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Abstrak

ZnO merupakan material anorganik yang memiliki banyak manfaat, salah satunya dalam bidang
farmasi. Selama ini sintesis material anorganik dilakukan menggunakan suhu yang tinggi. Penelitian
dilakukan untuk mensintesis material ZnO pada suhu rendah. Metode sintesis material ZnO dilakukan
dengan menggunakan hidrotermal pada suhu 180°C selama 24 jam kemudian dibakar pada suhu 300,
600, dan 900°C selama 6 jam. Senyawa hasil sintesis pada 180°C diperoleh senyawa [Zn(urea)s](NO3)>
yang terurai menjadi senyawa nanopartikel ZnO pada 300°C hingga 900°C. ZnO hasil sintesis pada suhu
300, 600, dan 900°C memiliki struktur heksagonal, grup ruang P63;/m dengan parameter kisi a=b= 3,25
A dan ¢= 5,21 4 serta memiliki sudut a = B =90° dan y = 120°. ZnO hasil sintesis memiliki ukuran
nanopartikel dengan rentang 172-455 nm.

Kata Kunci: ZnO0, hidrotermal, sintesis, nanopartikel, struktur heksagonal

Abstract

Zn0 is an inorganic material that has many benefits, one of which is in the pharmaceutical field. So far,
the synthesis of inorganic materials has been carried out using high temperatures. Research was
carried out to synthesize ZnO using hydrothermal at 180°C for 24 hours then burned at temperatures
of 300, 600, and 900°C for 6 hours. The compound resulting from synthesis at 180°C was obtained by
the compound [Zn(urea)s](NOz), which decomposed into ZnO nanoparticle compounds at 300°C to
900°C. ZnO synthesized at temperatures of 300, 600, and 900°C has a hexagonal structure, space group
P63/m with lattice parameters a=b= 3.25 A and c¢= 5.21 4 and @ = # = 90° and y = 120°. The synthesized
ZnO0 has a nanoparticle size in the range of 172-455 nm.
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1 Pendahuluan

Nano-oksida banyak digunakan dalam
berbagai industri dan dunia kesehatan, seperti
pada bidang kosmetik [1-5]. Penggunaan nano
oksida pada bidang kosmetik karena pada
umumnya oksida ini selain memiliki manfaat
pengobatan pada kulit juga memiliki
kemampuan dalam menyerap sinar UV [6-9].
Zn0 merupakan material padat berwarna putih
yang memiliki kestabilan termal dan kimia yang
baik [10, 11]. Karena sifat material ZnO tersebut
maka material ini banyak dimanfaatkan dalam
berbagai bidang. Beberapa pemanfaatan ZnO
adalah sebagai katalis, tabir surya, material
elektronik, dan lain-lain [12-16]. Selain itu
nanopartikel ZnO menunjukkan aktivitas
antibakteri, pengantar obat, biosensing, dan
pengobatan kanker [17-23]. ZnO memiliki sifat
bio-safe atau tidak toksik, sehingga banyak
diaplikasikan dalam penggunaan dunia farmasi
[24-26].

Sintesis ZnO dapat dilakukan dengan
berbagai metode, diantaranya metode reaksi
kimia padat dan sol gel [27-30]. Pada penelitian
ini dilakukan sintesis ZnO dengan menggunakan
metode hidrotemal. Penelitian ini dijelaskan
mengenai mekanisme pembentukan ZnO
melalui metode hidrotermal.
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2 Metode Penelitian

Ditimbang Zn(NO3)2.6H20 (Smartlab A-
3386, Analytical Reagent/AR Grade), Urea GR
For Analysis (Merck), dan
Cetyltrimethylammonium bromide/CTAB
(Himedia, Molecular Biology/MB grade),
dengan perbandingan mol 1:3:1. Zn(NO3), dan
urea masing-masing dilarutkan dalam aquadest
kemudian dicampurkan dan ditambahkan
CTAB, sambil dipanaskan *60°C dan diaduk
hingga larut dan diperoleh larutan jernih.
Larutan kemudian dimasukan dalam teflon
hidrotermal hingga 60% dari volume teflon dan
ditutup rapat dalam bomb hidrotermal,
kemudian dioven pada 180°C selama 24 jam.
Hasilnya kemudian disaring menggunakan
kertas saring Whatman No 42.

Padatan yang diperoleh dikeringkan
dianalisis dengan XRD (Bruker) menggunakan
radiasi sinar-Cu Ka (A = 0,1541 nm) dengan
rentang scan 20 = 5-90° FTIR (Perkin-Elmer
UATR Spectrum Two) dengan rentang bilangan
gelombang 400-4000 cm-!, Simultaneous TGA-
DSC menggunakan NEXTA STA (Hitachi
STA200RV with Real View Sample Observation)
menggunakan pan platina (Pt) serta gas N
dengan laju 100 mL/menit.

