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Abstract

The Immobilization of Uranium Radioactive Waste Using Coal-Ash as Matrix Material of Synroc. The
decommissioning of Phosphoric Acid Purification Higc — Petro Chemical of Gresik (PAPF-PCG)
generates radioactive liquid waste containing utani The waste was treated by bio-oxidation prooesyy
bacteria for volume reduction of the waste to beegadioactive sludge waste. The sludge waste ogmnta
uranium is included the classification of long-lildpha radioactive waste. The sludge waste must be
immobilized by solidification process for prepaaatiof disposal to ensure the safety of the enviesrrin
the present and future. In this research aim to ahitization of the radioactive sludge waste bydifitation
using coal-ash as matrix material of titanate symrolmmobilization process was carried-out by nfig t
radioactive sludge waste with coal-ash and precusdades namely BaO, CaO, and }i@s addition of
matrix materials. The composition of matrix madef synroc using coal-ash and addition of precurs
oxides (in weight %) i.e: AD; (6.26); BaO (5.33); CaO (10.52); Ti@8.02) ; and Si®)(6.07). Beside
that the matrix material contains oxides minor {iveight %) i.e : FgD5 (3.48), MnQ (0.04), KO (0.20) and
Na,O (0.08). Waste loading in the waste synroc bloels B0 weight %. The mixture then was dried at
temperature of 136C, and calcined at 758C. The powder of calcination result then was prdsisethe
molder. Furthermore, the sintering process was ieafout at the temperature of 900 — 136D for 3 hours

to form the solid multiphase ceramic of synroc kloAs a comparison was done immobilization process
using matrix material of standard synroc. The qtyatif the synroc block produced from immaobilizatiees
determined by testing of density, compressive gthenand leach-rate ((the accelerated leach-rate at
temperature of water 100C)). The test results showed that the best qualityvaste synroc block was
obtained at the sintering temperature of 12@0for 3 hours with values of density 2.28 gfcoompressive
strength 5.57 kN/cmand leach-rate of uranium is 1.05X1@.cm”.day’. This leach-rate of uranium is
lower than the standar waste synroc block 1.17#xm?.day”. The quality of the waste synroc block
produced by sintering process has fulfill the reaoendation of IAEA.

Keywords: coal-ash, immobilization of waste, uranium wadtmg life alpha radioactive waste, synroc.

Pendahuluan

Fasilitas Pemurnian Asam Fosfat-Petrokimia GreBKkH-PKG) dihentikan operasinya sejak 12 Agustu9198
selanjutnya dilakukan dekomisioning dengan izin 8&PETEN (Badan Pengawas Tenaga Nuklir) yang éergu
dalam Surat Izin Dekomisioning No. 286/ID/DPI/ 142804 tanggal 14 Oktober 2004 yang berlaku selamtadn
sampai dengan 13 Oktober 2009 (Zainus Salimin 8RK9). Kegiatan dekomisioning fasilitas PAF-PKGsédut
menimbulkan limbah radioaktif cair organik yang mandung uranium, campuran pelarut (solven) D2EHRE&{
ethyl hexyl phosphoric acidjC,¢H3504P0), TOPO ffiocthylphosphine oxide(C,4Hs:0P), dan kerosen (pada rasio
4:1:16) serta air (rasio pelarut terhadap air 1y&pg mempunyai volume 371°npH 3,48,Chemical Oxygen
Demand(COD) 31.500 ppm, daBiologycal Oxygen Deman(@®OD) 2.200 ppm, serta aktivitas alfg dan betaff)
berturut-turut 1200 dan 2600 Bg/liter, ditampundadabak penampung berukuran 14x15x3dnlokasi fasilitas
PAF-PKG. Limbah tersebut merupakan limbah bahabdetrya dan beracun (B3) yang radioaktif, mengandung
radionuklida uranium alam (U-238) dan 14 anak lagghyaitu U-234, Th,234, Th-230, Pa-234, Ra-226.2R?,
Po0-218, Po-214, Po-210, Bi-214, Bi-210, Pb-2142P0; dan Pb-206 (Manson Benedict dkk, 19&Iranium dan
beberapa anak luruhnya merupakan radionuklida pesmnaaifa sebagaimana sifat partikel alfa yang meyaiu
daya rusak besar maka jika masuk ke dalam tubuh mlemimbulkan kerusakan pada jaringan biologisaljsing
mempunyai daya rusak terhadap jaringan biologenium dan anak luruhnya mempunyai sifat radiotaksis/ang
sangat tinggi. Guna menghindari resiko pencemaiagklungan, limbah tersebut telah diolah dengan gwos
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biooksidasi (oksidasi biokimia) untuk menurunkatainCOD, BOD dan pH serta radioaktivitasnya menjaithii
yang memenuhi baku mutu limbah cair industri paitia @OD < 100 ppm, BOD< 50 ppm, dan pH 5-9 (MENLH,
1998) serta baku mutu tingkat radioaktivitas di lingkungantuk uranium dalam air sebesar 1000 Bg/liter
(BAPETEN, 1999).

