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Abstrak

Telah dilakukan pemungutan dan analisis isotop *’Cs dengan unsur bermassa berat yang
terkandung di dalam pelat elemen bakar (PEB) Us3Si,-Al Easka iradiasi. Tujuan dilakukannya
pemungutan adalah untuk mendapatkan kandungan isotop **'Cs , 2°U dan ***Pu di dalam PEB
U3Sip-Al paska iradiasi untuk selanjutnya dapat digunakan dalam perhitungan burn up. Pemungutan
dilakukan dengan metode penukar kation menggunakan zeolit Lampung. Larutan Us3Si,-Al paska
iradiasi dipipet sebanyak 150 uL dan dimasukkan ke dalam 4 (empat) buah vial. Ke dalam masing-
masing vial tersebut ditambahkan zeolit Lampung dengan variasi berat 300, 400, 500 dan 600 mg.
Selanjutnya dilakukan proses penukar kation dengan pengocokan selama 1 jam menggunakan
shaker dengan kecepatan 20 rpm dan didiamkan selama 24 jam. Hasil proses penukar kation
menunjukkan terpisahnya paduan **'Cs-zeolit sebagai fasa padat dengan isotop U dan Pu sebagai
unsur bermassa berat (heavy element, HE) dalam fasa cair. Padatan ¥'Cs-zeolit kemudian
ditimbang dan dianalisis dengan spektrometer-y sehingga diperoleh kandungan isotop **’Cs. Untuk
mengetahui kandungan isotop U dan Pu sebagai HE di dalam fasa cair dilakukan pemipetan
supernatan sebanyak 250 pL dan dikenakan proses elektrodeposisi menggunakan media buffer
(NH4)2SO4 1M pada kondisi kuat arus 1,2 Ampere dengan jarak elektroda 10 mm selama 2 jam.
Selanjutnya dilakukan pengukuran dan analisis isotop U dan Pu menggunakan spektrometer-a.
Hasil pengukuran menunjukkan bahwa zeolit Lampung dengan berat 500 mg adalah berat optimum
untuk memungut isotop hasil fisi (**'Cs) dari HE. Kandungan isotop **'Cs diperoleh sebesar 0,0118
Hg , isotop U sebesar 0,3110 g dan unsur HE sebesar 1,5611 pg dengan deviasi pengukuran
sebesar 0,00001 pg.

Kata kunci: Pemisahan, U3Si,-Al paska iradiasi, isotop, zeolit, spektrometer-au/y

Abstract

It has been done a recovery and analysis of *'Cs isotope and heavy elements which are present in
the irradiated UsSi,-Al fuel plates. The recovery is carried to obtain composition of *¥'Cs, U and
2py isotopes which will be used for burn up calculation. The recovery has been done by cation
exchange method with Lampung zeolites. About 150 pL of irradiated UsSi,-Al fuel plates solution
has been taken and being placed into 4 vials. Moreover, a number of Lampung zeolites have been
added into each vial with a variation of weight about 300, 400, 500 and 600 mg. A process of cation
exchange has been carried out with a shaker at 200 rpm for 60 minutes and left it for 24 hours. The
result of cation exchange process has indicated that there is separation between *¥'Cs-zeolite and U-
Pu which present in the liquid phase. The *¥'Cs-zeolite are then weighed and analysed using a
spectrometer-alpha. The analysis of U and Pu in the liquid phase has been done by taking 250 ul of
supernatant solution and being processed with electrodeposition by using buffer media of
(NH4)2SO4 1 M with a current of 1.2 Ampere and electrode’s distance at 10 mm for 2 hours. After
the electrodeposition process, the solution has been analysed using spectrometer alpha to obtain the
composition of U and Pu isotopes. The results show that the optimum weight of Lampung Zeolites
for the separation from heavy elements in irradiated fuel plates is 500 mg. Furthermore, it has been
obtained **'Cs about 0.0118 pg, °U 0.3110 pg and heavy elements 1.5611 pg with a measurement
deviation about 0.00001 pg.

Keywords: Separation, solution of U3S;-Al fuel plate irradiated, isotopes, zeolites a/y spectrometre.
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1. Pendahuluan

