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NONG CHAY

THAI HOANG, NGUYEN VU GIANG, DO QUANG THAM, NGUYEN THUY CHINH

1. MO PAU

Polyetylen (PE) 1a mot polime nhiét déo rat quan trong, dugc ché tao tir ngudn nguyén liéu
héa dau. Trong nim 2007, nhya PE duoc tiéu thu v6i khéi lugng 16n nhat trén thé gidi, cong
suit PE toan cau dat 78 triéu tin [1]. PE c6 nhiéu vu diém ndi trdi nhu mém déo, dd bén kéo
cao, it thdm khi va hoi nudc, do bén hoa hoc cao, gié ré, do d6, né dugc st dung nhiéu trong
cong nghiép va doi sbng. N6 duogc ing dung chil yéu dé san xuat cdc duong dng nudc, boc céch
dién day dan, mang bao bi, hop dung thuc pham... [2].

Tro bay (FA) 1a phan min nhét cta tro xi than va duoc thu hdi tai bo phan khi thai & céc
nha mdy nhiét dién. N6 thuong c6 dang hinh cau véi kich thudc ¢ micromet [3, 4]. Thanh phan
hoa hoc cua FA chu yéu 12 hon hop cua céac oxit vd co nhu SiO,, Al,O;, Fe,05, TiO,, MgO,
Ca0, K,O [5]. Ham lugng cacbon trong FA nhé hon 4 %.

Theo udc tinh cua Vién Nghién ctu than thé gi6i nam 2007, luong FA cua toan thé gidi la
71,7 triéu tan [3]. O nudc ta hang nam, céc nha mdy nhiét dién thai ra khoang 1,3 triéu tan FA va
du klen vao ndm 2010 1a khoang 2,3 tri€u tan [6]. Viéc sir dung FA moi bét dau trong qud trinh
san xudt chit két dinh va bé tong xay dung v6i khéi lugng rat han ché.

Nghién ctru ing dung FA trong san xut vat liéu compozit trén nén polime con khd méi mé
[7]. Viéc stir dung FA dé ché tao compozit nén PE khong chi tao ra mét loai vat liéu mdi ma con
¢6 tic dung giam & nhiém moi trudng. Tuy nhién, do sy khdc nhau vé cdu tao, ciu tric va ban
chit hoa hoc... nén PE va FA khé tuong hop, d& tich pha. Vi vdy, dé ting cuong kha ning
twong hop va tron hop ciia PE v6i FA ngudi ta thuong bién tinh FA. Sau khi xir 1f bé mat va bién
tinh FA bang cdc hop chit hiru co nhu cédc ankyl silan, FA tré nén ua hiru co hon, tron 13n va
bam dinh vao polime t6t hon, céc tinh chét cua vat lidu compozit chira FA dugc cai thién. Cong
trinh nay nghién ctru bién tinh FA bang silan hitu co vinyl trimetoxy silan (VTMS), ché tao vat
liéu compozit PE/FA chua bién tinh (OFA) va PE/FA bién tinh VTMS (MFA) ¢ trang thdi néng
chay, xdc dinh mot sb tinh chit héa 1f va hinh thdi cu tric cia vat liéu.

2. THUC NGHIEM
2.1. Nguyén liéu va héa chit

Poly etylen ti trong cao (HDPE), poly etylen ti trong thip mach thiang (LLDPE) do Han
Qudc san xut & dang hat, ti trong twong tng 0,96 va 0,93 g/cm®. FA ciia Nha may nhiét dién
Pha Lai ¢6 ham lugng SiO, + Fe,0; + Al,O3; > 86%, ham lugng trén sang 0,045 mm 16 %, do
4m 0,3 %, kich thudc hat 3 - 10 pm. Silan hitu co VIMS 98 %, axit nitric (HNO3) 65%, rugu
etylic (C,HsOH) 95°, axit axetic (CH;COOH) san phém thuong mai cua Trung Quéc.
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2.2. Bién tinh tro bay va ché tao vat liéu compozit

- FA dugc oxy ho4 bang axit HNO; sau d6 dem rira va sy kho dé loai bo céc tap chét.

- Thuy phan VTMS: hén hop gdm VTMS, axit axetic, etanol (dd tinh toan trudc) dugc
khudy déu bang méy khudy tir trong 30 phut, nhiét 6 khoang 50°C.

- Pua FA da xu Ii axit (d3 tinh toan trudc) vao dung dich silan di thuy phan va khudy déu
trong 2 gid, nhiét d6 50°C. Sau d6 dem loc, rira va sdy trong ti sdy chin khong & 100°C trong
4 gio.

