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ABSTRAK

PENGKAJIAN TEKNOLOGI IMOBILISAST LIMBAH RADIOCAKTIF
AKTIVITAS TINGGI DAN LIMBAH ALFA UMUR PANJANG
MENGGUNAKAN BAHAN MATRIKS SYNROC. Pengkajian teinologi
imobilisasi limbah cair radioaktif aktivitas tinggi (LCAT) dan limbah alfa
umur panjang menggunakan bahan matriks synroc dilakukan untuk
menyiapkan penyimpanan okhir di fasilitas penyimpanan lestari tanah
dalam. Synroc adalah bentuk limbah kristalin yang fersusun dari
gabungan fase-fase titanat yang stabil dan dipilih karena kestabilan
geokimia dan kemampuan kolektif untuk imobilisasi semua unsur radioaktif
dalam limbah radioakiif aktivitas tinggi, Pengembangan komposisi synroc
untuk imobilisasi limbah tergantung pada kandungan radionuklida, untuk
LCAT tipe purex yang mengandung aktinida dikembangkan synroc kaya
zirconolite, CaZr1i,Oy  untuk  Imbah  wranium dan  plutonium
dikembangkan sywroc kaya pyrochlore, CadTi,Q; dengan penuambahan
unsur-unsur absorber netron (Hf dan Gd) untuk mencegah kritikalitas, dan
uniuk limbah yang mengandung Tc,Cs dan Sy (dari produk proses
pemanasan LAT) dikembangken synroc kaya fase hollandite/pirovskite,
Ba(AlTi),Tis0p / CaTiO; Laju pelindihan untuk unsur-unsur dalam
synroc adalah jauh lebih kecil dari pada tipe gelas borosilikat limbah.
Bahan matriks synroc umtuk imobilisasi LCAT lIebih baik daripada
menggunakan mairiks gelas borosilikat, dan juga lebih baik untuk
imaobilsasi Iimbah alfa umur panjang daripada menggunakan aspal dan
plastik polimer.  Di Indonesia, adaptasi teknologi imobilisasi LCAT
dengan bahan symroc akan dilakukan untuk imobilisasi LCAT yang
ditimbulkan dari uji pasca-ivadiasi elemen bakar nukliv dan produksi
radioisotop **Mo, dan untuk limbah alfa wmmr panjang yang mengandung
uranium.

Kata kunci : pengelolaan limbah radioaktif, imobilisasi limbah radioaktif,
limbah radicaktif aktivitas tinggi, limbah alfa umur panjang, synroc.
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ABSTRACT

ASSESSMENT OF IMMORILIZATION TECHNOLOGY FOR HIGH
LEVEL RADIOACTIVE WASTE AND LONG LIFE ALPHA WASTE
USING SYNROC MATRIX MATERIAL The assessment of
immobilization technology using synroc matrix material for high level
figuid radioactive wastes (HLLW) and long Iife alpha waste was carried
out for ready fo final storage in the deep geologic disposal facility. Synroc
is a crystalline wasteform comprising a stable assemblage of titanate
phases chosen for their geochemical stability and collective ability to
immobilize all the radioactive elements present in high level radivactive
wasies (HLW). Development of synroc for waste immobilisation depend on
the containing of radionuclides. For the HLW purex type containing of
actinides was developed zirconolite, CaZrTi;O; rich synroc, for the waste
containing of wranium and plutonium was developed pyrochlore, CadTi, Oy
rich synroc with neutron absorbers (Hf and Gd) were needed to suppress
crificality potential, whereas for the waste containing of Tc, Cs, and Sr
{from the heai producing of HLW) was developed hollandite/pirovskite,
Ba(ALTi);TisO4 / CaTiO; rich synroc. Leach-rates for elements in synroc
are very smaller than from a typical borosilicate glass. Synroc matrix
material is better than borosilicate glas matrix for immobilization of
HLLW , and also synroc is better than bitumen and plactic-polymer matrix
materials for immobilization of long life alpha waste. In Indonesia,
adaptation of HLLW immobilization technology using synroc mairix
malerials will be carried out for immobilization of HLLW generated from
post irradiation examination of nuclear fuel element and **Mo radioisotope
production, and for long life alpha waste containing uranium.

Key words : radioactive waste management, immobilisation of radioactive
waste, high level radio- active waste, long life alpha radivactive waste,
synroc.

1. PENDAHULUAN

Pengembangan teknologi pengolahan limbah radioaktif menjadi kemasan limbah yang
siap disimpan telah dilakukan oleh negara-negara maju di bidang nuklir, melalui proses
imobilisasi limbah radioaktif yaifu teknologi sementasi, vitrifikasi, polimerisasi,
bitumenasi, superhigh temperature method (SH1M), dan synroc. Di Indonesia, Pusat
Teknologi Limbah Radioaktif — BATAN telah menerapkan dengan mantap teknologl
sementasi untuk imobilasasi limbah radioaktif aktivitas rendah (LAR) dan limbah
radiozkiif aktivitas sedang (LAS) umur pendek ( Typ < 30 tabun). Sclanjumya untuk
pengelolaan limbak aktivitas tinggi (LAT) wmur panjang khususnya untuk limbah cair
akltivitas tinggi (LCAT) dan limbah cair aktivitas rendah dan sedang (LCAR dan LCAS})
pemancar alfa umur panjang yang ditimbulkan dari proses pemanfaatan tenaga nuklir,
maka perlu disiapkan teknologi imobilisasi limbah menjadi kemasan limbah yang mampu
bertahan selama waktu penyimpanan yang panjang di dalam fasilitas penyimpanan akhir
yaitu di fasilitas penyimpanan lestari tanah dalam (Dezp Gealogical Disposal Facility).

