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Aplikasi Isotop dan Radiasi, 1996

PENGANTAR

Sebagaimana pertemuan ilmiah sebelumnya, Pertemuan Ilmiah Aplikasi Isotop dan
Radiasi (APISORA) ke-8 yang diselenggarakan oleh Pusat Aplikasi Isotop dan Radiasi Badan
Tenaga Atom Nasional pada tanggal 8-9 Januari 1996 bertujuan unthik menyebarluaskan infor-
masi dan hasil penelitian yang berkaitan dengan aplikasi teknik nuklir dalam bidang Proses
Radiasi, Industri, Hidrologi, Sedimentologi, Kimia, Biologi, Lingkungan, Pertanian, dan Peter-
nakan. Dengan demikian, ilmu pengetahuan dan teknologi yang telah dikembangkan dalam bidang |

ini dapat diketahui dan dimanfaatkan oleh pihak-pihak terkait untuk kepentingan masyarakat pada |
umumnya. '

|
|
i
Pertemuan ilmiah kali ini dihadiri oleh 183 orang peserta yang terdiri dari para ilmu- |
wan, dan peneliti, serta wakil-wakil dari berbagai instansi pemerintall, BUMN, dan swasta. !

Dalam pertemuan ilmiah ini dibahas dua makalah utama yang dibawakan oleh pejabat
senior, yaitu tentang Program Riset Unggulan Strategis Nasional, dan Péranan Sains dan Teknologi |
Nuklir dalam Menunjang Pertumbuhan Industri dan Pengelolaan Lingkungan. Selanjutnya, diba- |
has sebanyak 77 makalah hasil penelitian yang dibagi dalam tiga kelgmpok dan dipresentasikan
secara paralel.

Penerbitan risalah pertemuan ilmiah ini diharapkan dapat menambah sumber informasi |
dan ilmu pengetahuan yang berkaitan dengan teknik nuklir bagi pihak|yang membutuhkan untuk
menunjang keberhasilan pembangunan di masa mendatang.

Penyunting
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PENGARUH BERAT MOLEKUL OLIGOMER URETAN AKRILAT DAN
MONOMER REAKTIF PADA SIFAT PEREKAT PEKA TEKANAN

Darsono*, T. Sasaki**, Yanti Sabarinah Soebianto*, dan Mirzan T. Razzak*

*Pusat Aplikasi Isotop dan Radiasi-BATAN
**Takasaki Radiation Chemistry Research Establisment, JAER

ABSTRAK

PENGARUH BERAT MOLEKUL OLIGOMER URETAN AKRILAT DAN NOMER REAKTIF PADA
SIFAT BAHAN PEREKAT PEKA TEKANAN. Iradiasi berkas elektron menimbulkan pengikatan silang antara molekul-
molekul uretan akrilat, sehingga dapat meningkatkan sifat fisik oligomer seperti kerckatan, fldksibilitas, dan mengurangi ke-
lengketan untuk bahan perekat peka tekanan (PPT). Dalam percobaan ini dipakai uretan akrilat dengan berat molekul yang
relatif tinggi akibat pertambahan unit poliester (1,6-HX-DA)-nya. Hasil percobaan menunjukkhn bahwa keteguhan rekat dan
kelengketan film yang terbentuk meningkat dengan kenaikan berat molekul. Penambahan derivat monomer akrilat tidak ber-
pengaruh nyata terhadap keteguhan rekat maupun kelengketan film uretan, tetapi penambahpn monomer yang mempunyai
gugus polar seperti n-butil karbamat etil akrilat pada oligomer rendah dan menengah dapat meinperbaiki perbandingan antara
kohesi-adhesi film perekat peka tekanan. Pengikatan sifat kohesi tersebut adalah melalui pembenfukan ikatan hidrogen dengan
sesama molekulnya maupun molekul uretan akrilatnya.

