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ABSTRAK

Penyinaran alur elektron ke atas adunan getah asli terakrilat (ALNR)/getah
asli (NR) untuk pembentukan semi jaringan polimer saling menusuk (semi-IPNs)
merupakan subjek utama dalam penyelidikan ini. Pada awalnya, NR didedahkan
kepada sinaran ultra lembayung (UV) selama empat puluh jam untuk menghasilkan
getah asli cecair (LNR) yang mempunyai berat molekul rendah. Proses tersebut
diikuti dengan perawatan LNR dengan menggunakan agen penurun untuk
menghasilkan ALNR melalui proses pengakrilatan. Berat molekul bagi LNR, HLNR
dan ALNR diukur dengan menggunakan kromotografi penelapan gel (GPC).
Pencirian struktur bagi HLNR, ALNR dan semi-IPN diselidik dengan menggunakan
spektroskopi infra merah jelmaan fourier (FT-IR) dan resonans magnetik nuklear
(NMR). Permeteran kalori pengimbasan kebezaan (DSC), penganalisis permeteran
graviti haba (TGA) dan mesin ujian universal telah digunakan untuk mengkaji sifat-
sifat fizik dan mekanik bagi semi-IPN yang terhasil. Kesan akrilat multifungsi
(MFA), TPGDA dan TMPTA ke atas sifat-sifat semi-IPN turut dikaji. Keputusan
menunjukkan TMPTA memberikan ketumpatan taut-silang dan nisbah gel yang lebih
tinggi ke atas semi-IPN berbanding dengan TPGDA. Peningkatan di dalam sifat-sifat
mekanik telah diperhatikan dengan penambahan dos sinaran. Sementara itu,
keputusan DSC menunjukkan suatu suhu peralihan kaca (T;) tunggal bagi semi-IPN
telah tercapai. Manakala pencirian TGA menunjukkan semi-IPN mempunyai
kestabilan terma yang agak baik apabila didedahkan kepada dos sinaran 200 kGy.
Morfologi bagi semi-IPN yang dikaji melalui mikroskopi pengimbasan elektron
(SEM), mempamerkan keserasian semi-IPN yang diperolehi pada dos sinaran 200
kGy.



ABSTRACT

Electron beam irradiation of acrylated liquid natural rubber (ALNR)/natural
rubber (NR) blends to form semi-interpenetrating polymer networks (semi-IPNs) was
the subject of study in this work. Initially, NR was subjected to ultra violet (UV)
radiation for about forty hours to produce a low molecular weight liquid natural
rubber (LNR). The process was followed by treatment of the LNR with a reducing
agent to produce hydroxylated liquid natural rubber (HLNR) which was then
converted to ALNR by an acrylation process. The molecular weights of LNR, HLNR
and ALNR were determined using gel permeation chromatography (GPC). Structural
characterization of the HLNR, ALNR and the semi-IPN were investigated by fourier
transform infrared (FT-IR) and nuclear magnetic resonance (NMR) spectroscopies.
Differential scanning calorimetry (DSC), thermogravimetry analyzer (TGA) and
universal testing machine were used to study the physical and mechanical properties
of the semi-IPNs. The effects of multifunctional acrylates (MFA), TPGDA and
TMPTA on the properties of semi-IPNs were also studied. From the results obtained
it was found that the TMPTA gave higher crosslink density and gel fraction of the
semi-IPNs as compared to TPGDA. Enhancement in the mechanical properties was
achieved with the increase of radiation dose. It was evident from the DSC results that
the semi-IPNs produced exhibited glass transition temperatures (Tg). In addition, the
TGA characterization showed that the semi-IPNs have a good thermal stability when
they were exposed to 200 kGy of radiation dose. The morphology of semi-IPNs,
which were studied by scanning electron microscopy (SEM), indicated the
compatibihity of semi-IPN obtained at 200 kGy radiation dose.
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BAB1

