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ZnO (seng oksida) merupakan merupakan material yang diklasifikasikan
sebagai semikonduktor golongan Il — IV. ZnO marupakan material semikonduktor
yang memiliki band gap cukup lebar yaitu 3,37 eV sehingga menarik untuk aplikasi
nano elektrolik dan fotonik. Sebagai material yang berada diantara isolator dan
kondutor, ketersediaan ZnO sangat melimpah sehingga mudah diperoleh dengan cara
sintesis.

Metode sintesis sol-gel merupakan metode sintesis yang digunakan yang
digunakan dalam penelitian ini untuk memperoleh material ZnO. Metode ini
merupakan metode yang ideal untuk mendapatkan material logam oksida dalam
ukuran yang dapat dikontrol. Proses sintesis dengan metode ini berlangsung dengan
tahapan yang sederhana yaitu solvasi, pembentukan sol, kondensasi dan kalsinasi.
Dalam penelitian ini digunakan prekursor Zn(CHs3COO)..2H,O (Zink Asetat
Dihidrat) dan suhu kalsinasi 600°C yang bertujuan untuk mendapatkan logam ZnO.
Sedangkan untuk mendapatkan ukuran kristal ZnO yang sesuai, maka digunakan
kontrol berupa variasi konsentrasi prekursor dan konsentrasi NaOH. Variasi
konsentrasi prekursor berpengaruh terhadap ukuran ZnO yang dihasilkan. Sedangkan
konsentrasi NaOH berpengaruh terhadap tingkat kemurnian ZnO. ZnO yang
disintesis ini dibentuk pada permukaan kaca preparat dengan teknik spin coating yang
bertujuan untuk mengetahui karakterisasinya.

Hasil sintesis logam ZnO dengan bentuk lapis tipis menunjukkan ZnO terlapisi
pada permukaan film dengan kenampakan berupa permukaan yang berwarna putih
transparan yang kurang merata. Dalam penelitian ini digunakan karakteriasai XRD
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(X-ray Diffraction) dan SEM (Scanning Electron Microscopy) untuk memastikan
bahwa logam ZnO berhasil disintesis. XRD merupakan analisa untuk mengetahui
secara kualitatif struktur kristal dari meterial, sedangkan SEM digunakan untuk
mengetahui morfologi material yang disintesis.

Hasil karakterisasi XRD menunjukkan bahwa logam ZnO telah berhasil
disintesis dengan ukuran terkecil yaitu 12,60 nm. Ukuran ZnO yang dihasilkan
meningkat sejalan dengan meningkatnya konsentrasi prekursor. Namun logam yang
dihasilkan terdapat pengotor berupa Zn(OH). yang tidak bertansformasi menjadi
Zn0O. Adanya pengotor ini berpengaruh pada tingkat kemurnian ZnO yang dihasilkan.
Tingkat kemurnian ZnO meningkat sejalan dengan meningkatnya konsentrasi NaOH
yang digunakan. Sedangkan hasil analisa SEM menunjukkan morfologi dari ZnO.
Hasil analisa menunjukkan bentuk yang tidak beraturan dan terjadi penggumpalan.
Hal ini dikarenakan proses akhir sintesis tidak menghasilkan gel sesuai dengan yang
diharapkan.
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BAB 1. PENDAHULUAN

1.1. Latar Belakang

ZnO (seng oksida) merupakan material multifungsi yang memiliki keunikan
sifat fisik dan kimia, yaitu memiliki daerah penyerapan radiasi yang tinggi. ZnO
diklasifikasikan sebagai material semikonduktor dalam golongan Il — VI yang berada
diantara perbatasan semikonduktor ionik dan kovalen, namun cenderung bersifat
kovalen. ZnO merupakan material semikonduktor yang memiliki band gap cukup
lebar yaitu 3,37 eV sehingga menarik untuk aplikasi nano elektronik dan fotonik
(Radzimska dan Jesionowski, 2014). ZnO sebagai material semikonduktor
merupakan bahan dengan konduktivitas yang berada diantara isolator (penghantar
listrik yang buruk) dan konduktor (penghantar listrik baik). Material semikonduktor
bersifat sebagai isolator pada temperatur yang sangat rendah namun pada temperatur
ruangan bersifat sebagai konduktor. Disamping itu, ZnO memiliki beberapa kelebihan
yaitu tidak beracun dan ketersediaannya sangat melimpah sehingga harganya murah
(Nugroho et al, 2012).

Saat ini telah banyak berkembang metode sintesis fase cair-cair partikel ZnO
yang telah banyak dilakukan. Metode deposisi, pelarutan dalam air, sintesis
hidrotermal, sol-gel dan presipitasi dari mikroemulsi merupakan cara untuk
memperoleh ZnO. Metode-metode tersebut menghasilkan produk yang berbeda
dalam hal bentuk, ukuran dan tata ruang (Radzimska dan Jesionowski, 2014). Metode
sintesis ZnO ini memiliki perlakukan dan manfaat yang berbeda. Selain itu perbedaan
metode juga dapat menghasilkan bentuk ZnO yang berbeda pula. Metode sintesis
yang akan digunakan harus sesuai dengan produk yang diinginkan.

Metode sol-gel merupakan prosedur ideal untuk sintesis nanopartikel khususnya
logam oksida pada kondisi reaksi biasa (temperatur dan tekanan lingkungan). Proses

sol-gel terdiri atas sebuah larutan koloid yang dinamakan dengan “sol” dan bertindak
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sebagai prekursor untuk sebuah jaringan terintegrasi yang disebut “gel” berupa
partikel terpisah atau jaringan polimer (Chaharmahali, 2012). Metode sintesis sol-gel
memberikan beberapa keuntungan seperti diperoleh material yang stabil, mencapai
tingkat kemurnian yang tinggi dan dapat dilakukan di laboratorium dengan peralatan
yang sederhana (Hayat et al., 2011). Keuntungan lain dari metode ini yaitu
temperatur yang digunakan lebih rendah, dapat dihasilkan logam oksida dengan
ukuran nanopartikel dan karakteristik diperoleh yang lebih baik daripada proses
metalurgi. Sol-gel didasarkan pada hidrolisis dan kondensari dari prekursor. Secara
umum alkoksida digunakan sebagai material awal atau prekursor. Alkoksida
memberikan suatu monomer yang dalam beberapa kasus yang terlarut dalam
bermacam-macam pelarut khususnya alkohol. Selain itu alkoksida berguna untuk
mengontrol hidrolisis dan konsensasi yang terjadi selama proses sol-gel berlangsung
(Widodo, 2010). Beberapa parameter lain yang mempengaruhi proses hidrolisis dan
kondensasi pada proses sol-gel yaitu jenis prekursor, jenis katalis, jenis pelarut,
temperatur, pH dan konsentrasi prekursor (Schubert dan Husing, 2005).

