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ABSTRAK

KARAKTERISTIK KOPOLIMER RADIASI SELULOSA ASETAT-ko-GLUTARALDEHIDA.
Kopolimerisasi radiasi selulosaasetat -ko- glutaral dehidatel ah dil akukan dengan menambahkan glutaraldehida
pada selulosa asetat pada berbagai konsentrasi keberadaan. Sebagai inisiator digunakan iradiasi sinar-y dari
sumber Co-60 pada berbagai variasi dosis iradiasi. Hasil menunjukkan bahwa kopolimerisasi selulosa
asetat-ko-glutaraldehida menurunkan derajat penggembungan serta meningkatkan sifat mekanik dan termal
pada kopolimer tersebut. Konsentrasi optimum glutaraldehid diperoleh pada 3 % berat/berat dengan dosis
iradiasi sinar-y pada 30 kGy, dergjat penggembungan turun dari 7,95 % menjadi 1,32 %, pada derajat
kopolimerisasi 16,42 %. Analisis gugus fungsi menggunakan spektrometer Fourier Transform-Infra Red
(FT-IR) memperlihatkan adanya pergeseran puncak serapan sebelum dan sesudah penambahan glutaral dehid
menunjukkan bahwa proses kopolimerisasi telah terjadi.

Kata Kunci : Glutaraldehida, Selulosa asetat, Irradiasi gamma

ABSTRACT

CHARACTERISTICS OF RADIATION COPOLYMERS CELLULOSE ACETATE-co-
GLUTARALDEHY DE. Radiation copolymerization of cellul ose acetate -co-glutaraldehyde membrane was
done by adding glutaral dehyde monomer onto cellulose acetate at vari ous concentrations. Gammarray irradiation
from Co-60 source was used as initiator, irradiation performed at various doses. The results showed that
copolymerization reduced the degree of swelling aswell as enhance the mechanical and thermal properties of
the membrane that are copolymerized. The optimum concentration of glutaral dehyde obtained at 3 %ow/w with
irradiation dose at 30 kGy, the degree of swelling decreased from7.95 % to 1.32 % on the value of the degree of
copolymerization16.42 %. The absorption peak of functional groups were analize during Fourier Transform -
Infra Red (FT-IR) shifted which indicates that copolymerization occured.

Keywords: Glutaraldehyde, Cellul ose acetate, Gammairradiation

PENDAHULUAN

Selulosa asetat merupakan golongan ester
selulosayang dapat dimodifikasi untuk memperbaiki sifat
fisik dan kimianya untuk keperluan tertentu. Dari
sejumlah ester asam karboksilat alifatik selulosa
komersial, selulosa asetat mempunyai stabilitas termal
yang baik. Selulosa asetat dapat larut dalam pelarut
metilen klorida-alkohol. Jika pelarutnya diuapkan akan
diperoleh serat yang halus yang disebut asetat rayon
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[1]. Selain mempunyai nilai komersial yang cukup tinggi,
selulosa asetat juga memiliki beberapa keunggulan
diantaranya karakteristik fisik dan optik yang baik
sehingga banyak digunakan sebagai serat untuk tekstil,
filter rokok, plastik dan filmfotografi, pelapiskertasdan
membran, serta kemudahan dalam pemprosesan lebih
lanjut[2].
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Gambar 1. Struktur molekul glutaraldehid [4].

Glutaraldehid, karbon-5 linear dialdehid,
merupakan zat bening, berwarna pucat kekuning-
kuningan, cairan berminyak yang berbau tgjam, larut
dalam semuaperbandingan air dan akohol, sertapelarut
organik. Struktur molekul glutaraldehid ditunjukkan pada
Gambar 1. Glutaraldehid umumnya tersedia sebagai
larutan asam (pH 3,0 - 4,0) pada rentang konsentrasi
2 - 70% (b/v). Glutaraldehid bereaksi dengan cepat
dengan gugus amina pada pH netral dan lebih efisien

CH,0COCH;

+ 3CH3COOH

Gambar 2. Reaks esterifikasi selulosa menjadi selulosa
asetat. [3]

daripadaal dehidalain dalam menghasilkan ikatan silang
termal dan kimiawi yang stabil seperti diperlihatkan pada
Gambar 2.

