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ABSTRAK

Aplikasi Logam Tanah Jarang (LTJ) banyak digunakan di berbagai bidang yang berhubungan dengan
modernisasi. Hal ini menyebabkan banyak perusahaan mengembangkan teknik pengolahan untuk mengekstraksi
LTJ dari deposit mineral tanah jarang. Pengolahan LTJ hidroksida menjadi cerium oksida, lanthanum oksida dan
konsentrat neodimium telah dilakukan oleh PSTA-BATAN bekerjasama dengan PTBGN-BATAN. Setelah
dilakukan kajian keekonomian, ternyata penggunaan asam nitrat pekat pada proses pelarutan cerium meyebabkan
pemakaian ammonia berlebih. Oleh karena itu, inovasi proses perlu dilakukan menggunakan metode kalsinasi dan
pelindian hasil kalsinasi dengan HNO; encer. Penelitian ini bertujuan untuk mengetahui efektifitas proses
kalsinasi dan pelindian dengan HNOj3 encer. Kalsinasi pada suhu 1000°C dengan parameter yang diamati adalah
waktu Kalsinasi, konsentrasi HNOj, dan tingkat pelindian. Dari hasil penelitian diketahui bahwa kalsinasi dapat
mengkonversi LTJ hidroksida menjadi LTJ oksida. Semakin lama waktu kalsinasi, LTJ oksida yang terbentuk
semakin sempurna. Proses kalsinasi selama tiga jam meningkatkan kadar La, Ce, dan Nd yang semula 7,80%;
28,00%; dan 15,11% menjadi 12,69%; 45,50%; dan 24,45%. Kinetika reaksi kalsinasi LTJ hidroksida mengikuti
proses reaksi kimia dengan persamaan y = 0,3145x + 0,0789 dan R?* = 0,9497. Kemudian, LTJ oksida hasil
kalsinasi direaksikan dengan HNOj; encer. Semakin besar konsentrasi HNO; pada berbagai tingkat pelindian,
efisiensi pelindian La dan Nd semakin besar sedangkan Ce tidak dapat dilakukan pelindian atau efisiensi pelindian
mendekati nol. Proses pelindian optimum pada kondisi pelindian tiga tingkat menggunakan 1 M HNOj. Kinetika
rezaksi pelindian mengikuti model susut inti reaksi kimia permukaan dengan persamaan y = 0,1732x — 0,2088 dan
R°=0,9828.

Kata kunci: logam tanah jarang, kalsinasi, pelindian, HNO;

ABSTRACT

Application of Rare Earth Elements (REE) uses broadly in various fields related to modernization. It causes
many companies are developing processing techniques to extract REE from rare earth mineral deposits. REE
hydroxide processing into cerium oxide, lanthanum oxide, and neodymium concentrates has conducted by PSTA-
BATAN in collaboration with PTBGN-BATAN. The previous economic study issued in excessive ammonia caused
by the use of concentrated nitric acid in the cerium dissolution process. Therefore, process innovation is
necessary to do by calcination and leaching methods using dilute HNOs. This research aims to determine the
effectiveness of the calcination and leaching process with dilute HNOj. Calcination conducted at 1000°C
temperatures with the observing parameters is calcination time, HNO; concentration, and leaching rate. The
result of the study is that calcination can convert REE hydroxide into REE oxide. The longer calcination time, the
easier the REE oxide formed. The three hours calcination process enhances the concentration of La, Ce, and Nd
from 7.80%, 28.00%, and 15.11% to 12.69%, 45.50%, and 24.45% respectively. The kinetic reaction of the
RE(OH)3 calcination reaction follows a chemical reaction process with the equation y = 0.3145x + 0.0789 and
R2 = 0.9497. Then, REE oxide from calcination reacted with dilute HNOs. The higher the concentration of HNO;
at various leaching levels, the better the leaching efficiency of La and Nd while Ce is impossible to leach or the
leaching efficiency is close to zero. The optimum leaching process on three levels of leaching conditions is using 1
M HNO3. The leach reaction kinetics follows the core shrinkage model of the surface chemical reaction with the
equation y = 0.1732x - 0.2088 and R2 = 0.9828.

