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n kation penukar dari lokasi terbuka ke lokasi
n sebagian dari daya penukaran kation untuk Cs
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NUCLEAR RECOIL AND EFFECT OF ¥ RADIATION IN THE ZEOLITe. The cations

exchange behavior of Cs and Ba into zeolites has been studied. Studies were made of the atomic
recoil from "open to locked in" and "locked in to open” sites of the zeolites frame works. In the
n,y reaction, the recoiled target cations could be eluted with efficiencies of 90% in "open to
locked in" sites recoil. That in the "locked in to open” sites recoil, the efficiencies were in the
range of 50 - 60%. The effect of calcination temperature on the exchange of cations present
was also ascertained. There was no significant damage on the structure of zeolite due to the
calcination temperature up to 923 K. Also n- radiation up to flux of 10" %n.cm™2.s"! did not lead
any appreciable change in the structure, however, the displacement of exchangeable cation to
“locked in" sites results partial reduced Cs and Ba uptake. The zeolites were characterized by
XRD, IR, SEM and TG/DTG/DSC techniques, and the isotopic analysis were measured by

y-spectrometer and liquid scintillation counter.

PENDAHULUAN

Penelitian ini berdasarkan latar belakang
bahwa zeolit, senyawa kristal polimer dari alu-
minosilikat dapat dikembangkan penggunaan-
nya dalam bidang industri nuklir. Penggunaan
zeolit alam/buatan sebagai penukar-kation dan
penyerap kation yang radioaktif berumur pan-
Jang seperti 137Cs, %0Sr, makin populer karena
terbukti keampuhannya pada kecelakaan re-
aktor di TMI (1979) [1] dan di Chernobyl (1985)
(2] untuk media dekontaminasi air kolnrfl pen-
dingin reaktor. Juga zeolit alam yaitu clipnop-
tilolite dinilai ekonomis dan efisien dlg‘unﬂkﬂ“
dalam pengolahan air kolam pada SI XLP-IIBI'*IF
(Site of Jon Exchange Effluent Plant - British
Nuclear Fuel) di Sellafield, U.K. [3,4].

Kini ada peluang untuk mengembangkan
Penggunaan zeolit untuk pembuatan dan pe-
misahan radioisotop, sehingga tingkah lakunya

terhadap reaksi inti dan pengaruh perubahan
struktur serta lokasi kation akibat rekeil inti
perlu diuji. Radiasi neutron hingga dosis 107
nem? tidak akan mempengaruhi perubahan
struktur [6]), namun akibat panas yang terlo-
kalisasi memungkinkan terjadinya relokasi ka-
tion dalam struktur zeolit. Hal ini telah diamati
dari perbedaan efisiensi proses elusinya (rege-
nerasi zeolit) dengan ion NH,* sebelum dan se-
sudah diiradiasi.

Pada radiasi netron termal, reaksi penang-
kapan netron per inti, melibatkan p:elepa.san
energi ikatan inti ~ 8 MeV, yang sebagian bean'r
umumnya dipancarkan dalam bentuk foton (si-
nar y), tergantung dari besarnya nomor massa
inti target. Pada reaksi Sn.y). terbentuk mt.l baru
yang terpelanting (rekoil) dan mempunyai ener
gi kinetik rata-rata sebesar:
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Emaxrekoil (8V) = L“,‘_!‘_I\I‘__M'L\_
Ey adalah total energi folon yang dipan-
carkan ; M adalah masana inti atom (s.m.n).
Energi rekoil dari peristiwa transformaai
inti sangnt bervariasi, tergantung dari jenis re-
aksi [G). Pengaruh reaksi (n,y) pada zeolit, dite-
rapkan untuk memenuhi sasaran pemisnhan
radioisotop Ca atau Ba yang merupakan kation
yang terdapat diantara hasil belah elemen ba-
kar nuklir. Tentunya kebergnntungan terhadap
Jenis dan sifat kation, komposisi kation dalam
zeolit, adanya hidrasiatau temperatur kalsinasi
perlu dipertimbangkan.

