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ABSTRAK

KEHILANGAN H.0 SELAMA REAKSI PELINDIAN MINERAL ZIRCON DENGAN NaOH DI DALAM
FURNACE. Telah dilakukan prediksi jumlah kehilangan H20 selama proses peleburan mineral zirkon
dengan NaOH di dalam furnace. Proses awal pemurnian zirkonium dimulai dari pelindian mineral zirkon
dengan NaOH. Selama proses peleburan akan dikeluarkan H20 yang diperkirakan akan membawa Rn-222
dan Rn-220 yang berbahaya bagi pekerja radiasi. Maka tujuan dari pelitian ini adalah melakukan prediksi
jumlah kehilangan H20 pada reaksi pelindian mineral zirkon dengan NaOH di dalam furnace dan keluar ke
udara. Kehilangan H20 dihitung berdasarkan mol sebelum reaksi peleburan dikurangi dengan sesudah
reaksi peleburan. Hasil pengamatan menunjukkan bahwa semakin tinggi temperatur dan lama waktu kontak,
kehilangan mole H20 akan semakin besar. Besarnya kehilangan mole H2O akan dipengaruhi oleh mole
rasio ZrSiO«/NaOH. Kecuali pada mol rasio ZrSiO«/NaOH (1:4), mol kehilangan H20 berharga sama dengan
mol rasio ZrSiO4/NaOH (1:2). Kehilangan mol H20 dicapai pada mol rasio ZrSiO4/NaOH (1:8), pada
temperatur 950 °C dan waktu kontak 60 menit sebesar 0,024 mole/gr. Pada kondisi tersebut sisa fase kristal
ZrSiOq tidak terbentuk, tetapi sampel mengandung sisa NaOH yang tidak bereaksi dan bersifat pasta.

Kata kunci : mol rasio ZrSiO«/NaOH, mineral zirkon, peleburan
ABSTRACT

LOSS OF H20 DURING THE LEACHING REACTION OF ZIRCON MINERALS WITH NaOH IN FURNACE.
It has been predicted the amount of H20 loss during the leaching reaction of zircon mineral with NaOH in the
furnace. The initial process of zirconium purification begins with the leaching of zirconium minerals with
NaOH. During the leaching process, H20 is released which is expected to carry over Rn-222 and Rn-220
which are harmful to the radiation workers.So the objective of this investigation is to predict the amount of
H20 loss in zircon mineral reactions with NaOH in the furnace and exit to the air. Loss ratio of H:0 was
calculated based on the mole before the reaction minus by the mole after the reaction. The results show that
the increased both temperature and contact time, will be increased of loss moles ratio of H.0 The amount of
H20 mole loss will be affected by the mole ratio of ZrSiOs / NaOH. Except for the mole ratio ZrSiOs / NaOH
(1:4), losses of H20 mole value was the same as the mole ratio of ZrSiOs / NaOH (1:2). Loss ratio of H20
mole achieved in the mole ratio of ZrSiO4+ / NaOH (1:8), at 950 °C and 60 minutes contact time was 0.024
mole/g. Under those conditions the remaining phase of the ZrSiOs4 crystal was not formed, but the sample
contains the residue of unreacted NaOH and paste-containing NaOH.

