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ABSTRAK

Nama :Jandri Jacub
Program Studi : Rekayasa Material dan Proses Manufaktur
Judul : Sintesis Nanopartikel ZnO dengan Teknik Presipitas:

Pengaruh Temperatur Pencampuran Prekursor terhadap

Pertumbuhan Nanokristalit Oksida Anorganik.

Telah di sintesis nanopartikel Oksida Seng (ZnO) dalam bentuk endapan
dengan metode kimia basah dengan memvariaskan temperatur pada saat
pencampuran prekursor yaitu 0, 30 dan 60°C. Teknik pencampuran dilakukan
dengan metoda dropwise, dimana kedua prekursor secara bersamaan dicampur
tetes demi tetes dengan rasio molar [Zn®] : [OH] = 0.277 yang dilanjutkan
dengan proses anil dan pasca-hidrotermal pada temperatur 150 °C selama 24 jam

dengan tujuan untuk meningkatkan kristalinitasnya.

Has| analiss XRD menunjukkan bahwa seiring dengan peningkatan
temperatur pencampuran prekursor dalam teknik presipitasi dari 0 hingga 60°C
diperoleh peningkatan ukuran kristalit nanopartikel ZnO dari 9,14 menjadi 11,24
nm pada kondisi pengeringan. Investigasi lanjut dengan spektroskopi UV-Vis
menunjukkan turunnya energi celah pitadari 3,27 menjadi 3,23 eV seiring dengan
meningkatnya ukuran kristalin. Studi lanjut nanopartikel ZnO mengindikasikan
adanya peningkatan kristalinitas dari 10,47 menjadi 14,74 nm untuk hasil
perlakuan pasca-hidrotermal. Bersesuaian dengan hasil pengeringan, sampel
pasca-hidrotermal juga mengalami penurunan energi celah pita dari 3,24 menjadi
3,22 eV.
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ABSTRACT

In the current research work, zinc oxide nanoparticles have been
synthesized using wet-chemistry method with variation of precursors mixing
temperature ranging from 0 °C to 60 °C. The mixing was performed thoroughly,
where both zinc acetate and sodium hydroxide precursors were dropwisely added
with [Zn2+] : [OH] or molar ratio of 0.277. The process was further continued
with drying, annealing and post-hydrothermal treatments, in order to enhance the
nanocrystallinity of the resulting ZnO nanoparticles.

The result of XRD analysis showed that by increasing the precursor
mixing temperature from 0 to 60 °C has increased the crystallite size of ZnO
nanoparticles from 9.14 to 11.24 nm at drying condition, and 10.47 to 14.74 nm at
post-hydrothermal treatment. The UV-Vis spectroscopy results demonstrate the
decrease in band gap energy from 3.27 to 3.23 eV and 3.24 to 3.22 eV for ZnO
nanoparticles at drying and post-hydrothermal conditions, respectively.
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Perbandingan XRD hasil sintesis pada pencampuran prekursor 0 °C
pada rasio molar 0.277: (a) dengan metoda pencampuran prekursor
secara bersamaan dengan menggunakan perangkat sintesis yang
didisain khusus , (b) metoda yang umum dilakukan.

Grafik perbandingan  hasil uji UV-Vis hasil sintesis pada
pencampuran prekursor: (a). 0 °C, (b) 30 °C dan (c) 60 °C setelah
pengeringan dan pasca-hidrotermal.
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BAB 1
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Dalam dunia modern saat ini, kebutuhan akan energi listrik sangat tinggi.
Akan tetapi, sumber untuk menghasilkan energi tersebut masih bersandar kepada
bahan bakar fosil yang terbatas ketersediaannya. Selain dari itu, penggunaan
bahan bakar ini juga memberikan dampak negatif berupa emisi gas buang yang
dapat merusak lapisan ozon sehingga menimbulkan efek peningkatan temperatur
pada permukaan bumi yang dikenal sebagal global warming. Akibat adanya efek
pemasanan global ini makaterjadi ketidakstabilan cuacayang signifikan [1].

Salah satu energi yang tersedia secara berlimpah tanpa memberikan efek
gas emisi adalah energi surya. Namun sayangnya, energi surya yang menyimpan
potensi sangat besar ini masih belum dimanfaatkan sepenuhnya oleh umat
manusia pada saat ini. Energi surya telah banyak diterapkan dalam kehidupan
sehari-hari. Beberapa diantaranya adalah pemanas air, penerangan, desanilasi dan
desinfektisasi, ilmu kedokteran. Namun sayangnya, energi surya menyimpan
potensi yang sangat besar ini masih belum dimanfaatkan sepenuhnya oleh umat
manusia saat ini. Secara prinsip, pemanfaatan energi tersebut adalah didasarkan
pada efek fotovoltaik, yaitu menghasilkan energi listrik dengan mengkonversi
energi radias surya menjadi energi listrik secara langsung dengan menggunakan
bahan semikonduktor [2].

Salah satu perkembangan terbaru di dalam teknologi sel surya adalah sel
surya tersensitas zat pewarna (Dye-Sensitized Solar Cell, DSSC) [3,4] yang
dikembangkan untuk mengatasi kelemahan yang ada pada sel surya berbasis
silikon, seperti yang akan dibahas pada sub bab 2.1.

Struktur DSSC terdiri atas susunan kaca konduktor dan lapisan tipis bahan
semikonduktor oksida anorganik yang tersensitasi oleh molekul zat perwarnayang
berfungsi untuk menyerap sinar matahari. Lapisan tersebut terhubung dengan
elektrolit dan platinum pada kaca konduktor. Bahan semikonduktor oksida
inorganik yang telah dipakai dalam struktur DSSC selama ini adalah Titanium
Oksida (TiOz) [5]. Namun demikian, saat ini Seng Oksida (ZnO) telah
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dipertimbangkan sebagai alternatif pengganti TiO, karena ZnO adalah
semikonduktor yang memiliki energi celah pita langsung (direct band gap energi
semiconductor) dan tingkat mobilitas elektron yang tinggi, luminescence yang
kuat pada temperatur ruang, transparansi yang baik untuk elektroda pada layar
kristal sehingga banyak dipergunakan dalam perangkat elektronik. ZnO memiliki
energi celah pitalangsung yang lebar sebesar ~ 3,37 eV (375 nm) pada temperatur
ruang [6], tidak jauh berbeda dengan TiO, yang memiliki 3,02 eV dalam bentuk
“rutile” dan 3,20 eV dalam bentuk “anatase’ [7]. Selain dari itu, senyawa
anorganik tersebut juga merupakan salah satu kandidat untuk material
optoelektronik yang berpotensi untuk dikembangkan pada aplikasi detektor
optikal [8], sensor gas [9], sel surya [10], serta peralatan laser UV panjang
gelombang pendek biru atau hijau [11, 12].

Beberapa peneliti telah melakukan penelitian tentang nanopartikel ZnO
ini, Chen-Hao Ku dkk., menambahkan nanopartikel pada intersisi nanowire pada
TCO glass DSSC dengan tujuan meningkatkan ratio volume persatuan luas
komposit ZnO dan molekul pewarna [13]. Sementara itu, Ahebali Manafi dkk.,
mempelaari pengaruh temperatur, pH dan perlakuan panas terhadap ukuran
partikel. Dalam penelitiannya, pertumbuhan nanopartikel meningkat cepat pada
pH diatas 7 dan temperatur diatas 400 °C [14, 15]. Pusfitasari Eka Dian telah
mensintesis ZnO nanopartikel pada variasi temperatur 0, 25 dan 60 °C, ukuran
partikel meningkat dari 54,7 ke 86,9 nm seiring dengan kenaikan temperatur [16].

Beberapa cara yang umum digunakan untuk mempersiapkan lapisan
semikonduktor oksida seperti ZnO dalam aplikasi DSSC adalah teknik sol—gel
dan presipitas [17]. Proses presipitasi merupakan salah satu metode kimiawi
basah dengan melibatkan reaks kimia antara dua atau lebih larutan sehingga
menghasilkan endapan logam hidroksida. Proses kimiawi basah ini memiliki
beberapa kelebihan, antara lain: (i) konsums energi yang rendah karena
rendahnya temperatur proses, (ii) kemurnian hasil yang tinggi, dan (iii)
keleluasaan penerapan proses lain pasca sol—gel dan presipitas; serta (iv)
investasi peralatan yang lebih murah dibandingkan dengan teknik deposisi secara
fiskka seperti sputtering, molecular beam epitaxy, pulse laser deposition dan

sebagainya. Namun di sisi lain, sebagai hasil konsekuensi rendahnya temperatur
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proses kimiawi basah ini maka tingkat kristalinitas fasainorganik yang dihasilkan
juga terhitung rendah (amorfus). Aspek inilah yang menjadi keterbatasan hasil
proses sol—gel dan presipitasi untuk aplikasi-aplikasi dimana tingkat kristalinitas
yang tinggi menjadi suatu persyaratan.

Pada proses foto-kimiawi di dalam DSSC, mekanisme yang melibatkan
penyerapan energi foton sangat ditentukan oleh molekul pewarna yang tersensitasi
pada partikel semikonduktor [18]. Semakin banyaknya molekul pewarna yang
tersensitasi pada partikel semikonduktor, maka akan semakin banyak pula sinar
tampak diserap yang memberikan energi untuk mengeksitasi elektron ke pita
konduksi semikonduktor. Dengan demikian elektron akan lebih cepat mengalir ke
sirkuit eksternal. Molekul-molekul pewarna yang berukuran nanometer akan dapat
menjaring jumlah cahaya yang masuk ke lapisan molekul pewarna sehingga perlu
dibuat cukup tebal atau lebih tebal daripada molekul itu sendiri. Untuk mengatasi
masalah ini, nanomaterial yang digunakan sebagai rangka untuk menahan
sgjumlah besar molekul pewarna dalam matriks 3-D, perlu ditingkatkan jumlah
molekul pada luas permukaan sel surya [19]. Dalam desain yang ada, rangka ini
diberikan oleh bahan semikonduktor, yang berfungsi tugas ganda. Oleh karena, itu
efisens konversi energi matahari ke energi listrik bergantung pada kecepatan
elektron yang melalui sirkuit yang ditentukan oleh banyaknya molekul pewarna

dan semikonduktor.

Mengingat pentingnya ukuran partikel semikonduktor yang merupakan
rangka matriks 3D tempat molekul pengis yaitu molekul pewarna tersensitas,
maka dibutuhkan penelitian untuk merekayasa ukuran partikel ZnO ke arah yang
lebih kecil dengan tingkat kristalinitas yang tinggi serta dapat terdistribusi merata
(effect surface to volume) dengan demikian rangka matrik 3D dapat dibuat |ebih
tipis, dengan metoda yang mudah dan tidak membutuhkan fasilitas yang mahal.
Berdasarkan penelitian sebelumnya dilaporkan bahwa peningkatan kristalinitas
nanopartikel TiO, hasil proses sol-gel secara siginifikan dapat diperoleh melalui
perlakuan khusus hidrotermal yang memanfaatkan uap air bertekanan di dalam
wadah tertutup pada temperatur 150°C [20]. Atas dasar hasil investigasi tersebut
maka dirasakan perlunya suatu penelitian untuk mengetahui efek perlakuan pasca-
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hidrotermal bilamana hal ini diaplikasikan pada nanopartikel ZnO yang diperoleh
dari teknik presipitasi.

1.2 Perumusan masalah

Kinerja DSSC dalam mengkonversi energi foton kepada energi listrik
bergantung pada ukuran partikel penyusun sel surya DSSC tersebut dan tingkat
kristalinitas dari semikonduktor dan molekul pewarna[21]. ZnO digunakan dalam
penelitian ini merupakan suatu rangka matriks dari molekul pengisi yaitu molekul
pewarna tersensitasi. Pertumbuhan inti menjadi partikel dengan ukuran yang lebih
besar dipengaruhi oleh beberapa faktor seperti temperatur, lama waktu proses
reaksi antar prekursor, konsentrat dan pH [22]. Beberapa metoda penelitian
terdahulu untuk mendapatkan ukuran ZnO partikel yang kecil dilakukan dengan
metoda kimiawi basah [23]. Pengaruh ukuran partikel terhadap efisiensi konversi
energi surya ke energi listrik telah dipertimbangkan sebagai salah satu faktor
penting. Pada penelitian ini rekayasa ukuran partikel ZnO dilakukan melalui
metoda kimia basah dengan memvariasikan temperatur pada pencampuran
prekursor dengan konsentrasi yang tetap dan pengendapan senyawa anorganik
tersebut merupakan suatu objek utama pada perlakuan lanjut seperti proses anil
dan pasca-hidrotermal untuk memperolen nanopartikel ZnO dengan tingkat
kristalinitas yang tinggi [24].

1.3  Tujuan pendlitian
Tujuan penelitian ini adalah:

1. Menginvestigasl pengaruh temperatur pencampuran prekursor, perlakuan anil
dan pasca-hidrotermal  terhadap pertumbuhan nanokristalit oksida anorganik
pada rasio konsentrasi prekursor yang tetap yaitu [Zn*]/[OH] = 0,277
terhadap ukuran ZnO partikel. Dasar pemilihan rasio tersebut akan dibahas
pada sub-bab. 3.4.

