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INTISARI

Indonesia kaya akan sumber daya alam, termasuk sumber daya alam tak terbarukan
seperti nikel. Kebutuhan nikel di Indonesia mengalami peningkatan yang cukup tinggi pada
periode tahun 2003- 2009, yaitu dari 4.395.429 ton pada tahun 2003 menjadi 10.847.141 ton
pada tahun 2009 atau mengalami kenaikan hampir 2,5 kali lipat. Hal tersebut menimbulkan
permasalahan yang akan dihadapi di masa mendatang dimana sumber daya alam yang tak
terbarukan akan semakin menipis dan sulit diperoleh, sehingga akan mengganggu
pertumbuhan industri. Oleh karena itu, studi terkait perolehan nikel dari sumber sekunder
perlu untuk dilakukan, salah satunya adalah spent catalyst. Spent catalyst merupakan limbah
katalis hasil pemrosesan yang tidak dapat dipergunakan lagi, namun masih mengandung
logam berharga seperti aluminium (Al) sebesar 40,3% dan nikel (Ni) 13,5% yang dapat di
recovery. Pada tahun 2015 PT. Pupuk Indonesia menghasilkan 617 ton limbah spent
catalyst. Dengan adanya daur ulang atau recovery spent catalyst, menjadikan spent catalyst
sebagai sumber sekunder perolehan nikel. Salah satu proses pengolahan spent catalyst yang
dapat dilakukan dalam skala industri adalah proses leaching. Selain itu, akan dievaluasi
model kinetika yang cocok untuk menggambarkan proses leaching spent catalyst.

Proses leaching spent catalyst pada penelitian ini dilakukan di dalam sebuah
ekstraktor batch berupa labu leher tiga 500 mL dilengkapi dengan kondensor dan water bath.
Spent catalyst yang digunakan berasal dari PT Petrokimia Gresik, Indonesia. Variabel
ekstraksi yang divariasikan adalah jenis pelarut asam, yaitu asam klorida 1 M dan asam
sulfat 1 M sebagai leachant serta temperatur ekstraksi, yaitu 30,60, dan 85°C dengan ukuran
partikel padatan spent catalyst -200 mesh dan rasio umpan sebesar 1:5, kecapatan
pengadukan 200 rpm selama 120 menit. Pada penelitian didapatkan nilai persentase recovery
nikel dengan menggunakan instrument AAS. Model kinetika shrinking core dan model lump
akan digunakan untuk dapat menggambarkan kinetika proses leaching spent catalyst.

Hasil penelitian menunjukkan bahwa nilai recovery nikel dengan menggunakan
asam klorida sebesar 14,7% dan untuk asam sulfat sebesar 16,95% pada temperatur 85°C.
Selain itu, hasil penelitian menunjukan bahwa proses leaching spent catalyst dengan model
shrinking core dikontrol oleh tahap difusi melalui lapisan abu. Model lump dengan tahap
reaksi dan tahap difusi mengontrol proses leaching merupakan model yang paling sesuai
untuk menggambarkan mekanisme proses leaching yang sebenarnya karena memiliki
persentase kesalahan relatif yang lebih kecil yaitu 5,32% dibandingkan dengan hasil simulasi
menggunakan model shrinking core 11,57% untuk jenis asam klorida pada suhu 85°C.

Kata Kunci: Leaching, Spent Catalyst, Asam Klorida, Asam Sulfat, Shrinking Core
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ABSTRACT

Indonesia is a rich country in natural resources, including non-renewabel natural
resources such as nickel. In Indonesian, the nickel’s demeand increases as well, in the period
2003-2009, from 4,395,429 tons in 2003 to 10,847,141 tons in 2009 or an increase of almost
2.5 times. This create problem to be faced in the future where non-renewable natural
resources will be increasingly depleted and difficult to obtain, which will disturb industry
growth. Therefore, studies related to the recovery of metal minerals from alternative sources
or secondary sources need to be done. One alternative source that contains many metal
minerals is spent catalyst. Spent catalyst is a catalyst waste that can’t be used anymore,
but still contain valuable metals like aluminum (Al) 40.3%, and nickel (Ni) 13.5% that can
be recovered. Data in 2015 showed that PT Pupuk Indonesia produces 617 tons of spent
catalysts waste from its subsidiaries. With the recycling or recovery spent catalyst,
making spent catalyst as a secondary source of metal recovery. One of the processing
methods of spent catalyst which can be done in industrial scale is acid leaching.Futhermore,
a suitable kinetic model will be evaluated to describe the leaching spent catalyst process.

