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3.1. PENDAHULUAN 

Rencana strategis BATAN telah menetapkan kebijakan litbang di bidang energi 

pada sistem pemasok energi nuklir kogenerasi Reaktor Suhu Tinggi (RST), yang 

fasilitasnya disebut Reaktor Daya Eksperimental (RDE). Pusat Teknologi Bahan Bakar 

Nuklir (PTBBN) mempunyai tugas antara lain melaksanakan litbang bahan bakar reaktor 

daya, yang diharapkan pada suatu saat dapat berkontribusi dalam penyediaan bahan 

bakar yang berkelanjutan untuk pengoperasian RDE. Strategi penyediaan bahan bakar 

yang berkelanjutan dapat direalisasikan dengan strategi domestifikasi industri bahan 

bakar nuklir. Untuk maksud tersebut, penguasaan teknologi fabrikasi bahan bakar RDE 

menjadi sangat penting. Penguasaan teknologi fabrikasi bahan bakar nuklir mensyaratkan 

penguasaan material proses, proses fabrikasi dan peralatan fabrikasi bahan bakar RDE, 

yang dapat diperoleh melalui eksperimen. 

Karakterisasi hasil proses fabrikasi bahan bakar sangat diperlukan untuk 

memperoleh produk yang sesuai dengan persyaratan bahan bakar RST. Material yang 

digunakan adalah cerium stabilized zirkonium (CSZ) sebagai pengganti surrogate kernel 

UO2 yang akan dikenakan proses pelapisan menjadi partikel TRISO. Material CSZ dapat 

digunakan untuk simulasi proses pelapisan karena sifat kristal CSZ yang stabil pada 

temperatur tinggi (temperatur pelapisan ±1500oC). Pemilihan surrogate juga didasarkan 

pada sifat fisis dan kimia zirkonium yang memenuhi persyaratan sebagai pengganti 

uranium [1]. Zirkonium murni memiliki struktur monoklinik pada temperatur kamar akan 

tetap stabil sampai pada temperatur 1205oC (1478 K). Pada temperatur antara              

1170-2377oC (2650 K), akan terbentuk struktur tetragonal zirkonium, sedangkan struktur 

cubic zirkonium akan terbentuk pada temperatur di atas 2377oC, seperti yang ditunjukkan 

pada diagram fasa Gambar 3.1.  

Sifat zirkonium yang polymorphism menyebabkan zirkonium murni tidak dapat 

digunakan pada temperatur tinggi karena akan terjadi perubahan volume yang besar        

(3-5%) dan berdampak terjadinya keretakan [3]. Upaya untuk memperoleh sifat kristal 

yang stabil pada temperatur tinggi, maka zirkonium perlu distabilkan menggunakan 

cerium. Tahapan proses fabrikasi kernel CSZ sama dengan proses fabrikasi kernel UO2 

sebagai bahan bakar RST. Proses fabrikasi kernel CSZ meliputi penyiapan larutan umpan, 

pembuatan gel melalui gelasi eksternal, dan perlakuan panas. Gelasi eksternal dipilih 
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karena prosesnya yang sederhana dan mudah dalam pengontrolan diameter yang 

seragam. Karakterisasi kernel CSZ hasil fabrikasi bertujuan untuk mengetahui sifat kernel 

kesesuaiannya dengan spesifikasi yang dipersyaratkan untuk pembuatan bahan bakar 

RST. Karakteristik kernel CSZ dipengaruhi oleh parameter proses antara lain viskositas, 

konduktivitas dan laju alir sol. 

 

 

Gambar 3.1. Diagram fasa O-Zr [2] 

 

 

3.2. METODOLOGI 

Fabrikasi kernel CSZ terdiri atas 3 tahap yaitu penyiapan larutan umpan, 

pembuatan gel melalui proses gelasi eksternal dan perlakuan panas. Setiap tahapan 

proses dilakukan karakterisasi menggunakan alat analisis viskometer, konduktometer, 

Thermal Gravimetry Analysis/Differential Thermal Analyzer (TGA/DTA) dan Fourier 

Transform Infrared Spectroscopy (FTIR). Viskometer digunakan untuk mengukur 

viskositas larutan umpan gelasi agar sesuai dengan spesifikasi alat penetes sol-gel dan 

spesifikasi produk gel yang diinginkan.  

