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OBJECTIVES Synthesis of ZnO nanoparticles from steel in-
dustry waste has been carried out using the hydrothermal
method. This study aims to determine the effect of tempe-
rature (120, 150, and 200 °C) and heating time (1, 3, and 6
hours) of hydrothermal process on the chemical composi-
tion, crystal structure, particle size, and morphology of pro-
duct. METHODS The characterizations used are Inductively
Coupled Plasma-Optical Emission Spectrometry (ICP-OES),
X-Ray Fluorescence (XRF) X-Ray Diffraction (XRD) and Scan-
ning Electron Microscopy (SEM). RESULTS The hydrothermal
process produces nanoparticles with high purity and particle
size 100 nm with an optimum hydrothermal temperature of
1500C for a holding time of 3 hours. CONCLUSIONS From the
results of XRF characterization, it is known that the Zn con-
tent is the most dominant, which is 98.434%. Furthermore,
the XRD characterization obtained a pure phase of ZnO, na-
mely zincite with a value of 26 of 36.23 °and a particle size of
33.36 nm with a morphology of hexagonal rods (nanorods) as
obtained in the FE-SEM characterization.
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TUJUAN Sintesis nanopartikel ZnO dari limbah industri baja
telah dilakukan menggunakan metode hidrotermal. Pene-
litian ini bertujuan untuk mengetahui pengaruh suhu (120,
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150 dan 200 °C) dan waktu pemanasan (1, 3, dan 6 jam) ter-
hadap komposisi kimia, struktur kristal, ukuran partikel dan
morfologi dari produk ZnO yang dihasilkan. METODE Ka-
rakterisasi yang digunakan ialah Inductively Coupled Plasma-
Optical Emission Spectrometry (ICP-OES), X-Ray Fluoresence
(XRF) X-Ray Diffraction (XRD) dan Scanning Electron Micro-
scopy (SEM). HASIL Proses hidrotermal menghasilkan pro-
duk nanopartikel dengan kemurnian tinggi dan ukuran par-
tikel 100nm dengan suhu hidrotermal yang optimum ada-
lah 150 °C selama waktu penahanan 3 jam. KESIMPULAN Da-
ri hasil karakterisasi XRF diketahui bahwa kadar Zn adalah
yang paling dominan yaitu sebesar 98,434%. Selanjutnya, pa-
da karakterisasi XRD diperoleh fasa murni ZnO yaitu zincite
dengan nilai 26 sebesar 36,23 °dan ukuran partikel sebesar
33,36 nm dengan morfologi yang terbentuk batang heksago-
nal (nanorods) seperti yang diperoleh pada karakterisasi FE-
SEM.

[CATA IKUNCI hidrotermal; nanopartikel; sintesis; ZnO

1. PENDAHULUAN

ZnO merupakan salah satu bahan semikonduktor berbasis
oksida logam yang cukup menarik karena memiliki sifat
yang unik seperti memiliki radiasi UV yang tinggi, memili-
ki stabilitas kimia yang sangat baik dan kemudahan dalam
pembuatannya (Vaseem dkk. 2010). Oksida logam ini memi-
liki sifat yang ramah lingkungan, tidak beracun dan tahan
terhadap korosi. Material ini telah banyak diteliti aktivitas-
nya sebagai antijamur, antibakteri, antiinflamasi, antimikro-
ba dan antioksidan, antikanker, tabir surya, fotoanode pada
sel surya, fotokatalis, antikorosi dan sensor gas. Material ZnO
kebanyakan digunakan pada aplikasi elektronik seperti LED,
sensor, dan juga sel surya. Karakteristik dan kinerja ZnO sa-
ngat bergantung pada ukuran partikel, bentuk, dan morfolo-
gi.

Seng oksida dapat disintesis dengan berbagai metode ya-
itu metode sol-gel, hidrotermal, presipitasi, chemical vapor
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deposition (CVD), dip coating, mechanochemical-milling, ele-
ctro chemical deposition, metode ablasi laser, reduksi meng-
gunakan ekstrak tanaman dan metode lainnya (Siswanto
dkk. 2017; Xia dkk. 2003). Metode sintesis ZnO secara umum
dilakukan dengan metode bottom-up, yaitu metode sintesis
partikel secara kimia yang akan menghasilkan partikel da-
ri sejumlah material awal (prekursor). Secara umum sinte-
sisnanopartikel ZnO menggunakan prekursor berupa senya-
wa garam seng seperti seng nitrat (Zn (NOs),)), seng klorida
(ZnCl,), dan seng asetat (Zn (CH3CO,),), serta menggunakan
platlogam seng.