Penelitian mengenai sintesis dan karakterisasi ZnO dengan metode sol-gel ini
telah banyak dilakukan oleh peneliti. Salah satunya yaitu Rosa et al pada tahun 2007
mensintesis ZnO dari prekursor Zn(CH3COO)2. 2H,0O dengan variasi pelarut alkohol
dan konsentasi katalis basa. Proses sol-gel umumnya menggunakan basa sebagai
katalis yang akan mempengaruhi bentuk struktur dan ukuran partikel ZnO.
Berdasarkan penelitian tersebut dihasilkan ZnO berbentuk granula dengan ukuran 100
nm dengan konsentrasi prekursor 0,1875 M. Selain itu dengan adanya katalis dapat
menambah tingkat kemurnian ZnO. Berdasarkan penelitian yang dilakukan oleh
Syamsuluri et al pada tahun 2012 mensintesis ZnO dengan variasi konsentrasi
prekursor. Penelitian tersebut dihasilkan ZnO yang memiliki permukaan halus dan
rata serta ukuran kristal yang berupa nilai FWHM dari uji XRD menujukkan semakin
besar seiring dengan bertambahnya konsentrasi prekursor.

Berdasarkan serangkaian penjelasan diatas, maka penelitian ini bertujuan untuk

mensintesis ZnO yang berasal dari prekursor Zn(CH3COO).. 2H>0 melalui metode
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sol-gel. Untuk mempelajari pengaruh variasi konsentrasi prekursor dan konsentrasi
NaOH, maka pada penelitian ini digunakan basa dengan konsentrasi 0,01 M; 0,03 M;
dan 0,1. Seperti yang telah dipaparkan diatas bahwa konsentrasi basa dapat
berpengaruh pada proses terbentuknya partikel ZnO. Dalam proses sintesis larutan
basa berperan sebagai pembentukan sol Zn(OH).. Apabila konsentrasi tinggi maka
basa tersebut memiliki pH yang tinggi pula. Selain itu parameter konsentrasi
prekursor juga dapat mempengaruhi ukuran kristal. Konsentrasi prekursor yang akan
digunakan yaitu 0,05 M, 0,1 M dan 0,15 M. Variasi konsentrasi ini diharapkan untuk
mendapatkan ukuran partikel yang lebih kecil dibandingkan dengan penelitan yang
telah dilakukan sebelumnya. Penggunaan basa dengan konsentrasi yang berbeda dan
konsentrasi prekursor diharapkan akan memberikan bentuk struktur dan morfologi
yang berbeda. Untuk memastikan terbentuknya kristal ZnO yang dibuat akan
dilakukan pengkajian mengenai karakteristik kristalnya menggunakan SEM
(scanning electron microscopy) dan XRD (X-ray difraction).

1.2. Rumusan Masalah
Berdasarkan latar belakang yang telah diuraikan, maka rumusan masalah dari
penelitian ini yaitu:
1) Bagaimana pengaruh variasi konsentrasi prekursor terhadap struktur dan
morfologi dari lapis tipis ZnO dengan metode sol-gel?
2) Bagaimana pengaruh variasi konsentrasi larutan basa terhadap struktur dan
morfologi dari lapis tipis ZnO pada metode sol-gel?

1.3. Tujuan
Tujuan dilakukannya penelitian ini yaitu:
1) Mengetahui pengaruh variasi konsentrasi prekursor terhadap struktur dan
morfologi dari lapis tipis ZnO dengan metode sol-gel,
2) Mengetahui pengaruh variasi konsentrasi larutan basa terhadap struktur dan

morfologi dari lapis tipis ZnO pada metode sol-gel.
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1.4. Manfaat
Manfaat dari penelitian ini yaitu menambah pengetahuan tentang sintesis ZnO

dengan metode sol-gel
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BAB 2. TINJAUAN PUSTAKA

2.1. ZnO (Seng Oksida)

Seng oksida (ZnO) merupakan material semikonduktor golongan I1-VI yang
sudah tidak asing lagi dalam teknologi nanopartikel. Material ini secara alami
memiliki sifat pembawa muatan elektron atau sering disebut sebagai semikonduktor
tipe-n. ZnO ditemukan di alam dalam bentuk mineral Zincite. Seng oksida merupakan
material semikonduktor yang memiliki celah pita 3,37 eV pada suhu kamar. Seng
oksida memiliki sifat fisik dan sifat kimia yang tinggi seperti penyerapan radiasi
tinggi (Kumar et al., 2013).

ZnO umumnya berbentuk bubuk putih sehingga dikenal zincite mineral.
Mineral biasanya berisi sejumlah unsur mangan dan lainnya. Oksida seng kristal
termo-kromat, berubah dari putih ke kuning ketika dipanaskan dan di udara beralih ke
putih pada pendinginan. Perubahan warna seperti ini terjadi karena perbedaan
temperatur yang dikenal sebagai sifat termokromik. Perubahan warna seng oksida
tersebut karena pemanasan, beberapa atom oksigen hilang dari kisi kristalnya
sehingga meninggalkan warna yang berbeda, kelebihan muatan negatif dan
menghasilkan warna yang berbeda, kelebihan muatan negatif (elektron) dapat
dipindahkan melalui kisi kristal dengan perbedaan potensial. Jadi, seng oksida ini
bersifat semikonduktor. Pada pendinginan, atom-atom oksigen yang keluar dari Kisi
pada pemanasan tersebut kembali ke posisi semula sehingga diperoleh warna semula
(Nugroho et al.,2012).
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Gambar 2.1. Struktur heksagonal pada ZnO yang menampilkan koordinasi
tetrahedral Zn — O. Atom O ditunjukkan pada bulatan putih
sedangkan Zn bola coklat kecil (Vaseem et al., 1988)
Kristal ZnO memiliki bentuk heksagonal (B4) jika berada dalam suhu kamar seperti
yang ditunjukkan pada gambar 2.1. Struktur heksagonal pada ZnO memiliki sel
satuan dengan dua parameter Kisi yaitu a dan b dan termasuk dalam kelompok ruang
C4 6V atau P63mc (Vaseem et al., 1988).

