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ABSTRACT

##962015 : POLYMER SCIENCE PROGRAM
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Thesis Advisors : Prof. Alexander M. Jamieson, Asst. Prof. Sujitra 
Wongkasemjit, and Assoc. Prof. Anuvat Sirivat, 120 pp. ISBN 974-638-519-4

The cost of preparing alumatrane complexes is generally high 
because a multistep process is used and the starting materials are expensive. 
Recently, a new one step method was developed for synthesizing alumatrane 
directly from aluminum hydroxide [Al(OH)3] and triisopropanolamine (TIS) 
both of which are inexpensive materials and readily available. 
Triethylenetetramine (TETA), a stronger base than TIS, was found to 
accelerate the dissolution rate of Al(OEI)3. The product was characterized 
using TGA, FTIR, and 'fl-NMR. Viscometric properties of the product in 
dilute solution were investigated by viscosity measurement in terms of TIS 
concentration, reaction time, reaction temperature, and catalyst, TETA, 
concentration. It was found that the intrinsic viscosity and the overlap 
concentration were affected by the reaction conditions. The more organic 
content gave the higher viscosity. The hydrodynamic radius of the synthesized 
products was also investigated by dynamic light scattering as a function of 
catalyst concentration. The product with a higher catalyst concentration gave a 
larger hydrodynamic radius RM; and therefore a higher molecular weight 
polymer was produced.



IV

บทคัดย่อ

วีระวรรณ เนระพูสี : การสังเคราะห์และศึกษาสมบัติของสารประกอบอลูมาเทรนโดยตรง
จากอลูมินัมไฮดรอกไซด์ และไตรไอโซโพรพาโนลามีน (Synthesis and Characterization 
of Alumatrane Complexes Directly from Al(OH)3 and Triisopropanolamine), 
อาจารย์ท่ีปรึกษา : ศ. ดร. เอล็กซานเดอร์ เค็ม. เจมีสัน (Prof. Alexander M. Jamieson)
และ ผศ. ดร. สุจิตรา วงศ์เกษมจิต และ รศ. ดร. อนุวัฒน์ศิริวัฒน์, 120 หน้า, ISBN 974-638-519-4

โดยท ั่วไปแล ้ว การเตรียมสารประกอบอลูมาเทรนมักต ้องเส ียค ่าใช ้จ ่ายส ูง เน ื่องจากเป็น  