Proses biooksidasi dilakukan setelah penetralantaiardengan NaOH, pengolahan limbah dengan proses
biooksidasi diperolelsiudge (lumpur) radioaktif. Hasisludgemerupakan limbah radioaktif beraktivitas alfa pada
harga 0,4 - 40,2 Bg/liter, dan beta pada nilai 114800 Bq/liter, kadar padatan total 40-50 % béfatnus Salimin
dkk, 2009). Limbahsludge radioaktif tersebut harus diisolasi guna melindumgsyarakat dan lingkungan dari
dampak radiasi yang berbahaya. Isolasi limbah eddiio dilakukan dengan cara imobilisasi melalui ga®
solidifikasi (pemadatan) limbah dengan suatu batmatriks, sehingga diperoleh blok hasil solidifikamana
limbah radioaktifnya terkungkung dan terisolasiddiamnya. Bahan matriks yang biasa digunakan dalases
solidifikasi limbah radioaktif antara lain semespal (bitumen), plastik polimer, dan gelas. Pengarghn terakhir
telah digunakan bahan matriggnroc

Limbah Sludgeradioaktif dari dekomisioning fasilitas PAF-PKG mgandung uranium dan anak luruhnya
termasuk dalam kriteria limbah pemancar alfa berupanjang aktivitas rendah atau sedang. Limbatdamat
disolidifikasi menggunakan bahan matrik plastikipelr atau aspal. Pengembangan terakhir telah dikgumnibahan
matriks synroc. Synro@dalah bentuk kristalin padat yang tersusun davuggan fase-fase titanat yang stabil dan
dipilih karena kestabilan geokimia dan kemampualektd untuk imobilisasi semua unsur radioaktif thdeelah
dan aktinida umur panjang dalam limbah radioaktif.

Metode pembentukasynroc dengan proses pres-panas pada suhu tinggi tekaimbdangkan di beberapa
negara seperti Australia, Amerika Serikat, Inggas Jepang. Pada penelitian ini, karena tidakdemsga alat pres-
panas, maka dilakukan imobilisasi limbah radioaydihg mengandung uranium menggunakan limbah Abbaher
Batubara (ATB) sebagai bahan matr@ymroc Supercalcine Silichtanatdengan proses sintering pada suhu tinggi
(900-1300°C). Kualitas blok synroc limbah dan kondisi proses imobilisasi yang terbditentukan dengan
pengujian karakteristik bloksynroc limbah yang meliputi densitas, kuat tekan, dam lpglindihan uranium
(pelindihan dipercepat dalam media air pada suldfap

Penelitian ini bertujuan untuk mendapatkan teknofigses imobilisasi limbakludge yang mengandung
uranium yang ditimbulkan dari dekomisioning fas#itPAF-PKG dengan memanfaatkan limbah Abu Terbang
Batubara (ATB) sebagai bahan matri&gnroc Supercalcine Silico-Titanateengan proses sintering suhu tinggi
yang merupakan pengembangan dari proses pres-psostatik. Sebagai pembanding dalam penelitian ini
dilakukan imobilisasi menggunakan bahan matriggiroc standar $ynroc Supercalcine Zirconio-Titanite
Penelitian ini juga sebagai upaya untuk mendapatiekmologi proses imobilisasi limbah radioaktif gan
mengandung uranium yang ditimbulkan dari proseygdinan bahan bakar nuklir baik melalui jalur pebangan
maupun dari proses pemurnian asam fosfat, sehidggat mendukung program PLTN yang akan datang di
Indonesia.

Dasar Teori
a. Imobilisasi dengan bahan matriksSynroc Supercalcine Zirconio-Titanate

Pengembangan bahan matriygirocpertama kali dikemukakan sebagai alternatif pentyggelas borosilikat
untuk imobilisasi limbah cair radioaktif tingkan¢igi (LCRTT), dengan ide dasar memasukkan limbzdil bhelah
dan aktinida ke dalam kisi-kisi kristal mineraltsitis yang telah diketahui mempunyai umur yang aapgnjang
(beberapa juta tahun) di alam. Sebagai ilustrasimdikanchemical zoninglari mineralzirconitealam dalam umur
40 juta tahun yang ditemukan di Adamello Itali @takristal tersebut mengandung : 2,7 — 17,1 % bena:, dan
0,7 — 6,0 % berat UQdan telah dihitung dosis peluruhanadalah 0,2 — 1,0 x $ba /mg yang ekivalen dengan
umur suatusynrocyang disimpan selama 30 10° tahun. Mineral-mineral yang dipiliterutama adalah mineral
silikat (pollucite CsAISLOs, StrosiumfeldsparSrAl,Si,Og), fosfat (monasit, CePapatite Ca(POy)sF) dan oksida
(fluorite-structuredUO,) dan campuran fase-fase tersebut yang dibentulungiroses sintering pada suhu sekitar
1100 °C setelah alumina, fosfat, dan silika ditambahkaudlaplimbah hasil fisi. Tingkat muat limbah dalam
Supercalcinedi bisa mencapai 70 wt% (Vance, 1999).