90




ISSN 1978-8738 _ Pengkajian Teknologi ... (Gunandjar)

Di negara-negara yang menerapkan strategi daur bahan bakar buklir tertutup, LCAT
ditimbulkan dari proses olah ulang (reprocessing} bahan bakar nuklir bekas. Dalam
proses olah-ulang, uranium (sisa) dan plutonium (yang dihasilkan) dipisahkan dan
digunakan untuk pembuatan perangkat hahan bakar nuklir baru. Dari proses olah-ulang
terschut ditimbulkan LCAT yang banyak mengandung radionuklida hasil fisi dan
sejumlah kecil transuranium {TRU) yaitu radionuklida aktinida umur panjang.

Strategi pengelolaan LCAT dari proses clah-ulang bahan bakar nuklir bekas dalam gelas
borosilikat, yang diikuti dengan penyimpanan lestari tanah dalam ternyata masih
menghadapi masalah karcna hasil penelitian para ahli geokimia bahwa limbah gelas
borosilikat (hasil imobilisasi LCAT dengan vitrifikasi) ternyata kurang stabil bila
disimpan di dalam tanah akibat adanya pemanasan gamma ( gamma heating) dari limbah
yang masih dapat menimbulkan suhu lebih dari 100 °C. Selain itu tidak dapat dijamin
untuk menghindari kontak air tanah dengan gelas, walaupun serangkaian lapisan
tambahan seperti wadah limbah dari logam dan pembungkus Inar (overparck) dari tanah
liat telah digunakan di dalam fasilitas penyimpanan lestati tanah dalam {1}.

Dengan alasan tersebul maka pengembangan teknologi imobilisasi LCAT terus dilakukan
untuk mencari teknologi yang lebih baik. Salah satu teknologi yang telah dikembangkan
adalah metode Synroc (metode proses pembentukan synroc). Metode ini tclah
dikembangkan di Australia, inggris, dan Jopang dalam rangka kerja sama dengan
Australia [2]. Synroc adalah suatu bahan imobilisasi limbah bentuk kristalin yang terdiri
dari gabungan fase-fase kristal titanat yang stabil. Synroc ini dipilih karena kestabilan
geokimia dan kemampuan kolektif untuk imobilisasi (mengungkung) semua unsur-unsur
radioaktif dalam LCAT [3].

Selanjutnya imobilisasi dengan matriks synroc dikembangkan untuk limbah radioaktif
cair aktivitas sedang (1.CAS) pemancar o (alfa) umur panjang yang mengandung
wranium (U), thorium (Th) den TRU, limbah cair transuranium (LCTRU). Berdasar
pertimbangan keselamatan, kemasan blok limbah hasil imobilisasi dari limbah-limbah
tersebut dimasukkan dalam kelompok yang penyimpanan akhirnya dilakukan di fasilitas
penyimpanan lestari tanah dalam [2,4].

Negara-negara yang mempunyai strategi daur bahan bakar nuklir terbuka seperti
Indonesia tidak ada kegiatan proscs olah-ulang bahan bakar nuklir bekas, maka LAT
adalah bahan bakar nuklir bekas itu sendiri. Di Indonesia, LCAT dilimbulkan dari
pengujian bahan bakar pasca iradiasi di Instalasi Radiometalurgi (JRM) dan dari produksi
radioisotop Mo yang dibuat dari fradiasi uranium diperkaya U di Instalasi Produksi
Radivisotop (IPR). Mengingat pentingnya masalah tersebut, maka dalam makalah ini
dikaji teknologi imobilisasi limbah radioaktif dengan bahan matriks synroc dan adaptasi
teknologinya sebagai alternatif untuk imobilisasi LCAT dari IPR dan IRM, selain itu juga
untuk imobilisasi limbah alfa umur panjang yang mengandung uranium yang ditimbulkan
dari dekomisioning fasilitas pemurnian asam fosfat PT.Petrokimia Gresik (PAF-PKG)
dan limbah yang ditimbulkan dari proses penyiapan bahan bakar nuklir di Tndonesia
untuk PLTN yang akan datang. -
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2. METODE PENGKAJIAN
2.1. Metode

Metode pengkajian dilakukan dengan mempelajari dan melakukan analisis data dan
informasi yang diperoleh dari berbagai studi pustaka dengan permasalahan imobilisasi
limbah radioaktif. Pengkajian diawali dengen mempelajari proses solidifikasi Hmbah
radioaktif dan pengembangan imobilisasi limbah denpan bahan matriks Synroc yang
merupakan teknologi imobilisasi yang paling mutakhir untuk LCAT dan limbah
radioaktif alfa umur panjang. Pengkajian kemudian difokuskan pada evaluasi data proses
imobilisasi, laju pelindihan, dan pengaruh radiasi terhadap blok limbah hasil imobilisasi
menggunakan bahan matriks synroc, serta perbandingannya dengan bahan matriks gelas
borosilikat untuk LCAT, dan dengan matriks aspal atan plastik polimer untuk imobilisasi
limbah radioaktif alfa umur panjang. Selanjumya dilakukan pengkajian adaptasi
teknologi imobilisasi dengan bahan matriks syaroc untuk LCAT (dari IPR dan IRM) dan
limbah sludge radioaktif alfa umur panjang yang mengandung uranium yang ditimbulkan
dari dekomisioning fasilitas PAF-PKG.

