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ABSTRAK

MODIFIKASI EPOKSI DENGAN POLIURETAN TANPAMELALUI TAHAPPREPOLIMER
POLIURETAN. Modifikasi epoksi dengan poliuretan telah dilakukan untuk mengatasi kel emahan epoksi. Pada
penelitian ini modifikasi epoksi dengan poliuretan dilakukan tanpa melewati tahap prepolimer poliuretan.
Epoksi, PoliPropilen Glikol (PPG) dan tolonat direaksikan secara bersama-sama dengan bantuan katalis
dibutiltindilaurat. Tingkat konversi isosianat ditentukan dengan menghitung isosianat sisa yang ada dalam
produk epoksi termodifikasi poliuretan. Analisis spektrum Fourier Transformed-Infra Red (FT-IR) dilakukan
untuk mempelgjari gugusfungs produk epoksi termodifikasi poliuretan. Karakterisas produk epoksi termodifikasi
poliuretan dilakukan dengan uji kuat tarik, uji adesi, dan uji lgju transmisi uap air. Hasil penelitian menunjukkan
bahwakonversi isosianat tertinggi sebesar 99,45%. Hasil analisis spektrum FT-IR produk epoksi termodifikasi
menunjukkan adanya ikatan uretan pada bilangan gelombang 1680 cm* hingga 1720 cnr?®. Kuat tarik
tertinggi sebesar 97,05 kgf/cm?, adhesi tertinggi sebesar 6,5 MPa dan lgju transmisi uap air terendah sebesar
8,24 g/(m?2.hari).

Kata kunci : Epoksi, Polipropilen glikol, Poliuretan, Tolonat, FT-IR

ABSTRACT

MODIFICATION OF EPOXY WITHOUT PRE-POLIMERIZED POLYURETANANE. Modification
of epoxy with polyurethane have been conducted to overcome epoxy limitations. The modification process of
epoxy with polyurethanein thisresearch have been conducted without preparing of polyurethane prepolymer.
Epoxy, PolyPropylene Glycol (PPG) and tolonate were reacted simultaneously with dibutyltindilaurate as
catalyst. Thelevel of isocyanate conversion was determined by cal culating the residual isocyanate present in
polyurethane-modified epoxy products. Fourier Transform-InfraRed (FT-IR) spectrum analysis was conducted
to determine the functional group of polyurethane-modified epoxy products. Characterization of polyurethane-
modified epoxy products was conducted by tensile strength test, adhesion test, and water vapor transmission
rate test. The results showed that the highest isocyanate conversion was 99.45%. The FT-IR analysis results
showed that there were urethane bondsin the product of modified epoxy at 1680-1720 cm*. The highest tensile
strength was 97.05 kgf/cm?.The highest adhesion value was 6.5 MPaand the lowest water vapor transmission
rates was 8.24 g/(m?.day).

Keywords : Epoxy, Polypropylene glycol, Polyurethane, Tolonate, FT-IR

PENDAHULUAN

Resin epoksi merupakan salah satu jenispolimer  pada suhu rendah maupun tinggi dengan menggunakan
berbasis senyawa organik dengan berat molekul rendah,  curing agent atau hardener. Epoksi merupakan polimer
memiliki nilai viskositas tinggi dan dapat dikeringkan termoset yang paling banyak digunakan karenamemiliki
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banyak keunggulan antaralain : variasi sifat yang luas,
sedikit penyusutan selama proses curing, tahan terhadap
bahan kimia, sifat adhesi yang baik terhadap fiber dan
filler, sertatahan terhadap creep dan fatigue[1]. Namun
resin epoksi jugamemiliki beberapaketerbatasan dalam
berbagai bidang yang disebabkan buruknya ketahanan
crack propagation, rendahnya impact strength dan
kecilnya elongation at break, getas [2-5].

