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Abstract

In the present experiments, the fibrillated bleached pulp of acacia (Acacia mangium) was
used as reinforcing filler in the poly vinyl alcohol (PVA) matrix resin. Fibrillation
processes of the pulp involved the use of disc refiner, ultraturrax (UT) and ultrasonicator
(US). The composite film of PVA and 1% fibrillated pulp was prepared through film
casting method. The morphology of fibrillated pulp was observed under SEM and the
tensile properties (i.e. tensile strength, elongation at break and Young’s modulus) of the
composites were determined by the use of universal testing machine (UTM). It was
found that 30 cycles disc refining of the pulp proceeded with 10 min US treatment
resulted in a fiber diameter of approximately 8.35 um. PVA and fibrillated bleached
pulp composites was transparent with thickness and density of 0.07-0.19 and 1.1-1.3 g
cm’®, respectively. The Young’s modulus of the composites with 30 cycles disk refining
of the pulp was much higher (122.7 Nm m™) compared to that of pure PVA film (66.4
Nm m™). The tensile strength of PVA and fibrillated bleached pulp composites and pure
PVA was unchanged.

Key words: Acacia mangium, film casting, mechanical fibrillation, mechanical
properties, morphology

Pendahuluan al. (2003), pemanfaatan polimer PVA
berkembang dalam berbagai pengguna-
an, misalnya untuk komponen otomotif,

kemasan dan bidang medis. PVA bersifat

Isu  gerakan  ramah  lingkungan
mendorong upaya untuk  mencari
alternatif material yang bersumber dari

bahan terbarukan atau bahan yang tidak
merusak lingkungan. Salah satu polimer
ramah lingkungan yang dikembangkan
adalah polivinil alkohol (PVA), yaitu
polimer yang dihasilkan bukan dari
minyak bumi tetapi dari gas alam. PVA
merupakan polimer larut air sintetis yang
paling banyak diproduksi (Ramaraj
2007).  Penggunaan  PVA  cukup
berkembang dan meliputi bidang yang
luas karena sifatnya yang biodegradable,
biocompatible, berkekuatan tarik tinggi,
tahan terhadap bahan kimia dan ringan
(Cheng et al. 2007). Menurut Flieger et
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tidak beracun terhadap tubuh manusia
sehingga dapat dikembangkan untuk
pembuatan selongsong obat, benang
operasi, dan sistem pemberian obat
terkendali, sedangkan pemanfaatan PVA
sebagai kemasan atau komponen
otomotif memerlukan penambahan agen
penguat atau modifikasi untuk memper-
baiki sifat mekanis produk yang
dihasilkan.

Penelitian mengenai komposit dengan
matriks PVA diperkuat fibril selulosa
telah dilakukan oleh Zimmermann et al.
(2004). Fibril selulosa diperoleh dari
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pulp sulfit yang difibrilasi secara
mekanis menggunakan ultraturrax atau
secara kimia menggunakan asam sulfat
10% selama 16 jam pada suhu 60 °C.
Sedlarik et al. (2006) memanfaatkan
laktosa dan kalsium laktat dari limbah
peternakan untuk meningkatkan sifat
kekuatan dan kekakuan komposit PVA.
Bhatnagar dan Sain (2005), mengha-
silkan komposit dengan sifat kekakuan
dan MOE vyang tinggi karena diperkuat
nano-selulosa dari serat flax, hemp, pulp
kraft dan rutabaga yang diproses dengan
perlakuan kimia dan mekanis. Cheng et
al. (2007) menerangkan bahwa PVA
dengan penambahan regenerated
cellulose (Lyocell) yang diisolasi dengan
teknik ultrasonikasi, menunjukkan sifat
mekanis yang lebih baik. Penelitian
Cheng et al. (2009) selanjutnya adalah
memperkuat PVA dengan  micro-
crystalline cellulose.

