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Inti Sari 
Pada campuran polipropilena (PP)-maleated natural rubber (MNR), MNR berfungsi 
sebagai compatibilizer yang melakukan modifikasi terhadap permukaan matrik PP untuk 

memudahkan masuknya filler sehingga dihasilkan campuran yang lebih kompatibel. 

Tujuan dari penelitian ini adalah untuk menentukan kemampuan campur maleated natural 
rubber (MNR) dalam polipropilena (PP) pada berbagai variasi suhu. Penelitian diawali 

dengan prediksi kesetimbangan cair-cair sistem PP-MNR dengan menggunakan metode 

UNIFAC dilanjutkan dengan validasi model kesetimbangan. Validasi model 

kesetimbangan cair-cair sistem PP-MNR diawali dengan mencampurkan karet alam dan 
maleic anhydride (MAH) dalam internal mixer untuk penyiapan MNR. MNR yang telah 

disiapkan lalu dicampurkan dengan PP dalam internal mixer dengan kadar MNR dan 

temperatur proses divariasi berdasarkan prediksi kesetimbangan cair-cair UNIFAC. 

Kemudian campuran PP-MNR dianalisa dengan uji difference scanning calorimetry 
(DSC). Hasil uji DSC digunakan untuk melakukan validasi hasil perhitungan 

kesetimbangan cair-cair UNIFAC. Hasil perhitungan UNIFAC merupakan kesetimbangan 

cair-cair sistem PP-MNR berupa kadar MNR dan temperatur proses pencampuran. Pada 

campuran ini MNR berfungsi sebagai compatibilizer. Kadar MNR pada campuran adalah 
4,4%–11,16% dan temperatur proses adalah 170oC–210oC. Semakin besar kadar MNR 

dalam campuran, semakin rendah suhu proses pencampuran. Hasil validasi uji DSC sesuai 

dengan prediksi kesetimbangan cair-cair sistem PP-MNR menggunakan metode UNIFAC. 

 

Abstract  
In a system of polypropylene (PP) -maleated natural rubber (MNR), MNR serves as a 
compatibilizer that modifies surface of matrix PP to facilitate fillers for compatible 

mixture. The purpose of this research was to determine MNR mixing ability in PP at 

various temperature. The first step of this research was prediction of liquid-liquid 

equilibrium of the PP-MNR system using UNIFAC method and then validation of 
equilibrium model. Validation of liquid-liquid equilibrium model fof PP-MNR begins with 

mixing natural rubber and maleic anhydride (MAH) in internal mixer for MNR 

preparation. Then, MNR mixed with PP in internal mixer. MNR levels and process 

temperature was varied based on UNIFAC's liquid-liquid equilibrium prediction. Then the 
PP-MNR system was analyzed by difference scanning calorimetry (DSC) test. DSC test 

results are used to validate the results of UNIFAC liquid-liquid equilibrium calculations. 

The results of the UNIFAC calculation are liquid-liquid equilibrium of PP-MNR system 
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for MNR levels and process temperatures. In this system MNR serves as a compatibilizer. 
MNR level in the mixture is 4.4% -11.16% and process temperature is 170oC-210oC. The 

greater the MNR level in the mixture, the lower the mixing process temperature. The 

results of the validation of the DSC test were in accordance with the predicted liquid-
liquid equilibrium of the PP-MNR system using the UNIFAC method. 

 

PENDAHULUAN  

Salah satu hal yang menjadi penentu nilai miscibility 

campuran polimer adalah termodinamika campuran. 

Pada sistem pencampuran polimer berlaku prinsip 

hukum termodinamika, dimana sistem akan menyusun 

pada konfigurasi yang memiliki energi bebas 

minimum (Kittel dan Kroemer, 1980). 

Pada campuran PP-MNR, MNR berfungsi 

sebagai compatibilizer yang melakukan modifikasi 

terhadap permukaan matrik PP. Modifikasi ini 

dilakukan untuk memudahkan masuknya filler ketika 

ditambahkan pada matrik sehingga campuran yang 

dihasilkan akan lebih kompatibel. Filler yang 

ditambahkan pada matrik dapat berupa serbuk kayu 

(untuk menghasilkan WPC), karet alam (untuk 

menghasilkan TPV) atau filler lainnya sesuai dengan 

kebutuhan. Kompatibilitas campuran filler pada PP 

ditentukan oleh kesetimbangan campuran filler dan PP 

(Bahruddin dkk, 2014). PP/MNR merupakan 

campuran polimer dengan binary system cair-cair yang 

dapat dilihat menggunakan perhitungan 

termodinamika.  

Termodinamika campuran komposit telah 

diteliti oleh Bahruddin dkk (2014) pada campuran PP-

Karet alam yang ditambahkan compatibilizer MAPP. 

Penelitian yang menggunakan perhitungan 

termodinamika untuk kesetimbangan cair-cair juga 

telah dilakukan oleh Moura dkk (2013).  Model 

termodinamika kesetimbangan cair-cair dapat dihitung 

dengan menggunakan metode E-UNIQUAC seperti 

yang dilakukan oleh Hamta dkk (2018). Utami dkk 

(2013) juga telah melakukan penelitian kesetimbangan 

cair-cair untuk sistem ά-pinene, ά-Terpineol dan air 

dengan menggunakan metode NRTL dan UNIQUAC.  