ABSTRACT

EFFECT OF MOLECULAR WEIGHT OF URETHANE ACRYLATE AND REACTIVE MONOMER ON
PHYSICAL PROPERTIES OF PRESSURE SENSITIVE ADHESIVES. Electron beam irr: diation induces intermolecular
crosslinking of urethane acrylate molecules and improves its physical properties such as peel strength, flexibility and reduces
tackiness for pressure sensitive adhesive (PSA) film. Urethane acrylate oligomers of various nurhber of polyester units (1,6Hx-

Aplikasi Isotop dan Radiasi, { 996

DA) were used in the present experiment. The experimental results show that the peel stength pnd tackiness of the PSA films
increases with the increase of molecular weigth. The presence of acrylic monomers derivative insignificantly affect the peel
strength as well as tackiness of the film. However, the presence of acrylic monomer having h polar group such as n-butyl
carbamate ethyl acrylate has been able to improve the adhesion-cohesion equilibrium of the PSA film. The improvement is
through the formation of hidrogen bonding among the monomer molecules as well as among the monomer-oligomers mole-

cules,

PENDAHULUAN

Prapolimer poliuretan bukanlah resin pelapis yang
murah, tetapi cukup banyak dipakai akibat keunggulannya
yang tidak dimiliki oleh resin pelapis yang lain. Poli-
uretan banyak juga dipakai untuk “sealant” dan cat yang
proses pengerasannya melalui reaksi dengan uap air. Ada-
nya gugus akrilat atau metakrilat pada ujung akan mem-
percepat proses polimerisasi radikal dan pengerasan lapisan
(1: 2).

Sifat film poliuretan yang mengandung gugus
akrilat lebih lembut, tetapi ulet (tough). Sifat-sifat ini
menyebabkan pra- polimer akrilat dipilih sebagai salah satu
resin untuk perekat peka tekanan (PPT).

Pada proses pelapisan, viskositas oligomer sangat
berperan karena efeknya terhadap formulasi sangat besar.
Berat molekul dapat diatur dengan mengubah perban-
dingan komponen poliesternya. Di samping mengontrol
Bm-nya, viskositas oligomer dapat diturunkan dengan pe-
nambahan monomer sebagai pengencer reaktif, Monomer
selain sebagai pengencer juga akan mempengaruhi kece-
patan curing dan sifat fisik mekanik film yang terjadi.

|

|
Pada penelitiah ini dilakukan pengujian sifat-

sifat perekat peka tekangn yang diperoleh dari hasil iradi-

asi berkas elektron 4 am oligomer uretan akrilat y‘Eg

mempunyai berat molekul berbeda. Dipelajari juga
ngaruh penambahan beberapa monomer akrilat pada sifat-
sifat perekat peka tekanan, ‘
BAHAN DAN METODE

Bahan. Oligomer uretan dari Sanwa Chemical
Co. Ltd. dengan rumus kimia teoritis sebagai berikut;

HEA-IPDI-(1,4-HX-DA) -1,6HX-IPDI-HEA

Komponen-komponen (tersebut terdiri dari: HEA qz-
Hidroksietil akrilat), IPD[ (Isoforone disosianat), DA (asam
dimer), HX (1,6-Heksanadiol), dan n adalah jumlah unit
poliester. Setiap oligomer mengandung 20% THF-MA (te-
tra hidrofurfuril metakrilat) teknis.

