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Kata kunci: ABSTRAK. Morfologi material merupakan salah satu aspek yang berpengaruh pada kualitas
material katoda baterai Li-ion atau LIBs, salah satunya material katoda LiNio,sMno,1C00,102 atau
EDX, MHP’ NMCB811. Semakin baik distribusi ukuran dan butiran partikel, maka semakin baik pula kualitas dari
morfologi, produk akhir NMCB811. Penelitian ini bertujuan untuk sintesis dan analisis prekursor NMC811
NMC811, (NiosMno,1C00,1C204) dengan mixed hydroxide precipitate atau MHP sebagai sumber Ni. Pada
Prekursor, SEM penelitian ini, prekursor NMC811 oksalat diperoleh dengan melarutkan MHP, CoSO4 dan MnSO4
pada larutan asam asetat. Larutan yang terbentuk dipresipitasi dengan asam oksalat sehingga
membentuk endapan prekursor NMC811 oksalat. Instrumen pengujian SEM-EDX digunakan dalam
mengevaluasi karakteristik morfologi sampel. Studi komparasi morfologi prekursor NMC811
dengan MHP juga dilakukan. prekursor Berdasarkan analisis komposisional menggunakan EDX,
komposisi atom C, O, Mn, Co dan Ni secara berturut-turut 15,21+0.55%; 57,64+1.37%;
4,47+0.59%; 4,20+0.74%; danl8,48+1.71%. Sementara itu, analisis menggunakan SEM
menunjukkan bahwa prekursor NMC811 memiliki bentuk dan ukuran partikel yang cenderung
seragam dan lebih kompak dibandingkan MHP yang memiliki bentuk dan ukuran yang lebih
bervariasi. Sintesis awal NMC811 dengan presipitan asam oksalat dapat meningkatkan keseragaman
morfologi yang baik, sehingga nantinya dapat dihasilkan produk akhir NMC811 yang baik pula.

Keywords: ABSTRACT. Material morphology is one aspect that affects the quality of the cathode material for

Li-ion batteries or LIBs, one of which is LiNiogMno,1C00,:102 or NMC811 cathode materials. The
EDX, MHP, better the particle size and grain distribution, the better the quality of the final NMC811 product.
I\N/I&rggilfgy This study aimed to synthesize and analyze the precursor of NMC811 (Nio,sMno,1C00,1C204) with

mixed hydroxide precipitate or MHP as the source of Ni. In this study, NMC811 oxalate precursor
was obtained by dissolving MHP, CoSO4 and MnSQg in acetic acid or lactic acid solution. The
solution formed was precipitated with oxalic acid to form a precursor precipitate of NMC811
oxalate. The SEM-EDX test instrument was used to evaluate the morphological characteristics of
the samples. A comparative study of the morphology of the NMC811 precursor with MHP was also
carried out. precursors Based on the compositional analysis using EDX, the atomic compositions of
C, O, Mn, Co and Ni were 15.21+0.55%, respectively; 57.64+1.37%; 4.47+0.59%; 4.20+0.74%; and
18.48+1.71%. Meanwhile, analysis using SEM showed that the NMC811 precursor had a particle
shape and size that tended to be uniform and more compact than MHP which had a more varied
shape and size. The initial synthesis of NMC811 with oxalic acid precipitant can improve the good
morphological uniformity, so that later, a good final product of NMC811 can be produced.