- FA véi cdc ham lugng tir 5% - 15% so véi khbi luong HDPE/LLDPE (75/25 pkl/pkl)
dugce tron trén mdy tron ndi HAAKE (CHLB buc) ¢ 180°C, téc d6 quay cua roto 50 vong/phiit
trong thoi gian 5 phit. Hon hop néng chdy va dong nhét nhanh chong dugc ép phang trén may
ép thuy lyc TOYOSEIKI (Nhat Ban) ¢ 180°C trong 2 phiit v6i luc ép 12-15 MPa. Mau ép duogc
dé ngudi trong diéu kién chuén it nhat 24 gid trudc khi xdc dinh cdc tinh chit va ciu tric.

2.3. Cac phwong phap nghién ciru
- Anh hién vi dién tir quét (SEM) ciia vt liéu dwoc chup trén may hién vi dién tir quét phat

xa truong (FE-SEM) S-4800 cua hang Hitachi (Nhat Ban) tai Vién Khoa hoc Vit liéu.

- Phd hdng ngoai ctia cdc mau nghién ctru dugc ghi trén mdy phé‘h(k)ng ngoai Fourier Nexus
clia My, trong dai séng tir 4000 — 400 cm™, s6 1an quét 16 1an, & diédu kién chuan tai Vién Ky
thuét nhiét doi, Vién Khoa hoc va Cong nghé Viét Nam.

- Kha nang chay nhét cua vét liéu trong qua trinh tron néng chday duoc phan énh trén gian
do mo6 men xodn — thoi gian ghi boi phan mém Polylab 3.1 ket noi voi thiet bi tron ndi. Qua
trinh nay duogc tién hanh tai Vién K¥ thuat nhiét doi.

- Xdc dinh céc tinh chét co 1f cua vét liéu theo tiéu chudn ASTM D638 trén thiét bi co 1i da
nang Zwick (Ptc) tai Vién Ky thuét nhiét doi.

3. KET QUA VA THAO LUAN

3.1. Bién tinh FA

IMS x5.00k SE(M) 4/3/2008

Hinh 1. Anh hién vi dién ttr quét cia OFA (A)
va anh hién vi dién tur quét cia MFA (VTMS 3 % kl.) (B)
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Hinh thdi cAu tric cia OFA va MFA dugc quan sat trén anh hién vi dién tir quét (SEM). Trén
hinh 1A 14 anh ctia cac hat OFA. Tir anh ta thdy cac hat OFA c6 kich thu6c khoang 3 - 10 um, phan
16n ¢6 dang hinh cau.

Quan st hinh 1B ta thiy sau khi bién tinh FA bang VTMS, trén bé mit cac hat FA xuét
hién mot 16p mang silan hitu co v6i chiéu day rat mong (vién mau tring bam vao bé mit céc hat
FA).

Khi bién tinh FA, céc lién két Si-O-CH; trong phén tir silan bi thuy phén trong ancol tao
thanh silanol Si-OH. Sau d6, nhom Si-OH phan tng véi nhom OH trén bé midt FA hinh thanh
cac lién két Si-O-Si. So sanh phd IR ciia OFA va MFA, trén phd IR ciia OFA (hinh 2A) xuit
hién pic c6 sb séng 3447 cm™ tuwong tmg véi dao dong hod tri cia nhém OH trén bé mit FA, pic
6 sb séng 1070 cm’ twong ung voi dao dong hoa tri khong dbi xung (Va0 cia Si- O - Si va
pic ¢6 sb séng 795 cm™ twong tng vai dao dong ddi xing (V 4 cua Si-O-Si. Cic pic 557 cm’™

va pic 448 cm’ tuwong trng vai cac dao dong bién dang (5) cua Al-O-Al va Si-O-Si [8].

TR mitance

47T

Wavenumbers (om 1)

Hinh 2. Phé hdng ngoai cia OFA (A) va MFA (VTMS 3 % kl.) (B)

Trén phé IR cua MFA (hinh 2B), ngoai cdc pic dac trung cho OH, Si-O-Si, Al-O-Al cua
FA con xuat hién cédc pic mai thé hién su tuong tic gitta cic nhém OH trén bé mat FA vdi silan
hitu co sau khi thuy phan trong ancol. Pic & 3100 cm™ tuong ung véi dao dong hod tri (V cn) ctia
nhém CH, trong vinyl (d4u mach), pic & 2945 cm’ tuong ng voi dao dong hod tri (V cH) cua
nhém CH trong vinyl (giita mach), pic & 2842 cm™ tuong (mg v6i dao dong héa tri cta lién két
C-H (Y ) trong nhém OCHj; ciia VIMS. Pic & 1600 cm™ twong tmg véi dao dong héa tri ctia
lién két C=C (vc—c) trong nhém vinyl. Pic & 1408 cm™ twong tmg véi dao dong bién dang ddi
xing ciia nhém CHs. Pic & 1086 cm™ ting véi dao dong hod tri khong ddi xing (V ) ctia Si-O-
C [9].