การสังเคราะห ์ท ี่ค ่อนข้างย ุ่งยากและใช ้สารต ังต ้นท ี่ม ีราคาแพง เม ื่อเร็วๆน ี ไต ้ม ีการพัฒนาวิธ ีการ 
ส ังเคราะห ์ส ารป ระกอบ อล ูม าเท รน ด ้วยว ิธ ีให ม ่ท ี่ส ะดวกและป ระห ย ัดจากอล ูม ิน ัม ไฮดรอกไซ ด  ์
และ ไตรไอโซ โพ รพ าโน ลาม ีน  ซ ึ่งสารตังต ้นทังสองมีราคาไม ่ส ูง และหาได ้ง ่าย นอกจากนีย ังพบ  
ว ่าไต รเอ ท ธ ิล ีน เต ท ต ระม ีน ซ ึ่ง เป ็น เบ ส ท ี่แรงกว ่าไต รไอ โซ โพ รพ าโน ลาม ีน เป ็น ต ัว เร ่งอ ัต ราก าร  
ละลายของอลูม ิน ัมไฮดรอกไซด์อ ีกด ้วย ผลิตภ ัณฑ ์ท ี่ทำการสังเคราะห์ได ้น ัน จะนำมาศึกษาถึง
สมบ ัต ิของผล ิตภ ัณฑ ์โดยใช ้ TGA, FT1R และ 'h -NMR นอกจากน ีย ังได ้ทำการศ ึกษาสมบัต ิทาง 
วิสโคเมตริกของผลิตภ ัณฑ ์ในสารละลายเจ ือจาง โดยอาศัยการวัดความหนืดที่แปรผันกับความเข ้ม  
ข ้นของไตรไอโซโพ รพ าโนลาม ีน  ระยะเวลาในการทำปฏิก ิร ิยา อ ุณหภ ูม ิท ี่ใช ้ในการทำปฏ ิก ิร ิยา 
และความเข้มข้นของตัวเร ่งปฏิก ิร ิยา จากการศึกษาพบว่าค ่าความหนืดจำเพาะและค่าความเข ้มข้น  
วิกฤตเปล ี่ยนแปลงไปตามองศ ์ประกอบในการทำปฏ ิก ิร ิยา โดยผลิตภ ัณฑ ์ท ี่ม ีสารอ ินทรีย ์เป ็นองศ  ์
ประกอบเป ็นปริมาณมาก จะมีค่าความหนืดสูง ร ัศม ีไฮโดรไดนาม ิกส ์ของผลิตภ ัณฑ ์ท ี่ส ังเคราะห  ์
ได้นัน ได ้ทำการศ ึกษาโดยใช ้ dynamic light scattering โดยทำการวัดถ ึงผลของปริมาณสารตัวเร ่ง 
ปฏิกิริยา และพบว่าผลิตภ ัณฑ ์ท ี่ส ังเคราะห ์ ได ้จากปฏิก ิร ิยาท ี่ม ีไตรเอทธิล ีนเตทตระมีนเป ็นต ัวเร ่ง 
ปฏิกิริยา จะให ้ค ่าร ัศม ีไฮโดรไดนาม ิกส ์ขนาดใหญ ่กว ่า ซ ึ่งหมายถึงพอลิเมอร์ท ี่ม ีนำหนักโมเลก ุลส ูง 
ได ้ถ ูกส ังเคราะห์ข ืนด้วย



V

ACKNOWLEDGMENTS

This thesis can not succeed without the help and encouragement of 
many people. The author would like to gratefully thank all professors who 
have given her valuable knowledge in the Petroleum and Petrochemical 
College.

The author greatly appreciates the efforts of her research advisor, Prof. 
Alexander M. Jamieson, who originated and guided this thesis. She is deeply 
indebted to her co-advisor, Asst. Prof. Sujitra Wongkasemjit, not only gave 
intensive recommendations, constructive criticism, suggestions, and proof
read this manuscript, but also initiated and strongly supported her throughout 
all this thesis work. She also expresses her gratitude to Assoc. Prof. Anuvat 
Sirivat, for his guidance in characterization part and proof-read this 
manuscript.

She also thanks Dr. Somchai Pengpreecha, the Chemistry department, 
Faculty of Science, Chulalongkorn University, and his master degree student, 
Ms. Kamonwan Thumchareon, for their help in running Nuclear Magnetic 
Resonance equipment. She would like to give sincere thanks to all staff of the 
Petroleum and Petrochemical College for helping her in using and finding 
research facilities.

Finally, she would like to thank her parents for their love, 
understanding, encouragement, limitless sacrifice, and being a constant source 
of her inspiration.



TABLE OF CONTENTS

PAGE
Title Page i
Abstract iii
Acknowledgments V

List of Tables ix
List of Figures X

CHAPTER
I INTRODUCTION

1.1 General 1
1.2 Literature Survey 3
1.3 Objectives ' 8

II EXPERIMENTAL SECTION
2.1 Materials 9

2.1.1 Starting Materials 9
2.1.2 Solvents 9
2.1.3 Gas 10

2.2 Instrumentation 10
2.2.1 Thermal Analysis 10
2.2.2 Fourier Transform Infrared Spectroscopy 10
2.2.3 Nuclear Magnetic Spectroscopy 11
2.2.4 Capillary Viscometer 11
2.2.5 Light Scattering Instrument 12