Pelat elemen bakar (PEB) UsSi,-Al dengan
tingkat muat uranium (TMU) 2,96 gU/cm®
paska iradiasi yang telah mengalami proses
pendinginan di kolam reaktor (fuel storage)
dikirim ke Instalasi Radiometalurgi (IRM)
untuk dilakukan analisis PIE (Post Irradiation
Examination). Beberapa analisis PIE yang
dilakukan terhadap bahan bakar paska iradiasi
adalah uji tanpa merusak (Non Destructive Test,
NDT) yang meliputi ketebalan PEB, distribusi
hasil fisi, swelling, kelengkungan, cacat secara
visual, dan uji merusak (Destructive Test, DT)
yang meliputi analisis metalografi, mekanik dan
analisis burn up secara radiokimia. Data PIE
yang diperoleh digunakan sebagai umpan balik
kepada Pusat Reaktor Serba Guna (PRSG)
maupun pabrikan bahan bakar PEB tipe U3Si,-
Al untuk mengetahui unjuk kerja bahan bakar
selama digunakan di teras reaktor dan dari sisi
pabrikasi. Disamping itu, data-data PIE
dibutuhkan sebagai persyaratan mutlak untuk
mengurus perizinan pengoperasian PRSG
dalam meningkatkan daya operasi maupun burn
up bahan bakar ke Badan Pengawas Tenaga
Nuklir (BAPETEN). Beberapa penelitian di
dunia, data-data PIE digunakan sebagai dasar
ilmiah untuk penelitian pengembangan dalam
mencari bahan bakar maju dengan densitas
tinggi, misalnya bahan bakar reaktor riset jenis
UMo-Al. Bahan bakar riset jenis UMo-Al
mempunyai densitas sekitar 16,8 g/cm® dibandin%
bahan bakar U3Si, yang hanya sekitar 12,2 g/lcm
[1,2] . Data PIE juga dapat digunakan untuk
mengetahui  keunggulam maupun kelemahan
unjuk kerja bahan bakar. Bahan bakar jenis U-
Mo mempunyai daerah fasa gamma (y) relatif
besar dan mempunyai kompatibilitas serta
stabilitas panas dengan matrik Al relatif baik
[3]. Bahan bakar UsSi,-Al mudah difabrikasi
dan stabil selama iradiasi di dalam reaktor,
tetapi mempunyai kelemahan dalam proses olah
ulang (reprosessing) gagalan pabrikasi maupun
bahan bakar bekas sangat sulit dilakukan [4].
Salah satu paramater uji dalam penentuan PIE
adalah burn up bahan bakar. Dalam
perhitungan burn up secara radiokimia, para
peneliti bahan bakar di dunia menggunakan
beberapa isotop hasil fisi sebagai monitor burn
up. Di Korea menggunakan isotop Nd, U dan
Pu sebagai monitor burn up, di Chili

menggunakan isotop *°Zr dan di India maupun
Amerika menggunakan isotop Cs, U dan Pu
sebagai monitor burn up [5,6,7]. BATAN-
Indonesia akan menggunakan isotop Cs, U dan
Pu dalam perhitungan burn up bahan bakar PEB
UsSip-Al paska iradiasi, hal ini sesuai dengan
yang pernah dilakukan oleh peneliti sebelumnya
yang didukung oleh ASTM E-244-80 [8,9].
PEB Us3Si,-Al paska iradiasi TMU 2,96 gr
U/cm® mengandung beberapa hasil fisi seperti
isotop *¥'Cs, 1**Ba, dan *°Sr dan unsur bermassa
berat (HE= heavy element) diantaranya adalah
isotop U (**U,?°U 2*U, #°U ) dan Pu (*°Pu,
2%8py)). Isotop ***Ba adalah isotop hasil fisi
yang masih dapat meluruh dan menghasilkan
isotop lain sebagai hasil fisi yang lebih stabil
yaitu *Sr dan *'Cs [10,11]. Hasil fisi yang
digunakan dalam menghitung burn-up PEB
U,Si,-Al paska iradiasi TMU 2,96 gr U/cm®
adalah jumlah isotop 2°U vyang terbakar
menjadi beberapa hasil fisi (salah satunya
adalah isotop *'Cs) serta *°U sisa yang akan
dibandingkan dengan jumlah ***U mula-mula.
Namun karena besaran fission yield dari isotop
¥Cs hanya sekitar 6,2%, menyebabkan
kandungan isotop **’Cs di dalam bahan bakar
U3Si,-Al paska iradiasi lebih  kecil
dibandingkan dengan kandungan isotop U
sebagai bahan dasar dalam pembuatan elemen
bakar nuklir. Umumnya isotop tersebut
pemancar radiasi a, P, vy, sehingga untuk
menentukan komposisi atom dari isotop
tersebut dapat digunakan Spektrometer-massa,
namun BATAN belum mempunyai alat tersebut
sehingga dilakukan dengan cara pengukuran

komposisi isotop radioaktif dengan
menggunakan Spektrometri-a maupun
Spektrometri-y  [12].  Pengukuran isotop

