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ABSTRAK

Mangkin aluminium sulfat (AL(SO,),) memainkan peranan yang penting terutamanya dalam penghasilan bahan kimia
ringkas kerana memiliki tapak asid Lewis dan Brensted. Walau bagaimanapun, fungsi Al(SO,), masih terhad kerana ia
mudah terdegradasi pada tindak balas kritikal yang menyebabkan kebocoran tapak aktif pada hasil akhir tindak balas.
Maka, kajian ini bertujuan untuk mengkapsulkan Al(SO,), dengan mikrosfera karbon melalui kaedah emulsi (tunggal
dan ganda dua) dengan memvariasikan penambahan ammonium bikarbonat (NH,HCO,) pada setiap lapisan emulsi.
Keputusan mikroskop optik (OM) mendapati bahawa mikrosfera karbon-aluminium sulfat (MK-AL(SO,),) yang melalui
emulsi ganda dua memberikan saiz mikrosfera yang lebih besar (4.11-4.73 um) berbanding emulsi tunggal (1.29 -1.83
um). Analisis mikroskop elektron imbasan (SEM) pula menunjukkan MK-AL(SO,), tanpa kehadiran porogen, berjaya
membentuk sfera yang sempurna dan mempunyai permukaan yang licin berbanding sampel yang ditambahkan dengan
porogen. Walau bagaimanapun, penggunaan porogen 15% (lapisan emulsi pertama) dan 20% (lapisan emulsi kedua)
didapati mempengaruhi kebolehmasukan Al (SO,), ke dalam mikrosfera karbon dan dapat dilihat melalui difraktogram
XRD dan termogram TGA-DTG.

Kata kunci: Emulsi; karbon hitam; liang; pengoksidaan; porogen

ABSTRACT

The catalyst aluminium sulfate (AL(SO,),) plays an important role especially in the production of simple chemicals
because it has Lewis and Brensted acid sites. However, the functionality of AL(SO,), is still limited because it is easily
degraded at the critical reaction, which causes leakage of the active site in the final reaction product. Therefore, this study
aims to encapsulate AL(SO,), with carbon microspheres through the emulsion method (single and double) by varying the
amount of ammonium bicarbonate (NH,HCO,) to each emulsion layer. The results of optical microscopy (OM) showed that
carbon-aluminium sulfate microspheres (MK-AL(SO,),) that passed through a double emulsion gave a larger microsphere
size (4.11-4.73 um) compared to a single emulsion (1.29 -1.83 um). SEM analysis showed that MK-AL(SO,), without the
presence of porogen, successfully formed a perfect sphere and had a smooth surface compared to the sample added with
porogen. However, the use of porogen 15% (first emulsion layer) and 20% (second emulsion layer) was found to affect the
capsulation of AL(SO,), into carbon microspheres and can be seen through XRD diffractogram and TGA-DTG thermogram.

Keywords: Carbon black; emulsion; oxidation; pores; porogen

PENGENALAN

Mangkin memainkan peranan penting dalam industri
kimia terutama dalam penghasilan bahan kimia ringkas.
Mangkin yang bersifat ‘hijau’ mula dibangunkan kerana
mangkin ini dapat mengurangkan kesan bahaya terhadap
alam sekitar sekali gus membawa kepada hasil produk
yang lebih baik (Kate et al. 2022). Mangkin ‘hijau’ yang
sering digunakan termasuklah rutenium (Ru), molibdenum
(Mo), besi (Fe) (Bystrzanowska, Petkov & Tobiszewski
2019) dan aluminium sulfat (Al,(SO,),). AL(SO,), adalah

sejenis mangkin garam logam yang mengandungi tapak
asid Lewis dan Brensted yang mudah dipisahkan, boleh
dikitar semula berulang kali, murah dan stabil kerana boleh
disimpan beberapa bulan tanpa kehilangan fungsinya
sebagai mangkin (Bashkar et al. 2021). Mangkin ini
banyak diaplikasikan dalam penghasilan bahan kimia
ringkas terutamanya dalam penghasilan metil levulinat
(ML) daripada biojisim. Walau bagaimanapun, penggunaan
mangkin  AL(SO,), masih terhad disebabkan oleh
kelemahannya yang mudah terdegradasi pada suhu dan
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keasidan yang tinggi. Ini menjadikan proses pengasingan
mangkin daripada hasil tindak balas menjadi sukar dan
sifatnya tidak lagi cekap.

