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ABSTRAK

Material katoda berbasis nikel-mangan-kobalt (NMC) tipe 721 merupakan kandidat
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suhu kalsinasi berperan penting dalam mengendalikan bentuk morfologi, ukuran
morfologi, dan keteraturan struktur kristal. Penelitian ini bertujuan mengevaluasi
pengaruh variasi suhu kalsinasi 700 °C, 750 °C, dan 800 °C terhadap karakteristik
NMC721. Hasil SEM menunjukkan bahwa pada 700 °C partikel masih heterogen dengan
aglomerasi signifikan, sedangkan pada 800 °C terjadi pertumbuhan butir berlebih yang
NMC, kalsinasi, kopresipitasi, katoda, baterai mengurangi luas permukaan aktif. Kondisi optimum diperoleh pada 750 °C, di mana
partikel menunjukkan morfologi yang lebih homogen dengan distribusi ukuran seragam
(~165 nm). Analisis EDS mengonfirmasi bahwa rasio Ni:Mn:Co pada suhu tersebut
mendekati komposisi teoritis 70:20:10, sedangkan hasil XRD memperlihatkan pemisahan
puncak (006)/(102) dan (108)/(110) yang jelas, rasio loos/Ii0s sebesar 1,283, serta nilai c/a
E-mail: bagusanggraini@unj.ac.id = 4,9457. Data tersebut menegaskan rendahnya cation mixing serta keteraturan lapisan
yang tinggi. Dengan demikian, kalsinasi pada 750 °C dapat dianggap sebagai kondisi
optimum untuk menghasilkan material NMC721 dengan struktur berlapis yang stabil dan
morfologi ideal, yang diperkirakan mampu meningkatkan kapasitas spesifik, stabilitas
siklus, serta kemampuan laju pada aplikasi baterai lititum-ion.
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1. PENDAHULUAN

Perkembangan energi terbarukan dan elektrifikasi transportasi
mendorong peningkatan kebutuhan baterai litium-ion dengan
kerapatan energi tinggi, umur pakai panjang, dan biaya produksi
yang efisien [1]. Material katoda merupakan komponen paling
krusial dalam menentukan performa baterai, di mana
kontribusinya mencapai hampir 40% dari total biaya produksi [2].
Salah satu kandidat katoda yang menjanjikan adalah material
berbasis Nickel Manganese Cobalt (NMC), terutama dengan
komposisi kaya nikel (Nickel Rich-NMC) karena mampu
memberikan kapasitas spesifik yang lebih tinggi, sekaligus
mengurangi ketergantungan pada kobalt yang mahal dan terbatas
(31, [4].

Meskipun demikian, NMC 721 kaya nikel memiliki tantangan
utama berupa kestabilan struktur dan degradasi kinerja akibat
ketidakteraturan kation (cation mixing) antara Ni** dan Li*, yang
dapat menghambat difusi ion litium selama siklus baterai [5].
Stabilitas struktur kristal serta homogenitas distribusi partikel
sangat dipengaruhi oleh proses sintesis, khususnya parameter
suhu kalsinasi pada tahap pembentukan oksida logam [6].
Penelitian sebelumnya menunjukkan bahwa peningkatan suhu
kalsinasi dapat meningkatkan kristalinitas, namun suhu terlalu
tinggi dapat memicu pertumbuhan butir berlebih (grain growth)
yang justru menurunkan stabilitas jangka panjang material [7].
Hal ini menunjukkan adanya kesenjangan penelitian terkait
optimasi suhu kalsinasi untuk memperoleh keseimbangan antara
keteraturan struktur kristal dan morfologi partikel.

Secara praktis, riset mengenai optimasi suhu kalsinasi juga
penting untuk memberikan panduan parameter produksi material
katoda dalam skala industri, khususnya di Indonesia yang mulai
mengembangkan ekosistem baterai berbasis nikel seiring potensi
cadangan nikel laterit yang melimpah [8], [9]. Dengan demikian,
penelitian ini memiliki kontribusi ilmiah dalam memperkaya
pemahaman mengenai hubungan antara suhu kalsinasi dengan
karakteristik struktur kristal, morfologi partikel, dan sekaligus
manfaat praktis sebagai acuan pengolahan material katoda dalam
rantai pasok baterai litium-ion.