Dadam beberapatahun terakhir, banyak penelitian
yang ditujukan untuk mengurangi kerapuhan/kegetasan,
meningkatkan sifat elastis, sifat adhesi, kekuatan
mekanik, stabilitastermal dan ketahanan kimiamaterial
berbasis epoksi. Beberapa usaha telah dilakukan untuk
meningkatkan performa resin epoksi. Penggunaan
poliuretan sebagai modifier merupakan metode yang
menjanjikan untuk modifikasi resin epoksi [6-8].

Poliuretan merupakan salah satu senyawa yang
dapat digunakan untuk mengurangi kelemahan dan
meningkatkan sifat resin epoksi. Beberapa penelitian
tentang grafting epoksi-poliuretan telah dilakukan
dengan memanfaatkan poliuretan sebagai modifier [6-8].
Modifikasi kimiamerupakan salah satu metodeyang juga
dapat digunakan untuk mengatasi kelemahan dan
meningkatkan sifat epoks [9-12]. Modifikasi kimia
menggunakan poliuretan pada umumnya dilakukan
dengan pembuatan poliuretan terlebih dahulu kemudian
direaksikan dengan epoksi. Metode ini kadang-kadang
memiliki kelemahan karena poliuretan yang terbentuk
biasanya mudah mengeras [13].

Untuk mengatasi kelemahan tersebut penelitian
tentang modifikasi epoksi dengan poliuretan tanpa
mel alui tahap preopolimer poliuretan dengan poliol akrilik
telah dilakukan [14]. Pada penelitian ini akan dipelgjari
pengaruh penggunaan polipropilen glikol sebagai poliol
pada modifikasi epoksi menggunakan poliuretan.

METODE PERCOBAAN
Bahan dan Alat

Bahan kimia yang digunakan pada penelitian ini
yaitu : resin epoksi bisfenol A (epoksi YD 128), tolonat
(Gambar 1) dan curing agent (Versamide 140) diperoleh
dari PT. Sigma Utama. Polipropilen glikol (PPG P400)
diperoleh dari Sigma Aldrich. Seluruh bahan kimia
digunakan dalam penelitian tanpa melalui proses
pre-treatment.

Pembuatan Epoks Termodifikas Poliuretan
(ETP)

Pembuatan epoksi termodifikasi poliuretan (ETP)
dilakukan dengan cara mereaksikan epoksi, tolonat
(sebagai isosianat) dan polipropilen glikol (sebagai
poliol) dalam labu leher tiga yang dilengkapi dengan
pemanas dan pengaduk secara bersamaan (simultan)
dengan bantuan katalis dibutiltindilaurat sebesar 0,1%

0
1
[
h
CGHIZ
]
OYNYO
N N
~
Celli2 \n/ Cetli2
_N o N
c? S
b N
0”7 ~o

Gambar 1. Struktur kimia tolonat

Tabel 1. Komposisi epoksi termodifikasi poliuretan

Kandungan Polipropilen Glikol (PPG)

Poliuretan

Dalam Epoksi Rasio NCO/OH 0,5 Rasio NCO/OH 2,5
(% berat)

5 ETP-PPG 0,5R 5E ETP-PPG 2,5R 5E

10 ETP-PPGO5R10E  ETP-PPG 2,5R 10E

15 ETP-PPGO5R15E  ETP-PPG 2,5R 15E

20 ETP-PPGO5R20E  ETP-PPG 2,5R 20E

(berat/berat). Rasio mol NCO/OH antaraisosianat dengan
poliol yang digunakan yaitu sebesar 0,5 dan 2,5. Reaksi
berlangsung pada suhu 50 °C selama 30 menit dengan
kecepatan pengadukan 200 rpm.

Pembuatan epoksi termodifikasi poliuretan
dengan poliol polipropilen glikol (ETP-PPG) dengan
variasi rasio NCO/OH dan variasi penambahan
poliuretan sebesar 5-20% (berat/berat) dapat dilihat
padaTabel 1.

Kadar isosianat dihitung menggunakan metode
titrasi balik [10]. Sedangkan penentuan konversi
isosianat dihitung dengan rumus [11] :

Konversi Isosianat (NCO) = I
0

Dimana:
I = NCO akhir (kandungan isosianat sisa)

I, = NCO awal (kandungan isosianat awal)

Untuk mempelgjari gugusfungs padaepoksi dan
produk epoksi termodifikasi poliuretan dilakukan analisis
menggunakan spektrometer FT-IR (IR Prestige-21
Shimadzu).