ZnO mempunyai Kisi kristal dengan struktur wurtzit dan memiliki Kisi
heksagonal terdiri dari Zn?* dan O?, setiap ion seng dikelilingi ion O% yang
berbentuk tetrahedral. Struktur sangat dipengaruhi oleh pita energi dan dinamika Kisi
(Nugroho et al.,2012).

Struktur kristal ZnO dapat berupa wurtzit dan zink blenda seperti yang
ditunjukkan pada Gambar 2.2. Pada kondisi ruang, fasa yang stabil secara
termodinamika adalah wurtzite. Kristal ZnO dengan struktur zink blende dapat
menjadi stabil hanya dengan penumbuhan pada substrat-substrat yang memiliki
struktur kubik (Kolekar et al., 2011).
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Gambar 2.2. Gambaran struktur-struktur kristal ZnQ:, (a) kubik zink blende, (b)
wurtzite heksagonal(Kolekar et al, 2011)

2.1.1. Struktur Kristal ZnO

Pada tekanan dan temperatur lingkungan, struktur kristal ZnO adalah wurtzite
seperti yang ditunjukkan pada gambar 2.2 b. Seng oksida (ZnO) merupakan kristal
senyawa ionik terdiri dari kation-kation dan anion-anion yang tersusun secara teratur
dan berulang (periodik). Pola susunan yang teratur dan berulang dari ion-ion yang
terdapat dalam suatu kristal menghasilkan Kkisi kristal dengan bentuk struktur
tertentu. Seng oksida mempunyai struktur intan dengan jaringan ikatan kovalen.
Kristal ZnO memiliki 2 bentuk umum, yaitu : wurtzite heksagonal dan zinkblende
kubus. Struktur wurtzite merupakan struktur yang paling stabil dan paling banyak
dijumpai (Kolekar et al., 2011).

Berdasarkan struktur tersebut ikatan kimia antara atom Zn dan atom O
cenderung mengarah kepada ikatan ion karena kuatnya sistem polarisasi antara kedua
atom tersebut. Ikatan Zn-O menyebabkan atom Zn menjadi sangat positif dan atom O
menjadi sangat negatif. Tetapi pada akhirnya kedua atom tersebut membentuk

molekul yang netral (Radzimska dan Jesionowski,2014).

2.2. Metode Sintesis Sol-gel
Proses sol-gel merupakan teknik sintesis berbasis larutan yang dipreparasi dari

kedua padatan yang bentuknya non-kristalin (kaca dan material) dan kristal keramik.
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Nama proses sintesis ini berasal dari dua tahapan yang terlibat yaitu pembentukan sol
(suspensi koloid dari partikel padat dalam fasa cair) melalui reaksi hidrolisis dan
polimerisasi pada prekursor dan selanjutnya yaitu pembentukan gel berpori. Secara
umum titik gelasi terjadi ketika viskositas sol mencapai tingkat tinggi yang mampu
memberikan keelastisan. Produk akhir kristal diperoleh setelah penghilangan pelarut
dan residu dari pori-pori dengan cara pengeringan dan proses annealing yang sangat
bergantung pada kondisi eksperimental yang digunakan (Lalena et al, 2008).

Proses sol-gel adalah prosedur ideal yang digunakan untuk pembentukan
nanopartikel (khususnya logam oksida) pada kondisi reaksi biasa (temperatur dan
tekanan lingkungan) dengan keuntungan manipulasi kondisi reaksi melalui
penggunaan bahan kimia tambahan. Proses sol-gel terdiri atas sebuah larutan koloid
yang dinamakan dengan “sol” dan bertindak sebagai prekursor untuk sebuah jaringan
terintegrasi yang disebut “gel” berupa partikel terpisah atau jaringan polimer.
Prekursor yang digunakan biasanya berupa logam alkoksida M(OR), atau halida
M(CI); yang mengalami beragam kondisi dari reaksi hidrolisis dan kondensasi.
Logam M dapat berupa Ti, Si, Al, Zn, Si dan seterusnya. Karena gugus OR adalah
elektronegatif maka logam memiliki kecenderungan tinggi berikatan dengan nukleofil
(Chaharmahali, 2012).

Metode sol-gel meliputi beberapa tahapan yaitu hidrolisis, kondensansi, aging
atau penuaan dan pengeringan. Proses tersebut akan dijelaskan pada subbab berikut:
1. Hidrolisis

Hidrolisis ini merupakan tahapan pertama dari metode sintesis sol-gel. Logam
prekursor (alkoksida) dilarutkan dalam alkohol dan terhidrolisis dengan penambahan
air pada kondisi asam, netral atau basa menghasilkan sol koloid.

Hidrolisis menggantikan ligan (-OR) dengan gugus hidroksil (-OH) dengan
reaksi sebagai berikut:

M(OR); + HLO —M(OR)(-1)(OH) + ROH
Faktor yang sangat berpengaruh terhadap proses hidrolisis adalah rasio penambahan

dan jenis katalis hidrolisis yang digunakan. Peningkatan rasio pelarut akan
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meningkatkan reaksi hidrolisis yang mengakibatkan reaksi berlangsung cepat
sehingga waktu gelasi (pembentukan gel) lebih cepat (Widodo, 2010).

Katalis yang digunakan pada proses hidrolisis adalah jenis katalis asam atau
katalis basa, namun proses hidrolisis juga dapat berlangsung tanpa menggunakan
katalis. Dengan adanya katalis maka proses hidrolsis akan berlangsung lebih cepat
dan konversi menjadi lebih tinggi. Berikut gambaran tahapan-tahapan preparasi dari

metode sol gel.

Thin Films
Fibers
Spheres
Powders

/m;urg\
5 oCh <

Hydrolysis ?oﬁ'-‘":q\g Condensation

O

O
95000

Solvent [°
VG 04
0% 00 &
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Precursor Sol

Evaporation
of Solvent

Firing

Ceramics ~———— m

Xerogel

Densification

Glasses

Gambar 2.3 Tahapan preparasi metode sol gel (Widodo, 2010).