2.2, Tempat dan waktu

Pengkajian i dilakukan di Pusat Tenologi Limbah Radioaktif —BATAN, Kawasan
Puspiptek Serpong, Tangerang, Banten pada tahun 2011, sebagai upaya untuk
mempersiapkan proses pengolahan LCAT dan limbah s!udge radioaktif alfa umur panjang
yang mengandung uraninm yang ditimbulkan dari dekomisioning fasilitas PAF-PKG.

3. HASIL STUDI DAN PEMBAHASAN

3.1. Imobilisasi Limbah Radiokatif dan Pengembangan Bahan Matriks
Synroc

Imobilisasi limbah radioaktif melalui proses pemadatan (solidifikasi) bertujuan agar
radionuklida terfiksasi, terkungkung, dan tertahan di dalam matriks bahan pemadat
sehingga radionuklida tersebut tidak mudah lepas oleh rembesan air yang menembus ke
dalam hasil solidifikasi dan radiasinya tertahan. Penggunaan bahan matriks untuk
solidifikasi limbah radioaktif sesuai dengan jenis limbah, sertz sisterm penyimpanan akhir
ditunjukkan pada Tabel 1. Sclidifikasi limbah aifa berumur panjang dapat digunakan
bahan matriks plastik (polimer) atau aspal (bitumen), Sedangkan solidifikasi LCAT umur
panjang digunakan bahan matrik gelas borosilikat. Ketiga jenis bahan matrik terschut
telah digunakan secara komersial di negara-negara maju di bidang nuklir. Pengembangan
terakhir kedua jenis limbah tersebut digunakan bahan matriks synroc.

Pengembangan bahan matriks synroc pertama kali dikemukakan sebagai alternatif
pengganti gelas borosilikat untuk imobilisasi LCAT, dengan ide dasar memasukkan
radionuklida hasil belah dan aktinida ke dalam kisi-kisi kristal mineral sintetis yang telah
diketahui mempunyai umur yang sangat panjang (beberapa juta tahun) di alam. Sebagai
ilustrasi ditemukan chemical zoning dari mineral zirconite alam dalam umur 40 juta tahun
yang ditemukan di Adamello Itali Utara, kristal tersebut mengandung : 2,7 — 17,1 % berat
ThO; dan 0,7 — 6,0 % berat UQ, dan telah dihitung dosis peluruhan o adalah 0,2 — 1,0 x
10’ o, /mg yang equivalen dengan umur suatu sysroc yang disimpan selama 10° sampai
10° tahun [1].
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Pada tahun 1978, RINGWOOD [5] menemukan sysroc yang merupakan gabungan
mineral titanat yang jauh lebih tahan terhadap air dibanding dengan gelas borosilikat.
Proses imobilisasi limbah dalam symroc dilakukan dengan cara mencampurkan limbah
hasil belah atau aktinida dalam larutan asam nitrat dengan prekursor oksida (precursor
oxide), kemudian campuran tersebut dikeringkan, dikalsinasi dan dipres-panas dibawah
kondisi reduksi pada suhu sekitar 1200 °C unwk membentuk suztu keramik multi-fase
yang padat [6]. Kompesisi prekursor oksida untuk synroc standar (dalam % berat) adalah
. ALO; (5,4); BaO (5,6); CaO (11,0); TiO, (71,4) dan ZrO; (6,6). Pembentukan fase-
fase utama mineral symroc terjadi pada suhu tinggi sekitar 1200 °C dengan reaksi sebagai
berikut :

BaO +Al,05+8Ti0p-—--- >Ba(ALTi); Tis0w (Hollandite) +20,
(1)
CaO + Zr0, +2Ti0r ——->CaZrTi.0; (Zirconolite)
)
Ca0 + TiQ; —--—-> CaTiO; (Perovskite) (3

Pada pengembangan synroc terbentuk turunan fase utama dengan unsur-unsur yang
terkandung dalam limbah, yaitu : pyrochlore (CaATi;Oq, A = Gd, Hf, Pu, dan U) vang
merupakan turunan zirconolite dengan penambaban unsur penyerap ncutron (Hf dan Gd)
untuk mencegah terjadinya kritikalitas, drammerite (AnTiOp An = aktinida), dan
freudenbergite (NazFe,Tig0 ). Fase-fase penyusun synroc dan radionuklida yang masuk
ke dalam kisi-kisi berbagai fase mineral yang ada ditunjukkan pada Tabel 2.
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Tabel 1. Klasifikasi limbah berdasar umur paroh radionuklidanya dan solidifikasi (bahan
matriks) serta tipe penyimpanan akhimya [4].