Pembuatan Film Epoksi Termodifikasi
Paoliuretan (ETP)

Film epoksi termodifikasi poliuretan dibuat
dengan menambahkan curing agent dengan
perbandingan berat antara epoksi termodifikasi
poliuretan dengan curing agent yaitu 2:1. Pembuatan
film dilakukan di atas permukaan papan polietilen dan
dikeringkan pada suhu kamar selama 24 jam, dengan
ketebalan film 0,3 mm.
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Uji Kuat Tarik

Uji kuat tarik resin epoksi dan produk epoksi
termodifikas poliuretan dengan poliol polipropilen glikol
(ETP-PPG) dilakukan pada suhu kamar dengan
kelembaban relatif 40-60%. Film epoks termodifikasi
poliuretan (ETP) berukuran 10 cm x 2,54 cm dengan
ketebalan sekitar 0,3 mm dipasang diantara pegangan
(grip) instrumen uji kuat tarik. Kekuatan tarik dinyatakan
sebagai kekuatan maksimum pada saat sampel putus
dibagi dengan luas penampang sampel.

Uji Adhes

Epoksi dan epoksi termodifikasi poliuretan
dengan poliol polipropilen glikol (ETP-PPG) diuji daya
lekatnya (adesi) menggunakan metode pull-off ASTM
D4541. Metodeini digunakan untuk mengukur kekuatan
lekat suatu materia coating. Dolly pin dilekatkan pada
lembaran besi yang sudah dilapisi dengan material
coating yaitu epoks dan epoksi termodifikasi poliuretan
dengan poliol polipropilen glikol (ETP-PPG) dengan
ketebalan 0,3 mm. Dolly pin kemudian ditarik ke atas
hingga lapisan epoksi dan epoksi termodifikasi poliuretan
dengan poliol polipropilenglikol (ETP-PPG) terlepasdari
lembaran besi.

Uji Laju Transmis Uap Air

Epoksi dan epoksi termodifikasi poliuretan
dengan poliol polipropilen glikol (ETP-PPG) diuji laju
transmis uap airnyamenggunakan ASTM E96 Desiccant
Method pada suhu 37,8 °C dengan kelembaban rel atif
90%. Sampel epoksi dan epoksi termodifikasi poliuretan
disiapkan dengan ketebalan 0,3 mm dan diameter 10 cm
hingga 15 cm, kemudian sampel diletakkan pada open
mouth test dish yang didalamnya mengandung absorber.
Sirkulasi udara dengan kecepatan 0,02 m/detik hingga
0,3 m/detik dialirkan melewati spesimen. Absorber
kemudian ditimbang secara berkala untuk menentukan
kecepatan laju transmisi uap air epoksi dan epoksi
termodifikasi poliuretan dengan poliol polipropilen
glikol (ETP-PPG).

HASIL DAN PEMBAHASAN

Pengar uh Rasio dan Penambahan Poliur etan
Terhadap Tingkat Konvers | sosianat Epoks
Termodifikag Poliuretan

Isosianat bersifat sangat reaktif jika direaksikan
dengan poliol, dan selain itu jugadapat bereaksi dengan
gugus —OH pada resin epoksi. Konversi isosianat
pada epoksi termodifikasi poliuretan dengan
poliol polipropilen glikol (ETP-PPG) ditunjukkan
pada Tabel 2.
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Tabel 2. Konversi Isosianat Epoksi Termodifikasi Poliuretan
Dengan Poliol Polipropilen Glikol

Kandungan Konvers Isosianat ETP-PPG (%)
Poliuretan
Dalam Epoksi RasioNCO/OH=0,5 RasioNCO/OH =25
(% berat)
5 99,35 98,62
10 98,73 99,42
15 99,44 99,45
20 99,05 99,38

Produk epoksi termodifikasi poliuretan dengan
poliol polipropilen glikol (ETP-PPG) menunjukkan
konversi tertinggi sebesar 99,45% pada komposisi
rasio NCO/OH = 2,5 dengan penambahan poliuretan
sebesar 15% (ETP-PPG 2,5R 15E), sedangkan
terendah pada 98,62% pada komposisi rasio
NCO/OH = 2,5 dengan penambahan poliuretan sebesar
5% (ETP-PPG 2,5R5E).

