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Abstrak

Proses pemungutan uranium dalam efluen proses dapat berjalan efisien apabila kadar asam-asam
pengganggu harus diturunkan atau dieliminasi. Efluen proses selain mengandung uranium juga
terdapat kompleks asam. Untuk mengindentifikasi kompleks asam tersebut ke dalam efluen
ditambahkan sejumlah reagent AgNO3;, Pb(NOs),, Ba(NO3), secara berurutan dan bertahap sesuai
dengan aturan golongan ion seperti dianjurkan dalam kimia analisis kualitatif. Secara berturut-turut
dapat diidentifikasi adanya asam-asam di dalam efluen proses diantaranya : CI",COs", PO, C,0,
dan harus dieliminasi. Sementara, konsentrasi kompleks NOj harus didestruksi dan SO,
diturunkan kadarnya. Hasil yang diperoleh pada proses pengendapan berupa endapan putih masing-
masing dari AgCI, A92C03, Ag20204, Ag(PO4)3 szC|2, PbCOg, PbCzO4, Pbg(PO4)2, BaCOs,
BaC,0,, dan Baz(PO,),. Dengan menggunakan destruktan formaldehida kadar asam nitrat di dalam
efluen turun dari 4,35 N menjadi 2,89 N. Hasil analisis kadar uranium dalam efluen proses yang
diperoleh turun dari 600 ppm menjadi 425 ppm atau turun sekitar 29,17% karena sebagian
uranium terjebak dalam endapan. Hasil analisis kandungan unsur-unsur impuritas dalam efluen
terbukti masih dalam batas ambang yang diizinkan sebagai umpan proses konversi kimia.

Kata kunci : Penjeratan asam-asam, uranium, impuritas, efluen proses

Abstract

The recovery of uranium in the effluent process can be done successfully when the concentration of
bully acids should be reduced or eliminated. The process effluent contains uranium and other acid
complexes. To identify the acid complexes in the effluent several reagents are added step wisely the
solutions of AgNO3, Pb(NO3),, Ba(NO3), in accordance to standard qualitative chemical analysis. It
has been identified that the effluent containts CI, CO3~, PO, C,0,~ complexes that should be
eliminated. Meanwhile, the concentration of NO3” complex should be dectructed and SO,~ complex
should be lowered. The results obtained in the form of a white precipitates coming from AgCl,
AngOg, A92C204, Ag(PO4)3, PbC|2 , PbCOg, PbC204, Pbg(PO4)2, BaC03, BaC,0, , and Ba3(PO4)2.
By using the formaldehyde solution as the destructant the nitric acid content in the effluent can be
reduced from 4.35 N into 2.89 N. The analyses results of the uranium content in the effluent process
decreased from 600 ppm to 425 ppm or decrease about 29.17% due to the part of the uranium
entrapped in the sediment. The analytical results of the impurity contents in the effluent fullfils the
maximum threshold permitted as the feed for further chemical conversion process.

Keywords: Entrapment Acids, uranium, impurity, effluent process
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1. Pendahuluan

Selama berlangsungnya proses produksi
bahan bakar nuklir senantiasa melewati 4
(empat) tahapan yaitu : proses konversi kimia,
fabrikasi, analisis, dan proses pemungutan
gagalan produksi[1l]. Semua tahapan ini
dipastikan  menggunakan berbagai larutan
asam (HC', H2C03V H3PO4, H,C,04, HNO;3 dan
H,SO,). Adapun kegunaan masing-masing
asam tersebut biasanya digunakan sebagai
reagen pengendap, pelarut, pengencer, dan
lain-lain[2-4]. Penggunaan asam yang berlebih
akan menumpuk dan terbentuk dalam efluen
proses. Apabila hal tersebut dibiarkan terus-
menerus, maka akan mengganggu dan
menyulitkan  dalam  proses  pemungutan
uranium yang ada di dalamnya. Kemungkinan
lain adalah apabila tetap dibiarkan menumpuk,
maka akan terjadi berbagai hal yaitu
mengakibatkan sarana wadah/tangki sebagai
penampung sementara (intermediate tank)
mudah rusak, mudah bocor karena Kkarat,
mengganggu  keselamatan  kerja,  dan
mengakibatkan pencemaran lingkungan, dan
lain-lain[5-6].

