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INTISARI

SINTESIS ONE POT SYSTEM VANILIN DARI EUGENOL
MENGGUNAKAN KATALIS CuO/SIO2

Oleh:
Fauzan Fadhil Hassan
21106030023

Pembimbing:
Priyagung Dhemi Widiakongko, M.Sc.

Permintaan vanilin semakin meningkat dari tahun ke tahun.
Sehingga dikembangkan cara baru untuk memproduksi vanilin yaitu
dengan mensintesis melalui bahan alam. Salah satunya bahan alam yang
dapat digunakan adalah eugenol. Vanilin dapat disintesis melalui
eugenol melalui reaksi isomerisasi dan oksidasi. Tahapan reaksi tersebut
membutuhkan waktu sintesis yang lama dan menghasilkan produk
samping yang berlebih. Sehingga pada penelitian ini melakukan sintesis
vanilin melalui metode one pot system yang dapat mempersingkat waktu
reaksi dan meminimalisir produk samping. Metode ini membutuhkan
katalis heterogen yaitu katalis logam yang diembankan pada material
penyangga. Katalis logam yang digunakan adalah tembaga oksida yang
akan diembankan kedalam material silika menggunakan metode
impregnasi basah. Vanilin hasil sintesis akan dikonfirmasi melalui
spektra FTIR untuk mengidentifikasi gugus fungsi dan Kromatogram
GC-MS untuk melihat kandungan senyawanya.

Hasil karaterisasi ;sintesis. SiO2,menunjukkan. muncul puncak
lebar pada data difaktogram XRD 26 antara 20° hingga 25°. Puncak
lebar tersebut menandakan SiO; yang disintetis-adalah bersifat amorf.
Si0; kemudian diembankan dengan logam CuO dengan metode
impregnasi basah. Keberadaan CuO dikonfirmasi melalui difaktogram
XRD pada puncak 26 pada 35,46° dan 38,69° yang mengindikasikan
CuO. Katalis CuO/SiO; kemudian diaplikasikan untuk sintesis vanilin
dari eugenol. Hasil reaksi sintesis menunjukkan bahwa terbentuk vanilin
dengan kadar relatif sebesar 3,48% yang dikonfirmasi melalui GC-MS.
Berdasarkan dari data yang diperoleh, disimpulkan bahwa katalis katalis
CuO/Si0; dapat digunakan dalam reaksi sintesis one pot system vanilin
dari eugenol.

Kata kunci: vanilin, one pot system, CuO/SiO>, eugenol.
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ABSTRACT

ONE-POT SYSTEM SYNTHESIS OF VANILLIN FROM
EUGENOL USING CuO/SIO2 CATALYST

By:
Fauzan Fadhil Hassan
21106030023

Adyvisor:
Priyagung Dhemi Widiakongko, M.Sc.

The demand for vanillin has been increasing year after year.
Therefore, a new method of producing vanillin has been developed,
which is through synthesis using natural sources. One of the natural
materials that can be used is eugenol. Vanillin can be synthesized from
eugenol through the isomerization of eugenol into isoeugenol, continued
with the oxidation of isoeugenol into vanillin. These reaction stages
require a long synthesis time and produce excessive by-products.
Therefore, this study synthesized vanillin using a one-pot system
method that can shorten the reaction time and minimize by-products.
This method requires a heterogeneous catalyst, which is a metal catalyst
impregnated on a support material. The metal catalyst used is copper
oxide, which will be impregnated into silica material using the wet
impregnation method. The synthesized vanillin will be confirmed
through FTIR spectra to identify functional groups and GC-MS
chromatograms to'se¢ its'compound content.

The results of the characterization of SiO2/synthesis show the
appearanee of'a wide peak in the XRD26-difactogram-data between 20°
and 25°.This \wide peak ‘indicates that 'the |synthesized SiO: is
amorphous. The SiO, was then impregnated with CuO metal using the
wet impregnation method. The presence of CuO was confirmed by XRD
diffractogram at peaks of 20 at 35.46° and 38.69°, which indicated CuO.
The synthetic CuO/SiO; catalyst was then applied to the synthesis of
vanillin from eugenol. The synthesis reaction results showed that
vanillin was formed with a relative content of 3,48%, which was
confirmed by GC-MS. Based on the data obtained, it was concluded that
the CuO/Si0z catalyst could be used in the one-pot synthesis reaction of
vanillin from eugenol.