2. Mengetahui pengaruh karakteristik nanostruktural pada nanopartikel ZnO
terhadap sifat-sifat elektronik fundamental material (energi celah pita, tingkat
penyerapan pada spektrum cahaya tampak dan ultraviolet) sebagai dasar
analisis mekanisme eksitasi elektron pada kristalit ZnO.
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14  RuangLingkup Penelitian

Pembuatan serbuk nanopartikel ZnO dilakukan dengan menggunakan
teknik presipitasi hasil reaksi pencampuran Zn asetat dan NaOH pada konsentrasi
yang tetap yaitu dengan rasio molar [Zn2+] : [OH-] = 0.277 dalam etanol absolut
sebagal pelarut. Dalam penelitian ini dilakukan variasi temperatur pencampuran
prekursor 0, 30, dan 60 °C.

Endapan putih susu yang diprediksi sebagai Zn(OH), dipisahkan dari
pelarut sisa sintesis dan dicuci dengan teknik sentrifus dan didekantasi secara
berulang kali dimana larutan pencuci yang digunakan untuk setiap tahap
pencucian dimulai dari etanol destilasi, campuran air destilasi dan etanol dengan
perbandingan 80:20, air destilasi panas dan terakhir dengan air destilasi dingin
dimana etanol yang digunakan adalah etanol yang telah didestilasi, dan
selanjutnya koloid yang telah dicuci tersebut dikeringkan pada temperatur ruang
(30°C) dan dehidrasi pada temperatur 65 °C selama 3 hari. Serbuk yang diperoleh
melalui tahapan ini dilanjutkan dengan perlakuan anil dan pasca-hidrotermal pada
temperatur 150 °C selama 24 jam dengan tujuan untuk meningkatkan
kristalinitasnya. Pengaruh variasi temperatur pencampuran prekursor terhadap
pertumbuhan nanopartikel diamati dan dikarakterisasi dengan menggunakan
Difraksi Sinar X, Spektroskopi Visual Ultra Violet (UV-Vis), dan Pemindai
Magnetik Elektron (SEM).

15 Hipotesis

DSSC adalah sel surya yang tersensitas molekul perwarna yang tersusun
dari semikonduktor, molekul pewarna, larutan elektrolit dan gelas TCO.
Semikonduktor berperan sebagai kerangka untuk molekul pewarna bersensitasi.
seperti yang diilustrasikan pada Gambar 1.1. Untuk memperoleh konstrukss DSSC
dengan luas permukaan TCO yang lebih ekonomis dan memiliki kinerja yang
baik, maka dibutuhkan jumlah partikel dan molekul pewarna dengan volume per
satuan luas yang lebih banyak agar dapat menyerap energi foton yang lebih
banyak pula. Oleh karena itu partikel rangka harus dibuat kecil agar molekul
pewarna dapat bersensitas lebih banyak. Disamping itu, ukuran partikel yang
kecil dengan tingkat kristalinitas yang tinggi adalah penting sebagai jalur elektron
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agar dapat bergerak lebih cepat melalui pita konduksi menuju ke gelas TCO,
sebagaimana yang akan dideskripsikan pada sub.bab. 2.1.

Gambar 1.1 llustrasi semikonduktor tersensitasi zat pewarna; (a) molekul
pewarna (b) kerangka semikonduktor tersensitasi molekul
pewarna[25].

Berdasarkan hasil dari penelitian seperti yang dijelaskan pada paragrap 5
pada sub bab.1.1, ukuran partikel yang diperoleh adalah 13~22 nm setelah dianil
pada temperatur 400 ~ 500 °C. Data lain melaporkan ukuran partikel hasil sintesis
pada temperatur 0, 25 dan 60 °C meningkat dari 54,7 nm sampai 86,9 nm.

Dengan demikian, dalam penelitian ini dihipotesiskan bahwa teknik
pencampuran dropwise yang dilakukan, dimana kedua prekursor dicampur
bersamaan pada perangkat yang telah didisain seperti yang diilustrasikan pada
Gambar 3.2 dan Gambar 3.3, maka pertumbuhan nanopartikel dapat terkontrol
dan bisa didapatkan ukuran yang lebih kecil dari yang sudah dilakukan
sebelumnya.

1.6 Manfaat penelitian

Penelitian ini diharapkan dapat memberikan suatu masukan dalam usaha
meningkatkan efisiensi konversi energi surya kepada energi listrik, terutama pada
DSSC yang masih terus dikembangkan untuk mencapai efisiensi konversi energi
yang setara atau lebih dari sel surya berbasis silikon.
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BAB 2
TINJAUAN PUSTAKA

21 Prinsip kerja Sel Surya Tersensitasi Zat Pewarna (DSSC)
DSSC merupakan sel surya hasil pengembangan terbaru dalam usaha

menutupi kelemahan sel surya konvensional yang tersusun dari lapisan gelas dan
lapisan tipis dari nanopartikel semikonduktor. Senyawa oksida anorganik yang
ditutupi molekul berwarna, menyerap sinar matahari dimana lapisan tersebut
terhubung dengan lapisan elektrolit dan lapisan platinum pada gelas konduktor.
Susunan DSSC tersebut diilustrasikan pada Gambar 2.1.

glas=
&% TCO

Tid, wiith

ad=sorbed
dye

10-20 pm

electrolyte

b TCOMNFT
glas=

+ |
Gambar 2.1 Susunan DSSC [26].

Platinum berfungsi untuk memberikan konduktifitas lebih baik pada
transfer elektron dari sirkuit eksternal. Prinsip konversi energi pada DSSC berbeda
dari jenis sel surya berbasis silikon, dimana pada sel surya tersebut,
semikonduktor berfungs sebagai sumber foto elektron yang memberikan medan
listrik untuk pengisian dan menghasilkan arus listrik. Pada DSSC cahaya matahari
melewati elektroda yang transparan menuju lapisan berwarna dan akan
memberikan energi kepada molekul warna untuk mengeksitasi elektron. Elektron
tereksistasi akan meninggalkan lubang elektron yang selanjutnya diinjeksikan ke
pita konduktor partikel anorganik (TiO,, ZnO). Elektron tersebut akan

meninggalkan gelas konduktor melewati sirkuit eksternal menuju anoda (counter
glass) yang selanjutnya kembali ke elektrolit. Pada tahap ini akan terjadi reaksi
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oksidasi-reduksi pada mediator yang pada umumnya adalah pasangan
iodine/triodine sedangkan molekul pewarna adalah ruthenium yang berwarna,
kuning, merah dan biru seperti pada Gambar 2.2 dimana warna-warna tesebut
berpengaruh pada efisiensi konversi sinar surya pada rentang sinar tampak [27].
Molekul pewarna dengan warna yang memiliki panjang gelombang yang lebih
pendek (merah) akan memberikan energi yang besar untuk mengeksitasi elektron,
dengan demikian efisiensi konversi energi lebih baik jika dibandingkan dengan
warna yang memilki panjang gelombang yang panjang. Selanjutnya, elektron hasil
oksidas pada elektrolit akan didonasikan kepada lubang pada molekul pewarna.

(a)

Gambar 2.2 Struktur ruthenium (a). RuL3 (b) RuL2 dan (c) RuL’ L =2,2’-
bipyridyl-4,4' -dicarboxylic acid dan L’ = 2,2’ 2" -tepyridyl-4,4’ 4" -
tricarboxylic acid [10].

Reaks yang terjadi pada tahap ini dapat digambarkan pada mekanisme reaksi
sebagai berikut:

3 S el (2.1)
I, + € (zno) © |2_. (22)

Pergerakan elektron dari  nanopartikel  inorganik lebih  lambat
dibandingkan dari counter elektroda. I, /1" merupakan pasangan yang berpotensi
dalam menentukan kekuatan pendorong termodinamik untuk mentransfer elektron
ke lubang pada molekul pewarna yang teroksidasi. Regeneras molekul pewarna
ke bentuk asal melibatkan reduksi molekul pewarna yang teroksidasi oleh radikal
iodine [10].

.|2_. + € zno - 2l (23)

RullD+2" > Ru(ll)+I5" (2.4)
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Prinsip kerja dari DSSC diilustrasikan pada Gambar 2.3. Mediator pada

umumnya merupakan pasangan oksidasi reduksi iodine/triodine.

Electrolyte
A a
-0.5 — S
Maximum
Voltage
0— hy / —
Evs Ve N
NHE ediator Ox
v) — /
1.5 L iy
’ Diffusion
| 4
1.0 _‘ b=
WmS°/s*

Gambar 2.3 llustrasi pergerakan elektron pada DSSC [25].

Agar dapat menjaring jumlah cahaya yang masuk, molekul pewarna yang
berukuran nanometer perlu dibuat cukup tebal atau lebih tebal daripada molekul
itu sendiri [28]. Untuk mengatas masalah ini, nano material yang digunakan
sebagal rangka untuk menahan sgiumlah besar molekul pewarna dalam matriks
3-D, perlu ditingkatkan jumlah molekul pada luas permukaan sel surya. Dalam
desain yang ada, rangka ini diberikan oleh bahan semikonduktor, yang berfungsi
tugas ganda, cepatnya elektron yang melalui sirkuit, ditentukan dari banyaknya
molekul pewarna dan semikonduktor.

Dengan merekayasa ukuran partikel menjadi lebih kecil, dimana partikel
berperan sebagai rangka matrix 3D, maka molekul pewarna akan lebih banyak
tersensitasi pada partikel tersebut sehingga dapat meningkatkan penyerapan sinar
surya untuk mengeksitasi elektron lebih banyak. Dengan banyaknya el ektron yang
tereksitas dan keluar melalui pita konduksi semikonduktor ke sirkuit eksternal

maka efisiensi konversi energi akan meningkat.
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2.2  Efek ukuran ZnO nanopartikel terhadap efisiensi konvers energi
pada DSSC

ZnO sebenarnya telah lebih dahulu dipergunakan dalam memfabrikas
elektroda yang terbuat dari material TiO,. Awal tahun 1969, Gerischer [29] telah
mempelgjari kelayakan kristal ZnO elektroda pada sel surya. Pada tahun 1976,
karakteristik optoelektronik DSSC dengan elektroda ZnO telah diteliti oleh
Matsumura [30] dan selanjutnya pada tahun 1980 peneliti menggunakan porous
ZnO sebagal elektroda untuk mencapai koefisien energi konversi 2.5% pada
panjang gelombang 562 nm [31]. Pada tahun 1994, Fitzmaurize [32]
menggunakan ruthenium komplek sebagai pewarna dengan metoda sol-gel untuk
mencapal konversi monokromatik efisiensi 13% pada panjang gelombang 520 nm
dan konvers efisiens 0.4% dibawah terpaan sinar surya langsung. Dalam
penelitiannya tersebut, aktifitas photocatalytic pada konversi NiO dan degradasi
dari methylene blue oleh ZnO nanorods meningkat cukup taam dengan
penambahan ZnO nano yang berukuran kecil. Pada tahun 1997, Hagfelt [33]
melaporkan efisiensi konversi energi monokromatik yang diperolen 58% dan
konversi pada terpaan sinar surya langsung 2%. Pada penelitiannya tersebut ZnO
nano struktur dengan ukuran 150 nm memberikan efisiensi konversi energi
monokromatik 13% dan 0.5% dari keseluruhan konversi energi surya. Disamping
itu juga memberikan efisiensi yang tinggi pada daerah rentang sinar ultraviolet.
Selanjutnya Helfeldt pada tahun 2002 [34], membuktikan dengan meningkatkan
kontak antara pewarna dan partikel ZnO yang terdistribusi merata dalam lapisan
tipis film dapat meningkatkan efisienss konvers energi surya menjadi 5%,
sementara itu, koefisien efisiensi sel surya ZnO di bawah terpaan sinar surya

langsung sebesar 4.1% dicapal oleh Fujihara[35].

Atas dasar sgjarah perkembangan sel surya tersebut diatas, Shih-Fong Lee
dkk. [36], melakukan penelitian pengaruh ukuran nanopartikel ZnO 400,25 nm,
524,36 nm, 768 nm dan 854 nm terhadap performa DSSC. Hasil penelitian
tersebut, didapatkan bahwa semakin besar ukuran ZnO nano akan memberikan
efiesienst konvers energi yang rendah. Dari beberapa penelitian yang telah

dipaparkan diatas membuktikan bahwa efisiens konversi energi meningkat
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dengan semakin kecilnya ukuran partikel penyusun lapisan semikonduktor
tersebuit.

2.3  Sintesisnanopartikel ZnO

Beberapa cara yang umum digunakan untuk mempersiapkan |apisan
semikonduktor oksida seperti ZnO dalam aplikasi DSSC adalah teknik sol—gel
dan presipitasi. Proses presipitas merupakan salah satu metode kimiawi basah
yang melibatkan reaksi kimia antara dua atau lebih larutan sehingga menghasilkan
endapan logam hidroksida. Proses kimiawi basah ini memiliki beberapa
kelebihan, antara lain: (i) konsums energi yang rendah karena rendahnya
temperatur proses, (ii) kemurnian hasil yang tinggi, dan (iii) keleluasaan
menerapkan proses pasca sol-gel dan presipitasi, dan (iv) investas peralatan yang
lebih- murah dibandingkan teknik deposisi secara fisika seperti sputtering,
molecular beam epitaxy, pulse laser deposition dan sebagainya. Namun di Sisi
lain, hasil konsekuens rendahnya temperatur proses kimiawi basah ini maka
tingkat kristalinitas fasa inorganik yang dihasilkan juga terhitung rendah
(amorfus). Aspek inilah yang menjadi keterbatasan hasil proses sol—gel dan
presipitasi untuk aplikasi-aplikasi dimana tingkat kristalinitas yang tinggi menjadi
suatu persyaratan [50].