Grafting merupakan teknik yang digunakan
untuk pengumpulan monomer dan penguraian polimer.
Teknik ini dapat digunakan untuk mendapatkan polimer
dengan kerapatan tinggi dan menambah kekuatan
tariknya. Fisiosorpsi dapat menjelaskan sesuatu yang
berkaitan dengan kekuatan tarikan secara fisika.
Prosesnya merupakan proses reversibel yang dicapai
dengan polimer akhir difungsikan pada permukaan padat
atau perakitan polimerik surfaktan itu sendiri. Grafting
dapat dicapai melalui ‘ grafting penjauhan’ atau ‘ grafting
pendekatan’. Pada awal proses ‘grafting penjauhan’,
reaks monomer fungsional dengan rangkatulang polimer
membentuk satu graft. Di sisi lain, ‘ grafting pendekatan’
dicapai dengan memperlakukan substrat dengan
beberapa metode untuk menghasilkan inisiator yang
tidak bergerak, diikuti oleh polimerisasi.

Penyajian skematik dari semua proses tersebut
ditampilkan Gambar 3. Crosslinking atau ikatan silang
adal ah pengumpulan polimer yang disertai pembentukan
ikatan kimia. Umumnya, ikatan silang bersifat ireversibel.

Gambar 3. Diagram skematik dari
(1) grafting dan(I1l) mulai grafting [5].

(1) fisisorpsi,

II

Gambar 4. Diagram skematik dari (1) ikatan silang
intermolekul dan (I1) ikatan silang intramolekul [5].
Hal tersebut memungkinkan karena adanya ikatan
intramolekul (Gambar 4).

Pada penelitian ini polimer selulosa asetat
dikopolimerisas menggunakan glutaraldehida sebagai
agent pengikat silang dan iradiasi sinar gamma sebagai
inisiator. Penelitian ini diharapkan dapat memperbaiki
sifat kimia, fisik, dan mekanik dari polimer selulosaasetat,
sehingga dapat dipergunakan untuk berbagai keperluan
seperti untuk bahan membran pervaporasi dan adsorben.

METODE PERCOBAAN
Bahan dan Alat

Alat-alat yang digunakan dalam penelitian ini
adalah alat pemanas, desikator, pengaduk magnet,
peralatan pencetak lembaran polimer dan peralatan gelas
yang umum digunakan dalam laboratorium, tensile
strength, Differential Scanning Calorimeter (DSC-60)
Shimadzu, Fourier Transform-Infra Red (FT-IR)
Soectrometer Perkin Elmer Spectrum 100.

Bahan-bahan yang digunakan dalam penelitian
ini adalah air suling, selulosa asetat (SA) (Aldrich),
aseton pro analysis (Merck) dan glutaraldehida (GA)
25% (Merck).

CaraKerja

Pembuatan Kopolimer Selulosa Asetat-ko-
Glutaraldehida

SA sebanyak 4 gram dimasukkan ke labu
erlenmeyer 50 mL yang berisi aseton sebanyak 16 gram
b/b secara perlahan sambil diaduk dengan menggunakan
pengaduk magnetik. Larutan diaduk selama 24 jam
kemudian dimasukkan dalam lemari pendingin selama 24
jam. Larutan tersebut dicetak dengan teknik inverse fase.
Laluditambahkan larutan GA dengan varias konsentrasi
yaitu 0,1; 0,3; 1; 3; dan 10%b/b . Selanjutnyadiiradiasi
dengan variasi dosis sinar-y yaitu 10 kGy, 20 kGy,
30kGy, dan 40 kGy.