The leaching spent catalyst process in this study was done in a 500 mL three-neck
batch reactor with a condenser and water bath. The raw material used in this research was
spent catalyst from PT Petrokimia Gresik, Indonesia. Some variables of extraction were
varied are the type of acid solution, hydrochloric acid 1M and sulfuric acid 1M and
operating temperature, 30,60, dan 85°C with the particle size of spent catalyst -200 mesh
and the feed ratio of 1: 5, 200 rpm stirring for 120 minutes. The nickel recovery percentage
was obtained by using AAS instrument. The kinetics model shrinking core and lump model
will be used to illustrate the kinetics of the leaching spent catalyst process.

The results showed that the value of nickel recovery using hydrochloric acid was
14.7% and for sulfuric acid was 16.95% at 85°C. In addition, the result showed that the
leaching process spent catalyst with shrinking core model was controlled by diffusion step
through the ash layer. The lump model with the reaction stage and the diffusion stage
controlling the leaching process was the most appropriate model to describe the actual
leaching process mechanism because it has a smaller relative error percentage of 5.32%
compared with the simulation result using the shrinking core model of 11.57% for the type
hydrochloric acid at 85 ° C.

Key words: Leaching, Spent Catalyst, Hydrochloric Acid, Sulfuric Acid, Shrinking Core



BAB |
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Indonesia merupakan negara yang kaya akan sumber daya alam, termasuk sumber
daya alam tak terbarukan seperti mineral logam. Mineral logam sendiri merupakan bahan
tambang Indonesia yang harus dimanfaatkan seoptimal mungkin demi meningkatkan
kesejahteraan rakyat. Salah satu mineral logam yang paling banyak dimanfaatkan dalam
industri kimia adalah logam nikel. Nikel merupakan logam berwarna perak keputihan yang
mempunyai kemampuan untuk menahan terjadinya korosi dan proses oksida.[! Logam nikel

dapat diperoleh dari 2 (dua) jenis batuan nikel, yaitu nikel sulfida dan nikel laterit.

Nikel biasanya dimanfaatkan pada industri manufaktur, alat-alat rumah tangga, dan
industri otomotif. Setiap tahunnya, sejalan dengan perkembangan industri yang terus
mengalami peningkatan, maka kebutuhan akan nikel mengalami peningkatan pula.
Kebutuhan nikel di Indonesia mengalami peningkatan yang cukup tinggi pada periode tahun
2003- 20009, yaitu dari 4.395.429 ton pada tahun 2003 menjadi 10.847.141 ton pada tahun
2009 atau mengalami kenaikan hampir 2,5 kali lipat. Hal tersebut menimbulkan
permasalahan yang akan dihadapi di masa mendatang di mana sumber daya alam yang tak
terbarukan akan semakin menipis dan sulit diperoleh, sehingga akan mengganggu
pertumbuhan industri. Oleh karena itu, studi terkait perolehan mineral logam dari sumber

alternatif atau sumber sekunder perlu untuk dilakukan.

Salah satu sumber alternatif yang banyak mengandung mineral logam adalah spent
catalyst. Spent catalyst merupakan limbah katalis hasil dari pemrosesan di dalam reaktor
yang tidak dapat dipergunakan lagi, sehingga harus dibuang. Namun, spent catalyst tersebut
masih mengandung senyawa-senyawa logam yang berharga, seperti aluminium, nikel,
kalsium, silika, belerang, dan lain-lain.[) Kandungan logam tersebut menyebabkan spent
catalyst digolongkan kedalam limbah Bahan Berbahaya dan Beracun (B3) sesuai dengan
Peraturan Pemerintah Republik Indonesia No. 18 Tahun 1999, sehingga dibutuhkan metode

pengelolaan yang tepat dan aman untuk dapat dibuang ke lingkungan.

Salah satu industri yang menghasilkan spent catalyst terbanyak di Indonesia adalah

PT. Pupuk Indonesia. Dimana data pada tahun 2015 menunjukan bahwa PT. Pupuk



Indonesia menghasilkan 617 ton limbah spent catalyst dari anak perusahaannya yang
disajikan pada Tabel 1.1.