Miscibility ini perlu diperhatikan karena adanya 

ikatan dispersi, ikatan polar dan ikatan hidrogen yang 

ikut mempengaruhi titik leleh dan energi bebas 

pencampuran yang mempengaruhi material atau 

produk yang dihasilkan. Miscibility campuran polimer 

telah diteliti oleh Reddy dkk (2015) pada campuran 

Pectin-Poly(vinyl alcohol) di dalam air. Miscibility 

campuran dilihat dari densitas dan viskositas 

campuran. Marwat dan Baloch (2015) juga meneliti 

miscibility campuran polystytene/polystyrene-co-

acrylonitrile dengan melihat morfologi, karakteristik 

termal dan karakteristik mekanik campuran. 

Miscibility campuran polimer poly(acrylic acid) 

(PAA) dan poly(sodium styrene sulfonate) (PSSNa), 

dalam H2O diteliti oleh Melad (2016) dengan 

menggunakan dilute solution viscometry method 

(DSV) yang hasilnya didukung oleh hasil pengujian  

fourier transform infrared (FTIR) dan differential 

scanning calorimetry (DSC). 

Penelitian ini mempelajari kesetimbangan 

sistem PP (sebagai komponen utama matrik 

termoplastik) dan MNR yang berfungsi sebagai 

compatibilizer. Kesetimbangan sistem PP-MNR 

ditentukan dengan menggunakan metode UNIFAC. 

Metode UNIFAC dipilih karena dalam menentukan 

kesetimbangan tidak memerlukan data eksperimen. 

Namun, pada penelitian ini, setelah diperoleh model 

kesetimbangan cair-cair binary system PP-MNR, akan 

dilakukan validasi dan ditentukan nilai miscibility 

campuran dengan pengujian DSC. 

 

METODE PENELITIAN 

Alat Penelitian 

Alat utama yang digunakan untuk penelitian ini 

adalah internal mixer dengan kapasitas 50cc untuk 

membentuk blending antara PP dan MNR. 

Bahan Penelitian 

Bahan yang digunakan dalam penelitian ini 

adalah polipropilena (PP) homopolymer dengan nama 

produk HE 2.0 TF diperoleh dari Chandra Asri 

Petrochemical; karet alam dengan tipe crumb rubber 

SIR 20 yang di peroleh dari PT. Ricry; dan Maleat 

Anhidrat (MAH) produksi Merch; Toluena sebagai 

pelarut untuk melarutkan MAH berlebih pada MNR. 

Karet alam dan MAH digunakan untuk proses 

pembuatan MNR. 

Metode Penelitian 

Prediksi Kesetimbangan Cair-Cair Sistem PP-MNR 

Perancangan model kesetimbangan Cair-cair 

PP dan MNR dilakukan dengan menggunakan metode 
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UNIFAC. Beberapa asumsi yang dibuat untuk 

perhitungan ini adalah: 

- Berat molekul masing-masing komponen yang 

digunakan adalah berat molekuk rata-rata, yaitu PP 

100.000 (Tarmizi dkk, 2014) dan MNR 100.000 

(Anogoro, 2012), dengan struktur monomer 

sebagai berikut: 

PP:  

  
MNR: 

 
- Gugus – gugus fungsi dari masing-masing 

komponen adalah 

PP : 1CH3, 1CH2, 1CH 

MNR : 1CH3, 2CH2, 1CH, 1C=CH, 2COO 

- Parameter dari masing-masing gugus dapat dilihat 

pada tabel 3.1. berdasarkan tabel 8-23 dari buku 

The Properties Gasses and Liquid, Poling dkk, 

2001. 

 

Tabel 1. UNIFAC Parameter (v, R dan Q) Gugus PP 

dan MNR (Polling dkk, 2001) 

    V R Q 

PP CH3 1 0,9011 0,8480 

  CH2 1 0,6744 0,5400 

  CH 1 0,4469 0,2280 

MNR CH3 1 0,9011 0,8480 

  CH2 2 0,6744 0,5400 

  CH 1 0,4469 0,2280 

  C = CH 1 0,8860 0,6760 

  COO 2 1,3800 1,2000 

(Sumber: Polling dkk, 2001) 

- Parameter volume molakular (ri) dan surface area 

(qi) untuk PP dan MNR diperoleh dari data 

molekular Van der Waals, Rk dan Qk, berdasarkan 

Polling, dkk (2001) dan telah dicantumkan pada 

poin E nomor 6.5 point tentang metode UNIFAC.  

 

𝑟𝑖 = ∑ 𝑣𝑘
(𝑖)

𝑅𝑘𝑘  .......................................................  (1) 

dan 

𝑞𝑖 = ∑ 𝑣𝑘
(𝑖)

𝑄𝑘𝑘  ......................................................  (2) 

 

- Parameter ɸi dan θi diperoleh dari data ri dan qi. 

Nilai Li juga diperoleh dari data ri dan qi. 

 

ɸ𝑖 =
𝑟𝑖𝑥𝑖

∑ 𝑟𝑗𝑥𝑗𝑗
 ......................................................  (3) 

dan 

𝜃𝑖 =
𝑞𝑖𝑥𝑖

∑ 𝑞𝑗𝑥𝑗𝑗
 ......................................................  (4) 

 

- Parameter 𝑙𝑖 juga diperoleh dari data ri dan qi.   