menggunakan metode spektrometri, terlebih
dahulu harus dilakukan proses pemisahan antara
isotop pemancar gamma dengan isotop
pemancar alpha. Tujuan pemisahan adalah
untuk mendapatkan kandungan isotop pemancar
gamma maupun pemancar alpha secara akurat
sekaligus mengurangi paparan radiasi gamma
sebagai background pada saat preparasi sampel
maupun pada saat pengukuran. Beberapa hal
yang menyebabkan hasil pengukuran kurang
akurat antara lain adalah konsentrasi isotop U
dalam bahan bakar lebih besar dari pada isotop
Cs. Daya tembus pemancar gamma isotop Cs
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lebih besar dibandingkan dengan isotop U dan
Pu, walaupun energi antara isotop Cs dengan
isotop U dan Pu jauh berbeda. Sehingga pada
saat pengukuran dengan spektrometer-a,
spektrum isotop U dan Pu masih tertutup oleh
isotop Cs sebagai pemancar sinar-y. Oleh
karena itu, sebelum melakukan analisis dengan
spektrometri perlu dilakukan pemisahan isotop
hasil fisi **’Cs dari isotop U dan Pu sebagai HE.
Beberapa metode yang dapat digunakan untuk
memungut isotop **’Cs dari bahan bakar nuklir
paska iradiasi antara lain adalah metode
ekstraksi menggunakan TBP/OK [13] dan
metode pengendapan langsung sebagai CsCIO,
[12]. Namun pemungutan dengan  kedua
metode tersebut belum menunjukkan hasil 1yang
baik karena tingkat pemungutan isotop *'Cs
yang kecil yaitu masing-masing sebesar 28,03%
+ 5,33% dan 52,55% + 1,11% untuk metode
ekstraksi dan pengendapan [14]. Berdasarkan
hasil tersebut maka pada penelitian ini
digunakan metode penukar kation
menggunakan zeolit Lampung untuk memungut
isotop **'Cs di dalam PEB U;Si,-Al paska
iradiasi. Metode penukar kation dipilih karena
berdasarkan pada hasil penelitian sebelumnya
[15], telah diketahui bahwa zeolit Lampung
sangat  selektif terhadap isotop  “*'Cs
dibandingkan dengan isotop uranium di dalam
larutan bahan bakar U3;Og-Al paska iradiasi.
Untuk mengetahui kemampuan zeolit Lampung
mengikat isotop *'Cs di dalam PEB U;Si,-Al
paska iradiasi, maka dilakukan pemisahan
isotop *’Cs dari isotop U dan Pu sebagai HE.
Agar diperoleh kandungan isotop *¥'Cs ,*°U
dan ¥ Pu secara sempurna, maka dilakukan
optimasi pemungutan *’Cs di dalam PEB
UsSi,-Al  paska  iradiasi dengan  cara
penambahan zeolit Lampung dengan variasi
berat dan waktu kontak proses penukar kation
selama 1 jam. Dalam proses pemungutan
dengan metode penukar kation, isotop **'Cs
akan terikat dengan zeolit dalam bentuk paduan
B'Cs-zeolit sebagai fasa padat, sehingga
terpisah dengan isotop U dan Pu di dalam fasa
cair. Hasil pemungutan isotop *¥'Cs dengan
isotop U dan Pu menggunakan metode penukar
kation kemudian dibandingkan dengan hasil
pengukuran langsung (tanpa pemisahan) dengan
tujuan untuk mengetahui besar pemungutan
isotop **'Cs, U dan Pu di dalam larutan PEB

UsSi,-Al  paska iradiasi. Besar kandungan
isotop *'Cs dianalisis dengan menggunakan
spektrometer-y, sedangkan isotop U dan Pu
dianalisis  dengan  spektrometer-o  Hasil
pengukuran isotop *¥'Cs dengan spektrometer-y
dan isotop U dan Pu dengan spektrometer-o
diperoleh berupa cacahan per detik (cps),
kemudian di evaluasi dengan menggunakan
rumus persamaan (1) dan (2) sehingga
diperoleh komposisi isotop *’Cs maupun
komposisi U dan Pu sebagai HE dengan berat
tertentu di dalam sampel bahan bakar nuklir.
Komposisi isotop tersebut dapat dihitung
dengan rumus sebagai berikut:

I
Eff = Akt i 1)
Akt
N = 27 et s )
Keterangan:
Ci . jumlah cacahan, cacah/detik, dihitung

dari net counts isotop (C — Cyy)

li . faktor yield intensitas dari isotop-i
(lihat daftar tabel isotop).

N . jumlah isotop dalam berat tertentu
sampel bahan bakar nuklir

Akt keaktifan isotop, dps atau Bq

Eff . efisiensi detektor

I : Intensitas relatif puncak isotop tertentu
pada energi yang diukur

A . konstanta peluruhan atau (In 2)/Ty,

Ty, : waktu paruh dari isotop **'Cs = 30,17
tahun dan isotop U, ( ?**U = 2,45. 10°
tahun,”*U = 7,04. 10° dan”*®U = 4,48.
10° tahun, isotop ?°Pu = 2,41x10*
tahun).

Dalam melakukan pemungutan dan analisis
isotop **'Cs dengan isotop **U maupun **Pu di
dalam bahan bakar U3Si,-Al paska iradiasi
banyak aspek pengerjaan secara sistematis yang
dapat menyebabkan penyimpangan hasil
perhitungan. Aspek tersebut antara lain adalah
proses pemungutan isotop **’Cs yang dilakukan
dengan penukar kation menggunakan zeolit
Lampung. Dalam usaha untuk mengurangi
dampak aspek pemungutan dengan metode
penukar kation, dilakukan optimasi parameter
proses penukar kation dengan tujuan untuk
memahami fenomena proses penukar kation
menggunakan variasi berat zeolit Lampung.
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Hasil optimasi ini akan diperoleh kandungan
isotop **'Cs, 2°U dan ?*°Pu yang lebih akurat
ditandai dengan tidak diperolehnya kandungan
isotop *’Cs dalam supernatan. Selain aspek
pemungutan yang sangat berpengaruh, aspek
lainnya adalah aspek proses elektrodeposisi
dilakukan dengan mengikuti metode ASTM C-
1000-90 dan C-1000, aspek pengukuran dengan
spektrometri dan aspek evaluasi spektrum
isotop *¥'Cs isotop 2*°*U dan #*°Pu sebagai hasil
analisis dengan menggunakan spektrometer-ou/y
[16]. Data-data isotop hasil pemungutan
selanjutnya akan digunakan untuk perhitungan
burn up mutlak bahan bakar PEB U;Si,-Al
paska iradiasi TMU 2,96 gru/cm?,