Key words: mole ratio ZrSiO+/ NaOH, zircon minerals, roasting

PENDAHULUAN

ada umumnya di dalam mineral zirkon (ZrSiO4) terkandung beberapa unsur berharga lain seperti titanium
dalam mineral ilmenit (FeTiOs), logam tanah jarang (LTJ) seperti (La, Ce, Nd, Pr, Sm, Y, Dy, Th, Gd) dalam
mineral monasit dan senotim yang mengandung naturally occurring radioactive materials (NORM) seperti UsOs
dan ThO,. Kebanyakan di dalam mineral zirkon berasosiasi dengan mineral monasit yang merupakan mineral
radioaktif. Dengan demikian mineral zirkon dari Tumbang Titi Kalimantan Barat mengandung NORM sekitar 1587
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g/g [1,2]. Walaupun begitu penelitian oleh Coble [3], Boehnke [4], Danisik [5] kandungan U+Th dalam zirkon
berguna untuk melacak keberadaan deposit mineral zirkon serta umur dari mineral zirkon (ZrSiO4). Mineral
tersebut merupakan sumber utama senyawa zirkonium untuk industri nuklir maupun nonnuklir. Industri tersebut
menggunakan senyawa zirkonium seperti zirkonium sulfat, zirconium basic sulfat, zirconium aksiklorid, zirconium
tetrahalida, zirkonium oksida yang semua itu merupakan bahan dasar pembuatan keramik, kimia, elektronik,
militer dan industri lain [6,7]. Dalam indurtri nuklir zirkonium dengan kandungan Hafnium < 100 pg/gr yang
berderajat nuklir, dipakai sebagai kelongsong bahan bakar uranium [7]. Secara alami kandungan U+Th di dalam
mineral zirkon masing-masing akan meluruh menjadi anak luruhnya. Salah satu anak luruh U-238 adalah Rn-222
sedangkan Th-232 berupa Rn-220, dan masing-masing isotop tersebut berbentuk gas [8]. Walaupun berumur
paruh pendek, dengan bentuk gas Rn-222 dan Rn-220 sangat mudah larut di dalam H,O [9-11]. Berdasar
Gevantman [12] kelarutan Rn-222 di dalam H,O mencapai 1,288 x 10~ mole/l, sementara Vogeltanz [13] telah
meneliti penyakit kanker paru yang diakibatkan terpapar oleh radon.

Dalam industri pemurnian mineral zirkon sebagai bahan baku industri tersebut, harus melalui perlakuan
kimia dengan kaustik soda terlebih dulu sebelum dimanfaatkan yang reaksinya [6,7,14,15]

ZrSiO4 + 4 NaOH — NaxZrOs+ Na,SiOs+ 2H,0 1. (1)

Aplikasi pada reaksi 1 tersebut dilakukan di dalam furnace pada suhu 600 °C [15,16] atau 700 °C [17]
akan dihasilkan H,O yang menjadi uap dan sebagai carrier gas radon ke udara [8]. Berdasarkandata kelarutan
gas radon ke dalam H.O yang terlepas dari mineral zirkon [12],serta dampaknya terkena kanker paru bagi
pekerja radiasi menarik untuk diteliti [13]. Proses pelepasan radan keudara diperkirakan lewat pemanasan
selama proses pengolahan alkali di dalam furnace [15]. Maka untuk keperluan proteksi radiasi diperlukan data
berapa banyak H,O yang hilang selama proses reaksi tersebut berlangsung [14]. Maka tujuan dari penelitian ini
adalah melakukan prediksi kehilangan H.O pada reaksi pelindian mineral zirkon dengan NaOH di dalam furnace
dan keluar ke udara ruangan.Guna merealisasikan tujuan tersebut akan didahului kelayakan alat dengan
melakukan kalibrasi kinerja furnace yang digunakan. Untuk merealisasikan tujuan tersebut dilakukan beberapa
variasiseperti perbandingan molar ZrSiO4/ NaOH, waktu kontak dan variasi temperatur. Penelitian ini diharapkan
akan melengkapi data pemurnium mineral zirkon menjadi produk industri yang komensial dan aman bagi pekerja
radiasi.

METODOLOGI

Bahan
Mineral zirkon dari daerah Tumbang Titi Kalimantan Barat ukuran 100 mesh dan NaOH buatan E Merck

Alat
Furnace buatan Nabertherm HT 04/17 dan cawan porselin kapasitas 300 gr.