Monomer yang digunakan ialah monomer akrirat
tanpa pemurnian, yaitu| disiklopentaniletil akrilat (Fr‘-
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513A), disiklopentanil metakrilat (FA-513 M), dari Hita-
chi Chemical Co. Ltd. 2-(2-oksp-3-oksozalidinil)-etil
akrilat (CL-959), dan n-butil karbamat etil akrilat (CL-
1039).
| Oligomer uretan akrilat y4ng sudah maupun yang
beldm ditambah dengan monomer flipanaskan dalam oven
padh suhu 60—70°C selama kurang lebih 1 jam untuk
menurunkan viskositas, agar mudah dilapiskan. Perban-
dingan berat monomer dengan ¢ligomer adalah 1/10.
Pelapisan pada permukaan film polictilentereftalat (PET)
berukuran 30 x 20 x 0,05 cm® mepggunakan Baker Type
Applicator. Tebalan lapisan yang diperolch adalah sekitar
30 mikron.
‘ Iradiasi. Iradiasi dilakukan dengan berkas elek-
tron bertegangan rendah 300 keV! (Nissin High Voltage)
pada arus 30 mA.
' Pengujian Lapisan Film,
1. f‘raksi gel. Ditentukan sesuai| prosedur ASTM 3351
untuk ‘mengetahui derajat peng|katan silang.
2. Daya rekat. Ditentukan dengan mengevaluasi kete-
han rekat (peel strength) pada sudut 180° sesuai JIS
?107-1984. Sampel berukuran [0 cm x 2,5 cm direkat-
kan pada plat stainless steel (SUS 804) kemudian dite-
kan menggunakan roll karet seberat 7 kg. Pengujian
" dilakukan setelah sampel didigmkan selama 10 menit
inisial) dan 24 jam (permanenf) menggunakan Stograf
model R-1 buatan Toyo Seiki. Kecepatan penarikan
adalah 300 mm/menit.
3. Kelengketan (Probe Tack). Diukur sebagai berikut.
Sampel dipotong dengan ukuran 2,5 cm x 5 cm, direkat-
kan pada permukaan kaca dengan ukuran 2,5 cm x 5
~cm x 0,2 mm yang sudah diberi isolasi double coated.
Sclanjutnya, probe tack diukur menggunakan batang
silinder berdiameter 5 mm sclama 1 detik, dengan ke-
cepatan tarikan 10 meter/menit| Kelengketan ditentukan
dengan beban yang diperlukan untuk melepaskan batang
silinder dari permukaan sampel, dengan satuan g/5
mm_, yang ditunjukkan pada rekorder alat penguji

%( probe tack).

H+S]L DAN PEMBAHASAN

| Pengaruh Berat Molekul Oligomer pada Vis-
ko‘kitas PPT. Oligomer-oligomer yang digunakan dalam
penclitian ini adalah uretan akrjilat (DUA) yang mem-
punyai komponen sama, dan setiap oligomer mengandung
20% THF-MA.
‘ Tabel 1 menunjukkan bghwa viskositas oligomer

makin tinggi dengan kenaikan By
poFiester (1,6 HX-DA), tetapi ken
tidak sebanding dengan kenaika

akibat pertambahan unit
aikan viskositas terscbut
Bm. Makin tinggi Bm

makin kuat gaya intermolekulerrya, sehingga pergeseran
molekul yang satu terhadap yang| lain makin sukar.

Iradiasi berkas elektron
silang antarmolekul dan meningk
seperti perekatan dan fleksibilita
lengketan, dan lain-lain.

Tabel 2 menunjukkan
oli‘gomer uretan akrilat dan dos

enimbulkan pengikatan
atkan sifat fisik oligomer,
s, serta mengurangi ke-

bengaruh berat molekul
s iradiasi terhadap sifat

PPT. Pengujian keteguhan rekat (peel stength) dilakukan
dengan menarik lapisan oligomer dari substrat stainless
steel. Suatu PPT yang baik diharapkan mempunyai ke-
lengketan yang baik, keteguhan rekat yang tinggi dan seda-
pat mungkin tidak meninggalkan bekas pada substrat bila
dilepas. Kedua sifat yang terakhir akan didapat jika ada
kesecimbangan adhesi dan kohesi di dalam sistem (4).
Makin kecil unit poliesternya (n = 1), makin rendah dosis
(10 kGy) yang diperlukan untuk mendapatkan fraksi gel
yang relatif tinggi (66%). Oligomer DUA-4001 sama sckali
tidak meninggalkan bekas pada substrat ketika ditarik teta-
pi keteguhan rekat inisial maupun permanennya sangat
rendah. Jadi, pengikatan silang yang terlalu tinggi tidak
memberikan keseimbangan adhesi dan kohesi yang baik
pada oligomer DUA-4001.