Eva M. Wong dkk. [37], telah melakukan penelitian sintesis nanopartikel
dengan menggunakan material Zn(CH3;COOH), dan NaOH sebagai prekursor.
Pada penelitian tersebut dipelgjari pertumbuhan partikel sebagai fungs waktu.
Pertumbuhan nanopartikel ZnO yang disintesis dari prekursor Zn(CH3;COO), dan
NaOH dalam akanol telah dipelgari oleh Gerko Oskam dkk. [38]. Sintesis
dilakukan dengan metoda kimia basah dimana lau pertumbuhan inti ZnO
meningkat seiring dengan meningkatnya konsentrasi prekursor. Selanjutnya, Atul
Gupta dkk. [39], memodifikas metoda yang telah ada untuk mendapatkan ukuran
partikel yang beragam. Dalam penelitian tersebut, perlakuan teknik pengendapan
dilakukan dengan variasi kecepatan sentrifus yang berbeda dalam proses
pembuatannya. Dalam penelitian tersebut, didapatkan bahwa ukuran nanopartikel
ZnO dengan kecepatan sentrifus 2500 rpm berukuran lebih besar dibandingkan
dengan kecepatan 3000 rpm. Sementara itu, Bin Cheng dkk. [40], mensintesis
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nanopartikel pada berbagai aspek rasio molar. Pengontrolan pertumbuhan ZnO
nanopartikel telah diteliti pula oleh Hui Zhang dkk. [41], dengan menggunakan
prekursor yang sama dan dilanjutkan dengan proses hidrotermal untuk
meningkatkan tingkat kristalinitasnya. Disamping itu, P.M. Anesh dkk. [42],
menyatakan bahwa temperatur dan ratio molar [OH7] terhadap [Zn®*"] adalah

faktor dominan pada pertumbuhan ukuran butir ZnO nanopartikel.

24 Teknik Hidrother mal

Metoda hidrotermal adalah suatu teknik untuk mendapatkan kristal tunggal
atau tingkat kristalinitas yang tinggi melalui proses penumbuhan kristal kembali
(re-crystallization) yang bergantung kepada kelarutan suatu subtansi dalam
pelarut air pada temperatur dan tekanan yang tinggi [50].

Rekristalisasi merupakan suatu proses untuk mendapatkan kristal murni
dengan melarutkan kembali kristal yang tidak murni pada pelarut tunggal atau
multi pelarut pada temperatur dan tekanan tertentu [43]. Teknik ini didasarkan
pada kelarutan suatu substansi pada pelarut, baik itu pelarut tunggal atau
kombinas pelarut (polar atau non polar). Kekurangan cara ini adalah sulit
mempertahankan ukuran kristal semula, disebabkan oleh adanya pertumbuhan
ulang kristal yang tidak terkontrol. Untuk mengatasi hal tersebut, maka substansi
yang akan ditingkatkan kristalinitasnya ditempatkan terpisah dari pelarut dengan
menggunakan perangkat kontainer tertutup (autoklaf). Teknik ini dikenal dengan
perlakuan pasca-hidrotermal.

Rekristalisas dengan metoda hidrotermal memiliki beberapa keuntungan
dibandingkan dengan proses konvensional lainnya seperti penghematan energi,
kesederhanaan proses, efisiens biaya, kontrol inti yang lebih baik, bebas polusi
karenareaks dilakukan pada sistem tertutup (autoklaf), dispersi dan tingkat reaksi
yang tinggi, lebih mudah untuk mengontrol bentuk serta temperatur operasi yang
lebih rendah dengan menggunakan pelarut yang tepat [44]. Gambar 2.4 di bawah
ini menggambarkan hasil proses hidroterma yang mampu memberikan partikel
yang lebih seragam dan padat serta tingkat kristalinitas dan kemurnian yang tinggi

(@) dan perbandingannya dengan hasil ball milling konvensional (b).
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Gambar 2.4 Karakteristik: (a) partikel hasil proses hidrotermal berupa partikel-
partikel yang lebih seragam dan padat serta tingkat kristalinitas dan
kemurnian yang tinggi; (b) hasil ball milling konvensional [49].

Byrappa dan Yoshimura [45] menjelaskan hidroterma sebagai
keseragaman atau ketidakseragaman reaks kimia sebagai akibat dari adanya
bahan pelarut di atas temperatur dan tekanan yang sangat tinggi di atas 1 atmosfer
(atm) pada sistem tertutup.

Hal yang perlu diperhatikan dalam melakukan proses hidrotermal adalah
lingkungan kimia yang harus disesuaikan dengan material yang akan diproses.
Meskipun proses ini memiliki waktu reaks yang lebih lama jika dibandingkan
dengan proses pendeposisian pada fasa uap, atau milling, proses ini mampu
menghasilkan partikel dengan tingkat Kkristalinitas yang tinggi dengan
pengontrolan yang lebih baik dari segi ukuran dan bentuk [46]. Dewasa ini, proses
hidrotermal telah membuka babak baru pada pemrosesan material termasuk pada
skala nanometer. Pada teknik hidrotermal telah diketahui bahwa temperatur,
tekanan, dan potensial kimia adalah variabel utama untuk memberikan hasil yang
diinginkan [47].

P.M. Annesh dkk. [48], melakukan sintesis ZnO partikel dengan teknik
hidrotermal dengan memvariasikan temperatur dan konsentrasi prekursor. Ukuran
partikel yang diperoleh antara 7~24 nm. Hasil difusi reflektansi spektroskopi pita
bergerak dari merah ke biru dengan meningkatnya ukuran partikel. Penelitian ini
membuktikan ukuran partikel yang disintesis dengan metoda hidrotermal
meningkat dengan meningkatnya temperatur pertumbuhan dan menurunnya
konsentrasi prekursor. Rasio molar [OH] : [Zn*] dan temperatur merupakan

faktor yang dominan dalam pembentukan ZnO partikel. Analiss XRD pada
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penelitian ini bertujuan untuk membuktikan peningkatan tingkat kristalinitas

dengan meningkatnya temperatur.

Daam penelitian ini diharapkan dengan dilakukannya perlakuan pasca
hidrotermal pada nanopartikel ZnO hasil sintesis dengan teknik presipitasi yang
telah dikeringkan dan dianil, tingkat kritalinitas ZnO nanopartikel dapat

ditingkatkan secara signifikan.
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BAB 3
METODOLOGI PENELITIAN

3.1 Rancangan Pendlitian

Secara garis besar penelitian ini terdiri atas dua kegiatan utama, yaitu:
sintess ZnO nanopartikel dengan memvariasikan temperatur pencampuran
prekursor dan karakterisas hasil sintesis tersebut. Proses dan tahap penelitian
diilustrasikan pada Gambar 3.1.

Iulnalad M)
FPersiapan ranghkaiat

alat sihtesa dan hahan

Pemhuatan larutan prekursor

Zn(CH3ICOO0)2? dan NaOH
1 M Zn(CH:C00 ) methanol 250 ml and 3.6 HaOH in
ethanal 2350 ml.
Zn(CHCOD, dan HaOH diveflul: + 3 jam secara
terpisah pada sule 80 *C
Fp = 0277,

:

Penumbuhan hihit pada temperaiure
i@ 0°C,@30 @ 60 °C.

Fedua lavatan dicampur tetes denu tetes menzminalkan
perangkat sintesa. Direfluk + 2 jam pada sobo 80 °C

¢

Penghilangan ion sisa . residu
Dimaci denzan laratan carmparan air destilsi: ethanel: 1.
(010002, (8020, 5. 0100:0) panas; 4. (100:07 dingin

[ '

Delantasi dan

i@sutna keamar
' @3500 rpm
: @45 menit
&
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Pengeringan
Dikeringkan pada sabm kamar dan deludrasi (@ 65 °C
selarna 3 harl kenmdian disimpan pada wadah tertutup

\l/ @ 150 °C
@24 jam
Aﬂm}

T hidrothermal & 1
\ @ 150 °C

@24 jam

Pengeringan
Dikeringkan pada sulm kanar

Karakterisasi hasil sintesa
ZRD, UV-Wis, SEM

Y

# Pengolahan
/ Data L

Laporan Hasil
Analisa dan
L

Pembahasan J
1
=
( selesai _\"
y

Gambar 3.1 Diagram alir penelitian.

3.2 Bahan dan Alat

3.2.1 Bahan-bahan:

1. Zn(CH3COO0),.2H,0O katalog No. 1.08802.0250 EM SURE
2. NaOH Merck katalog No. 1.06498.100 EMSURE
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N o g k&~ w

Etanol Absolut Merck katalog No. 1.00983.2500 Pro Analysis
Aquadest

CaCl;

Silica Gel

Vaselin

Peralatan:

© © N o o bk~ W NP

NN NN NDNER ER P B PR BB R
o A W DM P O O 0 N o 00k W DN P O

Corong pisah 125 ml, 250 mi

Labu leher tiga 500 ml

Labu Refluk 250 ml

Labu ukur 100 ml

Condenser Liebig panjang 500 mm
Adapter Y glass

Pipakacal @8 mm

Gelas Beker 500 ml

Corong kaca

Selang silikon

. Penyumbat karet

Pecahan keramik

Erlemeyer 125 mi, 250 ml, 500 ml
Vakum Erlemeyer 250 ml , 125 m
Penyaring Buchner Porselen & 80 mm

. Tabung reaksi/ tabung sntrifus panjang 100 mm, @ 20 mm

Rak tabung reaksi

Kaca petri @ 14 mm

Batang pengaduk magnet 10 mm, 25 mm, 30 mm
Spatula 316 SS

. Kacaarloji

. Lumpang kaca

Pipet tetes
Bath chamber kaca 2500 ml & 200 mm

. Wadah tertutup yang berisi butiran silicagel

17
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26. Botol semprot plastic 150 ml, 250 ml ,200 ml

27. Pipet Volumetric 10 ml, 50 ml, 100 ml

28. Aluminium Foil

29. Pinset

30. Gunting

31. Novix 3M parafilm

32. Kertas Label

33. Pecahan keramik

34. Termometer alcohol/ mercury

35. Bolakaret penghisap

36. tiang penyangga beserta klem

37. Sikat pembersih

38. Oven konventional Oxone 250 °C

39. Kameradigita Sony Alpha550L SLR

40. Pemanas dengan pengaduk magnet yang dilengkapi dengan RTD
thermocouple (pengontrol temperatur yang diprogram), Yellow Line
MAGHS7

41. Mesin centrifugal vakum digital U 320 R Borco Germany

42. Timbangan digital x, xx AVIC

43. Tembakan pengering Krisbow 750 watt

44. Pengukur waktu

3.3 Persiapan Rangkaian Perangkat Sintesis

Pada penelitian sebelumnya, pengadukan campuran prekursor dilakukan
menggunakan pengaduk magnet pada udara terbuka dimana larutan NaOH
ditambahkan tetes demi tetes ke dalam larutan Zn asetat. Selama proses
pengadukan akan membentuk suatu pulsar dimana akan menghisap udara sekitar
yang mengandung beberapa komponen kimia sperti CO,, N, H,O dan O; ke
dalam campuran tersebut. Untuk mengatasi hal tersebut, didisain suatu perangkat
sintesis sebagaimana yang diilustrasikan pada Gambar 3.2. Diharapkan dengan
menggunakan perangkat tersebut akan diperoleh ukuran partikel hasil sintesis
yang lebih kecil dari ukuran yang diperoleh dari penelitian sebelumnya dan
memiliki tingkat kristalinitas yang tinggi. Butiran silica gel dan CaCl, di dalam
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gelas beker yang bernomor 15 pada Gambar 3.2 berfungsi menyerap kandungan
uap air dari udara sekitar agar tidak masuk ke dalam perangkat selama sintesis
berlangsung. Sementara itu, alat yang bernomor 12 pada Gambar 3.2 adalah RTD
yang berfungsi sebagai sensor yang mendeteks temperatur sintesis yang
selanjutnya memberikan sinyal ke prosesor alat pemanas agar dapat mengontrol

temperatur yang konstan selama proses sintesis berlangsung.

= o

A 2

b4

Gambar 3.2 Konstruksi perangkat sintesis , 1. Stand, 2. Plat pemanas dengan
pengaduk magnet, 3. RTD, 4. Batangan magnet, 5. Labu leher tiga,
6. Chamber kaca, 7. Karet penyumbat, 8. Corong pisah, 9.
Pendingin Liebieg, 10. Klem, 11. Penyambung kaca, 12. Pipa kaca
L, 13. Selang silikon 14. Corong penyaring 15. Gelas beker berisi
butiran silicagel dan CaCl,.
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Gambar 3.3 Redlisasi konstruksi perangkat sintesis.

34  Persiapan Formulasi L arutan Prekursor

Penelitian ini dilakukan dengan metode kimia basah yaitu dengan teknik
pengendapan hasil reaksi (precipitation). Pada penelitian ini endapan yang
terbentuk dari reaksi kimiamenjadi objek penelitian. Formulasi dalam mensintesis
ZnO nanopowder telah dilakukan sebelumnya oleh beberapa peneliti dengan rasio
konsentrasi prekursor 0,05, 0,13, 0,71 dengan rentang pH 8 ~11 [24,49,50].

