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ABSTRAK

Telah dilakukan pembakuan metoda uji fisikokimia pin bahan bakar PWR pascairadiasi.
Penelitian ini bertujuan untuk mendapatkan metode baku uji fisikokimia pin bahan bakar PWR,
khususnya pemisahan isotop 137Cs dan uranium. Hingga saat ini, pin bahan bakar PWR masih
diiradiasi di reaktor, sehingga pembakuan metode fisikokimia dilakukan secara simulasi. Simulasi
dilakukan menggunakan bahan baku serbuk UO, deplesi dicampurkan dengan standar **'Cs
sebagai hasil fisi dan unsur Nd sebagai heavy element. Larutan UO, sebanyak 150 pL dan
ditambahkan unsur Nd sebanyak 750 yuL dengan konsentrasi 100 ppm dan larutan standar isotop
1¥cs sebanyak 2 mL. Dasar pemilihan unsur tersebut karena unsur unsur diatas merupakan
isotop monitor burn up. Pada penelitian ini dilakukan pembakuan metode pemisahan 137Cs dan
uranium dalam larutan UO, tanpa dan dengan penambahan Nd. Pemisahan cesium (**'Cs) dari
uranium (U) dan hasil fisi lainnya dilakukan menggunakan metode pengendapan dan penukar
kation menggunakan zeolit Lampung, sedangkan pemisahan uranium dilakukan dengan metode
kolom penukar anion menggunakan resin Dowex. Hasil pemisahan cesium dengan metode
penukar kation menggunakan zeolit Lampung diperoleh recoveri pemisahan sebesar 90,92%
dengan adanya penambahan unsur Nd dan 86,95% untuk sampel tanpa penambahan Nd.
Sementara itu, pemisahan cesium menggunakan metode pengendapan diperoleh recoveri
pemisahan sebesar 85,66% untuk sampel yang tidak mengandung Nd dan 81,89% untuk sampel
yang mengandung Nd. Besar recoveri pemisahan uranium dengan metode kolom penukar anion
diperoleh sebesar 64,27%. Dari hasil simulasi pembakuan metode fisikokimia dapat disimpulkan
bahwa adanya unsur Nd menyebabkan recoveri pemisahan ¥cs menjadi berkurang, sehingga
sebelum dilakukan pengukuran *’Cs dengan spektrometer gamma unsur Nd harus dipisahkan
terlebih dahulu. Pemisahan **'Cs menggunakan metode penukar kation jauh lebih baik
dibandingkan dengan penggunaan metode pengendapan. Sementara itu, untuk pemisahan
uranium menggunakan kolom penukar anion masih perlu mencari parameter yang lebih optimum
yaitu pemilihan resin, bahan elusi yang lebih baik.

Kata kunci : pin bahan bakar PWR, simulasi, pemisahan U, Cs ,Nd, penukar kation, pengendapan

PENDAHULUAN

Pin bahan bakar PWR merupakan bahan bakar reaktor daya yang cukup penting
untuk dipelajari dan diteliti pengembangan teknologinya, sehingga kehandalan sebagai
bahan bakar dapat diketahui. Pengembangan teknologi fabrikasi maupun uji pascairadiasi
Pin bahan bakar PWR merupakan tugas pokok Pusat Teknologi Bahan Bakar Nuklir
(PTBBN). Oleh karena itu, perlu dilakukan pengujian Pin bahan bakar PWR untuk
mengetahui unjuk kerja (performance) melalui pengujian pra iradiasi maupun
pascairadiasi (Post Irradiation Examination, PIE). Salah satu kegiatan uji pascairadiasi
melalui uji merusak secara fisikokimia adalah penentuan derajat bakar atau burn up.
Penentuan burn up secara merusak dapat dilakukan melalui pemisahan hasil fisi (seperti
Cs) dengan heavy element (U dan Nd)™ .