Keywords: rare earth elements, calcination, leaching, HNO3
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PENDAHULUAN

Logam Tanah Jarang (LTJ) atau rare
earths elements (REE) adalah kelompok
logam unik yang dianggap sebagai elemen
paling kritis dan sangat berharga untuk
aplikasi khusus di banyak teknologi modern.
Dalam beberapa tahun terakhir, LTJ telah
menjadi topik penting yang menarik dalam
industri  logam karena pasokan global
berkurang sementara permintaan semakin
banyak [1]. Aplikasi LTJ di berbagai bidang
berhubungan dengan modernisasi, seperti
green energy, magnet Kkinerja tinggi,
konsumsi pencahayaan dan peralatan medis,

serta industri tradisional, termasuk kaca,
keramik, dan Kkatalis [2]. Hal ini
menyebabkan banyak perusahaan

mengembangkan teknik pengolahan untuk
mengekstraksi LTJ dari deposit mineral tanah
jarang [3].

Reklamasi atau proses yang digunakan
untuk memperoleh kembali LTJ dari end-of-
life products dengan daur ulang baterai,
fosfor, dan magnet permanen (penambangan
perkotaan) [4]. Salah satu contohnya adalah
kelompok  mineral apatit  (terutama
fluorapatit) yang umumnya ditambang untuk
produksi asam fosfat dalam industri pupuk
[5-71.

Mineral monasit mengandung sejumlah
LTJ yang signifikan dan oleh karena itu
pengolahan bijih monasit untuk LTJ lebih
menonjol baru-baru ini [7]. Pengolahan
deposit monasit seringkali memerlukan tahap
pre-leach sebelum tahap digesti asam pada
suhu tinggi untuk mengubah LTJ-fosfat
menjadi LTJ-sulfat yang larut dalam air [8].

Pasokan LTJ pasar dunia sebagian besar
berasal dari Cina, yang dihasilkan dari
pengolahan tanah liat ionik dan konsentrat
mineral kelas tinggi seperti bastnasit,
monasit, dan xenotime [10, 11]. Dalam

beberapa tahun terakhir, indeks risiko
pasokan yang telah ditetapkan untuk LTJ oleh
sejumlah  negara relatif tinggi  [11].

Konsentrat mineral yang lebih rendah nilai
ekonominya tidak diminati dalam produksi
LTJ. Untuk memenuhi tuntutan sumber daya,
diperlukan alternatif penerapan metodologi
pemisahan baru.

Pada tahun 2015, Pusat Teknologi
Akselerator dan Proses Bahan, Badan Tenaga
Nuklir Nasional (PSTA-BATAN) telah
menyusun dokumen Metallurgical Test Work
dan  Conceptual Design Pilot Plant
pengolahan LTJ hidroksida menjadi Ce
oksida, La oksida, dan konsentrat Nd. LTJ
hidroksida merupakan hasil olah monasit
yang mengandung unsur-unsur LTJ, yaitu Ce,
La, Nd, Pr, Y, Sm, dan Gd [12, 13].

Pada tahun 2016, dilakukan pengadaan
peralatan dan instalasi menjadi sebuah pilot
plant lengkap dengan perpipaan dan
instrumentasi. Pilot plant yang berlokasi di
PSTA-BATAN Yogyakarta ini dilengkapi
dengan instalasi pengolahan limbah. Pada
tahun 2017, PSTA-BATAN telah melakukan
komisioning pilot plant dan validasi produk
dengan bahan baku LTJ hidroksida dari PT.
Timah dan Pusat Teknologi Bahan Galian
Nuklir (PTBGN), BATAN.