Ringwood (1978) menemukaynroctitanat yang merupakan gabungan mineral titanafy yauh lebih tahan
terhadap air dibanding dengan sederetan mineraralisupercalcine Proses pembentukaynroc dilakukan
melalui pencampuran LCRTT dengan bahan prekusoidaksehingga menjadslurry, dilanjutkan dengan
pengeringarslurry pada suhu 138C (sehingga menjadi serbuk), dikalsinasi pada $180.°C dengan media Ar-
44% H,, kemudian dituang ke dalam baja tahan karat dakukan proses pres-panas pada suhu 1150-12@dan
tekanan 500-1000 bar sehingga terbentuk keramikoiitosynroc multi fase yang sangat padat dan kompak
(Ringwood dkk, 1988). Komposisi prekusoksida untukSynroc Supercalcine Zirconibitanate (dalam % berat)
adalah : AIO; (5,4); BaO (5,6); CaO (11,0); Ti®71,4) dan ZrQ (6,6). Fase-fase mineral utama dalsymroc
adalah:Hollandite [Ba(AlTi),Ti¢O,¢], Zirconolite (CazZrTyO;), danPerovskite(CaTiO;), selain itu terdapat fase
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titan-oksida dan fase paduan dalam jumlah lebili.Kkeembentukan fase-fase utama minsyairoctersebut terjadi
pada suhu tinggi sekitar 1150 - 1 Sebagaimana tujuan awal pengembaisganog maka telah dikembangkan
synroc-Cyaitu jenisSynrocSupercalcine Zirconiditanate yang dikembangkan untuk imobilisasi LCRTT yang
ditimbulkan dari proses olah-ulang bahan bakar indl¢ékas. Fase-fase penyussynroc —C(sebagaisynroc
standar) dan radionuklida yang masuk ke dalamiissiberbagai fase mineral yang ada ditunjukkarepdcbel 1.

Tabel 1. Komposisi dan mineralogiynrocstandar(synroc-CatauSynroc Supercalcine Zirconibitanatg
yang mengandung 20 % berat limbah radioaktif dgkggi (Vance, 1999).

Fase mineral % berat Radionuklida dalam kisi fageenai

a.Fase Utama :

Hollandite Ba(Al, Ti),TigO16 30 - Csdan Rb.

Zirconolite CaZrTpO, 30 - Logam tanah jaran@RE) aktinida (An).

PerovskiteCaTiO; 20 - Sr, logam tanah Jarang, dan aktinida (An).
b.Fase Minor :

Titan Oksida 10

Fase paduafflloy phases) 5 - Tc, Pd, Rh, Ru, dll.

Fase oksida lain 5

Pada pengembanga&ynroc Supercalcine Zirconibitanate terbentuk fase turunan dari fase utama dengan
unsur-unsur yang terkandung dalam limbah, yaitupyrochlore (CaATLO;, A = Gd, Hf, Pu, dan U) yang
merupakan turunazirconolitedengan penambahan unsur penyerap neutron (Hf danr®uk mencegah terjadinya
kritikalitas, brannerite (AnTi,Os, An = aktinida), darfreudenbergite(NaFeTigO.6). Fase-fase turunan mineral
synroctitanat dan radionuklida penyusunnya ditunjukkadaTabel 2.

Tabel 2. Fase-fase turunan dalam minesghrocstandarSynroc Supercalcine Zirconifitanate dan
Radionuklida yang menjadi penyusun fase mineraidRbod, 1988).

Fase Turunan Rumus Kimia Radionuklida Penyusun Fagaman
Pyrochlore® CaATi,O; - Cadan A (Gd, Hf, Pu, U)
Brannerite An Ti,Og - Aktinida (An)
Freudenbergite” NaFe,TigO1s - Na, Fe

3 Turunanzirconolitedengan penggantian Zr oleh A (Gd, Hf, Pu, U).
® Turunanperovskitedengan penggantian Ca oleh An (Aktinida).
° Turunanhollanditedengan penggantian Ba, (Al,Ti) oleh Na dan Fe.