Tabel 1.1 Jumlah Limbah Spent Catalyst PT. Pupuk Indonesia tahun 2015

Volume (ton)

o PT PT Pupuk PT Pupuk
Jenis Limbah o PT Pupuk _ o TOTAL
Petrokimia ) Kalimantan Sriwidjaja
) Kujang )
Gresik Timur Palembang

Katalis bekas
43,00 0,00 301,28 272,72 617,00

Catalyst waste

Sumber : PT. Pupuk Indonesia (Persero) tahun 2015

Melimpahnya jumlah limbah spent catalyst menyebabkan pengelolaan limbah yang
sekaligus pemanfaatannya perlu untuk ditingkatkan. Selama ini limbah spent catalyst hanya
dimaanfaatkan dalam pencampuran semen untuk bahan bangunan dan campuran aspal, oleh
karena itu peneliti mencoba memanfaatkan limbah spent catalyst tersebut sebagai sumber
sekunder untuk perolehan mineral logam, mengingat spent catalyst yang masih mengandung
senyawa logam. Hal tersebut dapat membantu mengatasi permasalahan lingkungan dalam

pengurangan limbah padat katalis, sehingga tingkat pencemaran lingkungan dapat menurun.

Secara umum, spent catalyst mengandung komposisi logam aluminium, nikel,
kalsium, magnesium, dan karbon sebesar 40,3%, 13,5%, 0,33 %, 0,05%, dan 1,08% secara
berurutan.®! Logam nikel memiliki kandungan yang cukup besar dibandingkan dengan
logam yang lain, sehingga pada penelitian ini peneliti akan memfokuskan pada perolehan

kembali (recovery) logam nikel.

Untuk dapat memperoleh logam nikel tersebut metode yang paling sering digunakan
adalah proses leaching. Sejak beberapa dekade yang lalu, beberapa penelitian terkait proses
leaching dengan menggunakan berbagai macam metode dan parameter untuk
memaksimalkan hasil perolehan kembali (recovery) logam nikel dari spent catalyst telah
dilakukan. Beberapa parameter tersebut di antaranya jenis leachant yang digunakan,
konsentrasi leachant, ukuran partikel spent catalyst, dan temperatur operasi. Temperatur
merupakan salah satu faktor penting yang mempengaruhi berlangsungnya proses leaching.
Tingginya temperatur saat pengoperasian dapat mempengaruhi kecepatan proses leaching

tersebut. Hal ini dapat dibuktikan dengan persamaan Arrhenius yang menyatakan bahwa



semakin tinggi temperatur operasi, maka semakin tinggi nilai kecepatan reaksi. Faktor lain

yang mempengaruhi proses leaching spent catalyst adalah jenis asam yang digunakan.

Abdel dan Rashad (2004)! adalah salah satu peneliti yang pernah melakukan
penelitian proses leaching logam dari spent catalyst dengan menggunakan spent catalyst
dari Mesir. Dalam penelitiannya Abdel dan Rashad (2004)*] menggunakan asam sulfat
sebagai leachant dengan konsentrasi 50% dan penggunaan temperatur operasi sebesar 100°C
selama 5 jam pengoperasian dan ukuran partikel lebih kecil dari 500 micron. Hasil dari
penelitiannya menunjukkan 99% nikel dapat ter-recovery. Selain itu, Chaudhary, A.J (1993)
pernah melakukan penelitian proses leaching logam dari spent catalyst dengan
menggunakan asam korida dengan konsentrasi 9,5 M dan penggunaan temperatur operasi

sebesar 80°C. Hasil dari penelitiannya menunjukkan 73% nikel dapat ter-recovery.

Dari hasil penelitian tersebut, hasil recovery logam nikel dengan menggunakan asam
sulfat menunjukkan angka yang lebih besar dibandingkan dengan asam klorida, sehingga
dapat dikatakan bahwa proses leaching dengan asam sulfat sebagai leachant lebih baik jika
dibandingkan dengan asam klorida, untuk recovery logam nikel dari spent catalyst. Hal
tersebut disebabkan karena asam sulfat merupakan asam diprotik yang dapat mendonorkan
dua ion hidrogen (proton), jika dibandingkan dengan asam klorida yang merupakan asam

monoprotik di mana hanya dapat menyumbangkan satu ion hidrogen (proton) saja.t!