2. Tata kerja

Sebelum melakukan pemungutan isotop
B3'Cs di dalam PEB UsSi,-Al paska iradiasi
TMU 2,96 gru/cm?, terlebih dahulu dilakukan
optimasi pemungutan terhadap sampel standar
¥’Cs dari NIST (National Institute of Standars
Technology). Selain  penentuan  efisiensi
detektor spektrometer-y, optimasi parameter
yang penting adalah menetukan besar
pemungutan (recovery) isotop *¥'Cs standar
dengan metode penukar kation menggunakan
zeolit Lampung. Sebelum digunakan zeolit
Lampung terlebih dahulu diaktifasi dengan
menggunakan NH4Cl. Tujuan aktifasi adalah
membuang senyawa pengganggu  proses
penyerapan dan menata kembali letak kation
yang dapat dipertukarkan (mengubah zeolit
multi-kation menjadi uni-kation zeolit-NH,)
dalam kerangka zeolit. Sedangkan optimasi
pengukuran terhadap isotop U dilakukan
terhadap sampel standar U3Og  yang
mengandung isotop 22U,2°U ,2*U dan U
meliputi  penentuan  efesiensi  detektor
spektrometer- o maupun parameter proses
elektrodeposisi  (ED).  Adapun  tahapan
penelitian dilakukan seperti langkah-langkah
berikut ini.

2.1. Penentuan efesiensi detektor spektrometer -
o'y

Dalam usaha mendapatkan hasil
pengukuran yang akurat terhadap isotop Bies,
U dan ?*°Pu, terlebih dahulu harus diketahui

parameter optimum pengukuran menggunakan
spektrometer-y maupun spektrometer-a.
Kalibrasi energi pengukuran spektrometer-y
dilakukan dengan menggunakan sumber standar
point ®°Co dan untuk mengetahui parameter
pengukuran dengan spektrometer-y dilakukan
dengan mengukur sampel standar isotop *¥'Cs.
Sedangkan  kalibrasi  energi  pengukuran
spektrometer-o. dilakukan dengan pengukuran
sampel standar isotop AMR-43  yang
mengandung isotop campuran “*Am, **Cm
dan #°Pu [20,21] dan parameter pengukuran
dengan spektometer-o  digunakan sampel
standar U30g 20%. Hasil pengukuran sampel
standar '*’Cs dan isotop AMR-43 masing-
masing digunakan untuk mengetahui efesiensi
detektor spektometer-o/y dan hasil pengukuran
terhadap sampel standar U3Og 20% digunakan
untuk mengetahui besar pemungutan (%
recovery) isotop 2*U dengan perhitungan
konsentrasi U dalam larutan berdasarkan
sertifikat.

2.2. Penentuan recovery isotop standar *’Cs
menggunakan metode penukar kation

Besarnya recovery pemisahan isotop **'Cs
menggunakan metode penukar kation dilakukan
dengan memipet 50 pL isotop standar *’Cs dari
NIST. Kemudian ditambahkan zeolit Lampung
dan dilakukan proses penukar kation. Hasil
proses penukar kation menunjukkan terjadinya
pemisahan antara paduan **'Cs-zeolit sebagai
fasa padat dengan unsur pengotor di fasa cair
dalam fasa cair. Paduan “*'Cs-zeolit kemudian
diukur dengan menggunakan spektrometer -y,
sehingga diperoleh kandungan isotop ¥’ Cs di
dalam 50 uL isotop standar *’Cs dari NIST.

Besar recovery merupakan perbandingan
kandungan isotop standar **'Cs dari sertifikat
dengan  kandungan isotop “'Cs  dari
pengukuran.

2.3. Pemungutan isotop **’Cs dalam larutan
PEB U3Si,-Al paska iradiasi

Setelah diperoleh parameter pengukuran
yang optimun, kemudian dilanjutkan dengan
pemungutan dan analisis isotop **'Cs dengan
isotop **U dan #**Pu dalam larutan PEB U3Si,-
Al paska iradiasi. Pemungutan isotop **'Cs dan
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isotop 2*°U dan **Pu dilakukan dengan metode
penukar kation menggunakan zeolit Lampung.
Larutan UsSi,-Al  paska iradiasi dipipet
sebanyak 150 pL dan masing-masing di
masukkan ke dalam 4 (empat) buah vial yang
telah diberi label. Kemudian ke dalam masing-
masing vial tersebut ditambahkan zeolit
Lampung seberat 300, 400, 500 dan 600 mg.
Selanjutnya dilakukan proses penukar kation
dengan pengocokan selama 1 jam menggunakan
shaker dengan kecepatan 20 rpm dan didiamkan
selama 24 jam. Hasil proses penukar kation
menunjukkan terjadinya pemisahan antara
paduan *'Cs-zeolit sebagai fasa padat dengan
isotop U dan Pu dalam fasa cair [17,18].

2.4. Pengukuran dan analisis isotop *'Cs
isotop U dan Pu dengan spektrometer-a/y

Padatan paduan  “'Cs-zeolit  hasil
pemisahan  kemudian  dikeringkan  dan
ditimbang, selanjutnya untuk mengetahui

kandungan isotop **’Cs dilakukan pengukuran
menggunakan spektrometer-y dengan waktu
cacah 1500 detik pada jarak detektor 25 cm dari
sampel. Penggunaan waktu cacah dan jarak
detektor dipilih berdasarkan hasil optimasi yang
dilakukan terhadap sampel standar isotop **'Cs
dari NIST. Untuk pengukuran isotop U dan Pu
yang terdapat di dalam larutan supernatan,
dilakukan dengan cara memipet supernatan
sebanyak 250 pL untuk dikenakan proses