BAHAN DAN PERALATAN

Bakan

Beberapa zeolit (L, ZSM5, BETA), larutan
isonormal CS*, Ba2* dan NH,Cl jenuh serta iso-
top 1¥7Cs dan !13Ba.
Peralatan

Otoklaf 'Digestion Bomb’, oven dan sen-
trifuga, untuk pembuatan zeolit. Botol-botol
plastik dan mineralogical roller, tabung gelas
borosilikat dan kontainer-Al. XRD merk Phil-
lips PW1710; merek Perkin Elmer 1710; SEM
merk Cambridge S-600; TGA , Mettler-TG50;
Spektrometer serapan/emisi atom merk S-11
(untuk analisis kation non-radioaktif), sintilasi
cair (LSC, merek 1900 CA Tri-Carb) dan HPGe
detektor y-spektrometer y yang dilengkapi
detektor Hp Ge (MCA-Canberra 35 plus).

TATAKERJA

Zeolit-L disuplai dari Laporte Industries,
Widnes, U.K., ZSM5 dan BETA dibuat secara
hidrotermal sesuai cara terdahulu. XRD, IR,
dan TGA untuk karakterizsasinya.

Zeolit buatan yang sudah dikalsinasi pada
temperatur 823 K, dimuati ion Cs atau Ba seca-
ra penukaran kation, Kemudian diiradiasi de-
ngan fluks neutron 10'2 n.em2 det’!, dan sete-
ngah bagian zeolit ditimbang, dielusi dengan
NH,Cl jenuh. Efek rekoil dari !34Cs atau '31Ba
pada lokasi terbuka, dapat dianalisis dengan
spektrometer-y, dan dihitung efisiensi elusinya
(%E) dengan persamaan berikut:

C., .
%E = (1 - =)  100%
Cnon
Celusi dan C | masing masing adalah cacahan
zeolit bermuatan isotop yang dapat dielusi ser-

ta cacahan zeolit bermuatan isotop yang tidak
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dielusi. Dari %E didapat data rekoil nuklida
dari lokasi terbukn ko lokasi lertutup!. Sedang-
kan sisanya adalah %L climn‘nn nuklida terda-
pat pada lokasi tertutup di dalam struktur
i ebut.
zmh:)tnnr:’;nn carn sama, zeolit yang bermuat Cs
atau Ba dikalsinasi terlebih dahulu pada tempe-
ratur dari 623, 723, 823, hingga 923 K, kemu-
dian diiradinsi dan dielusi. Didapat data rekoil
nuklida dari lokasi tertutup ke terbuka. Seba_gni
tambahan, zeolit yang bermuatan isotop 1370,
ataupun 13384, dikalsinasi pada berbagai tem-
peratur dari 523, 723, 823, hingga 923 K, ke-
mudian dianmati kapasitas penukaran kation-
nya (CEC). Komposisi zeolit serta kapasitas pe-
nukaran kation (CEC) ditentukan dengan cara
standar [13-14). Parameter dosis radiasi neu-
tron dari 0-9,8 10'7 n.em dan radiasi y dari 0 -
10 MGy terhadap adanya kenungkinan peru-
bahan pada kapasitas penukar kation, diamati.

HASILDAN PEMBAHASAN

Analisis komposisi dan karakteisasi zeolit

Hasil analisis komposisi zeolit dan Cs- dan
Ba- zeolit, dapat dilihat pada Tabel 1.