Pengukuran fraksi gel oligomer-oligomer yang
lebih tinggi menunjukkan bahwa diperlukan dosis yang
lebih tinggi untuk menimbulkan pengikatan silang yang
relatif tinggi. Kenaikan awal fraksi gel terhadap dosis
sangat tinggi untuk oligomer DUA-4003 (n = 3), tetapi
tidak begitu tinggi untuk oligomer yang lebih besar (n = 8
dan n = 10). Ditinjau dari struktur kimianya, jumlah poli-
ester jenuh yang terdapat pada oligomer tersebut (Tabel 1),
(n = 3) diduga lebih banyak gugus akrilatnya daripada yang
dua terakhir (n = 8 dan n = 10). Mungkin ini menunjuk-
kan bahwa mobilitas molekul-molekul DUA-4003 lebih
reaktif, sehingga pembentukan ikatan silang pada tahap
awal lebih mudah. Oligomer DUA-4008 dan DUA-4010
mempunyai kerapatan molekul yang tinggi, karena
jumlah unit poliesternya lebih banyak, sehingga kandu-
ngan akrilat dalam oligomer tersebut lebih sedikit. Untuk
mendapatkan fraksi gel maksimum diperlukan dosis ira-
diasi yang cukup tinggi, karena gugus reaktifnya rendah.
Keteguhan rckat yang tinggi dicapai pada saat pengikatan
silang sempurna (fraksi gel maksimum) untuk oligomer
urctan akrilat tersebut.

Kelengketan oligomer cenderung meningkat
dengan bertambahnya unit poliester, karcna semakin ting-
gi unit policsternya semakin sedikit gugus akrilat dalam -
oligomer tersebut. Kelengketan oligomer DUA-4008 tidak
dipengaruhi oleh dosis iradiasi. Hal ini mungkin menun-
jukkan bahwa orientasi gugus poliesternya tidak dipenga-
ruhi olch pengikatan silang yang terjadi. Pada oligomer
DU-4003, mobilitas molekulnya mungkin mempengaruhi
orientasi gugus poliesternya, schingga kelengketannya cen-
derung berubah dengan perubahan dosis.

Meskipun oligomer-oligomer tinggi ini mempu-

nyai kelengketan dan keteguhan rekat yang baik,
penampilannya tetap kurang baik, karena masih mening-
galkan bekas jika dilepaskan dari substratnya.
Ini menunjukkan belum adanya keseimbangan antara adesi
dan kohesi dalam sitem tersebut. Hal ini mungkin disebab-
kan oleh adanya ikatan rangkap yang belum membentuk
ikatan silang.

Pengaruh Penambahan Monomer Akrilat. Un-
tuk mengurangi viskositas oligomer agar dapat dilapiskan
perlu ditambahkan suatu monomer reaktif. Fungsi mono-
mer tersebut adalah sebagai pengencer, selain itu ia akan
mempengaruhi kecepatan curing, sifat mekanik, dan ke-

|
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lengketan PPT yang terbentuk.

Monomer monoakrilat dipilih sebagai pengencer,
karena pada umumnya monomer ini meningkatkan perpan-
jangan putus (clongation at break, Eb) meskipun tegangan
putusnya (tensile at break, Tb) menurun (2). Monoakrilat
yang mengandung gugus karbamat siklis dan yang mem-
punyai struktur oksazolidone dipilih sebagai pengencer
karena tidak toksis dan tidak mudah menguap (6).

Gambar 1, 2, dan 3 menunjukkan pengaruh pe-
nambahan beberapa monomer akrilat dengan struktur yang
berbeda-beda terhadap keteguhan rekat DUA-4003, DUA-
4008, dan DUA-4010. Adanya monomer akrilat yang di-
tambahkan tidak membuat sistem menjadi lebih reaktif,
karena dosis iradiasi yang diperlukan untuk mencapai
keteguhan rekat maksimum untuk ketiga jenis oligomer (n
=3, 8 dan 10) tidak mengalami penurunan. Sebaliknya,
keteguhan rekatnya mengalami penurunan akibat adanya
monomer-monomer tersebut.

Penambahan monomer akrilat ke dalam oligomer
DUA-4003 hampir tidak memberikan efek pada kelengket-
an, keteguhan rekat, maupun fraksi gelnya pada dosis op-
timum 30 kGy (Gambar 1 dan Tabel 3), tetapi CL-1039
(n-butil karbamat etil akrilat) berhasil memperbaiki pe-
nampilan perekat dari DUA-4003. Data ini mungkin
menunjukkan bahwa monomer yang ditambahkan telah
meningkatkan kohesi molekul secara fisika, bukan mela-
lui reaksi kimia, seperti penambahan monomer dietil-
amino etilakrilat dan asam akrilat ke dalam poliester tidak
Jenuh yang disintesis dari asam fumarat/maleat (3). Pada
sistem poliester tidak jenuh, adanya monomer akrilat
mereaktifkan resin dan meningkatkan fraksi gel. Hal ini
disebabkan oleh terjadinya homopolimerisasi monomer itu
sendiri bersama dengan kopolimerisasinya dengan poliester
akrilat.