Penentuan Dergjat Kopolimerisasi

Penentuan derajat kopolimerisasi menggunakan
Persamaan 1.
DK(%) = Ms—My x 100%
My
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Dimana:
DK = Dergjat Kopolimerisas
M, = Berat membran sebel um kopolimerisasi (gram)
M, = Berat membran setel ah kopolimerisasi (gram)

Penentuan Derajat Penggembungan

SA dan SA-ko-GA, direndam dalam larutan etanol
95% pada suhu 40 °C selama 24 jam. Polimer dan
kopolimer yang telah direndam ditimbang sampai
diperoleh berat konstan, kemudian dihitung derajat
penggembungannya. Derajat penggembungan dapat
ditentukan menggunakan Persamaan 2.

DP%)= M.—My x 100
My

Dimana:
DP= Derajat Penggembungan
M, = Berat membran basah (gram)
M, = Berat membran kering (gram)

Analisis Differential Scanning Calorimeter

Differential Scanning Calorimeter (DSC)
digunakan untuk mengetahui titik leleh (T ) dari suatu
senyawa, penentuan titik leleh dilakukan sebelum dan
setelah prosesmodifikasi dari suatu polimer. SA standar
tanpa kopolimerisasi GA dan kopolimer SA-ko-GA
dipotong kecil dengan berat 0,3 mg. Pengukuran DSC
dilakukan pada rentang suhu 0 °C hingga 500 °C
kemudian dianalisa berdasarkan perubahan titik leleh
yang terjadi.

Penentuan K ekuatan Tarik (T)

Kopolimer SA-ko-GA dipotong sesuai plat
dengan lebar 0,3 cm kemudian diukur ketebalannya
beberapa kali pada bagian membran yang telah
dipotong. Setelahitu diuji kekuatan tariknyadengan alat
tensile strength. Nilai T_ ditentukan berdasarkan
Persamaan (3).

Te = ME 3)

" tebal fem x lebar fom

Dimana:
T, = Kekuatantarik (kg/cm?)
MI = Massatarik (kg)

Analisis Spektrum Fourrier Transform-Infrared

Spektrometer Fourrier Transform-Infra Red
(FT-IR) digunakan untuk mengetahui gugus fungsi dari
polimer yang dimodifikasi. Spektrum dari sampel polimer
berbentuk film diukur pada bilangan gelombang antara
500 cmrt hingga4000 cm'2,
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Transmitan (%)

Bilangan gelombang cm

Gambar 5. Perbandingan spektrum FT-IR antara SA dan
kopolimer SA-ko-GA

Tabel 1. Hasil analisis spektrum FT-IR SA dan SA-ko-GA [6]

Gugus fungs Bilangan Bilangan Bilangan
gelombang gelombang gelombang SA
(cm™*  SA-co-GA (cm™) (cm?)
Ikatan O - H 3500-3100 3562 3549
Ikatan C—H 3000 —-2800 2963 2049
lkatanC=0 1750 - 1600 1769 1775
Ikatan C— O 1250 - 1000 1284 1282
lkatat C—O—C 11001000 1112 1114

HASIL DAN PEMBAHASAN
AnalissGugusFungs

Selulosa asetat yang telah dikopolimerisasi
dengan dan tanpa GA dianalisis dengan Spektrometer
FT-IR dan dibandingkan hasil spektrumnya untuk
mengetahui ikatan kimiayang terjadi. Hasil perbandingan
spektrum FT-IR antara sampel SA tanpa GA (a) dan
kopolimer SA-ko-GA 3% b/b (b) ditampilkan pada
Gambar 5. Berdasarkan perbandingan spektrum diketahui
bahwa tidak terjadi perbedaan yang signifikan antara
spektrum SA dan SA-ko-GA, tetapi terjadi pergeseran
beberapa bilangan gelombang pada gugus fungsi yang
khas (Tabel 1).