Metode penelitian

Dicampur antara mineral zirkon dengan NaOH ke dalam cawan porselen sedemikian rupa sehingga
mempunyai perbandingan molar 1: 2. Dimasukan cawan ke dalam furnace suhu tinggi dan dipanaskan hingga
temperatur 600 ‘C selama 15 menit. Selanjutnya didinginkan dan ditimbang hingga berat tetap. Pekerjaan
selanjutnya diulangi lagi dengan langkah berikut (1) perbandingan molar 1: 4, 1:6 dan 1;8 (2) variasi temperatur
700 °C, 800 °C dan 900 °C, (3) waktu kontak 30 menit, 45 menit dan 60 menit. Selanjutnya masing-masing
dilakukan pendinginan pada suhu kamar dan ditimbang hingga berat tetap. Kehilangan H.O selama reaksi
pelindian mineral zirkon dengan NaOH dihitung sebagai berikut:

H20 hilang = jumlah mole sebelum reaksi (ZrSiO4+ NaOH) — jumlah mole setelah reaksi (2)
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HASIL DAN PEMBAHASAN

Kinerja Furnace Nabertherm HT 04/ 17

Penentuan kinerja alat dengan melakukan kalibrasi furnace dengan bagan alir sebagai berikut:

Mulai uji/ kalibrasi

Sumber teganganon

380 Volt 3 fase 40 Amper

220 Volt| 1380 Volt

y

Pangaturan

Transformator ragulator

20KVA
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Gambar 1. Flow diagram kalibrasi/uji fungsi furnace Nabertherm HT 04/ 17.
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Gambar 2. Keluaran hasil kinerja furnace Nabertherm HT 04/ 17.

Dari Gambar 2, merupakan respon keluaran furnace dengan berdimensi volume ruang 21 x 21 x 15,5
cm. Pada Gambar 2 tampak bahwa kalibrasi suhu tertinggi dilakukan pada suhu 1205 °C, yang dicapai pada
waktu operasi selama 70 menit. Sebagai perbandingan dengan alat lain, Aminhar [18] telah melakukan kalibrasi
muffle furnace sebagai fungsi waktu operasi dan temperatur. Ternyata untuk mencapai suhu 1000 °C furnace
Nabertherm HT 04/17 membutuhkan waktu 60 menit, sementara muffle furnace 90 menit. Perbedaan ini
kemungkinan karena dimensi ruang furnace yang berbeda, maupun faktor umur heating element yang berbeda.
Pada Gambar 2 tersebut ternyata dengan demensi ruang furnace 21x21x155 cm pada suhu 800 °C,
menghasilkan energi panas sebesar 5.61x108 joule. Pada keadaan energi panas tersebut mineral ZrSiO; telah
rapuh/labil secara struktur dan mudah tertreatment seperti NaOH [19]

Kehilangan H0 selama reaksi pelindian

Berdasarkan Biswas [14] dan Liu [6], bahwa perbandingan molar rasio ZrSiO4/NaOH akan
mempengaruhi kontrol pembentukan struktur senyawa zirkonium zirkonat yang terjadi selama reaksi. Demikian
pula Abdel-Rehim [20] bahwa temperatur dan waktu kontak akan mempercepat terhadap reaksi pembentukan
senyawa zirkonium zirkonat yang reaksi (1). Sementara Lubbe [16] merubah perbandingan mole ZrSiO4/NaOH
(1:6), sehingga dikeluarkan produk H,O yang menguap dan keluar ke udara bebas dan membawa gas radon
yang beracun [8]. Pada Gambar 3 berikut dapat disajikan hasil prediksi kehilangan H,O melalui hubungan antara
waktu kontak dengan kehilangan H.O di setiap perubahan temperatur pada perbandingan mole rasio
ZrSiO4/NaOH (1:2).
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Gambar 3. Perbandingan mole rasio ZrSiO,/NaOH (1:2) pada peleburan zirkon.
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Pada Gambar 3 dapat diperlihatkan bahwa semakin tinggi temperatur dan lama waktu kontak,
kehilangan mole H,O akan semakin besar. Pada Gambar 3 bahwa kehilangan H,0O tertinggi dicapai pada suhu
900 °C pada waktu kontak 60 menit dengan 0,020 mol/gr. Berdasar pengamatan hasil pada mol rasio
ZrSiO4/NaOH (1:2) akan menghasilkan produk yang berbentuk padat yang sangat sulit larut padaproses
pelindian air. Berdasarkan Lubbe [16,14], reaksi pelindian dengan mole rasio ZrSiO4/NaOH (1:2) masih
didominasi oleh Na»ZrSiOs yang sulit larut dalam air dan tidak bisa digunakan pada proses berikutnya yang
reaksinya,