Sumber seng sebagai bahan baku sintesis ZnO terdapat
pada berbagai macam material sebagai bahan baku tidak
murni. Salah satunya berasal dari limbah industri baja galva-
nis yang pada produksinya menggunakan tanur busur listrik
yang menghasilkan limbah padat berupa debu yang biasa di-
sebut sebagai electric arc furnace dust (EAFD) yang mengan-
dung seng dengan kadar yang beragam tetapi potensial un-
tuk diolah kembali. Kandungan seng (Zn) dalam EAFD dapat
mencapai 50 - 60% (Astuti dkk. 2020).

Proses sintesis nanopartikel ZnO dari EAFD sebagai bah-
an baku dapat dilakukan melalui beberapa metode, salah sa-
tunya adalah metode hidrotermal. Metode hidrotermal di-
lakukan untuk mensintesis nanopartikel ZnO dari prekur-
sor Zn yang berasal dari hasil pelindian EAFD. Metode hidro-
termal memiliki beberapa keunggulan dalam preparasi ya-
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itu nanopartikel dapat dibentuk langsung dari larutan, ba-
hannya berbentuk kristal atau amorf tergantung pada suhu,
ukuran partikel dikendalikan oleh suhu hidrotermal, sintesis
dapat dilakukan pada suhu rendah dan dalam kasus terten-
tu membentuk bubuk yang tidak memerlukan penggiling-
an dan kalsinasi (Dawson 1988). Penelitian tentang sintesis
nanopartikel ZnO dari EAFD menggunakan metode hidro-
termal belum banyak ditemukan di literatur pada peneliti-
an sebelumnya, sehingga pada penelitian ini dilakukan sin-
tesis nanopartikel ZnO dari EAFD menggunakan kombinasi
proses hidrometalurgi melalui pelindian EAFD menggunak-
an asam asetat dan pengendapan alkali yang dilanjutkan de-
ngan sintesis ZnO dari larutan hasil pelindian dan pengen-
dapan alkali menggunakan metode hidrotermal untuk mem-
pelajari pengaruh waktu dan suhu hidrotermal terhadap ka-
rakteristik nanopartikel ZnO yang dihasilkan.

2. METODE PENELITIAN

2.1 Bahan

Bahan yang digunakan dalam penelitian ini adalah limbah
industri baja yaitu EAFD yang berasal dari industri pelebur-
an baja galvanis di daerah Jawa Barat. Bahan kimia yang di-
gunakan adalah CH3COOH (Merck), NaOH (Merck) dan aqua-
dest (teknis).
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GAMBAR 1. Pola XRD EAFD


https://doi.org/10.22146/jrekpros.77190

Hardiantika dkk.

TABEL 1. Data hasil pengamatan kondisi operasi pada saat abrasive perforation.
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Bahan Baku

Unsur (%)

Zn P K
EAFD

94,53 0,28 0,10

0,31 2,56 0,10 1,56

2.2 Sintesis nanopartikel ZnO

Sintesis nanopartikel ZnO dilakukan melalui tiga tahapan,
yaitu pelindian, pengendapan dan pemanasan dengan meto-
de hidrotermal. EAFD yang digunakan sebagai bahan baku
dikarakterisasi terlebih dahulu menggunakan X-Ray Fluore-
sence (XRF, PANalytical fpsilon3*'E) untuk mengetahui kan-
dungan seng dan logam lainnya di dalam EAFD dan meng-
gunakan X-Ray Diffraction (XRD, PANalytical X' Pert3 Powder)
untuk mengetahui jenis senyawa seng dan logam lainnya
yang terdapat dalam EAFD.

Selanjutnya, proses pelindian dilakukan menggunakan
asam asetat (CH3COOH) 1M yang dipanaskan di atas kompor
listrik putar magnetik pada suhu 80°C selama 5 jam. Sete-
lah itu dilakukan pemisahan filtrat dan residu hasil pelindi-
an. Kemudian dilakukan proses pengendapan menggunak-
an NaOH 10% sehingga diperoleh pH 7 dengan tujuan untuk
menghilangkan unsur Fe dan pengotor lainnya yang ada di
dalamlarutan hasil pelindian tersebut melalui pengendapan
alkali. Setelah diperoleh pH 7, campuran larutan dan padat-
an dari pengendapan alkali tersebut disaring dan diambil fil-
tratnya kemudian ditambahkan kembali larutan NaOH 10%
sehingga mencapai pH 8. Setelah diperoleh pH 8, maka di-
lakukan sintesis nanopartikel ZnO menggunakan metode hi-
drotermal terhadap campuran larutan dan padatan hasil pe-
ngendapan pH 8 menggunakan teflon autoclave.