2. Kondensasi

Kondensasi merupakan tahapan kedua pada metode sol gel. Tahapan ini akan
terjadi proses transisi dari sol menjadi gel. Reaksi kondensasi melibatkan ligan
hidroksil untuk menghasilkan polimer dengan ikatan M-O-M. Reaksi ini akan
menghasilkan produk samping berupa air dan alkohol dengan persamaan reaksi

secara umum sebagai berikut:
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M-OH + HO-M — M-0-M + H20 (kondensasi air)
M-OR + HO-M —— > M-0-M + R-OH (kondensasi alkohol)
(Widodo, 2010).

3. Aging (Penuaan)

Setelah reaksi hidrolisis dan kondensasi, dilanjutkan dengan proses pematangan
gel yang terbentuk. Proses ini lebih dikenal dengan proses aging. Terjadi proses
reaksi pembentukan jaringan gel yang lebih kaku, kuat dan menyusut di dalam

larutan.

4. Pengeringan

Tahapan terakhir adalah proses penguapan larutan dan cairan yang tidak
diinginkan untuk mendapatkan struktur sol gel yang memiliki luas permukaan tinggi
(Widodo,2010).

Teknik sol-gel digunakan untuk membentuk bubuk dan film . Sintesis ini dapat
menyebabkan berbagai bentuk yang sama pada material awal karena digunakan cara
yang sama seperti monolit. Pembuatan monolit sol-gel ini dengan cara gelasi bubuk
koloid atau hidrolisis dan polimerisasi pada prekursor alkoksida. Ketika pelarut dan
air diuapkan pada suhu tinggi maka akan dihasilkan struktur yang disebut aerogel.
Aerogel ini memiliki struktur yang 98% merupakan pori berongga dan kepadatannya
0,08 g/cm®. Namun jika pelarut dan air diuapkan pada suhu kamar, maka padatan
disebut dengan xerogel.

Proses sol-gel didorong oleh reaksi hidrolisis dan kondensasi. Kondensasi
dimana jembatan hidroksil terbentuk antara dua atom pusat disebut dengan olasi.
Untuk logam yang terkoorinasi jenuh, olasi terjadi melalui subsitusi nukleopilik pada
kelompok hidroksil atau air pada logam. Tingkat olasi berkaitan dengan ukuran,
elektronegativitas dan konfigurasi elektronik logam. Secara umum semakin rendah
densitas muatan, maka semakin besar tingkat olasi yang terjadi pada proses sol-gel
(Lalena et al, 2008).
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Oksolasi adalah reaksi kondensasi dimana jembatan okso terbentuk. Oksolasi
terjadi  ketika pusat logam koordinasi tidak jenuh. Namum oksolasi juga
memungkinkan terjadi pada logam terkoordinasi jenuh melalui sebuah intermediet
hidroksil yang diikuti oleh proses eliminasi air. Oksolasi ini hanya terjadi pada
kondisi asam. Ketika terjadi oksolasi maka laju kinetik lebih lambat dan tidak akan
terjadi proses difusi. Oleh karena itu oksolasi diminimalkan sekitar isoelektrik.

Meskipun logam memiliki efek paling menonjol dalam proses kondensasi,
namun ion lawan juga memiliki dampak yang besar terhadap morfologi dan stabilitas
sol yang terbentuk. lon lawan seperti halida bereaksi dengan air untuk membentuk
koordinasi ke pusat logam. Kemampuan anion membentuk kompleks dengan pusat
logam sebagian dipengaruhi oleh kemampuannya untuk memberikan muatannya
untuk pusat logam yang elektropositif. Secara umum, stabilitas diberikan ketika anion
kurang elektronegatif daripada air. Sehingga dihasilkan ikatan M-X yang lebih stabil
terhadap disosiasinya. Namun sebaliknya, ketika anion lebih elektronegatif daripada
air, maka ikatan M-X tetap terpolarisasi sehingga yang bermuatan positif masih
tertarik pada kompleks (Lalena et al, 2008).

Dari sejumlah metode sintesis ZnO metode sol-gel merupakan salah satu yang
dikenal luas. Metode ini relatif sederhana dan menghasilkan koloid ZnO dengan
ukuran partikel yang lebih kecil. Untuk proses sintesis sol-gel pada ZnO dapat dibuat
dari prekursor Zn(CH3COO)2.2H,0 dan Zn(NOs),. Reaksi sol-gel untuk pembuatan
ZnO memiliki dua tahap utama yaitu hidrolisis dan kondensasi. Pembuatan ZnO
dapat diawali dengan pelarutan prekursor dengan pelarut alkohol yang disertai
dengan pemanasan. Pemanasan ini akan mengurai prekursor menjadi reaksi di bawah
ini:

C,HsOH ()
Zn(CH4CO0),. 2H,0 () ————  Zn?* (ag) + 2 CH,COO" (ag) + 2H,0 (I)

Zn?*(ad) + 2 CH,COO" (ag)+ 2H,0 (I)+ 2NaOH (ag) — Zn(OH), (aq)+ 2 CH3COONa(aq)
+2 H,0(I)

Zn(OH),(ag)+ Zn(OH),(ag) — 2 ZnO(s) + 2 H,O(I)
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Pengaturan tepat dari parameter sol-gel seperti kandungan air, pH dan
temperatur dalam kombinasi pemilihan pelarut, zat organik tambahan sebagai
modofikasi prekursor dapat dilakukan untuk merubah sifat dan struktur lapis tipis
ZnO (Abdullah et al., 2008).

2.3. Spin Coating
Mendeposisikan cairan ke dalam kaca untuk membentuk lapis tipis

membutuhkan teknik yang sesuai dengan kebutuhan. Mendeposisikan cairan tersebut
dapat digunakan teknik spin coating. Spin Coating merupakan metode yang
digunakan untuk mendeposisikan lapis tipis kedalam substrat berputar dengan
kecepatan konstan tertentu sehingga diperoleh endapan lapisan tipis di atasnya. Spin
coating ini juga dapat disebut metode percepatan larutan pada substrat yang berputar
di atas spin coater dengan ketebalan tertentu (lapisan tebal atau tipis) (Purwanto dan
Prajitno, 2013).

Ketebalan lapisan hf yang dihasilkan dengan metode spin coating dapat

dirumuskan sebagai berikut:

hf = kx1,0 o™®
dimana k merupakan konstanta yang bergantung pada konsentrasi, viskositas larutan
dan karakteristik yang lain dari polimer dan pelarut, x10 merupakan fraksi berat
polimer dan o adalah kecepatan rotasi dari spin coater (Hudha et al., 2012).