C6 thé gia thiét cdc phan tng bién tinh FA bang VTMS nhu sau:

OCH, HO
OCH;
SiT + 3 H-OH— HO—Si—R +  3CH;0H
R OCH; ué
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/
—OH HO — O

(trong d6 R = vinyl).

3.2. Kha niing chiy nhét ciia vat liéu compozit hén hgp PE/FA

Kha ning chiy nhét cta vat liéu polime compozit dugc phan dnh boi sy bién d6i momen
x0an cua vat liéu theo thoi gian tron & trang thai néng chay (hinh 3). Két qua xac dinh mo men
xodn ciia vat liéu compozit hdn hop PE/FA c¢6 ham lugng khic nhau cho thay do nhét chay
twong d6i cua vat lidu tang khi ting ham luong FA trong hdn hop PE.
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Hinh 3. Gian db md men xoin theo thoi gian tron & trang thdi néng chay cua
vat liéu compozit PE/FA

Sau khi nap liéu va dong buong tron, vat liéu o trang thdi rdn nén md men xoén 16n nhat
Sau d6, md men xoén cua vat liéu giam do su chay cua hdn hop PE va dan dat dén trang thdi 0 on
dinh, ung véi mé men xoén 6n dinh. Khi hdn hop PE néng chay, céc hat FA véi kich thudc rat
nho (3 - 10 um) c6 thé phén tan vao gilta cac mach dai phan tir ctia hon hgp PE lam giam sy linh
dong va sy chay cua hén hop PE, vi thé 1am tang ma sdt ndi hay ting m6 men Xodn ciia vat liéu.
M6 men xoan 6n dinh cia vat liéu compozit hdn hgp PE/FA ting theo ham lwong FA va 16n hon
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so voi hon hop PE ban dau. Céc dudng md men xgén ctia vat liéu compozit hon hgp PE/MFA
cling c6 hinh dang tuong tu nhu vat liéu compozit hon hop PE/OFA.

Mb men xoén 6n dinh ctia hén hop PE chira OFA va MFA (VTMS 1 - 3% k1) duoc md ta ¢
bang 1. Véi cung mot ham lugng FA, mdmen xodn 6n dinh cia vat liéu compozit chira MFA
nhé hon so véi vt liéu compozit chira OFA. Diéu nay cho thay khi bién tinh FA, cac tap chét da
bi oxi hoa va FA thu duge kha sach. Khi dua MFA vao nén hdn hop PE, cac tap chét con lai rat
it, khong anh huong dén kha nang chay nhét cua hén _hop PE nhu OFA. Mét khéc, do cédc hat
MFA dugc hitu co héa nén phan hiru co (vinyl) gop phan lam tang d6 linh dong ctia hon hop PE,
vi thé, 1am giam ma st noi hay gidm mo men xoan ctia vat lidéu compozit hdn hgp PE/FA trong
qué trinh tron néng chay. Nhu vay, so vé6i vat liéu hon hgp PE/OFA, qua trinh ché tao vat lidu
compozit hon hop PE/MFA d& dang hon va tiéu tén it nang luong hon.

Bdng 1. M6 men xodn 6n dinh cua vt liéu compozit hon hgp PE/FA

M6 men xodn 6n dinh (Nm)
% Silan
0 % VIMS 1 % VIMS 2 % VIMS 3 % VIMS
% Tro bay
0 13,6 13,6 13,6 13,6
5 14,2 14,1 14,0 13,8
7,5 14,4 14,3 14,3 14,0
10 14,7 14,4 14,4 14,2
15 15,2 14,3 14,9 14,8

3.3. Tinh chit co li ciia vat liéu compozit hdn hop PE/FA
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Hinh 4. Do bén kéo dit cua vat liéu compozit hén hop PE/FA
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Hinh 4 cho thiy do bén kéo durt ctia vat lidu compozit hdn hop PE/FA giam nhanh khi ham
Iwgng FA t6i 5% va giam cham hon khi ham lwgng FA 16n hon 5%. Sy giam do bén kéo dut cua
vat liéu compozit khi tang ham luong FA chimg to FA tuong tic va lién két yéu v6i hon hop PE
cung nhu kha nang cac hat FA két tu lai v6i nhau trong hon hop PE (ning luong bé mat ciia FA
rat 16n). Chinh su két ty nay cua FA, nhit 13 & ham lu(mg 16n 1am cho ng suét tap trung o cac
hat FA trong qua trinh kéo dut va bi pha v& khi ung suat da 1on. Khi ham luong FA ting, sb
Iwgng va kich thudc cac hat két tu tang lén, vi thé 1am giam do bén kéo dut cua vat lidu compozit
hdn hop PE/FA.