Berdasarkan hasil perbandingan bilangan
gelombang SA dan SA-ko-GA, diketahui bahwa terjadi
pergeseran bilangan gelombang pada daerah khas
serapan dari O-H, dari 3549 cm*menjadi 3552 cmt. Hal
ini terjadi karenaadanya perubahan letak gugus hidroksi
(-OH) pada selulosa asetat yang dihasilkan dari reaksi
pembentukan radikal bebas pada gugus O dan berikatan
dengan gugus aldehid (C=0) pada GA. Pergeseran
bilangan gelombang juga terjadi pada daerah serapan
khas C=0, dari 1775 cm*menjadi 1769 cnm terjadi akibat
adanya penurunan intensitas serapan yang disebabkan
adanya pengurangan gugus C=0 yang berasal dari
gugus aldehid dari GA yang tidak ikut bereaksi dengan
gugus-OH. Hal yang samajugaterjadi padadaerah khas
serapan C-O, dimana terjadi perubahan bilangan
gelombang dari 1282 cm! menjadi 1284 cmt. Reaksi
perubahan SA-ko-GA teriradiasi sinar-y berdasarkan
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Gambar 6. Reaksi pembentukan SA-ko-GA

hasil analisis spektrum FT-IR pada Tabel 1 ditampilkan
pada Gambar 6.

Derajat Penggembungan dan Derajat
Kopolimerisas

Salah satu metode yang digunakan untuk
mengetahui kerapatan polimer dengan mengukur derajat

o
2

E

=—4—0.1% konsentrasi
plutaralgehid

E

B

—#—0.3 % konsentrasi
glutaraldehid

derajat penggembungan [ %

2

E

0,00

0 20 30 a0
dosks sinar gamma [ kGy

Gambar 7. Grafik pengaruh dosis radias terhadap derajat
penggembungan SA-ko-GA 0,1 % dan 0,3 %b/b

penggembungan. Penentuan dosis optimum iradiasi
sinar-y, dilihat dari pengaruh penambahan konsentrasi
GA 0,1% dan 0,3% dengan variasi dosisradiasi 10, 20,
30, dan 40 kGy terhadap derajat penggembungan polimer
termodifikasi. Hasil pengukuran dergjat penggembungan
dapat dilihat pada Gambar 7.

Pada Gambar 7 terlihat bahwa penambahan
konsentrasi GA 0,1% dan 0,3% b/b menunjukkan
kecenderungan perubahan yang tidak terlalu berbeda.
Perbedaan signifikan dapat dilihat pada variasi dosis
iradiasi yang mana pada konsentrasi GA 0,1% terjadi
penurunan derajat penggembungan dari 7,4% padadosis
iradiasi10 kGy menjadi 2,43% pada dosis iradiasi
30 kGy, sementara pada konsentrasi GA 0,3% dergjat
penggembungan menurun dari 6,9% menjadi 2,23%. Hal
ini menunjukkan bahwatel ah terjadi kopolimerisasi pada
polimer SA, yang mana GA berperan sebagai jembatan
dan pengikat silangnya. Konsentrasi SA dibuat 20% b/b
karena pada konsentrasi tersebut mampu menghasilkan
polimer dengan struktur morfologi dan sifat mekanik
yang cukup baik [7-9]. Selain itu aseton digunakan
sebagai pelarut selulosa asetat karena aseton
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merupakan pelarut semipolar yang dapat melarutkan SA
dengan baik [10].

Pengaruh iradiasi sinar-y terhadap proses
kopolimerisas padapolimer berlangsung melalui 3 tahap,
yaitu[11]:

1. Tahapinisias

Padatahap ini terjadi reaksi pembentukan radikal
bebas yang disebabkan oleh inisiator (sinar-y).
Interaksi dan efek fotolistrik antara sinar-y dengan

polimer SA dan GA menyebabkan pembentukan radikal
bebasyaitu padagugus—OH dari SA (Gambar 6) menjadi

o®(Oradikal) danH * (H radikal)

ROH ——»RO®+H °®
RC=0 —Y¥ 4 RCO
H

Selanjutnyagugus C-O pada glutaral dehidamengikat O
radikal danH radikal makaterbentuklahikatan padaSA
danGA.

2. Tahap propagas

Pada tahap ini, radikal-radikal bebas yang
dihasilkan oleh reaksi inisiasi tumbuh menjadi molekul
yang lebih besar antara SA dan GA. Radikal padapolimer
SA berikatan dengan GA lainnya.