Precursor, SEM,

1. PENDAHULUAN

Seiring dengan perkembangan pasar kendaraan listrik (EV) yang semakin maju, menjadikan adanya
pengembangan baterai Lithium lon semakin besar. Hal ini,untuk menghadapi berbagai tantangan teknis untuk
aplikasi EV dalam hal kepadatan energi, kepadatan daya, keandalan dan keamanan. Secara khusus, kemampuan
pengisian yang cepat merupakan fitur yang sangat dibutuhkan karena mempersingkat waktu pengisian Baterai
Litihium lon. Sayangnya, teknologi baterai lithium ion saat ini tidak dapat sepenuhnya memenuhi tingkat
pengisian yang diinginkan untuk EV. Oleh karena itu, banyak penelitian ditujukan tidak hanya untuk
meningkatkan teknologi dalam pengisian baterai, tetapi juga untuk mengurangi biaya produksi LIB secara
keseluruhan. Akan tetapi, harga LIB sangat dipengaruhi oleh bahan katoda. Dengan demikian, penghematan biaya
penyimpanan energi berbasis LIB dapat ditingkatkan dengan mengurangi biaya bahan katoda tanpa merusak
kapasitas dan energi spesifiknya saat ini [1,2].
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Berbagai upaya telah dilakukan untuk mendapatkan bahan katoda untuk baterai Li-ion. Metode sintesis
dikembangkan secara berkala untuk mendapatkan kualitas katoda yang baik dengan kinerja elektrokimia yang
sangat baik. Namun, penelitian yang fokus pada bahan baku. Prekursor jenis garam seperti sulfat, klorida, nitrat
dan asetat, berulang kali digunakan selama sintesis bahan katoda. Reaksi solid-state biasanya menggunakan
prekursor oksida dan hidroksida [3,4]. Saat ini, material katoda bekas dan sisa material katoda yang diperoleh dari
industri baterai juga telah digunakan sebagai bahan awal atau bahan baku melalui proses daur ulang.
Pengembangan bahan katoda dari produk hulu seperti bijih jarang dilakukan dalam penelitian [5,6].

Dalam penelitian ini, sintesis prekursor bahan katoda kaya nikel jenis lithium nikel kobalt mangan oksida
(NMC) dengan campuran endapan hidroksida atau mixed hydroxide precipitate (MHP) sebagai sumber nikel dan
uji karakteristik morfologinya dilakukan. Prekursor NMC adalah oksida logam transisi terner (Ni-Co-Mn-O).
MHP mengandung nikel dalam jumlah tinggi, namun memiliki sedikit pengotor seperti sulfat, magnesium dan
mangan. Meskipun memiliki kualitas yang tinggi, namun memiliki potensi komersialisasi yang tinggi karena nilai
ekonomisnya. Kandungan sulfat dapat dengan mudah dihilangkan melalui proses pencucian. Kobalt dan mangan
dapat disetel melalui proses hidrometalurgi yang melibatkan pencucian MHP dalam larutan asam. Untuk
meningkatkan keramahan lingkungan dari keseluruhan proses, MHP dilindi menggunakan asam organik seperti
asam laktat, dan asam asetat. Pada akhirnya, kita dapat berharap bahwa sintesis bubuk prekursor halus NCM yang
hijau dan ekonomis dapat dikembangkan untuk keperluan industri.

2. METODOLOGI
2.1. Bahan dan Alat

Bahan baku yang digunakan pada penelitian ini adalah Mixed hydroxide precipitate (MHP) dengan kandungan
Nikel hidroksida dari PT Gebe Industri Nikel. Kobalt sulfat heptahidrat dan mangan sulfat monohidrat dari
Rubamin (India) dan Merck (Jerman) secara berturut-turut digunakan sebagai sumber kobalt dan sumber mangan
pada produk prekursor NMC Oksalat. Asam asetat dan asam malat (Merck, Jerman) digunakan sebagai pelarut
MHP sedangkan asam oksalat digunakan sebagai presipitan. Alat-alat yang digunakan antara lain: pengaduk
magnetik dengan pemanas, gelas beaker, saringan dan kertas saring, dan timbangan.

2.2. Sintesis NMC Oksalat

Sebanyak 0.4 mol Ni(OH) dari MHP dilarutkan dengan 2 M asam asetat sebanyak 0,5 L sambil diaduk dan
dipanaskan pada suhu 60°C hingga semua endapan MHP terlarut. Kemudian, sebanyak 0.05 mol garam kobalt
sulfat dan garam mangan sulfat dilarutkan kedalam larutan. Setelah semua bahan terlarut, 1 M asam oksalat
sebanyak 0,5 L direaksikan dengan larutan sambil dipanaskan. Seiring ditambahkan asam oksalat, endapan
berwarna hijau kusam terbentuk. Proses pembentukan endapan dilakukan selama 2 jam pada suhu 60°C. Setelah
2 jam, pengadukan dihentikan dan proses sedimentasi berlangsung. Sedimen didiamkan selama 2 jam. Cairan
bening yang bersifat asam dipisahkan kemudian endapan dicuci dengan air hingga pH air cucian mencapai 6-7.
Endapan yang telah dicuci disaring kemudian dikeringkan pada oven bersuhu 80 °C selama 2 jam. Proses diulang
dengan mengganti asam asetat dengan asam laktat. Sampel NMC Oksalat yang diproses dengan pelarut MHP
asam asetat dan asam laktat diberi nama NMCOA dan NMCOL.

