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INTISARI

Sintesis Nanozirkonia (ZrO2) Dari Zirkonil Klorida Berbasis Pasir Zirkon
Menggunakan Metode Pengendapan
Oleh:
Naufalia Syafa Nurfadhia
20106030045
Pembimbing:
Prof. Drs. Samin Prihatin dan Karmanto, S.Si., M.Sc.

Zirkonia (ZrOz) merupakan logam transisi yang dalam bentuk
nanopartikelnya banyak dimanfaatkan dalam bidang industri, nuklir, dan
kedokteran. Penelitian ini bertujuan untuk memperoleh formulasi sintesis
nanozirkonia dari zirkonil klorida melalui metode pengendapan dengan
karakteristik berkualitas tinggi. Nanozirkonia (ZrO2) disintesis dengan prekursor
zirkonil Kklorida (ZrOCl,) melalui metode pengendapan. Sintesis naozirkonia ini
dilakukan dengan tiga tahapan. Preparasi dilakukan dengan melarutkan zirkonil
klorida dan NaOH menggunakan akuades dengan rasio massa ZrOClz/volume
akuades (S/L) adalah 2:6. Selanjutnya pengendapan, larutan NaOH ditambahkan ke
dalam larutan ZrOCl, 1 M dengan konsentrasi bervariasi 0,5-2,5 M dan pada
kondisi pH pengendapan bervariasi 8-12, pemanasan 90°C, kecepatan 700 rpm, dan
waktu pengadukan bervariasi 30-90 menit. Tahap pengendapan dilanjutkan tanpa
pengadukan dan pemanasan selama + 24 jam, dilanjutkan penyaringan dan
pencucian menggunakan akuades. Selanjutnya, dikeringkan pada suhu 110°C
selama 3 jam dan dikalsinasi pada suhu 900°C dengan waktu bervariasi 1-3 jam.
Nanozirkonia dikarakterisasi menggunakan uji XRF, XRD, FTIR, dan SEM.
Pengendapan optimal pada pH 10 dengan konsentrasi NaOH 1 M dan pengadukan
selama 60 menit. Waktu kalsinasi yang optimal adalah 3 jam pada sampel CRM
dengan hasil uji XRD diperoleh struktur kristal monoklinik, derajat kristalinitas
88,2%, dan indeks kristalinitas 99,72%. Sementara itu, ukuran kristalnya diperoleh
49,06 nm dengan posisi 20 (°) pada 28,246° dan ukuran partikel hasil uji SEM
berkisar 54-60 nm. Hasil uji FTIR diperoleh puncak pada 504,86 cm™ dan 768,99
cm™ dengan konsentrasi Zr dan ZrO; hasil uji XRF secara berturut-turut 89,567%
dan 87,57%.

Kata kunci: Nanozirkonia, Zirkonil Klorida, Metode Pengendapan, Kalsinasi
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ABSTRACT

Synthesis of Nanozirconia (ZrOz2) from Zirconyl Chloride Based on Zircon
Sand Using Deposition Method
Oleh:
Naufalia Syafa Nurfadhia
20106030045
Pembimbing:
Prof. Drs. Samin Prihatin dan Karmanto, S.Si., M.Sc.

Zirconia (ZrOy) is a transition metal that in the form of nanoparticles is
widely used in industry, nuclear, and medicine. This study aims to obtain a
formulation of nanozirconia synthesis from zirconyl chloride through a
precipitation method with high-quality characteristics. Nanozirconia (ZrO2) was
synthesized with zirconyl chloride (ZrOClz) precursor through a precipitation
method. The synthesis of nanozirconia was carried out in three stages. Preparation
was carried out by dissolving zirconyl chloride and NaOH using distilled water with
a mass ratio of ZrOCly/volume of distilled water (S/L) of 2:6. Furthermore,
precipitation, NaOH solution was added to a 1 M ZrOCl, solution with a
concentration varying from 0.5-2.5 M and at a precipitation pH condition varying
from 8-12, heating at 90°C, speed at 700 rpm, and stirring time varying from 30-90
minutes. The precipitation stage was continued without stirring and heating for £
24 hours, followed by filtration and washing using distilled water. Furthermore, it
was dried at a temperature of 110°C for 3 hours and calcined at a temperature of
900°C with a time varying from 1-3 hours. Nanozirconia was characterized using
XRF, XRD, FTIR, and SEM tests. Optimal precipitation at pH 10 with a
concentration of 1 M NaOH and stirring for 60 minutes. The optimal calcination
time was 3 hours on the CRM sample with the results of the XRD test obtained a
monoclinic crystal structure, a degree of crystallinity of 88,2%, and a crystallinity
index of 99,72%. Meanwhile, the crystal size was obtained 49,06 nm with a position
of 20 (°) at 28,246° and the particle size of the SEM test results ranged from 54-60
nm. The FTIR test results obtained peaks at 504,86 cm™ and 768,99 cm™ with Zr
and ZrO, concentrations from the XRF test results of 89,567% and 87,57%
respectively.