Kadar larutan pencuci gel hasil proses gelasi eksternal dapat diukur melalui 

pengukuran konduktivitas cairan menggunakan konduktometer. TGA/DTA digunakan 

untuk analisis karakteristik termal CSZ yang berupa perubahan berat dan fasa CSZ untuk 

menentukan parameter optimal proses kalsinasi, reduksi dan sintering, sedangkan FTIR 

digunakan untuk mengidentifikasi gugus fungsi dan senyawa yang terkandung dalam gel. 

Proses pembuatan kernel CSZ dan karakterisasinya secara skematis ditunjukkan pada 

Gambar 3.2. 

 

3.2.1. Pembuatan larutan umpan 

Umpan gelasi menggunakan logam cerium dan zirkonium yang diperoleh dari 

senyawa Ce(NO3)3.6H2O dan ZrO(NO3)2.2H2O dengan perbandingan mol Ce:Zr = 1:4. 
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Kedua bahan dicampur dan dilarutkan ke dalam air bebas mineral (ABM). Urea 

ditambahkan ke dalam larutan tersebut dan akan terdekomposisi setelah dipanaskan pada 

temperatur 80oC. Urea terdekomposisi mengeluarkan ammonia dan bereaksi dengan 

logam Ce dan Zr membentuk mixed-solcerium-zirkonium. Larutan umpan gelasi diperoleh 

dengan menambahkan aditif polyvinyl alcohol (PVA) dan tetrahydrofurfuryl alcohol (THFA) 

ke dalam mixed-sol Ce-Zr sampai diperoleh viskositas tertentu sekitar 60 cP [4]. Larutan 

umpan kemudian didiamkan satu malam untuk menghilangkan gelembung udara yang 

timbul akibat pengadukan. 

 

 

 

Gambar 3.2. Skema proses pembuatan kernel CSZ dan karakterisasinya 

 

 

3.2.2. Pembuatan gel melalui proses gelasi eksternal 

Larutan umpan yang telah didiamkan selama satu malam diteteskan dengan unit 

gelasi eksternal menggunakan vibrasi dengan frekuensi dan amplitudo tertentu sehingga 

diperoleh tetesan yang laminar. Tetesan umpan melewati zona gas ammonia untuk proses 

presolidifikasi sebelum masuk ke dalam medium gelasi berupa larutan ammonium 
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hidroksida (NH4OH) 25%. Tetesan umpan akan bereaksi dengan NH4OH dan mengeras 

membentuk gel yang disebut proses solidifikasi.  

Gel yang terbentuk kemudian di-ageing dalam larutan NH4OH 25% selama ±2 jam 

untuk menyempurnakan reaksi gelasi. Kemudian, gel hasil ageing dicuci berturut-turut 

menggunakan larutan NH4OH 2,5%, ABM, dan isopropyl alcohol (IPA). Pencucian dengan 

NH4OH 2,5% dimaksudkan untuk meminimalkan kandungan NH4OH yang tertinggal di 

pori-pori gel, sedangkan pencucian dengan ABM untuk menghilangkan kandungan 

ammonium nitrat dan bahan organik di dalam gel. Pencucian dilakukan berulang sampai 

diperoleh konduktivitas akhir larutan pencuci ±20 µS. Kandungan air pencuci yang masih 

tertinggal dalam gel dihilangkan dengan cara melakukan pencucian menggunakan IPA.  

Kandungan air di dalam pori dapat mengakibatkan keretakan pada saat gel dipanaskan. 