Di Indonesia, akasia (Acacia mangium
Willd) telah dipilih sebagai salah satu
jenis tanaman favorit untuk Hutan
Tanaman Industri (HTI) pulp. Tanaman
ini mudah mengadaptasi lingkungan,
sehingga mendapat prioritas untuk
dikembangkan dalam pembangunan HTI.
Luas areal hutan tanaman akasia di
Indonesia dilaporkan mencapai 67% dari
total luas areal hutan tanaman akasia di
dunia (FAO 2002). Rimbawanto (2002)
dan Barry et al. (2004) melaporkan
bahwa sekitar 80% dari areal hutan
tanaman di Indonesia yang dikelola oleh
perusahaan negara dan swasta terdiri dari
akasia. Sekitar 1,3 juta ha hutan tanaman
akasia telah dibangun di Indonesia dan
ditujukan sebagai bahan baku pulp
(Departemen Kehutanan 2003).

Ketersediaan pulp akasia dan potensi
pemanfaatannya dalam produk komposit
melandasi penelitian memanfaatkan pulp
akasia putih terfibrilasi untuk memper-
kuat komposit dengan matriks polivinil
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alkohol (PVA) ini. Proses fibrilasi
dilakukan secara mekanis menggunakan
disk refiner dan ultraturrax, dan secara
fisis menggunakan ultrasonikator.
Tujuan penelitian ini  adalah untuk
menganalisis pengaruh metode proses
dan waktu fibrilasi pulp putih akasia
terhadap sifat mekanis komposit PVA-
pulp akasia.

Bahan dan Metode

Dalam penelitian ini, pulp putih kering
akasia direndam dalam air (0,4% b/v)
selama 24 jam sebelum digiling 30 kali
sirkulasi menggunakan disc refiner.
Fibrilasi pulp menggunakan ultraturrax
dan ultrasonikator dilakukan terhadap
pulp dengan konsistensi 0,04% (b/v).
Fibrilasi tunggal dengan ultraturrax dan
ultrasonikator dilakukan masing-masing
selama 20, 40, dan 60 menit, sedangkan
fibrilasi gabungan dengan ultraturrax
yang kemudian dilanjutkan dengan
ultrasonikator dilakukan selama 10-10
menit (10 menit dengan ultraturax
dilanjutkan dengan 10 menit mengguna-
kan ultrasonikator), 20-20 menit, dan 30-
30 menit. Fibrilasi dengan ultraturrax
dilakukan  menggunakan ultraturrax
IKA25 pada kecepatan putar 8000 rpm,
sedangkan fibrilasi dengan ultrasonikator
dilakukan  menggunakan ultrasonic
homogenizer OMNI OR-400 pada
tingkat energi (power level) 40% dengan
jarak antara pemindai dan permukaan
larutan sejauh 3 cm.

Film komposit PVA dan pulp dibuat
dengan metode film casting. Kadar pulp
di dalam komposit adalah 1% dari berat
kering PVA. Pencampuran antara pulp
slurry dan PVA dilakukan pada suhu 80
°C dengan kecepatan putar pengadukan
200 rpm selama 1 jam, dilanjutkan
dengan pencampuran pada suhu 40 °C
dengan kecepatan putar pengadukan 100
rpm selama 2 jam. Campuran PVA dan
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pulp akasia dituang ke dalam cetakan
berukuran (15x10) cm? dan dikeringkan
pada suhu ruang selama 24 jam untuk
menghilangkan gas akibat pengadukan.
Komposit yang dihasilkan kemudian
dikeringkan dalam oven bersuhu 45 °C
selama 24 jam. Setelah kering, komposit
PVA dipotong berukuran (10x2,54) cm?
untuk pengujian selanjutnya.

Sifat mekanis komposit (kekuatan tarik,
regangan dan modulus elastisitas)
ditentukan berdasarkan ASTM D882-02
(ASTM 2002) menggunakan kecepatan
crosshead 50 mm per menit. Morfologi
serat terfibrilasi dianalisis dengan SEM.

Hasil dan Pembahasan
Karakteristik morfologi serat

Kandungan lignin dan selulosa kayu
teras akasia adalah 28,62 dan 50,13%
(Haroen & Dimyati 2006). Penulis ini
juga melaporkan bahwa panjang serat,
diameter serat, lumen dan tebal dinding
sel serat akasia berturut turut adalah
0,98 mm, 15,08 um, 12,49 um dan 2,84
pum. Dalam penelitian ini, pulp putih
akasiadifibrilasi secara mekanis menggu-
nakan disk refiner untuk mengurai
bundel fibril selulosa dari dinding serat.
Setelah  penggilingan  sebanyak 10
putaran, diameter serat akasia ditemukan
berukuran sekitar 12,1 um. Penggilingan
diteruskan  sampai 30 putarandan
dilanjutkan dengan perlakuan ultraso-
nikasi selama 10 menit menghasilkan
serat berdiameter 8,35 pm (Syamani et
al. 2010). Gambar 1 menunjukkan pulp
putih akasia yang telah digiling sebanyak
30 putaran.