Keywords: Nanozirconia, Zirconyl Chloride, Precipitation Method, Calcinatio



BAB |
PENDAHULUAN

A. Latar Belakang

Zirkon merupakan mineral tambahan yang mengandung sodium
tinggi dan banyak ditemukan di batuan beku seperti pegmatit, syenit, dan
granit (Sukandarrumidi, 2018). Mineral tambahan berupa pasir zirkon ini,
awalnya hanya dianggap sebagai limbah hasil pengolahan bijih timah dan
emas. Akan tetapi, perkembangan teknologi menjadikan pasir zirkon dapat
dimanfaatkan dalam bidang industri, seperti industri keramik, frit atau
glasir, bata tahan api, dan pasir cetak untuk pengecoran logam. Kebutuhan
pasir zirkon di Indonesia semakin meningkat dari tahun ke tahun, hal ini
dibuktikan dengan meningkatnya prospek penggunaan pasir zirkon. Jenis
zirkon yang banyak dimanfaatkan dalam bidang industri salah satunya
adalah zirkonia (ZrO2) dengan kadar minimum 64% yang diproduksi dari
wilayah Kalimantan (Suseno dkk., 2015). Tingkat kemurnian produk olah
dari pasir zirkon juga menentukan harga jual dan memiliki pengaruh

terhadap nilai ekonominya (Rinanti dkk., 2021).
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Gambar 1. 1 Hubungan Tingkat Kemurnian terhadap Harga Jual
Zirkonium di China (Rinanti dkk., 2021)

Ketersediaan pasir mineral zirkon (ZrSiOs) di Indonesia cukup
melimpabh, tepatnya di wilayah Kalimantan dan Bangka dengan kelimpahan
sekitar 5,4 milyar ton (Rinanti dkk., 2021; Sukandarrumidi, 2018). Pasir



zirkon memiliki kandungan zirkonia (ZrO) di dalamnya yang cukup tinggi
dan beberapa senyawa lainnya, seperti TiO2, SiO2, dan Al.Os. Bahkan
konsentrasi zirkonia hasil sintesis dari pasir mineral zirkon dapat mencapai
85%. Nilai ekonomi dari pasir zirkon juga tinggi, hal ini dikarenakan
kandungan zirkonia dalam pasir zirkon dapat dimanfaatkan pada industri
nuklir (Rinanti dkk., 2021). Selain digunakan dalam industri nuklir, zirkonia
berbentuk nanopartikel dapat diaplikasikan sebagai membran keramik
untuk memurnikan air, fotokatalis pada pengolahan air limbah, dan kandidat
elektroda superkapasitor (Chitoria dkk., 2023). Melihat dari ketersediaan
dan manfaatnya, zirkonia dapat dijadikan sebagai komoditas ekspor yang

menguntungkan bagi Indonesia.

Teknologi yang berkembang saat ini berpengaruh terhadap
konsumsi zirkonia di bidang industri. Sehingga banyak dilakukan penelitian
terkait pengolahan pasir zirkon menjadi produk zirkonia dengan sifat
material yang berbeda. Salah satu teknologi yang banyak digunakan adalah
nanoteknologi. Nanoteknologi merupakan keilmuan yang mempelajari
tentang material dengan skala nanometer. Nanoteknologi berkaitan dengan
manipulasi bentuk dan ukuran supaya skalanya tepat pada nanometer
melalui cara seperti, pemodelan, produksi, karakterisasi, pengukuran, dan
penerapan struktur (Soda, 2023). Salah satu bentuk penerapan dari
nanoteknologi adalah nanomaterial. Nanomaterial merupakan material yang
terbentuk atas kumpulan nanopartikel dengan satu atau lebih partikel
berukuran antara 1-100 nm. Ukurannya yang kecil menyebabkan terjadinya
perbedaan sifat fisik pada nanomaterial dibandingkan dengan partikel yang
berukuran besar. Selain perbedaan sifat fisiknya, material dengan skala
nanometer juga berpengaruh terhadap kisi kristal yang terbentuk dan titik
lelehnya (Modena dkk., 2019).