Keywords: vanillin, one pot system, CuO/Si0., eugenol.
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BAB 1
PENDAHULUAN

A. Latar Belakang

Vanilin atau dalam nama [UPAC dikenal dengan 4-hydroxy-3-
metoxybenzaldehyde memiliki rumus kimia CgHgO3; merupakan salah
satu bahan yang digunakan dalam berbagai industri seperti makanan,
kosmetik, dan obat. Vanilin merupakan senyawa yang didapatkan dalam
bentuk bubuk dari tanaman vanilla (Vanilla planifola). Penggunaan
vanilin di Indonesia semakin meningkat seiring pertambahan jumlah
penduduk. Menurut data dari Food and Agriculture Organization (FAO)
pada tahun 2020, Indonesia menempati urutan kedua sebagai negara
penghasil vanilin terbanyak sedunia dengan jumlah produksi sebanyak
2.306 ton (Rizaty, 2022). Meskipun menempati urutan kedua, Indonesia
masih mengimpor vanilin sebanyak 910 ton pada tahun 2020 (Sari Hia
et al.,, 2022). Oleh karena itu, untuk memenuhi kebutuhan vanilin
diperlukan cara lain untuk memproduksi vanilin, salah satunya adalah
memproduksi vanilinrsintetik (Khoyratty et al.;2018):

Sintesis vanilin. dapat dilakukan dari ‘beberapa. sumber, di
antaranya adalah kraft lignin (Ismail & Wright, 2018), guaiacol (Yu et
al., 2021), asam ferulat (Chattopadhyay et al., 2018), eugenol (Utomo &
Setiati, 2019). Limbah industri pu/p menghasilkan lignin dan ion logam
berat dengan konsentrasi tinggi, oleh karena itu beberapa negara
membatasi produksi vanilin dari lignin (Utomo & Setiati, 2019). Asam
ferulat juga jarang digunakan sebagai bahan dalam pembuatan vanilin
karena ekstraksi asam ferulat secara alami membutuhkan biaya yang

tinggi dan dalam konsentrasi yang tinggi. Selain itu, asam ferulat
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bersifat racun bagi banyak mikroorganisme (Gallage & Moller, 2015).
Vanilin juga dapat diperoleh dengan jalur biotransformasi seperti
penelitian yang dilakukan oleh Garcia-Bofill et al., (2021)
menggunakan enzim immobilised eugenol oxidase (EUGO). Namun,
biotransformasi umumnya memerlukan investasi modal dan
pemeliharaan pabrik yang lebih tinggi karena standar sterilisasi yang
diperlukan dan kesulitan dalam pemurnian kaldu yang diberikan oleh
media berair (de Maria & Hollmann, 2015; Sheldon & Woodley, 2018).
Vanilin sintetik yang dihasilkan menggunakan bahan baku sintetis yang
berbeda atau dengan cara yang berbeda rute akan memiliki rasa yang
sedikit berbeda. vanilin sintetik yang disintesis dari eugenol selalu
berbau cengkeh, sedangkan yang disintesis menggunakan guaiacol
metode sintesis memiliki rasa berasap (Ashengroph et al., 2012).
Eugenol menjadi salah satu pilihan yang dapat digunakan sebagai
substrat untuk pembuatan vanilin karena Kketersediaannya yang
ekonomis, komersial serta termasuk sumber daya alam terbarukan dan
proses konversinya ramah lingkungan (Mishra et al., 2013; Y. Zhang et
al., 20006).

Eugenol = (2-metoksi-4-(2-propenil) fenol) adalah senyawa
fenolik yang diketahui memiliki efek besar pada/aktivitas biologis.
Senyawa eugenol merupakan komponen utama yang terkandung dalam
minyak cengkeh. Minyak cengkeh merupakan salah satu minyak atsiri
yang dapat diperoleh melalui tanaman cengkeh yang tumbuh subur di
Indonesia (Dwi Harnani & Munawaroh, 2010). Kemurnian eugenol
pada minyak cengkeh dapat ditingkatkan dengan metode distilasi
sehingga meningkatkan nilai ekonomisnya (Bangngalino et al., 2022).

Senyawa eugenol mempunyai aktivitas farmakologi sebagai analgesik,
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antiinflamasi,  antimikroba, antiviral, antifungal, antiseptik,
antispamosdik, antiemetik, stimulan, anastetik lokal sehingga senyawa
ini banyak dimanfaatkan dalam industri farmasi (Susilowati &
Wahyuningsih, 2014). Eugenol dapat ditingkatkan nilai ekonominya
dengan dimanfaatkan sebagai bahan utama dalam sintesis vanilin
(Tarhan, 2021).