Tahapan proses pada pilot plant
Pengolahan LTJ hidroksida menjadi Ce
oksida, La oksida, dan konsentrat Nd oksida
sangat panjang sehingga diperlukan peralatan
dan bahan kimia yang cukup banyak. Proses
pembuatan Ce, La, dan konsentrat Nd
hidroksida melalui proses pelarutan dan
oksidasi menggunakan asam nitrat pekat
panas dan pengendapan dengan amonia.
Setelah dilakukan kajian keekonomian,
ternyata penggunaan asam nitrat pekat
menyebabkan pemakaian amonia yang
berlebih sehingga mengurangi kelayakan
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dalam investasi. Oleh karena itu, perlu
dilakukan inovasi proses dalam rangka
pengurangan dalam penggunaan bahan kimia
sehingga diharapkan akan menarik Kketika
dilakukan investasi. Untuk mengurangi bahan
kimia pada proses pemisahan Ce, La, dan Nd
oksida dari LTJ hidroksida dilakukan
dekomposisi termal membentuk LTJ oksida.
Dalam bentuk oksida, Ce dan logam tanah
jarang lainnya (La, Nd, Pr) mempunyai sifat
yang berbeda ketika dilarutkan ke dalam
asam nitrat dan asam klorida encer. La, Nd,
Pr oksida dapat larut sedangkan Ce oksida
tidak dapat larut sehingga akan terjadi
pemisahan dan pemurnian. Masing-masing
oksida dalam LTJ oksida (RE2Os)
mempunyai sifat kelarutan yang berbeda
dalam asam encer terutama antara Ce oksida
dengan oksida yang lain. Dengan demikian,
Ce oksida dapat dipisahkan dengan oksida
yang lain ketika dilakukan pelindian. Proses
pelindian atau pencucian RE;O3 dengan asam
encer akan mengurangi bahan kimia sehingga
diharapkan dapat meningkatkan kelayakan

ekonomi untuk diterapkan dalam skala
industri.
Penelitian ini bertujuan untuk

mengetahui efektifitas proses kalsinasi dan
pelindian dengan HNO; encer pada
pemisahan cerium dan logam tanah jarang
lainnya (La, Nd).

TEORI

Tahapan dalam pembuatan Ce, La dan
konsentrat Nd oksida dari LTJ hidroksida
dilakukan melalui kalsinasi dan pelindian.
Tahapan proses yang akan dilakukan dapat
dilihat pada Gambar 1. Pada proses kalsinasi,
LTJ hidroksida atau RE(OH)s; dipanaskan
pada suhu tinggi. Reaksi dekomposisi termal
RE(OH); adalah sebagai berikut :

2RE(OH); — RE,Os+ 3H,0 (1)

RECH

1. DEKCMPOSIS| TERMAL
Vanast suhu dan waktu

RE Ckslda

2. PELARUTAN / PENCUCIAN
Variasi molaritas, wakiu, suhu dan perbandingan «— HNOafHCI
asam-RECH

3. FILTRASI

Filtrat Endapan

MH.OH 5. PENGENDAPAN 4. PENGERINGAN
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6. FILTRASI
Filrat Endapan
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Endapan
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Gambar 1. Blok diagram pengolahan REOH menjadi
Ce oksida, La oksida dan konsentrat Nd oksida melalui
kalsinasi dan pelindian.

Parameter suhu dan waktu sangat
berpengaruh pada mekanisme reaksi yang
terjadi. Pembuatan CeO, yang terbaik melalui
proses kalsinasi Ce oksalat dan Ce
hidroksida. Kalsinasi umumnya terjadi pada
suhu 1.000-1.900°C [13] sedangkan kalsinasi
Ce hidroksida dan cerium oksalat dilakukan
pada suhu 900°C selama 1 jam [14].

Setelah  proses  kalsinasi, tahapan
selanjutnya adalah pelindian.  Pelindian
merupakan ekstraksi padat-cair. Reaksi

pelindian yang terjadi bisa antara basa dengan
asam dan asam dengan basa. Basa akan
bereaksi dengan larutan asam membentuk
garam dan air [14]. Pelindian dapat
menggunakan berbagai asam, antara lain
H3PO4 HCI, HCIO, dan HNO;3 [16, 17].

Oksida La, Nd, Pr, dan Ce,0Os
mempunyai sifat yang berbeda ketika
dilakukan pelarutan atau pencucian dengan
HNO; atau HCI encer. Oksida La,O3; dapat
larut sedangkan Ce,Oj3 sedikit larut. Reaksi
yang terjadi pada pencucian atau pelarutan
memakai HNO3 adalah:

RE203+ 6HN03 - ZRE‘(N03)3 + 3H20 (2)
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Pada penelitian ini, waktu kalsinasi REOH,
konsentrasi atau molaritas HNO3 dan waktu
pelindian hasil kalsinasi dipelajari.