CHAPTER PAGE

2.2.6 Filtering Accessories 13
2.2.7 Centrifuge 13

2.3 Experiments 13
2.3.1 Synthesis of Alumatrane Complexes 13
2.3.2 Viscosity Measurement 15
2.3.3 Dynamic Light Scattering Measurement 20

III RESULTS AND DISCUSSION
3.1 Synthesis of Alumatrane Complexes 26

3.1.1 Variation of Al(OH)3 = TIS Mole Ratio 26
3.1.2 Reaction Time Variation 27
3.1.3 Reaction Temperature Variation 28
3.1.4 Variation of TETA Concentration 29

3.2 Characterization of Alumatrane Complexes 31
3.2.1 Thermogravimetric Analysis 31
3.2.2 Fourier Transform Infrared Spectroscopy 33
3.2.3 Nuclear Magnetic Resonance Spectroscopy 34

3.3 Viscosity Measurement 37
3.3.1 Effect of TIS Concentration 37
3.3.2 Effect of Reaction Time 40
3.3.3 Effect of Reaction Temperature 44
3.3.4 Effect of TETA Concentration 48

3.4 Dynamic Light Scattering 53

IV CONCLUSION 60



CHAPTER PAGE

REFERENCES 61

APPENDICES 63

CURRICULUM VITAE 120



IX

LIST OF TABLES

TABLE PAGE

3.1 Peak positions and assignments of FTIR spectra
of the products with/without TETA 33

3.2 Peak positions of 'H-NMR of the products 36
3.3 Viscometric properties of alumatrane complexes in 

dilute solution as a function of TIS concentration by 
fixed the condition at Al(OH)3 = 100 mmol, the 
reaction temperature of 200°c and the reaction time
of 3 h (without TETA) 40

3.4 Viscometric properties of alumatrane complexes in 
dilute solution as a function of reaction time at 
Al(OH)3:TIS =1:1 and the reaction of temperature
200°c (without TETA) 44

3.5 Viscometric properties of alumatrane complexes in 
dilute solution as a function of reaction temperature 
at Al(OEI)3:TIS =1:1 and the reaction of temperature
200°c (without TETA) 48

3.6 Viscometric properties of alumatrane complexes in 
dilute solution as a function of catalyst, TETA, 
concentration at Al(OH)3:TIS = 1:1, the reaction time 
of 3 h. and the reaction of temperature 200°c
(without TETA) 52

3.7 The hydrodynamic radius and parameter kD as a
function of TETA concentration 55



X

LIST OF FIGURES

FIGURE PAGE

2.1 The schematic diagram of dynamic light scattering
instrument (Malvern 4700) 12

2.2 The typical plot of 7,p/c and In ๆ J c versus
concentration 19

3.1 TGA Thermogram of A1(0H)3.H20  25
3.2 The relation between the mole ratio of TIS and %

ceramic yield at the reaction time of 3 h and the reaction 
temperature of 2 0 0 ° c  (without TETA) 27

3.3 The relation between the reaction time and % ceramic 
yield at Al(OH)3:TIS =1:1 and the reaction
temperature of 2 0 0 ° c  (without TETA) 28

3.4 The relation between the reaction temperature and % 
ceramic yield at Al(OEl)3:TIS =1:1 and the reaction
time of 3 h (without TETA) 29

3.5 The relation between the mole ratio of TETA and % 
ceramic yield at Al(OH)3:TIS = 1:1, the reaction time
of 3 h and the reaction temperature 200°c (without TETA) 30

3.6 TGA Thermogram of the product obtained from the
reaction without TETA 31

3.7 TGA Thermogram of the product obtained from the
reaction with TETA 32

3.8 FT1R spectra of the products from the reactions with
and without TETA 34



XI

3.9 The propose model from NMR spectra of the products 34
3.10 'lI-NMR spectriim of the product without TETA 35
3.11 'H-NMR spectrum of the product with TETA 36
3.12 Reduced viscosity versus polymer concentration as

a function of TIS concentration at the reaction temperature 
of 2 0 0 ° c  and the reaction time of 3 h (without TETA) 37