Pin bahan bakar PWR masih diiradiasi di reaktor, namum Instalasi Radiometalurgi

(IRM) harus menyiapkan metode baku yang valid untuk melakukan uji pascairadiasi
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khususnya analisis fisikokimia agar nantinya digunakan untuk perhitungan burn up. Hal ini
dilakukan untuk mengantisipasi bila mana Pin bahan bakar PWR tersebut telah berada di
IRM. Metode baku yang dipersiapkan adalah parameter parameter yang berpengaruh
dalam pemisahan hasil fisi dengan heavy element maupun analisisnya, sehingga
diperoleh kandungan hasil fisi dan heavy element yang akurat. Pembakuan metode
dilakukan secara simulasi menggunakan bahan baku serbuk UO, deplesi dicampurkan
dengan beberapa standar hasil fisi sebagai monitor burn up antara lain adalah unsur Cs,
U dan Nd. Pada penelitian ini digunakan standar isotop **’Cs dari NIST dan standar Nd
dari SPEX.

Pemisahan Cs dengan U, Nd dilakukan dengan menggunakan metode
pengendapan dengan penambahan serbuk CsNO; dan HCIO, serta metode penukar
kation menggunakan zeolit Lampung. Sementara itu, untuk pemisahan U dilakukan
dengan metode kolom penukar anion menggunakan resin Dowex. Hal yang sangat
penting diketahui untuk pemisahan Cs menggunakan metode penukar Kkation
menggunakan zeolite Lampung adalah parameter optimum meliputi berat zeolite, dan
waktu pengocokan, sedangkan parameter optimum pemisahan Cs menggunakan metode
pengendapan adalah berat serbuk CsNOs;, temperature dan waktu pengendapan.
Parameter optimum yang penting untuk pemisahan U dan Nd menggunakan metode
kolom penukar anion adalah berat resin, waktu tinggal dan kecepatan alir. Hasil
pembakuan metode akan diperoleh besar recoveri masing masing pemisahan. Oleh
karena itu, pada kegiatan ini dilakukan optimasi parameter metode pemisahan maupun
analisis yang berkaitan dengan parameter uji fisikokimia khususnya pemisahan isotop Cs
dengan uranium. Kandungan isotop Cs dengan uranium nantinya akan digunakan untuk
perhitungan burn up mutlak. Dalam melakukan perhitungan burn up mutlak yang paling
utama yang harus diketahui adalah parameter pemisahan isotop cesium sebagai hasil fisi
dengan isotop uranium sebagai heavy element. Pemisahan Cs dengan U ,Nd dilakukan
dengan menggunakan metode pengendapan CsCIO, dan penukar kation menggunakan
zeolit Lampung, sedangkan untuk pemisahan U dari larutan Pin bahan bakar PWR
dilakukan dengan metode kolom penukar anion menggunakan resin Dowex*%34.

Hasil pemisahan isotop **’Cs dengan menggunakan metode pengendapan akan
diperoleh endapan **'CsClO,, sedangkan dengan menggunakan metode penukar kation
diperoleh *’Cs-zeolit dalam fasa padat. Sementara itu, di dalam fasa cair akan diperoleh
U maupun Nd sebagai supernatan. Besar kandungan isotop **'Cs yang terendapkan di
dalam ®’CsClO, maupun yang terserap dalam **'Cs-zeolit diukur dan dianalisis
menggunakan spektrometer gammal® Kandungan isotop *’Cs dalam sampel dihitung

dengan menggunakan persamaan :

53



Hasil-Hasil Penelitian EBN Tahun 2016 ISSN 0854-5561

At(dps) = Aoe 6%t o (1)
Vo . . Cps=
At (dpsi = ‘:'_E_FE_E_ e (2)
E(E) = e —— _Q:_:_:;_ e (3)
dimana:

Ao = Aktivitas awal (sertifikat)
At = Aktivitas pada saat pengukuran (dps)
T = waktu Ao ke waktu At
t¥2 = waktu paro

g(E) = Effisiensi
Y(E) =yield (tabel)
Cps = cacah per detik (dari pencacahan)