Efluen proses yang berada di Instalasi
Elemen Bakar Eksperimetal (IEBE) - Pusat
Teknologi Bahan Bakar Nuklir - BATAN,
Serpong merupakan hasil kegiatan rutin
analisis dan penelitian lain yang menggunakan
larutan. Hingga saat ini, kondisi efluen proses
tersebut telah dikelola dan dikelompokkan,
namun penanganannya sebatas pemungutan
uranium di dalamnya. Efisiensi hasil yang
diperoleh dari proses pemungutan uranium
masih rendah. Hal tersebut disebabkan oleh
keberadaan asam-asam kompleks di dalam
efluen proses yang amat mengganggu[7]. Oleh
karena itu, untuk menaikkan efisiensi
pemungutan uranium di dalam efluen proses,
maka seharusnya sebelum proses pemungutan
uranium dilakukan, kompleks asam yang ada
harus diturunkan kadar atau bahkan
dieliminasi terlebih dahulu. Pada kenyataannya
efluen proses yang ditemui di IEBE
mengandung banyak asam, sehingga asam-
asam tersebut membentuk kompleks dalam
larutan.

Percobaan ini adalah mengeleminasi asam
pengganggu (CI, COs~, PO,3, C,0,7) dan
menurunkan kadar asam (NOjz, SO47) dalam

efluen proses untuk mempersiapkan umpan
pada proses lanjut[2-4]. Penurunan kadar asam
nitrat (NO3) dalam efluen proses secara

proses destruksi berguna untuk
mempersiapkan umpan proses ekstraksi-
pelarut[8-9], sedangkan  mempertahankan

asam sulfat (SO4-) dalam efluen proses adalah
untuk  mempersiapkan umpan pada proses
lanjut seperti proses pertukaran ion (ion
exchange), resin termodifikasi (chelating
resin) atau pertukaran-pertukaran ion jenis
lain[10-11].

Efluen proses yang berada di IEBE sangat
kompleks, baik impuritas maupun jenis
asamnya. Asam-asam yang tercampur dalam
efluen proses tersebut adalah asam fosfat
(H3sPO,4), asam nitrat (HNO3) asamoksalat
(H.C,04), asam khlorida (HCI), asam sulfat
(H,SO,4), dan asam karbonat (H,COg3) yang
tidak stabil keberadaannya. Oleh karena itu,
asam-asam yang ada dalam wadah simpan
sementara (intermediate tank) dimungkinkan
salah satu asamnya bereaksi dengan ion U0,
dan membentuk UO,(NOg3), yang mudah
bereaksi membentuk endapan.

2. Tata kerja

e Efluen proses disaring guna memisahkan
pengotor yang terikut agar diperoleh
beningan/filtrat bebas impuritas padat.

e Filtrat  dari efluen proses dianalisis
masing-masing untuk mengetahui kadar
uranium didalamnya menggunakan peranti
potensiometri dan impuritasnya
menggunakan peranti AAS.

e Filtrat sebanyak 250 mL dimasukkan
dalam ke dalam gelas beaker lalu ditetesi
dengan reagent/pereaksi AgNO;3; kurang
lebih 10 mL dilakukan menurun hingga 5
mL, disaring residu dianalisis kadar
Uraniumnya dan filtrat dianalisis kadar
impuritasnya.

