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Nickel (Ni) deposits are depleting, while demand for the metal is increasing.
To address this problem, valuable metals such as Ni and Fe can be extracted
from secondary sources such as limonite-type laterite ores. The goal of this
study was to investigate the influence of leaching temperature on Ni and Fe
recovery, as well as the best kinetic model to represent the leaching process
of these metals. Temperature has a considerable impact on the leaching
process of Ni and Fe. Increasing the temperature from 30 to 90 °C can
increase the recovery of Ni by 50% and Fe by 70 %. Ni and Fe recoveries
were highest at 93.21 % and 95 %, respectively. Kinetic analysis of the two
metals' leaching processes was also performed. It was discovered that the
diffusion process controls Ni leaching, which can be represented using the
Zhuravlev kinetic model, whereas chemical reactions on the surface of the
unreacted core controls Fe leaching. The activation energies for leaching Ni
and Fe are 36.53 and 40.32 kJ/mol, respectively. 1930 exp ((-36.53
kJ/mol)/(R.T))t=[(1-X)?)-1]? is the kinetic equation for Ni leaching. The
kinetic equation for Fe leaching is 3903 exp ((- 40.32 kJ/mol)/(R.T)t=1-(1-
x)ll3_

PENDAHULUAN

dan kinetika menjadi faktor kunci untuk ekstraksi logam-
logam tersebut.

Proses ekstraksi nikel dan besi dari mineral goethite

Nikel merupakan logam strategis yang dimanfaatkan
untuk aplikasi yang luas. Salah satu aplikasi tersebut
ialah untuk precursor katoda baterai litium yang menjadi
topik hangat ketika ide mengenai kendaraan listrik
muncul. Hal ini dikarenakan logam ini merupakan logam
penyusun katoda dengan kadar mencapai 30% komponen
baterai kendaraan listrik [1] [2]. Kebutuhan akan logam
ini semakin meningkat tiap tahunnya namun keberadaan
pada sumber primer seperti bijih nikel sulfida semakin
menipis. Diketahui sebanyak 30% cadangan nikel dunia
berasal dari tipe bijih sulfida, sedangkan sisanya berada
pada tipe bijih oksida seperti yang terdapat pada mineral
goethite [3]-[6]. Penelitian mengenai proses ekstraksi
leaching logam-logam berharga dari mineral goethite
semakin marak dilakukan, salah satunya proses leaching
untuk melindih logam-logam seperti Ni dan Fe menjadi
pregnant leach solution (PLS) [7]-[10]. Proses optimasi
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dapat dilakukan melalui rute pirometalurgi ataupun
hidrometalurgi. Proses pirometalurgi hanya efisien untuk
mengekstrak nikel dengan kadar yang tinggi pada bijih.
Pembuangan gas SOx juga menjadi masalah lain yang
ditimbulkan pada proses ini. Proses hidrometalurgi lebih
cocok dipakai untuk ore dengan kadar nikel yang rendah.
Kadar nikel pada mineral goethite berkisar antara 0.8-1.9
%. Proses hidrometalurgi biasanya dilakukan dengan
proses leaching diikuti dengan pengendapan dan
kalsinasi untuk mendapatkan nikel oksida. Proses ini
dinilai lebih menguntungkan dan membutuhkan capital
expense lebih kecil dibanding proses pirometalurgi,
dengan kata lain lebih ekonomis. Proses direct leaching
banyak dilakukan untuk mengekstrak logam-logam
berharga dari mineral goethite, salah satunya
menggunakan asam. Asam-asam Yyang digunakan
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merupakan asam mineral yang memiliki valensi asams
tinggi seperti asam hipoklorit, asam sulfida, asam
klorida, selain itu leaching juga dapat dilakukan
menggunakan asam organik dan asam yang dihasilkan
dari mikroorganisme (bioleaching). Dalam banyak
penelitian disebutkan bahwa asam sulfat banyak dipakai
karena persen ekstraksi logam yang tinggi dan karena
harga asam yang rendah serta sudah tersedia secara luas.
Selain hal tersebut, asam sulfat juga banyak dilakukan
karena kemampuan total ekstraksinya terhadap logam-
logam seperti Fe, Ni, dan Ti, sehingga memudahkan
proses berikutnya seperti proses. Oleh karena itu, pada
penelitian ini digunakan asam sulfat sebagai reagen
untuk melarutkan logam-logam berharga dari mineral
goethite.