Penyusunan model matematis yang terkait dalam proses leaching spent catalyst juga
menjadi objek studi penelitian. Hal ini perlu untuk dilakukan karena model matematis dan
tetapan parameter yang terkait akan membantu dalam pengaplikasian proses ini dalam skala
industri. Selama ini, penelitian mengenai proses leaching spent catalyst, seperti penelitian
yang dilakukan Chaudhary, dkk. (1993)[ dan Sheik, dkk. (2013)[1 menggunakan model
matematis shrinking core yang terdapat dalam buku teks Chemical Reaction Engineering
(Levenspiel, 1972)[1. Model matematis shrinking core dianggap sebagai model matematis
yang paling sesuai untuk proses leaching. Namun, Wanta, K.C dkk. (2016)M
mengungkapkan bahwa penggunaan model shrinking core tidak cocok untuk
menggambarkan fenomena dari proses leaching, sehingga diperlukan pengembangan model

matematis yang dapat menggambarkan fenomena fisik proses leaching yang lebih baik.

Dalam penelitian ini, peneliti mencoba untuk menyusun dan melengkapi informasi

perihal model matematis pada proses leaching yang sesuai dengan hasil penelitian dan



mempelajari lebih lanjut kondisi eksperimental yang mempengaruhi proses leaching spent
catalyst, seperti jenis asam dan temperatur saat pengoperasian. Penelitian akan dilakukan
dengan bahan baku spent catalyst yang berasal dari PT. Petrokimia Gresik Indonesia dengan
ukuran -200 mesh yang akan dilarutkan dengan asam klorida dan asam sulfat 1 M pada
temperatur operasi 30°C, 60°C, dan 85°C, dengan kecepatan pengadukan 200 rpm, dimana

proses leaching akan berlangsung selama 120 menit.

1.2 Tema Sentral Masalah

Penelitian ini akan mempelajari parameter-parameter yang dapat mempengaruhi
nilai persentase recovery logam nikel pada proses leaching spent catalyst, khususnya
parameter jenis asam (leachant) dan temperatur. Hasil penelitian ini diharapkan dapat
memberikan gambaran mengenai mekanisme proses leaching spent catalyst dengan
menggunakan asam klorida dan asam sulfat, sehingga akan dapat disimpulkan model
kinetika yang paling baik untuk menggambarkan mekanisme proses leaching tersebut

berdasarkan hasil penelitian yang telah dilakukan.

1.3 Identifikasi Masalah
Berdasarkan studi pustaka yang diperoleh dan tema sentral masalah yang dirumuskan

di atas, beberapa masalah yang dapat diidentifikasi dalam penelitian ini antara lain:

1. Bagaimana pengaruh jenis asam terhadap nilai persentase recovery logam nikel pada
proses leaching spent catalyst ?

2. Bagaimana pengaruh temperatur operasi terhadap nilai persentase recovery nikel pada
proses leaching spent catalyst dengan menggunakan pelarut asam klorida dan asam
sulfat?

3. Model kinetika manakah yang sesuai dengan proses leaching spent catalyst dengan

menggunakan asam Kklorida dan asam sulfat sebagai leachant?

1.4 Premis

Berdasarkan studi literatur, diperoleh berbagai parameter yang berkaitan dengan
penelitian ini. Premis-premis dari penelitian disajikan dalam bentuk Tabel 1.2 dan Tabel
1.3.



Tabel 1.2 Premis Recovery Proses Leaching dengan Spent Catalyst

Parameter Hasil
Peneliti ) Jenis Ukuran Pertikel | Konsentrasi Waktu Temperatur Recovery
Jenis Spent Catalyst ) ) )
Leachant | Spent Catalyst Leachant Operasi Operasi Nikel
Spent Catalyst
A _ HCI 95M 80°C 73%
mengandung 17,7% Ni
Spent Ni—Al203 Catalyst
B (12,7% Ni, 39,2% HCI 50-71 mm 1M 2 jam 50°C 99%
Al dan 0,68% Fe)
Spent hydrogenation )
C HCI 4 N 2 jam 90°C 98,5 %
Catalysts
Spent Catalyst )
D _ _ HCI 3-8 mm 3M 3 jam 60°C 99%
ammonia synthesis gases
E (NiO/Al205) H2SO04 0,09 mm 15M 50 menit 70°C 99%
F Egyptian Spent Catalyst H>SOs | Kecil dari 500 um 9,4 M 5jam 100°C 99%
G Spent NiO-Al,Oz Catalyst | H2SO4 75-601 pm 15-5M 30 min 60-90 °C 90 %
Spent Nickel Oxide )
H H2SO04 200 + 270 mesh 94M 150 menit 85°C 94%

Catalyst




Tabel 1.3 Tabel Premis Perolehan Nilai Energi Aktifasi (Ea) pada Proses Leaching dengan Spent Catalyst

