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PREPARASI KERNEL CeO,-STABILIZED ZrO, TERSINTER
SEBAGAI MATERIAL ANALOG KERNEL UO,

Sarjono, Gagad Rahmadi, Erilia Yusnitha, Sukarsono
Pusat Teknologi Bahan Bakar Nuklir

ABSTRAK

Telah dilakukan penelitian fabrikasi kernel zirkonia (ZrO,) yang distabilkan oleh ceria (CeO,)
dengan variasi konsentrasi Zr dalam larutan umpan. Penelitian ini bertujuan untuk mendapatkan
kernel zirkonia tersinter dengan diameter yang memenuhi persyaratan spesifikasi kernel untuk
litbang pelapisan TRISO, tanpa retak dan memiliki fasa tunggal yang stabil di rentang suhu proses
pelapisan TRISO. Preparasi sol dalam fabrikasi kernel zirkonia yang distabilkan oleh ceria
menggunakan metode presipitasi homogen menggunakan reagan presipitasi urea. Homogenitas
kernel hasil fabrikasi dapat dicapai melalui kontrol parameter pada proses pembentukan droplet
seperti laju alir, frekuensi getaran jarum tetes dan viskositas umpan. Hasil fabrikasi menunjukkan
bahwa kernel dengan diameter sekitar 0,5 mm diperoleh dari umpan dengan konsentrasi Zr 0.8499
mol/L untuk penggunaan jarum penetes dengan diameter dalam 1 mm. Umpan dengan komposisi
rasio mol Ce/Zr seragam untuk masing-masing variasi konsentrasi Zr, yaitu mol Ce/Zr 12%,
memberikan hasil larutan padat cerium zirkonium dioksida dengan fasa tunggal struktur kristal
tetragonal.

Kata kunci: Ce-stabilized Zirconia, analog, gelasi eksternal, bahan bakar, RDE

PENDAHULUAN

Salah satu misi BATAN yang tertuang dalam dalam Renstra BATAN tahun 2015-
2019 adalah unggul di kawasan regional serta bersama-sama institusi pemerintah lainnya
dalam menyejahterakan masyarakat dengan didasari peraturan perundang-undangan yang
berlaku. Pada pelaksanaan perwujudan misi ini, BATAN mempertimbangkan
pembangunan dan pengoperasian Reaktor Daya Eksperimental (RDE), yang dikategorikan
sebagai Reaktor Daya Non Komersial (RDNK), dan menurut rencana akan dibangun di
Kawasan Puspiptek Serpong, Tangerang Selatan, Banten™.

Jenis teknologi reaktor yang akan dibangun adalah reaktor temperatur tinggi
berpendingin gas (High Temperaturre Gas Cooled Reactor, HTGR). Reaktor HTGR adalah
jenis reaktor nuklir generasi ke-4. Reaktor Daya Eksperimental yang akan dibangun
memiliki spesifikasi ukuran daya 10 MWth (setara dengan keluaran daya listrik sekitar 3
MWe)?. Desain RDE mengacu pada reaktor HTGR berdaya kecil (menurut definisi
klasifikasi IAEA yaitu reaktor maju dengan kapasitas di bawah 300 MW(e)®)) yang telah
beroperasi!®.

Sebagaimana tertuang dalam Cetak Biru Pembangunan Reaktor Daya
Eksperimental (RDE), bahan bakar untuk pengoperasian RDE secara jangka panjang akan
menggunakan bahan bakar produksi domestik. Pusat Teknologi Bahan Bakar Nuklir,

sebagai salah satu unit kerja di BATAN, mempunyai tugas melaksanakan pelaksanaan
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pengembangan teknologi fabrikasi bahan bakar® termasuk pengembangan teknologi
bahan bakar RDE. Penguasaan teknologi fabrikasi bahan bakar nuklir membutuhkan,
antara lain, penguasaan/pemahaman materi proses, proses fabrikasi dan peralatan
fabrikasi bahan bakar RDE dan ini dapat diperoleh melalui eksperimen.

Menurut dokumen preliminary engineering design RDE, disain elemen bahan bakar
RDE adalah pebble dengan diameter 6 cm yang berisi kernel UO, diameter 0,5 cm yang
terlapisi oleh lapisan-lapisan prolitik karbon dan silikon karbida, dari lapisan terdalam ke
terluar berturut-turut 1) lapisan karbon pirolitik berporositas tinggi, 2) lapisan karbon pirolitik
berdensitas tinggi, 3) lapisan silikon karbida, dan 4) lapisan karbon pirolitik densitas tinggi.
Partikel-partikel terlapis ini secara merata terdistribusi dalam matriks karbon (grafit alam
dan electro-graphite) dengan ruang bebas partikel terlapis di bagian terluar'®.