e Filtrat pekerjaan butir 3sebanyak 240 mL
dimasukkan dalam ke dalam gelas beaker
lalu ditetesi dengan reagent/pereaksi
Pb(NO3), kurang lebih 8 mL menurun 4,5
mL, disaring residu dan dianalisis kadar
uraniumnya dan filtrat dianalisis kadar
impuritasnya.
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e Filtrat pekerjaan butir 4 sebanyak 230 mL
dimasukkan dalam ke dalam gelas beaker
lalu ditetesi dengan reagent/pereaksi
Ba(NO3), kira-kira 7 mL secara menurun
4 mL, disaring residu dianalisis kadar
uraniumnya dan filtrat dianalisis kadar
impuritasnya.

e Langkah berikutnya mendestruksi asam
nitrat berkeasaman 4,35 N menggunakan
reagent HCOH, HCOOH, C;Hs0OH,
C1oH24011 seperti yang disarankan oleh
pustaka[8-9].

Untuk asam sulfat dalam efluen proses tidak
dikerjakan  penurunannya karena secara
otomatis sudah akan bereaksi dengan uranil
nitrat yang telah terbentuk sebelumnya.

3. Hasil dan Pembahasan

Di dalam efluen proses terdapat ion
UO,4UOy(NOs),  yang  kemungkinan
bereaksi dengan asam seperti : asam fosfat
(HsPO4), asam nitrat (HNO3)  asam
oksalat(H,C,0,4), asam khlorida (HCI), asam
sulfat (H,SO,4), dan asam karbonat (H,COs3)
hingga membentuk kompleks (1- 6) berikut
[1,12]:

UOx(NO3), + 2HsPO, —  [UO,(H.POL),]™* ¢+ 2 HNO; (1)
3 UO,(NO3),+ 3H,C,0, —» 3 [uoz(czo4)3]'4¢+ 6 HNO3 (2)
UO,(NO3), + 2 HCI — [uozcnz]"i + 2 HNO; (3)
UO,(NO3), + H,S0, — [uoz(so4)2]'2¢+ 2 HNO; (4)
3UO,(NO3), +9H,S0, —* 3 [uoz(so4)3]'4¢+ 6 HNO; (5)
3UOy(NOg); +3H,CO; —  3[UO; (COgz)s] ‘| + 6 HNO; (6)

Hal tersebut ditandai pada hasil reaksi (1-
6) berupa endapan putih kompleks dan
mengendap di dasar wadahsebagai uranium
(PO43, NOg, CI, C,04°, SO,~, COs)[1,12].
Untuk memudahkan dalam proses/penanganan
berikutnya, maka asam-asam seperti H3PQy,
HNO3, H,C,04, HCl, H,SOy, dan H2C03 harus
didestruksi, diuraikan atau dieleminasi terlebih
dahulu agar tidak mempengaruhi/mengganggu

pada proses pemungutan uranium yang berada
dalam efluen proses.

3.1. Elimininasi HCI, H,C,04, HsPO,, dan
H,CO.

Kelebihan sisa asam yang tidak
terendapkan oleh uranium terjerat/tereliminasi
oleh reagent AgNOj3, Pb(NOs),, dan Ba(NO3),
seperti ditunjukkan pada persamaan reaksi (7-
19) berikut [12]

HCI + AgNO; — AgCI¢ + HNO;3 (7)
H,CO; + 2 AgNOs; —>  AgCO3 + 2 HNOs (8)
HsPO, + 3AgNO; —>  AgiPOsy + 3HNO; (9)
H,C,04 + 2 AgNO; —>  AGC:0q + 2HNO; (10)
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HCI + Pb(NOs), —>  PbCly + 2HNO; (11)
H,COs + Pb(NO3), —>  PbCOs + 2HNO; (12)
HsPO, + Pb(NO3), —>  Pby(PO + 6HNO; (13)
H,C,04 + Pb(NO3), —>  PbC,0, | 2HNGs (14)
H,SO, + Pb(NO3), —>  PbSO, | 2HNOs (15)
H,CO3+ Ba(NOs), > BaCOy + 2HNO (16)
2 HsPO, +3Ba(NO3), —>  Bas(POu), L 6 HNO; (17)
H,C,04 + Ba(NOs), —>  BaC,0, Vv 2 HNO; (18)
H,S0, + Ba(NOs), — (19)