Hasil pengujian karakteristik blakynroclimbah yang dilakukan oleh ANSTO (Australia) yamgnggunakan
proses pres-panas isostastik pada suhu 1Q0@nemberikan densitas antara 2,1-3,4 g/oraitu tergantung jenis
limbah (kandungan radionuklida) dan tingkat muablah(waste loading)Levins dkk, 1996)SynrocSupercalcine
Zirconio-Titanatemampu mengungkung lebih kuat untuk unsur radibal@hgan nomor massa yang lebih tinggi
(seperti uranium) dibanding dengan unsur-unsuraringaju pelindihan dipercepat (suhu air £G) untuk uranium
pada hari pertama sekitar 5,0 $1§.cm?hari!, kemudian dengan cepat turun dalam beberapa 13 hari)
pertama dan secaesymptoticturun menuju suatu harga minimum sekitar 5,0 X g@ni”.hari* (Ringwood dkKk,
1981) Berdasar kemampuan tersebut maka pada perkembamgédahir Synroc Supercalcine Zirconibitanate
sangat baik digunakan untuk imobilisasi limbah yar@ngandung uranium. Berdasar Tabel 1 dan Tahehfjum
yang terkandung dalam limbah akan terperangkaprdfaaezirconolite, perovskite, pyrochlodanbrannerite

b. Pemanfaatan limbah Abu Terbang Batubara sebagai bam matriks synroc

Komposisi limbah Abu Terbang Batubara (ATB) yanggutliakan sebagai bahan matrikgnroc
ditunjukkan pada Tabel 3. Berdasar komposisi limBaiB tersebut, menunjukkan adanya oksida mayorndala
limbah ATB yaitu SiQ, Al,O; dan FgO; Selain itu terdapat oksida minor yaitu CaO, Fi®In0,, K,0O, dan
NaO. Kandungan unsur atau oksida lain yang kadaraygat rendah (sebagai pengotor) yang kadarnya daiden
ppm (part per million) adalah Ba, Cr, Hg, Ni, Siy,®b, V, dan Zn (tidak dicantumkan dalam Tabel3®ngan
mengacu pada komposisi matriggrocstandar, seperti yang telah dikemukaan di atakarkandungan Si@lan
Al,O; cukup tinggisebagai matriks utama. Kandungan Si@apat berperan sebagai pengganti .Zidtuk
membentukSynroc Supercalcine Sili€bitanate sedang untuk membent&ynroeTitanateperlu penambahan T{O
sebagai matriks utama. Prekursor oksida lain yaeu ditambahkan untuk menyesuaikan komposisi iksatr
synrocstandar adalah BaO dan CaO.
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Tabel 3. Komposisi limbah Abu Terbang Batubdfoal Fly-Ash)(Muhayatun, 2013)

No Kandungan Oksida Konsentrasi Dalam Abu
Terbang Batubara (ATB)
(%)
1 Sio, 35,44
2 Al,O5 36,54
3 CaO 5,26
4 BaO -
5 TiO, 0,66
6 FeOs 20,32
7 MnG, 0,20
8 KO 1,15
9 NaO 0,43

Pada penelitian ini akan dikembangkan dengan nsgiykroc Supercalcine Silico-Titanat®atriks ini tidak
menggunakan zirkonium oksida (Z)ebagai salah satu komponen prekursor dan didangan Si@yang telah
ada terkandung di dalam bahan matriks ATB, sehirdibarapkan lebih murah. Dengan penembahan prakurso
oksida tambahan yaitu BaO, CaO dan JkKé dalam bahan matriks ATB maka komposisi prekuoksida yang
akan dicoba disesuaikan dengan kompasisroc standar (dalam % berat) ditunjukkan pada Tabd&dposisi
prekursor oksida utama pembentBinroc Supercalcine Silico-Titanadglalah: Al,O; , BaO, CaO , Tipdan
SiO, . Beberapa pembentukan fase-fase utama miryatoc Supercalcine Silico-Titanayang diperkirakan
terjadi pada suhu tinggi sekitar 900-13@0dengan reaksi sebagai berikut (Vance, 1999) :

BaO + AIO; + 8TiGQ - Ba(AlTi),TigO (Hollandite)+ 2 G Q)
Ca0 + Si@ + 2TiQ - CaSiTpO, (Siliconolite) (2)
Ca0 + TiQ >  CaTiQ (Perovskite) 3)

Fase-fase turunan dagiliconolite dan dariperovskiteyang akan terbentuk diperkirakan yaitu antara Aifi,Og

(An = aktinida), CaATiO; (A=Pu, U, Gd, Hf), dan N&eTisO: Selain itu terbentuk pula fase-fase baru karena
adanya SiQ fase-fase baru tersebut antara lain adalah-Pollucite : [(UO,)(AISi,Qg),] dan UO,-Feldspar
[(UOL)AILSiOg], melalui reaksi (Vance, 1999) :

UG, + Al,Oz+ 4 SIG 2 [(UOy) (AISixOp) ]+ 72 O, (5)
(UO,-Pollucite)
UG, + Al,Os + 2 SIQ 2> [(UOYAI,SiOg + % O, (6)

(UO,-Feldspa)