Nanopartikel zirkonia atau nanozirkonia banyak dimanfaatkan
dalam konstruksi reaktor nuklir, hal ini dilihat dari ketahanan oksidasinya

terhadap suhu tinggi (Ajiriyanto & Anawati, 2022). Selain itu, bahan yang



digunakan dalam konstruksi reaktor nuklir harus memiliki sifat tahan radiasi
dan titik leleh yang tinggi (Soeryadi, 2020). Hal ini sesuai dengan
karakteristik ~ zirkonia, yaitu memiliki titik leleh yang tinggi
(Sukandarrumidi, 2018). Oleh karena itu, nanozirkonia banyak digunakan
pada industri nuklir. Secara lebih lanjut, nanozirkonia juga dibutuhkan
dalam bidang kedokteran, khususnya sebagai bahan tambahan penguat pada
pembuatan gigi tiruan (Suhardi & Syafrinani, 2019). Pemanfaatannya dalam
berbagai bidang mendorong adanya penyusunan formula terbaik untuk
mensintesis nanozirkonia dengan berbagai macam metode yang dapat
digunakan.

Nanozirkonia dapat disintesis dengen berbagai macam metode,
seperti  sol-gel, solvotermal, hidrotermal, pengendapan/presipitasi,
mikroemulsi, dan radiasi gelombang mikro (Chitoria dkk., 2023; Kwasny &
Balcerzak, 2020). Metode yang digunakan pada penelitian ini berupa
metode pengendapan. Metode pengendapan merupakan metode yang
menggunakan reagen (bahan pengendapan) tertentu untuk memperkecil
kelarutan senyawa. Proses sintesis menggunakan metode pengendapan
terbagi atas tiga tahapan, yaitu preparasi bahan baku, pengendapan
(sintesis), dan kalsinasi (Haruda dkk., 2016). Metode pengendapan atau
metode presipitasi memiliki kelebihan, yaitu biaya operasional yang murah,
waktu pengerjaannya cepat, dan tidak membutuhkan pelarut organik
(Pangestu dkk., 2021). Oleh karena itu, metode pengendapan ini sesuai jika
diterapkan dalam mensintesis nanozirkonia supaya diperoleh hasil sintesis
dengan formulasi terbaik (Samin, 2016; Shokry dkk., 2019).

Sintesis zirkonia dengan metode pengendapan telah berhasil
dilakukan oleh (Samin, 2016) dengan bahan baku utama berupa zirkonil
klorida dan reagen yang digunakan adalah NH4OH. Penambahan reagennya
dilakukan pada kondisi pH larutan 10 dan pengeringan menggunakan oven
pada suhu 110°C, serta suhu kalsinasi yang digunakan 900°C. Selain itu,
sintesis nanozirkonia juga telah berhasil dilakukan oleh (Shokry dkk., 2019)



dengan bahan baku dan reagen yang sama seperti dalam penelitian (Samin,
2016). Akan tetapi, penambahan reagen dilakukan pada pH 9 dan suhu
pengadukannya 80°C, serta suhu pengeringannya 100°C. Penelitian (Shokry
dkk., 2019) menggunakan suhu kalsinasi yang bervariasi, yaitu 200°C,
400°C, 600°C, dan 800°C selama 2 jam. Sehingga terbentuk strukur yang
bermacam-macam, seperti pada suhu 400°C terbentuk struktur tetragonal
dan suhu 800°C terbentuk struktur monoklinik. Sedangkan pada suhu
terendahnya, yaitu 200°C terbentuk sebagai material amorf. Akan tetapi
pada penelitian (Samin, 2016) dan (Shokry dkk., 2019) tidak menjelaskan
pengaruh perbedaan waktu kalsinasi terhadap kristal nanozirkonia melalui
analisis hasil karakterisasi XRD. Oleh karena itu, dalam penelitian ini
dilakukan optimasi variasi waktu kalsinasi selama 1 — 3 jam dengan suhu

yang sama, yaitu 900°C (Setiawan & Suciati, 2017).