𝑙𝑖 =
𝑧

2
(𝑟𝑖 − 𝑞𝑖) − (𝑟𝑖 − 1)  𝑧 = 10 ..................  (5) 

 

- Persamaan UNIFAC, berdasarkan Polling dkk, 

2001, yaitu: 

 

ln 𝛾𝑖 =        ln 𝛾𝑖
𝑐𝑜𝑚𝑏   +      ln 𝛾𝑖

𝑅𝑒𝑠 .................  (6) 

 

Dimana  

 ln 𝛾𝑖
𝑐 = ln

ɸ𝑖

𝑥𝑖
+

𝑧

2
𝑞𝑖 ln

𝜃𝑖

ɸ𝑖
+ 𝑙𝑖 −

ɸ𝑖

𝑥𝑖
∑ 𝑥𝑗𝑙𝑗𝑗  ....... (7) 

Dan 

ln 𝛾𝑖
𝑅 = 𝑞𝑖 [1 − ln(∑ 𝜃𝑗𝜏𝑗𝑖𝑗 ) − ∑

𝜃𝑗𝜏𝑖𝑗

∑ 𝜃𝑘𝜏𝑘𝑗𝑗
𝑗 ] ..... (8) 

 

- Untuk koefisien aktifitas pada residu, digunakan 

persamaan berikut : 

 

ln 𝛾𝑖
𝑅 = ∑ 𝑣𝑘

(𝑖)
(𝑙𝑛 Ґ𝑘 − 𝑙𝑛Ґ𝑘

(𝑖)
)𝑘  .....................  (9) 

 

Dimana 

𝑙𝑛 Ґ𝑘 = 𝑄𝑘 [1 − ln(∑ 𝜃𝑚𝜓𝑚𝑘𝑚 ) − ∑
𝜃𝑚𝜓𝑚𝑘

∑ 𝜃𝑛𝜓𝑚𝑛𝑛
𝑚 ]

 ..................................................................... (10) 

 

𝜃𝑚 =
𝑄𝑚𝑋𝑚

∑ 𝑄𝑛𝑋𝑛𝑛
 ................................................. (11) 

 

𝜓𝑚𝑛 = exp (−
𝑈𝑚𝑛−𝑈𝑛𝑛

𝑅𝑇
) = exp (−

𝑎𝑚𝑛

𝑇
) ...... (12) 

Keterangan : 

   xi  = Fraksi mol komponen i 

    θi = Fraksi area 

    ɸi = Fraksi segmen 

    ri = Volume komponen i 

    qi = Luas area komponen i 

Umn = ukuran interaksi energi antara grup m dan n 

amn  = parameter interaksi grup diperoleh dari data 

ekperimen  kesetimbangan fasa (amn ≠ anm) 
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Nilai parameter interaksi grup diperoleh dari Table 

8-24 dari buku The Properties Gasses and Liquid, 

Poling dkk, 2001. 

a1,2 = 86,02 

a2,1 = -35,36 

a1,41 = 387,10 

a41,1 = 529,00 

- Kesetimbangan PP-MNR pada fasa cair-cair 

ditentukan dengan persamaan berikut ini (Polling, 

dkk, 2001): 

𝑥𝑖
𝛼𝛾𝑖

𝛼 =  𝑥𝑖
𝛽

𝛾𝑖
𝛽

            (13) 

 

Penyiapan Campuran PP-MNR 

Penyiapan campuran diawali dengan 

pembuatan compatibilizer MNR. Pembuatan MNR 

diawali dengan proses mastikasi karet alam (NR) di 

dalam internal mixer jenis Banbury Type B60 B 

selama 2 menit dengan temperatur 150oC dengan 

kecepatan 60 rpm.kemudian ditambahkan maleat 

anhidrida (MAH) dengan konsentrasi 8 phr dan di-

mixer selama 8 menit. MAH yang tidak ter-grafting 

pada karet alam dihilangkan dengan cara merefluks 

dengan toluena pada suhu 110oC selama 3 jam. 

Kemudian MNR yang telah bebas MAH dikeringkan 

dengan pengovenan pada suhu 40oC selama 24 jam. 

Proses selanjutnya adalah pencampuran MNR 

dan PP. Kondisi proses Internal mixer disetting pada 

suhu 180oC dan kecepatan 80 rpm. PP dilelehkan di 

dalam internal mixer selama 4 menit. Setelah PP 

meleleh ditambahkan MNR dengan konsentrasi 

bervariasi (sesuai hasil kesetimbangan 

termodinamika) dan di-mixer selama 8 menit. 

 

Pengujian Differential Scanning Calorimetry (DSC) 

Sampel ditimbang sekitar 6 mg dan dimasukkan 

dalam crucible 40 μL. Analisa dilakukan dengan 

program temperatur dari 50oC → 140oC → -100oC → 

100oC. Kecepatan pemanasan – pendinginan – 

pemanasan adalah 50oC/min; 50oC/min dan 30oC/min. 

Sebagai purge gas digunakan gas nitrogen dengan 

kecepatan aliran 20 ml/min. Alat uji yang digunakan 

adalah Differential Scanning Calorimetry (DSC) 

Perkin Elmer tipe DSC 8000 [wirjosentono, 1995]. 

Hasil pengujian DSC merupakan kurva termogram 

yang dapat digunakan untuk menentukan suhu transisi 

glass dan suhu leleh. 

 

 

 

Validasi Kesetimbangan Cair-Cair Sistem PP-MNR 

Hasil pengujian DSC dari sistem PP-MNR 

dibandingkan dengan hasil perhitungan prediksi 

kesetimbangan cair-cair UNIFAC. Perbandingan 

dilakukan untuk proses validasi model, untuk melihat 

kesesuaian hasil perhitungan dan hasil eksperimen. 