Radionuklida dalam limbah akan terperangkap dalesinkisi fase mineral dan bahkan ada beberapa s¢bag
penyusun fase sebagai fase turunan. Adanya fasedesebut perlu diidentifikasi dengan analisis roskruktur.
Teknologi pembentukan blakynroclimbah yang telah dikembangkan di Australia, AkerSerikat, Inggris, dan
Jepang adalah dengan pres-panas isostatikhatasostatic pressin¢HIP). Proses HIP ini memerlukan alat pres-
panas suhu tinggi. Salah satu alternatif prosesadalah melalui proses sintering suhu tinggi tgmes-panas dan
proses ini telah dipelajari diawrence Livermore National LaboratorStewart, 1994). Pada penelitian ini
dipelajari imobilisasi limbalsludgeyang mengandung uranium dengan matsisroc Supercalcine Sili€bitanate
menggunakan Abu Terbang Batubara (ATB), melaluisgsopres-dingin dilanjutkan sintering pada suhggiin
(900-1300°C, selama 3 jam) yang cukup memerlukan tungku pamaBebagai pembanding dilakukan pula
imobilisasi dengan matriksynroc standar dengan tingkat muat limbah 30 % berat.litdgahasil imobilisasi
ditentukan dengan melakukan uji karakteristik yangliputi uji densitas, uji kuat tekan, dan laju ipdihan
uranium dipercepat dalam medium air pada suhl’@00

Metodologi
a. Bahan

Bahan yang digunakan : prekursor oksidg03| BaO, CaO, Zr@ TiO,, abu terbang batubaf@oal Fly-Ash)
dan uranil nitrat heksahidrat (UNH), aguades aaubebas mineral, bahan kimia pendukung HNRaOH,
Arsenazo-lll (semua bahan kimia buatan E.Merk denigaalitas p.a), dan limbabkludge yang mengandung
uranium yang ditimbulkan dari dekomisioning fassitPemurnian Asam Fosfat — Petrokimia Gresik (PK&P
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b. Peralatan

Alat yang digunakan adalah : Kompor list(ikot Plate) alat cetak blok limbah, alat rollingardco LabMill
800Q jangka sorongKrisbow Digital, ovenLabtech LDO-080F Iwakitungku pemanaSurnace Vulcan A-550 1500
°C, alat uji tekanCarver Hydrolic Unit model #3031 2alat uji laju pelindihanSoxhle}, Spektrofotometer UV-VIS
Lambda 35 Perkin ElImetimbangan elektrik, dan alat-alat gelas laborator

c. Tata Kerja

1) Penyiapan Limbah
Sejumlah 200 ml limbabsludge yang mengandung uranium (dari dekomisioning fasiliPAF-PKG)
dikeringkan dan sehingga diperoleh serbuk limbatapkurang lebih sebanyak 100 g.

2) Imobilisasi limbah menggunakan Abu Terbang Batubara(ATB) sebagai matrikssynroc

Penyiapan matriksynrocmenggunakan Abu Terbang Batubara (ATB) dilakukangdn menimbang (dalam
gram) : abu terbang batubara (18); CaO (10,1)Q Bg6) ; dan TiQ(71,3). Kemudian dicampur dalam gelas piala,
ditutup dan diaduk menggunakan aialting selamam 30 menit. Untuk tingkat muat limbah 30d¥ampur 3,5 g
bahan matriksynrocdengan 1,5 g limbah dan diaduk hingga homogen.pliean tersebut dikeringkan pada suhu
100°C, kemudian dikalsinasi dalafarnacepada suhu 758C selama 30 menit. Serbuk hasil kalsinasi lalutdice
dan dipres dalam cetakan berbentuk pipa, hasikaetdilepas dari cetakan kemudian dilakukan pregaering
dengan variasi suhu 900 -13%D (selama waktu sintering 3 jam). Masing-masing signroclimbah hasil proses
imobilisasi dilakukan pengujian densitas, kuat tekdan laju pelindihan uranium, kemudian berdasasilh
pengujian diperoleh suhu yang optimum untuk menidapakualitas blolsynroclimbah yang terbaik.

3) Imobilisasi limbah menggunakan bahan matriksSynroc Supercalcine Zirconio-Titanate (synroc standar)

Bahan prekursor oksida yang terdiri dari 5,4 ¢ 5,6 g BaO; 11 g CaO; 71,4 g Ti{6,6 g ZrQ dicampur
sebagai bahan matrikkynroc Untuk tingkat muat limbah 30 %, dicampur 3,5 gdramatrikssynrocdengan 1,5 g
limbah dan diaduk hingga homogen. Campuran terstiketingkan pada suhu 160G, kemudian dikalsinasi dalam
furnacepada suhu 758C selama 30 menit. Serbuk hasil kalsinasi lalutdicelan dipres dalam cetakan berbentuk
tabung pipa baja tahan karat, hasil cetakan dildpascetakan kemudian dilakukan proses sintergmpen variasi
suhu 1000 -1300C (selama 3 jam). Masing-masing blok limbah hasdsps imobilisasi dilakukan pengujian
densitas, kuat tekan, dan laju pelindihan, kemubemdasar hasil pengujian diperoleh suhu sinteramg optimum
untuk mendapatkan kualitas blsknroclimbah yang terbaik.

