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ABSTRACT

The copolymer composites of ethylene-vinyl acetatelfly ash (EVA/FA) with different content of
FA were prepared by melt mixing in a Haake Rheomixer. The relative melt viscosity of the
composites increased with increasing the FA conten added into EVA. The mechanical properties
of the composites are lower than those of EVA and decreased with increasing FA content. When
the fly ash treated with silane, the relative melt viscosity of the EVA/treated FA composites is
lower the EVAluntreated FA composites. The tensile strength and the elongation at break of the
EVA/treated FA composites is higher the EVA/untreated FA composites. The comparison of the
properties of composites filled with treated and untreated fly ash revealed that the composites
with treated fly ash showed better reinforcing properties.

- MG DAU

Tro bay 1a mot loai bui tr than d6t cla céc
nganh san xudt ning lugng thai ra moi truong.
N6 duge thu hoi tai bd phan khi thai & cac nha
mady nhiét dién [2, 3]. Thanh phan hod hoc cla
tro bay cht yé&u 1a hén hop cla cédc oxit vo co
nhu SiO,, Al,O;, Fe,0;, TiO,, MgO, CaO, K,O
[4]. Ham lugng cacbon trong tro bay nho hon
4%. Kich thuée hat trong khoang 10 - 350 um.
C6 2 loai tro bay la tro bay loai C (ham lugng
Ca va Mg cao, t6i 20%) va tro bay loai F (ham
lugng Ca va Mg nho hon nhiéu so véi tro bay
loai C) [6].

O nudc ta hang nam, cdc nha may nhiét dién
thai ra khoang 1,3 triéu tin tro bay va du kién
vao nam 2010 1a khoang 2,3 triéu tin [5]. Viéc
str dung tro bay méi bat ddu trong qud trinh san
xudt chat két dinh va bé tong xay dung véi khoi
lugng rat han ché. Nghién ctiu ting dung tro bay
trong san xudt vat liéu compozit trén nén nhua
déo con khd méi mé. Viéc st dung tro bay ché
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tao vat lieu compozit khong chi tao ra mot loai
vat lieu méi ¢6 nhiéu vu diém ndi troi ma con
c6 y nghia rat 16n trong viéc giam thiéu 6 nhiém
moi truong. Cong trinh nay nghién ctu bién tinh
tro bay béng silan hitu co, st dung tro bay bién
tinh dé ché€ tao vat lieu comporzit etylen-vinyl
axetat (EVA)/tro bay va cai thién tinh chét 1y hoa
cla vat liéu.

I - THUC NGHIEM

1. Nguyén liéu va hoa chat

EVA, c6 ham lugng vinyl axetat 18% do
Han Qudéc san xudt & dang hat, nhiét do néng
chdy t,. 89°C - 92°C, ty trong d = 0,93 g/cm’.
Tro bay (silo) cia Nha may nhiét dién Pha Lai c6
ham lugng SiO, + Fe,0; + ALLO; > 86%, ham
luogng trén sang 0,045 mm 16%, do 4am 0,3%, kich
thudc hat 5 im. Silan hitu co, 3-glycido propyl
trimetoxy silan 98% (GPTMS), sdn phdm
thuong mai cta cong ty Aldrich (M¥).



2. Ché tao vat liéu

- Tro bay duoc oxy hoa bang axit HNO;, rita
va sdy kho dé€ loai bd cdc tap chat. Thuy phan
GPTMS, hén hgp gom 6 ml silan, 3 ml axit
axetic, 300 ml etanol (silan 2 %) dugc khuay
déu trén may khudy tir trong 30 phiit, nhiét do
khoang 500JC. PBua 100 gam tro bay da xu Ii
axit vao hon hgp silan da thuy phan va khudy
déu trong 2 gid, nhiét do 5001C. Sau d6 dem loc,
rira va sy trong tu say chan khong ¢ 10001C
trong 4 gio.

- Tro bay vé6i cdc ham lugng tir 5-20% so v6i
khoi lugng EVA dugc tron trén may tron ndi
HAAKE (CHLB biic) & 1600]C, t6c d6 quay
clia roto 50 vong/phit trong thdi gian 5 phiit.
Hén hop néng chay va dong nhat nhanh chéng
duwoc ép phing tréen mdy ép thuy luc
TOYOSEIKI (Nhat Ban) & 16001C trong 2 phut
v6i luc ép 12 - 15 MPa. Méu ép dugc dé nguoi
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trong diéu kién chuén it nhit 24 gi trudc khi
xdc dinh cdc tinh chit va cdu trdc.