Dari Gambar 2 dan 3 dapat dilihat bahwa dosis
iradiasi untuk mencapai keteguhan rekat terbaik menjadi
lebih tinggi. Monomer akrilat yang mengandung gugus
oksazolidone (CL-959) justru menurunkan keteguhan re-
kat film. Jika ditinjau dari fraksi gel dan kelengketannya,
penambahan monomer tidak memberi perubahan (Tabel
3). Jadi, meningkatnya dosis iradiasi mungkin disebabkan
oleh makin renggangnya jarak antara molekul-molekul
oligomer akibat pengenceran oleh monomer dan kekurang
fleksibelan molekul-molekul tersebut akibat tingginya be-
rat molekul. Ketidakreaktifan monomer terhadap oligomer
mungkin disebabkan oleh stuktur ruangnya yang tidak
menunjang reaksi pengikatan silang monomer-oligomer.

Meskipun monomer yang ditambahkan tidak ber-
pengaruh pada kelengketan, fraksi gel dan kerekatannya,
monomer tersebut dapat memperbaiki penampilan PPT,
terutama yang berasal dari oligomer dengan Bm mene-
ngah (n = 8). Film tidak meninggalkan bekas ketika dile-
pas dari substratnya. Monomer yang berhasil memper-
baiki DU-4003 dan 4008 adalah CL-1039 (n-butil karbamat
etil akrilat), monomer yang mempunyai struktur rantai ter-
buka dan gugus polar;

(CH, = CH—C—0—CH,—CH,-0—C—NH—CH,).
II l
o
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Jadi, diduga CL-1039 yang ditambahkan berhasil memper-
baiki sifat kohesi PPT dengan mengadakan ikatan hidro-
gen dengan sesamanya | maupun dengan molekul oligomer,
bukan melalui reaksi kimia (grafting) seperti pada sistem
dietilaminoetil metakrilat (DE)-poliester tidak jenuh (4).
SHIRAISI dkk. (5), dapat membedakan kereaktifan mono-
mer-monomer monoakrilat, diakrilat, dan metakrilat karena
uretan yang dipakai mempunyai Bm rendah. Dalam pcriell-
tian ini perbedaan akrilat dan metakrilat tidak nyata
mungkin karena viskositasnya sangat tinggi. :

KESIMPULAN

Kelengketan dan keteguhan rekat lapisan olqgo-
mer akrilat meningkat dengan kenaikan unit poliester (1 6
Hx-DA)-nya.

Gaya kohesi PPT dapat ditingkatkan dengan|pe-
nambahan monomer akrilat yang mengandung gugus
polar seperti karbamat. Monomer ini melalui ikatan hidro-
gennya meningkatkan gaya kohesi molekul-molekul
uretan akrilat,

i
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Tabel 1. Spesifikasi teknis oligomer uretan akrilat dari asam dimer *)

Parameter DUA-4001  DUA-4003 DUA-4008 DUA-4010

(n=1) (n=3) (n=8) (n=10)
Viskositas 52.000 88.600 106.800 136.800
cps/25°C
Angka asam 1,2 1.0 1,1 1:3
Nomer warna 3 4* 4+ 4-5
Berat molekul 13.700 18.300 38.000 40.200

*) Hasil pengukuran Sanwa chemikal Co.Ltd.
‘ n = Unit poliester

Tabel 2. Pengafh berat molekul (Bm) oligomer dan dosis iradiasi uretan akrilat terhadap sifat

perekal peka tekanan
Resin Dosis  Keteguhan rekat, Probe tack  Fraksi Penampilan
(kGy) (g/25mm) gel, *)
inisial permanen (g/5mm o) (%)
DUA-4001 10 35 220 170 66 0
n=1
Bm=3.700
DUA-4003 10 300 370 184 44 x
n=3 20 750 1020 188 65 X
Bm=18.300 30 500 990 256 82 X
40 30 500 206 83 d
DUA-4008 50 800 1270 279 60 X
n=8 75 1020 1475 282 73 X
Bm=38.000 100 1225 1500 287 84 x
125 1200 1600 276 90 A
| DUA-4010 50 200 450 302 60 X
i n=10 75 1060 1500 391 73 X
\ Bm=40.200 100 1225 1500 287 74 X
‘ 125 1250 1600 276 33 A
150 1300 1950 275 90 A

sedikil meninggalkan bekas pada substrat (cukup)