 

HASIL DAN PEMBAHASAN 
Pencampuran PP dan MNR dilakukan pada 

suhu lelehnya sehingga dianggap berada pada fasa 

cair-cair. Kesetimbangan cair-cair dari sistem PP-

MNR diprediksi dengan menggunakan UNIFAC 

model. Perhitungan kesetimbangan cair-cair dengan 

metode lain seperti E-UNIQUAC oleh Hamta dkk 

(2018) atau NRTL dan UNIQUAC oleh Utami dkk 

(2013) memerlukan data percobaan awal. Pada 

penelitian ini belum memiliki data percobaan awal 

sebagai permulaan pemodelan. Oleh karena itu dipilih 

metode UNIFAC. 

Perhitungan kesetimbangan PP-MNR dengan 

metode UNIFAC melibatkan pengumpulan data, 

perhitungan dan pembuatan grafik. Data yang 

dikumpulkan adalah berat molekul dari MNR dan PP, 

gugus fungsi dan parameter UNIFAC masing-masing 

gugus yaitu parameter volume (R) dan parameter area 

(Q) berdasarkan van der Waals. Jumlah gugus 

dinyatakan dengan parameter v. Dari parameter ini 

dapat dihitung nilai ri dan qi, yaitu vulume dan luas 

area komponen i. Berdasarkan persamaan-persamaan 

UNIFAC pada metode penelitian, diperoleh hasil 

perhitungan sebagai berikut: 

Tabel 2. Hasil Perhitungan Persamaan UNIFAC 

T x1 lnγ1 lnγ2 

443 0,11166 -1,9828 -2,7179 

448 0,10000 -1,9729 -2,6891 

453 0,09000 -1,9687 -2,6865 

458 0,08000 -1,9636 -2,6830 

463 0,07083 -1,9585 -2,6811 

468 0,06000 -1,9573 -2,7047 

473 0,05625 -1,9471 -2,6700 

478 0,05292 -1,9421 -2,6562 

481,1094 0,05000 -1,9464 -2,6801 

483 0,04437 -1,9446 -2,6923 

 

Dari perhitungan persaman UNIFAC tersebut, 

fungsi komposisi MNR dan temperatur digunakan 

sebagai variabel proses pencampuran MNR pada PP. 
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Gambar 1. Model Kesetimbangan Cair-Cair 

UNIFAC Sistem MNR-PP terhadap Temperature  

 

Model perhitungan UNIFAC digunakan untuk 

memprediksi kelarutan MNR pada PP.  Trend pada 

Gambar 1. menunjukkan bahwa semakin besar 

komposisi MNR pada PP, temperatur proses semakin 

menurun. Temperatur proses dilakukan di atas 

temperatur leleh bahan, yaitu 170oC – 210oC 

(perhitungan dilakukan pada satuan temperatur 

Kelvin). Pada temperatur 170oC, komposisi MNR 

yang dapat bercampur pada PP berdasarkan model 

UNIFAC adalah 11,16% sedangkan temperatur 210oC, 

komposiss MNR yang dapat bercampur pada PP hanya 

4,4%. Ketika kadar MNR semakin ditingkatkan 20% 

temperatur proses semakin menurun hingga dibawah 

titik leleh PP. Temperatur proses semakin meningkat 

ketika kadar MNR semakin ditingkatkan hingga 

mencapai 100%, namun masih tetap berada di bawah 

titik leleh PP. Dari grafik pada Gambar 1 dapat dilihat 

bahwa kesetimbangan sistem PP-MNR yang dapat 

diproses adalah pada kadar MNR 4,4% hingga 

11,16%. Gambar perbesaran kesetimbangan cair-cair 

sistem PP-MNR dari perhitungan UNIFAC yang dapat 

diproses adalah sebagai berikut. 

Pada campuran ini, MNR berfungsi sebagai 

compatibilizer. Compatibilizer berfungsi 

memodifikasi permukaan termoplastik sehingga 

memudahkan filler tercampur dalam thermoplastik. 

Pada peenelitian ini hanya diteliti proses modifikasi 

compatibilizer terhadap permukaan thermoplastic 

tanpa menambahkan filler. Modifikasi permukaan 

thermoplastic dapat dilihat dari proses tercampurnya 

MNR pada matrik PP. Pada Gambar 2 dapat dilihat 

bahwa hubungan antara suhu dan kadar compatibilizer 

MNR berbanding terbalik. Semakin besar MNR yang 

dicampurkan ke dalam PP, maka suhu pencampuran 

yang digunakan semakin kecil.  

 

 
Gambar 2. Kesetimbangan Cair-Cair UNIFAC 

Sistem MNR-PP pada kadar MNR 4,4%–11,16%  

 

Tren pada Gambar 2. tersebut sesuai dengan 

fungsi compatibilizer untuk memodifikasi permukaan 

thermoplastik sehingga memudahkan filler 

terdistribusi dalam campuran (bahruddin dkk, 2011). 

Fungsi compatibilizer pada komposit ini juga 

dilakukan oleh Zabihzadeh dkk (2011) pada 

chemimechanical pulp-PP reinforced composite. 

Penambahan compatilizer pada komposit tersebut 

terbukti meningkatkan stabilitas termal komposit. 

Penelitian oleh Miao dkk (2018) juga mendukung 

pernyataan tersebut. Penambahan PP-g-MA pada 

komposit graphene oxide (GO)-polypropylene (PP) 

composite fibers meningkatkan stabilitas termal 

komposit dan ikatan interfasa GO dalam matrik PP. 