 

3.2.3. Perlakuan panas 

Gel hasil pencucian dikeringkan pada temperatur kamar selama 12 jam, kemudian 

masing-masing dilakukan pemanasan pada temperatur 60oC, 90oC dan 120oC selama            

2 jam. Pada temperatur 60oC dan 90oC, isopropropil alkohol pada permukaan maupun di 

dalam gel CSZ menguap secara perlahan dan pada 120oC air menguap. Proses kalsinasi 

dilakukan pada temperatur antara 300oC-500oC dan pada temperatur antara              

120oC-300oC terjadi dekomposisi bahan organik dan air kristal. Pada temperatur antara 

300oC-500oC tejadi perubahan senyawa CSZ-hidroksida menjadi CSZ-oksida. Diagram 

skematik perlakuan panas pada gel CSZ dapat dilihat pada Gambar 3.3. 

 

 

Gambar 3.3. Diagram skematik perlakuan panas gel CSZ 

 

 

3.3. DISKUSI 

3.3.1. Larutan umpan 

Hasil pembuatan larutan umpan gelasi dengan penambahan PVA pada kadar 36 

dan 48 g/L diperoleh nilai viskositas umpan gelasi masing-masing sebesar 60 dan 97 cP. 

Penambahan aditif PVA dimaksudkan supaya diperoleh viskositas larutan umpan yang 
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sesuai dengan spesifikasi yang diinginkan. Aditif PVA merupakan bahan yang sangat 

esensial dalam umpan gelasi. Kadar PVA sangat mempengaruhi viskositas larutan umpan 

gelasi. Tetesan dari larutan yang mengandung PVA memiliki tingkat kekerasan (rigidity) 

yang tinggi sehingga dapat menjaga kebulatan pada pembentukan gel [4]. Umpan gelasi 

dengan viskositas 60 dan 97 cP setelah mengalami proses vibrasi pada frekuensi tertentu 

menghasilkan tetesan dengan laju alir seperti yang ditunjukkan pada Tabel 3.1.  

Viskositas umpan gelasi sebesar 60 cP dan frekuensi 100 Hz memberikan laju alir 

tetesan 28,8 mL/menit, sedangkan kenaikan viskositas menjadi 97 cP dengan frekuensi 

yang sama menyebabkan laju alir menurun. Hal ini disebabkan larutan umpan mempunyai 

kekentalan yang meningkat. Sementara itu semakin tinggi frekuensi, viskositas umpan 

gelasi 97 cP mengalami peningkatan laju alir, karena peningkatan vibrasi menyebabkan 

tetesan gel semakin mudah lepas dari nozzle. 

 

Tabel 3.1. Hubungan viskositas, frekuensi vibrator dan laju alir tetesan umpan gelasi 

Viskositas umpan gelasi 

(cP) 

Frekuensi 

(Hz) 

Laju alir tetesan 

(mL/menit) 

60 

97 

97 

97 

100 

90 

100 

110 

28,8 

21,2 

25,8 

27,9 

 

3.3.2. Konduktivitas larutan pencuci gel 

Gel hasil ageing dicuci menggunakan NH4OH 2,5 % sebanyak dua kali dan 

dilanjutkan pencucian dengan ABM sampai kandungan NH4OH dalam gel seminimal 

mungkin. Kandungan NH4OH dalam cucian dapat diketahui dengan cara mengukur 

konduktivitas cairan pencuci menggunakan konduktometer. Tabel 3.2 menunjukkan nilai 

konduktivitas air sisa pencucian gel CSZ. 

 

Tabel 3.2. Konduktivitas air sisa pencucian gel CSZ 

Air sisa 

pencucian ke- 

Konduktivitas 

(µS/cm) 

1 550 

2 285 

3 142 

4 76 

5 51 

6 27 

7 17 

 

Tabel 3.2 memperlihatkan bahwa semakin tinggi pengulangan pencucian, maka 

nilai konduktivitas cairan pencuci semakin menurun. Hal ini menunjukkan bahwa jumlah 
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ion NH4OH akan semakin kecil dengan pengulangan pencucian. Nilai konduktivitas cairan 

pencuci <20 µS/cm dianggap dapat menghindarkan gel dari keretakan pada proses 

pemanasan [7].  