Kompleks endapan putih yang terbentuk
berupa campuran endapan dari Ag*, Pb*?, dan
Ba*? yang dikategorikan sebagai limbah padat.
Hal ini membuktikan bahwa asam-asam (HCI,
H2CO3, H3;PO,4, HoCo0,, dan HZSO4) dalam
efluen prosestersebut dapat mengendapkan
Ag’, Pb*? sesuai dengan kaidah kimia
kualitatif, yang menyatakan bahwa semua
kation golongan | dapat diendapkan oleh asam.
Sementara kelebihan asam yang tak sempat
terendapkan oleh kation golongan | terjerat
oleh kation golongan 11 (Ba*?)[12].

Asam tersisa lain seperti HNO3; dan H,SO,,
merupakan kunci pada proses pemungutan
uranium dalam efluen proses. Oleh karena itu,
kedua jenis asam  tersebut dipertahankan
dalam efluen proses dan kadar keasamannya
harus memenuhi persyaratan yaitu sebesar

4 UO,"*HNO; + 3 HCOH

2 UO,™-HNO; + 2 HCOO

6 UO,-HNO; + 2C,HsOH — 6UO,™” +3N,0+4CO, +9H,0
6 UO;*2-HNO; + 2HCOOH — 6 UO,™ + 48 N,O + 12 CO, + 35 H,0

Hasil percobaan destruksi asam nitrat dalam
efluen proses (UO4-HNO;) menggunakan

BaSO4¢ + 2 HNO;

> 3 N. Hal ini dilakukan agar pada proses
ekstraksi stripping diperoleh efisiensi yang

tinggi.
3.2. Destruksi HNO;

Proses destruksi HNO3 dapat berlangsung
baik dengan menambahkan  bermacam
desruktan seperti formaldehida, asam formiat,
etanol, atau gula putih/sukrosa[7,8,13,14].
Selama proses destruksi timbul gas-gas seperti
nitrogen, nitrogen monooksida, dinitrogen
oksida, nitrogen dioksida dan karbondioksida.
Gas-gas tersebut akan timbul tergantung dari
molaritas destruktan yang digunakan. Proses
destruksi HNO; dalam efluen proses (UO,"-
HNO3), seperti diperlihatkan pada persamaan
reaksi (20-23)[7-8]

—  4U0,” +4NO+3CO, +5H,0 (20)
—> 2UO0,2+NO+2NO,+2C0O, +3H,0 (21)
(22)
(23)
berbagai  destruktan  ditunjukkan  pada
Gb. 1[7-8].
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—o— HCOOH

efluen proses, N

—#—HCOH

Konsentrasi HNO3 dalam

——C2H50H

¥%=C12H24011

Volume desktruktan, mL

Gb.1. Hubungan antara konsentrasi asam nitrat terhadap volume destruktan[7-8].

Karena tujuan dari proses destruksi asam
nitrat dalam efluen proses ini adalah untuk
mempersiapkan umpan pada proses lanjut
yaitu proses ekstraksi pelarut, maka pada Gb. 1
yang paling baik menggunakan destruktan
formaldehida sesuai dengan saran pustaka[7-8]
kisaran normalitas asam nitrat dalam efluen
proses (UO,-HNO;) antara 3-3,5 N.
Normalitas asam nitrat inilah yang memenuhi
persyaratan sebagai proses ekstraksi-pelarut
(solvent extraction) yang akan dilaksanakan

UOz(NO3)2 + H,SO, —_—
3 UOz(N03)2 + 9H,SO0, —»

Tujuan mempertahankan asam sulfat (SO;")
dalam efluen proses adalah untuk menyiapkan
umpan pada proses lanjut seperti proses
pertukaran ion (ion exchange), resin
termodifikasi (chelating resin) atau
pertukaran-pertukaran ion jenis lain. Asam-
asam (PO,3, NO3,C,04~, CI, CO;) dalam
efluen proses harus dieliminasi, agar hasil
proses pemungutan uranium dalam efluen

[UO2(SO4),] ™
3 [UO,(SO.)s]™* + 6 HNO; (25)

pada proses pemungutan  uranium dalam
efluen proses maupun dalam bentuk gagalan
produksi bahan bakar.