Penggunaan disk refiner memaksa pulp
slurry melewati celah antara piringan
rotor dan stator. Permukaan piringan
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tersebut tersusun dari batangan dan
lekukan sehingga pulp slurry akan
mengalami tekanan yang berulang.
Perlakuan mekanis tersebut menyebab-
kan perubahan pada morfologi pulp,
memperbanyak gugus reaktif akibat
peningkatan luas permukaan (Nagakaito
& Yano 2004). Namun metode
penggilingan cenderung menyebabkan
kerusakan pada struktur mikrofibril
karena penurunan derajat Kristalinitas
atau kegagalan untuk menghasilkan
disintegrasi  pulp yang diinginkan
(Henriksson et al. 2007). Namun
penggilingan perlu dilakukan sebelum
proses fibrilasi lebih lanjut karena
penggilingan menyebabkan fibrilasi pada
permukaan luar serat pulp dengan
pengupasan lapisan eksternal dinding sel
secara bertahap (lapisan P dan S1) dan
menyebabkan lapisan S2 tersingkap.

Gambar 1 Pulp putih akasia setelah
penggilingan 30 putaran.

Dari Gambar 2a terlihat bahwa dengan
ultraturrax disintegrasi serat dimulai dari
ujung serat, sedangkan dengan ultrasonik
(Gambar 2b) disintegrasi serat terjadi
pada permukaannya. Gambar 2c
menunjukkan bahwa kombinasi antara
perlakuan ultraturrax dan ultrasonik
dalam fibrilasi serat pulp menghasilkan
disintegrasi serat yang lebih intens.



Gambar 2 Serat akasia terfibrilasi, pembesaran 400x (a) ultraturrax 60 menit, (b)
ultrasonik 60 menit, (c) ultraturrax-ultrasonik 30-30 menit.

Ultrasonik merupakan metode untuk
memperkecil ukuran partikel dalam
dispersi dan emulsi yang telah terkem-
bang. Peralatan ultrasonik digunakan
untuk menghasilkan dispersi dan emulsi
slurry berukuran nano karena berpotensi
menyebabkan terjadinya de-agglomerasi.
Ultrasonik dengan intensitas tinggi
digunakan dalam pengolahan cairan
seperti pencampuran, emulsifikasi, dis-
persi, deagglomerasi atau penggilingan.
Ketika cairan dikenakan gelombang
ultrasonik dengan intensitas tinggi,
gelombang suara yang menyebar ke
dalam media cairan menyebabkan
pemampatan (pada tekanan tinggi) dan
peregangan (pada tekanan rendah) secara
berulang, pada laju yang dipengaruhi
oleh frekuensi (Hielscher 2005).

Selama  siklus  tekanan rendah,
gelombang ultrasonik intensitas tinggi
menimbulkan gelembung-gelembung
hampa udara berukuran Kkecil dalam
cairan. Ketika gelembung-gelembung
tadi mencapai suatu volume di mana
gelembung tidak dapat lagi menyerap
energi, maka gelembung akan pecah dan
menyebabkan  peningkatan  tekanan
sehingga terjadi siklus tekanan tinggi.
Fenomena  tersebut dinamakan
cavitation. Partikel berukuran besar akan
menjadi  kecil karena pembelahan
melalui benturan antar partikel atau

pecahnya gelembung di
cairan (Hielscher 2005).