Untuk memperoleh kernel bahan bakar sferis dengan densitas tinggi, telah
dikembangkan proses basah yang dikenal dengan proses sol-gel. Pada proses sol-gel,
larutan koloid yang mengandung material bahan bakar, disebut larutan “sol”, diteteskan
atau dipancarkan ke dalam larutan pemicu proses gelasi. Larutan koloid ini mengandung
partikel oksida dari material bahan bakar dalam bentuk kristalit yang sangat kecil (~50A).
Distribusi partikel halus dalam koloid mampu membentuk oksida dengan densitas
mendekati densitas teoritis pada sinterting suhu tinggi (21200°C) dengan atmosfir reduktif
tanpa memberlakukan tekanan. Metode gelasi internal dan eksternal dapat diterapkan
untuk mengkonversi sol menjadi gel yang stabil. Kernel berdensitas tinggi diperoleh setelah
hasil gel sferis dikenakan pencucian, pengeringan, kalsinasi dan sintering!”.

Adanya resiko paparan radiasi dan kompleksitas dalam penanganan bahan
uranium karena sifatnya yang radioaktif, pada tahap permulaan riset bahan bakar nuklir
akan lebih leluasa jika menggunakan bahan pengganti uranium yang tidak radioaktif.
Bahan pengganti ini sering disebut juga bahan analog. Pemilihan bahan analog biasanya
didasarkan pada kemiripan sifat-sifat termal, mekanik dan struktur kristal dengan bahan
UO,. Pemilihan bahan pengganti juga harus mempertimbangkan kemudahan dalam
metode sintesisnya®® ¥. Penggunaan bahan pengganti ini juga pada akhirnya akan
mengurangi biaya pengelolaan limbah proses fabrikasi™® dan memberi keleluasaan dalam
penggunaan peralatan karakterisasi. Bahan yang umum digunakan sebagai bahan
pengganti uranium biasanya cerium atau zirkonium®*.

Selain untuk menghindari kompleksitas penanganan bahan radioaktif, penelitian
dan pengembangan fabrikasi kernel bahan bakar HTGR penggunaan bahan pengganti
(analog) dapat juga dimaksudkan untuk tujuan-tujuan lain, misalnya evaluasi suatu

12, 13

metodologi proses fabrikasit 1 pengujian karakteristik lapisan dari hasil suatu proses

pelapisan™ **! dan uji panas partikel TRISO™®!,
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Pada proses pelapisan TRISO (yaitu pelapisan buffer, Inner PyC, SiC dan Outer
PyC), misalnya, akurasi dan uniformitas hasil pelapisan merupakan dua persyaratan yang
krusial. Untuk mempelajari pengaruh perbedaan parameter proses deposisi pada
karakteristik hasil pelapisan biasanya lebih disukai penggunaan bahan pengganti yang
tidak radioaktif sebagai bahan kernel*®,

Bahan analog cerium dan zirkonium merupakan bahan yang paling banyak
digunakan pada riset dan pengembahan bahan bakar HTGR. Fabrikasi kernel baik cerium
dioksida (CeO,;) maupun zirkonium dioksida (ZrO,) sebagai bahan analog UO, telah
dieksperimenkan oleh negara-negara seperti China, USA, Jepang, Jerman dan Korea pada
program riset dan pengembahan bahan bakar HTGR di negara-negara tersebut. Publikasi
tentang metodologi fabrikasi kernel CeO,, khususnya, hanya ditemukan untuk jalur proses

|[L7-19

gelasi interna I sedangkan metodologi fabrikasi kernel ZrO, telah diekperimenkan baik

melalui metode gelasi internal®®2?¥ maupun gelasi eksternal®*2,

Pada penggunaan zirkonium dioksida sebagai bahan analog UO, sesuai dengan
tujuan dari penelitian ini, yaitu penggunaan kernel bahan analog untuk penelitian dan
pengembangan proses pelapisan TRISO, perlu dilakukan penambahan bahan doping
untuk menyetabilkan fasa zirkonium dioksida pada suhu tinggi mengingat proses pelapisan
TRISO berjalan pada rentang suhu 1250°C - 1500°C* 37,