111 - KET QUA VA THAO LUAN

1. Bién tinh tro bay

Do su khdc nhau vé cau tao, cdu tric, ban
chit hoa hoc, tro bay (la hgp chat vo co) va
EVA (1a hgp chét hitu co) khé tron 1an va tuong
hop v6i nhau dén dén su tach pha. Vi vay, dé
tang cuong tuong tic, bam dinh va tron 1an tro
bay véi polyme, can phai bién tinh tro bay bang
silan hitu co GPTMS. Hinh thdi cdu tric cda tro
bay truéc va sau khi bién tinh bing GPTMS
duoc quan sat trén 4nh hién vi dién tir quét
(SEM). Trén hinh 1A 1a anh cta céc hat tro bay
silo chua bién tinh. T anh ta thdy cac hat tro
bay c6 kich thudc khoang 5 pum, phan 16n cé
dang hinh céu, ¢6 bé mat nhan, mau xam.
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Hinh I: A. Anh hién vi dién tir quét clia tro bay, do khuéch dai 2000 lan
B. Anh hién vi dién tir quét cia tro bién tinh bing GPTMS, do khuéch dai 10000 l4n

Quan sat hinh 1B cho thdy, sau khi bién tinh
tro bay bang GPTMS, trén bé mat cdc hat tro
bay xudt hién mot 16p mang silan hitu co rat
mong (mau trang). Két qua trén dugc giai thich
nhu sau:

Trong qué trinh bién tinh tro bay, cac lién
két Si-O-CHj; trong phan tr silan bi thiy phan
trong ancol tao thanh silanol Si-OH. Sau dé,

nhém Si-OH phéan tng v6i nhém OH trén bé
mat tro bay hinh thanh céac lién két Si-O-Si.
Quan sit phé héng ngoai (IR) cdc mau tro bay
chua bién tinh va bién tinh bang GPTMS ciing
cho thdy su tuong tdc gitta cic nhém OH trén bé
mat tro bay va silan hitu co sau khi thuy phan
trong ancol (hinh 2).

So sanh phé IR cua tro bay (A) va tro bay
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bién tinh bang GPTMS (B) ta thdy di xudt hién
céc pic méi thé hién su twong tdc gilta cdc nhém
OH trén bé mit tro bay véi silan hitu co sau khi
thuy phan trong ancol. Ngoai pic & s6 song 3447
cm’ cha nhém OH va cdc pic khic dic trung
cua tro bay con c6 pic méi & 2937,79 cm™ va
2850 cm™ tuong tng v6i dao dong héa tri clia
lién két C-H (V ) trong nhém CH; va CH, cia
GPTMS. Pic & 1245 cm™ va pic 6 910 cm™ ting
v6i dao dong hoéa tri cia nhém epoxy trong
GPTMS [1]. Pic & 1103 cm™ ting v6i dao dong
hod tri khong d6i xtng cua Si-O-C [7].

2. Kha nang chay nhét cua vat liéu compozit
EVA/tro bay khong bién tinh va bién tinh
trong qua trinh tron hop nong chay

Kha nang chay nhét cua vat liéu polyme
duoc phan 4nh béi su bién d6i momen xoan clia
vat liéu theo thoi gian tron & trang thai néng
chay (hinh 3). Két qua xdc dinh mé men xoin
ctia EVA/tro bay c6 ham luong khac nhau cho
thay do nhét cua vat liéu khi tang ham lugng tro
bay trong nén EVA.

A. Tro bay-0
B.Tro bay- (JPTMS//
. i
|
«W‘W // /
1 M]\ //

et //

2037 76—

B B 8 8 B 8 8
il il

% Transmitance

t - - - '
4000 3000

//sz‘“

\m

! M;\“\\ , j\'\.

