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ABSTRACT

The increasing use of lithium-ion batteries on a global scale intensifies the development of lithium-ion batteries. The
development can focus on one of its constituent components, namely the cathode. Many cathode materials, including
nickel manganese cobalt (NMC), have been developed. NMC batteries have a long lifespan, providing advantages in
terms of energy storage. This increased use of NMC batteries leads to the accumulation of NMC battery waste. Used
NMC batteries, containing hazardous materials, also possess valuable metals like nickel, cobalt, and manganese,
which can be recycled for NMC battery cathode materials. The hydrometallurgical procedure involves a selective
leaching method using ammonia as one of the leaching agent. The leaching process starts from the intermediate
product, mixed hydroxide precipitate (MHP). The MHP'’s form facilitates separation, enhancing selectivity. The
leaching process of MHP includes variations in temperature, solid/liquid ratio, and ammonium sulfate concentration.
Samples are collected over a period, and ICP-OES analysis of the samples shows a metal recovery of Ni at 82,3%
and Co 23,4%.

Keywords: NMC battery, selective leaching, MHP.

ABSTRAK

Peningkatan penggunaan baterai litium-ion dalam skala global menjadikan pengembangan dari bateri litium-ion
menjadi semakin gencar. Pengembangan baterai litium-ion dapat dilakukan pada salah satu komponen penyusunya
yaitu katoda. Banyak bahan katoda yang telah dikembangkan salah satunya yaitu nickel manganese cobalt (NMC).
Baterai NMC memiliki masa pakai yang lama hingga kelebihan dari segi penyimpanan energinya. Hal ini menjadikan
peningkatan penggunaan baterai NMC lalu menyebabkan penumpukkan limbah baterai NMC. Baterai NMC bekas
mengandung bahan berbahaya juga mengandung logam berharga seperti nikel, kobalt, dan mangan yang dapat didaur
ulang untuk bahan katoda baterai NMC. Prosedur hidrometalurgi dilakukan dengan metode selektif leaching
menggunakan amonia. Amonia salah satu agen leaching yang dapat digunakan pada proses tersebut. Proses leaching
dilakukan dari produk antaranya yaitu mixed hydroxide precipitate (MHP). Bentuk MHP memudahkan pemisahan
dan menjadikan lebih selektif. Proses leaching dari MHP dilakukan dengan variasi suhu, solid/liquid, dan konsentrasi
ammonium sulfat. Dilakukan pengambilan sampel dalam beberapa rentan waktu. Dilakukan uji ICP-OES terhadap
sampel dengan perolehan recovery logam Ni 82,32%, dan Co 23,35%.

Kata kunci: baterai NMC, selektif leaching, MHP.

PENDAHULUAN

Baterai litium-ion adalah jenis baterai rechargeable [1]. Baterai litium-ion digunakan sebagai sumber
daya untuk alat-alat elektronik seperti ponsel, laptop, kamera, dan lainnya dengan masa pakai tiga tahun
[2]-[3]. Pada kendaraan listrik juga biasanya memanfaatkan baterai litium-ion karena memiliki
penyimpanan energi dengan kapasitas yang besar dan masa pakai yang lama hingga delapan tahun [2]. Pada
baterai litium-ion terdapat tiga komponen utama penyusunnya yaitu katoda, anoda, dan elektrolit. Beberapa
bahan katoda telah banyak dikembangkan yang salah satunya merupakan nickel manganese cobalt (NMC)
yang banyak digunakan dalam baterai litium-ion [4]. Pada kendaraan listrik, baterai NMC banyak dipakai
karena kepadatan energi yang tinggi, kapasitas saat pengisian-pengosongan yang besar, dan stabilitas termal
dalam struktur berlapis yang khas [5]. Hal tersebut yang membuat kendaraan listrik dengan penyimpanan
energi di baterai litium-ion tipe NMC mengalami peningkatan dalam skala dunia sejak sepuluh tahun
belakangan ini. [6]. Peningkatan yang massive ini, menimbulkan adanya lonjakkan pada limbah baterai
NMC [2],[7]

Pembuangan baterai NMC adalah masalah yang perlu diatasi. Saat ini, belum ada standar umum atau
terpadu untuk pembuangan limbah baterai [8]. Baterai NMC bekas menjadi isu global karena banyaknya
kandungan berbahaya di dalamnya [9]. Pemrosesan dan pembuangan baterai bekas yang tidak tepat dapat
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menyebabkan kontaminasi tanah, air, dan udara sehingga menimbulkan ancaman langsung terhadap
organisme di berbagai tingkat trofik serta kesehatan manusia [8]. Element logam berat seperti nikel, kobalt,
dan elektrolit organik beracun yang terkandung dalam limbah baterai NMC memiliki efek negatif terhadap
lingkungan dan kesehatan manusia. Disamping itu, nikel, kobalt, mangan merupakan bahan baku berharga
yang dapat didaur ulang untuk sistesis bahan katoda baterai NMC [1].