4) Pengujian bloksynroc limbah

Pengujian densitas blokynroc limbah dilakukan dengan menentukan berat (dengamimiangan) dan
volume (dengan mengukur tinggi dan diameter) sailoél limbah. Pengujian kuat tekan dilakukan dengfan uiji
tekan.

Pengujian laju pelindihan blok limbah dilakukan men Japan Industrial StandardJIlS), yaitu laju
pelindihan dipercepat dalam medium air 2G0(Martono, 1988). Metode penentuan laju pelindilmasama seperti
yang dikembangkan oleh IAEA (1997). Blok limbah dsukkan dalam basket dan dipasang padaakietuntuk
direfluks dengan air suling pada suhu 20Qdan tekanan 1 atmosfir selama 6 jam. Laju pedadlini setara dengan
laju pelindihan pada suhu 28 selama 100 tahun. Selanjutnya konsentrasi uradiaziam air pelindih ditentukan
dengan metode Spektrofotometri UV-VIS menggunakamegksi Arsenazo-lll untuk mengetahui jumlah uramiu
yang terlindih. Laju pelindihan uranium dalam bkyaroclimbah dihitung dengan persamaan :

N W,
L= wememeeeeeeees (7)
At

L adalah laju pelindihan (g.cfrhari®), W, = berat sampel mula-mula (g), W berat sampel setelah dilindih
selama t hari (g), A = luas permukaan sampef)cdan t = waktu pelindihan (hari). Untuk laju pelihan uranium,
W,-W, = jumlah uranium yang terlindih dalam air pelingélama waktu pelindihan (g).

Hasil dan Pembahasan

Komposisi bloksynroc standar adalah mengandung bahan prekursor oksiug terdiri (dalam % berat) :
Al,O; (5,4), BaO (5,6); CaO (11,0) ; TiQr1,4) ; dan Zr@(6,6). Sedang untuk matrilsynrocmenggunakan abu
terbang batubara (ATB) dilakukan dengan mencangmala(n gram) : ATB (18); CaO (10,1) ; BaO (5,6 andrio;
(71,3). Perbandingan komposisi kedua jenis b&ykroc limbah tersebut ditunjukkan pada Tabel Bari
perbandingan komposisi tersebut dapat diketahuivedtomposisi prekursor oksida utama,@d, BaO; CaO; dan
TiO,) relatif sama kecuali kecuali ZsgQpadasynroc standar yang perannya digantikan Sigadasynroc yang
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menggunakan ATB, sehingga jersgnrocyang menggunakan ATB akan terbentjnroc Supercalcin&ilico-
Titanate Adanya SiQ padasynrocyang menggunakan ATB akan terbentuk pula fasen&urtwO,-Pollucite :
[(UO,)(AISI,Og),] dan UO,-Feldspar [(UO,)AI.Si,Og] seperti ditunjukkan pada persamaan (5) dan (&n¢¢,
1999). Kandungan N@& dan FgO; dalam synroc dengan ATB juga akan memungkinkan terbentuknya fas
freudenbergite(NaF&TigO1¢). Adanya kandungan K dan NaO dapat menurunkan titik lebur dan dapat
menurunkan suhu sintering (Stewart, 1994).

Tabel 4. Perbandingan komposisi bahan matriks l#pkroctitanat standar dan blaynroctitanat
menggunakan Abu Terbang Batubara (ATB).

Komposisi Oksida

Oksida Dalam Matriks Synroc Titanat Dalam Matriks Synroc (Menggunakan
(Standar) Abu Terbang Batubara) *)
(%) (%)
Sio, - 6,07
Al,O, 5,4 6,26
CaO 11,0 10,52
BaO 5,6 5,33
TiO, 71,4 68,02
ZrO, 6,6 -
Fe0s - 3,48
MnO, - 0,04
K50 - 0,20
Na,O - 0,08
Jumlah 100,00 100,00

*) Komposisi (dalam berat, gram) : ATB (18a0O (10,1 ); BaO (5,6); dan TiQ71,3).

Hasil pengukuran densitas, kuat tekan, dan lajingiélan uranium pada sampel blgknroc standar dan
sampel bloksynrocdengan ATB dengan tingkat muat limbah 30 % bedast waktu sintering 3 jam (Gunandjar,
2011) untuk variasi suhu 900-13%0 ditunjukkan pada Gambar 1, 2, dan 3.

