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ABSTRACT

5072006063: Polymer Science Program
Juthamas Mahajaroensiri: Toughening of Polybenzoxazine by Silk 
Sericin-g-PLA/Marl Biocomposites.
Thesis Advisors: Assoc. Prof. Rathanawan Magaraphan and 
Dr. Thanyalak Chaisuwan 188 pp.

Keywords: Silk Sericin/ Polylactide(PLA)/ Marl/Polybenzoxazine(PBZ)/
Biocomposites

Polylactide (PLA) is the most widely known biodegradable polymer in use 
today. Additionally, natural proteins in silk, sericin, have been increasingly used. 
This work emphasized the synthesis of a graft copolymer, Sericin-g-PLA, in the 
presence of surface treated marl as a filler, followed by blending with 
polybenzoxazine to harden the obtained biocomposite. Polybenzoxazine precursor 
was synthesized from aliphatic diamine, bisphenol-A, and paraformaldehyde by 
using the faster quasi-solventless approach with 88% yield. The synthesized 
polybenzoxazine precursor was blended with marl having surface modified by (3- 
aminopropyl) trimethoxy-silane. The chemical structures of the graft copolymer and 
polybenzoxazine precursor were confirmed by FTIR and NMR. The results from 
SEM revealed the better interfacial adhesion between the graft copolymer and the 
polymer matrix after modification surface of marl. The results of DSC and TGA 
techniques showed that graft copolymer filled with modified marl can lower the 
curing temperature of polybenzoxazine; meanwhile, the thermal stability was 
increasing. The effects of the polybenzoxazine content on the mechanical properties 
of the biocomposite, particularly flexural strength and impact strength, were 
exhibited that the biocomposite from 20% graft copolymer added modified marl with 
polybenzoxazine gave the highest flexural modulus and impact strength.
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บทคัดย่อ

จุฑามาศ มหาเจริญสิริ : การเพ่ิมความแข็งแรงให้กับพอลิเบนซอกซาซีนโดยใช้วัสดุ
คอมพอสิทชีวภาพซ่ึงเตรียมได้จากกราฟโคพอณิมอร์ของโปรตีนไหมเซริซิน, พอลิแลคไทด์, และ 
ดินสอพอง (Toughening of Polybenzoxazine by Silk Sericin-g-PLA/Marl 
Biocomposite) อ. ท่ีปรึกษา ะ รศ. ดร. รัตนวรรณ มกรพันธุและ ดร. ธัญญลักษณ์ ฉายสุวรรณ์ 
188 หน้า

ปีจจุบันพลาสติกย่อยสลายได้ เช่น พอลิแลคไทด์ถูกพัฒนาให้เหมาะสมกับการใช้งาน 
และได้รับการยอมรับอย่างกว้างขวาง นอกจากนียังมีพอลิเมอร์ท่ีได้จากสัตว์จำพวกสารโปรตีนกาว 
ไหมเซริซินก็ได้รับความนิยมในการใช้งานมากย่ิงข้ึนด้วย ดังน้ันงานวิจัยน้ีจึงเน้นการสังเคราะห์โค 
พอณิมอร์แบบกราฟของกาวไหมเซริซินกับพอลิแลคไทด์ โดยใช้ดินสอพองท่ีมีการปรับปรุง
พ้ืนผิวมาเป็นสารเติมแต่ง จากน้ันจึงทำการผสมพอลิเบนซอกซาซีนเพ่ือเพ่ิมความแข็งแรงของ.
ผลิตภัณฑ์คอมพอสัทชีวภาพท่ีได้ พอลิเบนซอกซาซีนในข้ันเร่ิมด้นสังเคราะห์ได้จากสารไดเอมีน 
สายโซ่ตรง, บิสชี!นอล-เอ, และพาราฟอร์มาลดีไฮด์โดยใช้วิธีเสมือนไม่ใช้ตัวทำละลายซ่ึงเป็นวิธี.ท่ี 
พัฒนาข้ึนใหม่ ทำให้ใช้เวลาในการสังเคราะห์น้อยลงโดยท่ีได้มวลรวมของสารสังเคราะห์ใน
ปริมาณเทียบเท่ากับการใช้วิธีเดิม (ร้อยละ 88) พอลิเบนซอกซาซีนสังเคราะห์ขันด้นจะถูกนำมา 
ผสมกับดินสอพองท่ีทำการปรับปรุงพ้ืนผิวโดยใช้สาร (3-อะมิโนโพรพิล)ไตรเมทอกซี-ไซเลน
โครงสร้างทางเคมีของกราฟโคพอลิเมอร์ และพอลิเบนซอกซาซีนขันด้นจะถูกวิเคราะห์และยืนยัน 
โดยใช้เคร่ืองฟรูเรียทรานสฟอร์มสเปกโทรสโคปี จากภาพถ่ายด้วยกล้องจุลทรรศน์อิเลกตรอน
แบบส่องกราดแสดงให้เห็นว่า กราฟโคพอณิมอร์ซ่ึงมีดินสอพองท่ีได้ปรับปรุงพืนผิวเป็นสารเติม 
แต่งและพอลิเบนซอกซาซีนสามารถยึดติดกันได้ดีข้ึน เทคนิคดิฟเฟอเรนเชียลเทอร์มอลอะนาไล 
ซิสและเทอร์โมกราวิเมทริคอะนาไลซิสถูกนำมาใช้เพ่ือศึกษาระดับการบ่ม และคุณสมบัติทาง
ความร้อนของพอลิเบนซอกซาซีนและวัสดุคอมพอสิทชีวภาพ ซ่ึงจากผลการทดลองพบว่ากราฟโค 
พอลิเมอร์ท่ีเติมดินสอพองซ่ึงได้รับการเติมแต่งพืนผิว จะทำให้อุณหภูมิการบ่มของสารพอลิเบน 
ซอกซาซีนลดลงได้ ในขณะเดียวกันก็ช่วยเพ่ิมคุณสมบัติทางความร้อนของวัสดุคอมพอสิทด้วย
นอกจากนีงานวิจัยยังทำการศึกษาผลของปริมาณพอลิเบนซอกซาซีน ต่อคุณสมบัติเชิงกลของวัสดุ 
คอมพอสิทโดยการทดสอบด้วยเคร่ืองกดโค้งงอและเคร่ืองรับแรงกระแทก ซ่ึงจากผลการทดลอง 
พบว่าท่ีสัดส่วนผสมร้อยละ 20 ของกราฟโคพอณิมอร์ท่ีมีดินสอพองซ่ึงได้ทำการเติมแต่งพืนผิว 
สามารถรับแรงในการกดโค้งงอและแรงกระแทกได้สูงท่ีสุด
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