsi kimia terbentuk

o
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persenyawaan pada permukaan. Nantun hanya setebal satu molekul, sedang pada
adsorpsi fisika tebalnya dapat beberapa molekul (Handoko, 1996).

Terdapat tiga kemungkinan mengenai apa yang terjadi pada peristiwa adsorpsi
larutan adsorben padat yaitu
1. Adsorpsi positif
2. Adsorpsi negatif
3. Adsorpsi yang tidak mengubah konsentrasi larutan.

Adsorpsi positif adalah jika komponen larut yang teradsorpsi lebih banyak
dibandingkan dengan komponen pelarut yang teradsorpsi. Sedangkan adsorpsi
negatif bila komponen pelarut relatif lebih banyak teradsorpsi daripada
komponen zat terlarut yang terakhir, adsorpsi yang tidak mengubah konsentrasi
larutan terjadi jika komponen zat terlarut dan komponen pelarut yang teradsorpsi
oleh adsorben mempunyai perbandingan tertentu schingga konsentrasi larutan
tetap besar pada keadaan yang konstan dari waktu ke waktu. Dari ketiga
kemungkinan diatas, maka adsorpsi positiflah yang paling sering terjadi

(Handoko, 1996).

¢. Adsorpsi larutan pada permukaan Padat.

Adsorpsi larutan pada permukaan padat merupakan fenomena yang lebih
kompleks dibandingkan adsorpsi gas atau uap pada permukaan padat. Adsorpsi
gas atau uap pada permukaan padat mengikuti sistem satu komponen, sedangkan
adsorpsi larutan pada permukaan padat mengikuti sistem tiga komponen.

Zat penyerap (adsorben) padat dapat diklasifikasikan menjadi dua yaitu polar
dan nonpolar. Contoh adsorben polar adalah alumina, barium sulfat,, kalsium
karbonat, glass, resin penukar ion, silica gel, titanium dioksida, pasir dan beberapa
oksida logam. Sedangkan contoh adsorben nonpolar adalah karbon hitam, grafit,
resin organic dan plastik, paraffin, bubuk, arang dan beberapa sulfida logam.

Adsorpsi polar dan nonpolar lebih menyukai fase yang sejenis. Tingkat
adsorptivitas adsorben polar lebih besar dibandingkan adsorben nonpolar,hal ini
discbabkan oleh perbedaan potensial adsorpsi kedua adsorben tersebut. Dimana

potensial .adsorpsi adsorben pada permukaan polar yang disebut hidrofilik
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sedangkan pada permukaan nonpolar air sulit untuk diadsorpsi yang disebut
hidrofobik.

Permukaan adsorben yang terdiri dari molekul polar dan nonpolar akan
menyerap larutan dimana fase polar akan terserap oleh molekul polar sedangkan
fase nonpolar akan terserap oleh molekul nonpolar, molekul sejenis ini disebut
sebagal agen permukaan aktif,

Molekul nonpolar mempunyai rantai hidrokarbon alifatik, dimana sifat
nonpolar  akan meningkat dengan meningkatnya panjang rantai. Traube
menyelidiki bahwa ketegangan permukaan akan menurun apabila panjang rantai
meningkat setiap satu rantai hidrokarBon -CH;-. Menurunnya  ketegangan
permukaan digunakan untuk mengukur secara kuantitas zat terlarut yang
diadsorpsi.

Adsorben permukaan nonpolar kurang dapat menyerap molekul zat terlarut
disebabkan oleh kekuatan elektrostatik dan kekuatan dispersi yang kurang,
schingga aturan traube diatas tidak dapat digunakan. Misalnya pada agen
permukaan aktif kation, bahwa ion positif akan menyerang pada permukaan aktif
kation yaitu diadsorpsi oleh permukaan polar seperti gelas atau pasir. Untuk
adsorpsi permukaan polar terbentuk lapisan hidrofobik ( larutan pertama ). Pada
konsentrasi zat terlarut yang paling tinggi akan terbentuk permukaan aktif ion
yang berkebalikan dengan peristiwa diatas yaitu lapisan hidrofilik (lapisan kedua)
dimana pada lapisan ini akan diserang oleh ion positif . Lapisan kedua mengikuti
aturan Traube tapi untuk lapisan pertama tidak (Othmer, ]963).