Penyetabilan zirkonium dioksida diperlukan mengingat ada 3 bentuk kristalin (fasa)
zirkonium pada beberapa level temperatur yaitu: kubik (c) (dari 2680°C sampai 2370°C);
tetragonal () (dari 2370°C sampai 1170°C); monoklinik (m) (dari 1170°C sampai suhu
kamar). Fasa monoklinik (m) merupakan fasa zirkonium yang lebih stabil. Pencampuran
zirkonium dioksida dengan jenis oksida yang memiliki fasa kubik seperti MgO, CaO, Y,0;
dan CeO, dapat menunda terjadinya fasa transformasi, misalnya dari monoklinik ke
tetragonal, sehingga kristal zirkonia akan tetap berada pada fasa tetragonal pada suhu
kamart.

Pada penelitian ini dilakukan fabrikasi kernel analog ZrO, yang distabilkan dengan
CeO; atau disebut juga Ce-stabilized ZrO, yang memenuhi persyaratan spesifikasi untuk
proses fabrikasi bahan bakar selanjutnya yaitu pelapisan TRISO yang diawali dengan
pelapisan pelapisan buffer (karbon pirolitik berdensitas rendah). Sasaran dari penelitian ini
adalah produk kernel analog Ce-stabilized ZrO, yang memenuhi persyaratan spesifikasi
kernel bahan bakar RDE yang didasarkan pada spesifikasi bahan bakar reaktor HTR-
Modul design Jerman, yaitu diameter 5 mm dan sferisitas (Dmax/Dmin) ~1,078%% 33,

Spesifikasi kernel bahan bakar RDE desain Jerman diperlihatkan pada Tabel 1.
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Tabel 1. Spesifikasi kernel bahan bakar 170 MWth MODUL dan karakteristik hasil

fabrikasi kernel LEU Jermant®? 3%,

| SPECIFICATION | AS-MANUFACTURED
FUEL KERNEL
Material uo, uo,
Enrichment 8.0+£0.1 wt%
Diameter 480-520 um 500+11 um
Sphericity >10.4 g/cm® <1.07

Pada proses pelapisan TRISO, kondisi proses fluidisasi bergantung pada berat total dan
diameter partikel (kernel)®? dan oleh karenanya agar kondisi-kondisi proses pelapisan
menggunakan bahan analog dapat diaplikasikan pada sistim proses pelapisan kernel UO,
sesungguhnya maka syarat yang harus dipenuhi adalah bahwa diameter kernel bahan
analog dan diameter kernel UO, sesungguhnya memiliki kemiripan (kurang lebih sama).

Pada sistim gelasi eksternal, kontrol diameter dapat dilakukan melalui pengaturan
konsentrasi metal dalam umpan (broth), kecepatan aliran umpan, frekuensi vibrasi,
diameter jarum penetes (nozzle) dan jumlah penggunaan bahan polimer aditif. Sistim
peralatan gelasi eksternal yang dimiliki PTBBN BATAN hanya memiliki ketersediaan satu
jenis jarum penetes dengan diameter internal 1 mm. Parameter-parameter seperti
kecepatan aliran umpan, frekuensi vibrasi, diameter jarum penetes akan saling
berpengaruh dalam pembentukan droplet yang stabil, yaitu droplet yang tidak mengalami
perubahan selama berlangsungnya batch proses gelasi. Penggunaan bahan aditif polimer
diperlukan untuk mendapatkan parameter viskositas yang memadai untuk mendapatkan
kestabilan droplet dengan parameter kecepatan aliran umpan, frekuensi vibrasi, diameter
jarum penetes yang ditetapkan melalui eksperimen pendahuluan. Oleh karenanya, pada
penelitian ini parameter yang digunakan untuk mengontrol diameter kernel adalah
konsentrasi metal dalam umpan (broth).