elektrodeposisi (ED). Proses ED dilakukan
dengan menggunakan media buffer (NH,4).SO,
1M yang dapat diendapkan pada kondisi kuat
arus 1,2 Ampere dengan jarak elektroda 10 mm
selama 2 jam mengikuti ASTM No C-1411-01
[19,20,21]. Selanjutnya dilakukan pengukuran
dan analisis isotop U dan Pu menggunakan
spektrometer-a. pada tray ke-2 dengan waktu
cacah 20000 detik. Penggunaan waktu cacah
dan jarak tray sampel dengan detektor
digunakan berdasarkan hasil optimasi yang
dilakukan terhadap isotop ***U di dalam standar
U30g. Hasil analisis berupa cacahan per detik
(cps) kemudian dievaluasi dengan
menggunakan rumus persamaan (1) dan (2).
Hasil analisis isotop *’Cs maupun ***U dan
2°py  dengan metode penukar kation
dibandingkan dengan kandungan isotop **Cs ,
2°y dan **Pu vyang diperoleh secara
pengukuran  langsung (tanpa  dilakukan
pemisahan isotop sebelumnya).

3. Hasil dan Pembahasan

Kalibrasi  energi alat  spektrometer-y
dilakukan dengan menggunakan sumber standar
isotop *°Co dengan waktu cacah 1500 detik.
Hasil kalibrasi energi menggunakan isotop *°Co
terdapat dua spektrum pada energi 1173,24
keV dan 1332,5 keV seperti yang terlihat pada
Gb. 1.
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Gb. 1. Spektrum ®Co pada energi 1173,24 keV dan 1173,24 keV.

Setelah dilakukan kalibrasi energi, selanjutnya
dilakukan penentuan efisiensi detektor dengan
melakukan pengukuran terhadap sampel standar
larutan isotop *¥'Cs. Pengukuran dilakukan
beberapa kali pengulangan dengan waktu cacah

1500 detik dan jarak 25 cm. Hasil cacahan
kemudian dihitung dengan menggunakan
persamaan (1), sehingga diperoleh besaran
efisiensi detektor hasil perhitungan sebesar
0,053 % seperti yang ditunjukkan pada Tabel 1
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Tabel 1. Data perhitungan efisiensi detektor spektrometer-y

Aktivitas standar **'Cs, (Bq) Cacah per ly Efisiensi
Cacahan detik (tabel) Detektor
Tahun 2009 Tahun (cps) (%) (%)
2011
21853
34148 32802 ,57 22309 14,8613 85,1 0,053
22714
22292

Perhitungan efisiensi detektor spektrometer-  pada tray 2. Hasil pengukuran terhadap AMR-
o dilakukan dengan mengukur standar AMR- 43 diperoleh 3 (tiga) spektrum yaitu ***Am,
43. Pengukuran dilakukan 3 (tiga) kali ***Cm dan ?**Pu seperti yang ditunjukkan pada
pengulangan dengan waktu cacah 5000 detik  Gb. 2.

AMR-43R2.2.CNF

150000 “py

100000
241
Am

Counts

50000
244C
m

| 7

1 2 3 :

s b ] 8
Energy(Mev)

Gh.2. Spektrum isotop standar AMR-43 (isotop 2Pu, **Am, dan ?*Cm)
Dari hasil pengukuran ?Am, ?Cm dan efisiensi detektor sebesar 31,4 % seperti yang

2°py dilakukan perhitungan efisiensi detektor  ditunjukkan pada Tabel 2.
menggunakan persamaan (1) dan diperoleh
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Tabel 2. Data perhitungan efisiensi detektor spektrometer-a.

Aktivitas Standard AMR-43, Cacah per Ia Efisiensi
(Bg) Net Area detik (tabel) detektor
(cacah) (cps) (%) (%)
Tahun **Am  ?Cm **pu #Am  *MCm 2py
1990 1720 1430 2220 1879853 743697 2541846
508,162 73 31,4
2011 1665 654 2216 1876205 744023 2542400
1863150 737692 2538179
1873069 741804 2540808
Besaran efesiensi detektor digunakan untuk  selanjutnya dilakukan pengukuran isotop

menghitung besar aktivitas atau konsentrasi
isotop **'Cs maupun %*®U,*°U dan ?*U di
dalam larutan standar U3;Og 20% maupun di
dalam larutan PEB U3Si,-Al paska iradiasi.
Efesiensi detektor dapat juga digunakan untuk
mengubah cps (counts per second) menjadi
konsentrasi atau berat isotop 2*U yang terdapat
di dalam sampel bahan bakar nuklir dengan cara
mengikuti persamaan (2).
Setelah  diperoleh  efisiensi

spektrometer-y maupun spektrometer-a,

detektor

standar isotop *3'Cs dan standar U;Og 20%
yang mengandung isotop %*U,2°U dan ***U.
Tujuan pengukuran standar isotop **'Cs adalah
untuk mengetahui recovery pemungutan
sedangkan pengukuran standar UzOg 20% untuk
mengetahui kondisi parameter proses ED yang
optimal dan besar pemungutan (recovery)
isotop U dan Pu di dalam bahan bakar.
Penentuan recovery terhadap standar isotop
37Cs diperoleh hasil seperti yang ditunjukkan
pada Tabel 3.

Tabel 3. Kandungan isotop **’Cs di dalam 50 pL standar NIST, Waktu cacah =1000 detik, cacah Bg=0,0814 cps.