Secara umum besar kecilnya peristiwa adsorpsi sangat dipengaruhi oleh jenis
adsorben, jenis zat yang diadsorpsi, konsentrasi, luas permukaan, suhu dan
tekanan. Untuk adsorben yang memiliki permukaan yang luas, maka adsorpsinya
juga akan semakin besar. Sifat adsorpsi pada permukaan zat padat sangat aktif
sangat selektif, artinya pada pencampuran zat hanya satu komponen yang
diadsorpsi oleh zat padat tertentu. Makin besar konsentrasi, suhu, tekanan maka
akan semakin besar pula adsorpsinya dan selanjutnya berhenti setelah seluruh

bidang muka adsorben tertutup.
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Sebaliknya, bila suhu dinaikkan maka kecepatan adsorpsi dapat ditunjukkan

dengan persamaan isoterm adsorpsi Gibss :

T=-c/RTxdy/dc.................. (2.9)
Dimana : ¢ = konsentrasi zat diadsorpsi
y = tegangan muka.
T = kecepatan adsorpsi
R = tetapan gas umum.

dy/dc = laju perubahan tegangan muka dengan konsentrasi.

Hubungan antara jumlah materi teradsorpsi dengan konsentrasi larutannnya dapat

diekspresikan dengan persamaan adsorpsi Freundlich sebagai berikut:

Xm=k. ¢ st ik . con.. 0 2.10)
Dimnana : x = berat materi yang diadsorpsi
m = berat adsorben
¢ = konsentrasi larutan
n.k = konstanta-konstanta adsorpsi.

Persamaan diatas dapat pula dinyatakan sebagai berikut :
Log(xm)=logk+nlogc..................coocee .. (2.11)

Sesuai dengan persamaan diatas, plot log ( x/m ) versus log ¢ secara teoritis
merupakan sebuah garis lurus. Oleh karena itu maka dapat diketahui harga-harga
konstanta n dan k dimana n adalah intersep dan slope. Persamaan Freundlich
merupakan persamaan empiris hasil perbandingan dengan alam.

Persamaan adsorpsi yang lain adalah isoterm Langmuir yang didasarkan atas

peninjauan teoritis proses adsorpsi yang dapat dinyatakan sebagai berikut:

E/xim=1/o+ (B/o). C oo (2.12),
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Dimana o« dan 3 adalah konstantd, ¢ adalah konsentrasi larutan, x adalah berat
materi yang teradsorpsi

Dengan membuat grafik E /(x/m) versus ¢ yang merupakan sebuah garis
lurus, maka akan didapatkan intersep p/adan slope /o sehingga harga o dan
dapat dihitung. Dari besar kecilnya konstanta ini dapat menunjukkan besar
kecilnya adsorpsi dari suatu adsorben.
Persamaan Freundlhich menunjukkan bahwa jumlah yang teradsorpsi akan naik
terus apabila konsentrasi atau tekanan terus naik. Hal ini berbeda dengan
persamaan Langmuir yang memberikan suatu harga batas yang finite jika
konsentrasinya terus dinaikkan. Oleh karena itulah Persamaan freundlich tidak
terlalu memuaskan untuk pencakupan yang luas (Handoko, 1996).

Adsorpsi membran terhadap ion logam dapat terjadi dengan mekanisme
sebagai berikut:
I. Penukar kation ( adsorpsi non spesifik ) .

Selektivitas pergantian jumlah kation ditentukan oleh valensi dan derajat

hidrasi. Ion yang mempunyai valensi tinggi, kekuatan menggantinya lebih

kuat; ion H' suka akan ion polivalen dan lebih tinggi derajat hidrasinya.