TATA KERJA
Bahan dan Alat

Bahan yang digunakan adalah LTJ
hidroksida produk dari pilot plant pengolahan
monasit PTBGN dan HNOj3 teknis. Sementara
itu, peralatan yang digunakan antara lain:
gelas ukur, timbangan, oven, tungku suhu
tinggi (1.500°C), alat cetak logam SPECAC,

spektrometer pendar sinar X (XRF)
AMETEK tipe SPECTRO XEPOS 5.
Cara Kerja
Kalsinasi
Padatan LTJ hidroksida ditimbang

sebanyak 150 gram kemudian dipanaskan
pada suhu 1.000°C dalam tungku suhu tinggi
selama waktu dengan variabel 1, 2, dan 3
jam. Setelah dingin, padatan ditimbang dan
dianalisis dengan menggunakan metode XRF.
Data analisis hasil digunakan untuk
perhitungan  studi  kinetika  kalsinasi
menggunakan model kinetika Shrinking Core.

Pelindian

Padatan  hasil  kalsinasi  ditimbang
sebanyak 10 gram lalu dicuci dengan 25 ml
HNO; dengan variasi molaritas 0,6-1 M
dengan interval 0,1 M. Hasil pencucian atau
pelarutan disaring atau difiltrasi. Padatan
yang digunakan adalah Ce,O; dan filtrat
(La,Nd) (NOg)s. Padatan Ce,O3 dikeringkan.
Filtrat dan padatan hasil pelindian dianalisis
menggunakan XRF.

Kinetika Pelindian
Padatan  hasil  kalsinasi  ditimbang
sebanyak 30 gram lalu dicuci dengan 75 ml

HNO; dengan variasi molaritas 0,6-1 M dan
interval 0,1 M. Pengambilan sampel
dilakukan pada rentang waktu 5-25 menit
dengan interval 5 menit. Sampel kemudian
difiltrasi dan padatan hasil filtrasi dianalisis
menggunakan XRF. Data analisis digunakan
dalam studi kinetika menggunakan model
Shrinking Core.

Analisis XRF

Sampel padatan dihaluskan hingga
berukuran kurang dari 200 mesh, kemudian
dikeringkan selama 1 jam pada suhu 105°C.
Sampel diambil 5 gram dan dicampurkan
dengan fluxana sebanyak 1 gram. Campuran
dibentuk menjadi pelet dengan menggunakan
alat cetak logam SPECAC. Pelet dianalisis
menggunakan alat XRF dengan Si-Drift
Detector (SDD) dan dilengkapi software
Turboquant Il untuk pengolahan data hasil
analisis.

HASIL DAN PEMBAHASAN
Kalsinasi

Pada kalsinasi LTJ hidroksida diperoleh
persentase berat yang dinyatakan dengan
persamaan:

Bhk
berat sebelum kalsinasi

% Bhk = x 100%

dengan Bhk adalah berat hasil kalsinasi.

Hubungan antara waktu Kkalsinasi dengan
persentase berat disajikan pada Gambar 2.
Semakin lama waktu kalsinasi maka berat
padatan hasil kalsinasi semakin berkurang
karena dekomposisi menghasilkan gas HO.
Setelah 3 jam proses kalsinasi, berat padatan
tersisa 72,09% dari berat awal. Persentase
penurunan berat selama waktu 1 jam terjadi
sangat cepat tetapi hampir konstan pada
waktu Kkalsinasi 2-3 jam. Pada waktu
kalsinasi 3 jam sudah tidak terjadi penurunan
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berat sehingga unsur yang ada dalam padatan
hanya dalam bentuk oksida.
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Gambar 2. Hubungan antara waktu kalsinasi dengan
persentase berat.

Setelah proses kalsinasi, pengaruh waktu
kalsinasi terhadap perubahan kadar unsur
memiliki hubungan seperti terlihat pada
Gambar 3. Semakin lama waktu kalsinasi
maka kadar unsur La, Ce maupun Nd
semakin besar. Komposisi kadar senyawa
dalam padatan juga mengalami perubahan.
Kadar unsur LTJ semakin naik, sedangkan
H,O atau hidroksida yang terkandung dalam
LTJ hidroksida semakin turun dan berubah
menjadi uap H,O yang mengacu pada reaksi
(1). Waktu kalsinasi selama 3 jam
menghasilkan kadar La = 10,82%, Ce =
38,84%, dan Nd = 20,96%.