Prinsip dasar dari pembuatan lapisan tipis dengan spin coater yaitu larutan
dituangkan diatas substrat kaca yang telah diletakkan diatas alat. Proses ini dilakukan
dengan kecepatan perputaran yang tinggi (rpm) dan pada waktu yang telah
ditentukan. Semakin cepat perputaran maka semakin tipis dan homogen larutan diatas
substrat kaca. Tahapan dasar metode spin coating terbagi atas beberapa tahap sebagai
berikut:

a. Tahap penetesan cairan
Tahap pertama yaitu cairan dideposisikan di atas permukaan substrat kaca dan

diputar dengan kecepatan tinggi. Proses deposisi ini dibagi menjadi dua teknik yaitu
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static dispence yaitu deposisi sederhana yang dilakukan pada larutan di atas pusat
substrat dan dynamic dispence adalah proses dengan kecepatan perputaran lambat
sekitar 500 rpm.
b. Tahap percepatan spin coating

Tahap yang kedua yaitu menambah kecepatan yang relatif tinggi antara 1500-
6000 rpm tergantung pada sifat larutan dengan waktu sekitar 10 menit. Kecepatan
yang digunakan ini akan mengakibatkan gaya sentrifugal dan turbulensi cairan.
c. Tahap pengeringan

Tahap selanjutnya yaitu pengeringan yang dilakukan setelah didapat ketebalan
lapisan tertentu. Tingkat kelembaban dasar substrat merupakan faktor tingkat
ketebalan lapisan. Semakin kecil tingkat kelembaban dari larutan maka semakin tebal
lapisan yang dihasilkan.
(Purwanto dan Prajitno, 2013).

2.4. Karakterisasi
2.4.1. X-ray Diffraction (XRD)

Sinar-X merupakan sebuah gelombang radiasi elektromagnetik (~1071° m).
Spektrum elektromagnetik dari sinar-X terletak antara spektrum sinar y dan
ultraviolet. Sinar-X dihasilkan ketika energi tinggi dari sebuah partikel bermuatan
seperti elektron dengan percepatan 30.000 V bertumbukan dengan materi. Sinar-X
dihasilkan jika elektron berkecepatan tinggi menumbuk suatu logam target sehingga
elektron pada logam mengalami eksitasi yang menyebabkan terjadinya kekosongan
elektron. Kekosongan elektron selanjutnya diisi oleh elektron dari tingkat energi yang
lebih tinggi yang menyebabkan terjadinya pancaran energi yang lebih tinggi yang
menyebabkan terjadinya pancaran energi dalam bentuk sinar X. Hasil spektra sinar X
biasanya memiliki dua komponen, sebuah spektrum gelombang yang melebar
diketahui sebagai radiasi putih atau sejumlah gelombang monokromatis. Radiasi

putih muncul ketika elektron diperlambat atau dihentikan oleh tubrukan dan beberapa
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dari elektron tersebut kehilangan energi yang dikonversi menjadi bentuk radiasi
elektromagnetik (West, 1999).

Peristiwa terhamburnya gelombang oleh adanya suatu gangguan (misalnya kisi)
yang diikuti oleh hamburan ke segala arah yang menimbulkan penguatan dan
pelemahan pada kondisi tertentu disebut difraksi. Peristiwa difraksi terjadi apabila
ada kesetaraan orde geometris antara panjang gelombang dengan lebar kisi. Hasil dari
penguatan hamburan menggambarkan karakter dari penghamburan atau gangguan
tersebut. Jika berkas dengan panjang gelombang seorde dengan jarak antar bidang
kristal ditembakkan ke suatu material kristal, maka akan terjadi difraksi Kristal
(Pratapa, 2009).

Difraksi sinar-X sebenarnya hanya memprediksi ukuran kristalin bukan ukuran
partikel. Berdasarkan metode Scherrer, makin kecil ukuran kristalin maka puncak
difraksi yang dihasilkan semakin lebar, seperti yang diilustrasikkan pada gambar 2.4.

Kristal yang berukuran besar dengan satu orientasi menghasilkan puncak difrasi yang

L)

/\/}/\

Gambar 2.4. Puncak difrasi sinar X pada yang menunjukkan ukuran kristalin.
Makin lebar puncak difraksi sinar-X maka makin kecil ukuran
kristalin (Abdullah, 2008).

mendekat garis vertikal.

Intensitas

Intensitas

Ukuran kristalin yang kecil menghasilkan puncak yang lebar disebabkan oleh

bidang pantul sinar-X yang terbatas. Puncak difraksi dihasilkan oleh interferensi
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secara konstruktif cahaya yang dipantulkan oleh bidang-bidang kristal. Interferensi
gelombang menjelaskan bahwa makin banyak jumlah celah interferensi maka makin
sempit garis frinji pada layar. Interferensi celah banyak dengan jumlah celah tak
berhingga menghasilkan garis frinji yang sangat tipis tetapi sangat terang. Difrasi
sinar-X pada dasarnya adalah interferensi oleh sejumlah sumber maka kita dapat
memprediksi hubungan antara lebar puncak difrasi dengan ukuran Kkristalin
berdasarkan perumusan interferensi celah banyak (Abdullah, 2008).

Hubungan antara ukuran kristal dan lebar puncak difraksi sinar-X dapat

diproksimasi dengan persamaan Schrerer:

A

D=K
B cos6B

dimana, D adalah ukuran (diameter) kristal, A adalah panjang gelombang sinar-X
yang digunakan, Og adalah sudut Bragg, B adalah FWHM (Full Widht Half
Maximum) satu puncak yang dipilih dan K adalah konstanta material yang nilainya
kurang dari satu. Nilai yang biasanya dipakai untuk K adalah = 0,9 (Abdullah, 2008).

Menurut pendekatan Bragg, kristal dapat dipandang terdiri atas bidang-bidang
datar (kisi kristal) yang masing-masing berfungsi sebagai cermin. Jika sinar X
ditembakkan pada tumbukan bidang datar tersebut dengan sudut pantul yang sama
dengan sudut datangnya, seperti diilustrasikan pada Gambar 2.8, sedangkan sisanya

akan diteruskan menembus bidang.

ol lsin e

Gambar 2.5 Difraksi sinar X pada kisi kristal (Abdullah, 2008).
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2.4.2. Scanning Electron Microscopy (SEM)

SEM adalah salah satu jenis mikroskop elektron yang menggunakan berkas
elektron untuk menggambarkan profil permukaan benda. Prinsip kerja SEM adalah
menembakkan permukaan benda dengan berkas elektron berenergi tinggi seperti
diilustrasikan pada gambar 2.9.