 

3.3.3. Perlakuan panas 

Gel basah hasil pencucian dikeringkan pada temperatur kamar selama 12 jam. Pada 

kondisi tersebut, sebagian besar IPA yang menempel di permukaan gel menguap. 

Pengeringan pada temperatur 60oC, 90oC, 120oC dan 2002oC masing-masing selama           

2 jam dengan laju pemanasan 0,5 oC/menit terjadi penurunan berat dan ukuran (diameter) 

gel yang cukup besar. Pada temperatur antara 100oC-300oC terjadi reaksi dekomposisi 

air bebas, air kristal, bahan organik dan IPA (menguap) seperti yang ditunjukkan pada 

Gambar 3.4.  

 

 

Gambar 3.4. Termogram TGA/DTA gel CSZ hasil pengeringan 

 

Gambar 3.4 menunjukkan puncak endotermik pada termogram TGA/DTA terukur 

pada temperatur 80oC terjadi pengurangan berat karena hilangnya air dan sisa NH4OH 

sebesar 15%. Hal ini disebabkan oleh proses pengeringan sampai temperatur 100oC yang 

menyebabkan air mulai menguap. Mekanisme ini memungkinkan terjadinya pembentukan 

partikel-partikel zirkonium yang lebih rapat dalam minispheres [6]. Pada temperatur 

antara 200oC-330oC terjadi reaksi eksotermik yang menunjukkan terjadinya proses 

penguapan air kristal, bahan organik dan ammonium nitrat yang menyebabkan terjadi 

pengurangan berat sebesar 17,2% [7]. Pemanasan hingga temperatur 400oC tidak terjadi 

pengurangan berat yang signifikan yaitu <2%, di mana masih terjadi proses penguapan 

sisa air kristal dan ammonium nitrat dalam gel. Saat pemanasan dilanjutkan sampai 600oC, 

tidak ada lagi pengurangan berat yang terukur. Pengurangan berat total yang terukur dari 

hasil analisis TGA/DTA sebesar 44,185%. 
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3.3.4. Analisis gugus fungsi 

Spektrum IR kernel CSZ hasil kalsinasi pada 400oC ditunjukkan pada Gambar 3.5. 

Bila dibandingkan dengan referensi terdapat perbedaan frekuensi yang kecil seperti yang 

ditunjukkan pada Tabel 3.3 dan Gambar 3.5. Terdapat perbedaan kecil yang tercatat pada 

nilai frekuensi karena adanya perbedaan pada derajat hidrasi [6]. 

 

Tabel 3.3. Nilai frekuensi vibrasi gel CSZ hasil kalsinasi 400oC 

Frekuensi vibrasi (Hz) 
Gugus fungsi 

Referensi Pengamatan 

3500[8] 

3100[9] 

1640[10] 

1390[10] 

1090[9] 

540[11] 

3736,28 

3143,14 

1647,28 

1410,99 

1080,18 

528,52 

-OH 

-OH 

-OH 

Ce-OH 

(NO3)- 

Zr-O-Zr 

 

 

Gambar 3.5. Spektrum FTIR kernel CSZ hasil kalsinasi 400 0C 

 

Dari data pada Tabel 3.3 dapat ditentukan gugus fungsi yang masih terdapat dalam 

kernel CSZ hasil kalsinasi pada temperatur 400oC. Berdasarkan hasil analisis TGA/DTA, 

dapat diketahui bahwa pada temperatur >400oC, tidak terukur adanya pengurangan berat 

atau sudah tidak terjadi penguapan, namun dari hasil analisis FTIR untuk gel hasil 

pemanasan 400oC masih terdapat gugus nitrat dan hidroksil. Hal ini menunjukkan bahwa 

masih terdapat kandungan air kristal dan ammonium nitrat yang terperangkap dalam pori-

pori kernel CSZ. Hal ini dimungkinkan karena sifat kernel CSZ yang amorf. Porositas dari 

mikrosfer amorf tidak cukup untuk mengeluarkan gas yang terbentuk selama proses 

pemanasan, sehingga mengakibatkan terjadinya keretakan jika tekanan internal menjadi 

besar [12].  
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3.3.5. Pengamatan gel 