Khi dua MFA vao hdn hop PE, d6 bén kéo durt cua vat liéu compozit hdn hop PE/MFA 16n
hon nhiéu so véi vat liéu compozit chita OFA. Nguyén nhén 1a do FA bién tinh bang VTMS nén
phan vo co cia FA giam, phan hitu co trong FA d& tron 1n, ri cudn v6i mach dai phan tir
HDPE, LLDPE, do d6 MFA c6 kha nang phéan tan, bim dinh véi hén hop PE tdt hon OFA.
MFA déng vai trd ctia chit lién két OFA (FA khong bi ghép vio VTMS) véi cdc mach dai phan
to HDPE, LLDPE.

Bdang 2. Do gian dai khi dirt ciia vat liéu compozit hdn hop PE/FA

Do gidn dai khi dut (%)
% VTMS
% Tro bay 0 ! 2 :
0 940 940 940 940
5 665 820 800 900
7,5 650 800 790 840
10 640 790 760 760
15 520 770 740 700

Do gidn dai khi dut ctia vat liéu compozit hdn hop PE/FA giam khi ting ham luong FA
(bang 2). MFA lam giam d6 gidn dai khi dat cia hn hop PE it hon so v6i OFA. Biéu nay cho
thdy bién tinh FA bang silan hitu co 14 rat can thiét dé hoat hoa bé mat FA va ting kha ning
twong hop gitta FA véi PE.

3.4. Hinh thai cAu triic ciia vét liéu compozit hdn hop PE/FA

Hinh 5 12 anh hién vi dién tir quét cua vat li€u compozit hdn hop PE/FA trudc va sau khi
bién tinh 1% VTMS. Trén hinh 5A dé dang quan sat thiy cdc hat OFA (phén sang trén hinh) lién
két yéu v6i hdn hop PE. Sau khi bién tinh FA bang VTMS, cac hat MFA c6 thé tron 13n va lién
két véi hdn hop PE tdt hon so véi céc hat OFA (hinh 5B). Céc hat MFA duoc bao pht béi nhya
PE, vi vay, kho quan sat dugc cac hat tach roi trén nén nhua. Do d6, vat liéu compozit PE/MFA
¢6 cAu tric kha dong déu. Nguyén nhén 1a do phan vinyl trong VTMS gin céc hat MFA d& phéin
tan va lién két véi mach dai phan tir PE, do d6, cac hat MFA tuong tic va bam dinh véi nén
polime t6t hon. Didu nay If gidi sy suy giam tinh chit co hoc cta vat liéu compozit PE/OFA so
véi vat liéu compozit PE/MFA.
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Hinh 5. Anh hién vi dién tr quét ciia vét liéu compozit hdn hop PE st dung OFA va
MEFA, ti 1& 10%, A: OFA, B: MFA

4. KET LUAN

- Pa ché tao vt liéu compozit hdn hgp PE/MFA va PE/OFA & trang thdi néng chay.

- Sau khi bién tinh FA béng silan hiru co VTMS, silan hitu co da gin 1én bé mat FA va hinh
thanh mot 16p mang silan httu co rat mong.

- M6 men xoén cia vat liéu compozit hdn hgp PE/MFA va PE/OFA ting theo ham lugng
cta FA.

-bo bén~kéo dut va do gian dai khi dat cua vat liéu compozit‘h(:)n hop PE/MFA 16n hon so
v6i vat liéu hon hop PE/OFA. MFA phén tdn trong hon hop PE dong déu hon va biam dinh voi
nén polime tot hon so vai OFA.
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SUMMARY

STUDY ON PREPARATION OF COMPOSITE MATERIAL BASED ON HDPE-LLDPE
AND FLY ASH IN MELT STATE

The composites of high-density polyethylene/linear low-density polyethylene
(HDPE/LLDPE (75/25 wt/wt) filled by fly ash (FA) with different contents of FA were prepared
by melt mixing in a Haake Rheomixer. The relative melt viscosity of the composites increased
with increasing the FA content in PE. The mechanical properties of the composites are lower
than those of neat PE and decreased with increasing FA content. After modifying FA with
organic silane, the relative melt viscosity of the PE/modified FA (MFA) composites is lower
than the PE/original FA (OFA) composites. The tensile strength and the elongation at break of
the PE/MFA composites are higher than those of the PE/OFA composites. The comparison of
the properties of the composites filled with MFA and OFA revealed that the composites with
MFA showed better reinforcing properties. The MFA disperses in PE matrix more regular than
the OFA.

DBia chi: Nhdn bai ngay 15 thdng 6 nam 2009

Vién KV thuat Nhiét doi,
Vién Khoa hoc va Céng nghé Viét Nam.
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