Berkas elektron

Elektron
pantulan

A
ﬁ / Permukaan material
L

Gambar 2.5 Dalam SEM berkas elektron berenergi tinggi mengenai permukaan
material. Elektron pantulan dan elektron sekunder dipancarkan
kembali dengan sudut yang bergantung pada profil permukaan
material (Abdullah, 2008).

Permukaan benda dikenai berkas akan memantulkan kembali berkas tersebut
atau menghasilkan elektron sekunder ke segala arah. Namun ada satu arah dimana
berkas dipantulkan dengan intensitas tinggi. Detektor didalam SEM mendeteksi
elektron yang dipantulkan dan menentukan lokasi berkas yang dipantulkan dengan
intesitas tertinggi. Arah tersebut memberikan informasi profil permukaan benda
seperti seberapa landai dan kemana arah kemiringan
(Abdullah, 2008).

Mikroskopi elektron bekerja dalam dua hal yakni transmisi atau refleksi.
Untuk transmisi, sampel seharusnya memiliki ketebalan < 2000A karena elektron-

elektron berinteraksi kuat dengan materi dan terserap oleh partikel yang tebal.
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Preparasi sampel cukup sulit dilakukan. Thinning techniques seperti penembakan
sering dilakukan tetapi terdapat kekhawatiran bahwa penembakan ion akan
menyebabkan mengubah struktur dari padatan. Untuk tipe refleksi, ketebalan bukan
merupakan masalah untuk melakukan analisa. Biasanya dalam prosesnya
membutuhkan logam lapis tipis untuk melapisi sampel. Hal ini dilakukan untuk
menghindari terbentuknya muatan pada permukaan. Instrumen utama refleksi, SEM
menjangkau perbesaran antara batas resolusi rendah dari optical microscopy ~1um)
dan diatasnya terdapat transmission electron microscopy (TEM) (West, 1999).

Adapun persyaratan agar SEM dapat menghasilkan citra permukaan yang tajam
adalah permukaan benda harus bersifat sebagai pemantul elektron atau dapat
melepaskan elektron sekunder ketika ditembakkan dengan berkas elektron. Material
yang bersifat demikian adalah logam (Abdullah, 2008). Perbedaan panjang
gelombang dari sumber radiasi ini menghasilkan tingkat resolusi yang berbeda,
elektron memiliki panjang gelombang yang jauh lebih pendek dibandingkan dengan
foton sinar tampak dan panjang gelombang yang lebih pendek ini dapat menghasilkan
informasi dengan resolusi yang lebih tinggi tanpa kehilangan sedikitpun detail. SEM
dapat memberikan hasil yang baik untuk material konduktif dan semikonduktif.
Material yang tidak dapat menghantarkan listrik dapat dipotret oleh SEM dengan
teknik penyiapan tertentu. Teknik penyiapan sampel yang umum adalah dengan
melapisi sampel dengan lapisan tipis material konduktif, seperti lapisan tipis emas-
paladium (Ahzan et al., 2011).
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BAB 3. METODE PENELITIAN

3.1 Tempat dan waktu penelitian
Penelitian ini dilakukan di laboratorium Kimia Dasar Jurusan Kimia, Fakultas
Matematika dan Ilmu Pengetahuan Alam Universitas Jember. Penelitian ini akan

berlangsung mulai bulan Januari 2015 hingga Januari 2016.

3.2 Alat dan bahan
3.2.1 Alat

Peralatan yang digunakan dalam penelitian ini ialah gelas kimia, Pipet Mohr 1 ;
5; 10 mL, pipet mikro (20pL - 200uL), Pinset, Spatula, Strirrer Magnetic, anak
Stirrer, Pipet tetes, Beaker Gelas, labu ukur, gelas ukur, kaca arloji, Furnace, Botol
semprot, Neraca analitik, termometer, cawan porselen, ball pipet, XRD (X-Ray
Diffracton) PANalytical, dan SEM (Scanning Elektron Microscopy) JEOLJSM 6360.

3.2.2. Bahan

Bahan -bahan yang digunakan dalam penelitian ini yaitu padatan,
Zn(CH3COOH),.2H,0 (Sigma - Aldrich), NaOH (Smartlab), etanol (Absolute 99%,
Smartlab), selotip, kaca preparat, aquades, Aqua bidestilata, dan aseton.
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3.3 Diagram Alir Penelitian
3.3.1. Diagram Penelitan

Zinc Acetate Dihydrate
Zn(CchOO)zszo

- Disintesis dengan metode sol-gel

- Variasi konsentrasi 0,05 M;
0,1Mdan 0,15 M

- Variasi konsentrasi NaOH 0,01 M;

0,03M; dan 0,1 M

Sol Zn(OH),

- Dilapiskan pada permukaan kaca
preparat dengan metode spin coating
- Dipanaskan pada suhu 600°C

Lapis tipis ZnO

Diuji XRD Diuji SEM

Struktur Morfologi

Analisa

Kesimpulan
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3.4 Prosedur Penelitian
3.4.1 Preparasi Bahan

Proses awal preparasi bahan yaitu dengan menyiapkan larutan basa NaOH
sebanyak 2 gram dilarutkan dalam 50 mL aquades (H.O) sehingga konsentrasi
menjadi 1 M. Setelah itu diencerkan untuk mendapatkan konsentrasi NaOH menjadi
0,01 M; 0,03 M; dan 0,1. Proses sintesis ZnO ini menggunakan substrat kaca
preparat. Kaca preparat yang akan digunakan berukuran (1 x 1) cm®. Kaca preparat
yang digunakan harus steril yang agar tidak mempengaruhi kemurnian ZnO yang
dihasilkan. Kaca preparat dicuci dengan aseton lalu etanol dan yang terakhir dicuci

dengan aqua bidestila. Setelah itu di oven dengan suhu 100°C selama 1 jam.