Kinetika proses leaching merupakan aspek penting
dalam pengembangan proses pada skala yang lebih besar.
Studi kinetika terhadap proses leaching Ni dan Fe sudah
banyak dilakukan. Agacayak dkk. melaporkan bahwa
leaching Ni dari bijih laterite dikontrol oleh proses difusi
melalui lapisan abu memakai model shrinking core
(SCM) [8]. Nasab dkk. pada penelitiannya melaporkan
bahwa leaching Ni dan Co dari iron-rich laterite
dikontrol oleh proses reaksi kimia pada permukaan
padatan (SCM) dengan nilai energi aktivasi (Ea) 59.54
kJ/mol [11]. Olanipekun menyampaikan bahwa leaching
Fe dari bijih laterite dikontrol oleh proses difusi (SCM)
dengan Ea 71.7 kJ/mol [12]. Penelitian serupa juga
dilaporkan oleh MacCarthy dkk., leaching Ni dan Co dari
bijih laterite tipe saprolite dikontrol oleh reaksi kimia
(SCM) pada permukaan padatan [13]. Belum ada yang
melakukan studi kinetika leaching bijih laterite
menggunakan model kinetika berbasis difusi yang
dikembangkan oleh [14]. Oleh karena itu perlu dilakukan
penelitian mendetail terhadap model berbasis difusi dan
campuran seperti model Jander, Dickinson, dan
Zhuravlev. Penelitian ini bertujuan untuk mencari model
kinetika paling cocok dengan membandingkan model
berbasis difusi dan campuran terhadap SCM.

Studi  Kkinetika reaksi dan mekanisme pelarutan
dibutuhkan untuk memprediksi perilaku proses leaching
logam dari mineral. Proses leaching biasanya
dipengaruhi oleh lima proses yaitu (1) proses difusi
pelarut melalui lapisan film, (2) proses difusi pelarut
melalui lapisan abu, (3) proses reaksi pelarut dengan
logam, (4) difusi PLS melalui lapisan abu, dan (5) difusi
PLS melalui lapisan film kembali ke badan pelarut [15].
Pada keadaan proses leaching menggunakan pengadukan
cepat, efek transfer massa pada proses (1) dan (5) dapat
diabaikan [16]. Perilaku model kinetika leaching ini
ditentukan berdasarkan proses mana yang memiliki
waktu tinggal paling lama. Model kinetika yang banyak
dipakai untuk mendeskripsikan jalannya proses leaching

58 Prameswara et al.

adalah dengan menggunakan shrinking core model
(Persamaan s1-2) [14] [17].
Proses difusi melalui lapisan abu:

2
kit=1-3(1-X)3+2(1-X) (1)
Proses reaksi:

kgt =1 — (1= X)3 @)
Selain dua persamaan kinetika tersebut, dikembangkan
juga model-model kinetika lain untuk proses difusi
seperti persamaan Jander (Persamaan 3), Dickinson
(Persamaan 4) dan Zhuravlev (Persamaan 5).

Jander:

1.2
kot = (1- (1= X)3) 3)
Dickinson:
k4t=( 11—1) (4)
(1-x)3
Zhuravlev:
1 2
kst=(1-X)75-1) (5)

Dimana k1.5 merupakan konstanta kecepatan reaksi untuk
proses difusi melalui lapisan abu, reaksi, Jander,
Dickinson dan Zhuravlev, berurutan. t merupakan durasi
leaching (menit) dan X adalah fraksi logam pada PLS.