Adsorpsi penukar kation dapat digambarkan sebagai pembentukan kompleks

outer— sphere dengan group fungsi permukaan adsorben secara elektrostatik.

o

Adsorpsi spesifik

Adsorpsi spesifik termasuk penukar kation logam berat dan kebanyakan
terjadi pada anion dengan ligand permukaan untuk membentuk ikatan kovalen
dengan ion kisi. Adsorpsi spesiﬁk tergantung dari kekuatan pH dan
berhubungan dengan hidroksi dengan hidrolisis logam berat. Logam paling
mungkin membentuk kompleks hidroksi dengan adsorpsi secara khusus.
Adsorpsi spesifik naik dengan turunnya nilai pK, tetapi nilai pK dari Cu dan
Pb sama, dengan ukuran ion lebih besar maka lebih kuat teradsorpsi.

3. Kompleksasi organik

Kompleksasi organik mengasorbsi logam membentuk kompleks kelat. Ligan
organik dengan berat molekul rendah, dapat membentuk kompleks terlarut

dengan logam dan menghalang dari adsorpsi atau pengendapan, seperti
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hidroksil, phenoksil dan karboksil pada humus membentuk kompleks

koordinasi dengan ion logam (Alloway, 1995).

d. Adsorpsi Dyes.

Pengaruh dari permukaan yang heterogen diperkecil dengan menggunakan
adsorben berukuran molekul besar. Keadaan ini didasarkan pada kebenaran
adsorpsi dyes sebagai teknik untuk menentukan daerah permukaan yang spesifik
pada adsorben padat.

Isoterm adsorpsi ditentukan pada range konsentrasi yang pelarutan dimana zat
pelarut mengalami persaingan adsorpsi yang tidak signifikan; seperti frekuensi
isoterm memperlihatkan penjenuhan yang stabil pada kesetimbangan konsentrasi
yang tinggi dari dye bebas. Sheppard dan kawan-kawan, menyelidiki adsorpsi dari
cyanine dye pada perak halida yang dihubungkan dengan studi optikal yang peka
terhadap emulsi fotografik, akhirnya bahwa penjenuhan stabil diamati dalam
isoterm adsorpsi ketika cyanine diadsorpsi oleh mikrokristal perak bromida yang
disesuaikan dengan bentuk monolayer padat dari kation planar yang penting

(Othmer, 1963).

f. Mikroencapsuli

Mikroencapsulasi merupakan metode immobilsasi dimana reagen material
diperangkap kedalam membran inert yang selanjutnya dilekatkan pada transducer.
Membran dapat melindungi reagen schingga menghasilkan sensor yang tahan
terhadap perubahan pH, temperatur, ionik strength dan secara tidak langsung
membran memiliki pori-pori dengan ukuran yang relatif kecil sehingga hanya
dapat dilewati oleh molekul yang berukuran kecil gas dan ion.

Keuntungan dari metode ini adalah reagen yang terperangkap dalam membran
berada dalam keadaan terkontak langsung dengan trandsucer: mudah dipreparasi;
sangat reliable, mudah dirawat, stabil, dan tidak mudah terdegradasi  sangat
mudah dikembangkan. Beberapa jenis membran yang sering digunakan adalah
selulosa asetat, polycarbonat, kolagen, polytetrafluorethylene (Teflon), nafion,

dan polyuerthan (Egins dan Brian, 1996).
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2.3.2 Entrapment :

Pada metode ini reagent diperangkap didalam sel-sel membran, schingga
proses preparasi membutuhkan teknik yang sangat spesifik. Membran yang paling
sering digunakan adalah bentuk gel poliacrilamida, starch gel, nylon, dan silastic
gel. Kelemahan dari metode ini adalah kesulitan analit untuk berdifusi kedalam
membran untuk bereaksi dengan reagen schingga respon time dan recorvery

sensor cukup panjang. (Egins dan Brian, 1996).

2.3.3 Crosslinking.

Dalam metode ini reagen diikat secara kimia dengan membran atau bahan
pendukung padat lainnya. Senyawa dengan dua gugus fungsi (bifunctional
reagent) dapat mengikat reagent dan membran atau bahan pendukung lainnya.
Kekurangan dari teknik cross lingking merupakan kerusakan pada kespesifikasian
reagen dan hasil ikatan merupakan senyawa yang sangat rigit (Egins dan Brian,

1996).

2.3.4 Tkatan Kovalen.

Dalam ikatan kovalen, ikatan dirancang dengan memberikan gugus fungsi
terhadap membran ataupun bahan support lainnya, sehingga memungkinkan
terjadinya ikatan antara reagen dengan gugus fungsi yang ditambahkan (Egins dan
Brian, (1996).