nuklida yang berwaktu
paroh ratusan atau ribuan

rendah, lebih kecil

dari batas ambang

Klasifikasi
No| Karakteristik yang Limbah berumur Limbah Berumur Panjang
ditinjau pendek Limbazh alfa Limbah akyivitas
Tinggi
1 |Aktivitas awal Rendah atau Rendah atau sedang, [Sangat tinggi, aktivi-
radionuklida yang sedang, aktivitasnya dapat [tas dapat diabaikan
berwakiu paroh < 30,17 [aktivitasnya dapat |di-abaikan setelah [setelah beberapa ratus
tahun diabaikan setelah 300 tahun. tahun.
300 tahun,
Aktivitas awal radio-  {Nol atau sangat Rendah atan sedang, [Rendah atau sedang,

tahun. yang ditctapkan.
Radiasi utama yang Beta-gamma Alfa (o) Beta-gamma selama
dipancarkan (B-v) beberapa ratus tahun,
emudian setelah ilu
| ang utama alfa.
2 [Radionuklida yang Sr-90(28,8 tahun), [Np-237 (2x10°%h), [Co-60, Sr,90, Np-137,
utama. Cs-137(33 th), Co- [Pu-239 ( 2,4x10%h), [Pu-239, Am-241, dan
60 (5 th), Fe-55(2,5 |Am-241(4x10%th), |Am-243.
th). dan Am 243
(8x10°th)
3 [Bahan Matriks untuk  |Semen , plastik  [Plastik (polimer), |Gelas (vitrifikasi).
solidifikasi. (polimer) aspal (bitumen)
4 |Sistem penyimpanan  [Penyimpanan tanah [Penyimpanan tanah [Penyimpanan tanah
akhir. dangkal selama 300 (dalam selama dalam selama jutaan
tahun. jutaan tahun. tahun,
Tabel 2. Fase-fase utama dan turunannya dalam mineral synroc-C (standar) dan
radionuklida yang
masuk dalam kisi-kisi fase mineral [1,5].
Fase mineral Rumus kimia Radionuklida dalam kisi fase mineral
Hollandite, Ba(Al,Ti);TigOy4 - Cs danRb.
Zirconolite, CaZrli,0; - Logam tanah jarang, Aktinida (An).
Perovskite, CaTi0; - 8r, Logam tanah jarang, dan Aktinida (An)
Pyrochlore ® CaATi,0, - Cadan A (Gd, Hf, Py, U)
Rrannerite ™ An Tiy Q4 - Aktinida (An)
Freudenbergite @ | NaFe,TisOus - Na, Fe
Titan Oksida Ti O,
Fase padvan Paduan Logam - Te, Pd, Rh, Ry, dll.
¥ Turunan zirconolite dengan penggantian Zr oleh A (Gd, Hf, Pu, U).
® Turunan perovskite dengan penggantian Ca oleh An (Aktinida).
* Turunan hollandite dengan penggantian Ba, (AL, Ti) oleh Na dan Fe.
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Pengembangan selanjutnyza dilakukan dengan modifikasi synroc-C menjadi beberapa
turunan symroc, yaitu dengan mengubah komposisi synroc yang disesuaikan dengan
kandungan radionuklida dalam limbah. Solidifikasi limbah yang mengandung aktinida,
digunakan synroc kaya zirconolite (80 % berat zirconolite). Solidifikasi limbah U dan Pu
digunakan synroc kaya pyrochlore. Solidifikasi limbah Te, Cs, dan Sr hasil pemanasan
LCAT digunakan synroc kaya fase hollandite / perovskite |5].

Diagram alir proscs pengolahan limbah cair radicaktif dengan synroc ditunjukkan pada
Gambar 1. Prekursor non-radioaktif synroc dibuat di luar hot-cell menggunakan metode
kimia yang dikembangkan Dosch ®. Hasil siurry dikeringkan pada 130 °C dalam drum
pengering berputar menjadi serbuk bebas alir, kemudian dimasukkan scbagai moving bed
ke dalam vertikal kiln dimana kalsinasi dilakukan pada 750 °C dalam keontrol media
reduksi dengan Ar-44 % H,. Serbuk yang tidak menguap dituang ke dalam wadah baja
tahan karat dan dimasukkan 2 % logam Ti untuk mempermudah pengendalian proses
redoks selama pres-panas. Wadah (container) kemudian divakumkan dan ditutup. Sedang
unsur yang menguap seperti Cs akan diolah dengan sitem pengolahan gas buang.
Campuran synroc dari serbuk prekursor dan limbah (~ 25 % densitas teoritis) dikonversi
menjadi keramik monolit yang sangat kompak dengan pres-panas pada 3150 — 1200 °C,
dan tekanan 500 — 1000 bar. Proses untuk tahap ini adalah pres-panas isostatik (hof
isostatic pressing = HIP) yang digunakan sccara luas pada skala komersial. Reduksi
volume limbah yang besar menyertai langkah ini dan limbah hasil pres-panas (synroc
monoliths ) dikumpulkan dalam canister, selanjutnya disimpan di dalam fasilitas
penyimpanan lestari tanah dalam.

T4 70y Ca0 |-
$A®: 4 5807 T

HASILPRESPANAS. ylinpc s ?ﬂ‘mt .