METODOLOGI

Material dan Pengujian

Bijih laterit tipe limonit didapatkan dari Morowali
(Sulawesi  Tengah). Sampel kemudian digerus
menggunakan ball mill skala laboratorium dan dilakukan
pengayakan menggunakan Ristech Test Sieve. Sampel
yang memiliki ukuran < 180 um digunakan untuk proses
leaching pada tekanan atmosferik. Asam sulfat (grade
p.a.) dan akuades digunakan untuk proses leaching.
Pengujian umpan dan residu dilakukan menggunakan
Energy Dispersive X-Ray Fluorescence (EDXRF)
Epsilon 1, Panalytical.

Proses Leaching

Proses leaching dilakukan di dalam labu leher tiga 500
mL dilengkapi dengan kondensor dan termometer.
Proses pemanasan dilakukan menggunakan external
hotplate yang dilengkapi dengan stirrer. Proses leaching
dilakukan pada rentang temperatur 30-90 °C dan pada
rentang durasi leaching 0-120 menit. Larutan sulfat 2 M
serta rasio ore/pelarut sebesar 10 gram/100 mL dan
kecepatan pengadukan 200 rpm dipakai untuk setiap
pengambilan data. Proses pemisahan solid/liquid
dilakukan menggunakan filtrasi vakum. Residu leaching
kemudian dicuci menggunakan akuades 100 mL pada
temperatur 80 °C untuk melindih sisa asam dan PLS yang
masih tertinggal, kemudian dilakukan penyaringan dan
pengeringan residu. Residu kering kemudian dianalisis
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menggunakan EDXRF untuk mengetahui konsentrasi Fe
dan Ni yang masih ada di dalamnya. Rekoveri dan fraksi
Fe dan Ni didapatkan melalui perhitungan menurut
Persamaan (6-7).
moCo—m;C;i
moCo

R(%) =

R
Dimana R adalah rekoveri logam, mo adalah masa umpan
(gram), Co adalah konsentrasi logam di umpan (%), m;
adalah massa residu leaching (gram), c; adalah
konsentrasi logam di residu (%) dan X adalah fraksi
logam pada filtrat.

x 100 (6)

Evaluasi Kinetika

Studi kinetika dilakukan dengan membuat plot t vs
persamaan model kinetika. Model kinetika paling cocok
ditentukan melalui nilai faktor korelasi (R?) yang paling
tinggi. Nilai konstanta kecepatan reaksi didapatkan dari
slope plot t vs persamaan model kinetika. Nilai energi
aktivasi (Ea) dan faktor frekuensi (A) juga ditentukan
menggunakan persamaan Arrhenius (Persamaan 8-9).
Nilai Ea dan A didapatkan dari intersep plot 1/T vs In k.

k = Aexp (%) (8)
Ink=InA—=A2 9)

Dimana k merupakan konstanta kecepatan reaksi dari
model Kinetika yang paling cocok, A adalah faktor
frekuensi, Ea adalah energi aktivasi (kJ/mol), R adalah
konstanta gas (8.3145 J/(mol K)) dan T merupakan
temperatur absolut (K).

HASIL DAN PEMBAHASAN

Karakterisasi Bijih Goethite

Karakterisasi dan benefisiasi mineral telah dilakukan
pada penelitian sebelumnya. Sampel dengan tipe bijih
limonite digunakan pada penelitian ini. Ciri khas dari
bijih tipe limonite adalah memiliki kadar Fe tinggi dan
Mg yang rendah. Kadar Ni, Fe dan Mg berurutan sebesar
1.9%, 13.82% dan 5.13%. Proses grinding menggunakan
ball mill dengan berbagai kondisi operasi terbukti dapat
mereduksi ukuran sampel hingga nilai Psp mencapai
<180 um. Komposisi mineral pembawa Ni dan Fe seperti
goethite ((Fe,Ni)OOH) dan hematite (Fe;Os3) terdapat
sebanyak 16.79% dan 8.41% pada sampel [18] [19].