Berdasarkan latar belakang tersebut, penelitian ini bertujuan
untuk mengetahui pengaruh variasi suhu kalsinasi (700 °C, 750
°C, dan 800 °C) terhadap struktur kristal dan morfologi katoda
NMC kaya nikel menggunakan metode karakterisasi X-ray
diffraction (XRD) dan scanning electron microscopy—energy
dispersive spectroscopy (SEM-EDS). Fokus utama penelitian ini
adalah menentukan kondisi suhu kalsinasi optimum yang
menghasilkan keteraturan struktur dan morfologi partikel terbaik.
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Gambar 1. Proyeksi Penjualan Berbagai Jenis Baterai EV
hingga 2035 [10]

2. METODE

Sintesis Prekursor NMC
(Kopresipitasi Ni, Mn, Co)
Pengeringan Prekursor

(120 °C, 12 jam)

(Penuampuran dengan LiOH HzOJ

Kalsinasi
700 °C, 750 °C, 800 °C
(12 jam, laju 5 °C/menit)

Karakterisasi XRD Karakterisasi SEM-EDS
- Struktur Kristal - Morfologi Partikel
- Rasio 1(003)/1(104) - Distribusi Unsur

Analisis Data
(Korelasi XRD dan SEM-EDS)
Penentuan Suhu Optimum

Selesai

Gambar 2. Diagram Alir Proses Penelitian

2.1 Pendekatan Penelitian

Penelitian ini menggunakan pendekatan kuantitatif eksperimental
pada laboratorium. Tujuan utama penelitian adalah mengkaji
pengaruh variasi suhu kalsinasi terhadap struktur kristal dan
morfologi katoda berbasis Nickel Manganese Cobalt (NMC)
kaya nikel.

2.2 Sintesis Prekursor NMC

Prekursor NMC 721 disintesis dengan metode kopresipitasi.
Bahan baku yang digunakan adalah NiSO.+:6H.O, MnSO4-H-O,
dan CoSO4'7H-20 dengan perbandingan molar Ni:Mn:Co = 7:2:1.
Larutan prekursor dipresipitasi menggunakan NaOH sebagai
agen presipitasi (precipitant agent) dan NH«OH sebagai agen
kompleksasi (chelating agent) dalam reaktor berpengaduk
dengan kontrol pH konstan (pH 11,5). Endapan yang terbentuk
kemudian dicuci, disaring, dan dikeringkan pada suhu 120 °C
selama 12 jam. Kemudian dilakukan penggerusan dengan mortar
dan pestle, lalu diayak dengan sieve meshing dengan ukuran 100
mesh.

2.3 Proses Kalsinasi

Serbuk prekursor yang telah halus dan berukuran seragam
dicampur dengan LiOH-H20O dengan rasio molar Li:M = 1.05:1
(excess Li 5%) untuk mengantisipasi kehilangan litium selama
kalsinasi. Campuran dikalsinasi dalam firnace dengan laju
pemanasan 5 °C/menit pada tiga variasi suhu, yaitu 700 °C, 750
°C, dan 800 °C, masing-masing selama 12 jam dan dialiri gas
oksigen 1 L/min.

2.4 Karakterisasi Material

Karakterisasi material dilakukan menggunakan X-ray Diffraction
(XRD) untuk menentukan fase kristal, parameter kisi, serta rasio
intensitas puncak I(oo3)/I(104) sebagai indikator pencampuran
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kation (cation mixing). Analisis dilakukan dengan metode
Rietveld Refinement.

Selain itu, Scanning Electron Microscopy—Energy Dispersive
Spectroscopy  (SEM-EDS) digunakan untuk mengamati
morfologi partikel, distribusi ukuran partikel, serta komposisi
unsur Ni, Mn, dan Co pada katoda NMC 721.

Hasil karakterisasi XRD dan SEM-EDS kemudian dibandingkan
serta dikorelasikan guna menentukan kondisi suhu kalsinasi yang
menghasilkan struktur kristal dan morfologi partikel yang paling
optimum.

