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INTISARI

Indonesia merupakan negara yang kaya akan sumber energi panas bumi dengan
perkiraan menyimpan hingga 40% cadangan panas bumi dunia. Sebagai upaya
pemanfaatannya, energi panas bumi atau energi geothermal ini banyak dieksplorasi dan
dieksploitasi untuk Pembangkit Listrik Tenaga Panas Bumi (PLTP). Listrik dari geothermal
mendukung kebijakan pemerintah dalam upaya pengelolaan energi nasional dikarenakan
enegi geothermal merupakan sumber daya alam terbarukan. Namun dalam proses eksplorasi
dan eksploitasinya, PLTP dari energi geothermal juga menghasilkan limbah yang
berdampak negatif bagi lingkungan. Salah satu kandungan yang terdapat pada limbah s/udge
geothermal dalam jumlah yang tinggi adalah silika. Silika dari limbah s/udge geothermal
dapat di sintesis menjadi Mesoporous Silica Nanoparticles (MSN) melalui metode sol-gel.
MSN yang telah dihasilkan dapat dimanfaatkan sebagai drug delivery system untuk
meningkatkan kelarutan dan bioavailabilitas molekul obat seperti kurkumin. Drug loading
kurkumin ke dalam MSN melalui berbagai metode, salah satunya adalah immersion atau
perendaman MSN di dalam larutan kurkumin.

MSN pada penelitian ini telah dibuat melalui metode sol-gel terlebih dahulu. MSN
yang telah disintesis ini kemudian akan di kalsinasi pada suhu 600°C selama 3 jam untuk
menghilangkan senyawa pengotor yang tidak diinginkan seperti surfaktan. Selanjutnya,
MSN yang telah dikalsinasi akan di fungsionalisasi menggunakan larutan APTES untuk
memodifikasi gugus fungsi pada MSN khususnya silanol agar dapat meningkatkan kapasitas
adsorpsi kurkumin. Karakterisasi terhadap MSN dan analisis drug loading dilakukan
menggunakan XRD, XRF, BET, FTIR, PSA dan spektofotometer UV-Vis untuk mengetahui
pengaruh MSN terfungsionalisasi terhadap kinerja adsorpsi kurkumin ke MSN.

Karakterisasi yang dilakukan terhadap nanosilika yang telah dikalsinasi berhasil
menghilangkan senyawa surfaktan PVP. Nanosilika sebelum dikalsinasi memiliki
karakteristik isotherm mesopori dengan terjadinya peningkatan luas permukaan dan volume
pori setelah kalsinasi. Analisis PSA menghasilkan data ukuran partikel sebesar 1,165 dan
1,511 nm dengan nilai PI 0,820 dan 0,812. Kemurnian silika setelah dikalsinasi meningkat
menjadi 99,103% dari sebelumnya 98,621% dan diketahui berada dalam fasa amorf. Variasi
volume APTES untuk fungsionalisasi nanosilika yaitu 3ml, 9ml dan 15ml; dan berdasarkan
hasil karakterisasi gugus N-H maka nanosilika yang berhasil terfungsionalisasi adalah
variasi 3ml APTES. Diperoleh %drug loading dan kapasitas pemuatan kurkumin setelah
nanosilika terfungsionalisasi meningkat dibandingkan nanosilika tanpa fungsionalisasi.
Model isotherm yang sesuai untuk nanosilika dengan fungsionalisasi adalah model isotherm
Temkin sedangkan kinetika adsorpsi yang sesuai adalah mengikuti model pseudo orde 2

Kata kunci : MSN, fungsionalisasi, APTES, kurkumin, drug loading
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ABSTRACT

Indonesia is a country rich in geothermal energy resources with an estimated store
of up to 40% of the world's geothermal reserves. As an effort to utilize it, geothermal energy
or geothermal energy is widely explored and exploited for Geothermal Power Plants
(PLTP). Geothermal electricity supports government policies in efforts to manage national
energy because geothermal energy is a remewable natural resource. However, in the
exploration and exploitation process, PLTP from geothermal energy also produces waste
that has a negative impact on the environment. One of the ingredients contained in high
amounts of geothermal sludge waste is silica. Silica from geothermal sludge waste can be
synthesized into Mesoporous Silica Nanoparticles (MSN) via the sol-gel method. The
resulting MSN can be used as a drug delivery system to increase the solubility and
bioavailability of drug molecules such as curcumin. Drug loading curcumin into MSN
through various methods, one of which is immersion or immersion of MSN in curcumin
solution.