Kandungan uranium dalam larutan supernatan hasil pemisahan cesium, dianalisis
menggunakan spektrofotometri UV-Vis dengan menggunakan pengomplek arsenazo lll.
Hal ini dilakukan karena ketersediaan perangkat alat analisis untuk isotop uranium
sangat terbatas (Spektrometer alpha hanya mampu mengukur satu sampel/hari).
Kandungan uranium dalam supernatan dapat dihitung dengan menggunakan persamaan
linier mengikuti persamaan 4. Besaran ini diperoleh dari kurva kalibrasi standar, sehingga
recoveri pemisahan uranium dapat diketahuit”®.

y=ax+b ... 4)
Dengan :
y = intensitas larutan
X = konsentrasi
a = slope
b = intercept

Besarnya recoveri pemisahan dihitung dengan menggunakan persamaan (5).

Jumlah uranium secara teoritis
recoveri = ------- ~-X100% ..cccvvvennnnnn. 5)
Jumlah uranium hasil analisis

METODOLOGI
Proses Pelarutan UO,
Sampel serbuk UO, ditimbang dengan berat 0,0912 gram, kemudian diltambahkan

5 ml HNO3; 6N ke dalam beaker 100 mL. Campuran larutan tersebut dipanaskan di dalam
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lemari asap hingga semua sampel terlarut sempurna, selanjutnya hasil pemanasan
dimasukan ke dalam labu ukur 10 mL dan ditepatkan hingga tanda batas dengan HNO;
3N. Pada pelarutan terjadi reaksi kimia antara serbuk UO, dengan HNO; 6N mengikuti

persamaan reaksi sebagai berikut:

U02 +2 HN03 — UOz(NOg)g + 2H2T

Pemisahan Cesium Dari Larutan UO, Menggunakan Metode Pengendapan

Kedalam vial kosong yang sudah diketahui beratnya dipipet larutan UO, sebanyak
150 pL, kemudian ditambahkan unsur Nd sebanyak 750 pL dengan konsentrasi 100 ppm
dan tambahkan secara perlahan-lahan larutan standar isotop **'Cs sebanyak 2 mL yang
sudah diketahui aktivitasnya. Ke dalam campuran larutan diatas tambahkan serbuk
CsNO; kemudian diendapkan dengan 3 mL HCIO, dalam ice bath pada temperatur (-4°C)
selama 1 jam, sehingga terbentuk endapan CsClO,. Endapan CsClO, dipisahkan dari
supernatan dengan cara dekantasi. Endapan CsClO, dan supernatan yang telah
dipisahkan masing-masing diukur aktivitas **’Cs menggunakan spektrometer gamma.
Dengan langkah dan metode yang sama dilakukan juga pemisahan *’Cs dalam UO,

tanpa unsur Nd.

Pemisahan Cesium Dari Larutan UO, Menggunakan Metode Penukar Kation
Kedalam vial kosong yang sudah diketahui beratnya dipipet larutan UO,
sebanyak 150 pL, kemudian ditambahkan unsur Nd sebanyak 750 puL dengan konsentrasi
100 ppm dan tambahkan secara perlahan-lahan larutan standar isotop **’Cs sebanyak 2
mL yang sudah diketahui aktivitasnya. Ke dalam campuran larutan diatas tambahkan
zeolit Lampung seberat 200 mg kemudian dilakukan proses penukar kation dengan
pengocokan menggunakan sheaker selama 2 jam. Untuk menyempurnakan proses
pertukaran kation **’Cs dengan zeolit, larutan dibiarkan selama 1 hari sehingga padatan
137Cs-zeolit terpisah dengan supernatan secara sempurna. Padatan '*'Cs-zeolit dan
supernatan dipisahkan dengan cara dekantasi kemudian masing-masing diukur
aktivitasnya menggunakan spektrometer gamma. Dengan langkah dan metode yang

sama dilakukan juga pemisahan **’Cs dalam UO, tanpa mengandung unsur Nd.