Jenis Cacah Cacah/ ly Kand. *'Cs Kand.®'Cs  Recovery
Isotop detik tabel pengukuran sertfikat (%)
(cps) (%) (1)) (H9)
16052
Bcs 16335 16,1583 85,1 0,00378 0,00388 97,54
16085

Tabel 3, menunjukkan bahwa diperoleh
recovery pemisahan isotop **'Cs  dengan
menggunakan metode penukar kation sebesar
97,54 %. Besar pemungutan isotop uranium
dilakukan terhadap standar UzOg 20%. Hasil

analisis kandungan U-total berupa spektrum
isotop 2*U,2°U , 2*°U dan ***U sebagai hasil
pengukuran standar U3Og 20% dengan
spektrometer-a ditunjukkan pada Gb. 3.
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Gb. 3. Spektrum standar U;Og (isotop **U,?°U , #°U dan #*U).

Spektrum standar U3Og yang terdiri dari
isotop (**®U,**U , ?°U dan #*U) diperoleh
berupa cacahan per detik (cps) yang selanjutnya

diestimasi menjadi satuan berat (pg) seperti
yang terdapat pada Tabel 4.

Tabel 4. Kandungan isotop 2% dalam standar U;0g 20% dan recovery

Kandungan Perhitungan (g) Pengukuran (ug) Recovery (%)
U-total 39,1783 33,4482 85,3745
U 9,7202 8,9992 92,5818

Dalam larutan standar U3;Og 20 % diperoleh
konsentrasi U-total sebesar 39,1783 pg (hasil
perhitungan), sedangkan hasil pengukuran dan
analisis diperoleh konsentrasi U-total sebesar
33,4482 pg. Demikian juga hasil analisis isotop
U di dalam larutan standar UzOg 20%
diperoleh sebesar 9,7202 ug (perhitungan) dan
konsentrasi isotop 2*°U hasil pengukuran
standar U3Og 20% diperoleh sebesar 8,9992 pg.
Tabel 4 menunjukkan konsentrasi U-total dan
U hasil perhitungan (sertifikat) lebih besar
dibandingkan dengan konsentrasi U hasil
pengukuran dengan besar pemungutan masing-
masing sebesar 85,3745% dan 92,5818 %. Hasil
tersebut dianggap telah memenuhi persyaratan
karena telah menghasilkan ketepatan hasil atau
presisi  yang  dapat  dipercaya  pada
keberterimaan 95%. Parameter proses ED
maupun parameter pengukuran terhadap standar
U305 20% kemudian digunakan untuk
menganalisis kandungan isotop U dan Pu di
dalam larutan supernatan PEB U3Si,-Al TMU

2,96 gU/cm® paska iradiasi. Hasil pemungutan
isotop *3'Cs, U dan Pu menggunakan metode
penukar kation akan dibandingkan dengan hasil
pengukuran langsung.

3.1. Pengukuran Langsung

Pengukuran isotop **’Cs dan ?**U maupun
2°py di dalam larutan PEB U,Si,-Al paska
iradiasi dilakukan secara pengukuran langsung
(tanpa pemisahan). Dalam melakukan analisis
isotop **’Cs dipipet 150 pl larutan PEB U3Sis-
Al paska iradiasi dan dimasukkan ke dalam
vial, selanjutnya diukur langsung dengan
menggunakan spektrometer-y dengan wakru
cacah 1500 detik dan jarak detektor 25 cm.
Hasil pengukuran dengan 3 (tiga) Kali
pengulangan menunjukkan kandungan isotop
B7Cs di dalam 150 pl PEB UsSi,-Al paska
iradiasi sebesar 0,0106 pg seperti yang
ditunjukkan pada Tabel 5.
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Tabel 5. Kandungan isotop **’Cs di dalam 150 ul PEB U,Si,-Al paska iradiasi,
Waktu cacah =5000 detik , cacah Bg=0,0814 cps

Jenis Cacahan Cacahan per ly Tip Kand. ©*'Cs Standar
Isotop detik tabel (Hg) Deviasi
(cps) (%) (detik)
22903
Bcs 22996 15,2193 85,1 952104860 0,0106 0,00001
22954
22951

Pengukuran isotop “*U maupun ?*Pu
dilakukan dengan cara memipet larutan PEB
UsSi-Al  paska iradiasi sebanyak 250 pL,
kemudian dilanjutkan dengan proses ED
(mengikuti metoda ASTM E-219-1990) hingga
terbentuk endapan tipis di atas planset stainless

steel. Planset tersebut kemudian diukur dengan

spektrometer-a pada tray 2 dengan waktu cacah

20000 detik. Hasil pengukuran isotop 2*°U
239 : :

maupun Pu diperoleh 3(tiga) spektrum

seperti ditunjukkan pada Gb. 4.
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Gb. 4. Spektrum isotop 2°U dan Pu (***Pu, ?®Pu) dari PEB U,Si,.Al paska iradiasi dengan pengukuran langsung.