3.4.2 Sintesis Lapis Tipis ZnO dengan Prekursor

Proses sintesis ZnO diawali dengan membuat larutan Zn(CH3;COO),.2H,0
yang dilarutkan kedalam 25 mL etanol. Larutan prekursor ini dibuat dengan 3 variasi
konsentrasi yaitu 0,05 M; 0,1 M dan 0,15 M dengan massa Zn(CH3C0OO),.2H,0
sesuai dengan perhitungan. Kemudian diaduk dengan menggunakan stirrer dan anak
stirrer selama + 30 menit dalam pemanasan 70°C hingga prekursor larut sempurna
yang ditandai terbentuknya larutan tak berwarna. Setelah itu ditambahkan tetes demi
tetes larutan basa. Untuk variasi konsentrasi ditambahkan dengan larutan NaOH 0,1
M. Sedangkan untuk konsentrasi NaOH 0,01 M; 0,03 M; dan 0,1 ditambahkan pada
konsentrasi prekursor konstan yaitu 0,1 M.

Selanjutnya dilakukan pengadukan kembali dengan waktu dan suhu pemanasan
sama hingga didapatkan sol Zn(OH), yang berwarna putih transparan. Setelah itu
diteteskan kedalam substrat kaca dan dilakukan proses spin coating (proses ini
dilakukan hingga larutan habis £50 kali pelapisan). Kemudian didiamkan selama 1
jam pada suhu ruang (25°C). Setelah 1 jam dilanjutkan dengan proses kalsinasi pada
suhu 600°C selama 2,5 jam. Selanjutnya lapis tipis ZnO didiamkan selama 24 jam.

Lapis tipis ZnO dilakukan proses analisa XRD dan SEM.
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3.5 Prosedur karakterisasi

ZnO yang telah disintesis dianalisis dengan dua karakterisasi diantaranya
pengukuran difraksi sinar-X untuk mengetahui struktur Kkristal, kristanilitas senyawa
yang dihasilkan dan pengukuran SEM untuk mengetahui morfologi permukaan
partikel.

3.5.1 Difraksi Sinar — X

Lapis tipis ZnO yang telah disintesis dikarakterisasi struktur kristalnya dengan
menggunakan alat difraksi yang terdapat di Laboratorium Kimia Analitik FMIPA
Universitas Gajah Mada Yogyakarta. Sumber radiasi yang digunakan adalah Cu —
Ka. Difraksi dilakukan pada sudut 20 antara 3° — 80°.

Ukuran kristal dapat dihitung denga persamaan Schrerer:

A
B cosOp

D =K

3.1)

Dengan:

D adalah ukuran diameter kristal

A adalah panjang gelombang sinar X yang digunakan

0 adalah sudut Bragg

B adalah FWHM (full width at half maximum) satu puncak yang dipilih

K adalah konstanta material yang nilainya kurang dari satu, yang digunakan

umumnya <~ 0,9

Nilai d merupakan nilai perkiraan dari ukuran kristalin dalam material dan
bukan ukuran partikel yang sebenarnya. Berdasarkan persamaan 3.1 djelaskan bahwa
jika satu partikel mengandung sejumlah kristallities yang kecil-kecil maka nilai d
lalah ukuran kristalin tersebut dan bukan ukuran partikel. Untuk partikel yang
berukuran nanometer, biasanya satu partikel mengandung satu kristallities (Abdullah,
2008).
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Sampel yang akan dianalisis dengan XDR vyaitu:

22

Konsentrasi Konsentrasi Basa (NaOH)
Prekursor 0.01 0.03 0.1
0,05 M v v v
0,1 M
0,15 M

3.5.2 Scanning Elektron Microscopy (SEM)

Substrat kaca preparat beserta lapis tipis ZnO nanopartikel yang telah disintesis
diletakkan pada holder menggunakan perekat, kemudian dilapisi dengan lapisan tipis

emas — palladium setebal 400 By Tujuan pelapisan adalah agar bahan yang dipotret

menjadi penghantar listrik. Setelah pelapisan, sampel dan holder ditempatkan dalam

plat SEM. Beberapa permukaan penampang sampel diamati dengan berbagai

perbesaran.

Berikut sampel yang akan dianalisa dengan SEM yaitu:

Konsehire) pH katalis Basa (NaOH)
Prekursor 0.01 0.03 0.1
0,05 M v v
0,1 M
0,15 M
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BAB 5. PENUTUP

5.1 Kesimpulan
Berdasarkan penelitian yang dilakukan maka dapat disimpulkan bahwa:

1. Hasil XRD menunjukkan dengan memvariasi pH akan diperoleh fakta bahwa
semakin tinggi pH kemurnian ZnO semakin meningkat

2. Sedangkan dengan memvariasi konsentrasi prekursor maka diperoleh fakta bahwa
semakin besar konsentrasi prekursor maka akan dihasilkan ukuran kristal ZnO
semakin besar. Ukuran ZnO pada konsentrasi 0,05 M sebesar 69,3 nm, 0,1 M
sebesar 86,62 nm dan 0,15 nm sebesar 115,5 nm.

3. Hasil analisa SEM menunjukkan bahwa ZnO yang dihasilkan tidak menunjukkan
morfologi ZnO sebab inti kristal menggumpal sehingga mirip dengan ZnO flower
like.

5.2 Saran
Penelitian ini selanjutnya perlu dikembangkan lagi untuk menghasilkan ZnO
yang memiliki karakterisasi optimum yaitu:
1. Konsentrasi prekursor untuk sintesis ZnO sebaiknya diperkecil untuk
memperoleh ukuran partikel yang lebih kecil
2. Pemanasan saat kalsinasi perlu di kendalikan. Sintesis ZnO memerlukan
pemanasan pada suhu bertahap untuk menghindari terjadinya aglomerasi

3. Sebaiknya digunakan vacum spin coater agak lapis tipis lebih merata.
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LAMPIRAN

Variasi Konsentrasi Prekursor
1. Konsentrasi Prekursor 0,05 M dengan NaOH 0,1 M

00 o £nri0az

Il 10}

In{102)

|

Intersitas (1)

I
200 4 |

20 X0 40 50 & o 80
2 Thata

Puncak tertinggi dengan nilai 20 34,16 dengan nilai intensitas 683

e Menghitung ukuran kristal
g FWHM _ =

2 180
0,240 3,143

— x —
2 180
0,002 radian

26

2

3430 1718
2

0

K. A

" B. cos@
0,900 x 0,154

0,002 x cos(17,18)
d =~ 69,3nm

80
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Data Intensitas Difraktogram Puncak dan Ukuran Kristal ZnO

Sampel CIBI;:(::EEI 20 Intensitas | FWHM d(nm)
002 34,26 683 | 0240 | 693nm

0.05M 102 47,24 324 : -
110 56,62 419 - :

2. Konsentrasi Prekursor 0,1 M dengan NaOH 0,1 M

InD(101)

.