Bahan sokongan mangkin mula dibangunkan untuk
meningkatkan kecekapan mangkin dalam tindak balas
kimia. Zabidi dan Derawi (2023) melaporkan bahawa
bahan berasaskan karbon boleh dijadikan pembawa
mangkin kerana kestabilan kimia dan haba yang baik
dan kos penyediaan yang rendah. Jenis bahan berasaskan
karbon termasuklah grafit, karbon terbitan polimer, tiub
nanokarbon, gentian karbon teraktif, alumina bersalut
karbon dan sfera karbon (Stepacheva et al. 2023).
Khusus dalam bidang pemangkinan, sfera karbon banyak
diaplikasikan kerana luas permukaannya yang tinggi,
mampu menyediakan banyak tapak untuk mangkin bertaut
dan meningkatkan pendedahan tapak aktif pada bahan
tindak balas (Iwanow et al. 2020; Rehman, Park & Park
2019). Kajian daripada Kang dan Zhu (2019) menggunakan
sfera karbon berongga (SKB) sebagai bahan pembawa
kepada emas (Au) dalam sintesis hidroklorinasi asetilena
dan menujukkan prestasi Au/SKB yang baik iaitu melebihi
92% hasil walaupun selepas melalui 500 jam tindak balas.

Selain itu, kehadiran dan taburan saiz liang struktur
kimia permukaan pada sfera karbon hitam juga menjadi
nilai tambah sebagai bahan pembawa yang baik (Jiang
et al. 2023). Pelarasan saiz liang pada sfera karbon hitam
boleh dicapai dengan penambahan porogen seperti natrium
klorida dan ammonium bikarbonat. Ammonium bikarbonat
adalah porogen jenis gas kerana gas karbon dioksida dan
ammonia yang terbebas semasa proses penyejatan akan
menghasilkan liang (Alipour, Shirooee & Ahmadi 2020).
Bahan berliang boleh dikategorikan kepada mikroliang
(saiz liangnya < 2nm), mesoliang (2 hingga 50 nm) dan
makroliang (50 hingga 200 nm) (Saad et al. 2020). Karbon
mikroliang dan mesoliang banyak diaplikasikan dalam
bidang penyimpanan tenaga (Afiqah-Idrus et al. 2024) dan
penyerapan karbon dioksida (Petech et al. 2021). Karbon
makroliang pula lebih tertumpu dalam bidang bahan
pembawa ubat (Bolandparvaz, Jahromi & Salahinejad
2020) dan pengkapsulan mangkin (Zhang et al. 2020).

Pengkapsulan mangkin adalah satu proses memasuk
atau memerangkap mangkin dalam bahan sokongan untuk
meningkatkan kestabilan dan mengawal pelepasannya.
Kaedah yang digunakan untuk pengkapsulan mangkin
bergantung kepada aplikasi dan jenis mangkin yang
digunakan iaitu termasuklah mendapan wap kimia (CVD)
(Otor et al. 2020) dan penyejatan pelarut (Villicana-
Molina et al. 2020). Walau bagaimanapun, kaedah
ini banyak kelemahan kerana penggunaan suhu yang
tinggi semasa proses pengkapsulan boleh menyebabkan
komponen meruap dan merosakkan lapisan perlindungan
dengan berlakunya rekahan mikro. Kaedah emulsi
ditemukan sebagai salah satu kaedah yang memberikan
kelebihan seperti saiz kapsul dapat dilaras, mengurangkan
penyahaktifan mangkin dan kebolehgunaan semula
berulang kali kerana proses pemisahan yang mudah

daripada campuran tindak balas (Piacentini et al. 2020).
Terdapat dua jenis emulsi, iaitu emulsi tunggal, minyak-
dalam-air (O/W) atau air-dalam-minyak (W/O) dan
emulsi ganda dua minyak-dalam-air-dalam-minyak
(O/W/0) atau air-dalam-minyak-dalam-air (W/O/W)
(Te et al. 2020).