Pengembangkan metode daur ulang dan pembuangan limbah baterai NMC yang berkelanjutan dan
ramah lingkungan menjadi penting agar dapat mengurangi ketergantungan pada sumber daya alam.
Mendaur ulang baterai NMC bekas akan melestarikan mineral penting dan material berharga lainnya yang
dipakai dalam baterai serta untuk mengatasi masalah yang muncul terkait dengan transisi energi ramah
lingkungan [8]. Baterai NMC bekas memiliki sifat yang rumit, sehingga memerlukan beberapa rancangan
recycling selama proses pengolahannya [1]. Salah satu proses dasarnya yaitu proses hidrometalurgi dengan
metode selektif leaching. Baterai NMC bekas terlebih dahulu dibuat menjadi produk antara yaitu mixed
hydroxide precipitate (MHP) [10], hal ini bertujuan agar nikel, kobalt, dan mangan yang terdapat dalam
baterai NMC bekas menjadi bentuk hidroksida sehingga memungkinkan pemisahan menjadi lebih efektif
sebelum langkah selanjutnya dalam proses pemulihan [11]-[12]. Tujuan lainnya yaitu MHP dapat
meningkatkan selektivitas pada proses leaching, sehingga nikel bisa larut dengan lebih baik daripada kobalt
dan mangan sehingga memudahkan pemisahan logam tersebut [12].

Proses leaching MHP dapat dilakukan menggunakan asam lemah dan oksidator kuat untuk
mendapatkan produk leaching berupa nikel, kobalt, dan mangan [10]. Penelitian ini bertujuan untuk
mengambil material berharga dalam baterai NMC bekas dari produk antaranya yaitu MHP sehingga dapat
didaur ulang untuk digunakan kembali. Metode yang digunakan dalam penelitian ini yaitu metode selektif
leaching dengan amonia.

Amonia telah banyak digunakan sebagai lixiviant dalam proses hidrometalurgi untuk mengestrak
logam dari bijih atau material padat, karena toksisitasnya yang rendah, biaya rendah dan kemudahan
regenerasi dengan penguapan. Proses leaching logam dalam larutan amoniak utamanya diaplikasikan untuk
ekstraksi logam non-besi [13]. Beberapa penelitian terdahulu yang ditemukan, membahas penggunaan
amonia sebagai agen leaching dalam proses leaching untuk mengekstraksi logam dari MHP, seperti nikel
dan kobalt [13]-[14]. Hu et al. (2022) melakukan penelitian untuk pemisahan dan pengambilan logam
berharga dengan metode selektif leaching menggunakan agent leaching amonium karbonat dengan
perolehan Ni 82,4% dan Co 86,7% [14]. Penelitian pengambilan logam berharga Ni dari MHP juga
dilakukan oleh Liu et al. (2020) menggunakan asam sulfat dengan metal recovery Ni 90% dan Co 30% [15].
Sehingga penelitian ini terdapat kebaruan yang terletak pada agent leaching yang dipilih yaitu
menggunakan amonium sulfat untuk melindi MHP yang diharapkan dapat membuat nikel dan kobalt lebih
selektif dengan perolehan recovery yang tinggi.

TINJAUAN PUSTAKA
Baterai Litium-ion

Baterai merupakan perangkat yang digunakan untuk meyimpan energi dalam bentuk kimia lalu
mengubahnya menjadi energi listrik, salah satunya adalah baterai litium-ion [6]. Baterai litium-ion paling
banyak digunakan karena dapat menyimpan lebih banyak energi dalam bentuk yang lebih kecil [4]. Pada
baterai litium-ion, ion litium bergerak dari anoda ke katoda selama discharge, dan kembali ke anoda saat
charge. Grafit biasanya menjadi anoda sel litium-ion komersial. Lalu katoda dari oksida logam litium,
contohnya NMC, LCO, LFP, dan LMO. Kemudian elektrolit sendiri ialah garam litium, dimetil karbonat
(DMC), dietil karbonat (DEC), etil metil karbonat (EMC) [1].