Penentuan formulasi juga dapat diestimasi dari reaks kesetimbangan
dimanaratio [Zn®*]:]OH] adalah 0,5. Kelebihan [OH] akan dapat membentuk ion
komplek Zn(OH),* dan tidak berwarna seperti pada reaksi berikut:

Zn(OH),+20H —Zn(OH)4*
Perhitungan formulasi dan reaksi kesetimbangan kimia dapat diuraikan sebagai
berikut:
Zn(CH3COOH),. H,O0 + 2NaOH  — Zn(OH),| + 2Na(CH3COO) + (3.1)

2H,0
Zn(OH); — Zn*" +OH" (3.2)
Zn* +20H — ZnO+H,0 (3.3)

1

Perhitungan sederhana sebagai berikut:
100 ml Zn(CH3COQOH),. H0 0.1M =100 ml * 0.1 mmol/ml = 10 mmol
100 ml NaOH 0.36 M =36 mmol
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Zn** dalam campuran = 10 mmol/200 ml. = 0,05 M
Karenadisosiasi Zn(CHs;COOH) > Zn?*+ 2(CH3COO)
Kesetimbangan : 10 mmol : 10 mmol : 20 mmol
OH" dalam campuran = 36 mmol/200 ml = 0,18 M

NaOH ->Na" +OH’

Kesetimbangan : 36 mmol : 36 mmol : 36 mmol

Sehingga rasio molar [Zn?*] :[OH7] = 0,05:0,18 = 0,277 atau [OH]/[Zn?*] = 3,6
Kalau dilihat dari reaks kesetimbangan pada reaks (1), maka dapat dituliskan
perbandingan rasio molal sebagai berikut: 1: 2: 1: 2: 1 sehingga [Zn(CH3;COOH)..
H.0] :[ NaOH] =%2=0,5.

3.4.1 Persiapan larutan Zn(CH3;COOH),

Sebanyak 2,194 gram Zn(CH3COO0).2H,0 dilarutkan dalam labu refluk
250 ml dengan menggunakan etanol 50 ml . Larutan tersebut direfluk selama 3
jam pada temperatur 80 °C dengan menggunakan magnetic stirrer dan perangkat
sintesis untuk mencegah kontak udara luar. Kemudian larutan dipindahkan ke
dalam labu ukur 100 ml dan ditambahkan etanol panas sampa tanda batas.
Larutan tersebut ditandai dengan larutan A (Zn(CH;COOH), ,1 M), kemudian

larutan tersebut didinginkan sampai temperatur sintesis.

Gambar 3.4 Timbangan digital ACIS D-300H.

3.4.2 Persiapan larutan NaOH

Sebanyak 1,44 gram NaOH yang telah digerus dengan menggunakan
lumpang kaca di masukkan ke dalam labu refluk 250 ml dan ditambahkan 50 ml
etanol lalu direfluk sslama 3 jam pada temperatur 80 °C. Larutan dipindahkan ke
labu ukur 100 ml dan ditambahkan etanol panas sampai batas. Larutan tersebut
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ditandai dengan larutan B (NaOH , 3,6 M NaOH). Larutan didinginkan sampai

temperatur sintesis.

3.5 SintesisZnO dengan dropwise

Pada penelitian yang telah banyak dilakukan, teknik pencampuran
dilakukan dengan menambahkan larutan NaOH yang telah difomulasikan tetes
demi tetes ke dalam larutan Zn(CH3COOH), sementara pada penelitian ini
dilakukan modifikasi teknik pencampuran, dimana kedua larutan Zn(CH3zCOOH),
dan NaOH dicampur secara bersamaan tetes demi tetes dengan menggunakan
perangkat sintesis yang telah didesain khusus untuk proses sintesis. Sintesis
dilakukan dengan memvariasikan temperatur pencampuran prekursor yaitu 0, 30
dan 60 °C.

Larutan A dan B masing-masing dipindahkan ke corong pisah A dan B
pada perangkat sintesis seperti Gambar 3.2 dan Gambar 3.3 no. 8. Pencampuran
larutan dilakukan secara bersamaan 1 tetes per 3 detik dengan mengatur kran pada
corong pisah. Pertumbuhan inti ditandai dengan perubahan warna campuran
menjadi putih susu. Larutan tersebut didinginkan sampai pada temperatur ruang
dengan tetap meneruskan pengadukan yang selanjutnya direfluk pada temperatur
80 °C sdlama 1,5 jam dan didinginkan sampai pada temperatur ruang. Larutan
dipindahkan ke erlemeyer 250 ml dan dibungkus dengan kantong plastik
selanjutnya di vakum. Hasil sintesis tersebut disimpan dalam lemari pendingin
pada temperatur 6 °C selama 1 sampai 3 hari dengan tujuan untuk menghambat

pertumbuhan butir yang cepat [59, 51].

Larutan hasil sintesis yang telah disimpan dalam lemari pendingin
dipindahkan ke corong pisah untuk di pisah koloid dari pelarut, lalu di sentrifus
dengan menggunakan mesin sentrifugal vakum Borco U-320R pada kecepatan
3.500 rpm selama 45 menit pada temperatur ruang. Endapan dicuci dengan
menggunakan pelarut campuran air destilasi : etanol dengan propors (0 : 100),
(80 : 20), (100 : 0) panas, dan (100 : 0) dingin. Etanol yang digunakan pada
pencucian adalah etanol yang telah didestilasi untuk menghilangkan beberapa ion
dan kandungan kimia yang terkandung dalam etanol absolut. Karena hal tersebut
diduga dapat menggangu hasil akhir sintesis. Endapan yang telah dicuci
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dituangkan pada kaca petri dan dikeringkan pada temperatur ruang, kemudian
pengeringan dilanjutkan pada temperatur 65 °C selama 3 hari. Hasil pengeringan
dismpan pada wadah tertutup yang berisi butiran silica gel selama 3 hari. Dari
masing-masing sampel diambil secukupnya untuk dilakukan pengujian dengan
mengunakan UV Vis dan XRD. Sisa dari masing-masing sampel akan di anil dan

pasca-hidrotermal.

Gambar 3.5 Mesin sentrifugal vakum Borco U-320R.

3.6  Perlakuan Anil dan Pasca-hidroter mal

Hasil serbuk nanopartikel yang diperoleh dari sintesis yang telah
dikeringkan, ditempatkan pada cawan petri selanjutnya dipanaskan dengan
menggunakan pemanas konvensional pada temperatur 150 °C selama 24 jam,
kemudian didinginkan sampai pada temperatur ruang. Hasil pengeringan tersebut
disimpan pada wadah tertutup yang berisi butiran silica gel. Dari masing-masing
sampel diambil secukupnya untuk di lakukan pengujian dengan instrumen UV-
Vis dan XRD, selanjutnya sisa dari masing-masing sampel tersebut akan diberi

perlakuan pasca-hidrotermal.

Gambar 3.6 Oven konvensional.
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Serbuk ZnO yang telah dianil dipersiapkan untuk proses pasca-hidrotermal.
Sejumlah serbuk hasil anil dimasukkan ke dalam kontainer autoklaf yang berisi
sebagian air destilas. Sampel ditempatkan diates permukaan air dengan
menggunakan penyangga seperti pada Gambar 3.7. Kontainer ditutup rapat
kemudian dimasukkan ke dalam oven lalu dipanaskan pada temperatur 150 °C

selama 24 jam yang selanjutnya didinginkan sampai pada temperatur ruang.

Gambar 3.7 Kontainer autok! af.

Dari masing-masing sampel diambil secukupnya untuk di lakukan pengujian
dengan instrumen UV-Vis dan XRD dan SEM.

3.7 Karakterisasi Hasll Sintesis

3.7.1 Pengujian dengan menggunakan alat Difraks Sinar X (XRD)

Uji XRD dilakukan di laboraturium XRD Badan Tenaga Atom Nasional
dengan menggunakan perangkat instrument Phillips X-ray diffractometer
PW1710/20, radiasi monokromatik Cu Ka (A = 1,54056 A). Gambar mesin XRD
ditunjukkan pada Gambar 3.8.

Gambar 3.8 Difraktometer sinar X ( XRD)Phillips PW1710/20.
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Pengujian menggunakan XRD bertujuan untuk mengidentifikasi jenis fasa dan
ukuran rate-rata kristal hasil sintesis. Data yang terbaca oleht XRD dapat di
tampilkan ke dalam suatu grafik intensitas terhadap besar sudut 26, sebagaimana
yang diilustrasikan pada Gambar3.9.

= Expenmenta Data

re \ )-J“«LJ:@L,JJ_MAA.*

Gambar 3.9 Contoh grafik hasil sintesis melalui uji XRD

Dengan membandingkan grafik hasil sintesis melalui uji XRD dengan grafik bank
data American Mineralogist Crystal Sructure Database (AMCSD) revisi no
17273, 04 juni 20011 card no. [96-900-4181; 96-900-4182] [52], maka dapat
dipastikan jenis dan fasa senyawa hasil sintesis tersebut. Selain memastikan jenis
fasa yang dihasilkan pada reaks pembentukan, teknik XRD juga dapat
menentukan besar kristalit hasil sintesis dengan menggunakan persamaan
Scherrer:

D=Kk\/Bcosb (3.4
dimana D adalah ukuran diameter kristalit; k adalah konstanta proporsionalitas
(=0.9); A adalah panjang gelombang dari difraksi X-ray yang digunakan (A =
1.54056 A); p adalah lebar keseluruhan dari puncak difraksi maksimum ( full
width at half maximum, FWHM) sebagaimana yang diilustrasikan pada Gambar
3.10 dan 6 adalah sudut Bragg yang terbaca oleh mesin XRD. Puncak-puncak
yang dihasilkan pada pengujian XRD terhadap sampel hasil sintesis akan
digunakan untuk mengestimasi ukuran kristalit ZnO melalui anaisis nilai
pelebaran puncak. Setiap puncak akan memberikan nilar FWHM. Hasil
pengurangan nilai tersebut dengan FWHM vyang diakibatkan oleh peralatan
instrumen akan diaplikasikan pada analisis dengan metoda persamaan Scherrer.
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Gambar 3.10 Salah satu pucak hasil uji XRD.

Dengan mengkonversi nilai pelebaran setiap puncak ke dalam bentuk diagram
scatter dan hasil interpolasi dari nilai tersebut memberikan suatu persamaan linier
dengan konstanta yang dapat dipergunakan dalam mengestimasi ukuran besar

kristal rata-rata. Interpolasi dan diagram scatter diilustrasikan pada Gambar 3.11.

0.0300000 | y =0.0362x + 0.0039
0.0250000 &
0.0200000 A\ A
%) A A
S 0.0150000
s
0.0100000
0.0050000
0.0000000 +—— e U T JRRl—— 3
0 0.2 0.4 0.6
Sin ©

Gambar 3.11 Contoh Interpolasi hasil Uji XRD.

3.7.2 Pengujian dengan menggunakan alat UV-Vis Spektroskopi

Pengujian dengan menggunakan UV-Vis Spektroskopi bertujuan untuk
mengetahui energi celah pita dan radius partikel dari kristal hasil rekayasa,
dimana perbedaan ukuran dalam skala nanometer memberikan perbedaan yang
sangat signifikan terhadap sis absorbsi dan puncak maksimum kurva absorbs
hasil spektroskopi UV tersebut (size-dependent optical absorption). Dengan
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mengaplikasi persamaan Tauc [53] dan Brus [54] maka energi celah pita (Eg) dan
ukuran kristalit dari nanopartikel ZnO dapat tentukan.

(a,hv)" = Ahv-E,) (3.)

dimana o, adalah koefisien absorbsi linear; hv adalah energi foton dari cahaya; A
adalah parameter |ebar sisi penyerapan; dan Ey adalah energi celah pita optis,
masing-masing. Koefisien absorbsi pada sisi absorbsi dengan energi tinggi (UV-
range) dapat digunakan untuk mem-fit persamaan di atas untuk mendapatkan nilai
Ey dengan mengekstrapolasi plot (ahv )" sebagai suatu garis lurus terhadap
perpotongannya dengan sumbu hv[(a, hv )"=0]. Nilai dari n dapat diasumsikan
dengan mempertimbangkan karakteristik inheren transis  elektronik yang
bertanggung jawab terhadap mekanisme serapan cahaya, dimana nilai n adalah
setara dengan 2 dan %2 untuk material semikonduktor direct dan indirect band

gaps masing-masing.

Selanjutnya informasi dari estimasi nilai energi celah pita ini digunakan
untuk memprediksi besarnya ukuran nanopartikel ZnO. Hal ini didasarkan atas
fenomena bahwa bila ukuran kristalit material semikonduktor berada di bawah
radius Bohr dari pasangan elektron dan lubang (elektron-hole pair) maka sis
absorbsi material akan menunjukkan pergeseran ke panjang gelombang yang lebih
pendek sebagai perbandingan terhadap nilai material ruahnya sebagimana
diformulasikan oleh Brus sebagai berikut:

£ Sy h%j( -y J_ % 0.1224e32( 1,1 }_l 36)

2er®\mm, mm, ) 4regr (2n°eg,)”\ mm, mm,
dimana Ey adalah energi celah pita untuk material ruah; R adalah jari-jari partikel;
£ adalah dielectric constant; me dan m, adalah massa efektif dari elektron dan hole
masing-masing;/ adalah konstanta Planck’s; dan e adalah muatan elektron. Gugus
kedua dari persamaan di atas mewakili energi lokalisasi kuantum dan memiliki
ketergantungan pada 1/R?, Sementara gugus ketiga dari persamaan itu
memberikan energi Coulomb, energi yang juga bergantung pada 1/R. Beberapa
referensi data dielektrik ZnO tercantum pada Tabel 4.1.
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Tabel 3.1 Data dielektrik ZnO [55].