The MSN in this study was prepared using the sol-gel method first. The synthesized
MSN will then be calcined at 6000C for 3 hours to remove unwanted impurities such as
surfactants. Furthermore, the calcined MSN will be functionalized using APTES solution to
modify the functional groups on MSN, especially silanol in order to increase the adsorption
capacity of curcumin. MSN characterization and drug loading analysis were carried out
using XRD, XRF, BET, FTIR, PSA and UV-Vis spectrophotometer to determine the effect of
functionalized MSN on the adsorption performance of curcumin onto MSN.

The characterization of the calcined nanosilica succeeded in removing the PVP
surfactant compound. Nanosilica before calcination has the characteristics of a mesoporous
isotherm with an increase in surface area and pore volume after calcination. PSA analysis
yielded particle size data of 1.165 and 1.511 nm with PI values of 0.820 and 0.812. The
purity of silica after calcination increased to 99.103% from the previous 98.621% and it was
known that it was in the amorphous phase. APTES volume variations for nanosilica
functionalization were 3 ml, 9 ml and 15 ml; and based on the results of the characterization
of the N-H groups, the 3 ml APTES variation was successfully functionalized. The % drug
loading and loading capacity of curcumin after functionalized nanosilica were increased
compared to non functionalized nanosilica. The isotherm model suitable for nanosilica with
functionalization is the Temkin isotherm model while the suitable adsorption kinetics is as
follows pseudo orde 2.

Keywords : MSN, functionalization, APTES, curcumin, drug loading
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BAB 1

PENDAHULUAN

1.1  Latar Belakang

Kepulauan Indonesia terletak di salah satu kerangka tektonik paling aktif di dunia
yang menjadikan Indonesia sebagai negara kaya dengan energi panas bumi yang tersebar di
285 titik daerah dengan potensi sebesar 29.215 GW (Fandari, 2014). Sumber daya panas
bumi atau geotheemal menurut UU No.27 Tahun 2003 adalah sumber energi panas yang
terkandung di dalam air panas, uap air, dan batuan bersama mineral ikutan serta gas lainnya
yang secara genetic semuanya tidak dapat dipisahkan dalam suatu system panas bumi dan
untuk pemanfaatannya diperlukan proses penambangan terlebih dahulu. Selain itu,
dilaporkan pula apabila sekitar 40% cadangan energi panas bumi dunia terletak di Indonesia.
Karena potensinya yang besar, salah satu upaya untuk pemanfaatan energi panas bumi ini
adalah sebagai Pembangkit Listrik Tenaga Panas Bumi (PLTPB). Untuk pemanfaatannya,
perlu dilakukan kegiatan eksplorasi dan eskploitasi yang bertujuan untuk mentransfer energi
panas tersebut ke permukaaan dalam wujud uap panas, air panas atau campuran uap air dan
unsur lainnya.

Kebijakan pembangunan nasional mempunyai tujuan untuk meningkatkan
kesejahteraan masyarakat melalui penggunaan sumber daya alam terbarukan. Melalui
Perpres No 5 Tahun 2006 tentang Kebijakan Energi Nasional, pemerintah telah berupaya
Menyusun strategi pengelolaan energi nasional 2006-2025, yang di dalamnya disebutkan
bahwa dalam pasokan energi nasional harus dipenuhi 17% energi terbarukan (Fandari,
2014). Namun dalam prosesnya, mulai tahap eksplorasi yaitu pengeboran sumber daya
hingga tahapan eksploitasi berupa operasi produksi pembangkit listrik dengan tenaga panas
bumi sebagai penggeraknya menghasilkan limbah. Secara umum, limbah yang dihasilkan
oleh PLTP tergolong dalam limbah B3 (Bahan Berbahaya dan Beracun) yang terdiri dari
tiga jenis yaitu limbah padat berupa lumpur (sludge), limbah cair dan limbah gas.
Kandungan dari limbah-limbah ini terdiri dari berbagai senyawa seperti amoniak (NH3),
kalium (K), magnesium (Mg), air raksa (Hg), silika (Si0O;) dan lainnya (Mei dan Sulistyono,
2019).

Kandungan unsur silika pada limbah geothermal ditemukan dalam presentase yang

tinggi. Salah satu PLTP Geothermal di Indonesia adalah PT Geo Dipa Dieng yang masih