Proses hidrotermal dilakukan dengan variasi suhu 120,
150 dan 200°C serta variasi waktu 1, 3 dan 6 jam. Setelah wak-
tu yang ditentukan tercapai, dilakukan pemisahan padat-
cair dengan penyaringan menggunakan kertas saring Wha-
tman No. 42. Padatan ZnO yang diperoleh dari metode hi-
drotermal dikarakterisasi menggunakan XRF, XRD dan Field
Emission-Scanning Electron Microscopy (FESEM, Quattro S).

3. HASIL DAN PEMBAHASAN

3.1 Karakterisasi EAFD

Bahan material yang digunakan pada penelitian ini adalah
limbah industri baja yang didalamnya terdapat kandungan
seng (Zn) yang tinggi yaitu sebesar 94,53% dan beberapa lo-
gam lainnya seperti Fe, Pb dan logam lainnya yang memiliki
kandungan unsur yang tidak terlalu besar seperti yang terli-
hat pada Tabel 1.

Daridata XRD yang terlihat pada Gambar 1diperoleh bah-
wa seng (Zn) yang terkandung di dalam bahan baku EAFD da-
lam bentuk zincite (Zn0). Selain ZnO, terdapat senyawa lain
yaitu spinelloid (Fesg g4 Sis 16 04g)-

3.2 Pelindian seng dari EAFD menggunakan asam asetat
dan pengendapan Zn(OH), dari filtrat pelindian

Proses pelindian seng dari EAFD dilakukan menggunakan
asam asetat (CH3COOH) 1 M dan pulp density 10% w/v (100
gram EAFD dalam 1 liter reagen pelindian) pada suhu 80 °C
selama 5 jam dengan kecepatan pengadukan sebesar 500

rpm. Pada pelindian seng dari EAFD dilakukan perhitungan
persen recovery pelindian unsur Zn yaitu persentase berat
unsur Zn yang terlarut dalam reagen pelindian dibandingk-
an dengan berat unsur Zn yang terkandung di dalam EAFD.

Setelah pelindian, dilakukan proses pengendapan seba-
nyak dua kali. Pengendapan pertama pada pH 7 dilakukan
untuk menghilangkan kandungan unsur pengotor seperti Fe
dan Pb. Terlihat seperti Tabel 2 diperoleh persen ekstraksi se-
besar 80,40% pada unsur Zn yang terlarut saat proses pelin-
dian dengan asam asetat. Rekoveri pelindiannya masih be-
lum begitu besar disebabkan oleh beberapa parameter pelin-
dianyang digunakan. Suhu, waktu, konsentrasireagen pelin-
dian dan pulp density merupakan parameter yang berpenga-
ruh terhadap rekoveri pelindian.

Namun, pada saat dilakukan pengendapan pH 7 persen
ekstraksi unsur Zn menurun menjadi sebesar 29,61% unsur
Znyang tersisa dari hasil pengendapan pH 7 tersebut. Hal ini
menyatakan bahwa jumlah kandungan logam unsur Zn dari
dua perlakuan tersebut mengalami penurunan dikarenakan
adanya ion Zn yang akhirnya terendapkan menjadi Zn (OH),.
Rekoveri Zn setelah pengendapan pertama sangat kecil, hal
ini terjadi karena unsur Zn merupakan unsur yang paling do-
minan dalam filtrat sehingga proses pengendapan pengotor
pasti membutuhkan kehati-hatian pada saat mengatur pH
pengendapan. pH 7 masih memungkinkan untuk mengen-
dapkan Zn bersama pengotornya.

3.3 Pengaruh suhu dan waktu hidrotermal pada
komposisi kimia nanopartikel ZnO

Pada Gambar 2 terlihat bahwa variasi suhu dan waktu pema-
nasan juga berpengaruh pada jumlah komposisi kimia unsur
Zndidalam sampel. Kurvarelatif menurun diwaktu 6 jam pa-
da semua suhu seperti Gambar 2 (a), namun namun jumlah
komposisi kimia Zn terlihat meningkat pada waktu 3 jam di
setiap suhunya. Hal ini menyatakan bahwa variasi waktu se-
lama 3 jam merupakan waktu yang optimum untuk sintesis
nanopartikel ZnO dengan metode hidrotermal (El-Rafei dan
Zawrah 2014).