Perubahan Gugus Fungsi dan Ikatan Pada
Epoks Termodifikas Poliuretan

Analisis spektrum FT-IR digunakan untuk
mengetahui adanya perubahan gugus fungsi yang terjadi
pada produk epoksi termodifikasi poliuretan dengan
poliol polipropilen glikol (ETP-PPG). |dentifikasi gugus
fungsi dapat dilihat dengan adanya pergeseran puncak
serapan atau munculnya puncak serapan baru.
Spektrum FT-1R produk epoksi termodifikasi poliuretan
dengan poliol polipropilenglikol (ETP-PPG) ditunjukkan
pada Gambar 2.

Spektrum FT-IR resin epoksi (Gambar 2(a))
menunj ukkan puncak serapan pada bilangan gelombang
3450-3550 crmrt yang menunjukkan gugus hidroksil (OH)
dari resin epoksi [12]. Pada epoksi termodifikasi
poliuretan dengan poliol polipropilen glikol (ETP-PPG)
(Gambar 2b-€) muncul puncak serapan pada bilangan
gelombang 3350 cm? hingga 3500 cmyang juga
menunj ukkan adanya gugus hidroksil (OH) tetapi bukan
gugus hidroksil (OH) resin epoksi melainkan gugus
hidroks| (OH) yang berasal dari poliol polipropilenglikol.
Adanya pergeseran puncak serapan ini terjadi karena
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Gambar 2. Spektum FT-IR: (a). Epoksi, (b). ETP-PPG
5E, (c). ETP-PPG 10E, (d). ETP-PPG 15E dan
(e). ETP-PPG 20E
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gugushidroksil (OH) resin epoksi dan poliol polipropilen
glikol bereaksi dan berikatan dengan gugus isosianat
N=C=0 yang berasal dari tolonat dan membentuk ikatan
uretan -NH-C=0-0- dan juga dipengaruhi oleh adanya
gugus NH [13]. Epoksi termodifikasi poliuretan dengan
poliol polipropilen glikol juga menunjukkan adanya
puncak serapan baru pada bilangan gelombang
1680-1720 cm* yang menunjukkan terbentuknya
gugus karboksil COO yang berasal dari ikatan uretan
—NH-C=0-0-. Hal ini membuktikan bahwatelah terjadi
reaks antaragugus hidroksil (OH) yang berasal dari resin
epoksi dan poliol polipropilen glikol dengan gugus
isosianat (N=C=0) yang berasal dari tolonat sehingga
membentuk ikatan uretan -NH-C=0-0O-[14].

Pengar uh Rasio dan Penambahan Poliur etan
Terhadap Kuat Tarik Epoksi Termodifikas
Poliuretan

Hasil uji kuat tarik resin epoksi dan epoksi
termodifikas poliuretan dengan poliol polipropilen glikol
(ETP-PPG) ditunjukkan pada Tabel 3.

Resin epoksi memiliki kekuatan tarik sebesar
69,61 kgf/cm?. Produk epoksi termodifikasi poliuretan
dengan poliol polipropilen glikol menunjukkan kekuatan
tarik tertinggi sebesar 97,05 kgf/cn? padakomposisi rasio
NCO/OH = 2,5 dengan penambahan poliuretan sebesar
5% (ETP-PPG 2,5R 5E), sedangkan kekuatan tarik
terendah sebesar 54,71 kgf/cm? ditunjukkan pada
komposisi NCO/OH = 0,5 dengan penambahan
poliuretan sebesar 20% (ETP-PPG 0,5R 20E). Pada produk
epoksi termodifikasi poliuretan dengan poliol
polipropilen glikol (ETP-PPG) menunjukkan bahwa
peningkatan rasio NCO/OH akan menghasilkan
peningkatan kekuatan tarik. Sedangkan peningkatan
komposis poliuretan akan menghasilkan penurunan nilai
kekuatan tarik.