3.3. Penurunan kadar H,SO,

Dalam efluen proses, HNO3; dan H,SO,
bereaksi dengan ion UO4*2 membentuk
senyawa komplek secara otomatis, seperti
ditunjukkan pada persamaan reaksi (24-25)
[1,12].

+ 2 HNO; (24)

proses dengan metode pertukaran ion efisiensi
tinggi.

Hasil analisis kadar uranium dalam efluen
proses mula-mula sebesar 600 ppm dan setelah
proses penjeratan asam oleh reagent penjerat
[AgN03, Pb(NO;;)z, dan Ba(N03)2]
berlangsungnya, seperti diperlihatkan pada Gb.
2, berikut
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(3)
&7
== PbSO4 ; E E E

i Pb3(P04)2 X \ ‘

———fy— BaCO3 \
BacUd
BaC204
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Tetes reagent penjerat, mL
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Tetes reagent penjerat,

Kadar uranium dalam efluen proses, ppm

Gb.2. Hubungan antara kadar uranium dalam efluen proses terhadap reagen penjerat.

Pada Gb. 2a dan 2b dapat dijelaskan bahwa
kadar uranium dalam efluen proses semakin
menurun, setelah reagent (AgNO3) diteteskan
secara bertahap dari 10 mL menurun hingga 5
mL dan bersamaan dengan itu mulai terbentuk
endapan yaitu berturut-turut endapan AgCI,
Ag,CO3, AgsPO, dan pada saat itu pula mulai
terjadi penurunan kadar uranium dari 600 ppm
menjadi 465 ppm. Hal tersebut dapat terjadi
kemungkinan uranium yang ada dalam efluen
proses terjebak oleh endapan AgCl, Ag,COs,
AgsPO,, seperti diperlihatkan pada Gb. 2(a).
Kadar uranium dalam efluen proses akan
terjadi penurunan yang sama dari 600 ppm
menjadi 465 ppm (sekitar 29,17%). Hal
tersebut terjadi setelah dilakukan penetesan
Pb(NOg3), secara bertahap (mulai dari 8 mL
menurun hingga 4,5 mL) ke dalam efluen
proses. Penurunan kadar uranium dalam efluen
proses  kemungkinan  disebabkan  oleh
kompleks endapan PbCIl;, PbCOsz; PbSO,,
Pb3(PO,)2 vyang menjebak uranium,
peristiwa tersebut seperti diperlihatkan pada
Gb. 2a dan b.

Pada Gb. 2b menunjukkan hasil penjeratan
uranium dalam efluen proses oleh reagent
Ba(NOs),, pada saat penetesan sekitar 7 mL

secara menurun hingga 4 mL langsung
terbentuk endapan masing-masing  BaSO,,
BaC,0q, BaCOs. Bersamaan  dengan
terbentuknya endapan, saat itu mulai terjadi
penurunan kadar uranium di dalam efluen
proses dari 600 ppm menurun menjadi 465
ppm atau menurun sekitar 29,17%. Dengan
alasan yang sama kemungkinan hal tersebut
disebabkan oleh endapan BaSO,, BaC,0,,
BaCO; terbentuk menjebak uranium yang ada
dalam efluen proses.