Bagian terpenting dari metode sintesis ZrO, berdensitas tinggi secara sol-gel
adalah preparasi larutan koloid sol yang mengandung partikel ZrO, (dan CeO, sebagai
penyetabil) nanodispersi. Preparasi larutan koloid nano dispersi oksida logam dapat
dilakukan di antaranya dengan cara presipitasi nano dispersi terkontrol. Preparasi partikel
nano dispersi dapat dipreparasi dengan pengontrolan kinetika presipitasi, salah satunya
dengan kontrol pelepasan anion dari molekul organik. Persyaratan agar terjadi
homogenitas larutan koloid harus terpenuhi yaitu bahwa presipitasi berlangsung dengan
lambat dan kemudahan dalam pengontrolan pH. Dari sudut pandang ini urea ((NH,),CO)
merupakan reagen molekul organik yang ideal®™. Urea, sebagai reagan presipitasi,
terdekomposisi secara perlahan oleh pemanasan dan menghasilkan anion CO5* dan OH"

secara serentak diikuti dengan proses presipitasi homogen di keseluruhan larutan. Laju
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dekomposisi urea pada pemanasan dalam media air tergolong lambat dengan konstanta
laju reaksi k = 3.3 x 10° and 1.1 x 10° s pada masing-masing temperatur 80°C and 90°C.
Misalnya, jumlah urea terdekomposisi pada konsentrasi antara 6 x 10 sampai 1.20 mol/L
dan dipanaskan pada suhu 90°C selama 1 jam hanya 4%"?®. Karena laju dekomposisi urea
yang lambat, ligan hasil dekomposisi dapat dikontrol laju pembentukannya melalui
pengaturan suhu, dan pada ekperimen ini dekomposisi urea dilakukan pada suhu 85°C.
Reaksi kimia pada dekomposisi urea dalam media air adalah:

CO(NH,); + 3H,0 2 CO, + 2NH" + 20H" ..o (1)

lon hidroksil hasil dekomposisi urea selanjutnya bereaksi dengan kation Ce** dan
ZrO* menghasilkan hidroksida Ce,Zr terhidrasi ([(Cel_XZrX)(OH)y(HZO)Z]“'y), di mana y+z
adalah bilangan koordinasi kation, mengikuti reaksi®":

(1-x)Ce* + xZrO** + yOH' + (1-x)/4 O, + zH,0 = [(Ce1,Zr)(OH),(H,0)]*Y .... (2)
Pada perlakuan kalsinasi produk hidroksida Ce,Zr terhidrasi ini akan terkonversi menjadi
Ce,Zr oksida (Cey.4Zr0O,):

[(Ce1.Zr)(OH),(H20),]"Y 2 Ce1ZI02 .ottt (3)

Permasalahan yang sering muncul pada fabrikasi kernel secara gelasi adalah
resiko terjadinya retak terutama selama proses perlakuan panas, yaitu proses pengeringan
dan kalsinasi, di mana pada proses tersebut terjadi eliminasi senyawa-senyawa non oksida
seperti bahan aditif polimer yang berasal dari PVA, THFA dan urea yang digunakan dalam
preparasi larutan umpan dan produk samping amonium nitrat yang terbentuk dari reaksi
nitrat dalam larutan umpan dan amonia yang digunakan pada proses gelasi.

Pada penelitian ini formulasi preparasi umpan dan kondisi proses gelasi mengacu
pada hasil-hasil peneitian yang telah dilakukan di PTBBN BATANP® 3% dan kondisi
perlakuan panas yang mengacu pada hasil-hasil analisis TG-DTA oleh refrensi [24].
Dengan demikian diharapkan akan diperoleh produk kernel tersinter CeO2-stabilized
zirconia dengan diameter sesuai spesifikasi melalui preparasi variasi konsentrasi dan

dihasilkan produk kernel yang tidak retak.

METODOLOGI DAN PROSEDUR EKSPERIMEN

Penelitian ini dilaksanakan dengan metode eksperimen laboratorium yang meliputi
penyiapan larutan umpan, pembentukan droplet, Aging-washing-drying, kalsinasi-sintering
(diagram alir ditunjukkan pada Gambar 1) dengan variasi konsentrasi Zr dalam larutan
umpan dan tanpa variasi penggunaan nozzle pembentuk droplet. Hasil kernel tersinter
dikarakterisasi untuk parameter-parameter diameter dan sferisitas kernel, fasa larutan

padat CeO2-ZrO2, dan pengamatan visual untuk mengetahui ada tidaknya keretakan.
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Gambar 1 Diagram alir proses fabrikasi kernel Ce-stabilized ZrO, tersinter

Tahap-tahap kegiatan eksperimen pada penelitian ini meliputi:

1. Penyiapan larutan umpan dengan variasi konsentrasi Zr dalam larutan umpan
(broth)

2. Pembentukan droplet dengan kontrol parameter seperti laju alir umpan, frekuensi
getaran nozzle, jarak area udara, inspeksi visual hasil droplet untuk pemeriksaan

homogenitas, waktu pematangan (aging)