Pengujian karakteristik morfologi dilakukan dengan bantuan pindaian mikroskop elektron atau scanning
electron microscopy/SEM (JCM 7000 JEOL, Jepang). Gambar partikel sampel diambil pada perbesaran 1000-
3000x dengan tegangan 15 kV. Uji komposisi endapan dilakukan dengan EDAX atau energy dispersive x-ray
spectroscopy.

3. HASIL DAN PEMBAHASAN
3.1. Kenampakan sampel NMC oksalat

Proses pembentukan endapan NMC oksalat melalui 3 tahap antara lain: pelarutan MHP dengan asam,
penambahan sumber Mn dan Co, dan presipitasi Ni, Mn dan Co secara bersamaan dengan bantuan asam oksalat.
Kenampakan endapan MHP dan sampel NMC oksalat (NMCA dan NMCL), dapat dilihat pada Gambar 1.
Berdasarkan gambar, dapat diketahui bahwa terdapat perbedaan yang sangat signifikan pada kenampakan sampel
MHP dengan prekursor NMC oksalat. Sampel MHP memiliki warna hijau gelap keabuan sedangkan sampel
NMCOA dan NMCOL memiliki warna hijau-biru terang. Bentuk bubuk atau powder MHP lebih terlihat kasar
dibandingkan NMCOA dan NMCOL yang terlihat halus tanpa adanya perlakuan penumbukan dan pengayaan.
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Hal ini dapat menjadi pertimbangan awal bahwa metode yang diadaptasi pada penelitian ini dapat meningkatkan
kualitas kenampakan sampel(7,8).

(a) (b)
Gambar 1. Kenampakan sampel endapan (a) MHP, (b) NMCOA, dan (c) NMCOL

3.2. Uji morfologi sampel NMC oksalat

Uji morfologi sampel MHP, NMCOA, dan NMCOL dengan bantuan pindaian mikroskop elektron dapat
dilihat pada gambar 2. Berdasarkan hasil pindaian, sampel MHP memiliki bentuk partikel yang tidak seragam.
Sebagai contoh, pada gambar 2(a-b) terdapat partikel yang berbentuk agglomerat atau seperti batu, namun ada
partikel dengan bentuk lembaran-lembaran atau flake. Selain itu, secara kasat mata, rentang ukuran partikel MHP
terlihat sangat besar. Sehingga, dapat disimpulkan bahwa ukuran partikel MHP tidak homogen. Pada sampel
NMCOA (gambar 2(c-d)) dan NMCOL (gambar 2(e-f)), bentuk dan ukuran partikel cenderung jauh lebih seragam
dibandingkan dengan sampel MHP. Sampel NMCOL memiliki bentuk partikel seperti biji kopi dengan permukaan
yang sedikit halus, sedangkan pada sampel NMCOA, partikel cenderung membentuk aglomerat semi bulat dengan
permukaan yang kasar. Hal ini menunjukkan bahwa terdapat pengaruh yang signifikan pada penggunaan jenis
asam pada saat proses pelarutan MHP(9).
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Gambar 2. Citra SEM sampel pada perbesaran 2500x dan 5000x dari (a,b) MHP, (c,d) NMCOA, dan (e,f)
NMCOL

3.3. Analisis ukuran partikel dan distribusi partikel sampel oksalat

Analisis terkait ukuran partikel dan distribusi ukuran partikel dilakukan untuk mengevaluasi secara dalam
kualitas dan karakteristik sampel NMCOA dan NMCOL. Pengukuran partikel dilakukan dengan bantuan
perangkat lunak ImageJ sedangkan pengelompokan data dan analisis secara statistika dilakukan dengan bantuan
perangkat lunak Ms. Excel. Gambar 3 menampilkan grafik distribusi partikel sampel NMCOA dan NMCOL.
Berdasarkan data modus, dapat disimpulkan bahwa ukuran partikel NMCA lebih kecil dibandingkan dengan
ukuran partikel NMCL. Data ukuran rata-rata partikel, D10, D50, D90 dapat dilihat pada tabel 1(10).