3. Tahap Terminasi

Pada tahap ini terjadi polimerisasi antara SA
dengan GA vyaitu terjadi ikatan antara gugus —OH pada
SA dengan gugus C=0 pada GA yang menyebabkan
ikatan semakin kuat dan molekul semakin besar.

Pada saat dosis iradiasi 40 kGy, derajat
penggembungan SA-ko-GA kembali mengalami kenaikan.
Hal ini disebabkan karenaterjadi pemutusan rantai SA
yang disebabkan karenaenergi radiasi yang terlalu tinggi
[12]. Pemutusan ikatan menyebabkan pori padakopolimer
SA-ko-GA menjadi kurang rapat dan mengakibatkan air

40,00

9
£ 3500 8
z 7 &
$ 3000 N
o 6 _ %
2 2500 3 &
L
- J o
= 2000 £ 2
& 42 E
5 1500 3 }
= 1000 , £
k-3 7]
g 2
$ 5,00 1
0,00 0
® &

0 01 03 1 3 10
konsentrasi GA /%

Gambar 8. Grafik hubungan konsentasi GA terhadap
derajat penggembungan dan derajat kopolimerisasi
SA-ko-GA
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lebih banyak terdifusi dalam kopolimer dan menjadikan
derajat penggembungan semakin tinggi [7]. Dapat
dismpulkan bahwadosisiradiasi optimumadalah 30 kGy.

Pada Gambar 8 menunjukkan bahwa sampel SA
tanpa penambahan GA (derajat kopolimerisasi 0%)
mempunyai derajat penggembungan yang besar yaitu
7,95%. Hal ini dikarenakan membran SA tanpa
kopolimerisas memiliki volume bebas atau ruang kosong
yang besar pada matriknya, sehingga air dapat mudah
berdifusi [5]. Sementaraitu SA merupakan polimer yang
hidrofilik karena memiliki gugus hidroksil (-OH) pada
strukturnya dan dapat berikatan hidrogen dengan air
[5]. Tetapi, setelah dipolimerisasikan dengan GA pada
konsentrasi 0,1; 0,3; 1, dan 3% (b/b) dengan inisiator
iradiasi sinar-y 30 kGy, derajat penggembungan
kopolimer mengalami penurunan yang signifikan yaitu
dari 7,95% menjadi 1,32%. Hal ini dikarenakan proses
kopolimerisasi menghasilkan matrik SA yang rapat
dengan ikatannyayang lebih kuat. Sebagai akibatnya
difusi air dalam kopolimer semakin kecil dan
derajat penggembungan menjadi turun. Derajat
penggembungan terendah berada pada penambahan GA
3% dengan nilai 1,32%. Namun derajat penggembungan
kopolimer mengalami peningkatan kembali pada
penambahan GA 10% b/b dengan nilai 6,9%. Sementara
seiring dengan penambahan konsentrasi GA dari 0,1%
hinggal0% terhadap polimer SA, derajat kopolimerisasi
mengalami kenaikan dari 0% menjadi 33,74%. Hal ini
dikarenakan selain terbentuknyakopolimer SA-ko-GA ,
jugaterjadi homopolimer dari GA itu sendiri.

Dari hasil kopolimerisasi ini dapat dilihat
terjadinya penurunan kemudian kenaikan derajat
penggembungan pada SA setelah penambahan variasi
konsentrasi GA. Hal ini disebabkan oleh makin rapatnya
polimer akibat terjadinya kopolimerisasi pada
rantai-rantai polimer penyusunnya, sehingga volume
bebasnya menjadi lebih kecil dan kopolimer yang
dihasilkan menjadi Iebih rapat. Hasil optimum dari
kopolimerisas ini dilakukan berdasarkan nilai dergjat
penggembungan terendah dan dergjat kopolimerisasi
tertinggi yaitu pada penambahan konsentrasi GA 3%
dengan nilai dergjat penggembungan 1,2 % dan dergjat
kopolimerisasi 16,48%.