2.4 Mekanisme Sensor Kimia.

Sensor kimia adalah suatu istilah penggambaran sistem yang sensitif dan
selektif' terhadap analit menggunakan teknik imobilisasi reagen yang sesuai
dengan analit tertentu. Sensor kimia ada bermacam-macam diantaranya sensor
elektrokimia, sensor potensiometri, sensor optik dan biosensor. Sensor kimia ini
dikembangkan karena adanya kebutuhan akuisisi data beragam komposisi kimia
secara cepat dalam sample di industri, monitoring lingkungan, kesehatan, dan
domestik, bioteknologi, biomedis, yang dapat dianalisis diluar laboratorium dan

ditempat dimana monitoring ditentukan. Metode ini diharapkan dilakukan dalam
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sekali jalan (on-site) sehingga analisis tersebut otomatis dengan sedikit perlakuan,
minimal dalam perawatan, murah, mudah dan berumur panjang, serta dapat
diregenarasi. Oleh karena itulah dikembangkan suatu sensor kimia untuk
mengatasi permasalahan tersebut.

Ketika reagen immobilisasi tidak terlindungi oleh analit, kompleks ion logam
dengan kromofor ( ligan ) menyebabkan perubahan warna, dimana hal tersebut
akan menyebabkan perubahan spektrum adsorpsi. Keduanya menyebabkan
kesetimbangan dan hasilnya respon yang reversible pada reagen immobilisasi.
Jika kromofor bereaksi sebagai indikator reversible pada reagen immobilisasi.
Jika kromofor bereaksi sebagai indikator langsung ( Ind ) dengan ion logam analit
( M) secara reversible maka akan membentuk kompleks Mind, dengan perbedaan

ciri optik akan menghasilkan perubahan warna :

M + Ind —p' Whnd'. & &t (2.13)

Ke = —cmmmmmnme P et 214 )

Dalam keadaan kesetimbangan, diukur salah satu parameter dari jumlah [Mind]
atau jumlah [Ind]i, merupakan total kromofor atau total konsentrasi indikator
maka:

[ind}total = [Mind] +[nd} .o sl 2T5)

Kemudian dapat dirumuskan sebagai berikut:

[Mind] [M] Ke
= e (2.16)
[Ind] ot (I + [M]Ke)
[Ind] 1 &
- (217
{lnd]wtal (1+[M]Ke)
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Respon titik kritik bergantung *pada konstanta kesetimbangan, yang secara
kasar dipbrluas dart K/10 ke K. 10 atau (pK. + 1.K. pK. — ). Jadi, sensor
reversible  dengan indikator secara langsung membutuhkan konstanta
kesetimbangan yang tepat untuk range konsentrasi yang diinginkan konstanta
kesetimbangan yaitu kesalahan potensial dan hasil deviasi dari respon teori.

Sebagai contoh variasi kekuatan ionik mempengaruhi K. beberapa reaksi
yang mengikuti ion. Sehingga perkembangan optode untuk ion logam difokuskan
pada memperbaiki pK. dari indikator yang digunakan, salah satunya dengan
seleksi pendukung polimer yang sesuai untuk digunakan dalam immobilisasi
indikator atau dengan mensintesis senyawa baru sebagai indikator. Tentunya,
beberapa contoh diatas merupakan perbaikan proses transduksi dengan elektronik
dan spektroskopi, namun perbaikan dapat juga dilakukan pada optode-nya sendiri.
Dalam situasi yang praktis, kondisi istimewa lebih disukai oleh kotak dimana
rasio [Mind] ke [Ind] diukur. Selanjutnya respon sensor tidak bergantung pada

total jumlah indikator, namun bergantung pada konstanta kesetimbangan.