3. HASIL
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Gambar 3. Hasil Pengujian SEM pada perbesaran 10000x pada
sampel (a) NMC721-700°C, (b) NMC721-750°C, (c) NMC721-
800°C

Gambar 4. Hasil Pengujian SEM pada perbesaran 5000x pada
sampel (a) NMC721-700°C, (b) NMC721-750°C, (c) NMC721-
800°C

Gambar 3 dan Gambar 4 memperlihatkan citra SEM
material NMC721 hasil kalsinasi pada 700 °C, 750 °C, dan 800
°C. Terlihat jelas bahwa variasi suhu kalsinasi memberikan
pengaruh signifikan terhadap bentuk, ukuran, serta distribusi
partikel. Pada 700 °C, partikel cenderung berbentuk bulat namun
tidak seragam dengan tingkat aglomerasi tinggi. Kondisi ini
menunjukkan bahwa proses kristalisasi belum sempurna,
sehingga menghasilkan morfologi heterogen. Fenomena serupa
dilaporkan oleh Ronduda dkk [7], yang mengaitkan kalsinasi
rendah dengan aglomerasi berlebih serta distribusi ukuran yang
tidak homogen, yang pada akhimya menurunkan stabilitas
elektrokimia.

Sebaliknya, kalsinasi pada 750 °C menghasilkan
partikel yang lebih homogen, berdistribusi seragam, serta
aglomerasi minimal. Hal ini mengindikasikan adanya
keseimbangan antara pertumbuhan butir primer dan penyatuan
partikel sekunder. Hasil ini konsisten dengan laporan Kim dkk
[11], yang menyatakan bahwa rentang suhu 750—775 °C mampu
menghasilkan morfologi kompak dengan ukuran primer 100-300
nm, mendukung peningkatan kapasitas spesifik dan stabilitas
siklus. Pada 800°C, terjadi pertumbuhan butir signifikan akibat
proses penyinteran, sehingga partikel sekunder menjadi lebih
besar dengan permukaan halus. Meskipun menghasilkan struktur
padat, kondisi ini menurunkan luas permukaan aktif serta
memperpanjang jalur difusi Li*, sehingga berpotensi mengurangi
kemampuan laju (rate capability) dan mempercepat degradasi
kapasitas, sebagaimana dilaporkan Li dkk [12].
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Gambar 5. Distribusi Ukuran Partikel dari hasil SEM pada
sampel (a) Kalsinasi 700°C, (b) Kalsinasi 750°C, (c) Kalsinasi
800°C

Analisis distribusi ukuran partikel (Gambar 5)
memperkuat observasi SEM. Rata-rata ukuran partikel meningkat
dari 164,93 nm (700 °C) menjadi 165,66 nm (750 °C), kemudian
melonjak menjadi 242,43 nm (800 °C). Distribusi paling sempit
dan simetris diamati pada 750 °C, menunjukkan kondisi optimum
yang mendorong densifikasi seragam tanpa grain growth
berlebih. Pada penelitian Patel dkk [13] menegaskan bahwa
pertumbuhan butir berlebih akibat kalsinasi tinggi dapat
menurunkan luas permukaan aktif dan memperlambat kinetika
difusi Li*. Dengan demikian, dapat disimpulkan bahwa suhu 750
°C memberikan keseimbangan terbaik antara homogenitas
morfologi dan stabilitas ukuran partikel.

Tabel 1 Komposisi unsur NMC 721 dari hasil EDS pada semua
sampel

Perbandingan Rasio (%)

Sampel .
Ni Mn Co

NMC721
NMC721-700°C
NMC721-750°C
NMC721-800°C

Design 70 20 10

Terukur 67,91 22,38 9,71
Terukur 68,84 21,33 9,83
Terukur 68,34 22,03 9,63

Analisis EDS (Tabel 1) menunjukkan bahwa rasio Ni:Mn:Co
pada seluruh sampel relatif mendekati desain teoritis 70:20:10
(%). Namun, deviasi kecil teramati pada 700 °C, di mana
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kandungan Ni menurun menjadi 67,91% dan Mn meningkat
hingga 22,38%, menandakan bahwa homogenisasi kation belum
optimal. Kondisi optimum tercapai pada 750 °C dengan
komposisi 68,84% Ni, 21,33% Mn, dan 9,83% Co, mendekati
nilai desain serta menunjukkan distribusi unsur yang paling
stabil. Pada 800 °C, kandungan Ni kembali menurun (68,34%),
mengindikasikan volatilitas Ni atau pembentukan cacat struktural
akibat suhu tinggi.