3.13 Inherent viscosity of the polymer solution as a function 
of TIS concentration at the reaction temperature of 2 0 0 ° c
and the reaction time of 3 h (without TETA) 38

3.14 Comparing the intrinsic viscosity from Huggins eq. 
and Kraemer eq. as a function of TIS concentration by 
fixed the condition at Al(OH)3 = 100 mmol, the reaction 
temperature of 2 0 0 ° c  and the reaction time of 3 h
(without TETA) 39

3.15 Reduced viscosity versus polymer concentration as
a function of reaction time at Al(OH)3:TIS =1:1 and the 
reaction temperature of 2 0 0 ° c  (without TETA) 41

3.16 Inherent viscosity of the polymer solution as a function
of reaction time at Al(OH)3:TIS =1:1 and the reaction 
temperature of 2 0 0 ° c  (without TETA) 42

3.17 Comparing the intrinsic viscosity from Huggins eq. 
and Kraemer eq. as a function of the reaction time at 
Al(OH)3:TIS =1:1 and the reaction temperature of
2 0 0 ° c  (without TETA) 43

3.18 Reduced viscosity versus polymer concentration as 
a function of reaction temperature at Al(OH)3:TIS =
1:1 and the reaction time of 3 h (without TETA) 45

FIGURE PAGE



3.19 Inherent viscosity versus polymer concentration as a 
function of the reaction time at Al(OH)3:TIS =1:1 and 
the reaction time of 3 h (without TETA)

3.20 Comparing the intrinsic viscosity from Huggins eq.
and Kraemer eq. as a function of the reaction temperature 
at Al(OH)3:TIS = 1 : 1  and the reaction time of 2 0 0 ° c  
(without TETA)

3.21 Reduced viscosity versus polymer concentration as
a function of TETA concentration at Al(OH)3:TIS = 1:1, 
the reaction time of 3 h, and the reaction temperature of
200° c

3.22 Inherent viscosity of the polymer solution as a function 
of TETA concentration at Al(OH)3:TIS = 1:1, the 
reaction time of 3 h, and the reaction temperature of
200° c

3.23 Comparing the intrinsic viscosity from Huggins eq. 
and Kraemer eq. as a function of TETA concentration 
at Al(OH)3:TIS = 1:1, the reaction time of 3 h, and the 
reaction temperature of 2 0 0 ° c

3 .2 4  The relation between appearance diffusion coefficient, 
Dapp, and q2 of the product synthesized using 
Al(OH)3:TIS:TETA = 10 0 : 10 0 :5 0  mmol, at the reaction 
time of 3 h, and the reaction temperature of 2 0 0 ° c

FIGURE

xii

PAGE

46

47

49

50

51

53



Xlll

3.25 The center of mass diffusion coefficient (Dc111) as a 
function of polymer concentration of the product 
synthesized using Al(OH)3:TIS:TETA = 100:100:50 
mmol, at the reaction time of 3 h, and the reaction 
temperature of 200°c

3.26 Diffusion coefficient as a function of TETA concentration 
of the product synthesized using Al(OEI)3:TIS:TETA = 
100:100:50 mmol, at the reaction time of 3 h, and the 
reaction temperature of 200°c

3.27 Hydrodynamic radius as a function of TETA concentration 
of the product synthesized using Al(OH);,:TIS:TETA = 
100:100:50 mmol, at the reaction time of 3 h, and the 
reaction temperature of 200°c

3.28 The relation between the hydrodynamic radius and the 
intrinsic viscosity as a function of catalyst concentration, 
the first point refers to TETA 50 mmol followed by 100, 
125, and 150 mmol, respectively

3.29 Polydispersity of relaxation time for the products with 
TETA 150 mmol and 50 mmol solution at 60° as a function 
of polymer concentration at 30°c

FIGURE PAGE

54

56

57

58

59


	Cover (English)

	Accepted

	Abstract (English)

	Abstract (Thai)

	Acknowledgements

	Contents