[Mind]
M] = — ST 24 |
([Ind] Ko)

Pada saat konsentrasi logam tidak bergantung pada total jumlah indikator
[Ind} o, sensor tidak sensitf pada hilangnya indikator atau kromofor secara
perlahan, namun sensitif terhadap fluktuasi instrumen. (Kuswandi, 1999)

Sensor  optik kimia memiliki banyak kelebihan atas peralatan
konvensional dalam berbagai bidang kehidupan seperti bidang industri,
lingkungan, dan kesehatan. Kelebihan dari sensor optik kimia tersebut antara lain:
I. Sensor optik pasif secara elektris sehingga tidak terganggu oleh medan listrik

dan medan magnet. Sehingga dengan sifat demikian, maka sensor optik ini
secara instrinsik relatif aman dan dapat dioperasikan pada daerah yang

mudah meledak.
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Dapat diminiaturasi dengan mudah. Jika membuat sensor dengan yang relatif
kecil maka sample yang dibutuhkan juga sedikit schingga mengganggu
sample yang dianalisa.

Tidak mahal.

(8]

4. Konstruksinya cukup kuat (tidak mudah pecah seperti pada elektrode gelas).

5. Tahan korosi.

6. Dapat digunakan secara insitu (pemonitoran secara langsung).

Di samping kelebihan yang dimiliki oleh sensor optik kimia, ada juga
kelemahannya yang harus diperhatikan, yaitu:

1. Waktu respon yang relatif lama. Hal ini dimungkinkan karena terjadi tranfer
massa antara analit dan sensor yang mengandung immobilisasi reagen sensitif
berada dalam bentuk fase yang berbeda sehingga menghasilkan waktu respon
yang relatif lama.

2. Terjadi photodekomposisi, photobleaching.

Fluktuasi sumber sinar.

(V8]

4. Hilangnya signal optik (Kuswandi. B, 2001).

2.5 Sol-Gel

Sol-gel biasa disebut sebagai larutan serbaguna karena fungsinya yang
banyak, misal sebagai bahan dasar keramik, gelas, fiber atau campuran organik
dan anorganik. Secara umum sol-gel termasuk dalam sistem larutan transisi dari

13

cairan  “sol” (lebih mendekati koloid) menjadi padatan “gel”. Dalam
penggunaannya sangat mungkin untuk difabrikasi menjadi bahan yang lebih baik,
berguna, dan beraneka ragam bentuk. Seperti: film lapis tipis, fiber, bahan berpori
atau material padat.

Sol-Gel pertama kali ditemukan pada akhir tahun 1800 dan secara ektensif
dipelajari sejak awal tahun 1930. (Hench, L.L; West, J. K, 1990) Pembaharuan
yang menarik untuk permukaan muncul pada tahun 1970, ketika monolitik gel
anorganik dapat diproses pada temperatur rendah, tidak seperti proses pembuatan

glass secara konvensional yang dilakukan pada temperatur tinggi, material

homogen oksida anorganik yang dihasilkan memiliki kelebihan seperti : dapat

-y

_—
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menentukan sifat kekerasannya, tramparansi (oleh cahaya), tahan lama secara
kimia, porositasnya dapat disesuaikan dengan panas yang resisten, dan yang
terpenting dapat dibuat pada temperatur kamar. Hal ini berlawanan dengan
produksi glass secara konvensional yang banyak diperoleh pada temperatur
peleburan yang lebih tinggi. (Brinker and Scherer, 1990) Penggunaan khusus sol-
gel dalmﬁ produksi gelas dan kcran:ik adalah turunan dari variasi permukaan
material yang dihasilkan dalam keadaan gel, misalnya: monolit, film, fiber dan
serbuk monosized. Banyak aplikasi khusus seperti pada optika, pelindung film
dan material berpori, lapisan optik, isolator jendela, lapisan dielektrik dan
clektronika, superkonduktor temperatur tinggi, fiber yang diperkuat, bahan pengisi
dan katalis. (Kee(fer, 1990)

Proses pembuatan sol-gel meliputi evolusi jaringan anorganik melalui
pembentukan suspensi koloidal (sol) dan gelatinisasi sol untuk membentuk fase
cair secara berkesinambungan (gel). Prekusor untuk sintesis koloid ini terdiri atas
logam atau metalloid yang dikelilingi oleh bermacam ligan reaktif . Logam
alkoksi adalah logam paling popular yang digunakan sebagai bahan dasar sol-gel,
karena logam alkoksi tersebut bereaksi langsung dengan air. LLogam yang paling
banyak digunakan adalah alkoksisilen, seperti tetrametoksisilan (TMOS) dan
tetraetoksisilen (TEOS). Namun alkoksi lain seperti aluminat, titanat dan borat
biasa juga digunakan dalam proses yang dicampurkan dengan TEOS.