Fenomena peningkatan Mn yang konsisten pada semua sampel
dapat dikaitkan dengan perbedaan koefisien difusi antar-kation
selama kalsinasi, di mana Mn lebih mudah terdistribusi seragam
pada kisi. Ketiadaan Li dalam spektrum EDS dipahami sebagai
keterbatasan teknik ini dalam mendeteksi unsur ringan (Z < 3).
Hasil ini selaras dengan laporan Kim dkk dan Li dkk [11], [14],
yang menunjukkan bahwa suhu rendah menyebabkan distribusi
unsur tidak homogen, sedangkan suhu tinggi memicu volatilitas
Ni dan kehilangan Li, sehingga meningkatkan risiko cation
mixing. Pada penleitian Zhang dkk [15] menekankan bahwa
kondisi optimum NMC kaya-nikel berada pada suhu menengah
(740-760 °C), di mana difusi kation berlangsung optimal tanpa
pertumbuhan butir berlebih.
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Gambar 6. Hasil Pengujian XRD pada Katoda NMC 721
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Gambar 7. Intensitas Puncak XRD pada I(03)
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Gambar 8. Intensitas Puncak XRD pada I(104)

Tabel 2. Perbandingan Intensitas pada Puncak I(oo3)/I104)

Sampel Toos T104 0031104

NMC721-700°C 7758 7303 1,062
NMC721-750°C 9987 7780 1,283
NMC721-800°C 7633 6342 1,203

Pengukuran difraksi sinar-X menunjukkan variasi
intensitas puncak (003) dan (104) yang konsisten dengan
perubahan keteraturan kisi akibat perlakuan kalsinasi pada 700
°C, 750 °C, dan 800 °C (Tabel 2). Intensitas puncak loos tertinggi
tercatat pada sampel kalsinasi 750 °C (Ioos = 9987 a.u.) dibanding
700 °C (7758 a.u.) dan 800 °C (7633 a.u.), sementara lios juga
mencapai nilai maksimum pada 750 °C. Rasio loos/lios yang
diperoleh adalah 1,062 (700 °C), 1,283 (750 °C), dan 1,203 (800
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°C). Nilai rasio > 1,2 umumnya diinterpretasikan sebagai indikasi
keteraturan lapisan Li-TM (sedikit pencampuran Li/Ni),
sedangkan rasio < 1,2 menandakan derajat pencampuran kation
(cation mixing) yang lebih tinggi [16]. Oleh karena itu, data XRD
menunjukkan bahwa sampel kalsinasi 700 °C memiliki
kecenderungan cation mixing relatif besar, sementara kondisi 750
°C memberikan keteraturan kisi terbaik dalam penelitian ini; pada
800 °C keteraturan masih baik (rasio > 1,2) tetapi menurun
dibanding 750 °C, yang dapat mengindikasikan awal efek
samping kalsinasi tinggi seperti kehilangan Li atau rekristalisasi
yang memengaruhi intensitas puncak. Interpretasi kuantitatif ini
selaras dengan observasi morfologi SEM yang menunjukkan
densifikasi optimal pada 750 °C dan pertumbuhan butir pada 800
°C, sehingga korelasi struktur-morfologi mendukung kesimpulan
bahwa 750 °C memberikan keseimbangan terbaik antara
keteraturan kristal dan morfologi partikel.