Baterai NMC

Baterai NMC adalah tipe baterai litium-ion yang menggunakan katoda yang dibuat dari campuran
litium, nikel, kobalt, dan mangan. Kandungan nikel dalam baterai NMC akan menghasilkan nilai energi
spesifik yang tinggi, tetapi nikel juga memiliki stabilitas termal yang rendah. Sementara itu kobalt dan
mangan berperan pada peningkatan masa pakai [6], serta kobalt juga memiliki energi spesifik yang rendah
dan stabilitas termal yang tinggi. Hal ini menjadikan nikel dan mangan menetralkan kekurangan satu sama
lain serta memberikan nilai energi spesifik yang baik [16]. Keuntungan utama dari baterai NMC adalah
tingkat energi yang tinggi, umur siklus yang baik, dan daya tahan yang memadai. Jenis-jenis baterai NMC
berdasarkan rasio relatif dari nikel, mangan, dan kobalt dalam komposisi katoda umumnya adalah NMC
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111, NMC 532, NMC 622, dan NMC 811 [6]. Untuk mensintesis katoda NMC, proses dasar yang dapat
dilakukan salah satunya yaitu proses hidrometalurgi (leaching) [1].
Proses Hidrometalurgi (Leaching)

Proses hidrometalurgi adalah metode ekstraksi logam dari biji ataupun baterai bekas menggunakan
larutan atau pelarut yang melibatkan penggunaan larutan kimia untuk melarutkan dan memisahkannya [17]-
[18]. Pengambilan kembali logam berharga dilakukan dengan beberapa tahapan seperti tahap leaching,
pemekatan, serta recovery (pemulihan). Pelarutan sumber logam dalam larutan zat kimia merupakan proses
leaching, bisa juga menggunakan asam atau basa yang selektif melarutkan logam yang diinginkan serta
meningkalkan pengotor [19]. Lalu larutan tersebut melalui tahapan pemekatan atau pemurnian, agar
konsentrasi logam terlarut yang diharapkan meningkat, juga pengotor hilang [17]. Selanjutnya tahap
terakhir yaitu melakukan recovery terhadap logam yang ingin diambil dari larutan leaching [20].

Tahapan ini dapat bervariasi tergantung pada jenis logam yang diekstraksi dan sifat-sifat kimianya.
Pelibatan asam anorganik dalam proses leaching biasa menggunakan asam kuat contohnya HCI, H,SOs,
dan HNOs. Asam organik seperti asam asetat, asam sitrat, asam format, asam oksalat, asam laktat, asam
malat, dan asam tartarat adalah beberapa yang biasa digunakan untuk proses leaching baterai NMC bekas.
Setelahnya untuk meningkatkan efisiensi leaching, zat pereduksi seperti hidrogen peroksida, asam sitrat,
dan natrium bisulfit [1]. Tujuan oksidator ditambahkan selama proses leaching berlangsung yaitu untuk
mereduksi Co® menjadi Co?* dan Mn*" menjadi Mn?" yang terdapat dalam baterai NMC bekas. Valensi
M?3* atau M* menyebabkan ion logam sukar untuk dilarutkan dikarenakan ikatan logam dengan oksigen
yang kuat (M-0). Sehingga dibutuhkan zat pereduksi disaat proses leaching agar logam dapat tereduksi
dan memiliki valensi M?* sehingga proses leaching dapat memiliki efisiensi yang tinggi [21].

Meningkatnya konsentrasi asam dan zat pereduksi pada leaching baterai bekas NMC, menjadikan
efisiensi proses leaching juga ikut meningkat. Tetapi, akan terjadi penurunan efisiensi jika konsentrasi asam
ataupun zat pereduksi terlampau tinggi karena produk akan mengalami reaksi terbatas [22]. Sehinggauntuk
konsentrasi asam dan zat pereduksi dibutuhkan kondisi optimal untuk mendapatkan hasil leaching yang
terbaik. Selain itu pulp density juga dibutuhkan untuk mencari efisiensi leaching. Reaktivitas antara padatan
dan pelarutnya dipengaruhi oleh rasio S/L. Tumbukan antar reaktan dikarenakan pengadukan selama proses
leaching mengakibatkan peningkatan energi kinetik. [23]. Peningkatan kinetika leaching juga efisiensi
terjadi karena suhu yang tinggi, hal ini terjadi karena banyaknya kontak tumbukan reaktan sehingga tersedia
energi aktivasi untuk reaksi endotermik. Tetapi, jika temperatur sangat tinggi dapat mengurangi efisiensi
karena asam dan oksidator (H202) menguap atau dioksidasi [22].