Umumnya ada tiga reaksi yang digunakan untuk menggambarkan proses sol-
gel, vaitu: hidrolisis, kondensasi alkohol, kondensasi air. Namun karakteristik dan
sifat khusus sol-gel jaringan anorganik dihubungkan dengan sejumiah faktor yang
mempengaruhi kecepatan hidrolisis dan reaksi kondensasi, seperti pH, temperatur
dan waktu reaksi konsentrasi reagen, katalis alam dan konseﬁtrasinya, rasio molar
H,O/Si (R), penuaan (aging) temperatur dan waktu pengeringan. (Prassas and
Hench,1984). Dari faktor-faktor yang tersebut diatas, pH, katalis alam dan
konsentrasinya, rasio molar (R) H,O/Si, dan temperatur yang diidentifikasi adalah
sangat penting. Maka faktor-faktor ini adalah mungkin untuk mengubah struktur
dan sifat dari turunan sol-gel jaringan anorganik, sebagai contoh, Sakka dkk

mengamati bahwa hidrolisis TEOS menggunakan nilai R 1-2 dan 0,01 M HCI

——
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sebagai katalis menghasilkan larutan kental dan dapat dipintal (spinable solution),
i1 diperlihatkan lebih lanjut, dimana larutan ini berkonsentrasi tinggi bergantung

pada reduksi viskositas pada berat molekul rata-rata
[n] = KMn)a(l)............................... (2.20)

Nilai berkisar antara 0,5 — 1,0 yang memberikan petunjuk apakah molekul
berantai keras atau bercabang. _

Hal yang bertentangan ketika nilai R lebih besar dari dua dan jika digunakan
katalis bésa. Larutan yang dibuat tak bisa dipintal (spinable) pada viskositas yang
sama (Sakka, 1984). Nilai pada equivalen 1 dengan range 0,1 — 0,5 menunjukkan
partikel berbentuk bulat atau cakram. Hasil ini bersesuaian dengan struktur yang
timbul dibawah kondisi yang dipakai pada proses strober 20, untuk menyiapkan
serbuk SiO; ini. Ditunjukkan lebih lanjut bahwa hidrolisis yang berlangsung
dibawah kondisi dasar dari nilai R berkisar antara 7-25 monodispers partikel

spheres di produksi :

| Hydrolisis
— Si-OR+HOH ———» —Si OH+ROH (1)
|

Resterifikasi

Kondensasi air

g l. . .
_ Sil—OH+ —bll—OH — p—Sl—O-Slt—-

Hydrolisis

+HOH (2a)

Kondensasi
| | alkohol | |
—Si-OH + —Si-OR ———» — Si-0-8i— +ROH (2b)
j | Alkoholisis L
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Pembahasan secara umum, reakst hidrolisis (pers.2) melalui penambahan air,
mengganti gugus alkoksi (OR) dengan gugus hidroksil (OH). Reaksi kondensasi
bertkutnya meliputi gugus silanol (Si-OH) dihasilkan ikatan siloksana dan produk
tambahan berupa air atau alkohol. Dibawah kondisi vang paling rendah |,
kondensasi dimulai sebelum hidrolisis berlangsung sempurna. Namun kondisi
seperti pH, rasio molar (R) H,O/Si dan Kkatalis dapat membuat hidrolisis
berlangsung sempurna sebelum kondensasi dimulai (K.D.Keefer, 1990).
Tambahan pula, karena air dan alkoksida tidak dapat bercampur dan akhirnya
pelarut yang dapat bercampur seperti alkohol vang digunakan. Dengan adanya
agen seperti alkohol, hidrolisis dapat berlangsung dengan alkoksida dan air, ketika
jumlah ikatan siloksana meningkat, molekul tunggal bertemu dan bergabung
membentuk kumpulan dalam sol. Ketika partikel sol teregregasi atau saling
bersambung dalam jaringan gel terbentuk pada saat pengeringan, uap yang
terperangkap (air, alkohol) keluar dan jaringan menyusut sehingga kondensasi
lebih lanjut dapat terjadi. Namun hal itu seharusnya ditekan, karena penambahan
pelarut dan kondisi reaksi yang tertentu dapat meningkatkan reaksi esterifikasi
dan depolimerisasi yang mengacu pada reaksi kebalikan persamaan diatas.
(Brinker, 1990)
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" BABIII
METODOLOGI PENELITIAN