PENGENALAN

1.1 Pengenalan

Jaringan polimer saling menusuk (interpenetrating polymer networks, IPN)
adalah didefinisikan sebagai campuran dua atau lebih jaringan polimer tertaut-silang
yang mempunyai pengikatan fizikal separa atau penuh di antaranya. Komponen
polimer IPN menunjukkan pemisahan fasa akibat daripada ketidakbolehserasian
kekal dalam polimer. Ciri saling menusuk memainkan peranan penting dalam
mengekalkan pencampuran antara komponen polimer melalui percantuman fizikal di
mana wujud pemisahan fasa selanjutnya apabila pempolimeran pada takat gel dicapai
(Kim dan Kim,1990).

Teknik yang ada pada masa ini untuk memperbaiki keserasian dalam adunan
atau campuran polimer boleh dikelaskan kepada dua kategori, iaitu fizikal dan kimia.
Penghasilan IPN melalui teknik fizikal telah dibuktikan amat berhasil (Kiempner dan
Berkowski, 1984). Kesimpulan asas dan penting dalam kajian IPN adalah struktur
taut-silang antara satu atau kedua-dua polimer yang memberikan kelebihan kepada
keserasian seperti yang ditunjukkan oleh saiz fasa, kawasan permukaan fasa spesifik,
bentuk, ketajaman antara muka (interfacial sharpness) dan darjah keselanjaran
(degree of continuity) (Alcantara, et al. 1999).

Morfologi IPN dan sifat-sifatnya bergantung kepada beberapa faktor seperti
kebolehcampuran juzuk-juzuk, kadar pembentukan jaringan dan pergerakan rantai.



Faktor-faktor tersebut mempunyai kaitan dengan keadaan proses penyediaan IPN
seperti suhu sintesis, tekanan sintesis dan komposisi yang terlibat dalam

percampurannya (Kim dan Kim, 1990).

IPN menunjukkan potensi yang amat tinggi yang mana di antara bahan-bahan
polimer yang telah dikaji menunjukkan sifat redaman (damping properties) yang
baik pada julat suhu yang luas. Wilfong, et al. (1997) telah melaporkan bahawa IPN
berasaskan akrilat adalah sesuai untuk bahan redam bagi mengurangkan getaran
dalam struktur bangunan dan komponen-komponen bagi alatan seperti automobil,
kapal terbang, perkakasan industri dan kegunaan-kegunaan lain yang memerlukan
suhu yang tinggi.

Penyediaan semi-jaringan polimer saling menembus (semi-IPN) melalui resin
epoksi/poliuretana yang amat berguna dalam penyalutan rintangan kakisan rongga
(cavitation corrosion) telah dilaporkan (Li dan Mao, 1996). Lapisan penyalutan
pelindung (protective coating) memberikan beberapa sifat seperti perekatan ke atas
logam, rintangan kehausan, rintangan air, kekuatan elastik dan sifat redaman yang
baik.

Mauler, et al. (1998) telah melaporkan bahawa poliisoprena akrilat (API)
boleh bertindak balas dengan [(4’-metilfenil) benzoiloksi-4-oksitetrametilena] akrilat
untuk menghasilkan polimer hablur cecair yang mempunyai sifat baru. Maka dalam
kajian ini, semi-IPN berasaskan getah asli (NR) disediakan melalui pempolimeran
getah asli cecair terakrilat (ALNR) dengan kehadiran NR. ALNR diperolehi melalui
modifikasi pengakrilatan getah asli cecair terhidroksil (HLNR).



1.2 Penyataan Masalah

Dalam beberapa tahun kebelakangan ini, penghasilan produk dari NR lebih
menumpu kepada tayar, sarung getah, pendawaian, kateter dan tiub. Dengan itu
kajian selanjutnya adalah perlu untuk menemui produk baru dari NR. Salah satu
produk yang berpotensi tinggi dan boleh dibangunkan adalah IPN berasaskan getah
asli (NR).