Kadar produk ZnO juga dapat diketahui dari warna pro-
duk yang dihasilkan. Produk nanopartikel ZnO seperti ter-
lihat pada Gambar 3 berwarna putih dan coklat muda. Pro-
dukdengan kadarZnOyanglebih tinggi berwarnalebih putih
dibandingkan dengan produk dengan kadar ZnO yang lebih
rendah.

TABEL 2. Analisis data hasil pengamatan kondisi operasi pada saat abrasive
perforation bagian 1.

Sampel Recovery Zn (%)
Filtrat Pelindian 80,40
Filtrat setelah pengendapan pH 7 29,61




Jurnal Rekayasa Proses 17(1): 77-82 DOl 10.22146/jrekpros.77190

99.000 99.000
98500 1 (a) 98.500 4 (b]
98.000 1 98.000 o
97.500 1 97.500 4 3 Jam
= 97.000 1 ~ . 97.000 1
~ / 120°C c
= 96.500 1 96.500 4
£ o '; 1Jam
§96.000 3 150°C g96.000 -
95.500 3 95500 4
95.000 - 95.000 A
94500 1 200°C 94500 4 6Jam
94.000 94.000
1 Jam 3 Jam 6 Jam 120°C 150°C 200°C
Waktu Suhu

GAMBAR 2. Hubungan variasi suhu dan waktu pemanasan pada komposisi kimia unsur Zn dengan (a) perbandingan suhu terhadap semua waktu (b) perban-
dingan waktu terhadap semua suhu

3.4 Pengaruh suhu dan waktu hidrotermal pada struktur wa pengotor hematite (Fe;03) dengan intensitas 20 sebesar
kristal nanopartikel ZnO 69,05°pada suhu 120 °C; 69,16°pada suhu 150 °C dan 69,10°pa-
da suhu200°C.

Pada hasil karakterisasi XRD didapatkan dua fasa yang ter-
Pada Gambar 5 (a) dan (b) terlihat bahwa semua sam-

kandung pada sampel yang diteliti, yaitu fasa zincite (ZnO) de-

ngan nomor Powder Diffraction File Database (PDF) 36-1451 pel menghasilkan puncak senyawa ZnO murni yaitu zincite
(Mc Murdie 1986) dengan kode referensi Inorganic Crystal (ZnO). Pada waktu 3 jam dihasilkan intensitas tertinggi 26 se-
Structure Database (ICSD) 10137 dan fasa hematite (Fe;03) de- besar 36,36°pada suhu 120 °C; 36,23°pada suhu 150 °C dan
ngan nomor PDF 33-0664 (Natl. Bur. Stand. 1981) dengan ko- 36,21°pada suhu 200 °C, sedangkan pada waktu 6 jam diha-

silkan intensitas tertinggi 26 sebesar 36,31°pada suhu 120 °C;

de ICSD 14856. Digunakannya nomor PDF dan kode referen-
36,31°pada suhu 150 °C dan 36,36°pada suhu 200 °C.

si ICSD tersebut karena memiliki puncak yang sesuai antara
hasil penelitian dengan standar. Hasil difraktogram pada pe-
nelitian ini ditunjukkan pada Gambar 4.

Pada Gambar 4 terlihat semua sampel menghasilkan se-

3.5 Pengaruh suhu dan waktu hidrotermal pada ukuran
partikel ZnO

nyawa ZnO yaitu zincite (ZnO) dengan intensitas tertinggi Hasil analisis XRD juga dapat digunakan untuk mengetahui
26 sebesar 36,31°pada suhu 120 °C; 36,13°pada suhu 150 °C ukuran partikel dari zincite yaitu dengan cara menganali-
dan 36,36°pada suhu 200 °C. Serta terlihat puncak senya- sis puncak tertinggi menggunakan microsoft excel. Puncak-

puncak tersebut digunakan untuk mencari nilai FWHM di-
mana nilai FWHM digunakan untuk menghitung ukuran par-
tikel menggunakan persamaan Scherrer. Hasil analisis ukur-
an partikel menggunakan persamaan Scherrer dapat dilihat
pada Tabel 3.