Oleh itu, kajian ini bertujuan untuk mengkapsulkan
AlL(SO,), dengan mikrosfera karbon melalui kaedah
emulsi (tunggal dan ganda dua) pada penambahan
ammonium  bikarbonat (NH,HCO,) yang berbeza.
Sebelum pembentukan mikrosfera karbon, bahan karbon
hitam (KH) yang digunakan sebagai bahan asas perlu
melalui rawatan asid dan membentuk karbon hitam terawat
(KHT). Pencirian terhadap sampel mikrosfera karbon (MK)
dan mikrosfera karbon yang dikapsulkan dengan A1,(SO,),
(MK-AL(SO,)) telah dianalisis dengan menggunakan
analisis unsur, mikroskop optik (OM), pengimbas elektron
mikroskopi (SEM), analisis pembelauan sinar-X (XRD) dan
termogravimetrik (TGA).

BAHAN DAN KAEDAH KAJIAN

Bahan-bahan yang digunakan dalam penyelidikan ini adalah
serbuk karbon hitam (KH) terpulih (ketulenan 84.8%) yang
diperoleh daripada Eco Power Synergy Sdn. Bhd. 65%
asid nitrik (HNO,), minyak parafin, polietilin glikol (PEG)
(M.W. 8000) dibekalkan oleh Chemiz. Sorbitan monooleat
(Span 80), natrium hidroksida (NaOH), etanol, etilindiamin
(EDA) dan ammonium bikarbonat (NH,HCO,) dibekalkan
oleh Sigma Aldrich.

PROSES RAWATAN KARBON HITAM

Serbuk KH dicampurkan ke dalam HNO, dengan nisbah
1:15 dan dikacau pada kelajuan 1000 rpm selama 1 jam.
Kemudian, 50% NaOH (w/v) dimasukkan setitis demi
setitis ke dalam campuran sehingga mencapai bacaan
neutral. Campuran yang telah dineutralkan dibiarkan
selama 24 jam dan kemudian ditapis menggunakan corong
Buchner dan dibasuh secara berulang kali menggunakan
air ternyahion. Sampel yang telah siap dirawat dilabel
sebagai karbon hitam terawat (KHT).

PROSES PENGKAPSULAN AL,(SO,), KE DALAM
MIKROSFERA KARBON

Pembentukan mikrosfera karbon (MK) dilakukan dengan
melalui proses emulsi tunggal dan ganda dua. Bagi
emulsi tunggal, sampel KHT dan PEG dengan nisbah 3:7
dicampur bersama 0.2 mL EDA (fasa air, W ) dengan
pengacau bermagnet pada kelajuan 250 rpm selama 1 jam
pada suhu 40 °C. Untuk fasa minyak pula, 50 mL minyak
parafin dituang ke dalam bikar dan ditambah dengan
1 mL Span 80. 5 mL fasa air disuntik daripada jarum
picagari (diameter dalaman; 1.2 mm) secara terkawal (2
mL/min) dengan menggunakan pam picagari (Nfiber) ke
dalam fasa minyak. Campuran emulsi dikacau dengan



pengacau bermagnet pada kelajuan 750 rpm pada suhu 60
°C selama 2 jam. Sebahagian sampel diasingkan sebagai
sampel kawalan dan dinamakan sebagai mikrosfera
tunggal (MKT). Bagi sampel MKT/Al, 1.2 bt% AL(SO,),,
ditambah dan dikacau. Manakala bagi sampel MKT/P15/
Al, ammonium bikarbonat (15%) ditambahkan sebelum
Al(S0,), dan dikacau masing-masing selama 30 minit dan
15 minit.