ZrSiOs+ 2NaOH — NapZrSiOs + H.01 )

Pada persamaan reaksi (3) di atas dengan sendirinya masih mengandung ZrSiO4 dan NaOH yang tidak
bereaksi dan hanya kehilangan H,O yang menguap [15]. Ternyata pada mole rasio ZrSiO4/NaOH (1:2) prediksi
kehilangan H20 paling tinggi pada waktu kontak 60 menit dengan suhu 900 °C sebesar 0,02 mole/gr.

Selanjutnya proses peleburan dinaikkan dengan mol rasio ZrSiO4/NaOH (1:4), dan hasilnya dapat dilihat
pada Gambar 4. Ternyata pada Gambar 4, dapat ditampilkan bahwa semakin lama waktu kontak dan semakin
tinggi temperatur tampak kehilangan H,O akan semakin tinggi. Fenomena ini sesuai dengan penelitian Biswas
[14], yang menyatakan bahwa semakin lama waktu kontak dan tingginya temperatur pembentukan NayZrOs
semakin tinggi
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Gambar 4. Perbandingan mol rasio ZrSiO4/NaOH (1:4) pada peleburan zirkon.

Pada Gambar 4 diperlihatkan bahwa mol rasio ZrSiO+/NaOH (1:4) diperlihatkan bahwa kehilangan H,O
tertinggi dicapai pada waktu kontak 60 menit dengan temperetur 900°C sebesar 0,018 mol/gr. Jumlah kehilangan
H.0 tersebut ternyata masih lebih rendah dari pelindian dengan perbandingan mol rasio ZrSiO4/NaOH (1:2). Hal
ini karena jumlah molkul oksigen reaktan dipakai untuk pembentukan produk Na>ZrOs; dan Na,SiOs yang dapat
dilihat pada persamaan reaksi (1). Dari perbandingan dengan persamaan reaksi (3) terlihat bahwa walupun
jumlah mol NaOH lebih tinggi dari reaksi (1), tetapi jumlah molkul oksigen dipakai untuk membentuk produk
Na:ZrO; dan NaSiOs. Berdasarkan Lubbe [16] meskipun reaksi (1) diatas tampak stokiometri, tetapi
menghasilkan produk padat (Na,ZrOs dan Na,SiOs) dan keras. Dengan demikian persamaan reaksi (1) masih
menyisakan ZrSiO4 yang tidak bereaksi dengan NaOH, akibatnya jumlah kehilangan H.O menjadi lebih kecil
dibandingkan dengan reaksi (3).Selanjutnya pada pelindian pada mol rasio ZrSiO4/NaOH (1:6) dapat
diperlihatkan pada Gambar 5.

Pada Gambar 5, dapat diperlihatkan fenomena lamanya waktu kontak dan tingginya temperatur akan
meningkatkan mol kehilangan H,O. Pada Gambar (5) terlihat bahwa pada mol rasio ZrSiO4/NaOH (1:6)
kehilangan H,0 tertinggi dicapai pada waktu kontak 60 menit dengan temperatur 900 °C sebesar 0,020 mol/gr.
Ternyata hal ini telah terjadi peningkatan mol kehilangan H.O dibandingkan dengan mol rasio ZrSiO./NaOH (1:4),
tetapi berharga sama dengan mol rasio ZrSiO4/NaOH (1:2).
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Gambar 5. Perbandingan mol rasio ZrSiO4/NaOH (1:6) pada peleburan zirkon