Perubahan ukuran dan warna gel dari kondisi basah sampai dengan hasil kalsinasi 

dapat dilihat pada Tabel 3.4. Penyusutan diameter paling besar terjadi saat gel basah 

dikeringkan pada temperatur kamar (udara terbuka) yaitu 48,65%. Penyusutan ukuran 

total sampai temperatur 300oC terukur sebesar 64%. Penyusutan ini terjadi karena 

adanya penguapan zat organik, air kristal dan ammonium nitrat seperti yang ditunjukkan 

pada hasil analisis TGA/DTA Gambar 3.4. Warna gel semakin gelap hingga mendekati 

hitam sampai pada temperatur 200oC, namun berubah menjadi kuning terang setelah 

300oC. Pada temperatur tersebut terjadi reaksi dekomposisi dari bahan organik dan 

ammonium nitrat yang ada di dalam gel.  

 

Tabel 3.4. Gel CSZ hasil pengamatan dengan mikroskop digital 

Gel CSZ Perbesaran 50 x Drerata (mm) 

Gel basah setelah ageing 

 

1,4725 

Gel setelah di diamkan 1 malam 

 

0,756 

Gel setelah pengeringan 60oC 

 

0,7091 

Gel setelah pengeringan 90oC 

 

0,639 

Gel setelah pengeringan 120oC 

 

0,638 

Gel kering setelah pengeringan 200oC 

 

0,5847 

Gel kering setelah pengeringan 300oC 

 

0,5306 

             

Gambar gel pada Tabel 3.4. diperoleh menggunakan mikroskop optik digital dino-

lite premier dengan perbesaran maksimal 250 kali. Hasil pengamatan menggunakan 

dinolite menunjukkan sebagian besar gel kering sampai pada temperatur 120oC tampak 
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transparan dan mengkilat, serta memiliki permukaan yang halus. Namun, setelah 

temperatur diatas 120oC mulai terdapat beberapa gel kering yang memiliki permukaan 

kasar karena adanya pengerutan dan keretakan. Porositas kernel CSZ yang amorf 

menyebabkan gas-gas yang terbentuk selama pemanasan sebagian terjebak di dalam 

pori-pori, yang mengakibatkan naiknya tekanan internal sehingga terjadi keretakan. 

Penggunaan larutan pencuci Propylene glycol monomethyl ether (PGME) sebagai 

dewatering dapat menghasilkan porositas yang tinggi karena sifatnya yang lebih cepat 

menguap. Porositas yang tinggi sangat penting dalam pencegahan keretakan [1]. Sifat 

rapuh kernel yang dihasilkan juga dapat disebabkan karena densitas yang rendah. 

Semakin tinggi temperatur ageing akan memperbesar ukuran grain, dan menambah sifat 

toughness dan hardness [13]. Cara untuk mengeliminasi keretakan pada kernel CSZ yang 

bersifat amorf dapat dilakukan dengan mengganti larutan pencuci IPA menggunakan 

PGME dan penambahan panas pada proses ageing. 

 

 

3.4. KESIMPULAN 

Gel Ceria Stabilized Zirkonia difabrikasi melalui proses gelasi eksternal yang 

dilanjutkan dengan proses ageing, washing (pencucian) dan drying (pengeringan) serta 

kalsinasi. Pengurangan massa total terjadi sebesar 44,185%, sedangkan penyusutan 

diameter gel terjadi sebesar 64%. Kondisi fisik gel basah sampai hasil proses pengeringan 

cukup baik, namun setelah proses kalsinasi terjadi keretakan. Hal ini dimungkinkan karena 

penyusutan ukuran diameter gel yang terlalu cepat. Selain itu, dari hasil uji menggunakan 

FTIR terhadap gel hasil kalsinasi pada temperatur 400oC masih terdapat gugus hidroksil 

dan nitrat. Untuk mendapatkan gel hasil kalsinasi yang tidak retak dengan kandungan 

bahan organik minimal, maka perlu diteliti lebih lanjut.  
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