3. Heat treatment, yaitu perlakuan panas pada proses pengeringan, kalsinasi dan

sintering

4. Karakterisasi produk tersinter meliputi pengukuran diameter kernel tersinter,
sferisitas kernel tersinter, pemeriksaan dengan mikroskop optik pemeriksaan
keretakan permukaan, uji XRD untuk menentukan fasa Ce-stabilized ZrO, tersinter

Preparasi Umpan (Broth) dan Pembentukan Droplet

Sejumlah tertentu ZrO(NOs),.2H,0 dan Ce(NO3)3.6H,0 dilarutkan dalam air dengan
perbandingan mol Ce/Zr 12%. Larutan campuran ZrO(NO3),.2H,O dan Ce(NO3);.6H,0O
dipanaskan pada suhu 85°C selama 1 jam dengan penambahan urea secara perlahan.
Perbandingan mol urea yang ditambahkan terhadap jumlah mol campuran Zr+Ce adalah
sekitar 2,4. Hasil pemanasan dan penambahan urea adalah sol Zr+Ce hidroksida. Pada sol
ditambahkan larutan PVA dan THFA untuk mengatur viskositas pada 40-60 mPa s (cp).

Untuk menghilangkan gelembung-gelembung kecil dan udara yang terlarut, larutan
umpan harus disiapkan sehari sebelum proses pembentukan droplet/casting dan disimpan
selama 1 malam dalam temperatur 30°C. Temperatur harus dijaga konstan dengan
menggunakan thermostat.

Larutan umpan untuk untuk proses pembentukan droplet diumpankan dari tangki
umpan ke vibrating nozzle dengan udara tekan yang tetap melalui pipa kecil. Aliran laminar
yang dihasilkan dari vibrating nozzle akan menghasilkan droplet yang seragam. Tegangan
permukaan akan menyebabkan droplet dengan bentuk bulat pada udara atmosfer sebelum
masuk dalam atmosfer ammonia untuk proses pre-solidifikasi. Dari hasil pre-solidifikasi
partikel-partikel sferis akan ditampung pada tabung yang berisi ammonium hidroksida.

Pada penelitian ini dilakukan preparasi 4 variasi umpan (broth) dengan perbedaan

konsentrasi Zr dalam broth, seperti disajikan pada Tabel 2.
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Tabel 2. Variasi konsentrasi Zr dan Ce pada larutan broth dan parameter proses gelasi

No Parameter Sampel A Sampel B Sampel 1 Sampel 2
1 |Ce 10.4375 gr 17.716 gr | 12.5055gr | 14.5897 gr
2 | Zr 53.425 gr 90.8672 gr | 64.1415gr | 74.8318 gr
3 | Urea 56.75 gr 56.75 gr 56.75 gr 56.75 gr
4 | THFA 50 ml 50 ml 50 ml 50 ml
5 | PVA @100 mi 8 wt% 8 wt% 8 wt% 8 wt%

6 | Total PVA dalam broth | 2 wt% 2 wt% 2 wt% 2 wt%
7 | ABM 250 ml 250 ml 250 ml 250 ml
8 | Total Broth 400 ml 400 ml 400 ml 400 ml
9 | Viskositas 47.5 cP 43.1cP 40.2 cP 41.6 cP

10 | Kecepatan aliran alat 25.2 ml/min | 30 ml/min | 25.2 ml/min | 30 ml/min
11 | Konsentrasi Zr dalam 0.499 mol/L | 0.8499 0.599 mol/L | 0.699 mol/L

broth mol/L

12 | pH broth 1.48 1.29 1.30 1.39
13 | Densitas broth 1.1715 g/cm?® | 1.1937 1.1815 1.1937 g/cm®

g/cm?® g/cm?®

Aging, Washing, Drying

Gel mikrosfir yang diperoleh dimatangkan (aging) dalam larutan amonia 3 mol/L
selama 2 jam. Dalam proses ini, reaksi gelasi terus berlanjut sampai selesai ke pusat
mikrosfir. Pencucian dilakukan dengan dengan IPA bertujuan untuk menghilangkan
kandungan air pada kernel. Proses pencucian ini melalui 2 tahap dengan recycled IPA
(komposisi air 80 — 150 g/l) dan 2 tahap pencucian dengan IPA murni (komposisi air < 1
g/l). Setiap tahap berlangsung selama 15 menit dalam keadaan temperatur kamar dan
dengan dripping time 10 menit. Setelah pencucian tahap terakhir dengan IPA komposisi air
pada IPA pencuci harus dianalisis. Jika komposisi air lebih tinggi dari 20 g/l maka perlu

dilakukan lagi pencucian dengan IPA murni agar kandungan air sesuai yang diharapkan.