Padatan hasil hidrotermal dibakar di
furnace secara bertingkat pada 300°C, 600°C
dan 900°C selama 6 jam. Padatan hasil
pembakaran kemudian dikarakterisasi
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menggunakan XRD, FTIR, TGA-DSC, dan SEM
(JEOL JSM-6510LA) pada perbesaran 10.000x.

Pola difraksi sinar-X dianalisis dengan
metode Le Bail menggunakan software Rietica
[31-37]. Analisis ukuran partikel dilakukan
dengan menggunakan persamaan Debye-
Scherrer [38-40], yaitu D=0.9A/f cos 6, dimana
D adalah diameter partikel; A adalah panjang
gelombang sinar-X yang digunakan; 3 adalah
FWHM (full width at half maximum) (lebar
penuh pada setengah maksimum); dan 6 adalah
sudut difraksi.

3 Hasil dan Pembahasan

Pada penelitian ini digunakan TGA yang
mengukur massa sampel dengan adanya
pemanasan. Penggunaan TGA ini bertujuan
untuk mengetahui perubahan massa dari
sampel dengan adanya pemanasan seperti
dekomposisi, kadar air, dan lain-lain [41].
Sedangkan DSC digunakan untuk mengetahui
perubahan Kkalor dari pemanasan sampel
tersebut sehingga kalor dekomposisi, reaksi
oksidasi, suhu transisi fasa, dan lain-lain dapat
diketahui dengan menggunakan teknik ini [41].
Hasil pengukuran spektrum DSC-TGA dapat
dilihat pada Gambar 1.
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Gambar 1. Spektrum DSC-TGA [Zn(urea)s](NO3)a.

Berdasarkan Gambar 1 terlihat bahwa
hasil spektrum TGA menunjukkan bahwa
kompleks Zn-organik yang terbentuk dari
sintesis dengan hidrotermal stabil hingga suhu
180 °C. Pada suhu di atas 180 °C, terlihat mulai
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terjadi dekomposisi Senyawa [Zn(urea)s](NO3):
yang terbentuk hingga suhu 280 °C.
Dekomposisi ini  terkomfirmasi  dengan
spektrum DSC, yaitu terlihat adanya puncak
eksotermal pada 200°C dan 250°C. Puncak
tersebut menunjukkan adanya dekomposisi
atau kehilangan massa urea dari senyawa
[Zn(urea)s](NO3).. Di atas suhu 280 °C terlihat
adanya kehilangan massa yang kecil, yang
diduga merupakan kehilangan massa atau
perubahan ion NO3z menjadi NO; yang terjadi
hingga suhu sekitar 450°C, hingga terbentuk
Zn0 murni pada suhu 450 °C tersebut.
Walaupun pada suhu 300°C sudah diperoleh
Zn0, seperti terlihat pada pola difraksi sinar-X
serbuk dari ZnO hasil sintesis (Gambar 4).
Terbentuknya senyawa [Zn(urea)s](NOz): ini
terkonfirmasi pula melalui spektrum FTIR pada
Gambar 2.
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Gambar 2. Spektrum FTIR [Zn(urea)3](NO3)2 dan ZnO hasil
sintesis pada suhu 900°C

Hasil analisis FTIR diperoleh puncak
serapan pada bilangan gelombang 1499,29 cm-!
yang merupakan serapan dari stretching gugus
N-0 [42] padaion NOz;, dan bilangan gelombang
3234,27 cm! yang merupakan serapan dari
stretching gugus N-H [42] pada urea serta
1352,10 cm'! yang merupakan serapan dari
stretching gugus C-N [42] pada urea. Pada
Gambar 2, puncak serapan stretching ikatan
Zn-0 dengan bilangan gelombang 466 cm-! [43,
44] tidak teramati pada spektrum FTIR untuk
senyawa ZnO hasil sintesis. Hal ini diduga
karena diperoleh senyawa nanopartikel ZnO
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sehingga serapan pada bilangan gelombang
tersebut tidak terdeteksi.

Berdasarkan hasil analisis DSC-TGA dan
FTIR, maka dapat diusulkan mekanisme reaksi
pembentukan ZnO menggunakan metode
hidrotermal seperti terlihat pada Persamaan 1.

ZnNOs3 + Urea = [Zn(urea)3](NO3)2
[Zn(urea)s](NOs)2 = nanopartikel ZnO + CO2 + H20 + NO2