*) 0 = tanpa meninggalkan bekas pada substrat (baik)
A
x = meninggalkan bekas pada substrat (jelek)




Tabel 3. Sifat kelengketan, fraksi gel dan penampilan film pada oligomer DUA yang

dicampur dengan 10% monomer akrilat

Oligomer Monomer  Dosis Probe tack  Fraksi gel Penampilan
akrilat (kGy) (g/5 mm_) (%) *)
DUA-4003 lanpa 40 206 83 &
FA-513A 40 206 82 n
FA-513M 40 226 82 X
CL-959 40 210 85 %
CL-1039 40 216 85 0
DUA-4008 tanpa 125 276 83 X
FA-513A 125 352 76 0
FA-513M 125 338 78 2
CL-959 125 262 88 X
CL-1039 125 357 85 0
DUA-4010 tanpa 125 364 83 A
FA-513A 125 286 74 X
FA-513M 125 300 70 X
CL-959 125 243 83 X
CL-1039 125 421 85 4
*) 0 = tanpa meninggalkan bekas pada substrat (baik)
» = sedikit meninggalkan bekas pada substrat (cukup)
x = meninggalkan bekas pada substrat (j
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Gambar 1. Pengaruh penambahan monomer akrilat ke dalam oligomer DUA-40 0 terhadap ketegu-

han rekat antara lapisan dengan permukaan stainless steel
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Gambar 2. Pengaruh penambahan monomer akrilat ke dalam oligomer DUA-4008 terhadap ketegu-
han rekat antara lapisan dengan permukaan stainless steel

O = 0ligomer DUA 4010
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Gambar 3. Pengaruh pénambahan monomer akrilat ke dalam oligomer DUA-4010 terhadap ketegu-
han rekat arjtara lapisan dengan permukaan stainless steel

50




Aplikasi Isotop dan Radiasi, 1;996

|
DISKUSI i
|

|
|
ANIK SUNARNI DARSONO
1. Kolom apakah yang dipakai untuk menentukan BM? 1. [n] = K.M® f
2. Pelarut apa yang dipakai dalam menentukan BM? di mana:

DARSONO

Pada penelitian ini kami tidak menentukan BM,
kami memakai oligomen yang telah diukur BM-nya oleh
Sanwa Chemical (pemasok), namun dapat kami informasi-
kan bahwa:

1. Kolom GPC yang dipakai adalah kolom Sandex KF 802
+ KF 804, Model Jasco Trirotor II dengan detektor RI
- SE 11,

2. Pelarutnya adalah THF (tetra hidro furan).

HERWINARNI. S

1. Mengapa BM tinggi, viskositas tinggi?
2. Pengukuran BM dilakukan dengan metode apa?

3. Mengapa BM sangat berpangaruh terhadap keteguhan
rekat?

[m] = viskositas; M = Berat molekul; serta K dan o =
konstante. Dilihat dari ramus tersebut apabila BM tmggl
makka viskositasnya tinggi (kental).

2. Dengan metode saring molekul menggunakan GPC
model Jasco Trirotor II, Detektor R-I, SE-II deugan
column Shondex KF 802 + KF 804,

3. Karena Struktur molgkulnya, bila BM tinggi kcrapaTan
molekulnya tinggi s¢hingga pembentukan fraksi
awalnya tinggi, fraksi gel tinggi mengakibatkan kete—
guhan rekatnya tinggi, pada BM rendah viskositas
oligomernya lebih encer dibandingkan dengan BM ting-
gi, sehingga pembentukan fraksi gel tinggi diperl
dosis rendah mengakibatkan keteguhan rekatnya rendah.