50
a0 —4=La
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20 e (e
10 f_.-— oz & + Nd
0

0 1 2 3
Waktu kalsinasi, jam

%

Kadar unsur,

Gambar 3. Hubungan antara waktu kalsinasi dengan
kadar unsur.

Gambar 4 menunjukkan hubungan antara
waktu kalsinasi dengan kadar senyawa. Kadar
senyawa La, Ce, serta Nd semakin meningkat
sementara kadar H,O mengalami penurunan
karena menguap. Pada saat kalsinasi

mencapai waktu 1 jam, H,O sudah menguap
seluruhnya.
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Gambar 4. Hubungan antara waktu kalsinasi dengan
kadar senyawa.

Pelindian Hasil Kalsinasi LTJ Hidroksida
untuk Pemisahan La, Nd, dan Ce

Pemisahan unsur La, Ce, dan Nd hasil
kalsinasi LTJ hidroksida selama 3 jam
dilakukan dengan pelindian menggunakan
HNO; dalam berbagai konsentrasi. Semakin
besar konsentrasi HNOgs, pelindian semakin
baik. Reaksi antara La oksida dan Nd oksida
dengan HNO;3; semakin sempurna sehingga
kadar La dan Nd dalam padatan semakin

menurun (Gambar 5 dan 6). Dalam
konsentrasi HNO3; 1 M, kadar La menurun
secara signifikan dari 7,31% menjadi

mendekati 0% (Gambar 5) pada pelindian
tingkat Il dan La berada dalam filtrat. Kadar
Nd hasil kalsinasi untuk umpan pelindian
sebesar 8% berkurang menjadi 7% pada
penggunaan HNO3 0,6 M dan menjadi 0,43%
pada penggunaan HNO; 1 M (Gambar 6),
hampir semua Nd ada dalam filtrat.
Sementara itu, bila La dan Nd berada
dalam larutan atau filtrat, Ce tidak larut atau
masih bereaksi dengan HNOj; sehingga Ce
masih  tertinggal dalam padatan dan
menyebabkan kadar Ce dalam padatan
semakin meningkat. Kadar Ce dalam umpan
pelindian semula 38,84% menjadi 77% pada
penggunaan HNO30,6-1 M (Gambar 7).
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Gambar 5. Hubungan konsentrasi HNO3 dengan kadar
La dalam padatan setelah pelindian pada berbagai
tingkat pelindian (kadar La dalam umpan pelindian
13%).
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Gambar 6. Hubungan konsentrasi HNO3 dengan kadar
Nd dalam padatan setelah pelindian pada berbagai
tingkat pelindian (kadar Nd dalam umpan pelindian
8%).
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Gambar 7. Hubungan konsentrasi HNO3 dengan kadar
Nd dalam padatan setelah pelindian pada berbagai
tingkat pelindian.

Efisiensi pelindian La pada berbagai
tingkat pelindian  berhubungan  dengan
konsentrasi HNOs. Pada tingkat pelindian 1

dan Il, semakin besar konsentrasi HNO;
efisiensi pelindian semakin besar. Namun,
pada tingkat pelindian 111 sampai V, semakin
besar konsentrasi HNOg3, efisiensi pelindian
semakin menurun (Gambar 8). Efisiensi
pelindian La pada setiap tingkat pelindian
berkisar antara 5,11-24,54%. Bila dilihat
hubungan antara tingkat pelindian dengan
efisiensi  pelindian La pada berbagai
konsentrasi HNOs, pelindian La efektif pada
tingkat pelindian I-11 (Gambar 9).
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Gambar 8. Hubungan konsentrasi HNO; dengan
efisiensi pelindian La pada berbagai tingkat pelindian.
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Gambar 9. Hubungan tingkat pelindian dengan

efisiensi pelindian La pada berbagai konsentrasi
HNO;.
Efisiensi pelindian Nd pada tingkat