3,5

3,0 —#— Synroc dengan ATB
" 5 /
E r
ﬂa 2’0 4&”& —— S}'DDC Standar
= 15
=
W 1,0
3
&2 05

Q0,0

800 200 1000 1100 1200 1300
Suhu sintering ( °C)

Gambar 1 . Pengaruh suhu sintering terhadap densitas lyiolos limbah
(tingkat muat limbah 30 % dan waktu sintering 3)jam

Pada Gambar 1 menunjukkan bahwa semakin tinggi sakering nilai densitas untuk kedua jenis bdgkroc
limbah tersebut relatif makin meningkat. Hal inird@aa semakin tinggi suhu berarti energi panas yhberikan
selama proses sintering semakin besar. Pemberangigrang semakin besar menyebabkan terjadinyaidifan
pembentukan fase-fase minesinrog serta pertumbuhan dan pengaturan butir fase+faeseral synroc juga
semakin cepat dan makin sempurna, sehingga paraptar butir semakin berkurang. Setelah prosdsraiy blok
synroc limbah terjadi penyusutan volume karena terbentudtis keramik multi-fase yang padat dan kompak
sehingga nilai densitasnya semakin meningkat dengsn tingginya suhu sintering. Percobaan dihemtigampai
suhu 1300°C, karena pada suhw 1400°C blok synroc meleleh dan lengket dengan cawan. Selain itu naénur
Stewart (1994) dinyatakan bahwa proses pembentagéimal untuksynrocstandar dapat dicapai pada suhu ~
1200°C. Pada Gambar 1 ditunjukan pula bahwa densitas dyinroc standar relatif lebih besar dari pada blok
synrocdengan ATB. Kondisi optimum untuk blakynroc dengan ATB diperoleh pada suhu sintering 1200
dengan harga densitas yaitu sebesar 2,219 g&sudang kondisi optimum untuk blefnrocstandar diperoleh pada
suhu sintering 1200C dengan harga densitas yaitu sebesar 2,85 g/cm
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Gambar 2 . Pengaruh suhu sintering terhadap kuat tekan lplotos limbah
(tingkat muat limbah 30 % dan waktu sintering 3)jam

Pada Gambar 2 menunjukkan bahwa semakin tinggi sutering, nilai kuat tekan untuk kedua jenis blok
synroclimbah tersebut relatif makin meningkat kemudiagnmoju titik optimum. Bloksynrocstandar menunjukkan
kuat tekan optimum dicapai pada suhu 1200 Hal ini sesuai dengan fenomena peningkatantdensada Gambar
1, bahwa kenaikkan suhu sintering akan menaikasi@dasndan juga kuat tekan blsknroclimbah. Sedang suhu
sintering untuk bloksynrocdengan ATB optimum pada suhu 1190 yaitu lebih rendah daripada suhu optimum
blok synrocstandar. Hal ini menunjukkan adanya pengaruh kagalu K0 dan NaO yang titik leburnya rendah
sehingga dapat menurunkan titik lelsynroc sementara proses sintering dilakukan sebelumdiesja peleburan.

Kuat tekan bloksynrocstandar relatif lebih besar dari pagianrocdengan ATB, hal ini juga sesuai dengan
fenomena yang terjadi terhadap perubahan denstasakbloksynroctersebut. Penurunan kuat tekan setelah suhu
sintering > 1100°C menunjukan adanya beberapa komponen penyusutarteruoksida logam alkali yang
mempunyai titik lebur rendah lepas dan meninggalkani-pori synrocyang mengakibatkan terjadinya penurunan
kuat tekan. Kondisi optimum untuk blelynrocdengan ATB diperoleh pada suhu sintering 1%0@lengan harga
densitas 2,28 g/chdan kuat tekan 5,57 kN/énSedang kondisi optimum untuk bleknrocstandar diperoleh pada
suhu sintering 1208C dengan harga densitas 2,85 dg/cknat tekan optimum 10,44 kN/ém

3,50E-05
3.00E-05 /-""v

2,50E-05

2,00E-05 {/

1,50E-05 e~ / —=— Synoc Standar
1,00E-05

5,00E-086 —"q—.-—ﬁ\ll

1,00E-07

—#— Synroc dengan ATB
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2
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Gambar 3. Pengaruh suhu sintering terhadap laju pelindimanium (pada medium air 16Q) dari
blok synroclimbah (tingkat muat limbah 30 %, waktu sinterBigam)

Pada Gambar 3 menunjukkan bahwa makin tinggi sinterig, laju pelindihan uranium blaynrocstandar
limbah semakin menurun. Hal ini seiring dengan mgkatnya densitas dan kuat tekan bdgkroclimbah karena
pembentukan fase-fase minesghrocsemakin sempurna dan terbentuk suatu keramik ffiasiti yang padat dan
kompak sehingga unsur-unsur dalam limbah semakkurigkung lebih kuat dan tidak mudah terlindih obgh
Sedang untuk blokynrocdengan ATB, penurunan laju pelindihan uranium mpaceinimum pada suhu sintering
1100°C, kemudian meningkat pada suhu sintering > 1’0 al ini seiring dengan adanya penurunan kuatnek
(Gambar 2) setelah suhu sintering > 1200 yaitu akibat adanya beberapa komponen (oksiganoalkali) yang
lepas pada suhu lebih tinggi sehingga menurunk&orkpakansynrocdan menurunkan sifat pengungkungannya
terhadap uranium.