Penelitian terkait sintesis zirkonia juga telah berhasil dilakukan oleh
(Yuhelda dkk., 2017) dengan bahan baku berupa zirkonium sulfat dan
reagen yang digunakan NH4OH. Sehingga diperoleh hasil sintesis berupa
zirkonium hidroksida dan dikalsinasi dengan suhu 900°C selama 1 jam,
kemudian diperoleh zirkonia dengan kadar 97,27%. Selain itu, sintesis
zirkonia juga telah dilakukan oleh (Setiawan & Suciati, 2017) dengan bahan
utama zirkonil klorida dan reagen berupa NH4sOH. Suhu pengeringan yang
digunakan adalah 80°C selama 4 jam, sedangkan suhu kalsinasinya
bervariasi dari 400-900°C selama 3 jam. Zirkonia hasil sintesis dengan suhu
kalsinasi 600-900°C membentuk struktur kristal tetragonal, sedangkan suhu
di bawah 600°C struktur kristal yang terbentuk berupa monoklinik. Akan
tetapi, pada penelitian (Yuhelda dkk., 2017) dan (Setiawan & Suciati, 2017)
tidak menjelaskan terkait efisiensi sintesis nanozirkonia yang dilakukan
melalui pendekatan stoikiometri. Sehingga, dalam penelitian ini digunkan
sampel zirkonil klorida Merck dan CRM untuk melihat efisiensi sintesis
nanozirkonia dengan zirkonil Kklorida yang berbeda, melalui pendekatan

stoikiometri dan hasil karakterisasi XRF.
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Secara lebih lanjut, nanozirkonia sebagai oksida logam transisi
memiliki manfaat yang beragam, hal ini dikarenakan kemampuan
nanozirkonia yang cukup menarik, seperti kemampuan katalis, mekanik,
optik, dan biologis yang kompatibel. Selain itu, nanozirkonia juga memiliki
karakteristik fisikokimia, seperti antijamur dan antioksidan (Alsharari dkk.,
2023). Oleh karena itu, nanozirkonia banyak dimanfaatkan sebagai
fotokatalis, sensor gas, biomarker, biokonjugasi, pengolahan air, sel surya,
teragnostik, bahan implan gigi, serta penerapan lainnya di bidang industri
seperti, pembuatan keramik, glasir, dan industri nuklir (Alsharari dkk.,
2023; Chitoria dkk., 2023; Rinanti dkk., 2021; Suseno dkk., 2015). Selain
itu, nanozirkonia juga dapat diaplikasikan sebagai agen penguat radio, ruang
bawah tanah, dan rekayasa jaringan (Samin dkk., 2022). Hal ini
menyebabkan kebutuhan penggunaan nanozirkonia semakin meningkat dan
diperlukan penelitian terkait sintesis nanozirkonia untuk memenuhi
kebutuhan tersebut. Sehingga, penelitian ini memiliki tujuan memperoleh
formula sintesis nanozirkonia yang optimal melalui metode pengendapan
dengan cara dioptimasi. Optimasi ini dibuktikan menggunakan
karakterisasi, seperti XRF, XRD, FT-IR, dan SEM.

Batasan Masalah
Batasan masalah yang perlu diperhatikan dalam penelitian ini,
sebagai berikut:

Sampel CRM-inhouse zirkonil klorida (ZrOClI>) diperoleh dari hasil olah
pasir zirkon yang diproses oleh Laboratorium Radiasi — KSE Babarsari,
Yogyakarta.

Sintesis nanozirkonia dari sampel CRM-inhouse zirkonil klorida (ZrOCl.)
dilakukan menggunakan metode pengendapan.

Reagen yang digunakan untuk mengendapkan ZrOCI, dalam penelitian ini
berupa natrium hidroksida (NaOH).

Variasi optimasi konsentrasi natrium hidroksida yang digunakan adalah 0,5
M,1M,15M,2M,dan 2,5 M.
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D.

Variasi optimasi pH pengendapan yang digunakan adalah 8 — 12.

Variasi optimasi waktu pengadukan yang digunakan adalah 30, 45, 60, 75,
dan 90 menit.

Variasi optimasi waktu kalsinasi yang digunakan adalah 1 — 3 jam.

Rasio massa zirkonil klorida/volume aquades (S/L) yang digunakan adalah
2:6.

Hasil sintesis nanozirkonia dari sampel CRM-inhouse zirkonil klorida
(ZrOCly) dianalisis menggunakan karakterisasi XRF, XRD, FTIR, dan
SEM.

Rumusan Masalah
Rumusan masalah yang dibahas dalam penelitian ini, sebagai
berikut:

Bagaimana cara mensintesis nanozirkonia dari prekursor zirkonil klorida
Merck menggunakan metode pengendapan dengan optimasi pH
pengendapan, konsentrasi NaOH, dan waktu pengadukan?

Bagaimana struktur kristal dan kristalinitas dari uji XRD terhadap variasi
waktu kalsinasi hasil sintesis nanozirkonia dari CRM ZrOClI> hasil olah
PTAPB BATAN Yogyakarta?

Bagaimana perbandingan efisiensi hasil sintesis nanozirkonia dari ZrOCl>
Merck dan CRM dalam sintesis nanozirkonia melalui pendekatan

stoikiometri dengan pembandingnya berupa konsentrasi dari hasil uji XRF?