Peningkatan nilai kuat tarik produk epoksi
termodifikasi poliuretan dengan poliol polipropilen
glikol (ETP-PPG) tersebut dipengaruhi oleh
hadirnya polipropilen glikol. Ketika poliol linear
bifunctional digunakan untuk membuat rantai
uretan, maka sifat poliuretan yang dihasilkan menjadi
lebih lunak, elastis dan fleksibel. Sifat elastis dan
fleksibel ini dihasilkan dari adanya segment keras dan
segment lunak dari poliuretan yang dihasilkan,
dimana segment keras poliuretan bertindak sebagai

Tabel 3. Hasil Uji Kuat Tarik Epoksi Termodifikasi Poliuretan
dengan Poliol Polipropilen Glikol

cross-linker antara segment lunak. Karenahard segment
berpasangan dengan soft segment, mereka akan
menghalangi aliran plastis rantai polimer sehingga
menghasilkan gaya pegas elastis. Ketika material
dikenakan gaya maka bagian soft segment dan hard
segment akan berorientasi.

Reorientasi inilah yang mempengaruhi ikatan
hidrogen sehingga akan meningkatkan nilai kuat tarik
material tersebut [ 15-18]. Namun penambahan komposisi
poliuretan jugadapat menurunkan nilai kuat tarik suatu
material. Hal ini disebabkan karena dengan penambahan
poliuretan maka sifat material tersebut akan semakin
fleksibel dan elastis. Pada komposisi tertentu hanya
membutuhkan sedikit gaya untuk memutuskan
produk epoksi termodifikasi poliuretan, sehingga
penambahan komposisi poliuretan dapat menurunkan
nilai kekuatan tarik yang disebabkan adanya
peningkatan fleksibilitas dan elastisitas produk epoksi
termodifikasi poliuretan[14].

Pengar uh Rasio dan Penambahan Poliur etan
Terhadap Nilai Adhes Epoks Termodifikas
Poliuretan

Hasil uji adhesi epoksi termodifikasi poliuretan
dengan poliol polipropilenglikol (ETP-PPG) ditunjukkan
padaTabel 4. Resin epoksi memiliki nilai adhesi sebesar
3,8 MPa. Produk epoksi termodifikasi poliuretan
dengan poliol polipropilen glikol menunjukkan nilai
adesi tertinggi sebesar 6,5 MPa pada komposisi rasio
NCO/OH = 2,5 dengan penambahan poliuretan
sebesar 5% (ETP-PPG 2,5R 5E).Nilai terendah sebesar
2 MPa ditunjukkan pada komposiss NCO/OH = 0,5
dengan penambahan poliuretan sebesar 15%
(ETP-PPG0O,5R15E).

Pada proses coating akan terjadi ikatan kimia
antara coating dengan substrat yaitu ikatan valensi
sekunder. lkatan inilah yang memungkinkan
molekul epoksi dalam coating berikatan dengan
permukaan logam melalui gugus logam hidroksi
pada reaksi kondensasi. Umumnya adesi pada coating
dipengaruhi oleh kepolaran atau ikatan ikatan valensi
sekunder [19]. Penambahan poliuretan ke dalam epoksi
dapat meningkatkan nilai adesi epoksi termodifikasi
poliuretan (ETP) dengan poliol polipropilen glikol. Hal
ini disebabkan oleh hadirnya poliol polipropilen glikol,
sehingga menambah kepolaran epoksi termodifikasi

Tabel 4. Hasil uji adhesi epoksi termodifikasi poliuretan dengan
Poliol Polipropilen Glikol (ETP-PPG)