Proses Leaching

Proses leaching diilustrasikan pada Gambar 1. Hasil
rekoveri logam Ni dan Fe dari proses leaching pada
konsentrasi asam sulfat 2 M, rasio ore/pelarut sebesar 10
gram/100 mL dan 200 rpm tersaji pada Gambar 2. Dari
data tersebut terlihat bahwa suhu memainkan peran
penting pada proses leaching kedua logam tersebut.
Rekoveri Ni dan Fe naik signifikan pada rentang durasi

leaching 0-60 menit kemudian mencapai kesetimbangan
setelahnya. Tercatat rekoveri Ni dan Fe sebesar 93.21%
dan 95%, berurutan. Pada suhu 60 °C, rekoveri kedua
logam masih belum mencapai puncaknya, terjadi
kenaikan signifikan pada rentang durasi leaching 0-180
menit untuk logam Ni sedangkan rekoveri logam Fe terus
meningkat. Temperatur yang lebih tinggi akan
meningkatkan gerakan molekul dan mereduksi viskositas
dari larutan produk (PLS), yang akan memudahkan
proses ekstraksi. Dengan kata lain, konduktivitas,
transfer massa dan juga difusifitas meningkat dengan
meningkatnya temperatur [16].

Evaluasi Kinetika

Kecepatan proses leaching biasanya dikontrol oleh salah
satu proses yaitu (1) difusi melalui lapisan film, (2) difusi
melalui lapisan abu/ash layer, (3) reaksi kimia pada inti
yang belum bereaksi, (4) difusi produk melalui lapisan
abu/ash layer dan (5) difusi produk melalui lapisan film.
Kecepatan proses leaching dikontrol oleh langkah yang
paling lama dari kelima proses tersebut. Langkah (1) dan
(5) dapat diabaikan jika terdapat proses pengadukan.
Terdapat dua proses umum yaitu reaksi pada inti yang
belum bereaksi dan proses difusi. Pada penelitian ini
dilakukan evaluasi terhadap satu model kinetika reaksi
kimia dan empat model difusi. Model dievaluasi melalui
nilai faktor korelasi (R?). Terlihat pada Tabel 1 nilai R?
model reaksi tidak lebih tinggi dibanding model difusi
untuk kedua proses leaching Ni, sedangkan model
kinetika reaksi kimia lebih cocok untuk leaching Fe.
Model Zhuravlev dan reaksi kimia (SCM) kemudian
dipilih sebagai model kinetika yang paling cocok
berdasarkan nilai R? untuk kedua proses leaching Ni dan
Fe, secara berurutan.

Tabel 1. Rangkuman model kinetika leaching

Jenis suhu Ni Fe
Model C)

Kinetika k (slope) R? k (slope) R?
. 30 9.24 x10* 0.92 5.59x10* 0.94

Reaksi 4 4
Kimia 60 23.4 x10 0.98 11.1x10 0.99
90 31.6 x10* 0.88 32.3x10* 0.97
Difusi 30 413 x10* 097 1.61x10* 0.98
lapisan 60 21.9x10* 097 6.1x10* 098
abu 90  335x10* 090 34.4x10* 0.93
30  155x10% 097 057x10*% 097

Jander 4 4
(difusiy 60 10.7x10% 095 239x10* 0.97
90 18.1 x10* 0.92 18.9 x10* 0.95
L. 30 11.1 x10* 0.93 6.24 x10*  0.95

Dickinson 4 4
90 742 x10* 0.93 79 x10* 0.96
30 2.25x10* 098 0.72x10* 0.95

Zhuravlev 4 4
90 100.3 x10* 0.97 116.7 x10* 0.99
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NiO +H,S0O, = NiSO, +H,0