Gambar 1 : Diagram alir proses pengolahan Limbah cair radioaktif dengan synroc [7].
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3.2. Daya tahan synroc limbah terhadap air

Data hasil pengujian pelindihan (daya tahan synroc limbah terhadap air) dengan gelas
borosilikat sebagai pembanding dapat dilihat pada Gambar 2. Tipe gelas borosilikat hasil
imobilisasi LCAT (PNL 76-68) digunakan sebagai pembanding, menunjukkan laju
pelindihan 17 unsur pada dasarnya tetap konstan pada periode waktu yan g panjang, pada
subu 75 °C harganya berkisar pada 0,2 — 1,0 gm™ hari’. Sedang laju pelindihan untuk
berbagai unsur dalam synmroc menunjukkan suatu rentang harga yang lebar Laju
pelindihan dengan cepat turun dalam beberapa hari (10-30 hari) pertama, kemudian turon
secara asymptotic menuju suam harga minimum yang menunjukkan kurva yang hampir
mendatar.

i LU ;

s
s 5

x L] n
N o

44

i.aju.jﬁ_e[{r_;qihan-‘fz;f-’h-l"z;harﬁ

19 .
5 Iﬁ' IS- 3 . * W““““‘“‘“W‘Zr
E "'.s.- T R I R L i et At £ LS 4 o R o
e e s
Walktu (harl)

Gambar 2 : Perbandingan perilaku pelindihan synroc + 9% LAT pada 95 °C dan Gelas
Borosilikat pada 75 °C dalam air murni [7,8].

Daya tahan synroc limbah terhadap air jauh lebih tinggi dibanding dengan gelas
borosilikat limbah. Setelah 10-30 hari, pelindihan unsur-unsur valensi satu dan dua (Cs,
Ca, Sr, dan Ba) dalam synroc adalah 500 sampai 2000 kali lebih keeil daripada gelas
borosilikat. Sedang untuk Iaju pelindiban unsur-unsur multivalen seperti Nd, Zn, Ti dan
U dalam synroc adalah sekitar 10.000 kali lebih kecil daripada dalam gelas borosilikat.
Laju pelindihan synroc limbah pada dasarnya konstan terhadap perubahan tingkat muat
limbah dari 9 — 20 % berat LAT ™*). Pada suhu yang lebih tinggi {(300-800 °C) synroc
menunjukkan ketahanan pelindihan masih sangat baik, tetapi pada gelas borosilikat
dengan cepat terjadi kerusakan |7].

Sclain data penclitian tersebut di atas, ada beberapa data penelitian lain yang
mempelajari laju pelindihan untuk studi daya tahan symroc terhadap fasa air dari berbagai
jenis limbah. Data tersebut saling melengkapi dan saling memperkuat dan rangkumannya
ditunjukkan pada Tabel 3.
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Tabel 3. Rangkuman laju pelindihan unsur-unsur dalam berbagai jenis symroc limbah
yang mengandung uranium, aktinida atau TRU pada air bebas ion dan waktu

pengujiannya [7,9,10,11]

Unsur yang Laju Media Walitu Jenis synrec limbah
terlindih Pelindihan, pengujian
(e.m™hari™) B

Sr 1,5x 107 Synroc limbah dari

Ba 2,0 x10° Air bebas 100 hari | LCAT mengandung

Cs 8,5x10™ ion, 95 °C hasit belah dan aktinida

Ca 4,0x 10" [7]-

Nd 9,0x10°

Ti 3,3x107

Zr 2,5%10°

U 50x10°¢

Ba 2,0x 107 Synroc limbah dari

Cs 1,3x10" Airbebas | 7 hari produksi Mo

Sr 1,3x 10 ion, 70 °C (44%berat limbah

Ti 3,0x10° simulasi) [9].

U 90x10°

Np, Pu, 10°-10° Air bebas 1000 hari | Synroc-C, limbah TRU

Am,Cm. ion, 70 °C [10].

Pu, Gd 1x 10° Air bebas Jangka Synroc-C kaya

Ti, Zr,Hf Takterdeteksi ion, 70 °C waktu zirconolite LCAT
panjang mengandung u [11].
lebih dari
1 tahun

Pada Tabel 3 dapat dilihat bahwa Jaju pelindihan unsur-unsur dari synrec dengan berbagai
jenis limbah sangat rendah dan tidak ada perbedaan yang signifikan, terutama pada
kondisi sieady state (yang dicapai pada waktu pelindihan > 100 hari). Hal ini dapat
dilihat bahwa laju pelindihan U (sebagai salah satu unsur aktinida) rclatif sama dengan
 unsur aktinida Pu, Np, Am, dan Cm dari synroc limbah yang berbeda yaitu sekitar 107°-
10° gm>hari’'. Dari data tersebut di atas menunjukkan bahwa symrec mempunyai
ketahanan yang tinggi terhadap fase air dan lebih baik dari pada gelas borosilikat limbah.
Hasil pengujian synroc limbzh ini menunjukkan bahwa laju pelindihan sysrac relatif
sangat rendah dan memenuhi nilai standar dari TAEA. Pelindiban unsur-unsur multivalen
(seperti U atau aktinida vang lain dan Nd) sangat rendah daripada unsur-unsur valensi
satu dan dua, oleh karena itu symroc limbah akan sangat baik untuk imobilisasi unsur-
unsur aktinida pemancar alfa umur panjang.

3.3. Daya tahan synroc limbah terhadap radiasi

Studi kernsakan akibat radiasi dilakukan dengan studi difraksi terhadap mineral-mineral
sejenis symroc dengan iradiasi elektron, nefron dan ion-ion berat terhadap cuplikan
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sintetis dan cuplikan yang ditambah (doping} dengan radionuklida pemancar « yaitu
*Cm (T} = 18 tahun) dan Z*Pu (Tyz = 87 tahun). Proses kerusakan terhadap blok
synroe limbah hanya terjadi karena adanya peluruhan o, dengan kerusakan utama timbul
dari atom-atom yang terpelanting (recoil), bukan partikel o itu sendiri. Recoil atom
mempunyai jangkauan yang sangat pendek (~20 nm), maka kebanyakan kernsakan
terjadi pada fase-fase yang mengandung aktinida pemancar o. Hasil-hasil penclitian
pengaruh radiasi « terhadap syrroc ditunjukkan pada Tabel 4.