Kandungan Kuat Tarik ETP-PPG ( kgf/cm?) Kandungan Nilai Adhesi ETP-PPG (MPa)
Poliuretan Poliuretan
DaamEpoks  RasioNCO/OH=0,5 Rasio NCO/OH =25 DaamEpoks  Rasio NCO/OH=05 Rasio NCO/OH =25
(% berat) (% berat)
5 75,47 97,05 5 32 6,5
10 69,55 94,39 10 38 39
15 66,19 93,60 15 2,0 6,0
20 54,71 80,19 20 39 35
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Tabel 5. Hasil uji laju transmisi uap air epoksi termodifikasi
poliuretan dengan Poliol Polipropilen Glikol

Kandungan  Lagju Transmisi Uap Air ETP-PPG ( g/(m?.hari )
Poliuretan
DalamEpoks  Rasio NCO/OH =05 Rasio NCO/OH =25
(% berat)
5 8,24 9,24
10 17,20 10,24
15 11,46 22,89
20 10,42 15,66

poliuretan dengan poliol polipropilen glikol (ETP-PPG).
Semakin besar nilai polaritas elektris dua molekul,
semakin besar juga atraksi molekular antar molekul,
sehinggaakan meningkatkan nilai adesi [20]. Selainitu,
peningkatan nilai adhesi juga disebabkan oleh adanya
ikatan hidrogen dalam epoksi termodifikasi poliuretan
dengan poliol polipropilen glikol (ETP-PPG). Ketika
coating polimer diaplikasikan padasubstrat, reaks kimia
akanterjadi antara dua permukaan, yaitu substrat dengan
coating melalui interaksi gugus fungsi polar, jembatan
hidrogen atau interaksi kimia antara coating dengan
substrat [19].

Pengar uh Rasio dan Penambahan Poliur etan
Terhadap Laju Transmisi Uap Air Epoks
Termodifikag Poliuretan

Hasi| uji laju transmisi uap air epoksi dan epoksi
termodifikasi poliuretan dengan poliol polipropilen
glikol (ETP-PPG) ditunjukkan pada Tabel 5. Epoksi
memiliki lgjutransmis uap air sebesar 10,4485 g/(n?.hari).
Produk epoksi termodifikasi poliuretan dengan poliol
polipropilen glikol (ETP-PPG) menunjukkan nilai laju
transmisi uap air tertinggi sebesar 22,89 g/(n?.hari) pada
komposisi rasio NCO/OH = 2,5 dengan penambahan
poliuretan sebesar 15%. Sedangkan terendah
ditunjukkan pada komposisi rasio 0,5 dengan
penambahan poliuretan sebesar 5%.

Produk epoksi termodifikasi poliuretan dengan
poliol polipropilenglikol (ETP-PPG) menunjukkan bahwa
peningkatan rasio NCO/OH dan penambahan komposisi
poliuretan akan meningkatkan laju transmisi uap air.
Peningkatan laju transmisi uap air ini disebabkan oleh
hadirnya poliol polipropilen glikol yang bersifat polar
dan memiliki kemampuan yang tinggi untuk berinteraksi
dengan air melalui ikatan hidrogen. Meningkatnya laju
transmis uap air tampaknyajugadipengaruhi oleh gugus
hidroksil yang berasal dari poliol polipropilen glikol
sehingga meningkatkan nilai polaritas epoksi
termodifikas poliuretan dengan poliol polipropilen glikol
(ETP-PPG) [21].

KESIMPULAN

Modifikas epoks dengan poliuretan tanpamelalui
tahap pre-polimerisasi poliuretan dengan cara
mereaksikan epoks, tolonat dan poliol polipropilen glikol
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secara bersamaan dapat dilakukan. Hasil analisis
spektrum FT-1R menunjukkan tel ah terjadi reaksi antara
epoksi, tolonat dan polipropilen glikol dengan
terbentuknya ikatan uretan pada epoksi termodifikasi
poliuretan (ETP-PPG). Modifikasi epoksi dengan
poliuretan dapat meningkatkan nilai kuat tarik dan adesi,
serta pada komposisi tertentu dapat menurunkan laju
transmisi uap air resin epoksi.
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