Gb. 4 menunjukkan bahwa selain isotop
2’y pada E,=4,679 MeV, masih terdapat
isotop-U lainnya (spektrumnya berimpit dan
sangat sulit untuk diidentifiasi) yaitu isotop 2*U
(Eo= 4,039 MeV), isotop 2*°U (E.= 4,499 MeV)
dan **U (E,= 4,856 MeV). Untuk mengetahui
jumlah masing-masing isotop-U (**U, U,
2%y dan 2*®U) dalam sampel, dilakukan
perhitungan cacahan masing-masing

spektrumnya dengan menggunakan persamaan
(1) dan (2). Selain isotop U tersebut diperoleh
juga 2 (dua) spektrum isotop Pu yaitu *°Pu
(Eo= 5,136 MeV), ®*Pu (E,= 55251 MeV)
sebagai HE seperti ditunjukkan pada Gb. 4.
Hasil analisis dengan pengukuran langsung
diperoleh kandungan isotop %*U sebesar 0,2795
Mg dan unsur HE sebesar 1,1313 pg seperti
yang terlihat pada Tabel 6.
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Tabel 6. Kandungan isotop U dan Pu di dalam 150uL PEB UsSi,-Al paska iradiasi

Jenis Cacahan Cacahan per lo Tip Kandungan. isotop
Isotop detik tabel (H9)
(cps) (%) (detik)
/Yy 55 0,004
77 1,4E+17 1,2264

y 60 0,004 57 2,2E+16 0,2795
vy 153 0,010 74 7,4E+14 0,0184
iy 6867 0,458 72 7,7E+12 0,0088
Z¥py 465541 31,036 73 7 6E+11 0,0588
2Bpy 1041092 69,406 71 2,8E+09 0,0005
HE 1,1313

Bila dibandingkan antara spektrum hasil
analisis isotop U dalam standar U3Og 20 %
yang terdapat pada Gb. 3 dengan spektrum
isotop U yang terdapat di dalam larutan PEB
UsSio-Al  paska iradiasi pada Gb. 4,
menghasilkan  spektrum  yang  berbeda
resolusinya. Hal tersebut diduga karena pada
Gb. 4 masih ada unsur-unsur logam lain dari
PEB (Al dan Mg) yang mungkin dapat
berpengaruh pada pelapisan hasil ED terhadap
logam U. Di samping itu masih banyak isotop
dan hasil fisi lain yang belum terpisahkan dalam
larutan PEB U3Si,-Al paska iradiasi tersebut.
Pengaruh adanya unsur Al sebagai matrik bahan
bakar dan konsentrasi uranium dalam sistem
ED yang tinggi diduga dapat mempengaruhi
pengukuran radioaktifitas sinar-o. dari isotop
uranium.

3.2. Metode penukar kation dengan zeolit
Lampung

Metode yang digunakan untuk memungut
isotop hasil fisi (khususnya isotop **'Cs) dari
isotop *°U, #°Pu di dalam larutan PEB U;Siy-
Al paska iradiasi adalah metode penukar kation
dengan penambahan zeolit Lampung. Zeolit
akan mengikat isotop cesium dalam fasa padat
sehingga isotop Cs terpisah dengan isotop (U

dan Pu) di dalam fasa cair. Proses pertukaran
kation terjadi karena zeolit yang telah diaktivasi
dalam bentuk NH;-zeolit mempunyai jari-jari
ion sebesar 331 pm, sedangkan Cs* mempunyai
jari-jari ion sebesar 329 pm. Hal ini
menyebabkan ~ Cs” lebih mudah bertukar
dengan NH," dalam kerangka zeolit, sedangkan
isotop U dan Pu mempunyai jari-jari atom
masing-masing Pu®" = 81 pm, U%* = 97 pm ,
U* = 80 pm, sehingga pada saat proses
pemisahan dengan metode penukar Kkation
isotop U dan Pu tidak terikat di dalam zeolit
sebagai fasa padat, namun isotop U dan Pu ikut
lolos sebagai supernatan di dalam fasa cair.
Fenomena inilah yang terjadi di dalam proses
penukar kation untuk memungut isotop **'Cs
dari U danPu dalam bahan bakar paska iradiasi.
Isotop *¥'Cs terikat dengan zeolit dalam bentuk
padatan paduan *'Cs-zeolit, selanjutnya
dikeringkan dan dianalisis menggunakan
spektrometer-y. Pengukuran dilakukan dengan
waktu cacah 1500 detik pada jarak 25 cm.
Spektrum isotop *’Cs  hasil pengukuran
dengan spektrometer-y ditunjukkan pada Gb. 5
dan besarnya kandungan isotop **'Cs di dalam
150 pL dengan variasi penambahan zeolit
Lampung ditunjukkan pada Tabel 7 dan Gb. 5.
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Gb. 5. Spektrum isotop **’Cs dalam 150 uL PEB U5Si,.Al paska iradiasi dengan metode penukar kation.

Tabel 7. Kandungan isotop **’Cs dengan variasi berat zeolit Lampung

Net Cacahan ly Tip Kandungan
Berat Zeolit Area per tabel 1¥7cs Standar
(mg) (cacahan) detik (%) (detik) (Mg) Deviasi
(cps)

300 20810
20748 13,8489 0,0095 0,00002

20762

85,1 952104860

400 23127
23209 15,3670 0,0107 0,00003

23182

500 25735
25734 17,0728 0,0118 0,00001

25725

600 25150
25148 16,7684 0,0116 0,00002

25160

Hasil pemungutan isotop *’Cs dengan
menggunakan variasi berat zeolit Lampung
menunjukkan bahwa kandungan isotop **'Cs
paling banyak terikat dengan zeolit dengan
berat 500 mg. Tabel 7 menunjukkan bahwa
kandungan isotop **’Cs terikat semakin besar
dengan zeolit dengan bertambahnya berat
zeolit. Fenomena ini terlihat mulai dari berat
zeolit 300 mg, 400 mg hingga berat zeolit 500
mg, hamun penggunaan zeolit dengan berat 600
mg, terjadi sedikit penurunan kandungan isotop
B3'Cs dari 0,0118 pg (untuk berat zeolit 500
mg) menjadi 0,0116 pg. Hal ini disebabkan
karena kapasitas tukar kation (KTK= meqg/g
zeolit) untuk 600 mg telah berlebih untuk
mengikat isotop **'Cs yang terkandung di
dalam 150 pL larutan PEB Us;Si,-Al paska

iradiasi, sehingga kelebihan berat zeolit tidak
E)grpengaruh terhadap proses penyerapan isotop

Cs.