Bagi emulsi ganda dua, sampel MKT diteruskan
dengan mencampurkannya ke dalam fasa air kedua (W,)
iaitu campuran (KHT, PEG dan EDA) yang baharu dan
dikacau selama 2 jam dengan kelajuan yang lebih rendah
iaitu 250 rpm bagi mengelakkan pemecahan emulsi
pertama. Sebahagian sampel ini diasingkan sebagai sampel
kawalan dan dinamakan sebagai mikrosfera ganda dua
(MKD). Bagi sampel MKD/PO/AI/P15 dan MKD/P15/Al/
P20, sebanyak 15% dan 20% NH,HCO, masing-masing
ditambahkan ke dalam campuran emulsi dan dikacau.
Semua sampel kemudiannya melalui proses pengasingan
melalui mesin pengempar pada 12000 rpm selama 15
minit dan kemudian dibasuh dengan air suling dan etanol
beberapa kali dan melalui proses penapisan. Kesemua
sampel MK (Jadual 1) telah terlebih dahulu melalui proses
pengeringan beku pada suhu -20 °C selama 24 jam sebelum
diteruskan dengan analisis.

ANALISIS KARBON HITAM DAN KARBON HITAM
TERAWAT

Sampel KH dan KHT (0.1 g) dicampurkan dengan air suling
(3 mL) dan dibiarkan selama 3 hari pada suhu bilik. Selepas
3 hari, pemisahan fasa yang terbentuk pada kedua-dua
sampel diperhatikan. Analisis kandungan unsur oksigen
(O) diukur dengan menggunakan Thermo Scientific
FlashSmart CHNS/O. Sampel KH dan KHT dikeringkan
terlebih dahulu di dalam ketuhar pada suhu 100 °C selama
1 jam. Kemudian, sampel melalui pirolisis dan oksigen
yang terdapat dalam sampel dilepaskan sebagai gas,
iaitu dalam bentuk karbon monoksida (CO) atau karbon
dioksida (CO,). Hasil pembakaran ini diukur menggunakan
kromatografi gas dan dengan itu nisbah unsur O dalam
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sampel asal ditentukan. Analisis spektroskopi pantulan
jumlah terkurang transformasi Fourier inframerah (ATR-
FTIR) (model Perkin Elmer Spectrum 400) turut dilakukan
bagi menganalisis kumpulan berfungsi pada sampel. Setiap
sampel dianalisis pada resolusi 4 cm’, 16 imbasan dan
nombor gelombang 4000-650 cm'.

ANALISIS PENGKAPSULAN AL,(SO,), KE DALAM
MIKROSFERA KARBON

Mikroskop optik (OM) jenama ToupView digunakan
untuk melihat bentuk dan taburan saiz bagi sampel MKT
dan MKD yang terbentuk. Sampel diletakkan di atas
slaid kaca dan analisis imej digital diperhatikan dengan
pembesaran 40X. Diameter 20 zarah mikrosfera diukur
dengan menggunakan perisian ImageJ dan saiz mikrosfera
dinyatakan dalam nilai purata. Selain itu, morfologi
sampel MKT dan MKD juga dilihat dengan menggunakan
pengimbasan mikroskop elektron (SEM) jenama ZEISS,
model SUPRA 55VP pada pembesaran 10000X. Sampel
disalut dengan emas sebelum analisis dilakukan.