Parameter Nilai dan referensi Keterangan

Masa efektif elektron 0.24 ; 0.28; 0.28; 0.24 ;0.26 [56]

Me

massa efektif hole my, 0.45; 0.59; 0.50; 0.45

Eksitasi bindingenergi 59

R[meV]

Konstanta Bulk 3.7

dielektrik &

Indek refraktif pada625 1.92

Konstanta Zero €0=8.8+ 0.4; €19 =7.8+0.3 Pengukuran

frequency dielectric dan IR
spectroscopy

Konstanta static g=11; =85 Paengukuran

dielectric padaradio
frequency

Satic relative 6.51

permittivity

Radius eksiton 13; 18; 25

Radius eksiton 28.7 Pengukuran
dengan h’;
e/ UT€’

3.7.3 Pengujian dengan menggunakan alat Mikroskop Pemindai Elektron

(Scanning Electron Microscope)

Uji SEM dilakukan di laboratorium Departemen Badan Tenaga Atom
Nasional Serpong. llustras perangkat SEM dapat dilihat pada Gambar 3.12.

Gambar 3.12 Sistem alat mikroskop pemindai elektron, SEM - EDX merek JED-
2300 Analysis Sation JEOL.
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Mikroskop pemindai elektron (SEM) digunakan untuk mempelgjari bentuk
detil arsitektur permukaan sel dan obyek diamati secara tiga dimensi. Pada SEM,
gambar dibuat berdasarkan deteksi elektron baru (elektron sekunder) atau elektron
pantul yang muncul dari permukaan sampel ketika permukaan sampel tersebut
dipindai dengan sinar elektron. Sinyal elektron sekunder atau elektron pantul yang
terdeteks diperkuat oleh suatu amplifier, besar amplitude hasil penguatan tersebut
ditampilkan dalam gradasi gelap-terang pada layar monitor CRT (cathode ray
tube) dan gambar struktur obyek tersebut dapat diperbesar.
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BAB 4
PEMBAHASAN

Pada bab ini akan dibahas pengaruh temperatur pencampuran prekursor,
terhadap pertumbuhan nanopartikel serta perlakuan anil dan pasca-hidrotermal
terhadap tingkat kristalinitas dan energi celah pita nanopartikel ZnO.

4.1  Larutan hasil pencampuran prekursor dengan varias temperatur
Sintesis dilakukan dengan menggunakan perangkat yang didisain seperti
yang digambarkan pada Gambar 3.2 dan 3.3 dengan tujuan untuk mengurangi
kontak langsung senyawa kimia selama proses sintesis dengan udara luar yang
mengandung beberapa unsur kimia seperti CO,, H,, O,, NO, dan H,O dan lain-
lain yang akan mengganggu dalam proses dan hasil sintesis ZnO. Pencampuran
kedua larutan dilakukan secara bersamaan tetes demi tetes (dropwise) dimana
teknik ini berbeda dengan teknik yang umum dilakukan dengan meneteskan
larutan hidrolisis (NaOH) ke daam larutan Zn(CH3COO), sehingga
membutuhkan waktu yang lama untuk mencapai titik kritikal pertumbuhan embrio
partikel. Pertumbuhan inti Zn(OH), diawali dengan terbentukya larutan keruh
yang transparan (Gambar 4.1). Kondisi ini mengindikasikan adanya pertumbuhan
inti Zn(OH),. Larutan keruh dan transparan kemudian berubah menjadi putih susu
dan membentuk suatu koloid yang stabil setelah didiamkan selama 30 menit di

dalam lemari pendingin pada temperatur 6 °C.

Gambar 4.1 Hasil visual pencampuran prekursor pada proses sintesis.
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Pemisahan dan pencucian koloid dilakukan dengan menggunakan corong pisah
(Gambar 4.2), untuk selanjutnya disentrifus sdlama 45 menit dengan
menggunakan mesin sentrifugal vakum Borco U-320R pada kecepatan 3500 rpm,

tekanan dan temperatur ruang.

Gambar 4.2 Pencucian endapan (a). sebelum membentuk |apisan(b) setelah
membentuk | apisan.

Pencucian dilakukan berulang kali dengan menggunakan larutan campuran
air dan etanol destilasi dengan pernbandingan proporsional (100: 0), (80: 20),
(100: 0) panas dan (100: 0) dingin. Hal tersebut bertujuan untuk menarik ion sisa
dengan yang memiliki tingkat kepolaran yang berbeda. Pada proses pencucian
akan terbentuk 3 lapisan yaitu bening, koloid transparan serta koloid yang
berwarna putih susu pada sisi bawah corong pisah. Selama proses pencucian, hasil
sintesis pada temperatur 0 °C lebih lama mengendap jika dibandingkan dengan
hasil sintesis pada temperatur 30 dan 60 °C.

Pada proses pencucian koloid dengan menggunakan perbandingan etanol :
air destilasi (80 : 20), endapan melepaskan panas dan gelembung gas yang diduga
adalah O,. Partikel ZnO diperkirakan telah terbentuk ketika diberikan perlakuan
panas selama proses refluk berlangsung. Hal ini terlihat ketka hasil koloid yang
didispersikan dalam etanol destilas memberikan pendaran sinar yang berwarna

merah kuning hijau dan kebiruan disinari dengan lampu ultra violet (Gambar 4.3).
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Gambar 4.3 Pendaran sinar partikel ZnO dibawah sinar lampu ultraviol et

Hasi| koloid yang telah dicuci dimasukkan ke dalam cawan petri kemudian
dikeringkan pada suhu ruang selama 3 hari dan dilanjutkan pada suhu 65 °C. Hasl
pengeringan dengan jumlah koloid yang sedikit membentuk lapisan tipis yang
tembus pandang sedangkan pada jumlah yang banyak akan terlihat berwarna putih
sedikit tembus pandang. Setelah dilakukan anil pada temperatur 150 °C, lapisan
tersebut akan menjadi putih kekuningan.

Selama proses sintesis berlangsung, proses pertumbuhan ZnO terjadi
melalui mekanisme reaksi antara larutan Zn(CH3COOH), dengan NaOH yang
menghasilkan Zn(OH),, Na(CH;COOH) dan H,O (reaksi 4.1). Koloid akan
terbentuk ketika Zn** dan OH" mencapai angka kritikal kelarutan (reaksi 4.2).
Sementara itu, kelebihan ion OH™ akan bereaks dengani Zn(OH), membentuk ion
komplek Zn(OH),* (reaksi 4.3). Dengan adanya H,O dan energi yang diberikan
ketika direfluk, Zn(OH)*" terdisosiasi kembali membentuk ion Zn** dan OH
seperti pada reaks (4.3) yang selanjutnya membentuk ZnO (reaks 4.4).
Pembentukan ZnO seperti pada reaks (4.4), dapat terjadi sebagai hasil reaks
dengan ion OH" dari kondensat selama refluk berlangsung.

Mekanisme reaks pertumbuhan dapat dituliskan sebagai berikut [57, 58]:
Zn(CH3COOH)2.2H,0 + 2NaOH <> Zn(OH)y,+ NaCH3COO + 2H,0  (4.1)

Zn** +20H < Zn(OH)zy (4.2)
Zn** +40H <  Zn(OH),*y (4.3)
Zn”"OH « ZnO+H,0 (4.4)
Zn(OH)z,, <« Zn?**+20H (4.5)
Zn** +20H° < ZnO+H,0 (4.6)
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Pertumbuhan inti pada pencampuran prekursor pada temperatur 0°C lebih
lambat jika dibandingkan dengan pencampuran pada temperatur 30 dan 60 °C. Hal
ini disebabkan oleh adanya energi bebas yang diserap selama proses reaksi
berlangsung . Hubungan pertumbuhan inti dengan energi bebas ditunjukkan pada
Gambar 4.4 [59]. Sementara itu, pada pencampuran prekursor 30 dan 60 °C,
temperatur memberikan energi pendorong yang lebih untuk terjadinya reaksi lebih
lanjut sehingga energi bebas dan radius embrio kritikal juga akan meningkat.

Hubungan fenomena ini di formulasikan seperti persamaan berikut;
I =29 (AG, —AG,) 4.6
dimana r*= radius embrio, g = energi interfasial, AGy = Energi bebas per unit

volume dan AGs = energi strain per unit volume.

4.00E-19
; gec r?
J.CCE-19
/ — . AG* critical
2.G0E-19 " S
X1 >

Fad 1.0NE-18& / \
5 E \
c
D ooe+on A r .
g D.00= P00 1.COE 09 r* e 2.00E 'b
= critical
wo \

-7.00E-79

N .
AGy-AGgor 13\ AG A

-3.00F-19 ‘\ !
| \

i Radius of embryo

-2,U0E-19

Gambar 4.4 Hubungan energi bebas terhadap radius partikel [50].

Dengan demikian pertumbuhan partikel pada sintesis akan dapat meningkat
dengan meningkatnya temperatur . Hal tersebut dengan jelas diilustrasikan seperti
pada Gambar 4.13.
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4.2  Serbuk nanopartikel ZnO Hasll Pengeringan, Anil dan Pasca-
hidroter mal

Serbuk nanopartikel ZnO hasil pengeringan yang telah melalui poses anil
dan pasca-hidrotermal diji dengan XRD dan UV-Vis. Hasil visua grafik XRD
diperlihatkan pada Gambar 4.5, Gambar 4.6 dan Gambar 4.7.

Grafik hasil XRD hasil uji sampel a, b dan ¢ menunjukan indek puncak
yang sama dengan indek puncak wurstzite-ZnO (Gambar 4.8) [60] dan
dikonfirmasi oleh data American Mineralogist Crystal Structure Database
(AMCSD) revisi no 17273, 04 juni 2011 kartu no.[96-900-4181; 96-900-4182]
seperti yang terlihat pada Gambar 4.9 [52]. Hasil sintesis dengan menggunakan
metode dropwise kedua pelarut pada perangkat sistesis yang didisain seperti pada
Gambar 3.2 memberikan tahap yang lebih singkat untuk menghasilkan
nanopartikel ZnO jika dibandingkan dengan hasil penelitian sebelumnya dengan
menggunakan teknik yang umum dilakukan pada penelitian sebelumnya. Hal
tersebut dapat dibuktikan dengan membandingkan grafik hasil uji XRD (lampiran
20) terhadap sampel yang disintesis pada kondisi temperatur dan rasio molar yang
sama [61].

Pada grafik uji XRD hasi| sintesis (Gambar 4.7 dan 4.8) terjadi pelebaran
puncak pada 20 dari 65 sampal dengan70 dergjat terjadi yang kemungkinan besar
disebabkan oleh adanya Zn(OH), yang masih belum dikonversi sepanuhnya ke
bentuk nanopartikel ZnO.
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Gambar 4.5 Grafik XRD hasi| sintesis pada kondisi pengeringan hasil
pencampuran prekursor pada temperatur : (a) 0°C, (b) 30°C dan (c)

Intensitas

Gambar 4.6 Grafik XRD hasil sintesis pada kondisi anil hasil pencampuran
prekursor padatemperatur : (a) 0 °C, (b) 30°C dan (c) 60 °C.
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Gambar 4.7 Grafik XRD hasil sintesis pada kondisi pasca-hidrotermal hasil
pencampuran prekursor pada temperatur : (a) 0 °C, (b) 30°C dan (c)

60 °C.
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Gambar 4.8 Grafik Wurszite-ZnO [62].
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- 2 [96-900-4181] OZn Zincite
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Gambar 4.9 Grafik XRD zincite / wurtzite ZnO data American Mineralogist
Crystal Structure Database (AMCSD) revisi no 17273, 04 juni
20011 card no.[96-900-4181] [52].

Hasil analisis dengan menggunakan menggunakan software Match! versi
1.10 terhadap puncak yang memiliki intensitas serapan yang rendah (Gambar 4.5,
Gambar 4.6 dan Gambar 4.7) pada pada sudut 260 dengan rentang 65 hingga 70
derajat menunjukkan adanya Zn(OH), yang lebih dominan daripada ZnO (Gambar
4.10 dan Gambar 4.11) yang selengkapnya dimuat pada Lampiran 1 hingga

Lampiran 18.
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Gambar 4.10 Hasil analisis keberadaan Zn(OH),. hasil sintesis temperatur

Intensity

pencampuran prekursor 0 °C.
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Gambar 4.11 Hasil analisis keberadaan ZnO. hasil sintesis temperatur

pencampuran prekursor 0 °C.

Ukuran partikel rata-rata ditentukan dengan persamaan Schereer seperti
yang telah di bahas pada pada sub bab 3.71. Dengan batuan software Peak Fit
Vers 4.12 yang kemudian diperoleh nilai 20 dan Full width at half maximum
(FWHM) dalam satuan degree. Nila tersebut dikonversikan ke dalam satuan
radian. Oleh karena pelebaran puncak juga ditimbulkan oleh instrumen, maka

nilai pelebaran puncak yang ditimbulkan partikel harus dikurangi dengan nilai

pelebaran puncak yang ditimbulkan oleh instrumen. Dengan menginterpolasikan
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nilai-nilai pr cos @ dan sin 6 ke dalam grafik scatter dimana fr cos 6 sebagai
sumbu y dan sin @ sebagai sumbu X, akan diperoleh suatu persamaan linier.
Dengan mensubtitus nilai suku kedua dari persamaan linier tersebut ke dalam
persamaan Scherrer akan diperoleh estimasi rata-rata ukuran partikel seperti pada
Tabel 4.1.

Tabel 4.1 Hasil edimasi ukuran nanopartikel ZnO hasil presipitasi dengan
menggunakan persamaan Scherrer.

Ukuran partikel (nm) hasil sintesis
dengan varias temperatur pencampuran

No Kondisi perlakuan prekursor,
0°C 30°C 60 °C
1 Pengeringan 9,14 10,00 11,24
2 Anil 9,86 12,24 13,18
3 Hidrothermal 10,47 13,99 14,74

Hasil perhitungan ukuran kristal pada Tabel 4.1 dapat diilustrasikan ke dalam
bentuk grafik batang seperti pada Gambar 4.13, Gambar 4.14 dan Gambar 4.15.
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X
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o
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Gambar 4.12 Hasil perhitungan ukuran nanopartikel ZnO hasil presipitas setelah
pengeringan.
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Gambar 4.13 Hasll perhitungan ukuran nanopartikel ZnO hasil presipitas setelah
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Gambar 4.14 Hasil perhitungan ukuran nanopartikel ZnO hasil presipitas setelah
perlakuan pasca-hidrotermal.