Penurunan unsur impuritas dalam efluen
proses sebelum dan setelah proses penjeratan
diperlihatkan pada Gb. 3a dan 3b. Penurunan
unsur impuritas tersebut mulai terjadi setelah
pereaksi/reagent AgNOgz, Pb(NO3),, Ba(NO3),
diteteskan dalam efluen proses. Masing-
masing unsur impuritas dalam efluen proses
yang mengalami penurunan, antara lain Cd,
Co, Cu, Cr, Pb, Mg, Fe,K, Mn, Ni. Namun
unsur Cd tidak mengalami penurunan karena
dalam analisisnya yang tak terditeksi.Hal
tersebut kemungkinan disebabkan sebagian
impuritas terjebak dalam endapan AgClI,
A92CO3, Ag3PO4, PbC'z, PbCO3,PbSO4,
Pb3(PO,),, BaSO,, BaC,0,, BaCO; yang
terbentuk.
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%\
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Gb. 3. Hubungan antara impuritas unsure terhadap reagen pengendap

Hasil analisis unsur-unsur impuritas dalam
efluen proses diperlihatkan dalam Tabel 1
(lampiran) apabila dikaitkan dengan standar
untuk bahan bakar dan standar ASTM
(analysis standard testing material), maka
unsur-unsur impuritas tersebut  masih di
bawah dalam batas aman bahan bakar.Artinya

bahwa kenaikan dan penurun unsur-unsur
impuritas dalam efluen proses pada Gb. 3a dan
3b tidak akan mengganggu, tidak akan
mempengaruhi, dan  masih  memenubhi
persyartan apabila uranium dilakukan proses
lanjut sebagai bahan bakar.

Tabel 1. Hasil Analisis Kadar Unsur Impuritas Dalam Efluen Proses

Kadar Impuritas dalam

Batasan maksimum kadar unsur

Batasan maksimum

No. Unsur efluen proses, ppm[2-4] |mpuré§1§a¥]aggkilr|zgrﬁz}rll 5s]ebagau mpuntaspgl;h ASTM,
1 Mn 3,800 10 250
2 Fe 19,000 100 250
3 Ni 17,600 30 200
4 Pb 0,130 60 200
5 Cu 0,643 20 250
6 Co 2,950 75 100
7 Cd 0,019 20 tak terdeteksi
8 Mg 3,993 50 200
9 Mn 3,800 10 200
10 Zn 0,070 100 250
11 Cr 10,725 100 200
12 K 22,740 - -
13 Ca over 50 200
14 Al 36,390 50 250
15 \% 51,000 5 5
16 Si 2,200 60 60
17 Sn -0,223 50 50
18 Mo 43,500 50 50
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4. Kesimpulan

Hasil percobaan dapat disimpulkan bahwa
semua asam (PO.*, NOs, C,04~, CI, CO5)
dapat dieliminasikan oleh reagent AgNOsg;,
Pb(NO3);, Ba(NO3z), dan masing-masing
membentuk endapan AgCl, Ag,COs, AgsPO,,
PbCl,, PbCO;3,PbSO,4, Pb3(PO4),;, BaSO,,
BaC,0,4, BaCO3 yang berwarna putih.

Proses destruksi asam nitrat (NO3) dapat
diturunkan oleh formaldehida, asam formiat,
etanol, atau gula putih/sukrosa dan yang paling
baik adalah destruktan formaldehida yang
dapat menurunkan kadar asam nitrat dari
4,35 N menjadi 2,89 N dan kondisi ini yang
memenuhi proses ekstraksi pelarut (solvent
extraction). sementara kadar asam (SO,") tidak
diturunkan karena  dipersiapkan  dan
disesuaikan proses pertukaran ion. Hasil
analisis kadar uranium dalam efluen proses
setelah penjeratan asam-asam menurun dari
600 ppm menjadi 425 ppm atau menurun

sekitar 29,17% dan kadar unsur-unsur
impuritasnya masih  memenuhi persyaratan
sebagai bahan bakar kendati mengalami
kenaikan dan penurunan.
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