pelindian 1, 11, dan Il menunjukkan bahwa
semakin besar konsentrasi HNOs, efisiensi
pelindian akan semakin besar. Namun, pada
tingkat pelindian IV dan V, semakin besar
konsentrasi HNOg efisiensi pelindian menjadi
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semakin menurun karena Nd sudah larut pada

pelindian -1 (Gambar 10). Berdasarkan
hubungan antara konsentrasi HNO3, kadar Nd
dan tingkat pelindian, terlihat bahwa

pelindian Nd efektif pada tingkat pelindian 1—-
I1l. Tingkat pelindian dapat ditambah ke 1V
dan V untuk menyempurnakan pelindian.
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Gambar 10. Hubungan konsentrasi HNO; dengan
efisiensi pelindian Nd pada berbagai tingkat pelindian.
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Gambar 11. Hubungan tingkat pelindian dengan
efisiensi pelindian Nd pada berbagai konsentrasi
HNO;.

Efisiensi kumulatif pelindian La, Ce, dan
Nd merupakan jumlah efisiensi pelindian La,
Ce dan Nd pada setiap tingkat (1-V). Semakin
besar konsentrasi HNOs, efisiensi kumulatif
pelindian La dan Nd semakin besar (Gambar
12). Efisiensi kumulatif pelindian La lebih
besar dibanding efisiensi kumulatif pelindian
Nd. Sementara itu, pelindian Ce sama sekali
tidak bisa dilakukan sehingga efisiensi
kumulatif pelindian Ce mendekati 0 (nol).
Komposisi  padatan  setelah  dilakukan

kalsinasi dan pelindian menunjukkan kadar
La dan Nd semakin menurun sedangkan
kadar Ce semakin meningkat (Gambar 13).
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Gambar 12. Hubungan konsentrasi HNO; dengan
efisiensi pelindian kumulatif La, Ce, dan Nd.
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Gambar 13. Komposisi La, Ce, dan Nd pada padatan
hasil proses.

Studi Kinetika Kalsinasi

Konversi o, didefinisikan dengan
persamaan berikut:
mo—m
a:mo—mf @)

dengan m adalah massa sampel pada waktu t;
mo = massa sampel pada waktu t = 0 atau
massa sampel awal; dan m; = massa sampel
akhir atau pada reaksi sempurna. Semakin
lama waktu Kkalsinasi, konversi semakin
besar. Namun, konversi sudah hampir
konstan setelah waktu 2 jam (Gambar 14).
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Gambar 14. Hubungan antara waktu kalsinasi dengan
konversi.

Konversi

Mekanisme yang terjadi pada kalsinasi
akan mengikuti model-model matematik
susut inti bentuk bola (shrinking core sphere)
yang mengacu pada kontrol reaksi (reaction
control) dan kontrol difusi abu (ash diffusion
control) [17]. Jika proses kalsinasi
dikendalikan oleh reaksi kimia, persamaan
berikut ini  dapat digunakan  untuk
menggambarkan Kinetika proses kalsinasi
[19-21]:

1- (1- o) B = kgt (4)

Jika proses dikendalikan oleh difusi, model
persamaan berikut dapat digunakan:

1-3 (1= @)?® +2 (1- a) = —kot (5)

Jika hubungan antara waktu dan 1— (1— 0()1/3
mendekati linier atau R* = 1, maka proses
dikendalikan oleh reaksi kimia. Jika
hubungan antara waktu dan 1-3 (1- a) */3 +
2 (1- o) mendekati linier atau R? = 1, maka
proses dikendalikan oleh difusi (Gambar 15)

100 4

1142 g

0.30 4

0.60 1

040 +Reaction contol

B Ash diffusion
control

1=[l=c) danl=3 1=a)?

0 1 2 3

Wakiw, jam.

Gambar 15. Hubungan antara waktu dengan
1- (1- @)™ dan waktu dengan 1-3 (1- 0)?® + 2 (1- ).

Tabel 1 menyajikan persamaan model
matematik dan linearitas mekanisme reaksi
kimia dan difusi. Jika dilihat harga
linearitasnya (R?) maka mekanisme proses
kalsinasi dikendalikan oleh peristiwa kontrol
difusi abu (ash diffusion control)

Tabel 1. Persamaan dan linearitas hubungan antara
waktu t dan f(a).