Hasil penelitian menunjukkan bahwa dengan adenya doping **‘Cm, laju pelindihan
synroc meningkat walaupun hanya ~10 kali dibanding bila tidak didoping dengan **Cm
(menjadi 107 - 10° gmZhari™) [12). Adanya **Pu dan **Cm pada fase zirconolite /
pyrochlore dan pada synroc-C menyebabkan terjadinya swelling sekitar 4 - 6,9 %volume
[13,14]). Walaupun demikian perbedaan swelling pada berbagai fase kristalin tidak
menychabkan micro-cracking (peretakan mikro) dalam synroc-C. Pada synroc kaya
natrium (Na), sejumlah fase frendenbergik (Na,Fe,TisOy) yang signifikan distabilkan
oleh adanya natrium [15]. Kejadian secara alami pada sywroc fase zirconolite dengan
paparan radiasi sampai sekitar 3x10” pehwruhan o/g telah ditunjukkan dapat menahan
unsur-unsur aktinida selama periode waktu sampai 2,5x10° tahun [13). Dari hasil-hasil
penelitian tersebut telah difabami perilaka synroc akibat radiasi o pada dosis tinggi yang
menunjukan bahwa kerusakan synroc relatif sangat rendah. Selain it tidak ada tanda
adanya proses terjadinya peretakan antar-butiran (intergramular cracking) synroc pada
proses pres-pangs.

Tabel 4. Pengaruh radiasi o terhadap kerusakan synroc (Iaju pelindihan
dan swelling) [12,13,14,15,16).

Jenis synroc Doping unsur pemancar [ Pengaruh radiasi [T terhadap synroc
“(laju pelindihan dan swelling)
Synroc-C standar | **Cm Laju pelindihan meningkat 10 kali
dan Synroc [ase menjadi 10 sampai 10° g m™ hari™*
amorf zirconolite [12].
Synroc kaya Terjadi swelling ~ 6% volume [13].
zirconolite dan | #*pu -
pyrochlore
Synroc-C dan “%pu dan ““Cm Terjadi swelling 4,0 — 6,9 %vol.
specimen fase (11,2%berat **Pu0, atay | Perbedaan swelling pada berbagai fase
tunggal untuk 4% berat **Cm,0; dengan | tidak menyebabkan micro- cracking,
zirconolite dan | dosis 1,5 x10" /g pada Sedang pada synroc kaya Na, micro-
peravskite. 300 °K). cracking baru teramati pada dosis
~10"* 0 /5 [14,15,16].

3.4. Perbandingan bahan matriks aspal, plastik polimer, dan synroc.

Imobilisasi limbah alfa umur panjang dengan baban matriks synroc merupakan
pengembangan terakhir. Perbandingan bahan matriks aspal, plastik polimer, dan gynroe
untuk imebilisasi limbah alfa umur panjang ditunjukkan pada Tabel 5.
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Pada Tabel 5 menunjukkan bahwa synroc lebih banyak mempunyai keunggulan dari pada
menggunakan matriks aspal atau plastik polimer. Dengan demikian teknologi imobilisasi
dengan matriks syrroc adalah teknologi terbaik dibanding dengan gelas borosilikat untuk
LCAT yang mengandung radionuklida hasil belah dan transuranium, maupun dibanding
dengan matriks aspal atau polimer untuk limbah radioaktif alfa umur panjang akiivilas
rendah dan sedang, karena sywroc mempunyai kestabilan geokimia dan kemampuan
kolektif unfuk imobilisasi semua unsur radioaktif, serta ketahanan tinggi terhadap air
tanah dalam penyimpanan lestari tanzh dalam.

Tabel 5. Perbandingan bahan matriks aspal, plastik polimer, dan synroc untuk imobilisasi
limbah alfa umur panjang [7,18].

Karakteristik Yang Bahan Solidifikasi
Ditinjan Aspal [18] Termoseting Synroc|7]
Plastik [18]
Kekakuanfkckerasan Diperlukan sebuah Baik Sangat baik
sesudah penampungan
pembekuan/pendinginan
Penimbunan Diperlukan sebuah Memungkin | Langsung
kontainer kan
langsung
Ketahanan terhadap Buruk 10 kN/em® Sangat baik
kompresi
Kemungkinan perubahan | Ya tidak tidak
bentuk
Ketahanan terhadap Baik Baik Sangat baik
kondisi atmesfir ]
Berat jenis pada 25 °C 0911 g/lom’ 1,2 g/em’ 2,5-3,4 g/em’
Penanganan Pemanasan tangki Peralatan Press panas pada
penampungan aspal, konvensiona | suhu tinggi
timbul nap. Perlu 1 1100-1200 °C
perlindungan terhadap
kebakaran
Pemasukan limbah Proses panas Proses Proses dingin
dingin
Berat limbah yang Maksimum 50 % Maksimum | Maksimum 70 %
dimasukan tergantung kandungan | 70 %
bahan dalam limbah
Ketahanan terhadap Tidak terpengaruh Tidak Tidak terpengaruh
mikroorganisme terpengaruh | (tahan jutaan
_ tahun)
Ketahanan terhadap radiasi | 10°— 10’ rad 5 x 10” rad 5x 10° rad
Ketahanan terhadap api Terbakar Rusak Sangat tahan
(dalam 30 menit pada 700 sebagian (Tahan sampai
—900°C) ’ subu tinggi >1200
°C).
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4. ADAPTAS| TEKNOLOGI PROSES IMOBILISAS| LCAT LIMBAH
ALFA UMUR PANJANG DENGAN BAHAN MATRIKS SYNROC