menghasilkan silika dalam jumlah yang massif mencapai 165 ton setiap bulan. Kandungan
silika yang tinggi dalam limbah geothermal dapat dijadikan sebagai bahan dasar sintesis
mesoporous silica nanoparticles (MSN) yang dapat dimanfaatkan untuk system
penghantaran obat (drug delivery system) karena mampu meningkatkan kelarutan obat
(Trzeciak, dkk., 2021). Sintesis nanopartikel dapat dilakukan melalui 2 pendekatan, yaitu
top-down dan bottom-up. Salah satu metode yang termasuk dalam pendekatan bottom-up
yang paling umum digunakan adalah sol-gel. Metode ini dikenal karena proses yang
sederhana, efisien dan mampu menghasilkan nanopartikel yang seragam. MSN sebagai agen
pembawa yang baik digunakan karena memiliki luas permukaan yang besar, volume pori
yang tinggi dan menyediakan jalur untuk difusi molekul obat serta aman untuk dikonsumsi.
MSN memiliki 2 permukaan fungsional yang dapat dimodofikasi dengan gugus fungsi yang
sesuai untuk meningkatkan pemuatan obat yang bersifat hidrofobik ataupun hidrofilik. MSN
yang difungsionalisasikan diharapkan mampu menunjukkan kapasitas adsorpsi molekul obat
yang lebih tinggi dibandingkan dengan yang tidak terfungsionalisasi (Kwon, dkk., 2013).

Kurkumin merupakan senyawa yang terdapat pada tanaman kunyit. Kurkumin
merupakan obat alami yang memiliki aktivitas antioksidan, antiseptic dan anti-inflamasi
serta memiliki sifat terapeutik yang berpotensi untuk melawan sel kanker. Kurkumin terbatas
oleh hidrofobisitas dan bioavailabilitas karena tidak larut atau relative stabil dalam air pada
pH asam dan netral. Oleh karena itu, nanopartikel silika mesopori dapat dimanfaatkan untuk
meningkatkan bioavailabilitas kurkumin (C. Chen, dkk., 2018)

Proses pemuatan kurkumin ke dalam MSN dapat dilakukan dengan beberapa metode,
salah satunya adalah dengan immersion yang termasuk ke dalam metode berbasis pelarut.
Metode ini memiliki prinsip dasar terjadinya peristiwa adsorpsi yang terjadi antara kurkumin
yang berperan sebagai adsorbat dan MSN yang berperan sebagai adsorben. Adsorpsi
kurkumin oleh MSN terjadi akibat interaksi gugus silanol dari MSN yang bertemu dengan
gugus COH pada kurkumin (Wijayanti dan Kurniawati, 2019).

Silika yang berasal dari limbah geothermal akan disintesis menjadi MSN melalui
metode sol-gel. MSN yang telah dihasilkan selanjutnya akan difungsionalisasi terlebih
dahulu sebelum di enkapsulasi dengan kurkumin menggunakan metode immersion. Pada
penelitian ini akan dipelajari pengaruh fungsionalisasi permukaan pada MSN terhadap
kapasitas pemuatan kurkumin jika dibandingkan dengan MSN tidak terfungsionalisasi.
Adapun variabel pembanding yang akan dilakukan adalah volume larutan APTES dan waktu

pengadukan untuk fungsionalisasi permukaan MSN.



1.2 Tema Sentral Masalah

Penelitian ini dilakukan dengan memanfaatkan kandungan silika dari limbah sludge
geothermal untuk di sintesis menjadi mesoporous silica nanoparticles (MSN) yang akan
digunakan dalam drug delivery system (DDS). MSN yang telah disintesis melalui proses sol-
gel sebagian akan difungsionalisasi untuk memodifikasi gugus yang terdapat pada
permukaan MSN. Modifikasi gugus fungsi ini dilakukan untuk mengoptimalkan kapasitas
adsorpsi kurkumin pada MSN. Selanjutnya, MSN yang tidak dan telah terfungsionalisasi
akan digunakan untuk drug loading menggunakan kurkumin dengan metode immersion.
Melalui penelitian ini, akan diketahui secara kualitatif berdasarkan karakterisasi yang
dilakukan untuk mengetahui apakah fungsionalisasi yang dilakukan telah berhasil, selain itu
juga diharapkan dapat diketahui apakah terjadi perbedaan yang signifikan antara kapasitas
adsorpsi MSN terfungsionalisasi dengan MSN tidak terfungsionalisasi.

1.3  Identifikasi Masalah

Berdasarkan tema sentral masalah tersebut, maka terdapat beberapa masalah yang
diidentifikasi dalam penelitian ini :

1. Bagaimana pengaruh volume APTES terhadap MSN terfungsionalisasi yang

dihasilkan terhadap drug loading kurkumin?

1.4  Premis

Hasil penelitian yang telah dilakukan terdahulu dan berdasarkan literatur dapat
dijadikan dasar pemilihan variasi dan kondisi proses yang akan dilakukan dalam penelitian
ini. Hasil perolehan tersebut terkait kondisi proses fungsionalisasi dan metode drug loading

disajikan dalam Tabel 1.1 dan Tabel 1.2.