Hasil ini konsisten dengan laporan pada literatur NMC
kaya-Ni [4], [17], [18], yang sering menemukan rentang suhu
optimal di sekitar 740—775 °C untuk memperoleh struktur layered
teratur dan performa elektrokimia baik; misalnya studi
komprehensif terhadap NMC76 menunjukkan performa terbaik
pada 750-775 °C, di mana rasio loos/lies dan parameter kisi
menunjang minimnya cation mixing dan kapasitas pelepasan
tinggi. Namun, perlu dicatat bahwa rasio loos/li04 adalah indikator
kualitatif yang sensitif terhadap orientasi preferensial dan kondisi
pengukuran. Oleh karena itu, hasil ini sebaiknya diverifikasi lebih
lanjut melalui analisis Rietveld refinement untuk memperoleh
parameter kisi (c/a) yang lebih akurat serta pengukuran komposisi
kuantitatif menggunakan ICP-OES guna mengonfirmasi
stabilitas Li yang tidak dapat terdeteksi melalui EDS [19].
Literatur juga melaporkan bahwa kenaikan suhu kalsinasi di atas
rentang optimal sering kali meningkatkan ukuran partikel primer
(menurunkan luas permukaan) dan berpotensi menyebabkan
peningkatan pencampuran Li/Ni atau pembentukan fase rock-salt
jika volatilitas Li tidak diatasi, sehingga rekomendasi praktis
adalah memadukan optimasi suhu dengan langkah mitigasi (mis.
Li-excess, kontrol atmosfer, dan ramp-rate yang tepat).
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Gambar 9. Intensitas Puncak XRD pada Lioo6)/I(102)
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Gambar 10. Intensitas Puncak XRD pada I(108)/I(110

Pola difraksi sinar-X (XRD) pada Gambar 1 dan 2 menunjukkan
bahwa material NMC 721 hasil kalsinasi pada variasi suhu
700°C, 750°C, dan 800°C memiliki struktur heksagonal berlapis
dengan grup ruang R-3m, yang ditandai dengan munculnya
puncak-puncak difraksi utama pada bidang (101), (006), (102),
(108), dan (110) [20], [21].

Fenomena splitting peak yang terlihat pada puncak (006)/(102)
serta (108)/(110) merupakan indikator penting dari struktur
berlapis heksagonal tipe a-NaFeO: (R-3m) pada material NMC
[22]. Pemisahan puncak (006)/(102) menunjukkan keteraturan
lapisan antara ion Li* dan transisi logam (Ni, Mn, Co), sedangkan
pemisahan puncak (108)/(110) menegaskan stabilitas fase
berlapis dan minimnya tumpang tindih (overlap) antara ion-ion
tersebut dalam kisi kristal. Dengan kata lain, semakin jelas
pemisahan puncak difraksi, semakin rendah tingkat cation mixing
antara Li* dan Ni**, yang berimplikasi langsung pada jalur difusi
ion Li* yang lebih baik selama proses interkalasi-deinterkalasi.
Dalam hasil penelitian ini, pemisahan puncak (006)/(102) dan
(108)/(110) paling jelas diamati pada sampel yang dikalsinasi
pada suhu 750°C. Hal ini menunjukkan bahwa suhu tersebut
mampu menghasilkan struktur berlapis dengan orde kristal tinggi
dan tingkat disorder yang rendah. Pada suhu 700°C, puncak
masih terlihat menyatu (overlap), menandakan bahwa proses
kristalisasi belum sempurna. Sebaliknya, pada suhu 800°C,
meskipun pemisahan masih terjadi, kualitas pemisahan puncak
mulai menurun akibat pelebaran puncak yang disebabkan
pertumbuhan butir berlebih dan kemungkinan hilangnya oksigen
dari kisi kristal.

Hasil ini konsisten dengan laporan Dong dkk [23], yang
menekankan bahwa pemisahan jelas antara puncak (006)/(102)
serta  (108)/(110) merupakan parameter kunci untuk
mengidentifikasi derajat keteraturan lapisan pada material NMC
kaya nikel. Zhao dkk [24] juga menyatakan bahwa intensitas serta
ketajaman puncak-puncak tersebut berkorelasi erat dengan
kestabilan struktur dan performa elektrokimia jangka panjang.
Dengan demikian, kehadiran splitting peak yang jelas pada 750°C
mengonfirmasi bahwa kondisi kalsinasi tersebut menghasilkan
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material dengan struktur kristal paling ideal untuk diaplikasikan
sebagai katoda baterai littum-ion.