Dari penelitian-penelitian yang telah dilakukan 

tersebut dapat dikatakan bahwa ketika modifikasi 

permukaan thermoplastik berjalan baik, dilihat dari 

pencampuran MNR terhadap PP, suhu pencampuran 

yang dibutuhkan semakin kecil.  

Hasil pemodelan UNIFAC pada Gambar 2. 

menunjukkan kondisi optimum proses pencampuran 

MNR-PP berupa suhu proses pencampuran dan kada 

MNR. Kadar MNR di luar kondisi optimum 

pemodelan perlu divalidasi untuk dapat dibandingkan 

dengan kondisi optimum pada pemodelan. 

Model kesetimbangan PP-MNR yang 

dihasilkan, secara perhitungan UNIFAC merupakan 

kondisi optimum proses pencampuran.  hasil 

perhitungan tersebut kemudian divalidasi dengan 

membuat sampel berupa sistem PP-MNR dengan 
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komposisi dan kondisi proses sesuai hassil perhitungan 

prediksi kesetimbangan UNIFAC. Selanjutnya sistem 

PP-MNR tersebut dianalisa dengan pengujian 

differential scanning electron (DSC) untuk melihat 

karakteristik termalnya.  

 

 
Gambar 3. Hasil Uji DSC pada Suhu 170oC dan 

Kadar MNR 11,16% 

 

Dari Gambar 3. dapat dilihat bahwa campuran 

PP-MNR yang dicampurkan pada suhu 170oC dengan 

kadar MNR 11,16% memiliki satu titik leleh yaitu 

pada suhu 161,96oC. Titik ini berada diantara titik leleh 

MNR yaitu 135oC dan titik leleh PP yaitu 170oC. Dari 

gambar ini dapat diketahui bahwa campuran PP-MNR 

membentuk campuran baru yang homogen ditunjukan 

dengan titik leleh campuran yang hanya berada pada 

satu titik. Hal ini menunjukkan bahwa pemodelan 

UNIFAC pada titik ini telah divalidasi secara 

eksperimen. MNR dengan kadar 11,16% dapat 

tercampur sempurna dalam matrik PP pada suhu 

pencampuran 170oC. 

Hasil penelitian ini sesuai dengan penelitian-

penelitian yang telah dilakukan sebelumnya. 

Bahruddin dkk (2014) menambahkan PP-g-MA pada 

komposit PP-Karet alam yang meningkatkan sifat 

mekanik dan morfologi komposit. Razak dkk (2013) 

juga mengatakan bahwa sifat mekanik komposit 

meningkat seiring dengan peningkatan kadar 

compatibilizer hingga jumlah maksimumnya. Guigon 

dkk (2017) juga mengatakn bahwa secara umum, 

penambahan compatibilizer pada komposisi yang 

sesuai akan meningkatkan sifat sifat mekanik, 

stabilitas termal dan morfologi komposit. 

 

 
Gambar 4. Hasil Uji DSC pada Suhu 170oC dan 

Kadar MNR 12,16% 

 

Pada hasil DSC Gambar 4. dapat dilihat bahwa 

pada pencampuran MNR-PP dengan suhu 170oC dan 

kadar MNR 12,16% memiliki dua titik leleh. Hal ini 

menunjukkan bahwa campuran MNR-PP tersebut 

tidak tercampur sempurna. Titik leleh pertama berada 

pada suhu 139,99oC yang mendekati titik leleh MNR 

sebelum dicampurkan dengan PP. Titik leleh kedua 

berada pada suhu 160,49oC yang mendekati titik leleh 

PP sebelum dicampurkan. Hal ini menunjukkan bahwa 

sifat masing-masing bahan yang dicampurkan masih 

belum berubah. Pencampuran yang tidak sempurna ini 

ini diseabab oleh kadar MNR yang berlebih. Pada 

pemodelan UNIFAC, titik ini tidak berada pada garis 

pemodelan. Pada suhu pencampuran 170oC, kadar 

MNR optimal adalah 11,16%.  

Gambar 3 merupakan hasil uji validasi dari 

model kesetimbangan UNIFAC dari Gambar 1. 

Sedangkan Gambar 4 merupakan hasil uji validasi di 

luar batas model kesetimbangan UNIFAC. Dapat 

dilihat bahwa Gambar 3 memiliki kondisi stabilitas 

termal yang lebih baik dibandingkan Gambar 4. Hal ini 

terjadi karena berdasarkan perhitungan dengan metode 

UNIFAC, kadar MNR yang ditambahkan memiliki 

pengaruh terhadap suhu pencampuran. pada Gambar 3 

kadar MNR 11,16% dan suhu pencampuran 170oC 

menghasilkan campuran yang homogen. MNR 

memodifikasi permukaan matrik PP dengan optimal 

sehingga campuran yang dihasilkan memiliki stabilitas 

termal yang baik.  

Ketika kadar MNR ditambahkan menjadi 

12,16% dan suhu pencampuran tetap 170oC, stabilitas 

termal campuran menurun seperti ditunjukkan pada 

Gambar 4. Dapat dilihat bahwa campuran memiliki 

dua titik leleh. Hal ini terjadi karena pada jumlah MNR 
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berlebih, modifikasi permukaan matrik PP terjadi 

secara berlebihan. Hal ini menyebabkan degradasi 

rantai polimer matrik sehingga menyebabkan 

campuran tidak homogen. Hal ini sesuai dengan Razak 

dkk (2013) yang mengatakan bahwa penambahan 

compatibilizer diatas titik maksimum akan menurukan 

sifat komposit. Pada penelitiannya Razak dkk 

menambahkan maleic anhydride grafted 

polypropylene (PP-g-MAH) dan maleic anhydride 

grafted styrene-ethylene/butylene-styrene (SEBS-g-

MAH) pada komposit Polyethylene terephthalate 

(PET)-polypropylene (PP). Impact strength komposit 

mengalami peningkatan hingga mencapai maksimal 

pada PP-g-MA 4 phr dan SEBS-g-MAH 8phr dan 

mengalami selanjutnya penurunan sifat ketika kadar 

compatibilizer ditingkatkan. 