Dari Tabel 4.1 dan Gambar 4.12 sampai dengan Gambar 4.14 terlihat bahwa
terdapat kecenderungan yang konsisten, dimana ukuran partikel meningkat seiring
dengan meningkatnya temperatur pencampuran prekursor dari 0 ke 60 °C,
kecenderungan yang sama juga pada perlakuan anil dan hidrotermal. Peningkatan
tersebut terjadi sebagal akibat dengan meningkatnya temperatur akan
meningkatkan energi pendorong untuk terjadinya pertumbuhan.
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Salah satu bagian dalam penelitian ini adalah perlakuan anil pada
temperatur 150 °C dengan waktu tahan 24 jam. Puncak difraksi XRD pada sampel
yang dianil terlihat menajam. Hal tersebut mengindikasikan adanya peningkatan
kristalinitas dan ukuran partikel ZnO. Selama proses anil berlangsung terjadi
penyusunan ulang dan pertumbuhan nanopartikel. Pertumbuhan tersebut diawali

2+e

dengan pembentukan radikal Zn“"*dan OH™ .yang bersumber dari Zn(OH)..
Sementara itu, Zn(OH), yang belum sepenuhnya mengalami dekomposisi dapat
mempengaruhi penyusunan dan pertumbuhan nanopartikel. Pada penelitian
sebelumnya, dilaporkan bahwa Zn(OH), yang belum dikonverss menjadi ZnO
dapat menghambat pertumbuhan partikel ZnO (surface capping effect) dimana
Zn(OH), akan mengalami dekomposisi padatemperatur diatas 125 °C [63, 64].
Analisis grafik XRD ditemukan puncak yang melebar pada sudut 26 pada
rentang 65 sampai dengan 70 dergjat yang disebabkan oleh rendahnya intensitas
sinar X yang dihambur oleh nanopartikel (gambar 4.16). Puncak-puncak tersebut
akan kembali mengam setelah hasil sintesis tersebut melalui proses pasca-
hidrotermal dimana nanokristalit ZnO akan tumbuh menjadi Iebih besar dan
tingkat kristalinitas juga meningkat. Hal tersebut ditandai dengan menajamnya
kembali puncak-puncak pada 2 6 rentang 65-70 dergjat (Gambar 4.15 (@) dan (b)).
Hal ini dapat terjadi karena selama proses pasca-hidrotermal berlangsung,
temperatur dan tekanan yang tinggi memberikan energi pendorong yang cukup

untuk memutus ikatan HOceZneoOH yang ada pada permukaan atau intersisi
kristal ZnO untuk membentuk radikal Zn*** dan radikal OH'Oyang selanjutnya

akan terjadi pertumbuhan dan penyusunan ulang nanokristalit ZnO kearah yang
lebih teratur sebagai akibat interaks antar radikal tersebut [65]. Susunan antar
atom di dalam nanokristal ZnO yang tumbuh tersebut akan memberikan suatu
bidang datar dengan jarak antar atom yang sama (Bragg law) sehingga hamburan
sinar X oleh bidang datar kristal dengan kisi-kisi yang teratur akan saling
diperkuat. Kemudian, intensitas sinar hamburan yang ditangkap oleh mesin XRD
diterjemahkan ke bentuk puncak yang mengam dengan sudut 20 yang
menyempit. Selanjutnya analisis grafik XRD terhadap hasil sintesis dengan
temperatur pencampuran pada 60 °C yang telah melalui proses pasca-hidrotermal

ditemukan puncak pada sudut 26 31,08 dergjat yang cukup tgjam yang diduga
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besar adalah puncak yang ditimbulkan dari kesalahan alat atau yang dikenal
sebagai ghost peak (Gambar 4.17).

Intensitas

O IO I I 0 U U U O 0 1 A A A O O A O O I O O O O AR

20 30 40 50 60 70 80
2 0 (derajat)

Gambar 4.15 Grafik XRD sampel hasil sintesis pada temperatur 0 °C setelah
melalui proses: (a) pengeringan, (b) anil, (c) pasca-hidrotermal.
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Gambar 4.16 Grafik XRD sampel hasil sintesis pada temperatur 60 °C setelah
melalui proses. (a) pengeringan, (b) anil, (c) pasca-hidrotermal.
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Untuk mengkonfirmasi lebih lanjut maka investigasi lebih lanjut dilakukan
dengan menggunakan alat spektroskopi UV spectrophotometer Shimadzu 4240
pada temperatur ruang dengan rentang gelombang 200-800 nm. Hasil spektrum
serapan panjang tersebut ditampilkan pada Gambar 4.17 hingga Gambar 4.22
dimana serapan mengalami pergeseran dari 391 ke 398 nm dengan meningkatnya
temperatur sintesis dan ukuran nano partikel setelah pengeringan setelah
pengeringan, dan 395 ke 398 nm pada hasil sintesis setelah melalui pasca-
hidrotermal. Serapan panjang gelombang bergeser ke arah biru (Lampiran 21).
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Gambar 4.17 Spektrum serapan nanopartikel ZnO hasil sintesis pada temperatur
0 °C setelah pengeringan.
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Gambar 4.18 Spektrum serapan nanopartikel ZnO hasil sintesis pada temperatur
30 °C setelah pengeringan.
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Gambar 4.19 Spektrum serapan nanopartikel ZnO hasil sintesis pada temperatur
60 °C setelah pengeringan.
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Gambar 4.20 Spektrum serapan nanokristalin ZnO hasi| sintesis pada temperatur
0 °C setelah pasca-hidrotermal.
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Gambar 4.21 Spektrum serapan nanokristalin ZnO hasil sintesis pada temperatur
30 °C setelah pasca-hidrotermal.
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Gambar 4.22 Gambar serapan nanokristalin hasil sintesis pada temperatur 60 °C
setelah pasca-hidrotermal .
Radius kristalin juga dihitung dengan menggunakan metoda Kubelka-

Munk dimana, energi celah pita yang diperoleh dengan menginterpolasikan
(a*hv)?® ke hv aksis seperti yang diilustrasikan pada Gambar 4.23, 4.24, 4.25, 4.26,
4.27 dan 4.28, kemudian energi celah pita tersebut dikonversikan ke bentuk
panjang gelombang, A = hv / E. Nila radius kristalin akan diperoleh dengan
mensubtitusi - panjang gelombang tersebut ke dalam persamaan (4.7) [66], yaitu
derivat dari persamaan (3.7.1) pada bab. 3.7.

—0.3049 + |-26.23012 + 10205572
A, (nm)

2483 .2
A, (nm)

(4.7)

r(nm) =
- 6.3829 +
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Gambar 4.23 Grafik penentuan energi celah pita nanopartikel ZnO hasil sintesis
pencampuran prekursor pada temperatur 0 °C setelah pengeringan.
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Gambar 4.24 Grafik penentuan energi celah pita nanopartikel ZnO hasil sintesis
pencampuran prekursor pada temperatur 30°C setelah pengeringan.

Universitas Indonesia
Sitesis Nanopartikel..., Jandri Jacub, FT Ul, 2011



12000 F
10000
8000 F

6000

(k * hv)?[eV]?

4000

2000 * Q-

Gambar 4.25 Grafik penentuan energi celah pita nanopartikel ZnO hasil sintesis
pencampuran prekursor pada temperatur 60 °C setelah pengeringan.
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Gambar 4.26 Grafik penentuan energi celah pita nanokristalin ZnO hasil sintesis
pencampuran prekursor pada temperatur 0 °C setelah pasca-
hidrotermal.
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Gambar 4.27 Grafik penentuan energi celah pita nanokristalin ZnO hasil sintesis
pencampuran prekursor pada temperatur 30 °C setelah pasca-
hidrotermal.
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Gambar 4.28 Grafik penentuan energi celah pita nanokristalin ZnO hasil sintesis
pencampuran prekursor pada temperatur 60 °C setelah pasca-
hidrotermal.
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Hasil perhitungan energi celah pita dan radius partikel dapat dibuat suatu Tabel
seperti pada Tabel 4.2 berikut:

Tabel 4.2 Energi celah pita dan radius partikel hasil sintesis pada temperatur (@)
0°C, (b) 30°C, dan (c) 60 °C pada kondisi setelah melalui proses
pengeringan dan pasca-hidrotermal.

No  Kondis Energi celah pita (eV) Radius partikel (nm)
perlakuan @ (b) (©) (d) (€) (f)
1 Pengeringan 3,27 3,24 3,23 5,01 6,50 7,30
Pascar 3,24 g123 3,22 6,50 7,30 8,68
hidrothermal

Tabel 4.2 menginformasikan dengan meningkatnya radus ukuran partikel
maka energi celah pita menurun. Hal tersebut juga telah diperoleh dan dibuktikan
peneliti sebelumnya [67]. Ukuran radius kristal pada hasil sintesis pencampuran
prekursor temperatur 0, 30 dan 60 °C meningkat dengan meningkatnya temperatur
sintes's. memiliki tren yang sama dengan hasil perhitungan dengan menggunakan
XRD.

Anadisa lebih lanjut terhadap hasil uji UV-Vis menunjukkan adanya
peningkatan serapan panjang gelombang dengan meningkatnya temperatur
sintesis. Nanopartikel ZnO yang berukuran kecil memiliki energi celah pita yang
besar. Hal tersebut disebabkan adanya perubahan sifat optikal dengan semakin
kecilnya ukuran nanopkristalit partikel ZnO dimana pasangan elektron dan lubang
elektron nanokristalit partikel ZnO terkurung dalam suatu dimensi ruang yang
mendekati pada pengukuran kuantum Kritis.(exciton Bohr radius). Elektron yang
terkurung tersebut membutuhkan energi yang besar untuk dapat tereksitasi ke pita
konduksi. Hal ini yang sama dialami oleh elektron yang akan mengisi lubang
elektron yang ditinggalkan oleh elektron yang tereksitasi (quantum confinement
effect) [55, 68]. Besarnya energi foton yang diserap adalah berbanding tebalik
dengan panjang gelombang. Sehingga dapat terlihat hubungan bahwa semakin
kecil panjang gelombang yang diserap maka semakin besar tingkat energi untuk
aktifas eksitasi elektron dan semakin kecil pula ukuran nanokristalit partikel ZnO.

Karakterisasi dengan SEM terhadap hasil sintesis 0,30 dan 60 °C yang

telah melalui proses anil kemudian pasca-hidrotermal mengalami pertumbuhan
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dari partikel ke nanorod. Dimana pada sampel hasil sintesis 0, 30 dan 60 °C yang
telah melalui proses pengeringan, anil dan hidrotermal memperlihatkan terjadinya
pertumbuhan dari nanopartikel ke nanorod. Sementara itu, analisis data SEM dan

EDS tidak dapat menyimpulkan jumlah fasa yang ada

2mm SS31 X - 1um SEl  20kV WD12mm  SS31 b ———————— éum
Sampel a" 0001 20 Jun 2011 Sampel a" 20 Jun 2011

SEl  20kV WD12mm 8831 X265,000 ' e—— | D12mm SS31 g x50,000
Sampel b" 0001 20 Jun 2011 Sampel b" 0001

- ’ 5 . , RS
SEI 20kV ~ WD12mm SS31 — M SEl  20kV
Sampel ¢ 0001 20 Jun 2011

Gambar 4.29 Foto SEM sampel hasil sintesis pada temperatur (a) 0 °C (c) 30 °C
dan (c) 60 °C setelah perlakuan pasca-hidrotermal dengan
pembesaran 25.000 dan 50.000 kali.
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BAB5
KESIMPULAN

Kesimpulan

Berdasarkan penelitan yang telah dilakukan maka dapat ditarik beberapa

kesimpulan sebagai berikut:

1

Nanopartikel ZnO telah berhasil disintesis dengan menggunakan teknik
presipitasi menggunakan prekursor seng asetat dan natrium hidroksida.
Dengan menggunakan teknik dropwise kedua prekusor pada perangkat sintesis
yang telah didisain dapat mempersingkat proses untuk mendapatkan
nanopartikel ZnO wurtzite jika dibandingkan dengan penelitian yang telah
dilakukan sebelumnya. Hal tersebut diperlihatkan dengan perbandingan grafik
XRD pada lampiran 20.

Hasil investigass dengan menggunakan XRD menunjukan adanya
pertumbuhan ukuran nanopartikel ZnO yang konsisten seiring dengan
meningkatnya temperatur pencampuran prekursor dari 0 ke 60 °C, masing-
masing dari 9,14 menjadi 11,24 nm pada kondisi pengeringan, 9,86 menjadi
13,18 nm pada kondisi anil, dan 10,47 menjadi 14,74 nm pada kondisi pasca
hidrotermal. Berdasarkan analisis spektroskopi UV-Vis, seiring dengan
peningkatan ukuran kristalit tersebut sebagai hasil peningkatan temperatur
pencampuran prekursor, maka nilai energi celah pita nanopartikel turun secara
konsisten, masing-masing dari 3,27 menjadi 3,23 eV untuk sampel hasil
pengeringan, 3.24 menjadi 3,22 eV untuk sampel hasil pasca-hidrotermal .
Hasil investigasi dengan menggunakan SEM terhadap hasil sintesis pada 0, 30
dan 60 °C pada sampel nanopartikel ZnO hasil pasca-hidrotermal
menunjukkan adanya pertumbuhan dari bentuk nanopartikel ke bentuk
nanarod. Hal ini dimungkinkan oleh adanya tekanan yang tinggi diberikan
pada permukaan partikel yang menyebabkan perubahan pertumbuhan ke arah
melawan gravitasi bumi.