3.1 Tempat penelitian

Penelitian dilakukan di laboratorium Kimia Analitik Jurusan Kimia Fakultas
MIPA Universitas Jember
3.2 Bahan dan Alat Penelitian
a. Bahan

Bahan yang digunakan antara lain: Larutan Benedict,Larutan gula induk
10000 ppm, TEOS,HCI 0,1M, C:HsOH, Kapsul, Aquades, Kertas saring, Silika gel
dalam kemasan.
b. Alat

Pipet tetes, Beaker glass,Pipet volum Stirer magnetic, Cawan petri, Labu ukur,

Korek api, Sendok the, Tissue, Stop watch,Pinset, Gunting, Penggaris.

3.3 Pelaksanaan Penelitian
3.3.1 Persiapan Penelitian

Persiapan penelitian meliputi preparasi larutan benedict, preparasi larutan
glukosa standard.
@. Preparasi larutan/ reagent benedict

Preparasi reagen benedict dilakukan dengan cara melarutkan 50 g Natrium
sitrat dan 86,5 g natrium karbonat dalam air hangat sebanyak 300 ml, ditempat
terpisah 8.65 g cuprum sulfat dilarutkan dalam 150 ml aquades. Kedua larutan
tersebut dicampur dalam labu ukur 500 ml, ditambah aquades sampai mencapai
batas 500 ml dalam labu ukur. (David, 1971)
b. Preparasi larutan gula standard

Preparasi larutan gula standard sebesar 10000 ppm dilakukan dengan cara

melarutkan 5 g glukosa dalam 500 mL aquades dalam labu ukur.(David, 1971)

R

————
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3.3.2 Pembuatan sol-gel Benedict -

Campuran TEOS 0.5 % dan etanol absolut sebanyak 0.5 % . HCI 0.1 M
sebanyak 0,1 %, reagent Benedict 0.48 % (perbandingan volum TEOS:Benedict,
I:1 v/v) (Kuswandi, 2002) dicampur menjadi satu dalam beaker glass 50 mL,
kemudian distirer selama + 5 jam pada suhu kamar hingga diperoleh larutan yang
homogen berupa larutan koloid biru tua dan diatasnya ada larutan tidak berwarna.
Setelah selesai, sebagian sol-gel tersebut dituang pada cawan petri yang telah
terlebih dahulu diberi kertas saring dan sebagian yang lain dibiarkan dalam beaker
glass 50 mL, keduanya kemudian di oven selama 4 hari dengan suhu 40 “C.
Setelah kering sol-gel pada kertas saring dipotong - potong dengan ukuran 1xlcm
dan Ix1,5 cm, sedangkan hasil sol-gel kering yang terdapat dalam beaker glass,
digerus dan dimasukkan dalam kapsul sebanyak 0,1 g

Gambar:

I,.5cm lem

D

Lapis tipis kapsul

Proses yang terjadi dengan skema:

TEOS

Etanol | Stirer 3-15 jam, suhu kamar

HCI »| Larutan Homogen >
Benedict

‘ oven 40°C,4 hari
sol-gel benedict————p|  Pencetakan —p{ pengujian
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3.3.3 Penentuan sol-gel benedict antuk kadar gula