Pemisahan Uranium Dengan Metode Kolom Penukar Anion

Pemisahan uranium dalam supernatan dilakukan dengan metode kolom penukar
anion menggunakan resin Dowex1x8-NOs. Supernatan sebanyak 300 pL sebagai umpan
dimasukkan ke dalam kolom yang telah diberi resin Dowex1x8-NO; seberat 1,2 g. Kolom

kemudian dielusi menggunakan HNO; 8N, unsur U keluar dari kolom sebagai efluen U

55



Hasil-Hasil Penelitian EBN Tahun 2016 ISSN 0854-5561

dan unsur lainnya tinggal dan terserap oleh resin di dalam kolom. Efluen U yang keluar,

kemudian diukur dengan UV-VIS menggunakan Arzenazo-Ill sebagai pengompleks.

HASIL DAN PEMBAHASAN
Pemisahan **’Cs Dengan Metode Pengendapan

Hasil pengukuran isotop **’Cs dengan spektrometer gamma diperoleh spektrum
seperti yang ditunjukkan pada Gambar 1.

TYPE = -1 MCA # 0% SEGMENT # 01 SEQUENCE ¢ °
REALTINE =  5129.70 SECONDS, LIVETIME =  5000.00 SECONDS
DATA GOULECTED AT 0% 50: 26 ON 21-0CT-13

O

COUNTS X 1

£52210. CHN

Gambar 1 . Spektrum isotop **’Cs menggunakan spektrometer gamma

Dari hasil pengukuran isotop **'Cs selanjutnya dihitung besar recoveri isotop **'Cs yang
dapat terpisah dari larutan UO,_ Hasil perhitungan recoveri pemisahan isotop cesium baik
dengan penambahan Nd maupun tanpa penambahan Nd. Besarnya recoveri pemisahan
isotop ¥Cs menggunakan metode pengendapan tanpa penambahan Nd ditunjukkan
pada Tabel 1 dan dengan penambahan Nd ditunjukkan pada Tabel 2.

Tabel 1. Rekoveri pemisahan cesium dari larutan UO, tanpa penambahan Nd

Pengulangan Area (cps) Recoveri (%)
Sebelum proses Setelah proses Terukur Rerata
1 2,135 89,97
2 2,373 1,985 83,65 85.66
3 1,978 83,35

Tabel 2. Rekoveri pemisahan cesium dari larutan UO, dengan penambahan Nd

Area (cps) Recoveri (%)
Pengulangan
Sebelum proses Setelah proses Terukur Rerata
1 2,034 84,71
2 2,401 1,930 80,38 81,89
3 1,935 80,59
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Pada Tabel 1 dan 2 terlihat besar recoveri isotop cesium hasil pemisahan dari
larutan UO, diperoleh sebesar 85,66% untuk sampel yang tidak mengandung unsur Nd
dan 81,89% untuk sampel yang mengandung Nd. Hasil ini menunjukkan bahwa
keberadaan Nd pada larutan sampel sangat berpengaruh kepada pemisahan isotop **'Cs,
kandungan isotop **'Cs yang terendapkan lebih kecil dibandingkan dengan tidak adanya
Nd. Hal ini menunjukkan bahwa unsur Nd adalah unsur yang stabil sehingga sangat
berpengaruh kepada metode pemisahan **'Cs.

Pemisahan **’Cs Dengan Metode Penukar Kation

Hasil pemisahan '*'Cs dengan metode penukar kation diperoleh berupa
padatan®*’Cs-zeolit. Besar aktivitas **’Cs dalam **’Cs-zeolit yang diukur menggunakan
spektrometer gamma Genni 2000 diperoleh berupa cacahan seperti yang dituangkan
pada Tabel 3 dan 4.