Persamaan 1. Mekanisme pembentukan ZnO yang
disintesis menggunakan metode hidrotermal
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Difraksi sinar-X serbuk adalah teknik yang
digunakan untuk karakterisasi material yang
dapat memberikan informasi tentang struktur
kristal dan ukuran butir rata-rata, kristalinitas,
cacat kristal (defect) serta dapat
mengidentifikasi berbagai fase kimia yang
mungkin ada dalam material [39, 40]. Pola
difraksi sampel hasil sintesis dibandingkan
dengan pola difraksi ZnO standar, yaitu COD No.
1011258 [45]. Berdasarkan hasil analisis XRD
pada Gambar 3, menunjukkan bahwa ZnO hasil
sintesis memiliki kristalinitas yang semakin
meningkat dengan meningkatnya suhu. Hal ini
dapat dilihat dari puncak XRD yang tinggi dan
tajam.
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Gambar 3. Pola XRD material ZnO standar COD No. 1011258, dan ZnO hasil sintesis pada (b) 300°C, (c) 600°C, dan (d) 900°C.
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Gambar 4. Plot hasil refinement pola difraksi sinar-X serbuk oksida ZnO hasil sintesis pada (a) 300°C, (b) 600°C, dan (c) 900°C.
Tanda + yang berwarna hitam merupakan data pengamatan hasil difraksi sinar-X, garis merah adalah hasil kalkulasi, garis
vertikal warna biru adalah posisi Bragg yang diharapkan, garis hijau adalah perbedaan antara hasil kalkulasi dan data
pengamatan difraksi sinar-X (perbedaan antara tanda + berwarna hitam dan garis merah).

Gambar 5, Struktur Hexagonal ZnO hasil sintesis dengan grup ruang P63/m. ZnO memiliki koordinasi tetrahedral, yaitu 1 atom
Zn (warna abu-abu) terikat oleh 4 atom oksigen (warna merah).
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Berdasarkan hasil XRD pada Gambar 3,
maka telah berhasil disintesis padatan ZnO
menggunakan metode Hidrotermal pada suhu
300, 600, dan 900°C. Hasil analisis pola difraksi
sinar-X diperoleh 8 puncak utama yaitu pada
260=32,05° 34,45° 36,50° 47,75° 57,1° 63,1°;
dan 68,5°% serta 69,5° yang memiliki indeks
miller yaitu (100), (002), (101), (102), (110),
(103), (200), dan (112), serta (201).

Hasil analisis pola difraksi sinar-X serbuk
menggunakan metode Le Bail pada Gambar 4,
diperoleh struktur nanopartikel ZnO yaitu
memiliki struktur hexagonal dengan grup ruang
P63/m [45] dengan nilai parameter Kkisi
a=b=3.25 A dan c= 5.21 A serta memiliki sudut
a = B =90°dan y = 120°. Hasil refinement pola
difraksi  sinar-X  serbuk oksida ZnO
menunjukkan hasil yang baik dengan pola
difraksi sinar-X standar ditunjukkan dengan
terlihatnya garis hijau yang datar [36, 37] pada
Gambar 4. Garis hijau menunjukkan adanya
perbedaan antara hasil kalkulasi dan data
pengamatan difraksi sinar-X yaitu perbedaan
antara tanda + berwarna hitam dan garis merah
pada Gambar 4. Semakin datar garis hijau, maka
perbedaan antara hasil kalkulasi dan data
pengamatan difraksi sinar-X semakin kecil, yang
berarti bahwa kemiripan struktur semakin baik.
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ZnO hasil sintesis memiliki koordinasi
tetrahedral seperti terlihat pada Gambar 5,
yaitu 1 atom Zn (warna abu-abu) terikat oleh 4
atom oksigen (warna merah).

Tabel 1. Hasil analisis ukuran partikel ZnO menggunakan
persamaan Debye-Scherrer

Suhu (°C) Ukuran Partikel
300 172(33)
600 337(93)
900 455(9)
Hasil analisis ukuran partikel
menggunakan persamaan Debye-Scherrer

disajikan pada Tabel 1, menunjukkan bahwa
senyawa ZnO hasil sintesis memiliki ukuran
nanopartikel dengan rentang 172-455 nm.
Dengan demikian dapat dikatakan bahwa nano
partikel ZnO dapat disintesis menggunakan
metode hidrotermal yang diikuti dengan
pembakaran pada suhu 300-900°C. pada tabel 1
terlihat pula bahwa terjadi peningkatan ukuran
partikel dengan meningkatnya suhu sintesis.
Hal ini menunjukkan bahwa dengan kenaikan
suhu maka terjadi aglomerasi partikel ZnO
sehingga memiliki ukuran partikel yang lebih
besar.
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Gambar 7. Morfologi padatan nanopartikel ZnO hasil sintesis pada suhu 900°C, pengamatan menggunakan SEM perbesaran

(a) 1.500%, (b) 5000x, (c) 7500x, dan (d) 10.000x.
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Morfologi senyawa ZnO hasil sintesis pada
Gambar 7 menunjukkan bahwa sebagian
partikel berbentuk seperti jarum/batang. Hal
inilah yang diduga menyebabkan ukuran
partikel ZnO hasil sintesis berukuran
nanopartikel karena tidak terjadi
agregasi/aglomerasi pada partikel [46].

4 Kesimpulan

Zn0 dapat disintesis menggunakan
metode hidrotermal yang dilanjutkan dengan
pembakaran pada 300°C. ZnO hasil sintesis
memiliki struktur heksagonal grup ruang P63/m
dengan parameter kisi a=b= 3.25 A dan c= 5.21
A serta memiliki sudut o = B = 90° dany = 120°.
ZnO0 hasil sintesis memiliki ukuran nanopartikel
dengan rentang 170-350 nm.
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