Lapisan abu/

Inti yang belum
bereaksi/
unreacted core

ash layer

Badan Pelarut

2FeOOH +3H,50; = Fe,(S04); +4H,0

Gambar 1. lustrasi proses leaching Ni dan Fe dari mineral goethite pada tipe bijih limonit
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Gambar 2. Rekoveri (a) Ni dan (b) Fe (2 M H2SO4, 10 gram/100 mL, 200 rpm)

Nilai konstanta kecepatan reaksi yang didapatkan dari
model difusi Zhuravlev dan reaksi kimia kemudian
digunakan untuk menentukan nilai energi aktivasi (Ea)
dan faktor frekuensi (A). Plot [1/(1-X)™*3-1]% vs durasi
leaching untuk proses leaching Ni, sedangkan plot 1-(1-
X)¥® vs durasi leaching digunakan untuk leaching Fe.
Gambar 3 dan 4 menyajikan kedua plot tersebut, dimana
menunjukkan kecocokan yang baik. Berdasarkan data ini
proses difusi merupakan proses yang mengontrol
jalannya leaching Ni sedangkan proses reaksi kimia
mengontrol jalannya leaching Fe pada kondisi operasi
yang dipakai. Hal ini juga dilaporkan oleh Astuti dkk.
[20], bahwa proses leaching Ni dari bijih laterit
menggunakan asam dikontrol oleh proses difusi.
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Gambar 4. Model kinetika Zhuravlev vs t untuk
leaching Fe

Energi aktivasi (Ea) dan faktor frekuensi (A) dihitung
melalui persamaan Arrhenius (Persamaan 8-9) dengan
melakukan plotting 1/T vs In k. Slope dari plot ini
merupakan nilai -Ea/R  sedangkan intersepnya
merupakan nilai In A. Regresi linear untuk plot 1/T vs In
k untuk Ni dan Fe pada Gambar 5 menunjukkan
kecocokan yang baik. Nilai faktor korelasi (R?) untuk Ni
dan Fe sebesar 0.99 dan 0.90, berurutan. Nilai Energi
aktivasi sebesar 36.53 kJ/mol dan 40.32 kJ/mol untuk
proses leaching Ni dan Fe menggunakan model kinetika
Zhuravlev untuk Ni dan reaksi kimia untuk Fe. Nilai
energi aktivasi untuk proses leaching Ni dan Fe ini juga
mengkonfirmasi bahwa jika nilai energi aktivasi <40
kJ/mol menandakan proses tersebut dikontrol oleh proses
difusi [9], [12], [20]-[22].

54 e y=-4.3939x+7.5653

y=-4.8488x+8.2697

In K

= Fe

® Ni
-10 T T T T T T
27 28 29 30 31 32 33

1T x 1000

Gambar 5. Plot Arrhenius untuk leaching Ni dan Fe
KESIMPULAN

Suhu memiliki pengaruh yang signifikan terhadap
rekoveri logam Ni dan Fe pada proses leaching. Rekoveri
Ni meningkat sebesar 50% pada rentang kenaikan suhu
30-90 °C. Rekoveri Ni tertinggi sebesar 93.21% dicapai
pada suhu 90 °C selama 240 menit. Pada rentang suhu
yang sama (30-90 °C), rekoveri Fe meningkat sebanyak

70%. Rekoveri Fe tertinggi (70%) dicapai pada suhu 90
°C selama 240 menit.

Evaluasi kinetika dilakukan dengan memakai lima model
yaitu satu model kinetika reaksi kimia dan empat model
Kinetika difusi. Terlihat bahwa proses leaching Ni
dikontrol oleh proses difusi (model Zhuravlev)
sedangkan leaching Fe dikontrol oleh reaksi kimia.
Persamaan kinetika untuk leaching Ni adalah 1930 exp
((-36.53  kI/mol)/(R.T)t=[(1-X)*3-1]>  sedangkan
persamaan kinetika untuk leaching Fe adalah 3903 exp
((-40.32 kd/mol)/(R.T))t=1-(1-X)*~,
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