Proses fibrilasi serat pulp dengan
gelombang ultrasonik dapat dijelaskan
dengan efek acoustic cavitation pada
gelombang ultrasonik frekuensi tinggi
dengan  terbentuk dan  pecahnya
gelembung mikro dalam media cairan.
Pecahnya gelembung mikro secara tiba-
tiba menyebabkan terbentukmya gelom-
bang kejut dan mikrojet pada permukaan
serat pulp, menyebabkan erosi di
permukaan sehingga serat akan terurai
pada arah aksial. Benturan gelombang
ultrasonik dapat memecah ikatan antar
serat yang umumnya merupakan ikatan
yang cukup lemah seperti ikatan van der
waals. Dengan  demikian  proses
disintegrasi serat pulp oleh ultrasonik
terjadi dengan mekanisme erosi, di mana
agregat berukuran kecil akan terkikis
dari permukaan agregat berukuran besar.

permukaan

Proses fibrilasi menggunakan ultraturrax
memberikan tekanan geser pada arah
aksial serat yang  menyebabkan
disintegrasi serat pulp yang terjadi secara
bertahap. Terlihat pada Gambar 3,
bahwa setelah penggilingan 30 putaran,
ultraturrax 30 menit dan ultrasonik 30
menit, pulp putih akasia terfibrilasi
menjadi fibril dengan diameter yang
lebih kecil.
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Karakteristik fisik komposit

Komposit PVA dan pulp putih akasia
terfibrilasi membentuk film transparan,
dengan ketebalan bervariasi antara 0,07-
0,19 mm dan Kkerapatan bervariasi antara
1,1-1,3 g cm™. Penampakan komposit
PVA dan pulp putih akasia dengan
kombinasi perlakuan fibrilasi terlihat
pada Gambar 4.

Modulus tarik dan kekuatan tarik dari
komposit PVA dan pulp putih akasia
disajikan pada Gambar 5 dan Gambar 6.
Modulus tarik dari komposit PVA dan
pulp putih akasia yang digiling 30
putaran lebih tinggi (122,7 Nm mm?®)
dari pada modulus tarik lembaran PVA
(66,4 Nm m?). Tetapi kekuatan tarik

Gambar 3 Fibrilasi pulp akasia terputinkan setelah refiner 30x, ultraturrax 30 menit dan
ultrasonik 30 menit, (a) pembesaran 1000x, (b) pembesaran 15000x.

lembaran PVA (17,5 Nm mm?) dapat
dikatakan tidak berbeda dengan kekuatan
tarik komposit PVA-pulp putih akasia
yang difibrilasi (17,3 Nm mm?). Hal
tersebut menunjukkan bahwa pulp yang
digiling belum dapat berfungsi sebagai
penguat dalam komposit PVA, tetapi
dapat meningkatkan kekakuan pada
komposit yang dihasilkan.

Komposit antara PVA dan pulp yang
mendapat perlakuan penggilingan dan
ultrasonikasi selama 20, 40, dan 60 menit
menunjukkan ~ modulus  tarik  dan
kekuatan tarik yang lebih rendah
daripada modulus tarik komposit PVA-
pulp yang digiling tanpa perlakuan
ultrasonikasi.

Gambar 4 Film polivinil alkohol diperkuat pulp akasia terfibrilasi dengan metode
kombinasi ultraturrax dan ultrasonik selama (a) 10-10 menit, (b) 20-20 menit, (c) 30-30

menit.

Karakteristik Film Komposit PVA-Pulp Putih Akasia Terfibrilasi

Firda A Syamani, Wida B Kusumaningrum



160 -
140 -
120 - Il
100 -
80 -
60 -
40 -

m kontrol W20 menit

Modulus tarik (N mm-2)

=40 menit

060 meni_t

PVA PVA/Pulp

Digiling saja

PVA/Pulp
Digiling + US Digiling + UT Digiling + UT

PVA/Pulp PVA/Pulp

dan US

Jenis komposit

Gambar 5 Modulus tarik lembaran PVA, komposit PVA-pulp giling, dan komposit
PVA-pulp terfibrilasi dengan berbagai waktu giling dan perlakuan mekanis US

(ultrasonik) dan UT (ultraturrax).
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Gambar 6 Kekuatan tarik lembaran PVA, komposit PVA-pulp giling, dan komposit
PVA-pulp terfibrilasi dengan berbagai waktu giling dan perlakuan mekanis US

(ultrasonik) dan UT (ultraturrax).

Penggilingan pulp 30 putaran cenderung
menyebabkan pulp menjadi rapuh dan
mudah rusak. Perlakuan lanjutan dengan
ultrasonik intensitas tinggi mengakibat-
kan kerusakan pada serat pulp, di mana
serat menjadi tercabik-cabik sehingga

6

aspek nisbahnya menjadi lebih kecil

(Gambar 7).