Tujuan Penelitian

Tujuan dilaksanakan penelitian ini, sebagai berikut:

Memperoleh formulasi sintesis nanozirkonia yang optimal dari zirkonil
klorida dengan metode pengendapan melalui optimasi pH pengendapan,
konsentrasi NaOH, dan waktu pengadukan.

Mengkaji hasil XRD dengan parameter struktur kristal dan kristalinitas
terhadap variasi waktu Kkalsinasi dari hasil sintesis nanozirkonia
menggunakan CRM ZrOCl, PTAPB BATAN Y ogyakarta.



3. Menganalisis perbandingan efisiensi melalui pendekatan stoikiometri
terhadap konsentrasi hasil uji XRF dari sintesis nanozirkonia Merck dan
CRM PTAPB BATAN Yogyakarta.

E. Manfaat Penelitian

Manfaat yang diperoleh dari penelitian ini, yaitu memberikan
informasi tentang metode sintesis nanozirkonia dari zirkonil klorida Merck
dan CRM yang menghasilkan produk sesuai dengan standar, melalui
optimasi variasi pH pengendapan, waktu pengadukan, dan konsentrasi
NaOH, serta kalsinasi dengan suhu 900°C. Sehingga terlihat perbedaan hasil
uji XRD terhadap variasi waktu kalsinasi, serta perbedaan komposisi antara
hasil sintesis dari ZrOCl> Merk dan CRM melalui uji XRF dan pendekatan

stoikiometri.



BAB V
KESIMPULAN DAN SARAN

A. Kesimpulan
Berdasarkan hasil penelitian yang telah dilakukan, maka dapat

diperoleh kesimpulan sebagai berikut:

1. Sintesis nanozirkonia dari prekursor berupa zirkonil klorida dilakukan
menggunakan metode pengendapan dengan konsentrasi larutan zirkonil
klorida 1 M, serta proses sintesisnya melalui empat optimasi, yaitu optimasi
pH pengendapan (8 — 12), optimasi konsentrasi NaOH (0,5 — 2,5 M),
optimasi waktu pengadukan (30 — 90 menit), dan optimasi waktu kalsinasi
(1 — 3 jam). Suhu pengadukan yang digunakan adalah 90°C, sedangkan
kecepatan pengadukan 700 rpm. Optimasi yang telah dilakukan
memperoleh hasil bahwa pH pengendapan optimal 10; konsentrasi NaOH
optimal 1 M; waktu pengadukan optimal 60 menit; dan waktu kalsinasi
optimal 3 jam.

2. Hasil karakterisasi XRD menunjukkan bahwa waktu Kkalsinasi tidak
berpengaruh besar terhadap struktur kristal yang terbentuk selama suhu
yang digunakan sama. Keempat sampel yang di uji XRD (Merck, CRM-1,
CRM-2, dan CRM-3) membentuk struktur kristal yang sama, yaitu
monoklinik. Begitu pula pada posisi 2Theta yang diperoleh tidak jauh
berbeda, yaitu 28,208° (Merck), 28,222° (CRM-1), 28,170° (CRM-2), dan
28,246° (CRM-3). Derajat kristalinitas tertinggi diperoleh pada sampel
CRM-2 dan CRM-3 dengan hasil yang sama, yaitu 88,2%. Sementara itu,
indeks kristalinitas tertinggi diperoleh dari sampel CRM-2 yaitu 99,75%,
sedangkan ukuran kristal terkecil diperoleh dari sampel CRM-3 dengan
hasil sebesar 49,062 nm.

3. Hasil karakterisasi XRF pada sampel Zr(OH)s menunjukkan rendahnya
tingkat kemurnian yang terbentuk antara Merck dan CRM secara berturut-
turut adalah 82,205% dan 76,664%. Akan tetapi hasil uji XRF pada ZrO>

menunjukkan tingkat kemurnian dari ZrOCl, yang lebih tinggi, antara
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Merck, CRM-1, CRM-2, dan CRM-3 secara berturut-turut adalah 87,97%,
86,789%, 85,576%, dan 89,567%, dengan %efisiensi tertinggi adalah
88,79% dari sampel CRM-3. Tingkat kemurnian ZrOCIl, CRM masih lebih
tinggi dari ZrOCl, Merck.

. Saran
Berdasarkan hasil penelitian diperlukan adanya uji karakterisasi
PSA (Particle Size Analyzer) untuk memastikan ukuran partikel hasil

sintesis secara akurat.
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