' . . . £y
2000 =000
Wavenuml bers (cm-1)

M6 men xdin [Nm]
N
S
|

—— 0% tro bay

—=— 5% tro bay
—— 10% tro bay
—*— 15% tro bay
—— 20% tro bay

Thoi gian tron [phut]

Hinh 3: Gian d6 mo men xoan theo thdi gian tron ¢ trang thdi néng chay ctia compozit EVA/tro bay

Sau khi nap liéu va déng budng tron, cic vat
liéu & trang thdi rdn nén mo men xoan 16n nhat.
Sau d6, m6 men xoan cua ching giam do su
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chay cia EVA va dan dat dén trang thdi 6n
dinh, ng v6i mo men xoin 6n dinh. Khi EVA
noéng chay, cdc hat tro bay vé6i kich thudc rat



nhd (3 - 6 um) c6 thé phan tdn vao giita cdc
mach dai phan tt EVA va lam giam su linh
dong va su chay ciia EVA, vi th€ 1am tang ma
sdt noi hay ting moé men xoan cua vat liéu. Mo
men xoin 6n dinh cla vat liéu compozit
EVA/tro bay tang theo ham lugng tro bay va l6n

hon so v6i nén EVA. Cic dudng mo men xodn
ctia EVA/tro bay bién tinh ciing cé hinh dang
tuong tu nhu EVA/tro bay chua bién tinh. Mo
men xoian 6n dinh cla vat liéu compozit nén
EVA c6 tro bay bién tinh va chua bién tinh dugc
mo ta & bang 1.

Bdng 1: M6 men xoén 6n dinh cla vat liéu compozit EVA/tro bay va EVA/tro bay bién tinh
bang GPTMS & cdc ham lugng tro bay khac nhau

N . C A e Mo men xoin 6n dinh cua vat liéu
Ham luong tro | Mo men xoan 6n dinh cua vat li¢u . A : &0 tinh Vi
bay, % compozit EVA/tro bay, Nm compozit EVA/tro bay bién tinh véi
’ ’ GPTMS, Nm

0 7,1 7,1

5 7,5 7.4

10 7,7 7,5

20 8,6 7,8

Vi ham luong tro bay giong nhau, mémen
xoan 6n dinh cua vat liéu compozit c6 tro bay
bién tinh nho hon so véi vat liéu compozit c6 tro
bay khong bién tinh. Diéu nay cho thay khi bién
tinh tro bay, cdc tap chat da bi oxi héa va tro
bay thu dugc kha sach. Khi dua tro bay bién tinh
vao nén EVA, cdc tap chat con lai rat it s&
khong anh hudng dén kha nang chay nhdét cta
EVA nhu tro bay chua bién tinh trong EVA.
Mait khéc, do céc hat tro bay duoc hitu co hda
nén ty 1& phan vo co cta tro bay giam, do do,
lam gidm ma sdt noi hay gidm mo men xodn cla
vat liéu compozit EVA/tro bay trong qua trinh
tron nong chay theo thoi gian. Nhu vay, so véi
EVA/tro bay khong bién tinh, qud trinh ch€ tao
vat liéu compozit EVA/tro bay bién tinh dé dang
hon va tiéu ton it nang lugng hon.

3. Tinh chat co li cna vat liéu compozit
EVA/tro bay

Do bén kéo dut cha vat liéu compozit
EVA/tro bay giam khi tang ham lugng tro bay.
Bang 2 cho thdy do bén kéo diit cta vat lieu
compozit EVA/tro bay giam nhanh khi ham
lugng tro bay téi 10 % va giam cham hon khi
ham lugng tro bay 16n hon 10 %. Su giam do
bén kéo diit khi taing ham lugng tro bay chiing to
tro bay tuong tic va lién két y&éu véi nén EVA
cling nhu kha nang céc hat tro bay két tu lai v6i
nhau trong EVA (nang lugng bé mat cta tro bay
rdt 16n). Chinh su két tu nay cua tro bay, nhit la
6 ham lugng 16n 1am cho tng suét tap trung &
cac hat tro bay trong qua trinh kéo dut va bi pha
v0 khi tng suat di 16n. Khi ham lugng tro bay
tang, sO lugng va kich thudc cac hat két tu tang
1én, vi th€ 1am giam do bén kéo dit cha vat liéu
compozit EVA/tro bay.