Berdasarkan Tabel 3 memperlihatkan bahwa nilai
FWHM terbesar terdapat pada sampel dengan suhu 200 °C
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GAMBAR 4. Grafik XRD metode hidrotermal selama 1 jam, suhu 120, 150
GAMBAR 3. Produk nanopartikel ZnO dan 200 °C dengan Z = zincite (ZnO) dan e = hematite (Fe;03)
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GAMBAR 5. Grafik XRD (a) metode hidrotermal selama 3 jam, suhu 120, 150
dan 200 °C, (b) metode hidrotermal selama 6 jam, suhu 120, 150 dan 200
°C dengan Z = zincite (Zn0O)

selama 3 jam yaitu sebesar 0,28 dan nilai FWHM terkecil
terdapat pada sampel dengan suhu 150 °C selama 6 jam yaitu
sebesar 0,19. Dengan demikian dapat disimpulkan bahwa
semakin kecil nilai FWHM yang diperoleh maka ukuran
partikel akan semakin besar. Untuk fasa zincite ukuran
partikel yang dihasilkan relatif sama dengan nilai ukuran
partikel terkecil sebesar 30,93 pada sampel dengan suhu
200 °C selama 3 jam. Hasil pengukuran partikel terhadap
suhu dan waktu cukup berpengaruh. Semakin tinggi suhu
dan semakin lama proses pemanasan dengan metode hidro-
termal maka semakin besar ukuran partikelnya (Ramahdita
2011).

3.6 Pengaruh suhu dan waktu hidrotermal pada morfologi
nanopartikel ZnO

Nanopartikel ZnO yang dihasilkan dapat diketahui ukuran-
nya menggunakan software Image] versi 64-bit java 1.8.0_172.
Software ini dapat mengukur rata-rata ukuran partikel de-
ngan cara menarik garis secara horizontal ataupun vertikal
pada diameter sampel untuk mengukur partikel yang ter-
bentuk pada hasil SEM.

Gambar 6 memperlihatkan partikel yang terbentuk ber-
upa batang heksagonal (nanorods). Ukuran nanopartikel
yang didapatkan memiliki rentang ukuran sebesar 175 - 255
nm. Ukuran nanopartikel yang diperoleh masih terlalu be-
sar karena melebihi 100 nm. Hal tersebut diperkirakan ka-
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TABEL 3. Hasil Analisis Ukuran Partikel dengan persamaan Scherrer

Sampel 26 (°) FWHM (rad) Ukuran
Partikel (nm)

120°C, 1 Jam 36,36 0,23 36,25
120°C, 3 Jam 36,36 0,25 33,35
120°C, 6 Jam 36,37 0,22 39,34
150°C, 1 Jam 36,16 0,19 43,86
150°C, 3 Jam 36,36 0,25 33,36
150°C, 6 Jam 36,21 0,19 43,87
200°C, 1 Jam 36,32 0,25 33,34
200°C, 3 Jam 36,35 0,28 30,93
200°C, 6 Jam 36,33 0,25 33,33

rena adanya penggumpalan (aglomerasi) yang menyebabk-
anukuran partikel menjadi tidak seragam (Famia dan Mulda-
risnur 2019). Terdapat perbedaan antara hasil perhitungan
menggunakan persamaan Scherrer dengan pengukuran se-
cara langsung menggunakan SEM. Adanya perbedaan hasil
pengukuran antara SEM dan XRD disebabkan oleh bedanya
metode pengukuran serta kemungkinan adanya perbedaan
besaran yang terukur. SEM menggunakan prinsip scanning
electron yang memperlihatkan morfologi permukaan saja se-
bagai parameter pengukurannya, sedangkan XRD memung-
kinkan adanya pengukuran kristal sebenarnya dikarenakan
orde gelombang sinar-X dapat terdifraksi oleh jarak antar
atom pada butir-butir kristalnya (Didik 2020).

4. KESIMPULAN

EAFD merupakan salah satu limbah yang sangat potensial
untuk diolah kembali karena mengandung unsur Zn yang
tinggi yaitu sebesar 94,53%. Proses hidrotermal menghasilk-
an produk nanopartikel dengan kemurnian tinggi dan ukur-
an partikel 100nm dengan suhu hidrotermal yang optimum
adalah 150 °C selama waktu penahanan 3 jam. Dari hasil ka-
rakterisasi XRF diketahui bahwa kadar Zn adalah yang paling
dominanyaitu sebesar 98,434%. Selanjutnya, pada karakteri-
sasi XRD diperoleh fasa murni ZnO yaitu zincite dengan nilai
260 sebesar 36,23°dan ukuran partikel sebesar 33,36 nm de-
ngan morfologi yang terbentuk batang heksagonal (nanoro-
ds) sepertiyang diperoleh pada karakterisasi FE-SEM. Proses
hidrotermal dapat menghasilkan produk nanopartikel ZnO

et | HV spot ‘mag O vacmode WD

A ETD 20.00kV 3.0 100000 x High vacuum 10.4 mm

Quattro BPTM LIPI Lampung

GAMBAR 6. Hasil morfologi uji SEM
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dengan suhu rendah dan tidak memerlukan proses kalsina-
si.
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