Analisis pembelavan sinar-X (XRD) (Bruker AXS
D8 Advance) dilakukan bertujuan untuk mengesahkan
kehadiran Al(SO,), di dalam MK CuKa, dari sudut 5
hingga 80°. Peratusan hablur (X)) dikira menggunakan
keamatan (I) hablur dan amorfus berdasarkan persamaan
berikut:

I
X _ hablur

Jra?fnmf‘fus"’ Inabtur

Pengesahan kehadiran AL(SO,), dalam MK juga
dilihat dari sudut penguraian terma melalui analisis
termogravimetrik (TGA) dengan jenama NETZSCH model
STA 449 F3 Jupiter. Sebanyak 8.34 mg sampel ditimbang
dan diletakkan ke dalam mangkuk pijar aluminium
oksida. Sampel melalui pemanasan dengan kadar 10.0
K/min bermula dengan suhu 25 sehingga 800 °C dalam
gas nitrogen. Perubahan berat sampel semasa pemanasan
dijalankan telah dilihat melalui perisian Proteus.

JADUAL 1. ID sampel mengikuti parameter penghasilan

ID sampel Jenis emulsi Kehadiran NH,HCO, Kehadiran A1 (SO,), Kehadiran NH,HCO,
(bt%) pada W, (bt%) pada W,
MKT - - -
MKT/AI Emulsi tunggal - / -
MKT/P15/Al / / -
MKD - - -
MKD/P0/AI/P15  Emulsi ganda dua - / /
MKD/P15/Al/P20 / / /




418

KEPUTUSAN DAN PERBINCANGAN

KESAN RAWATAN ASID TERHADAP KH

Berdasarkan Rajah 1(a), sampel KH didapati tidak larut air,
walaupun selepas dibiarkan selama tiga hari. Manakala,
sampel KHT pula didapati larut dan tidak membentuk
pemisahan fasa. Keterlarutan ini menunjukkan sampel
KHT telah mengalami pengoksidaan semasa proses rawatan
dengan asid nitrik sekali gus mengubah sifatnya menjadi
hidrofilik. Hidrofilisiti KHT adalah disebabkan oleh
kehadiran kumpulan berfungsi kutub pada sampel KHT.
Akibatnya, daya tolakan antara zarah dan keterserakan
pada sampel meningkat dan mampu larut dalam pelarut
polar (Aprianti et al. 2023). Keterlarutan dan penyerapan
air oleh bahan karbon adalah disebabkan oleh kehadiran
kumpulan berfungsi oksigen kerana kumpulan ini adalah
tapak aktif untuk penyerapan air berlaku (Sahaid et al.
2024). Selain hidrofisiliti, rawatan asid dalam kajian ini
juga penting bagi menyingkirkan bendasing atau unsur
lain yang mungkin akan mengganggu proses selanjutnya
(Huang et al. 2019).

Berdasarkan analisis kandungan O yang dilakukan
(Jadual 2), ternyata kandungannya pada KHT lebih tinggi
berbanding KH. Sampel KH hanya mempunyai kandungan
O sebanyak 3.36% manakala selepas pengoksidaan,
kandungan O pada KHT meningkat lima kali ganda, iaitu
sebanyak 16.34%. Penemuan yang sama oleh Ma et al.
(2024), mendapati bahawa kesan rawatan kimia terhadap
KH berupaya meningkatkan kandungan O. Kandungan
O datang daripada kumpulan berfungsi seperti karbonil
(C=0), hidroksil (OH) dan karboksil (-COOH) (Kim et al.
2019) apabila sampel melalui pengoksidaan. Pengoksidaan
bermula dengan pembentukan asid karbonik dan nitrogen
dioksida apabila atom karbon (C") pada KH bertindak
balas dengan ion nitrat (NO,), ion hidronium (H,0") dan
ion nitrit (NO,") dalam asid nitrik. Seterusnya, kumpulan
C=0 mengalami protonasi (penambahan ion H') yang
mengubahnya menjadi kumpulan OH. Tindak balas
ini dipermudahkan dengan kehadiran ion H,O* dalam
larutan asid nitrik. Ion nitrat kedua bertindak balas dengan
kumpulan hidroksil (OH) yang terbentuk pada langkah
sebelumnya, membawa kepada pembentukan perantaraan
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RAJAH 1. (a) Keterlarutan KH dan KHT selepas 3 hari (b) Spektrum
ATR-FTIR bagi sampel KH dan KHT

JADUAL 2. Kandungan oksigen pada sampel KH dan KHT
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nitro-hemiketal. Perantaraan ini akhirnya terurai,
membebaskan nitrik oksida (NO2") dan meninggalkan
kumpulan COOH pada permukaan karbon hitam (Azmi et
al. 2023).