 

 
Gambar 5. Hasil Uji DSC pada Suhu 200oC dan 

Kadar MNR 5,6% 

 

Dari Gambar 5. dapat dilihat bahwa campuran 

MNR-PP dengan kadar MNR 5,6% pada suhu 200oC 

memiliki satu titik leleh yaitu 162,13oC. Hal ini 

menunjukkan bahwa campuran MNR-PP tercampur 

sempurna. hal ini sesuai dengan hasil pemodelan 

UNIFAC yang telah dilakukan. Seperti pada Gambar 

3, Gambar 5 merupakan validasi pada titik optimum 

kesetimbangan. MNR dengan 5,6% memodifikasi 

permukaan matrik PP dengan optimum sehingga 

dihasilkan campuran yang homogen dengan stabilitas 

termal yang baik.  

Jika dibandingkan dengan Gambar 3, Gambar 5 

memiliki stabilitas termal yang lebih baik. Campuran 

memiliki titik leleh yang lebih tinggi. Hal ini terjadi 

karena dengan titik leleh PP 166oC dan 222,93oC serta 

titik leleh MNR 132,84oC dan 242,28oC, pada suhu 

200oC PP dan MNR meleleh sempurna. PP dan MNR 

yang berada pada fasa liquid yang sempurna 

menyebabkan dispersi fasa MNR pada PP lebih mudah 

terjadi. Hal ini menyebabkan modifikasi MNR pada 

permukaan PP lebih merata sehingga campuran PP dan 

MNR lebih homogen. Kadar MNR 5,6% berdasarkan 

perhitungan UNIFAC juga merupakan kadar sesuai 

pada proses pencampuran pada suhu optimum. 

Pengaruh suhu pencampuran pada campuran 

polimer ini juga telah diteliti oleh Masnada dkk (2013) 

yang mengatakan bahwa temperatur memberikan 

pengaruh yang signifikan terhadap miscibility 

campuran polimer. 

 

 
Gambar 6. Hasil Uji DSC pada Suhu 200oC dan 

Kadar MNR 6,6% 

 

Gambar 6. merupakan hasil uji DSC 

pencampuran MNR-PP pada kondisi suhu 

pencampuran 200oC denagn kadar MNR 6,6%. 

Kondisi proses ini berada di luar kondisi proses 

optimum pemodelan UNIFAC yang ditunjukkan pada 

Gambar 2. dengan kelebihan kadar MNR 1%. Dari 

Gambar 6. dapat dilihat bahwa campuran MNR-PP 

memiliki satu titik leleh yaitu 161,85oC, namun 

memiliki loncatan pada akhir titik leleh. Hal ini terjadi 

karena pada temperatur 200oC PP dan MNR berada 

pada fase liquid sempurna. Hal ini memudahkan proses 

dispersi MNR dalam PP. Namun, ketika kadar MNR 

melebihi batas maksimum, sisi radikal dari MNR dapat 

menyebabkan degradasi pada rantai polimer PP.  

Hal ini sesuai dengan penelitian Nakason dkk 

(2006) yang mengatakan bahwa peningkatan MNR 

diatas batas maksimal menyebabkan degradasi PP 

sehingga menurunkan tensile strenght dari komposit. 

Hal ini juga sesuai dengan penelitian Razak dkk (2013) 

yang menyatakan bahwa penambahan compatibilizer 

diatas titik maksimum akan menurukan sifat komposit. 

Pada kondisi proses suhu 200oC dan kadar 

MNR 6,6%, campuran MNR-PP lebih homogen, jika 
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dibandingkan dengan campuran MNR-PP pada 

kondisi suhu 170oC dan kadar MNR 12,16%. Hal ini 

terjadi karena pada suhu 210oC PP dan MNR telah 

leleh sempurna dispersi MNR pada matrik PP lebih 

mudah. Dispersi MNR pada PP dalam fase liquid ini 

memudahkan MNR memodifikasi permukaan PP 

sehingga cmpuran PP-MNR lebih homogen. 

Sedangkan pada suhu 170oC kemungkinan masih 

terdapat PP dan MNR yang belum leleh sempurna dan 

menimbuklan aglomerasi. Timbulnya aglomerasi ini 

menyebabkan MNR tidak dapat mencapai seluruh 

permukaan PP sehingga kemungkinan terdapat 

permukaan PP yang tidak termodifikasi MNR. Ketika 

sebagian matrik PP tidak termodifikasi compatibilizer 

MNR, campuran yang dihasilkan tidak homogen. Hal 

ini dapat dilihat pada Gambar 4. Hasil uji DSC 

menunjukkan bahwa campuran memiliki titik leleh 

lebih dari satu titik. 

Hasil penelitian ini sesuai dengan Masnada dkk 

(2013) yang mengatakan bahwa temperatur 

memberikan pengaruh yang signifikan terhadap 

miscibility campuran polimer. Namun, hasil penelitian 

ini berbeda dengan Martani dkk (2012) yang 

menyatakan bahwa semakin semakin tinggi temperatur 

proses, maka semakin menurun sifat mekanik 

komposit. 