Struktur zeolit serta kemungkinan terda-
patnya kation di lokasi tertentu di dalam struk-
turnya dapat dilihat pada Gambar dan Tabel

Karakterisasi menggunakan TGA, IR, XR
D, dan SEM (Gambar 1, 2, 3 dan 4) memberikan
informasi yang lebih lengkap tentang strukiur
dan gugus-gugus spesifik yang terkait, tingkat
kekristalan serta bentuk mikrostrukturnya. Pa-
da kurva termogram (Gambar 1) tampak pun-
cak dekomposisi zeolit pada temperatur 673 -
773K, sebelum diiradiasi tidak jauh berbeda
dengan yang sudah diiradiasi. Puncak tersebut
menunjukkan adanya proses deammoniasi pa-
da zeolit bersilikat tinggi (ZMS5 =~ 25 dan BETA
= 10) lebih lemah daripada zeolit-L yang bersi-
likat relatif rendah (= 3). Pada pemeriksaan
menggunakan spektra infra merah (Gambar 2),
dapat diamati bahwa pengaruh iradiasi meng-
akibatkan terbentuknya gugus OH yang dia-
mati pada bilangan gelombang 3730, 3655, dan
3850 cm™ yang bervibrasi dalam struktur zeolit
yang mana serapan tersebut tidak teramati pa-
da cuplikan sebelum diiradiasi. Adapun penam-
bahan intensitas vibrasi infra merah, terutama
pada daerah 1300 - 1200 em™ menggambarkan
adanya vibrasi gugus tetrahedral TO, disebab-
kan adanya penyusunan kristal dalam struktur
zeolit. Sedangkan dari segi derajat kristalinitas-
nya, struktur zeolit tetap stabil dalam kondisi
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Tabel 1. Komposisi zeolit dan jenis struktur dnsnrnyn

Zeolit Komposisi/unit sel Si/Al Struktur dasar dan
dinmeter (pm)/[Ref]
Zeolit-L 11014 Ky 6lAlgSiy;0,,1 17 11,0 3 S6R,saluran
CS'L Csﬁ.'.! {KQ T[Alﬂ_ﬂs_'27.1072] 161 |20 3 lung;;nl;BlO/[lG]
Ba-L Ba, s"lqulAjﬂ,aSmuQu]_zleo 3,1
ZSM5 CZ'G,GN“:![M:![:aSing,';O]92 J19H,0 28,1 D5R, saluran zigzag;
ca-ZSM5r 3,600 1 [A 3,65192,401 0] 26H,0 26,6 6540-675/[16]
Ba-ZSM5 Ba, oNa, 4[Al (Sig,',0,00) 28H,0 24,3
BETA Ho,lN“17[A117,1Si1‘74‘90334] 8511,0 10,2 D6R, sangkar tiga
Cs-BETA Csl({ianl,G[All7,75‘1?4,30334] 93H,0 9,8 dimensi; ukuran
Ba-BETA Ba5_1 0.1NB7,B[A]1R‘QSl173,9038-1128“20 9,6 bervariasi/[17]
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Gambar 1. Termogram zeolit dan zeotip
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Gambar 2. Spektra infra-merah (pelet KBR) dari zeolit dan zeotip

dosis radiasi hingga = 1017 n.em2, Hal ini ditun-
Jjukkan oleh garis-garis defraksi kisi pada dae-
rah 20 =20 40 (Gambar 3). Dari gambar tersebut
nampak tidak ada perbedaan pada difraksi an-
tara sebelum dan sesudah iradinsi. Demikian
pula bentuk mikrostrukturnya tidak menga-
lami kerusakan (Gambar 4),

Rekoil inti dari lokasi terbuka ke tertutup
Data rekoil nuklida Cs dan Ba di dalam
struktur zeolit, ditunjukkan pada Tabel 2,

Pada umumnya efisiensi elusi/ekstraksi
kation mencapai = 90%, sedangkan sisanya =
10% terdapat pada lokasi tertutup/terperang-
kap setelah zeolit mengalami iradiasi. Diduga
bahwa rekoil inti dalam zeolit dari lokasi terbu-
ka akan berakhir pada lokasi tertutup, yang
bergantung pada jenis zeolit (perbedaan angka
banding Si/Al) yang berakibat pada timbulnya
perbedaan angka banding volume terbuka/ vo-
lume bebas total dalam struktur zeolit [2).
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Gambar 3. Pola spektra defraksi sinar-x zeolit dan zeotip