Spektrum FTIR yang ditunjukkan pada Rajah 1(b)
jelas membuktikan perubahan kumpulan berfungsi pada
sampel KH dan KHT. Terdapat puncak yang wujud
secara signifikan pada nombor gelombang 3265 cm™! dan
ia mewakili regangan getaran kumpulan hidroksil pada
sampel KHT, jika dibandingkan dengan sampel KH. Puncak
pada nombor gelombang 1055 cm™, 1543 cm™ dan 1853
cm’! masing-masing mewakili C-O, C=C dan C=0O juga
turut meningkat selepas mengalami pengoksidaan. Selain
itu, terdapat puncak baharu pada nombor gelombang 1329
cm’! dan 1586 cm yang mewakili kumpulan nitro pada
NO, dan C-N (Li, Gong & Abida 2019).

KESAN PEMBENTUKAN MK DAN PENGKAPSULAN
AL,(SO,),

Rajah 2 menunjukkan taburan saiz, imej OM dan SEM
bagi semua sampel yang dihasilkan. Melalui imej OM,
mikrosfera yang terhasil melalui emulsi tunggal seperti
MKT, MKT/Al dan MKT/P15/Al telah berjaya membentuk
dengan sempurna pada julat saiz 1.29 hingga 1.83 pum.
Namun begitu, bentuk mikrosfera yang diperoleh melalui
emulsi ganda dua seperti MKD, MKD/PO/AI/P15 dan
MKD/P15/Al/P20 menunjukkan bentuk sfera yang kurang
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sempurna dan taburan saiz yang terhasil adalah lebih besar
iaitu dalam julat 4.11 hingga 4.73 um. Saiz MKD didapati
lebih besar, kerana emulsi jenis ini membentuk struktur
yang lebih kompleks dengan melibatkan pengkapsulan satu
emulsi ke dalam emulsi yang lain sekali gus menyumbang
kepada pembesaran saiz mikrosfera (Tenorio-Garcia et
al. 2022). Selain itu, teknik pengacauan yang kurang
kuat semasa proses pengemulsi kedua juga menyumbang
kepada penghasilan mikrosfera yang lebih besar (Mudri¢
et al. 2019).

Taburan sampel MKT juga didapati lebih seragam
berbanding dengan sampel MKD. Hal ini jelas dilihat
apabila lengkungan MKT adalah lebih tajam dan terfokus.
Manakala taburan bagi MKD adalah agak lebar dan terherot
kekiri. Ini menunjukkan taburan sampel MKD adalah dalam
keadaan heterogen berikutan ketidakstabilan pembentukan
lapisan kedua ketika pengemulsian (Tiribocchi et al. 2021).

Melalui morfologi SEM, didapati sampel MKT
dan MKT/Al membentuk sfera yang sempurna dengan
permukaan yang licin. Manakala MK T/P15/Al, MKD, MKD/
PO/A1l/P15 dan MKD/P15/A1/20 berbentuk sfera dengan
permukaan yang tidak rata. Permukaan yang tidak rata ini
adalah disebabkan oleh kehadiran liang pada permukaan
mikrosfera kerana NH ,HCO, menghasilkan gas ammonia
(NH,) dan karbon dioksida (CO,) (Liu et al. 2022). Apabila
gas ini disingkirkan melalui proses pengeringan beku,
ruang yang ditinggalkannya membentuk liang. Dalam

O=2NWHAON®

Bilangan
= N W b

04(-38101214

U]

3 4 5 6
Saiz partikel (um)