 
Gambar 7. Hasil Uji DSC pada Suhu 210oC dan 

Kadar MNR 4,4% 

Suhu tertinggi yang dihitung pada pemodelan 

UNIFAC adalah 210oC. Pada suhu 210oC, kadar MNR 

optimum adalah 4,4%. Pada kondisi ini, titik leleh 

campuran diperoleh pada suhu 160,34oC. Dari Gambar 

7 dapat dilihat bahwa secara umum, sistem PP-MNR 

pada kondisi ini memiliki stabilitas termal yang baik. 

Namun, jika dibandingkan dengan kondisi pada 

Gambar 3 (MNR 11,16% dan suhu 170oC) dan Gambar 

5 (MNR 5,6% dan suhu 200oC), sistem ini memiliki 

stabilitas termal paling rendah. Penurunan stabilitas 

termal ini dipengaruhi oleh suhu yang terlalu tinggi.  

Hasil penelitian ini berbeda dengan Masnada 

dkk (2013) yang mengatakan bahwa temperatur 

memberikan pengaruh yang signifikan terhadap 

miscibility campuran polimer. Namun, hasil imi sesuai 

dengan  pernyataan Martani dkk (2012), bahwa 

semakin tinggi temperatur proses, maka semakin 

menurun sifat mekanik komposit. Hal ini terjadi karena 

suhu proses yang terlalu tinggi dapat menyebabkan 

proses degradasi rantai polimer. 

   

 
Gambar 8. Hasil Uji DSC pada Suhu 210oC dan 

Kadar MNR 5,4% 

 

Hasil uji DSC campuran MNR-PP  pada 

Gambar 8. menunjukkan bahwa campuran memiliki 

satu titik leleh yaitu pada suhu 156,78oC. Proses 

pencampuran dilakukan pada kondisi suhu 

pencampuran 210oC dan kadar MNR 5,4% yang 

merupakan kondisi di luar kondisi optimum 

pemodelan UNIFAC pada Gambar 2. Dibandingkan 

sistem MNR pada Gambar 7, sistem ini memiliki 

loncatan-loncata kecil yang menunjukkan bahwa 

karakteristik termal sistem kurang stabil. Hal ini terjadi 

karena pada suhu 210oC kadar MNR maksimum 

adalah 4,4%. Ketika kadar MNR berlebih, sisi radikal 

MNR dapat menyebabkan degradasi rantai polimer. 

Hasil ini sesuai dengan penelitian Nakason dkk 

(2006) yang menyatakan bahwa peningkatan MNR 

diatas batas maksimal menyebabkan degradasi PP 

sehingga menurunkan tensile strenght dari komposit 

dan Razak dkk (2013) yang menyatakan bahwa 

penambahan compatibilizer diatas titik maksimum 

akan menurukan sifat komposit. 

Namun, sistem MNR-PP pada kondisi ini lebih 

homogen dibandingkan sistem pada Gambar 4 (MNR 

12,16% suhu 170oC) yang memiliki dua ttik leleh. Hal 
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ini terjadi karena pada suhu 170oC terjadi aglomerasi 

yang menyebabkan dispersi MNR pada matrik PP 

tidak merata. Sedangkan pada suhu 210oC PP dan 

MNR telah meleh secara sempurna sehingga dispersi 

MNR pada PP terjadi secara merata. Sedangkan jika 

dibandingkan dengan sistem pada Gambar 6 (MNR 

6,6% dan Suhu 200oC), sistem ini memiliki stabilitas 

termal yang lebih rendah. Hal ini terjadi karena pada 

sistem ini suhu yang terlalu tinggi menyebabkan 

degradasi rantai polimer. 

Hal ini sesuai dengan penelitian oleh Martani 

dkk (2012) yang menyatakan bahwa peningkatan 

temperatur diatas titik maksimalnya akan menurunkan 

sifat dan karakteristik komposit. Marsac dkk (2010) 

juga mengatakan bahwa peningkatan temperatur dapat 

melemahkan ikatan intermolekular polimer. 

Sistem pada Gambar 4, 6 dan 8 merupakan 

sistem yang berada di luar garis kesetimbangan. Pada 

sistem ini terjadi degradasi rantai polimer oleh 

compatibilizer berlebih yang menyebabkan penurunan 

stabilitas termal sistem. Namun, massing-masing 

sistem memiliki karakteristiknya massing-masing. 

Pada Gambar 4 suhu pencampuran tidak cukup tinggi 

yaitu 170oC sehingga terjadi aglomerasi yang 

menyebabkan dispersi MNR terhadap PP tidak merata. 

Pada permukaan yang tidak terjadi aglomerasi, MNR 

berlebih menyebabkan degradasi rantai polimer.  

Pada Gambar 6, suhu 200oC memungkin PP 

dan MNR meleleh sempurna sehingga dispersi MNR 

terhadap PP terjadi secara lebih merata. MNR berlebih 

menyebabkan penurunan stabilitas termal sistem 

dibandingkan Gambar 5. Pada gambar 8, suhu yang 

terlalu tinggi yaitu 210oC dan MNR berlebih 

menyebabkan degradasi rantai polimer. Hal ini 

menyebabkan penurunan stabilitas termal sistem 

dibandingkan Gambar 6. Namun, karena pada suhu 

tinggi PP dan MNR dapat melelh sempurna, dispersi 

MNR pada permukaan PP dapat terjadi secara merata 

sehingga sistem ini lebih baik dibandingkan sistem 

pada gambar 4.  