=

En{OH),i100)
Zn(0H) {111}
zaopaz) 2MOUI0) |

Inensilas]l)y

] 10 20 e 1] b 0 &

2 Theta

Puncak tertinggi berada pada 20 = 36,32 dengan intensitas 360

e Menghitung ukuran kristal
B = FWHM _ m

2 180
0,200 3,143

2 X 180
0,0017 radian

20

2

—36;2 =18, 16

0

K. 2

~

" B. cos@

B

38
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0,900 x 0,154
0,0017 x cos(18,16)
d = 86,62 nm

Data Intensitas Difraktogram Puncak dan Ukuran Kristal ZnO

Bidang .
Sampel difraksi 20 Intensitas | FWHM d(nm)
101 36,32 360 0,200 86,62 nm
0,1M
102 47,28 118 - -
110 56,42 160 - -
Data Intensitas Difraktogram Puncak Pengotor Zn(OH),
Bidang i
Sampel diffakeT 20 Intensitas | FWHM d(nm)
100 32,22 300 - -
0.1M 111 63,26 147 - -

3. Konsentrasi Prekursor 0,15 M dengan NaOH 0,1 M

Zn{OH).{100)
’Z:O (002)
00 Zn(OH).(110)

200(103)
‘ |
2n0 (102)
| |
— ““‘N"“-‘www -

)

Intensitas (1)

L

2 Theta
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Puncak tertinggi ZnO berada pada 26 = 34,60 dengan intensitas 441, namun
puncang yang tertinggi dimiliki oleh pengotor Zn(OH), pada 26 = 32,40

dengan intensitas 523

FWHM T
B = —
2 180
0,160 3,143
—— x i
2 180
0,0013 radian
20
8=—
2
36,60
— =17,30
2
-
" B. cos@
0,900 x 0,154
0,0013 x cos(17,30)
d =~ 115,5nm

Data Intensitas Difraktogram Puncak dan Ukuran Kristal ZnO

Sampel dBli‘crIZEgl 20 Intensitas | FWHM d(nm)
002 34,6 441 0,160 115,5 nm

0.15M 102 47,38 172 - -
103 62,40 297 - -

Data Intensitas Difraktogram Puncak Pengotor Zn(OH),

Sampel ;;‘:Zﬂg 20 Intensitas | FWHM |  d(nm)
100 32,40 523 - -

0.15M 110 57,78 326 - -
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Variasi Konsentrasi NaOH
1. Konsentrasi NaOH 0,01 M dengan Prekursor 0,1 M

In(OH(100)

b =

B

ZRi0H), (110

WWM'W#MJW

Inbensitas (1)

0 2 i] ] a0 1]

2 Theta

(1]

Puncak tertinggi dengan nilai 20 = 47,3 dan intensitas = 130

e Menghitung ukuran Kristal
B = FWHM _ =

2 180
0,120 3,143

— X
2 180
0,010 radian

26

2

‘*zﬂ = 23,65

0

K. A

" B. cos@
0,900 x 0,154

0,010 x cos(23,65)
d =~ 15,40 nm

41
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Data Intensitas Difraktogram Puncak dan Ukuran Kristal ZnO

Bidang

Sampel difraksi 20 Intensitas | FWHM d(nm)
102 47,30 130 0,120 15,40 nm

NaOH

0,01 M

Data Intensitas Difraktogram Puncak Pengotor Zn(OH);
Bidang .

Sampel difraksi 20 Intensitas | FWHM d(nm)
100 32,56 330 - -

NaOH

0,01 M 110 57,28 140 - -

2. Konsentrasi NaOH 0,03 M dengan Prekursor 0,1 M

Intensitas (1)

200(100)

Zn{OH (002)

s

ZnO(11

2001

2 Theta

Puncak tertinggi dengan nilai 26 = 31,72 dan intensitas = 351
e Menghitung ukuran kristal

B =

FWHM

2
0,140

2

T

180
3,143

180

wy
MWWMWM

42
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0,012 radian

26

2

3L72 _ 1586
2

0

K. 2

" B. cos@
0,900 x 0,154

0,012 x cos(15,86)

d =12,6 nm

Data Intensitas Difraktogram Puncak dan Ukuran Kristal ZnO

Bidang A
Sampel difraksi 20 Intensitas | FWHM d(nm)
100 31,72 351 0,140 12,60 nm
NaOH
0,03 M 102 47,04 138 - -
110 56,52 189 - -
Data Intensitas Difraktogram Puncak Pengotor Zn(OH),
Bidang .
Sampel difraksi 20 Intensitas | FWHM d(nm)
002 38,12 147 - -
NaOH
0,03 M 112 72,22 137 - -
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3. Konsentrasi NaOH 0,1 M dengan Prekursor 0,1 M

0 -
1 ZaQ (101}
150 o
ax._ Zn{0H],(100)
_ 204 ’
F ]
& 204
'i_! T
% & ! | Inii1 '|-'il5-|rl'.;m-.liI g
- Zn0{102) il

u 1] 20 1] 40 ] &l i B

2 Theta

Puncak tertinggi berada pada 26 = 36,32 dengan intensitas 360

e Menghitung ukuran kristal
B = FWHM _ =

2 180
0,200 3,143

2 % 180
0,0017 radian

20
0=—"
2

—3652 - 18, 16

K. A

" B. cos@
0,900 x 0,154

0,0017 x cos(18,16)
d =~ 86,62 nm
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Data Intensitas Difraktogram Puncak dan Ukuran Kristal ZnO

Bidang .
Sampel difraksi 20 Intensitas | FWHM d(nm)
NaOH 101 36,32 360 0,200 86,62 nm
0,1M 102 47,28 118 - -

110 56,42 160 - -
Data Intensitas Difraktogram Puncak Pengotor Zn(OH);

Bidang .
Sampel difraksi 20 Intensitas | FWHM d(nm)
NaOH 100 32,22 300 - -
0,1M 111 63,26 147 - -
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