Tabel 3. Rekoveri pemisahan cesium dari larutan UO, tanpa penambahan Nd

Area (cps) Recoveri (%)
Pengulangan Sebelum Setelah
proses proses Terukur Rerata
1 2,213 91,8638
2 2,409 2,219 92,1129
3 2,139 88,7920 90,92

Tabel 4. Rekoveri pemisahan cesium dari larutan UO, dengan penambahan Nd

Area (cps) Recoveri (%)
Pengulangan Sebelum Setelah
proses proses Terukur Rerata
1 2,167 89,7680
2 2,414 2,066 85,5841 86.95
3 2,064 85,5012

Pada Table 3 dan 4 dapat dilihat bahwa recoveri pemisahan cesium dengan
menggunakan metode penukar kation diperoleh hasil lebih baik dibandingkan dengan
menggunakan metode pengendapan. Hal ini disebabkan karena zeolit Lampung sangat
selektif terhadap cesium karena mempuyai kapasitas tukar kation (KTK) yang besar'.
Pada penelitian sebelumnya telah diketahui besar KTK zeolit Lampung secara teoritis
seperti yang ditunjukkan pada Tabel 5.
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Tabel 5. Nilai Koefisien Keselektifan (K0,5) zeolit Lampung'”

Sistim Pertukaran dengan Cs Sr Ba Ce
kation M (meq.g?) | (meq.g?) | (meq.g™) | (meq.g™)

Na/M 1.44 1.22 1.22 11

K/M 1.20 1.04 1.10 1.0

Na/M-campur Cs+Sr+Ba+Ce 1.40 1.04 1.12 1.0

(K+Na)/M-campur 1.22 1.08 1.10 1.0

Tabel 5 menunjukkan bahwa zeolit Lampung sangat selektif terhadap ion Cs bila

dibandingkan dengan ion Sr, Ba dan Ce.

Berdasarkan besar perolehan rekoveri ini dapat dinyatakan bahwa metoda
penukar kation untuk pemisahan cesium dari bahan bakar nuklir UO, lebih baik untuk

digunakan.

Pemisahan Uranium Dengan Metode Penukar Kation

Pengukuran kandungan uranium total dalam sampel standar UO, dilakukan
menggunakan spektrometer UV-Vis. Spektrum hasil pengukuran uranium menggunakan
spektrometer UV-Vis ditunjukkan dalam Gambar 2 . Hasil analisis kandungan uranium
dalam UO, sebelum dipisahkan dengan metode kolom penukar anion diperoleh yaitu
sebesar 1,6613 ppm, sedangkan kandungan uranium sesudah dipisahkan dengan

metode kolom penukar anion diperoleh yaitu sebesar 1.0678 ppm.

SERKIN-ELMER LAMBBA 15 UVAVIS SPECTRUPHOTOMETER
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Gambar 2 . Spektrum uranium menggunakan spektrometer UV-VIS

Dari kandungan wuranium yang diperoleh dilakukan perhitungan recoveri

pemisahan uranium dengan membandingan kandungan uranium sebelum dan setelah
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proses pemisahan. Hasil perhitungan diperoleh recoveri pemisahan uranium diperoleh

sebesar 64.27% seperti ditunjukkan pada Tabel 6.

Tabel 6 . Rekoveri pemisahan uranium dari larutan UO,

Sampel Kandungan uranium (ppm) Recoveri (%)
sebelum pemisahan setelah pemisahan
uo, 1,6613 1,0678 64,27

Besar rekoveri hasil pengukuran uranium menggunakan metode spectrometer
UV-Vis Lambda 15 dengan pengomplek Arsenazo Il yang diperoleh sangat kecil.
Kandungan uranoum sebelum dilakukan pemisahan diperoleh sebesar 1,6613 ppm,
sedangkan setelah pemisahan diperoleh sebesar 1,0678 ppm. Hasil ini menunjukkan
bahwa ke depan masih perlu mencari parameter optimun untuk melakukan pemisahan
uranium dengan menggunakan metode kolom penukar anion. Parameter yang masih

perlu dikaji ulang adalah pemilihan resin, bahan elusi yang lebih baik.

KESIMPULAN

Pemisahan isotop cesium dalam larutan UO, telah diperoleh metode yang
optimal dengan menggunakan metode penukar kation dengan zeolit Lampung dengan
recoveri pemisahan cesium sekitar 90,92%. Sementara itu, metode pemisahan uranium
dengan kolom penukar kation diperoleh recoveri sebesar 64,27%. Hasil analisis ini
menunjukkan masih perlu mancari parameter antara lain adalah pemilihan resin, bahan

elusi yang lebih baik.
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