Hasil penelitian ini sesuai dengan Nakason dkk 

(2006) dan Razak dkk (2013) terkait kadar MNR 

sebagai icompatibilizer serta Msnada dkk (2013) dan 

Martani dkk (2012) terkait pengaruh temperatur 

proses. Peningkatan compatibilizer akan 

meningkatkan sifat dan karakteristik komposit sampai 

titik maksimal. Ketika melewati titik maksimal 

peningkatan compatibilizer akan menurunkan sifat dan 

karakteristik komposit. Semakin meningkat suhu 

proses, semakin meningkat sifat dan karakteristik 

komposit sampai pada suhu maksimal. Ketika 

melewati suhu maksimal, peningkatan suhu akan 

menyebabkan penurunan sifat dan karakteristik 

komposit. Semakin meningkat kadar compatibilizer 

(MNR) yang ditambahkan, semakin kecil suhu proses 

yang dibutuhkan.  

Berdasarkan hasil uji DSC yeng telah dilakukan 

terhadap sistem PP-MNR, dilakukan validasi untuk 

membandingkan hasil perhitungan UNIFAC dengan 

hasil eksperimen. Dari Gambar 3, 5 dan 7 dapat dilihat 

bahwa prediksi kesetimbangan cair-cair sistem PP-

MNR yang dihitung dengan menggunakan metode 

UNIFAC sesuai dengan eksperimen. Hal ini 

ditunjukkan dengan hasil uji DSC sampel yang hanya 

memiliki satu titik leleh. Hal ini menunjukkan bahwa 

sistem tercampur secara merata.  

Pengujian juga dilakukan pada beberapa titik 

diluar sistem prediksi yang ditunjukkan oleh Gambar 

4, 6 dan 8. Hasil uji DSC pada Gambar 4, 6 dan 8 

menunjukkan sistem yang memiliki lebih dari satu titik 

leleh (Gambar 4) atau sistem yang berada pada kondisi 

mendekati homogen (Gambar 6 dan 8). 

Hasil pengujian DSC pada Gambar 4–8 

menunjukkan bahwa metode UNIFAC dapat 

digunakan untuk melakukan perhitungan prediksi 

kesetimbangan cair-cair sistem PP-MNR. Metode 

UNIFAC ini sesuai digunakan untuk menentukan 

kesetimbangan cair-cair sistem yang belum memiliki 

data eksperimen. Hasil validasi ini ssesuai dengan hasil 

penelitian terkait prediksi kesetimbangan cair-cair 

menggunakan metode UNIFAC yang telah dilakukan 

oleh peneliti-peneliti terdahulu dengan sistem yang 

berbeda. 

Amorim dkk (2018) telah melakukan prediksi 

kesetimbangan cair-cair dengan metode UNIFAC dari 

sistem N-methyl-2-hydroxyethyl ammonium alkylates 

dengan butanol+air dan pentanol+air. Perhitungan 

UNIFAC dilakukan pada tiga variasi suhu. Hasil 

penelitian menunjukkan hydrophilicity dari N-methyl-

2-hydroxyethyl ammonium alkylates terhadap 

butanol+air da pentanol+air lebih rendah dari 1, sesuai 

dengan prediksi UNIFAC. 

Cheng dan Li (2012) melakukan modifikasi 

model UNIFAC pada sistem polimer dan 

membandingkan dengan metode UNIFAC-FV dan 

Entopic-FV-1.2. Hasil penelitian menunjukkan bahwa 

model UNIFAC lebih baik dan secara akurat valid 

terhadap data eksperimen sistem polimer tanpa 
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memerlukan data tambahan. Xia dkk (2016) juga 

melakukan penelitian terkait prediksi kesetimbangan 

sistem polimer dengan menggunakan metode 

UNIFAC yang dimodifikasi. Proses prediksi ini sama 

dengan metode UNIFAC dengan beberapa data 

tambahan yang dimodifikasi. Hasil penelitian tidak 

hanya membantu perkembangan prediksi UNIFAC, 

namun juga membantu proses campuran silikon 

polimer. 

Ebrahimizadeh dan Pazuki (2018) juga telah 

melakukan prediksi kesetimbangan uap-cair dan cair-

cair dengan menggunakan metode UNIFAC-FV untuk 

sistem hyperbranched polymers. Hasil penelitian 

menunjukkan bahwa model yang diusulkan memiliki 

akurasi yang sangat baik. 

Dari hasil penelitian ini dan penelitian-

penelitian sebelumnya dapat dikatakan bahwa prediksi 

kesetimbangan cair-cair sistem polimer dapat 

dilakukan dengan menggunakan metode UNIFAC. 

Hasil validasi model kesetimbangan terhadap 

eksperimen menunjukkan akurasi yang sangat baik. 

 

KESIMPULAN 
 Dari hasil percobaan dapat disimpulkan bahwa 

semakin besar kadar compatibilizer MNR yang 

ditambahkan pada matrik PP, semakin rendah suhu 

proses yang dibutuhkan. Untuk pencampuran PP-

MNR rentang suhu proses adalah 170oC–210oC 

dengan kadar MNR antara 4,4%–11,16%. Hasil 

validasi uji DSC sesuai dengan prediksi 

kesetimbangan cair-cair sistem PP-MNR 

menggunakan metode UNIFAC. 
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