Proses leaching dengan asam akan melindi semua logam berharga yang ada lalu dipisahkan pada
tahap pemisahan selanjutnya. Pengoprasiannya sederhana serta efisiensi dalam pencucian yang tinggi,
leaching asam anorganik merupakan proses yang paling banyak digunakan, contohnya HCI, H,SO. dan
HNOs yang telah digunakan pada penelitian terdahulu [24]. Peneltian terdahulu terkait leaching katoda
baterai litium-ion bekas memakai asam anorganik karena memiliki kemampuan recovery yang tinggi. Agent
leaching seperti H.SO4 serta H,O, sebagai oksidator mempunyai efisinsi leaching >99% untuk recovery
Ni, Mn, Co, dan Li. [15].

Mixed Hydroxide Precipitate (MHP)

Mixed hydroxide precipitate (MHP) merupakan produk antara dalam rantai produksi baterai nikel-
kobalt, yang mana adalah katoda umum untuk baterai litium-ion [25]. Proses ini melibatkan pengendapan
nikel dan kobalt hidroksida dari larutan yang mengadung logam-logam tersebut. Proses ini menggunakan
agen presipitasi (pengendap), yang menghasilkan pembentukan endapan hidroksida nikel-kobalt campuran.
Produk antara ini sangat penting dalam produksi nikel dan kobalt, yang digunakan sebagai elemen penting
dalam berbagai aplikasi industri termasuk pembuatan baterai [26]. MHP diketahui sebagai langkah
peralihan dalam pengolahan nikel karena efisiensi dan efektivitasnya. MHP berperan sebagai prekursor
untuk proses pemurnian untuk memisahkan dan mendapatkan nikel dan kobalt murni [25]-[26].

METODE
Persiapan bahan baku

Proses persiapan bahan baku dimulai dari crushing baterai NMC bekas yang telah di-discharge.
Pemisahan logam seperti tembaga, seng, dan logam berat lain dari hasil crushing menggunakan magnet.
Hasil crushing yang sudah bebas dari logam selanjutnya akan dibuat blackmass slurry. Blackmass slurry
dibuat dari campurkan crushing dengan sejumlah aquades yang dikehendaki (rasio 1:2) untuk diaduk
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menggunakan motor pengaduk kecepatan 1600 rpm hingga homogen, kemudian disaring untuk
memisahkan plastik serta separator lainnya. Memisahkan air dan blackmass slurry dengan diendapkan 24
jam, lalu dioven hingga kadar airnya berkurang dan menjadi blackmass padatan.

Blackmass tersebut kemudian diolah lebih lanjut sebagai bahan baku pembuatan MHP. Pembuatan
MHP dilakukan dengan metode leaching dengan mencampurkan sejumlah aquades, asam sulfat 1,8M, dan
hidrogen peroksida 3%. Kemudian melakukan pengadukan dengan kecepatan 600 rpm dengan kondisi
operasi optimum hingga homogen (kurang lebih 15 menit). Setelah itu saring dengan vacum filter, filtrat
dengan pH 1 dan endapan akan terpisah yang selanjutnya akan dilakukan presipitasi dari filtrat tersebut
dengan sodium hidroksida 40M untuk mendapatkan larutan dengan pH 13. Melakukan penyaringan untuk
memisahkan filtrat dan endapan. Endapan yang didapatkan lalu di oven suhu 100°C selama 24 jam hingga
menjadi padatan. Pada akhir proses ini akan dihasilkan mixed hydroxide precipitate (MHP) yang siap
digunakan untuk proses selanjutnya.
Proses leaching

MHP yang telah didapatkan akan di leaching bersama larutan pelindi dengan total 250mL yang
terbuat dari ammonium sulfat 2M, amonium hidroksida 1M, dan sejumlah aquades. Variasi dilakukan pada
konsentrasi amonium sulfat (1; 1,25; 1,5; 2M), solid per liquid (S/L) (5, 6, 7, 89/250mL), serta suhu (45,
60, 75, 90°C). Pengadukan dilakukan menggunakan motor pengaduk kecepatan 500 rpm dalam labur leher
tiga yang sudah dilengkapi dengan termometer, pendingin bola, sambil dipanaskan dalam heating mantle.
Jika kondisi operasi telah dicapai, padatan MHP dapat ditambahkan lalu dilakukan leaching selama 60
menit dengan kondisi operasi yang dikehendaki untuk mendapatkan produk akhir berupa filtrat dan residu.
Pengambilan sampel dilakukan selama proses leaching pada waktu ke 5, 10, 15, 20, 30, 45, dan 60 menit
memakai syringe dan syringe filter 0,2 um. Sisa hasil leaching tersebut disaring pada vacum filter
menggunakan whatman No. 42. Hasil akhir yang didapatkan berupan filtrat leaching dan juga
endapan yang selanjutnya dikeringkan menggunakan oven suhu 100°C selama 24 jam.
Analisis hasil leaching