Sintesis vanilin didasarkan pada dua tahapan reaksi, yaitu
pertama isomerisasi eugenol menjadi isoeugenol, dan yang kedua adalah
tahap oksidasi produk isomerisasi menjadi vanilin (Widayat et al.,
2013). Reaksi isomerisasi dilakukan dilakukan dengan memindahkan
ikatan rangkap pada gugus alkenil ke posisi konjugasi dengan ikatan
rangkap pada cincin benzena eugenol (Aulia, 2023). Reaksi ini
membutuhkan NaOH atau KOH sebagai basa kuat untuk membentuk
ion fenolat (Rudyanto & Hartanti, 2010). Reaksi isomerisasi alkena
dapat dilakukan dengan menggunakan katalis basa. Setelah isoeugenol
terbentuk dari reaksi isomerisasi, kemudian isoeugenol akan diubah
menjadi vanilin melalui reaksi oksidasi. Reaksi oksidasi pada sintesis
vanilin dari isoeugenol' dapat dilakukan' dengan: menggunakan katalis
logam dengan bantuan oksidator dalam reaksi (Barokah & Widiarti,
2015). Kedua tahapan . reaksi’ sintesis vanilin tersebut memiliki
kelemahan yaitu memerlukan dua katalis yang berbeda sehingga dinilai
tidak efektif karena menghasilkan limbah yang berlebih. Oleh karena itu
diperlukannya alternatif sintesis baru dan ramah lingkungan yaitu
sintesis one pot system (Nofita Birhi et al., 2021).

Metode sintesis one pot system mampu memodifikasi struktur
senyawa eugenol menjadi vanilin memalui satu tahapan secara langsung

melalui satu wadah. Metode sintesis one pot system ini efektif dilakukan
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karena menggabungkan dua tahap reaksi dalam satu wadah (one pot).
Metode ini memiliki kelebihan dalam efektivitas waktu dan energi serta
lebih ramah lingkungan (Patel et al., 2018). Kelebihan lain yang dimiliki
sintesis one pot system adalah sumber bahan baku yang luas, langkah
sintesis yang lebih pendek, polusi industri yang lebih sedikit (Mao et al.,
2020). Reaksi one pot system menggunakan katalis heterogen berupa
pengembanan logam ke dalam material berpori yang memiliki situs aktif
(Marhayuni & Widiakongko, 2024).

Katalis logam yang dapat digunakan adalah tembaga. Katalis
logam tembaga diketahui selektif bereaksi membentuk gugus C=O.
Logam tembaga digunakan sebagai situs aktif pada katalis karena orbital
d yang belum terisi, sehingga dapat menerima elektron dari reaktan
untuk menyebabkan reaksi (Trisunaryanti, 2018). Kalsinasi logam
tembaga menggunakan gas N> memungkinkan prekursor Cu(NOs)2
untuk membetuknya CuO yang dapat digunakan sebagai katalis pada
reaksi oksidasi isoeugenol menjadi vanilin (Chauhan et al., 2006). Pada
kalsinasi, terjadi proses pemanasan yang akan  menyebabkan
dekomposisi termal prekursor Cu(NOs): menjadi CuO melalui oksigen
internal dari gugus nitrat, schingga terbentuk partikel CuO. Penggunaan
katalis logam dalam bentuk bubuk dapat menyebabkan sintering logam,
dimana komponen aktif logam akan mengalami penggumpalan sehingga
aktivitasnya menurun (Trisunaryanti, 2018). Oleh karena itu, katalis
logam akan diembankan ke dalam suatu material berpori seperti silika
yang akan memberikan rasio permukaan-volume dan aktivitas katalitik
pada sintesis one pot system (Catita et al., 2021).

Silika adalah senyawa hasil polimerisasi asam silikat, yang

tersusun dari rantai satuan SiOg4 tetrahedral dengan formula umum SiO»
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(Sulastri & Kristianingrum, 2010). Silika dapat disintesis menjadi silika
gel yang dibuat dari larutan silikat atau dari pereaksi silan. Struktur
silika gel yang disintesis memiliki susunan molekulnya tidak teratura
atau disebut amorf. Sebagai katalis, silika gel juga digunakan sebagai
material pengemban katalis oksida logam pada katalis heterogen.
Pengembanan akan menyebabkan komponen aktif katalis terdispersi
dengan merata, meningkatkan luas permukaan untuk kontak dengan
reaktannya, meningkatkan kekuatan mekanik, meratakan panas reaksi,
dan meningkatkan stabilitas panas. Silika digunakan sebagai
pengemban karena memiliki luas permukaan yang besar. Selain itu
silika gel memilik situs aktif yang berupa gugus silanol (-SiOH) dan
siloksan (Si-O-Si).