Rekoit inti dari lokasi tertutup ke terbuka '
Tabel 8 menunjukkan data rekoil dari (,‘n.’
dan Ba2+ sebagai fungsi dari temperatur kalsi-
nasi. Dari data tersebut terlihat bahwa persen
tase kation yang terdapat pada lokasi tertutup

hOrtnmbnh dengan adanya kenailan tempe-

ratur kalsinasi, Adapun efisiensi elusi/regene-
rasi nulklidn yang terdapat dalamstruktur zeolit

berkisar antara 50 - 60%. Hal ini diperkunt

dengan data pengamatan pengaruh temperatur
kalsinasi pada kapasitas penukaran kationnya
(Gambar 6dan G). Adanya kenaikan temperatur
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Gambar 4. Scanning elektron mikrograf zeolit yang tolah diiradiasi

kalsinasi dapat menurunkan kapasitas penu-  hingga mencapai kestabilannya di lokasi tertu-
karan kation , atau jumlah kation di lokasi ter-  tup,

tutup/satuan sel akan bertambah. Hal ini terja-
di karena pengaruh termal dapat mempercepat
perpindahan kation dari dalam keadaan rekoil

Pengaruh radiasi'y dan neutron
. Gambar 7 menunjukkan ponurunan kapa-
sitns penukaran kation akibat adanya kenaikan
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Gambar 5. Kation di lokasi tertutup/satuan sel
struktur ZSM-5 sebagai fungsi dari
temperatur kalsinasi

dosis iradiasi neutron ataupun ira- diasi y.
Kapasitas penukaran kation akan tetap stabil
pada ZSM-5 ataupun BETA setelah meng-alami
iradiasi neutron 2.1017 n.cm2 serta ira- dinsi y
lebih besar dari 2 MGy. Selanjutnya seba- gian
kation tertutup pada struktur zeolit, se-
dangkan hanya sebagian kation yang berada di
lokasi terbuka saja yang dapat mengalami pro-
Ses penukaran,

Tamparstues (Kahvin)

Gambar 6. Kation di lokasi tertutup/satuan sel
struktur zeolit BETA sebagai
fungsi dari temperatur kalsinasi

KESIMPULAN

Radinsi neutron maupun y pada zeolit ter-
utamn yang kaya silikat, tidak menyebabkan
pengaruh yang berarti pada perubahan struk-
tur. Oleh karenanya, teknik iradiasi zeolit ber-
muat penukar kation dapat memberi poluang
untuk pengembangan memperoleh radioisotop
secara rekoil inti (Szilard-Chalmers),
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pISKUSI

Indro Yuwono:

1. Mohon penjelasan tentang tujuan penelitiand . . .
ke lokasi terbuka dan sebaliknya, engan melihat kaitannya dengan lokasi tertutup

2. Dalam pembuatan zeolit apakah mungkin dibuat/di s ‘
lebih besar untuk menaikkan e('lsienfi. uat/dirancang agar kation dalam lokasi terbuka

Siti Amini:
1. Tujuannya adalah ':thk produksi radioisotop dimana isotop yang terbentuk diharapkan akan
berada pada lokasi terbuka agar dapat didesak keluar dari struktur zeolit. Sedangkan kation

yang berada di lokasi tertutup tak dapat dikeluarkan darj struktur zeolit tanpa adanya
treatment khusus.

2. Mungkin saja, tentunya harus ada data-data karakteristik yang lengkap.

Siti Syofiah:

1. Apakah zeolit sintetis tersebut dibuat sendiri?

2. Apakah dengan radiasi dapat merubah sifat kepolaran dari zeolit?

3. Bagaimana saya bisa memperoleh makalahnya?

Siti Amini:

1. Zeolit - L disuplai oleh Laporte Industries - UK, tapi ZSM5 dan BETA dibuat sendiri.

2. Dari hasil pengamatan IR tidak terbukti adanya perubahan kepolaran maupun struktur zeolit,
jika radiasi tidak lebih dari = 10" n cm™? 571,

3. Silakan baca majalah/buku Zeolit atau hubungi saya.
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