Sebentuk sol-gel benedict yang sudah jadi (plate I1xlcm,1:1 v/v) diletakkan
dalam sendok teh dan ditetesi larutan glukosa pada konsentrasi 1000 ppm
sebanyak 20 tetes kemudian dipanaskan selama waktu yang dibutuhkan. Diamkan
sebentar dan amati perubahan warna yang terjadi, juga dengan sampel buatan (10

tetes glukosa standar 2000 ppm dan 10 tetes urine normal),

3.3.4 Optimasi Sol-Gel Benedict
a. Penentuan respon waktu sol-gel benedict

Prosedur yang digunakan sama dengan 3.3.3 dan diukur waktu pemanasan
dari mulai pemanasan sampai terjadi awal perubahan warna, dan diukur dengan
stopwatch.
b.Optimasi volum campuran benedict

Campuran benedict pada sol-gel divariasi dengan perbandingan TEOS -
Benedict adalahl:1, 1:1,5, 1:2, 1:3, dengan pengamatan dilihat dar perubahan

warna, dimana yang menunjukkan perubahan warna yang signifikan .

3.3.5. Karakterisasi sol-gel benedict
a. Penentuan Konsentrasi glukosa dari perubahan warna

Dibuat larutan glukosa dari larutan gula standard 10000 ppm dibuat
konsentrasi 2000 ppm, 4000 ppm, 6000 ppm, 8000, ppm dan 10000 ppm kedalam
labu ukur 250 mL.

Selanjutnya dibuat range kerja sol-gel benedict dengan larutan standar.
Sebentuk sol-gel benedict yang sudah jadi diletakkan diatas sendok teh dan
ditetesi larutan glukosa pada konsentrasi tertentu secukupnya kemudian
dipanaskan selama waktu yang dibutuhkan. Diamkan sebentar dan amati
perubahan warna yang terjadi. Dan buat range warna pada masing-masing
konsentrasi. Diuji juga dengan penggunaan untuk urine dengan dicampurkan 10
tetes urine normal ditambah glukosa standar yang telah ditentukan diatas, dan
diamati perubahan warna pada setiap konsentrasi, untuk mengetahui pengaruhnya

terhadap penggunaan urine secara nyata.
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b.Penentuan lama penyimpanan

Penentuan cara penyimpanan dilakukan dengan menyimpan sol-gel benedict
dalam plastik berperekat dan diberi penyerap udara dari silica gel dalam kemasan.
Lamanya penyimpanan ditentukan dari pertama kali sol-gel disimpan dengan
kondisi seperti diatas, sampai diketahui sol-gel benedict sudah tidak layak

digunakan lagi, Dalam artian sudah tidak dapat bereaksi lagi dengan sampel.
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BAB Y
KESIMPULAN DAN SARAN

5.1 Kesimpulan

Dari hasil penelitian tentang fabrikasi sol-gel benedict sebagai sensor kimia

untuk deteksi kadar gula dalam urine, dapat diambil kesimpulan :

1.

[S9]

(98]

Tehnik immobilisasi sol-gel benedict adalah tehnik entrapment dimana
benedict (Cu’") terperangkap dalam rangka antar ikatan siloksana yang

terbentuk

. Optimasi penentuan kadar gula dalam urine sol-gel benedict menghasilkan

perbandingan volume TEOS : Benedict yang terbaik adalah perbandingan
TEOS : Benedict 1: 2 v/v, dengan menunjukkan warna yang mencolok antara
urine dengan kandungan glukosa 2000 ppm dan 3000 ppm dengan optimasi
waktu yang dibutuhkan sol-gel benedict untuk bereaksi dengan sampel urine

adalah + 30 detik

. Karakteristik sol-gel benedict untuk penentuan kadar gula dalam urine dapat

bekerja pada range konsentrasi gula dalam urine dari 1000-5000 ppm dengan

lama penyimpanan + 3 bulan.

5.2 Saran

Mengacu pada penelitian tentang fabrikasi sol-gel benedict sebagai sensor

kimia untuk deteksi awal kadar gula dalam urine, maka perlu adanya penelitian

lebih lanjut terhadap sol-gel benedict yang lain dengan optimalisasi pada

perbandingan volume dan tehnik sol-gel yang lain atau penggunaan bahan dasar

sol-gel yang lain.

*’%}Q KT Perpustakaay
! Ar' P ' x?sn' l’E&‘:»J
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Lampiran : sol-gel benedict bentuk serbuk dan plate dan serbuk dalam kapsul

Serbuk serbuk dalam kapsul plate
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