Kalsinasi dan Sintering

Kalsinasi berjalan pada suhu 200, 400 and 600°C dengan laju pemanasan
0,5°C/menit dan waktu tahan 4 jam di masing-masing temparatur dan selanjutnya
didinginkan sampai suhu ruang. Sampel yang telah dikalsinasi dan didinginkan selanjutnya
disinter dengan laju pemanasan 1°C/menit sampai suhu 1350°C dengan waktu tahan 4
jam. Pada kernel tersinter Ce-stabilized ZrO, dilakukan karakterisasi meliputi pengukuran
diameter dan sferisitas, pemeriksaan dengan mikroskop optik untuk pemeriksaan

keretakan permukaan, dan uji XRD untuk analisis fasa.
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HASIL DAN PEMBAHASAN

Pada fabrikasi kernel oksida metal, bahan-bahan non oksida seperti bahan polimer
PVA dan THFA, urea, amonium nitrat dan sisa bahan pencuci yang tertinggal pada kernel
perlu dieliminasi melalui perlakuan panas.
Kadar air di sekitar permukaan dihilangkan dengan pemanasan suhu rendah ~60°C selama
8-12 jam, sedangkan kadar air yang terserap pada bagian lebih dalam dihilangkan dengan
pemanasan pada suhu lebih tinggi, yaitu pada suhu 90°C dan 120°C selama masing-
masing 4 jam dengan pengaturan laju kenaikan suhu 1°C per menit. Sementara itu,
eliminasi PVA, THVA, urea dan amonium nitrat berlangsung pada suhu kalsinasi yang lebih
tinggi lagi. Pada penelitian ini profil temperatur yang dikenakan pada proses kalsinasi
mengikuti hasil analisis TG-DTA yang telah dilakukan oleh refrensi [24]. Akibat dari
eliminasi bahan-bahan non oksida maupun proses densifikasi pada proses sintering, kernel
akan mengalami pengerutan (Gambar 2), dan laju pengerutan ini harus dikontrol melalui
pengaturan suhu, waktu tahan dan laju kenaikan suhu agar proses pengerutan tidak
mengakibatkan keretakan kernel.

Gambar 2. Dari kiri ke kanan: kernel kering, kernel terkalsinasi, kernel tersinter

Pada produk kernel baik dari hasil pengeringan, kalsinasi maupun hasil sinter
dilakukan karakterisasi pengukuran diameter dan sferisitas untuk mempelajari
kecenderungan pengerutannya dan pengaruh konsentrasi metal terhadap diameter dan
sferisitas kernel. Sebagaimana secara umum diketahui bahwa konsentrasi metal yang lebih
tinggi memiliki kecenderungan pembentukan droplet dengan diameter dan distribusi
sferisitas yang lebih tinggi pula. Spesifikasi yang ditetapkan pada desain acuan adalah nilai
sferisitas maksimal 1,07, di mana nilai ini adalah rasio diameter tertinggi dan diameter
terendah terukur dari beberapa titik lintang kernel. Data pengukuran diameter dan sferisitas
dari sampel kode A, 1, 2, B dengan konsentrasi Zr tertinggi dalam broth sampel B: 0.8499
mol/L dan konsentrasi terendah sampel A: 0.499 mol/L untuk kernel kering, kernel

terkalsinasi dan kernel tersinter disajikan pada grafik berikut:
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Gambar 3. Hasil pengukuran rerata diameter kernel CSZ kering, terkalsinasi dan tersinter
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Gambar 4. Hasil pengukuran rerata sferisitas kernel CSZ kering, terkalsinasi dan tersinter