Proses imabilisasi limbah radioaktif dengan matriks synroc dapat dilakukan secara proses
kontinu seperti pada Gambar 1, tetapi mengingat kondisi peralatan yang tersedia maka
adaptasi teknologi imobilisasi dengan matriks synroc ini dilakukan melahri penelitian
skala laboratorium terlebih dahulu dengan mengembangkan proses solidifikasi melalui
proses sintering pada suhu tinggi sebagai pengganti proses pres-panas pada suhu tinggi.
Pengembangan proses solidifikasi dengan mairiks symroc melalui sintering ditunjukkan
pada Gambar 3.

i Pengerfrgan
= R
¥
Pocampursn
prikarior +limbsh — | Pris gie
radioakti] ;

F

A

s h !

Sintériag Wadshuntuk

Suka Vingyd Penyimpanan
{1200°C} Eestari

-

Gambar 3 : Diagram alir pengembangan proses imobilisasi LCAT dan limbah alfa umur
panjang melalui proses sintering suha tinggi.

Pada proses imobilisasi dengan synroc (Gambar 3), limbah radicaklif (siudge atau cair)
dicampur dengan campuran prekursor oksida sambil diaduk sehingga terbentuk shurry,
kemudian dikeringkan pada suhu 130 °C, dilanjutkan proses kalsinasi pada suhu 750 °C,
dan kemudian proses pres-dingin dan dilanjutkan dengan sintering pada suhu tinggi 1200
°C. Fase-fase synroc seperti ditunjukkan pada reaksi (1), (2), dan (3) maupun fase-fase
turunan seperti ditunjukkan pada Tabel 2, terbentuk pada proscs sintering. Pada proses
sintering juga memberikan cnergi yang dibutuhkan untuk pertumbuban butir fase-fase
synroc yang kemudian dapat menutupi pori-pori spsroc dan menjadi bemtuk suatu
keramik monolit muili fase yang padat. Produknya berupa blok spnrac limbah ditampung
dalam wadah (canister), kemudian hasil solidifikasi disimpan di fasilitas penyimpanan
lestari.

4.1. Adaptasi Imobilisasi Limbah Cair Aktivitas Tinggi (LCAT)

Di Indonesia, LCAT ditimbulkan dari kegiatan di IRM dan IPR vang ada di Fasilitas
Penelitian Tenaga Nuklir Kawasan Puspiptek Serpong. LCAT dari IRM berupa limbah
yang ditimbulkan dari kegiatan uji pasca iradiasi elemen bakar nuklir (pengkayaan 20 %
berat **U) yang mengandung radionuklida hasil fisi dan aktinida, sedang LCAT dari IPR
berupa limbah dari kegiatan produksi radicisotop molibdenivm (**Mo) melalui jalur
iradiasi target uranium (93% **°U) di dalam reaktor. LCAT dari produksi radioisotop
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Mo mengandung unsur-unsur hasil fisi, sisa uranium, dan unsur-unsur aktinida (TRU)
minor. Imobilisasi kedua jenis limbah ini telah dipelajari di Pusat Teknologi Limbah
Radioaktif-BATAN dengan teknik vitrifikasi [19,20] dan dengan teknik polimerisasi [21].
Tekmologi imobilisasi dengan matriks synroc mempunyai prospek yang lebih baik dan
dapat diadopsi dan dikembangkan sebagai alternatif untuk imobilisasi LCAT yang
ditimbulkan dari IRM dan IPR. Adaptasi teknologi imobilisasi dengan synroc untuk
LCAY tersebut dapat dilihat pada Gambar 4 dan Gambar 5 yang masing-masing

mempunyai 2 alternatif.

_ LeaTt
(*U+ HasilFisd)
T ALTERNATIFL
4 " Tmohilisasi dengan
ALTERNATIF-2 SYNROCKkays
Fhstrakis] dmgan Asam Tirconoliie
Dittil Heksil Fesfat
Fen)mi)anun Fu;l Organik
Semmtars (mU)
! ]
LCAR Tmubiliszsi dengan
7 S¥NROCkaya
Inobilinsidengm Hpockiore
Semetttasi

Gambar 4, Adaptasi teknologi imobilisasi dengan symroc untuk LCAT yang ditimbulkan
dari produksi Mo di Instalasi Produksi
Radioisotop (IPR).
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LCATI
{U+TRU+Hasil Fisi)
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™S o
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ALTFRNATIF-]
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/\

LCATH LCIRU
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1 2. TRU) kontaminan Hasl
] |
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Gambar 5. Adaptasi teknologi imobilisasi dengan synroec untuk LLCAT yang ditimbulkan
dari Instalasi Radiometalurgi (IRM).