Hasil sintesis nanopartikel ZnO yang terbaik untuk diaplikasikan pada DSSC
adalah hasil dari pencampuran prekursor pada temperatur 0 °C yang telah

melalui proses anil dan pasca-hidrotermal.
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52 Saran

Berdasarkan hasil dari penyinaran dari lampu UV seperti pada Gambar 4.3
memberikan indikas adanya warna biru, kehijauan, kuning dan merah. Ini
menunjukan bahwa hasil sintesis yang didispersi dengan etanol memiliki besar
partikel yang tidak homogen. Partikel berukuran besar akan lebih cepat
mengendap dibawah dan memberikan warna merah sedangkan pada sis atas
memberikan warna hijau kebiruan. Untuk mendapatkan besar partikel homogen
secara terpisah maka perlu disisipkan satu langkah lagi pada diagram penelitian
(Gambar 3.1) sebelum melakukan tahap anil. Pemisahan dapat dilakukan dengan
cara dekantasi atau dengan kromatografi kolom dengan absorban serbuk silika
dengan ukuran tertentu dimana komposisi campuran pelarut air destilasi : etanol
dapat dicari dengan menggunakan kromatografi lapisan tipis.

Pada proses tahap pencucian hasil sintesis disarankan dengan
memvariasikan etanol : air destilas dengan ratio perbandingan yang lebih
bervariatif dengan tujuan merubah tingkat kepolaran larutan pencuci agar dapat
melarutkan beberapa komponen ion sisa hasil sistesis yang berasal dari kelebihan
ion Zn*, OH " dari perkursor serta ion-ion logam dan kelompok ketone yang
berasal dari pelarut etanol absolut (Merck Cat. No. .00983.2500 Pro Analysis).
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Lampiran 1

Analisis puncak-puncak Zn(OH), pada hasil sintesis pencampuran prekursor 0 °C

setelah pengeringan pada 26 65-70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No. referens
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2357
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2358
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2359
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2360
Zinc hydroxide (Wuelfingite) H2 O2 Zn 96-101-1224

Daftar Puncak

No. 2theta [°] d[A 0 hKl
1 6588 14178  46.07 025
2 6606 14144 60.15 006
3 6651 14059 53.73 230
4 6692 13982  42.23 205
= R E ¥ YT W
6 6795 13795 30219 220
7 6873 13658 16559 313
8 6885 13637 16433 016
9 6896  1.3619 17340 321
10 69.13  1.3588 13113 106
11 69.85  1.3467 2513 215
12 70.06 13431 1591 232

Intensity

Experimentsl pattern: (sintesis 0 deg. c.tet)
[96-501-2357] n (iifingite)

340 6-901-2357] D2 02 21 Vulfing

3204
300
280 -
260 -
240
220
200
130
150

100

s o

I

L | L T
L) | p Lol )
AL

[ [
65.50 56,00 56,50 £7.00 67.50 68.00 58,50 59,00 69.50 70.00 70.50 7100 7150
Cua (1.541874 A) 2theta

Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 2

Analisis puncak-puncak Zn(OH), pada hasil sintesis pencampuran prekursor

30 °C setelah pengeringan pada 20 65-70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No referensi.
Zinc hydroxide (Wuelfingite) H2 O2 Zn 96-101-1224
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2358
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2359
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2360
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2357
Daftar Puncak

No. 2theta[°] d[A] 1/10 hkl

1 65.97 1.4161 19.27 033

P .. 1.4122 38.21 331

3 66.42 1.4076 44.45 302

mmmilin 1.4017 28.02 052

5 67.28 1.3916 43.93 312

CamulRic. O 7 1.3792  299.21 203

F  68.5% 1.3691 86.14 133

8  68.68 1.3667 88.53 251

Intensity

Experimental pattern: (sample b setelah pengeringan. txt)

3007 95-101-1224] H2 02 Zn Zinc hydroxide (Wuelfingite)

2801
2601
2401
2201
2004
180

|
65.00 65.50 66,00 56.50 67.00 67.50 68.00 58.50 59.00 69,50 70.00 70.50
Cua (1541874 A) 2theta

Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 3

Analisis puncak-puncak Zn(OH), pada hasil sintesis pencampuran prekursor 60

°C setelah pengeringan pada 20 65-70 derajat.

Nama unsur kimia

Zinc hydroxide (Wuelfingite)
(Wulfingite)
(Wulfingite)
(Wulfingite)
(Wulfingite)

Intensity

2804

204

2204

2004

1804

1601

1204

1004

80

60

Formula No. referensi

H2 02 Zn 96-101-1224

D2 02 Zn 96-901-2358

D2 02 Zn 96-901-2359

D2 02 Zn 96-901-2360

D2 02 Zn 96-901-2357

Daftar Puncak

No. 2theta[°] d[A] 1/10 hkl
1 65.73  1.4206 19.48 060
2 66.31  1.4095 64.66 331
3 66.69  1.4026 53.19 052
4 67.41 1.3892 125.51 312
5 67.68 1.3843  227.08 203
6 68.45 1.3706 127.96 160
7 68.67 1.3669  128.44 251

n
-
|

203

184

Experimental pattern: (sampel ¢ setelah pengeringan, bit)
[36-101-1224] H2 02 Zn Zinc hydroxide (Wuelfingite)

152

/

T
65,50

CuKa (1541874 8)

T T
66,00 6,50

T
67.00

T
67.50

T
68,00

T
68,50 69,00

Grafik Puncak Difraksi

T T T T T
69,50 70,00 70,50 71.00 7150

Uheta
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Lampiran 4

Analisis puncak-puncak Zn(OH), pada hasil sintesis pencampuran prekursor
0 °C setelah anil pada 20 65-70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No. referens
Zinc hydroxide (Wuelfingite) H2 02 Zn 96-101-1224
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2358
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2359
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2360
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2357
Daftar Puncak
No. 2theta[°] d[A] 1/10 hkl
1 65.77  1.4200 16.51 033
2 66.24  1.4110 59.02 331
3 66.76  1.4011 29.46 052
4 67.41  1.3893 73.17 312
5 67.76  1.3829 235.96 203
6 68.49 1.3700 79.08 133
of 68.70  1.3664 84.22 242
8 69.54  1.3518 62.38 152
Intensity

207 Experimental pattern; (sample h-wrd, tet)

%04 [96-101-1224] H2 02 2n Zinc hydraxide (Wuelfingite)
240
220

2004

140+
120
1004
30
o0
404 " %
(il m
ik ° J o
i R :
' | ' |
) N ) J Lol y
[ 1] I | | | [ |
T T T T T T T T T T
8550 a.00 6,50 87.00 57.50 8.00 63.50 59,00 69,50 70.00
Cuka (1541874 4) Ztheta
Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 5

Analisis puncak-puncak Zn(OH), pada hasil sintesis pencampuran prekursor
30 °C setelah anil pada 26 65-70 derajat.

Nama unsur kimia
Zinc hydroxide (Wuelfingite)

(Wulfingite)
(Wulfingite)
(Wulfingite)
(Wulfingite)

Intensity

Formula No. referens

H2 02 Zn 96-101-1224

D2 02 Zn 96-901-2358

D2 02 Zn 96-901-2357

D2 02 Zn 96-901-2359

D2 02 Zn 96-901-2360

Daftar Puncak

No. 2theta[°] d[A] 1/10 hkl
1 65.66  1.4220 11.50 060
2 66.20 1.4117 49.88 331
3 66.51  1.4058 34.48 302
4 66.69  1.4026 21.81 052
5 67.20 1.3931 57.18 312
6 67.67 1.3846 234.52 203
7 68.68  1.3667 96.68 251
8 69.57 1.3513 17.03 152

2404

2207

2004

1801

1609

1404

1204

100

80

60

Experimental pattern: (samplei xrd. bet)

[95-101-1224] H2 02 Zn Zinc hydraxide (Wuelfingitz)

T
£5.50
Cuka (1541874 )

T
66.00

T
66.50

T
67.00

T
67.50

T
68.00

Grafik Puncak Difraksi

T T T
59.00 59.50 70.00
ltheta
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Lampiran 6

Analisis puncak-puncak Zn(OH), pada hasil sintesis pencampuran prekursor
60 °C setelah anil pada 20 65-70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No. referens
Zinc hydroxide (Wuelfingite) H2 O2 Zn 96-101-1224
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2358
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2357
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2359
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2360
Daftar Puncak
No. 2theta[°] d[A] 1/10 hkl
1 65.66  1.4220 11.50 033
2 66.20  1.4117 49.88 331
3 66.51  1.4058 34.48 052
4 66.69  1.4026 21.81 312
5 67.20 1.3931 57.18 203
6 67.67 1.3846 234.52 159
7 68.68  1.3667 96.68 251
8 69.57  1.3513 17.03 061
Intensity

3404
320
3004
280
%60
2401
220
200
180
160
1404
1209
1004

80

60+

401

L

i

-

1]
o

Experimental pattern: (sample j-xrd, tet)
[36-101-1224] H2 02 Zn 7inc hydroxide (Wuelfingite)

I

-

L

-

CuKa (1541874 4)

T
65.50

T
66.00

T T
86,50 67.00

T
67.50

T
68.00

Grafik Puncak Difraksi

T T T
69.00 59,50 70,00
ltheta
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Lampiran 7

Analisis puncak-puncak Zn(OH), pada hasil sintesis pencampuran prekursor 0 °C
setelah pasca-hidrotermal pada 26 65-70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No. referens
Zinc hydroxide (Wuelfingite) H2 O2 Zn 96-101-1224
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2359
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2360
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2358
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2357

Daftar Puncak

No. 2theta[°] d[A] 1/10 hkl
1 65.77  1.4199 9.55 033
2 66.31 14097  49.82 302
3 66.64 14035  14.83 052
4 67.16 1.3938  19.04 312
5 67.82 1.3818  245.02 203
6 68.50 1.3698  41.70 133
7 68.66 1.3671  63.07 251
8 69.64 13501  12.25 152

Intensity

Experimental pattern: (sampel a -hydrothermal-match, tet)

0 [36-101-1224] H2 02 2n Zinc hydroxide (Wuelfingite)
220
004
180
1604
1404
120
1004
80

604

85,00 §5.50 86,00 6,50 87.00 87,50 88,00 68,50 69,00 89,50 70.00
Cuka (1541874 4) Hheta

Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 8

Analisis puncak-puncak Zn(OH), pada hasil sintesis pencampuran prekursor 0°C

setelah pasca-hidrotermal pada 26 65-70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No. referens
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2358
Zinc hydroxide (Wuelfingite) H2 O2 Zn 96-101-1224
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2359
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2360
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2357
Daftar Puncak
No. 2theta[°] d[A] 1/10 hkl
1 65.66  1.4221 9.46 250
2 66.37  1.4085 56.59 302
3 66.66  1.4030 26.42 052
4 67.03 1.3962 17.94 312
5 67.79 1.3825 284.80 203
6 68.57  1.3686 66.04 133
I 69.69  1.3493 17.58 152
Intensity
B
280 - : -
2601
2401
2204
2004
1801
160 1
1404
120
1004
80
601
) P e s T r |
NI G e T rJ
65,00 65:50 66:00 66.‘50 6?.‘00 6?.ISD SB:DD 68.‘50 69.‘00 69.‘50 ?U.IUD
Cua (1541874 4) 2theta

Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 9

Analisis puncak-puncak Zn(OH), pada hasil sintesis pencampuran prekursor 0 °C
setelah pasca-hidrotermal pada 26 65-70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No. referensi
Zinc hydroxide (Wuelfingite) H2 O2 Zn 96-101-1224
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2358
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2359
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2360
(Wulfingite) D2 02 Zn 96-901-2357
Daftar Puncak
No. 2theta[°] d[A] [/10 hkl
1 66.30  1.4098 44.45
2 67.34  1.3906 50.35 SSiL
3 67.74 13833 214.69 312
4 68.37 1.3721 38.53 203
5 68.62  1.3677 50.51 160
6 68.76  1.3653 80.51 061

[ntensity

Experimental pattern: (sampel c-hydrothermal-math, tet)
[36-101-1224] H2 02 Zn Zinc hydroxide (Wuelfingite)

T T T T T T T T T T
65,50 86,00 6.5 67.00 7.3 6.0 £8.50 63,00 6.5 .00
Cua (L 541874 A) Hheta

Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 10

Analisis puncak-puncak ZnO pada hasil sintesis pencampuran prekursor 0 °C
setelah pengeringan pada 26 65-70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No.referens
zinc_oxide O Zn 96-230-0113
(Zincite) O Zn 96-900-8878
(Zincite) O Zn 96-900-4182
(Zincite) O Zn 96-900-4180
(Zincite) O Zn 96-901-1663
(Zincite) O Zn 96-900-4179
(Zincite) O Zn 96-900-4181
zinc_oxide O Zn 96-230-0114
Zinc oxide (Zincite) OZn 96-101-1259
zinc_oxide O Zn 96-230-0115
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1260
zinc_oxide O Zn 96-230-0116
zinc_oxide O Zn 96-230-0117
Daftar Puncak

No. 2theta [°] d[A] 1/10 hkl

1 66.45  1.4070 55.54 200

2 67.98 1.3791 = 341.62 112

3 69.15 1.3586  173.40 201

Intensity

Experimental pattern: (zampel a-awal-math, txt)

[96-300-4181] O Zn (Zincite)

340
320
300
280
260
240
220
200
1804
160 4
1404
1204
1004
804
604

|

] .

| | |
65.00 65.50 66,00 66.50 67.00 67.50 £8.00 68.50 £9.00 69.50 70.00 70.50
CuKa (1541874 4) Ztheta

Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 11

Analisis puncak-puncak ZnO pada hasil sintesis pencampuran prekursor 30 °C

setelah pengeringan pada 26 65- 70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No.referens
zinc_oxide O Zn 96-230-0113
(Zincite) O Zn 96-900-4179
(Zincite) O Zn 96-900-4181
(Zincite) O Zn 96-901-1663
(Zincite) O Zn 96-900-8878
(Zincite) O Zn 96-900-4182
(Zincite) O Zn 96-900-4180
zinc_oxide O Zn 96-230-0116
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1260
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1259
zinc_oxide O Zn 96-230-0114
zinc_oxide O Zn 96-230-0115
zinc_oxide O Zn 96-230-0117

Daftar Puncak

No. 2theta[?]  d[A] /10 hKl
1 64.91  1.4365 21.59 200
2 66.29 14101 83.27 112
3 68.07 13775 235.49 201
Intensity
2304 Experimental pattern: (sampel b-awal-zno. txt)
o [36-500-4182) 0 Zn (Zincite)
i L ) -
| I I
. (TISE;STSHA) 65.50 66.00 66.50 67.00 67.50 63,00 68.50 69.00 69.50 70.00 70.50 e
Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 12

Analisis puncak-puncak ZnO pada hasil sintesis pencampuran prekursor 60 °C

setelah pengeringan pada 26 65- 70 derajat.