45 - 35 4
‘3‘2 i 30 1
2 30 A ‘B 25 4
(3] [<3]
% 25 - 2 20 A
£n
S S 10 -
5 - 5 1
0 o 1 N
14 2 26 32 38 46 52 03 085 14 195 2.5 3.05 3.6
diameter partikel (um) Diameter Partikel (um)
(@ (b)
Gambar 3. Histogram distribusi partikel NMCOA dan NMCOL
Tabel 1. Analisa ukuran partikel NMCOA dan NMCOL
Parameter NMCOA NMCOL
Rata-rata/pum 2,303 1,972
D10/ pm 1,523 0,770
D50 (median)/ um 2,139 2,077
D90/ pm 3,237 2,989
Ukuran maksimal/ pm 5,162 3,602

3.4. Analisis komposisi sampel NMC oksalat

Analisis komposisi sampel NMC oksalat dilakukan dengan bantuan SEM-EDX atau EDAX. Gambar 4
menunjukan puncak-puncak elemen yang ada pada sampel NMC oksalat. Tabel 2 menampilkan analisis kuantitatif
komposisi elemen pada sampel. Berdasarkan hasil dapat dilihat bahwa pada kedua sampel, unsur C dan O
mendominasi. Hal ini disebabkan karena pada senyawa NMC-oksalat, atom C dan O lebih dominan. Diantara dua
sampel, unsur Mg dapat dideteksi pada sampel NMCOL namun tidak pada NMCOA. Walaupun demikian, nilai
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kandungan Mg relatif sangat kecil, selain itu, kandungan Mg pada sampel adalah normal, karena pada MHP
terkandung logam Mg dan pada proses presipitasi, Mg ikut terendapkan bersama logam Ni, Mn dan Co. Diantara
kandungan logam transisi, nilai Ni paling tinggi, sehingga terdapat kesesuaian dengan target nilai prekursor
NMC811, dimana nilai Ni jauh lebih besar dibandingkan nilai Mn dan Co(11,12).
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Gambar 4. Hasil analisis EDAX sampel () NMCOA dan (b) NMCOL

Tabel 2. Analisa komposisi unsur pada NMCOA dan NMCOL

Parameter NMCOA NMCOL
%berat %atom %berat %atom

C 15.21+0.55 23.73+0.86 12.41+0.37 20.54+0.62
0] 57.64+1.37 67.51+1.61 54.02+1.08 67.14+1.34
Mg - - 0.57+0.23 0.29+0.09
Mn 4.47+0.59 1.52+0.20 8.32+1.57 3.01+0.57
Co 4.20+0.74 1.34+0.24 1.49+1.20 1.50+0.41
Ni 18.48+1.71 5.90+0.55 22.18+5.75 7.51+1.95
S - - -

4. KESIMPULAN

Studi morfologi prekursor NMC811 dalam bentuk nikel mangan kobalt oksalat atau NMC oksalat dari mixed
hydroxide precipitate atau MHP telah dilakukan. Pengaruh penggunaan asam asetat dan asam laktat terhadap
morfologi partikel telah dipelajari. Bedasakan hasil uji SEM, terdapat perubahan yang signifikan pada bentuk
morfologi partikel MHP. Produk yang dilarutkan pada asam asetat atau laktat kemudian dipresipitasi dengan asam
oksalat memberikan morfologi partikel yang halus, homogen dan berbentuk semibulat. Ukuran partikel dan
distribusi partikel NMC oksalat dipengaruhi oleh jenis asam pelarut. Berdasarkan hasil EDX, nilai C dan O
dominan, sedangkan persentasi logam terbesar adalah Ni. Dengan demikian, dapat disimpulkan bahwa studi
morfologi ini memberikan bukti nyata bahwa proses pelarutan dan presipitasi MHP layak untuk dikembangkan
pada penelitian selanjutnya.
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