Pengambilan sampel dilakukan untuk analisis logam yang terkandung menggunakan Inductively
Coupled Plasma-Optical Emission Spectrometry (ICP-EOS). Hasil yang akan didapatkan berupa
konsentrasi dari setiap logam di dalam sampel. Hasil tersebut akan diolah untuk dilakukan perhitungan
recovery pada logam yang diinginkan.

HASIL DAN PEMBAHASAN
Pengaruh suhu

Pengaruh suhu terhadap recovery logam Ni, Mn, dan Co yang diperoleh pada proses leaching baterai
NMC bekas dapat ditentukan melalui eksperimen dengan empat variasi suhu. Percobaan ini dilakukan pada
rasio konstan solid/liquid yaitu 250mL/5g, 2M (NH4).SO4, dan 1M NH4OH. Percobaan dilakukan pada
rasio suhu 45°C, 60°C, 75°C, dan 90°C. Hasil recovery logam ditunjukkan pada gambar 1. Berdasarkan
gambar 1, peningkatan suhu akan meningkatkan perolehan logam Ni dan Co utamanya. Selain itu,
peningkatan suhu dapat memicu reaksi kimia yang lebih cepat yang ditunjukkan dengan peningkatan
perubahan recovery per satuan waktu.

Proses leaching pada suhu 45°C dapat menghasilkan recovery Ni 60,9% dan Co 17,1%. Pada suhu
75°C recovery logam Ni dan Co masing-masing meningkat menjadi 73,3% dan 20,5%. Ketika suhu 90°C
recovery logam Ni dan Co meningkat kembali walau tidak terlalu tajam menjadi 78,3% dan 22,5%.
Fenomena peningkatan recovery leaching ini kemungkinan disebabkan oleh perubahan mekanisme
leaching ketika suhu dinaikkan. Gambar 1 menunjukkan bahwa semakin tinggi suhu, semakin cepat
reaksinya. Peningkatan suhu dapat memicu peningkatan energi kinetik molekul sehingga frekuensi
tumbukan antar molekul akan meningkat [27]. Frekuensi tumbukan molekul yang semakin tinggi
menyebabkan laju reaksi semakin cepat [28].
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Gambar 1. Pengaruh suhu pada recovery logam

Pengaruh solid/liquid

Rasio solid/liquid (jumlah padatan terhadap volume larutan) memiliki pengaruh terhadap proses
leaching dari MHP. Rasio S/L dapat mempengaruhi tingkat ekstraksi logam dari MHP. Jika padatan lebih
banyak dalam jumlah larutan tertentu dapat menungkatkan kemampuan leaching dan ekstraksi logam.
Pemilihan rasio yang tepat dapat meningkatkan efisiensi pemisahan logam dari padatan yang tidak
diinginkan. Jumlah cairan akan mempengaruhi kemampuan pemurnian hasil leaching. Rasio yang baik
dapat memastikan bahwa logam yang diekstraksi dapat dicuci atau murnikan secara efisien dari padatan.
Pada gambar 2 dilakukan variasi solid/liquid dimana larutan konstan pada 250mL dan padatan masing-
masing pada 6g, 7g, dan 8g. Pada gambar 2 menunjukkan perubahan dan didapatkan kondisi optimum S/L
pada padatan 7g. Dengan perolehan recovery logan Ni 82,3% dan Co 23,4%.
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KESIMPULAN

Metode selektif amonia leaching dapat dilihat dari pengaruh suhu dan rasio solid/liquid pada proses
leaching yang memberikan hasil yang cukup signifikan. Semakin tinggi suhu proses leaching maka
recovery logam akan semakin tinggi. Rasio S/L yang tepat dapat memaksimalkan ekstraksi logam yang
diinginkan. Didapatkan variasi S/L dan suhu yang optimal pada 250mL/g dan suhu 90°C, dengan recovery
logam Ni dan Co yang didapatkan masing-masing 82,3% dan 23,4%.
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