Parameter
Peneliti X —
Jenis Spent Catalyst Jenis Leachant Model Kinetika Energi Aktivasi (kJ/mol)
. hrinki
G Spent NiO-Al;O3 Catalyst H2S04 . S. rinking core 83,44
(lapisan film yang mengontrol)
B Spent Ni—Al203 Catalyst (12,7% o 17
Ni, 39,2% Al dan 0,68% Fe) HCI Shrinking core
Shrinking core
H Spent Nickel Oxide Catalyst H2S04 (difusi film dan reaksi kimia yang 411
mengontrol)
| Spent Nickel Oxide Catalyst H.SO Shrinking core 16,6
(NiO/AlZ03) 2o (difusi internal/abu yang mengontrol)
J Zinc Plant Residue HaSOu Shrinking core 9,06
(difusi internal/abu yang mengontrol)
Keterangan :

= IOTMMmMmOOm>

= Chaudhary, A.J., Donaldson, J.D., Boddington, S.C., Grimes, S.M. (1993).[6]
= Parhi, P.K., Park, K.H., Senanayake, G. (2013).F"]
= Garole D.J. dan Sawant A.D. (2012).12%

= Miazga, B dan Mulak, W (2008).1*!]
= lvascan, St. dan Roman, O. (1975).1*2]
= Al-Mansi, N.M. dan Abdel Monem, N.M. (2002). [*3]
Sheik, A.R., Ghosh, M.K_, Sanjay, K., Subbaiah, T., Mishra, B.K. (2013).["]
Abdel E.A. dan Rashad M.M. (2004).14]

= Mulak, W., Miazga, B., dan Szymczycha, A. (2005).!
= Gharabaghi, M., Irannajad, M., dan Azadmehr, A.R (2012).1*%]




1.5 Hipotesis
Hipotesis yang dapat disusun berdasarkan studi pustaka yang telah dilakukan yaitu:

1. Jenis asam sulfat (H2SO4) akan memberikan nlai persentase recovery yang lebih tinggi jika
dibandingkan dengan asam klorida (HCI).[62

2. Semakin tinggi temperatur operasi yang digunakan pada proses leaching, maka persentase
recovery logam nikel akan semakin tinggi. [**!

3. Model kinetika yang lebih cocok untuk menggambarkan mekanisme proses leaching spent
catalyst menggunakan pelarut asam klorida dan asam sulfat adalah model lump dengan

ketiga tahap yang mengontrol.™

1.6 Tujuan Penelitian
Tujuan dari penelitian ini adalah:

1. Mempelajari pengaruh jenis asam terhadap nilai persentase recovery nikel pada proses
leaching spent catalyst dengan menggunakan larutan asam klorida dan asam sulfat

2. Mempelajari pengaruh temperatur operasi terhadap nilai persentase recovery nikel pada
proses leaching spent catalyst dengan menggunakan larutan asam klorida dan asam sulfat

3. Mempelajari model Kinetika yang sesuai dengan proses leaching spent catalyst dengan

menggunakan asam klorida dan asam sulfat sebagai leachant.

1.7 Manfaat Penelitian
Penelitian ini diharapkan dapat bermanfaat bagi beberapa pihak, antara lain:
1. Bagi Mahasiswa

a. Dapat memahami proses leaching spent catalyst menggunakan asam klorida dan asam
sulfat untuk recovery logam nikel yang terkandung di dalam spent catalyst.

b. Dapat mengetahui pengaruh jenis asam dan temperatur operasi pada proses leaching
spent catalyst menggunakan pelarut asam klorida dan asam sulfat terhadap persentase
recovery logam nikel yang diperoleh.

2. Bagi Lembaga Pendidikan
Dapat menambah wawasan mengenai proses leaching spent catalyst menggunakan

pelarut asam klorida dan asam sulfat.



3. Bagi Industri dan Pemerintah

a. Dapat mengetahui jenis asam dan temperatur operasi yang sebaiknya digunakan untuk
proses leaching spent catalyst menggunakan pelarut asam klorida dan asam sulfat agar
persentase recovery logam nikel yang diperoleh maksimal.

b. Dapat mengurangi limbah industri, khususnya limbah padat spent catalyst sehingga
pencemaran lingkungan dapat berkurang pula.

c. Diharapkan dapat membantu pemerintah Indonesia dalam rangka pemanfaatan sumber
sekunder spent catalyst, sehingga dapat diaplikasikan dalam skala industri untuk

membantu perekonomian Indonesia.