Tabel 3. Perhitungan parameter kisi kristal (lattice
parameters) dari Rietveld Refinement

Samples a () c(A) c/a

NMC721-700°C  2,8999 14,3001  4,9312

NMC721-750°C  2,8930 14,3071  4,9457

NMC721-800°C  2,8993 14,3009  4,9325

Hasil perhitungan parameter kisi kristal NMC721 pada variasi
suhu kalsinasi ditunjukkan pada Tabel 3. Terlihat bahwa nilai
parameter a relatif stabil pada kisaran ~2.893-2.899 A,
sedangkan parameter ¢ sedikit meningkat pada suhu 750°C
(14.307 A) dibandingkan dengan 700°C (14.300 A) dan 800°C
(14.309 A). Peningkatan nilai ¢ pada suhu 750°C menunjukkan
adanya ekspansi pada arah sumbu c, yang mengindikasikan
keteraturan lapisan yang lebih baik serta pemisahan antar-lapisan
Li yang lebih jelas.

Rasio c/a sering digunakan sebagai parameter untuk
mengevaluasi keteraturan struktur berlapis pada material NMC.
Nilai rasio c/a ideal untuk struktur berlapis R-3m umumnya lebih
besar dari 4.9, yang menunjukkan bahwa ion Li* dan transisi
logam (Ni**/Ni*") terdistribusi dengan baik pada lapisan masing-
masing [25], [26]. Pada hasil ini, rasio c/a tertinggi diperoleh pada
suhu 750°C (4.9457), menandakan derajat ordering yang lebih
baik serta minimnya fenomena cation mixing. Sebaliknya, pada
suhu 700°C (4.9312) dan 800°C (4.9325), nilai rasio c/a sedikit
lebih rendah, mengindikasikan struktur yang kurang optimal
akibat kristalisasi yang belum sempurna (700°C) atau degradasi
struktur karena suhu yang terlalu tinggi (800°C).

Hasil ini konsisten dengan temuan Shi dkk [27] (2014), yang
melaporkan bahwa peningkatan rasio c/a berkorelasi dengan
rendahnya tingkat cation mixing, sehingga ion Li* dapat berdifusi
lebih mudah dalam jalur antar-lapisan. Selain itu, Kouthaman
[28]menegaskan bahwa kestabilan struktur berlapis sangat
dipengaruhi oleh nilai rasio c/a, di mana rasio yang lebih tinggi
berhubungan dengan peningkatan kapasitas spesifik dan stabilitas
siklus jangka panjang. Dengan demikian, dapat disimpulkan
bahwa suhu kalsinasi 750°C menghasilkan struktur kristal paling
ideal bagi NMC721 dalam mendukung kinerja elektrokimia
baterai lititum-ion.

4. KESIMPULAN

Penelitian ini menunjukkan bahwa suhu kalsinasi
berpengaruh signifikan terhadap morfologi, komposisi, serta
keteraturan struktur kristal material NMC721. Pada suhu 700 °C,
partikel masih menunjukkan aglomerasi tinggi, distribusi ukuran
tidak seragam, serta tingkat cation mixing yang relatif besar
akibat kristalisasi yang belum sempurna. Kalsinasi pada 800 °C
menghasilkan pertumbuhan butir berlebih dan densifikasi kuat,
yang meskipun meningkatkan kerapatan partikel, justru
menurunkan luas permukaan spesifik, memperpanjang jalur

difusi Li*, dan meningkatkan risiko kehilangan Li maupun
volatilitas Ni.

Sebaliknya, suhu 750 °C terbukti memberikan kondisi
optimum dengan morfologi homogen, distribusi ukuran partikel
seragam, serta komposisi unsur Ni, Mn, dan Co yang paling
mendekati desain teoritis. Hasil analisis XRD memperlihatkan
keteraturan lapisan tertinggi pada suhu ini, dengan rasio loos/Ii04
sebesar 1,283 dan nilai rasio c¢/a 4,9457, menandakan rendahnya
cation mixing dan stabilitas struktur berlapis yang baik.

Dengan demikian, dapat disimpulkan bahwa suhu kalsinasi
750 °C merupakan kondisi optimum untuk sintesis material
katoda NMC721, karena mampu menghasilkan morfologi,
komposisi, dan keteraturan struktur kristal yang paling ideal
untuk mendukung performa elektrokimia baterai littum-ion,
khususnya dalam hal kapasitas spesifik, stabilitas siklus, dan
kemampuan laju.
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