Analisis kandungan isotop U dan Pu di
dalam supernatan PEB Us;Si,-Al dilakukan
dengan melakukan pemipetan 250 L.
Selanjutnya dikenakan proses elektrodepisisi
(ED) dan dilakukan pengukuran dengan
spektrometer-a dengan waktu cacah 20000
detik dan sampel diletakkan pada tray ke-2.
Hasil pengukuran berupa cacahan kemudian
dievaluasi untuk mengetahui besar kandungan
isotop U dan Pu di dalam PEB U3Si,-Al paska
iradiasi. Hasil pengukuran diperoleh spektrum
2 dan 2 (dua) spektrum isotop Pu yaitu
(*°Pu dan **®pu) seperti yang ditunjukkan pada
Gb.6.
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Gb. 6. Spektrum isotop *°U dan Pu (*°Pu, *®Pu) dari supernatan U;Si,.Al paska iradiasi dengan penukar kation.

Tabel 8. Kandungan isotop U dan Pu di dalam 250ul PEB U;Si,-Al paska iradiasi

Berat

Kandungan isotop (g)

zeolit (mg) 238y 235 23 234y 239p,, 238p,
300 1,1985 0,1677 0,0165 0,0084 0,0672 0,0005
HE(ug) 1,2911
400 1,2896 0,1910 0,0185 0,0085 0,0795 0,0005
HE(ug) 1,3956
500 1,4266 0,3110 0,0255 0,0105 0,0979 0,0006
HE(ug) 1,5611
600 1,3884 0,2710 0,0212 0,0095 0,0850 0,0005
HE(ug) 1,5046

Dari Gb. 7 terlihat jelas spektrum isotop
25y dan Pu (**°Pu, #*%Pu), namun selain itu
masuh terdapat spektrum isotop U lainnya yang
mempunyai resolusi atau daya pisah yang
sangat kecil. Spektrum isotop U dan Pu
tersebut, kemudian dievaluasi dengan cara
menghitung cacahan dan luas puncak masing-
masing sehingga diperoleh kandungan isotop
25U dan HE seperti yang ditunjukkan pada
Tabel 8. Tabel 8 menunjukkan bahwa setelah
dilakukan pemungutan isotop Cs dengan isotop
U, Pu menggunakan metode penukar kation,
diperoleh hasil kandungan %*U maupun HE

lebih  besar bila dibandingkan dengan
kandungan **U  maupun HE  dengan
pengukuran langsung. Hal ini disebabkan

karena pada pengukuran langsung masih terjadi
kompetisi isotop Cs yang mempunyai daya

tembus pemancar sinar-y lebih besar dibanding
isotop U dan Pu, sehingga pada saat
pengukuran dengan spektrometer- a, spektrum
isotop U dan Pu masih tertutup oleh isotop Cs
sebagai pemancar sinar-y yang mempunyai
daya tembus lebih besar. Fenomena ini
membuktikan bahwa zeolit Lampung selektif
terhadap isotop "*'Cs dibandingkan dengan
isotop lainnya yang terdapat di dalam bahan
bakar paska iradiasi. Namun demikian, dalam
melakukan analisis isotop U dan Pu di dalam
larutan PEB Us;Si,-Al paska iradiasi masih
diperoleh hasil yang belum tepat karena
terkadang spektrum isotop-U dengan energi
(MeV) yang berdekatan tidak terpisah dengan
baik. Hal ini kemungkinan disebabkan oleh
preparasi sampel yang belum sempurna dan
masih harus terus dipelajari. Zeolit Lampung
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dengan berat 500 mg adalah berat yang
optimum digunakan untuk memungut isotop
hasil fisi (**Cs) dari U dan Pu di dalam 150 pL
larutan PEB U;Si,-Al paska iradiasi.

4. Kesimpulan

Kandungan isotop *’Cs di dalam150 pL
larutan PEB Us;Si,-Al paska iradiasi sebesar
0,0118 pg, isotop **°U sebesar 0,3110 pg dan
unsur HE sebesar 1,5611 pg dengan deviasi
pengukuran sebesar 0,00001 pg. Hasil ini lebih
besar bila dibandingkan dengan cara
pengukuran langsung  yang  diperoleh
kandungan - isotop 137Cs sebesar 0,0106 Mg,
isotop *°U sebesar 0,2795 pg dan unsur HE
sebesar 1,1313 pg dengan deviasi pengukuran
sebesar 0,00001 pg. Hasil percobaan
menunjukkan bahwa metode penukar kation
menggunakan  zeolit Lampung  mampu
memisahkan dan memungut isotop **'Cs
sebagai hasil fisi dari isotop U, Pu di dalam
PEB UsSi,-Al paska iradiasi.
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