Fenomena kenaikan mol kehilangan H.O dapat dilihat pada persamaan reaksi berikut [14,21]
ZrSiO4 + 6 NaOH — Na,ZrOs + NasSiO4 + 3 H,0 (4)

Pada persamaan reaksi (4) tersebut walaupun jumlah mol NaOH besar, tetapi kenaikan mol kehilangan
H,0O tidak begitu meningkat. Hal ini karena kebutuhan membentuk produk NasSiOs akan membutuhkan lebih
banyak NaOH. Pada suasana temperatur tinggi (>600 °C) senyawaan produk NasSiO. tersebut ini sangat
dibutuhkan untuk bereaksi dengan ZrSiO. yang tidak bereaksi selama proses pelindian yang reaksinya [21]

NaySiO4 + ZrSi0s — Na2ZrSiOs + NazSiO3 (5)

Berdasarkan Liu [6], persamaan reaksi no (5) tersebut tidak mudah terjadi bila mineral ZrSiOs yang
digunakan berukuran besar, sehingga untuk memperoleh produk Na2ZrO; yang besar sebaiknya partikel mineral
tersebut berukuran keci. Partikel berukuran besar mempunyai energi aktivasi yang lebih tinggi, sehingga kontrol
pembentukan senyawa NaZrSiOs biasanya dikontrol dengan ukuran partikel yang optimal.

Selanjutnya bila mol rasio ZrSiO4/NaOH dinaikan menjadi (1:8), dengan persamaan reaksi sebagai berikut [14],

ZrSiO4 + 8NaOH — NasZrOs + NasSiO4 + 4H20T (6)

Pada Gambar 6, telihat bahwa mol kehilangan H,O pada pada waktu kontak 60 menit dengan
temperatur 900 “C akan meningkat dibandingkan pada ZrSiO4#/NaOH (1:4), yaitu sebesar 0,024 mol/gr.
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Gambar 6. Perbandingan mol rasio ZrSiO4/NaOH (1:8) pada pelindian zirkon
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Berdasar Biswas [14] kenaikan mol H.O yang hilang tersebut karena sumbangan dari reaktan NaOH
yang tidak bereaksi. Hal ini terlihat dengan keadaan struktur produk yang lembab pada hasil pelindian setelah
bersentuhan dengan udara pada suhu kamar. Sementara masa leburan yang konstan pada mol rasio
ZrSiO4/NaOH (1:8), kemungkinan reaksi peleburan mineral ZrSiO, dengan NaOH telah selesai dan meninggalkan
sisa NaOH.

Hal ini ternyata sesuai dengan penelitian Liu [6], bahwa pada suasana ZrSiO4/NaOH (1:8), temperatur
950 °C, fase kristal yang terbentuk di dominasi oleh Na,ZrOs dengan tidak dipengaruhi oleh ukuran partikel.
Dengan kondisi peleburan tersebut dapat dikatakanbahwa fase kristal ZrSiO4 dan NaxZrSiOs tidak terbentuk.

KESIMPULAN

Dengan didahului kinerja furnace Nabertherm HT 04/ 17, ternyata semakin tinggi temperatur dan lama
waktu kontak, kehilangan mol H,O akan semakin besar. Fenomena ini terjadi di setiap mol rasio ZrSiO4/NaOH,
dan besarnya kehilangan mol H,O akan dipengaruhi oleh stokiometri pelindian atau mol rasio ZrSiO4/NaOH.
Kecuali pada mol rasio ZrSiO«/NaOH (1:4), mol kehilangan H,O berharga sama dengan mol rasio ZrSiO4/NaOH
(1:2). Kehilangan mol H;O dicapai pada mol rasio ZrSiOs/NaOH (1:8), pada temperature 950 ‘C dan waktu
kontak 60 menit sebesar 0,024 mol/gr. Pada kondisi tersebut sisa fase kristal ZrSiOy tidak terbentuk, tetapi
sampel mengandung sisa NaOH yang tidak bereaksi dan bersifat pasta.
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