Sifat M ekanik dan Ter mal

Peningkatan sifat mekanik terjadi pada polimer
SA yang dikopolimerisasi dengan GA yang ditunjukkan
dari hasil pengujian kekuatan tarik (T ) (Gambar 9) dan
terjadi pula peningkatan ketahanan panas yang
ditunjukkan dengan peningkatan titik leleh (T )
(Gambar 10).

Gambar 9 memperlihatkan bahwa semakin
tinggi konsentrasi GA yang ditambahkan maka nilai
kekuatan tarik semakintinggi. Berdasarkan perhitungan
persamaan T, polimer SA tanpa kopolimerisasi
memiliki nilai T_ sebesar 466,67 kg/cm? kemudian
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Gambar 9. Grafik kekuatan tarik kopolimer SA-ko-GA
terhadap konsentrasi GA
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Gambar 10. Grafik Titik lelen (T ) pada (a). polimer SA
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meningkat seiring bertambahnya konsentrasi GA dari
0,1% hingga10%. Nilai T_padapenambahan konsentras
GA 10% vyaitu 833,33 kg/cn?, sehinggadapat dismpulkan
bahwa sampai konsentrasi GA 10%, nilai T_ meningkat
seiring dengan peningkatan konsentrasi TA yang
ditambahkan. Nilai T_dapat menentukan sifat mekanik
dari suatu materi [11].

Kenaikan nilai Ts, menghasilkan ketahanan kimia
yang semakin tinggi. Padakopolimer SA-ko-GA, kenaikan
Ts disebabkan oleh adanya ikatan kimia antara SA
dengan GA yang semakin banyak pada rantai polimer
(Gambar 6) sehingga kekuatan putus dari kopolimer
semakin bertambah. Pada kopolimer SA-ko-GA
(3% b/b) yang memiliki nilai dergjat penggembungan
yang rendah dan nilai kopolimerisas yang tinggi memiliki
T, sebesar 722,22 kg/en.

Sifat ketahanan panas dari SA tanpa
kopolimerisasi dibandingkan dengan kopolimer
SA-co-GA (3% b/b) yang dianalisis berdasarkan
titik leleh (T ) padakisaran suhu 0 °C hingga 500 °C
(Gambar 10). Polimer SA meleleh pada suhu 213,01 °C
(Gambar 10(a)) sedangkan pada kopolimer SA-ko-GA (
3% b/b) terjadi kenaikan suhu pelelehan yaitu mulai dari
334,32 °C (Gambar 10(b)) dan kemudian mulai mengalami
degradasi pada suhu 376,58 °C.

Nilai titik leleh ditentukan oleh faktor kekuatan
ikatan antar rantai dan dergjat kristalinitas. Rantai
utama pada SA (Gambar 6) mengandung gugus
aromatik yang dapat menaikkan titik leleh karena

gugus samping menghalangi fleksibilitas rantai
utama ketika terjadi pelelehan sehingga titik leleh
semakin besar (Rosadi,2011). Sementara itu
dergjat kristalinitas pada polimer SA bergantung
pada keteraturan susunan struktur polimer. Kopolimer
SA-ko-GA (3% b/b) memiliki sifat ketahanan
panas (termal) yang lebih tinggi dibandingkan dengan
polimer SA[§].

KESIMPULAN

Dari hasil percobaan yang dilakukan dapat diambil
kesimpulan sebagai berikut :

1. Kopolimerisasi radiasi selulosa asetat dengan
glutaraldehida menggunakan inisiator iradiasi
sinar-y dari sumber Co-60 dapat memperbaiki sifat
fisik, mekanik dan termal dari kopolimer yang
dihasilkan. Hal ini dibuktikan dengan menurunnya
nilai derajat penggembungan, kenaikan derajat
kopolimerisad, kenaikan kekuatantarik, dan kenaikan
titik leleh dari selulosaasetat yang dikopolimerisasi.

2. Dossoptimumiradias sinar-y adalah 30 kGy dengan
nilai dergjat penggembungan 1,32% dan dergjat
kopolimerisasi 16,42% pada konsentrasi
glutaraldehid 3% b/b.
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