Komposit antara PVA dan pulp yang
mendapat perlakuan penggilingan dan
ultraturrax selama 40 dan 60 menit
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menunjukkan  modulus  tarik  dan
kekuatan tarik yang lebih tinggi dari
pada modulus tarik dan kekuatan tarik
komposit PVA-pulp yang digiling tanpa

perlakuan ultraturax. Seperti telah
dikemukakan sebelumnya, proses
penggilingan  menyebabkan  fibrilasi

permukaan luar serat pulp melalui
pengupasan lapisan P dan S1 dari
dinding sel (fibrilasi eksternal) secara
bertahap dan menyebabkan lapisan S2
tersingkap. Perlakuan lanjutan dengan
ultraturrax menyempurnakan eksternal
fibrilasi tanpa menyebabkan serat
terpotong (Gambar 8).

Secara umum, penelitian ini
menunjukkan bahwa komposit antara
PVA dan pulp yang mendapat perlakuan
penggilingan dilanjutkan dengan
perlakuan ultraturrax dan ultrasonik
memiliki modulus tarik dan kekuatan
tarik yang lebih rendah dari komposit
pembandingnya.

Perlakuan mekanis yang sangat intens
menyebabkan kerusakan struktur dan
pemendekan serat sehingga aspek nisbah
serat menjadi kecil (Gambar 9). Serat
dengan aspek nisbah kecil tidak dapat
berfungsi
komposit.

sebagai penguat dalam

Gambar 7 Pulp putih akasia yang digiling 30 putaran dan ultrasonikasi selama 60 menit

(pembesaran 400x).

Gambar 8 Pulp putih akasia yang digiling 30 putaran dilanjutkan dengan perlakuan
ultraturrax selama 60 menit (pembesaran 400x).
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Gambar 9 Pulp putih akasia yang digiling 30 putaran dan dilanjutkan dengan perlakuan
ultraturrax dan ultrasonifikasi masing-masing selama 30 menit (pembesaran 400x).

Komposit PVA-pulp yang digiling
menunjukkan nilai elongation at break
yang lebih rendah dari lembaran film
PVA (Gambar 10). Hal tersebut
menunjukkan bahwa komposit PVA-
pulp yang digiling bersifat lebih regas
atau lebih  mudah putus. Dalam
penelitian ini, pulp yang digiling
merupakan pulp putih akasia sehingga
kandungan selulosanya relatif tinggi.
Selulosa meningkatkan kekakuan pada
komposit ketika ditambahkan pada
matriks yang bersifat lunak seperti PVA
karena memiliki struktur kristalin di
dalamnya.
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kombinasi keduanya dari pulp yang telah
digiling semakin menurunkan elongation
at break dari komposit PVA-pulp yang
dihasilkan. Perlakuan mekanis yang
semakin intens dapat menyebabkan
fibrilasi serat, menurunkan panjang serat
dan memecah ikatan hidrogen pada
struktur selulosa (Zhang et al. 2011),
sehingga bagian amorf dari selulosa
terkikis dan menyisakan bagian kristalin
yang kaku.
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Gambar 10 Elongasi lembaran PVA, komposit PVA-pulp giling, dan komposit PVA-
pulp terfibrilasi dengan berbagai waktu giling dan perlakuan mekanis US (ultrasonik)

dan UT (ultraturrax).
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Kesimpulan

Proses penggilingan perlu dilakukan
sebelum proses fibrilasi lebih lanjut
karena  penggilingan  menyebabkan
fibrilasi eksternal dinding sel secara
bertahap dan menyebabkan lapisan S2
tersingkap. Fibrilasi dengan ultraturrax
menyempurnakan pengupasan lapisan
eksternal dinding sel dan menghasilkan
fibril  tanpa  menyebabkan  serat
terpotong, sedangkan fibrilasi dengan
ultrasonik intensitas tinggi
mengakibatkan kerusakan pada serat
pulp, di mana serat menjadi tercabik-
cabik sehingga aspek rasionya menjadi
lebih kecil. Komposit PVA-pulp yang
digiling dan mendapat defibrilasi
lanjutan dengan ultraturrax memiliki
nilai modulus tarik dan kekuatan tarik
yang lebih baik dari pada komposit
PVA-pulp giling dan selanjutnya
mendapat defibrilasi lanjutan dengan
ultrasonikasi.
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