Nama unsur kimia

zinc_oxide

(Zincite)
(Zincite)
(Zincite)
(Zincite)
Zinc oxide (Zincite)
(Zincite)
(Zincite)

zinc_oxide
zinc_oxide

Zinc oxide (Zincite)

zinc_oxide
zinc_oxide

Intensity

Formula
OZn
O Zn
O Zn
O Zn
O Zn
O Zn
O Zn
0OZn
O Zn
O Zn
O Zn
O Zn
O Zn

Daftar Puncak

No. 2theta[°] d[A] 1/10
1 66.51 1.4058 = 34.48
2 67.76  1.3830 237.94
3 69.04  1.3604  116.44

No.referensi

96-230-0113
96-901-1663
96-900-4179
96-900-4181
96-900-8878
96-101-1259
96-900-4182
96-900-4180
96-230-0115
96-230-0114
96-101-1260
96-230-0116
96-230-0117

hkl
200
112
201

2404

2204

2004

180

160

140

120

100

80

60

404

204

0

o
o

Experimental pattern: (sampel c-awal-zno. txt)

[95-000-4182] © Zny (Zincite)

201

A

—

;
55,00
Cua (1541874 &)

T
65.50

T
66.00

Sitesis Nanopartikel..., Jandri Jacub, FT Ul, 2011

T
66.50

T T T
67.00 67.50 68.00

Grafik Puncak Difraksi

T
68.50

T
69.00

T T
69.50 70.00

2heta
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Lampiran 13

Analisis puncak-puncak ZnO pada hasil sintesis pencampuran prekursor 0 °C
setelah dianil pada 260 dengan rentang 65- 70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No.referens
(Zincite) O Zn 96-900-4180
(Zincite) O Zn 96-900-4182
zinc_oxide O Zn 96-230-0113
(Zincite) O Zn 96-900-8878
(Zincite) O Zn 96-900-4179
(Zincite) O Zn 96-900-4181
(Zincite) O Zn 96-901-1663
zinc_oxide O Zn 96-230-0114
Zinc oxide (Zincite) OZn 96-101-1259
zinc_oxide O Zn 96-230-0115
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1260
zinc_oxide O Zn 96-230-0116
zinc_oxide O Zn 96-230-0117
Daftar Puncak

No. 2theta [°] d[A] 1/10 hkl

1 66.40  1.4079 72.61 200

2 67.94) 1.3798 . '325.19 112

3 69.07 13598 172.29 201

Intensity

3404 Experimental pattern: (sampel a-anil-zno. txt)
4 [35-300-4137] O Zn ' (Zincite)

300
230 1
204
2401
220
2004
180 4
1604

65,50 66,00 66,50 £7.00 67.50 68,00 68,50 5,00 59,50 70.00 70.50
Cu+a (1.541874 &) 2theta

Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 14

Analisis puncak-puncak ZnO pada hasil sintesis pencampuran prekursor 30 °C
setelah dianil pada 20 65- 70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No.referens
(Zincite) O Zn 96-900-4182
(Zincite) O Zn 96-900-4180
(Zincite) O Zn 96-900-8878
zinc_oxide O Zn 96-230-0113
(Zincite) O Zn 96-901-1663
(Zincite) O Zn 96-900-4179
(Zincite) O Zn 96-900-4181
zinc_oxide O Zn 96-230-0114
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1259
zinc_oxide O Zn 96-230-0115
zinc_oxide O Zn 96-230-0116
zinc_oxide O Zn 96-230-0117
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1260
Daftar Puncak
No. 2theta [°] d[A] 1/10 hkl
1 66.42  1.4075 55.04 200
2 67.92 1.3801  273.83 112
3 69.06 1.3600 142.88 201
4 70.10  1.3424 k2 27

Grafik Puncak Difraksi

Experimental pattern: (sampel b-anil-zno. txt)
[96-900-4182] O Zn (Zincite)

o
a
y

- N I\
| |

55.00 65.50 85.00 86.50 67.00 67.50 68.00 58.50 69,00 £9.50 70.00
CuKa (1.541874 A) Ztheta
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Sitesis Nanopartikel..., Jandri Jacub, FT Ul, 2011



Lampiran 15

Analisis puncak-puncak ZnO pada hasil sintesis pencampuran prekursor 60 °C
setelah dianil pada 26 65- 70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No.referens
(Zincite) O Zn 96-900-4182
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1259
zinc_oxide O Zn 96-230-0114
zinc_oxide O Zn 96-230-0113
zinc_oxide O Zn 96-230-0117
zinc_oxide O Zn 96-230-0115
(Zincite) O Zn 96-900-8878
(Zincite) O Zn 96-901-1663
(Zincite) O Zn 96-900-4179
(Zincite) O Zn 96-900-4181
zinc_oxide O Zn 96-230-0116
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1260
(Zincite) O Zn 96-900-4180
Daftar Puncak
No. Z2theta[°] d [A] 1/10 hkl
1 66.51 1.4058 34.48 200
2 67.75 1.3832  246.72 112
3 69.04 1.3604 116.44 201
Intensity
2404 & Experimental pattern: (sampe! c-anil-zno. txt)
i [96-900-4182] O Zn (Zincite)
2001
120 ,C:
50 -
ol
° ) —~ H
65.‘00 65.‘50 66.‘00 66:50 ST.IDD 6]’:50 GB.IDD GB.ISD 69:00 69:50
Cua (1.541874 &) 2theta
Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 16

Analisis puncak-puncak ZnO pada hasil sintesis pencampuran prekursor 0 °C
setelah pasca-hidrotermal pada 26 65- 70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No.referensi
(Zincite) O Zn 96-900-4182
(Zincite) O Zn 96-900-4180
zinc_oxide O Zn 96-230-0113
zinc_oxide 0O Zn 96-230-0114
(Zincite) O Zn 96-900-8878
(Zincite) O Zn 96-900-4179
(Zincite) O Zn 96-900-4181
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1259
(Zincite) O Zn 96-901-1663
zinc_oxide O Zn 96-230-0115
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1260
zinc_oxide O Zn 96-230-0117
zinc_oxide O Zn 96-230-0116
Daftar Puncak
No. 2theta[°] d[A] 1/10 hkl
1 66.32 1.4095 61.76 200
2 67.82 1.3819 253.80 112
3 69.02 1.3608 122.75 201
= s Experimental pattern: (sampel a -hydrothermal-zno, tet)
2407 > [B5-000-4182] O Zn (Zncite)
2001
120 rE:
’ L L |
; ; | | ; | } ; i | |
. (GIZZUIBHA) 65.50 66.00 66.50 67.00 67.50 63.00 68.50 69.00 69.50 M.Uﬂzmem
Grafik Puncak Difraksi
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Sitesis Nanopartikel..., Jandri Jacub, FT Ul, 2011



Lampiran 17

Analisis puncak-puncak ZnO pada hasil sintesis pencampuran prekursor 30 °C
setelah pasca-hidrotermal pada 26 65- 70 derajat.

Nama unsur kimia Formula No.referens
(Zincite) O Zn 96-900-4182
(Zincite) O Zn 96-900-4180
zinc_oxide O Zn 96-230-0113
(Zincite) O Zn 96-900-8878
(Zincite) O Zn 96-900-4179
(Zincite) O Zn 96-900-4181
(Zincite) O Zn 96-901-1663
zinc_oxide O Zn 96-230-0114
Zinc oxide (Zincite) OZn 96-101-1259
zinc_oxide O Zn 96-230-0115
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1260
zinc_oxide O Zn 96-230-0117
zinc_oxide O Zn 96-230-0116
Daftar Puncak

No. 2theta [°] d[A] 1/10 hkl

1 66.36  1.4087 72.09 200

2 67.94 1.3798  314.89 112

3 69.07 1.3598 14452 201

Grafik Puncak Difraksi

Intensity

Experimental pattern: (sampel b-hydrothermal-zno. txt)
[96-900-4152] O Zn (Zincite)

300
280
250 1
240 1
220
200 1
180 4

160

65.00 65.50 66.00 66.50 57.00 67.50 68.00 68.50 69.00 69.50 70.00
Cu-a (1.541874 A) theta

Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 18

Analisis puncak-puncak ZnO pada hasil sintesis pencampuran prekursor 60 °C
setelah pasca-hidrotermal pada 26 65- 70 derajat.

Formula No.referensi
Nama unsur kimia
(Zincite) O Zn 96-900-4182
(Zincite) O Zn 96-900-4180
zinc_oxide O Zn 96-230-0113
zinc_oxide O Zn 96-230-0114
Zinc oxide (Zincite) O Zn 96-101-1259
Zinc oxide (Zincite) OZn 96-101-1260
zinc_oxide O Zn 96-230-0115

Daftar Puncak

No. 2theta[?]  d[A] 1110 hkl
- 66.43 1.4074 45.37 200
2 67.92 1.3801 185.38 112
3 69.05 1.3603 110.22 201
Intensity
H7 Evperimental pattern: (sampel chydrothermal-zno, tet)
[86-800-4187] 0 7n (Zincte)
220_
200
180 |
160
1401
1201
1004
0
60
40_
20_
U J \ |
| | |
65,50 66,00 86,50 67.00 67.30 5600 68,50 69,00 69,50 70.00
Cua (L5418744) etz
Grafik Puncak Difraksi
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Lampiran 19

Foto EDS sampel hasil sintesis pencampuran prekursor pada temperatur 30 °C

setelah pasca-hidrotermal.
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Lampiran 19 (lanjutan)

eV

ZAF Method 3tandardlezs Quantitartive Analysis
Fitting Coefficient : 0.317Z2

Element [keV] Maszz% Error: Atom%: Compound Mazs% Cation K
g K 0.277 21.53 0.16 43,02 5.3178
0E 0.525 25.49 0.23 38.24 Z25.7652

Zn K 8.630 50.07 0.91 15.38 66,3426

Ay M* 2.121 2.90 0.52 0.35 2.5744

Total 100.00 100.00
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Lampiran 19 (lanjutan)

keV

ZAF Method Standardless Quantitative Analysis
Fitting Coefficient : 0.2577

Element [keWV) Mass% Errors Atom%: Compound Maszz% Cation 4
CE 0.277 21.42 0.13 4450 5.oz3z
0E 0.525 22.18 0.1a 34,59 21,9132

In K 8.630 53.98 0.68 20.60 70,9727

A M 2121 2.43 0.40 0.31 Z.0909

Total 100,00 100,00
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ZAF Method Standardless Quantitative Analysis

Fitting Coefficient : 0.2787

Element 1 ke¥V) Mas=%
C K 0.277 25.50
0K 0.525 21.14

Zn K 8.630 L0.94

Ay M 2.121 2.43

Total 10o.00

Error%
0.13
0.Zz0
0.70
0.40

Atom%

s0.
31.
15.
0.
100,

1z
20
40
Z9
oo

Conpound

Lampiran 19 (lanjutan)

Mass% Cation E
6.5818

Z0. 6606

70,5107

2.2469
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Lampiran 20

Perbandingan XRD hasil sintesis pada pencampuran prekusor 0 °C pada rasio
molar 0.277 dengan menggunakan: (a) metoda pencampuran prekursor secara
bersamaan (dropwise) dengan menggunakan perangkat sintesis yang didisain

khusus seperti pada Gambar 3.2 dan gambar 3.3,

(b) metoda pencampuran yang umum dilakukan [62].
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Intensitas

Intensitas

Lampiran 20 (lanjutan)
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Lampiran 21

Grafik perbandingan hasil uji UV-Vis hasil sintesis pada pencampuran prekursor:
(a). 0 °C, (b) 30 °C dan (c) 60 °C setelah pengeringan.
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Lampiran 21 (lanjutan)

Grafik perbandingan hasil uji UV-Vis hasil sintesis pada pencampuran prekursor:
(a). 0 °C, (b) 30 °C dan (c) 60 °C setelah melalui proses pasca-hidrotermal.
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