Mekanisme Ash Diffusion Reaction
Control Control
Persamaan y =0,3145x + y =0,3099x +
0,0789 0,0695
linearitas R2=0,9497 R2=10,9423
Kinetika Pelindian
Hubungan antara waktu pelindian

dengan konversi disajikan pada Gambar 16.
Semakin lama waktu pelindian maka konversi
semakin besar dan semakin besar konsentrasi
HNO; maka konversi pelindian semakin
besar.

100 -
0.80 -
g 080

0.40 4

0 5 10 15 20 25

Waktu, menit

Gambar 16. Hubungan antara waktu pelindian dengan
konversi.

Reaksi pelindian atau pelarutan padat-
cair dinyatakan dengan reaksi berikut:

a A cairan + b B solid — produk (6)

dengan a dan b = koefisien stoikiometri; A
dan B masing-masing mewakili cairan
(reaktan) dan padatan. Kinetika reaksi
pelindian sering digambarkan dengan model
susut inti. Menurut model ini, proses
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pelindian dikendalikan oleh difusi melalui
film cairan, reaksi kimia permukaan, atau
difusi melalui lapisan produk [22-24]. Jika
pelindian dikendalikan oleh difusi melalui
film cairan (diffusion through the liquid film),

model  persamaan  susut inti  dapat
digambarkan sebagai berikut:
klt =a (7)

Jika pencucian atau pelindian dikendalikan
olen reaksi kimia permukaan, model
persamaan susut inti dapat digambarkan
sebagai berikut:

kt=1-(1 - o) (8)

Jika pencucian atau pelindian dikendalikan
oleh difusi melalui lapisan produk, model
persamaan susut inti dapat digambarkan
sebagai berikut:

kit = 1-0. (2/3) (1 — ) (9)

dengan a = konversi; k; = konstanta difusi
melalui film cairan; k, = konstanta reaksi
kimia permukaan; kg = konstana difusi
melalui lapisan produk; dan t = waktu reaksi.

Ketika LTJ oksida dilarutkan dalam
larutan HNOg3, partikel LTJ oksida (La dan
Nd) dan HNO; akan bereaksi membentuk
larutan LTJ nitrat. Dalam model tersebut,
ketika reaksi dikendalikan oleh difusi melalui
film cairan, hubungan persamaan garis antara
o dengan waktu reaksi harus menjadi garis
lurus dengan kemiringan k. Apabila reaksi
dikendalikan oleh reaksi kimia permukaan,
hubungan persamaan garis antara 1—(1— 0()1/3
dengan waktu reaksi harus menjadi garis
lurus dengan kemiringan k, (Gambar 17).
Sementara bila reaksi dikendalikan oleh
difusi melalui lapisan produk, hubungan
persamaan garis antara 1—a (2/3) — (1 — a)2/3
dengan waktu reaksi harus menjadi garis
lurus dengan kemiringan kyq (Gambar 18).
Model persamaan yang mengendalikan proses
pelindian dapat dievaluasi melalui ketiga

model tersebut. Hubungan antara waktu
dengan o (diffusion through the liquid film)
pada berbagai konsentrasi HNOj3 juga dapat
dilihat pada Gambar 16. Gambar 17
menyajikan hubungan antara waktu dengan
1- (1 — o)™ (surface chemical reaction) pada
berbagai konsentrasi HNOj; Gambar 18
menunjukkan hubungan antara waktu dengan
1 - (2/3)a - (1 — o)*® (diffusion through the
product layer) pada berbagai konsentrasi
HNOs3.

100

090
0.20
070
5
5 08D
1
2 oso
L]
040
030
0.20
010
0.00 !
a 5 10 15 20 25
Waktu, menit
Gambar 17. Hubungan antara waktu dengan

1-(1 — a)™* (surface chemical reaction) pada berbagai
konsentrasi HNOs.
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Gambar 18. Hubungan antara waktu dengan