RAJAH 2. Graf taburan saiz dan morfologi bagi sampel (a) MKT, (b)
MKT/Al, (c) MKT/Al/P15, (d) MKD, (e) MKD/PO/Al/P15 dan
(f) MKD/P15/A1/P20
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kajian ini, kepekatan NH,HCO, yang divariasikan semasa
pembentukan MK-AL(SO,), pada emulsi primer (W /O)
dan emulsi sekunder (O/W,) dijangka akan meningkatkan
lagi keliangan dan menghubungkan keliangan pada lapisan
dalaman dan luaran mikrosfera sekali gus mewujudkan
rangkaian yang menyumbang kepada luas kawasan
permukaan yang lebih tinggi dan menyediakan tapak yang
lebih aktif untuk tindak balas mangkin (Nandiyanto et al.
2023).

PENGKAPSULAN MANGKIN AL,(SO,),DALAM
MIKROSFERA KARBON

Kehadiran ~ AL(SO,), dapat dibuktikan  melalui
difraktogram XRD. Berdasarkan Rajah 3(a), difraktogram
bagi MKT, MKT/Al dan MKT/P15/Al tidak menunjukkan
pola perubahan yang ketara antara satu sama lain. Puncak
lebar yang terbentuk pada sudut 19° (002) dan puncak
kecil pada sudut 43° (100) untuk ketiga-tiga sampel
menunjukkan peratusan amorfus yang tinggi iaitu 74.3%.
Puncak pada 19° mewakili unsur karbon. Penemuan yang
sama juga dilaporkan oleh Maulidna et al. (2020) yang
juga menemukan puncak karbon dan corak pembelauan
pada sudut yang sama.

Rajah 3(b) pula menunjukkan corak difraktogram bagi
MKD yang mana ia hampir sama dengan difraktogram
sampel MKT. Sedikit berbeza bagi MKD/PO/AI/P15 dan
ia menunjukkan kehadiran dua puncak pada sudut 26°
(002) dan 45° (100). Walau bagaimanapun, terdapat tiga
puncak yang tajam dan runcing telah diperhatikan pada
difraktogram MKD/P15/Al/P20 iaitu pada sudut 19°, 26°
dan 31° dengan masing-masing mewakili satah (104),
(113) dan (024). Puncak ini mewakili fasa AL(SO,),
dan ia juga sepadan dengan keputusan yang dilaporkan
oleh Zheng et al. (2020) yang turut memperoleh puncak
Al(SO,), pada sudut yang sama. Peratusan hablur untuk
MKD/P15/Al/P20 juga tinggi iaitu sebanyak 62.3% yang
menunjukkan wujudnya kehadiran AL(SO,), dalam sfera
karbon tersebut.

Rajah 4 menunjukkan lengkung TGA dan DTG
untuk sampel MKT, MKT/P15/Al, MKD dan MKD/
P15/A1/P20. Lengkung pada graf TGA menunjukkan
semua sampel mula mengurai pada suhu 28 °C sehingga
100 °C. Kehilangan berat pada julat ini merujuk kepada
berlakunya proses pembebasan sebatian mudah meruap,
kehilangan kelembapan dan kehilangan air. Pada tahap ini
juga perbezaan ketara dapat diperhatikan pada lengkung
DTG bagi sampel MKD/P15/Al/P20 yang menunjukkan
pengurangan berat yang tinggi dibandingkan dengan
sampel yang lain. Kehilangan berat yang tinggi boleh
dikaitkan dengan pengewapan air atau gas yang terserap di
dalam liang bahan. Bahan yang lebih poros cenderung untuk
menyerap lebih banyak air atau gas yang menyebabkan
kehilangan berat lebih besar pada peringkat ini.