1.5  Hipotesis

Berdasarkan studi literatur yang telah dilakukan maka dihasilkan beberapa hipotesis

pada penelitian ini :

1. Semakin banyak APTES yang digunakan maka gugus termodifikasi akan
semakin merata pada permukaan MSN sehingga dapat meningkatkan kapasitas
adsorpsi kurkumin

1.6 Tujuan Penelitian
Tujuan umum dari penelitian ini adalah untuk mempelajari proses fungsionalisasi
MSN dan proses drug loading kurkumin. Tujuan khusus dari penelitian ini :

1. Mengetahui struktur pada permukaan MSN setelah dilakukan fungsionalisasi.



Mengetahui pengaruh variasi volume APTES yang ditambahkan terhadap
struktur MSN terfungsionalisasi
Mengetahui pengaruh MSN terfungsionalisasi dan tidak terhadap kapasitas

adsorpsi kurkumin.

1.7 Manfaat Penelitian

Manfaat yang dapat diperoleh dari penelitian ini untuk berbagai pihak antara lain :

1.

Bagi Pemerintah

Penelitian ini diharapkan dapat menjadi evaluasi dan perbaikan bagi peraturan-
peraturan yang mendukung pemanfaatan energi geothermal sebagai solusi energi
alternatif untuk pembangkit listrik beserta dengan permasalahan pengolahan
limbah sludge geothermal yang dapat dikelola dan dimanfaatkan menjadi produk
bernilai guna tinggi salah satunya untuk aplikasi drug delivery system.

Bagi Industri

Penelitian ini diharapkan dapat meningkatkan perkembangan dunia industry
dalam kemajuan pemanfaatan nanosilika sebagai drug delivery system.

Bagi Masyarakat

Penelitian ini diharapkan dapat memberikan ilmu pengetahuan dan wawasan
baru dalam manfaat limbah sludge geothermal.

Bagi Ilmu Pengetahuan

Penelitian ini diharapkan dapat memberi pengetahuan tentang perkembangan dan
keamajuan ilmu pengetahuan untuk berbagai aplikasi nanosilika khususnya

dalam pemanfaatannya sebagai drug delivery system.



Tabel 1.1 Premis fungsionalisasi MSN

Proses Fungsionalisasi

Sumber Larutan Gugus Fungsi  Jenis Tipe Pelaru Mass Volume  Waktu Suhu Pencucia Suhu Waktu
Obat  MSN t a APTES Pengadu opera n pengering pengering
MSN kan si an an
(Bolouki., APTES (3- Curcumi Toluen 1 1 ml 20 jam RT Etanol 100°C 12 jam
2015) aminopropyltriethoxysil n e (100
ane) ml)
(Swiderska- APTES (3- Curcumi Toluen 1g 1.5ml 24 jam RT Etanol 50% 12 jam
Sroda., 2016)  aminopropyltriethoxysil n e (100
ane) ml)
(Jambhrunkar APTES (3- Metan 0.4g 1.5ml 24 jam RT Metanol 50°C 24 jam
., 2014) aminopropyltriethoxysil ol (25
ane) ml)
(Chen., 2014) APTES (3- Curcumi Etanol lg 2 ml 24 jam 80°C
aminopropyltriethoxysil n (100
ane) ml)
(Kotcherlakot APTES (3- Curcumi KIT- Toluen 5g 58ml 48 jam 100°C  Toluene, RT 24 jam
a., 2016) aminopropyltriethoxysil n 6 e (100 ethanol,
ane) MSU ml) methanol
2 , ethyl
MC ether

M-41




Tabel 1.2 Premis drug loading kurkumin

Proses Loading Penghilangan pelarut Produk
Sumber Tipe Metode Jenis Pelarut Waktu Metode Durasi Suhu Kapasitas
MSN obat Konsentrasi loading
(Trzeciak, dkk., MCM-  DiSupLo Ibuprofen Etanol 30 Oven 6jam  50°C 57,6
2020) 41 (campuran) menit (Yowt)
31,2
(Yowt)
(Limnell, dkk., MCM-  Immersion Indometachin Etanol Oven 2,5 60°C
2011) 41 (IMC) jam
Rotavapor 1,5 Rotavapor 15 45- 27
jam menit  50°C
(Charnay., MCM-  Immersion Ibuprofen DMSO 24 jam 25,5 mg/g
2016) 41 DMA 47 mg/g
DMF 0 mg/g
Etanol 184 mg/g
Heksana 590 mg/g
Incipient Etanol 50°C 500 mg/g
wetness
impregnation
(Kotcherlakota., KIT-6  Immersion Curcumin 0,63 g/ 100 Etanol 48 jam 2,68%
2018) MSU- 3,56%
2
MCM- 3,58%
41
(Bolouki, 2015) MCM-  Immersion Curcumin Etanol 24jam  Pencucian 3 kali Ruang 82,33%
41 dan

pengeringan
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