Pada Gambar 4, LCAT dari IPR dapat langsung diimobilisasi dengan symroc atau
dilakukan ekstraksi dengan Asam dietil heksil fosfat untuk memisahkan U dan hasil
fisl, kemudian baru dilakukan imobilisasi dengan sysroc. Sedang untuk LCAT dari IRM
juga dapat langsung diimobilisasi dengan synroc atau dilakukan ekstraksi dengan TBP-
Dodekan schingga diperolch LCAT-IT {mengandung hasil fisi dan kontaminan TRU dan
U) dan limbah cair transuranium (LCTRU) yang mengandung TRU, U dan kontaminan
hasil fisi, baru kemudian dilakukan imobilisasi dergan synroc. Jenis syrroc untuk limbah
dengan kandungan utama uranium dipilih jenis synroe kaya zirconolite ataw pyrochiore,
sedangkan untuk limbah dengan kandungan utama hasil fisi dipilih jenis synroc kaya
hollandite/perovskite. Adaptasi teknologi imobilisasi dengan synroc untuk kedua jenis
E.CAT tersebut masih perlu dilakukan penelitian dan pengembangan lebih lanjut dengan
proses sesuai diagram alir pada Gambar 3.

4.2. Adaptasi Imabilisasi Limbah Sfudge Mengandung Uranium

Pari data dan pengembangan penggunaan symroc untuk imobilisasi limbabh radicaktif
tersebut di atas, maka adaptasi teknologi imobilisasi dengan matriks sysroc akan sangat
baik pula unfuk imobilisasi limbah sludge radioaktif yang mengandung uranium dari
dekomisioning fasilitas PAF-PKG. Limbah sludge radioaktif hasil proses biooksidasi
limbah radioaktif cair organik dari dckomisioning fasilitas PAF-PKG mempunyai
aktivitas alfa pada nilai 0,4 < a < 40,2 kBq/liter (< 1,08x10" Ci/m®), beta pada barga
1173 £ B < 4100 Bgliter (< 1,107x10™* Ci/m®) dan kadar padatan total 40-50 % berat.
Radionuklida dalam limbah tersebut berasal dari batuan fosfat yang mengandung
uranium alam (99,27 % U-238, 0,7205 % U-235, dan 0,0056 % U-234) dan unsur-unsur
lain termasuk unsur radionuklida anak luruhnya.

Adaptasi proscs imobilisasi limbah dari demomisioning fasilitas PAF-PKG dengan
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matriks synroc masih dalam penelitian dengan proses sintering mengikuti diagram alir
pada Gambar 3. Hasil penelitian sementara dengan komposisi prekursor standar diperoleh
blok syaroc limbah hasil imobilisasi pada tingkat muat limbah 30% berat, proses
sintering pada suhu 1200 °C selama 3 jam, dengan harga densitas 2,85 gfcm’, kuat tekan
10,98 kN/cm®, dan laju pelindihan uranium pada hati pertama adalah 3,26.10° g.om’
2hari! (=3,26.102 gmZhari') [22] yang relatif masih lebih linggi daripada hasil
penelitian RINGWOOD dkk yang harganya sekitar 10 g.m™ hari” (Gambar 2). Kualitas
blok syrroc limbah hasil imobilisasi dengan proses sintering tersebut masih akan dicoba
ditingkatkan dengan menaikan suhu sintering yang lebih tinggi (1300-1400 °C). Adaptasi
prosss ini akan diterapkan untuk limbah serupa yang ditimbulkan dari proses penyiapan
bahan bakar nuklir dari jalur penambangan bijih uranium, sampai fabrikasi bahan bakar
nuklir untuk mendukung beroperasinya PLTN yang akan datang.

5. KESIMPULAN

Imobilisasi LCAT dan limbah alfa umur panjang dipilih menggunakan matriks synroc
karena kestabilan geokimia dan kemampuan kolektif untuk imobilisasi semua unsur
radioaktif yang terkandung dalam Kkedua jenis limbah tersebut. Hasil pengkajian
mepunjukkan bahwa laju pelindihan synroc limbeh untuk unsur-unsur valens] satu dan
valensi dua (Cs, Ca, Sr, Ba) dalam synroc adalah 500 sampai 2000 kali lebih kecil dari
pada tipe gelas borosilikat limbah (sebagai pembanding). Laju pelindihan untuk unsur-
unsur mudtivalent ( Nd, Zr, Ti, dan 1) dari synroc limbah adalah sekitar 10.000 kali lebih
kecil daripada dari gelas borosilikat limbah. Laju pelindihan syrroc limbah dan pengaruh
radiasi terhadap symroc relatif sangat rendah. Bahan matriks synroc untuk imobilisasi
LCAT lebih baik daripada menggunakan matriks gelas borosilikat, dan juga synroc lebih
baik untuk imobilsasi limbah alfa umur panjang daripada menggunakan aspal dan plastik
polimer. Adaptasi teknologi imobilisasi dengan matriks synroc untuk LCAT dari produksi
radioisotop Mo-99 di TPR dan dari uji paska iradiasi elemen bakar nuklir di IRM, serta
limbah studge radioaktif dari dekomisioning fasilitas PAF-PKG yang mengandung
uranium sedang dalam penelitian melalui proses sintering suhn tinggi scbagai upaya
alternatif (penganti) imobilisasi melalui pres-panas subu tinggi 1200 °C.
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