Dengan kecenderungan pembentukan droplet diameter lebih tinggi untuk
konsentrasi metal yang lebih tinggi, data pengukuran diameter menunjukkan bahwa
besaran diameter yang mendekati besaran diameter spesifikasi yang ditetapkan, yaitu 500
um, adalah produk kernel dari umpan dengan Ce/Zr konsentrasi Zr dalam broth sampel B:
0.8499 mol/L dengan diameter rerata 0,496 mm (Gambar 3). Data pengukuran sferisitas
(Gambar 4) menunjukkan kenaikan nilai sferisitas dengan kenaikan konsentrasi metal,
namun sferisitas kernel dengan variasi konsentrasi metal dalam broth 0.499 mol/L, 0.8499
mol/L, 0.599 mol/L, dan 0.699 mol/L menunjukkan nilai yang masih di bawah 1,07. Dengan
demikian variasi konsentrasi dan parameter proses preparasi kernel tersinter yang
ditetapkan pada penelitian ini masih memberikan nilai yang memenuhi persyaratan
spesifikasi pada aspek spefisitas.

Pemeriksaan mikroskop optik untuk uji keretakan permukaan untuk masing-masing

kernel tersinter disajikan sebagai berikut:

Kode sampel:

Sintered A Kode sampel:

Sintered 1
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Kode sampel:
Sintered B

Kode sampel:
Sintered 2

Gambar 5. Hasil pemeriksaan keretakan dengan mikroskop optik untuk sampel Sintered-A,
Sintered-B, Sintered-1 dan Sintered-2

Secara umum, pengamatan visual permukaan kernel tersinter dari variasi
konsentrasi metal lebih tinggi tidak menunjukkan cacat retak. Peluang terjadinya retak
terlihat pada konsentrasi metal paling rendah (Gambar 5), yaitu pada kode sampel
"Sampel-A". Pada konsentrasi metal rendah, eliminasi bahan-bahan non oksida selama
proses perlakukan panas akan menyebabkan pengerutan kernel yang lebih ekstrim dan

resiko terjadinya keretakan juga lebih tinggi.

Rt Corral Shushre Aot Foure M Ditarces o Argfes

il [ |
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500 |l cerium Zirgonium Oxide

2001
0 T
30 40 50 60 70
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Counts -
Sntered 1 Pattern List Sean List Pesk List Anchor Scan Data Quantification
Ml zirconium erium Oxide Accepted Ref, Pattern: 01-080-0785
M..[ Vi...| Ref. Code Compound Name Chemical Form... |S..[Se.. |D...|Database ID Subfi...
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200
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Gambar 7. Analisis penentuan fasa XRD Sampel Sintered-1
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Gambar 8. Analisis penentuan fasa XRD Sampel Sintered-2
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Gambar 9. Analisis penentuan fasa XRD Sampel Sintered-B

Hasil analisis penentuan fasa XRD (Gambar 6, Gambar 7, Gambar 8, dan Gambar

9) menunjukkan bahwa untuk semua variasi konsentrasi Zr memiliki fasa tunggal yang

sama yaitu Cerium Zirconium Oxide dengan struktur kristal tetragonal yang bersesuaian

dengan nomor kode database referensi 00-038-1437. Ini menunjukkan bahwa senyawa

larutan padat CeO,-ZrO, pada perbandingan komposisi Ce/Zr 12% memiliki fasa stabil

tetragonal.
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KESIMPULAN

Pada penelitian ini, kesimpulan yang dapat diambil antara lain:

. Kernel tersinter ZrO, yang distabilkan oleh cerium dengan diameter mendekati atau

sama dengan nilai diameter acuan spesifikasi, yaitu 0.5 mm, dapat difabrikasi secara
gelasi eksternal pada konsentrasi Zr dalam broth 0.8499 mol/L menggunakan jarum

penetes dengan diameter dalam 1 mm

. Kenaikan konsentrasi cenderung menghasilkan kernel tersinter dengan diameter yang

lebih tinggi, dan kernel tersinter dari variasi konsenrasi Zr berkisar antara 0,499 mol/L
sampai 0,8499 mol/L memiliki besara sferisitas yang masih memenuhi persyaratan
spesifikasi, yaitu lebih kecil 1,07.

. Pengamatan secara visual menggunakan mikroskop optik menunjukkan bahwa

konsentrasi metal yang rendah memiliki kecenderungan menghsilkan kernel yang retak
akibat fenomena pengerutan yang lebih ekstrim. Pengujian keretakan masih perlu
konfirmasi melalui pengamatan dengan alat yang lebih baik seperti SEM untuk
memastikan tidak terjadi retak mikro.

. Senyawa larutan padat CeO,-ZrO, pada perbandingan komposisi Ce/Zr 12% memiliki

fasa tunggal tetragonal.
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