Khi dua tro bay bién tinh vao EVA, do bén
kéo dut cua vat lieu compozit tang lén dang ké

Bdng 2: Do bén kéo dit, do dan dai khi dit cla vat liéu compozit EVA/tro bay va
EVA/tro bay bién tinh v6i GPTMS

. Do bén kéo dit, MPa Do dan dai khi dut, %
Ham lugng tro ’ :
bay, % EVA/tro ba EVA/tro bay bién

Y EVA/tro bay bién tfnh y EVA/tro bay tinh y

0 14,8 14,8 773.3 773,3
11,0 12,1 640,0 680,0

10 8,5 11,1 540,0 675,0

20 7,6 8,0 535,0 580,0

405



so VvGi vt liéu c6 tro bay chua bién tinh. Nguyén
nhan 1a do tuong tic gilta tro bay bién tinh silan
hitu co (thong qua cdc nhém OH trén bé mat tro
bay, nhém Si-O-Si va cdc nhém OH & GPTMS
chua ngung tu, nhdm epoxy) véi EVA (thong
qua cdc nhom C=0 va C-O-C). Nho cac tuong
tac ludng cuc-ludng cuc va lién két hidro, cic
hat tro bay bién tinh c6 thé lién két chat ché véi
nén EVA. Ngoai ra, phin hitu co trong tro bay
bién tinh bang silan hitu co dé tron 1an, réi cuén
v6i EVA, do d6 tro bay bién tinh c6 kha nang
phan tdn vao nén EVA t6t hon tro bay chua bién
tinh.

Do dan dai khi dat cua vat liéu compozit
EVA/tro bay giam khi tang ham lugng tro
bay. Su gidm nhanh d6 dan dai khi dut cta vat
liéu compozit EVA/tro bay so v6i EVA la do
EVA 1a mot copolime c¢6 do dan dai rat cao, con

tro bay 12 mot hop chét vo co ¢6 bé mat riéng
16n. Khi dua tro bay vao nén EVA, tro bay va
EVA kho tuong hop véi nhau, vi thé do dan dai
khi dit cia EVA don tro bay giam. Tro bay bién
tinh 1am giam do dan dai khi dat cia EVA it
hon tro bay chua bién tinh. Diéu nay cho thay
bién tinh tro bay la rét can thiét dé cai thién bé
mat tro bay va tang tuong tic gilta tro bay va
EVA.

4. Hinh thai cau tric cua vat liéu compozit
EVA/tro bay trudc va sau khi bién tinh

Sau khi bién tinh tro bay bang cdc silan hitu
co, cdc hat tro bay bién tinh c6 thé tron 1an va
phan tén trong nén EVA t6t hon so vdi tro bay
chua bién tinh (nho tuong tic ctia nhém -C-O-
C- va epoxy clia GPTMS gén vao tro bay véi cdc
nhém —C=0 va —C-O-C- ciia EVA).
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Hinh 4: Anh hién vi dién tir quét cia EVA/tro bay (bén trai) va EVA/tro bay bién tinh (bén phai),
ham luong tro bay, tro bay bién tinh: 10%

Trén hinh 4 1a anh hién vi dién to quét
(SEM) ctia céc vat liéu compozit EVA/tro bay
va EVA/tro bay bién tinh v6i ham luong tro bay,
tro bay bién tinh cung la 10%. Kich thudc hat
tro bay trong nén EVA 1a 4 - 10 um. Tro bay
bién tinh phan b6 dong déu hon, véi kich thudc
nho hon so véi tro bay chua bién tinh, khong cé
su két tu cdc hat tro bay bién tinh trong nén
EVA.

IV - KET LUAN
- Da ché tao thanh cong vat liéu compozit
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EVA/tro bay bién tinh va chua bién tinh & trang
thdi nong chay.

- Sau khi bién tinh tro bay bang silan hitu co
GPTMS, trén bé mat tro bay xuat hién mot 16p
mang silan hitu co rat mong (khoang 10 nm).

- Momen xo0dn cua vat liéu compozit
EVA/tro bay bién tinh va chua bién tinh tang
theo ham lugng cta tro bay.

- Do bén kéo dat va do dan dai khi ddt cha
vat lieu compozit EVA/tro bay bién tinh va chua
bién tinh dat gid tri 16n nhit & ham lugng 5%.

- Cdu tric cta vat lieu compozit EVA/tro



bay la cau tric microcompozit. Tro bay phan tan
tot trong nén EVA khi ham luong khong 16n
hon 10%. Tro bay bién tinh phan tdn trong nén
EVA dbng déu hon va véi kich thuéec nho hon
s0 VGi tro bay chua bién tinh.
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