Seperti yang dijelaskan dalam seksyen 1.1, IPN adalah bahan yang
mempunyai sifat yang amat istimewa iaitu sifat fizikal dan redaman yang baik. Sifat
ini diperolehi daripada percantuman kekal rantai melalui taut-silang kimia. Taut-
silang ini memberikan saiz domain fasa dan morfologi fasa yang sangat baik
(Hourston dan Schafer, 1996). Ketumpatan taut silang jaringan polimer dipercayai
mempengaruhi sifat mekanikal dan redaman (Li dan Mao, 1996). Bahan polimer 1ni
sesuai digunakan untuk pengawalan bunyi dan pencegahan dalam kegagalan lesu

(fatigue failure) terutamanya bagi pesawat udara, automobil dan jentera.

Seperti yang dilaporkan dalam literatur (Ibrahim Abdullah dan Dahlan Hj
Mohd, 1998), getah asli cecair terfungsi (FLNR) boleh digunakan sebagai bahan
penserasi atau pun sebagai agen antara muka untuk memperbaiki sifat mekanik
adunan getah asli/termoplastik. Dalam kajian sebelumnya, modifikasi FLNR boleh
menjurus kepada pembentukan getah asli cecair (LNR) baru yang mempunyai
kumpulan hujung vinil iaitu ALNR. Amat menarik di sini ialah ALNR berupaya
mempolimer dan merupakan oligomer cecair yang mempunyai kereaktifan yang
tinggi. Oleh itu kajian ini memberi penumpuan kepada keupayaan ALNR digunakan
dalam pembangunan semi-IPN berasaskan NR melalui teknik sinaran menggunakan
alur elektron.

NR dipercayai dapat menghasilkan produk kuat tetapi lembut yang sesuai
untuk pelbagai kegunaan terutamanya dalam pemesinan dan pembinaan. Dalam
kajian sebelum ini dilaporkan bahawa adunan bahan seperti poliuretana termoplastik



(TPU) dengan sis-1,4-poliisoprena memberikan sifat yang cemerlang bagi
pembentukan IPN (Mishra, ef al. 1994).

1.3 Objektif Penyelidikan

1) Mensintesis dan mencirikan LNR, HLNR dan ALNR yang mempunyai
berat molekul purata berat (M,, dalam lingkungan 14,000 g/mol)
terutamanya untuk mengenalpasti kumpulan berfungsi yang terbentuk.

11) Menyediakan semi-IPN menggunakan ALNR sebagai bahan mula dan

monomer multifungsi sebagai bahan penaut-silang.

1)  Mengkaji sifat mekanik dan terma semi-IPN.

iv)  Mengkaji morfologi semi-IPN.

1.4 Skop Kajian

1) Penyediaan HLNR dilakukan menggunakan teknik fotokimia melalui
penyinaran dengan UV diikuti dengan rawatan menggunakan agen
penurunan. ALNR diperolehi melalui tindak balas HLNR dengan akriloil
klorida melalui proses pengakrilatan.

1) Semi-IPN disediakan melalui proses taut-silang ALNR dalam NR matriks
dengan meggunakan alur elektron. Dos sinaran yang digunakan adalah
dari 50 kGy hingga 200 kGy.



iii)

Kajian sifat mekanikal yang dilakukan menggunakan mesin ujian

regangan ditumpukan kepada kekuatan regangan dan pemanjangan.

Kajian pembentukan taut-silang dilakukan dengan dua kaedah analisis.
Analisis ketumpatan taut silang dan kandungan gel yang dapat

menunjukkan sejauh mana ketumpatan taut-silang berlaku.

Sifat terma semi-IPN dikaji dengan permeteran kalori pengimbasan
kebezaan (differential scanning calorimeter, DSC) dan penganalisis

permeteran graviti haba (thermogravimetry analyzer, TGA).

Kajian morfologi semi-IPN dilakukan menggunakan mikroskopi
pengimbasan elektron (scanning electron microscopy, SEM) bagi

mengetahui kehomogenan fasa semi-IPN.
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