Berdasarkan hasil uji karakteristik blagynroc limbah diperoleh kondisi proses sintering terbaifuk blok
synroc standarlimbah pada suhu 1206C, dengan nilai densitas 2,85 gftnkuat tekan 10,98 kN/ch laju
pelindihan uranium 1,17x10g.cm®hari*. Sedang untuk blokynrocdengan ATB kondisi terbaik diperoleh pada
suhu sintering 1106C, dengan nilai densitas 2,28 gfcrkuat tekan 5,57 kN/cmdan laju pelindihan uranium
1,05x10° g.cm?.hari'. Berdasar densitas dan kuat tekan, kualitas biokoc standar lebih baik daripada blok
synrocdengan ATB. Sebaliknya berdasar laju pelindihamiura, kualitas bloksynrocdengan ATB lebih baik
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daripada blolsynrocstandar, walaupun demikian kualitas kedua jeni& blmroclimbah dengan proses sintering
ini sesuai dengan kualitas hasil blsgnroclimbah dengan proses pres-panas isostastik yamgpoeyai densitas
2,1 — 3,4 glcrh (Levins dkk, 1996Yan laju pelindihan uraniurantara5,0x10* — 6,0x10° g.cm®hari* (Hespe,
1971). Kualitas hasil blokynroclimbah tersebut juga memenuhi kualitas yang dimekedasikan oleh IAEA yaitu
kuat tekan 2-5 kN/cfrdan laju pelindihan 1,7x10 2,5x10* g.cmi®.hari* (IAEA, 1997).

Kesimpulan

Proses imobilisasi limbakludgeyang mengandung uranium menggunakan Abu TerbangbBat (ABT)
sebagai bahan matrikSynroc Supercalcine Siliebitanate dengan tingkat muat limbah 30 @#peroleh suhu
sintering terbaik pada 110 (selama 3 jam), dengan densitas bdgkroclimbah 2,28 g/crf) kuat tekan 5,57
kN/cr?, dan laju pelindihan uranium (pada suhu air ¥0padalah 1,05x1®g.cm?hari’. Sedang kondisi proses
sintering terbaik untuk blokynrocstandar limbah Synroc Supercalcine Zirconibtanate dengan tingkat muat
limbah 30 %diperoleh suhu sintering terbaik pada suhu 1200(selama 3 jam), blokynroc limbah dengan
densitas 2,85 g/cinkuat tekan 10,98 kN/cindan laju pelindihan uranium (pada medium air siB@°C) adalah
1,17x10° g.cm”.hari’. Berdasar densitas dan kuat tekan, kualitas §jwkocstandar limbah lebih baik daripada
blok synrocdengan ATB. Sebaliknya berdasar laju pelindihamiura, kualitas blolsynroclimbah dengan ATB
lebih baik daripada blokynrocstandar limbah, walaupun demikian kualitas keda&jbloksynroclimbah dengan
proses sintering ini sesuai dengan kualitas hdsli bynroc limbah dengan proses pres-panas isostastik yang
mempunyai densitas 2,1 — 3,4 gfcmtan laju pelindihan uranium (pada medium air sL®@°C) antara 5,0x16—
6,0x10° g.cm?®hari*. Kualitas hasil bloksynroclimbah tersebut juga memenuhi kualitas yang dimesadasikan
oleh IAEA yaitu kuat tekan 2-5 kN/c¢ndlan laju pelindihan 1,7x16 2,5x10* g.cm® hari®.
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Lembar Tanya Jawab
Moderator : Yusuf Izidin (UPN “Veteran” Yogyakarta)
Notulen  : Susanti Rina Nugrahen{(UPN “Veteran” Yogyakarta)

1. Penanya :  Mahasiswa ITS
Pertanyaan : « Pelindihan yang dilakukan apakah sudah memenutniatt?

e Bagaimana pengaruh kuat tekan, densitas, dan gamjalombang yang kemungkinan
mempengaruhi lingkungan?

Jawaban .« Laju lindi dari penelitian sudah memenuhi syarai 48EA dengan batas maksimum 10
g.cni”hari’. Hasil dari penelitian ini diperolet0°® g.cm® hari®.

» Kuat tekan dan densitas juga memenuhi persyarang gitetapkan IAEA. Sedang untuk
gelombang radioaktif (tingkat radioaktif) terhada@ngaruh lingkungan telah diatur oleh
BAPETEN (Badan Pengawas Tenaga Nuklir) yaitu deriggitas maksimum Bg/L, batasan
ini dapat dipenuhi dengan laju lindi"1@.cm? hari™.
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