11 - (2/3) a — (1 — o)*® (diffusion through the product
layer) pada berbagai konsentrasi HNOs.
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Data percobaan dari pelindian dianalisis
berdasarkan model susut inti menggunakan
persamaan (7), (8), dan (9) untuk menentukan
parameter kinetik pelindian dan reaksi yang
mengontrol. Data dinilai menggunakan nilai
R? (Gambar 16-18 dan Tabel 2). Kisaran nilai
R? untuk model difusi melalui film cairan
antara 0,8076-0,9827; untuk model reaksi
kimia permukaan antara 0,9368-0,985; dan
untuk model difusi melalui lapisan produk
antara 0,9306-0,9559. Nilai-nilai R? untuk
model reaksi kimia permukaan rata-rata lebih
tinggi dibandingkan dengan model yang lain.
Oleh karena itu, model difusi melalui film
cairan dan difusi melalui lapisan produk tidak
mewakili langkah kendali proses. Dengan
demikian, model kinetik reaksi permukaan
yang digunakan untuk menggambarkan reaksi
pelindian RE oksida menggunakan HNOj3
encer.

Harga ki, k,, dan kq meningkat seiring
dengan bertambahnya M HNOj karena reaksi

pelindian berlangsung lebih cepat (Tabel 3).
Hubungan antara konsentrasi HNO3 dengan k
pada model difusi melalui film cairan
mengikuti persamaan polinomial:

y = -0,008x? + 0,0599x + 0,0969
dengan nilai R2 =0,9193.

Hubungan antara konsentrasi HNO3; dengan
ki pada model reaksi kimia permukaan
mengikuti persamaan:

y = -0,0008x? + 0,0123x + 0,1331
dengan nilai Rz = 0,9364.

Hubungan antara konsentrasi HNO3 dengan
kq pada model difusi melalui lapisan produk
mengikuti persamaan:

y = -0,0006x? + 0,0058x + 0,0511
dengan nilai Rz =0,9239.

Tabel 2. Persamaan dan linearitas (R?) tiga model kinetika.

Diffusion Through the Liquid

Surface Chemical Reaction

Diffusion Through the Product

HNO; Film Layer
Conc. o=kt 1-(1 — )*® =kt 1-23) a—(1- o) =kgt
y =kt y =kt y = kgt
Equation R? Equation R? Equation R
0,6 M y =0,144x - 0,168 0,9827 y =0,144x - 0,168 0,9827  y=0,0559x - 0,0893 0,9306
0,7M y=0,1961x-0,0101 0,8076 y =0,1569x - 0,1172 0,9368 y=0,0618x - 0,0668 0,9414
0,8M y=0,2002x - 0,0887 0,9285 y=0,1582x - 0,1838 0,9829 y=0,0618x - 0,0957 0,9443
09M y=0,2042x - 0,1028 0,9380 y =0,1725x - 0,2192 0,9850 y=0,0659x - 0,1056 0,9486
1M y =0,2006x - 0,0748 0,9107 y =0,1732x - 0,2088 0,9828 y=0,0658x - 0,1008 0,9559
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Tabel 3. Hubungan antara molaritas dengan nilai k;, k;, dan Kkg.

HNO Diffusion Surface Diffusion
Con03 through the chemical through the
' liquid film reaction product layer
ki (min™h) K, (min™") kq (Min™)
0,6 M 0,1440 0,1440 0,0559
0,7 M 0,1961 0,1569 0,0618
0,8 M 0,2002 0,1582 0,0618
09 M 0,2042 0,1725 0,0659
1M 0,2006 0,1732 0,0658

KESIMPULAN

Cerium dapat dipisahkan dengan cara
kalsinasi dan pelindian. Proses kalsinasi
mengkonversi LTJ hidroksida menjadi LTJ
oksida dengan waktu optimum selama 3 jam
Kinetika reaksi kalsinasi mengikuti proses
kimia melalui persamaan y = 0,3145x +
0,0789 dengan R? = 0,9497. Proses pelindian
memisahkan Ce oksida dari Nd oksida dan La
oksida (Ce,0O3). Semakin besar konsentrasi
HNO;3 pada berbagai tingkat pelindian maka
La dan Nd yang terlarut semakin besar.
Proses pelindian optimum didapat pada
kondisi pelindian tiga tingkat menggunakan
HNO; 1 M. Kinetika reaksi pelindian
mengikuti model susut inti reaksi kimia
permukaan dengan persamaan y = 0,1732x —
0.2088 dengan R? = 0,9828.
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