Kehilangan berat yang mendadak pula didapati
bermula pada suhu 180 °C dengan menunjukkan
lengkungan menurun yang curam dan berakhir pada suhu
490 °C. Kehilangan berat ini adalah sebanyak 45.4%
bagi sampel MKT, 51.8% bagi sampel MKT/P15/Al,
21.8% bagi sampel MKD dan 38.2% bagi sampel MKD/
P15/Al/P20. Kehilangan berat ini adalah disebabkan
penguraian kepada PEG (Fan et al. 2021; Li et al. 2020)
yang ditambahkan ke dalam fasa air bersama dengan
KHT sebagai penambah berat dalam pembentukan MK-
AL(SO,),. Berdasarkan lengkung DTG, penguraian PEG
yang paling tinggi berlaku sekitar suhu 217 sehingga 245.7
°C. Pada suhu ini, struktur PEG (H-(O—CH,—CH,)n—OH)
dioksidakan berturut-turut kepada aldehid (R- CH=0)
dan asid monokarboksilik (H-COOH) dan ini diikuti oleh
pembelahan ikatan eter (CH,~O—CH,) lalu menghasilkan
metilena (CH,) yang lebih stabil (Hu et al. 2014). Selepas
suhu 490 °C, sampel MKT, MKT/P15/Al, MKD dan MKD/
P15/A1/P20 kehilangan berat yang kecil, masing-masing
sebanyak 4.8%, 5.1%, 7.6% dan 6.3%. Kehilangan berat
pada julat ini boleh dikaitkan dengan penyingkiran unsur
karbon (Anuar et al. 2023; Fares, Al-Rub & Mohammad
2020).

Bagi menyokong keputusan XRD, kehadiran mangkin
AlL(SO,), dalam sampel MKD/P15/Al/P20 diperhatikan
dan didapati lengkung DTG bagi sampel MKD/P15/Al/P20
sedikit berbeza kerana berlaku penguraian pada suhu 363
dan 595 °C dengan masing-masing mewakili penguraian
AL(SO,), kepada aluminium oksida (ALO,) dan sulfur
trioksida (SO,) (Rego et al. 2021), diikuti hidroksilasi pada
struktur Al(SO,), iaitu kehilangan kumpulan berfungsi
hidroksil dan penguraian ion sulfat (Cilgi & Cetisli 2009;
Zamorategui, Merced Martinez & Tanaka 2015). Bagi
penguraian PEG yang berlaku pada suhu 227 °C, sampel
ini didapati terurai dengan lebih banyak berbanding sampel
yang lain. Hal ini membuktikan sampel ini mempunyai
keliangan yang tinggi berbanding sampel lain, kerana
kepenggunaan agen porogen pada lapisan MK pertama
dan kedua. Kehilangan berat sampel sebanyak 50% dalam
julat ini juga boleh disimpulkan bahawa kira-kira separuh
daripada sampel terdiri daripada polimer PEG.

Dari sudut kestabilan terma pula, puncak DTG untuk
dua sampel yang melalui emulsi ganda dua iaitu MKD
dan MKD/P15/A1/P20 menunjukkan kestabilan terma
yang baik kerana kadar penguraian bahan berlaku dengan
perlahan membuktikan ketahanannya terhadap suhu tinggi
dan tidak mudah terdegradasi dibandingkan dengan MKT
dan MKT/P15/Al. Ini menunjukkan kaedah pengkapsulan
mangkin melalui emulsi ganda dua boleh diaplikasikan
untuk tindak balas bersuhu tinggi kerana ia mampu
mengekalkan struktur mangkin dan terus berfungsi dengan
cekap dan boleh digunakan berulang kali.
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KESIMPULAN

Secara kesimpulannya, pembentukan MK-AL(SO,),
berjaya dihasilkan melalui kaedah ganda dua dengan
taburan saiz yang lebih besar. Keputusan analisis TGA-
DTG ini juga seiring dengan keputusan XRD yang
menemukan Al(SO,), di dalam sampel MKD/P15/A1/P20.
Penambahan porogen pada lapisan pertama dan kedua
telah membentuk keliangan mikrosfera yang tinggi dan
membolehkan AL(SO,), untuk terkapsul dengan baik pada
sampel. Penemuan ini secara tidak langsung memberi idea
baharu dalam menambah baik fungsi mikrosfera sebagai
bahan sokongan mangkin sekali gus memajukan industri
pemangkinan.
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