Gugus silanol (—Si-OH) akan memungkinkan terjadinya
modifikasi pada silika dengan penambahan oksida logam. Logam
tembaga, baik sebagai ion logam maupun sebagai oksida logam,
mempunyai peran sebagai sisi aktif pada reaksi oksidasi. Pada proses
oksidasi isoeugenol menjadi vanilin, ion oksida logam akan berikatan
dengan ikatan m isoeugenol dengan transfer electron membentuk produk
intermediet.. Intermediet isoeugenol kemudian berinteraksi dengan
oksidator dan disusun kembali lewat penataan ulang menjadi vanilin.
CuO adalah logam transisi yang dapat bersifat sebagai asam Lewis
sehingga dapat menerima pasangan electron dari reaktan yang akan
menyebabkan reaktan menjadi lebih reaktif (Barokah & Widiarti, 2015)

Sintesis one pot system vanilin dari eugenol dapat terjadi dengan
menggunakan katalis CuO yang diimpregnasi dengan silika dan H>O»
sebagai oksidator. Oksidator yang digunakan dapat berupa KMnO4
(Wibowo et al., 2010). Hidrogen peroksida digunakan sebagai oksidator
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karena memiliki kemampuan mendonorkan oksigen. Dibandingkan
dengan kalium permanganat, hidrogen peroksida memiliki potensi
oksidasi yang lebih kuat dan produk samping yang ramah lingkungan
(Barokah & Widiarti, 2015). Hidrogen peroksida juga memiliki nilai
ekonomis yang lebih murah dibandingkan dengan nitrobenzena.
Berdasarkan latar belakang yang telah dipaparkan, konversi vanilin dari
eugenol secara one pot system pada penelitian ini akan menggunakan
katalis CuO yang diembankan pada silika menggunakan oksidator

hidrogen peroksida.

. Batasan Masalah

Batasan masalah pada penelitian ini di antaranya adalah:

. Material pengemban yang digunakan merupakan silika

. Katalis yang digunakan yaitu tembaga (II) oksida yang diembankan
pada silika dengan metode impregnasi basah

. Analisis karakteristik katalis menggunakan XRD

. Katalis CuO/SiO; dan oksidator H2O2 digunakan dalam reaksi one pot

system eugenol. menjadi vanilin:
. Rumusan Masalah

Rumusan masalah pada penelitian ini di antaranya adalah:
. Bagaimana karakteristik katalis CuO/SiO» berdasarkan dan XRD?
. Bagaimana produk yang dihasilkan dari sintesis one pot system vanilin

dari eugenol dengan katalis CuO/Si0;?



D. Tujuan Penelitian

Tujuan Penelitian pada penelitian ini di antaranya adalah:
1. Menganalisis karakteristik katalis CuO/Si10; berdasarkan XRD
2. Menganalisis produk yang dihasilkan dari sintesis one pot system vanilin

dari eugenol dengan katalis CuO/Si0O;
E. Manfaat Penelitian

Penelitian ini diharapkan memberikan informasi tentang sintesis
one pot system vanilin dari eugenol. Penelitian ini juga diharapkan juga
dapat meningkatkan rendemen produk yang dihasilkan dari reaksi one

pot system vanilin menggunakan katalis CuO/SiOx.



BAB YV
KESIMPULAN

. Kesimpulan

Berdasarkan penelitian yang telah dilakukan, dapat disimpulkan bahwa:

. Katalis CuO/SiO> berhasil disintesis yang dikonfirmasi data

difaktogram XRD pada puncak lebar 26 antara 20° hingga 25°. Puncak
lebar tersebut menandakan SiO» bersifat amorf. SiO; digunakan sebagai
material pengemban logam CuO untuk membuat katalis heterogen.
Keberadaan CuO dikonfirmasi melalui difaktogram XRD pada puncak
20 pada 35,46° dan 38,69°.

. Katalis heterogen CuO/SiO, dapat mengkonversi vanilin dari eugenol
dalam reaksi one pot system dengan intensitas sebesar 3,48% dan

rendemen relatif 0,021%.

. Saran

Berdasarkan hasil penelitian, saran yang dapat dilakukan pada penelitian

selanjutnya adalah sebagai berikut:

. Melakukan variasi jenis katalis lain pada proses sintesis one pot system

vanilin dari eugenol

. Melakukan variasi jumlah katalis logam yang diembankan pada SiO».

. Optimalisasi waktu dan suhu refluks pada proses sintesis one pot system.
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