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(54) PHUONG PHAP SAN XUAT VAT LIEU NANOCOMPOSITE GRAPHENE/SILICON
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(57) Giai phap hitu ich d& cap dén phuong phap san xuat vat liu san xuit nanocomposite
graphene/silicon nitride (GNS-5) va phuong phap dé dua GNS-5 nhu mot phy gia vao
trong m¢ boi tron géc xa phong lithi dé tan dung dac tinh bdi tron hi€u qua cua loai vat
lidu nay. Vat liéu GNS-5 theo giai phap hitu ich c6 dién tich bé mit riéng dat 500 m?/g,
kich thudc trung binh cta hat nano khéng 16n hon 90 nm, goc tiép xtc giot nude khong
nho hon 105°. Khi sir dung phu gia GNS-5 voéi ty 1& 1% khéi luong md, két qua do duong
kinh vét mai mon trén thiét bi 4 bi giam manh ( < 0,5 mm) so voi m& boi tron khong chira
phu gia GNS-5. Nho str dung chét phu gia GNS-5 cua giai phap hiru ich trong cac loai mg
bodi tron goc xa phong kim loai thong dung, sy mai mon do ma sat c6 thé dugc ngan chin
hiéu qua, gitp duy tri va cai thién dic tinh truot giita cac chi tiét may ngay ca trong truong
hop céc chi tiét lam viéc & nhiét d6 cao hodc/ va chiju tai trong cao.
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Linh vyc k¥ thuat duoc dé cap

Giai phap hitu ich dé cap dén phwong phap san xudt vat liéu nanocomposite
graphene/silicon nitride (GNS-5) st dung 1am phu gia trong sdn xuét m& boi tron.

Giai phap hiru ich ciing dé cap dén ciu tric hinh théi hoc va tinh chat cta vat ligu
nanocomposite graphene/silicon nitride (GNS-5) duogc ché tao trong phuong phap nay.

Tinh trang ky thuét clia giai phap httu ich

Graphen (hay graphene) 12 tAm phéng day bing mot 16p nguyén t& clia cic nguyén tk
carbon v6i lién két sp? tao thanh dan tinh thé hinh t§ ong. Tt khi dugc phat hién, nho cac dic
tinh vuot troi, Graphene da duoc coi nhr mot vat liéu tiém ning trong nhiéu linh vuc. Trong
linh vuc bdi tron, voi tw cach 1a vat liu co s ctia graphit - von da duoc st dung tlr 1au trong
cong nghiép boi tron - lai s& hitu cac tinh chat ma graphit khong c6 (dién tich bé mit riéng 1on
lén dén 2600 m¥g, ty trong nhe, modun dan hdi 1én dén 1 TPa, do bén dén 400 GPa, d bén
nhiét 16n dén 900 °C, kha nidng dan nhiét dén 5300 W/mK, khéa nang truot tach 16p 16n) thi
graphene hira hen sé 12 mot sy thay thé hoan hao cho graphit va mang lai hiéu qua rit cao khi st
dung 1am phu gia trong cac chat boi tron.

Cac nano gém (nano ceramics) nhw Si;N, véi ddc trung dién tich bé mit riéng 16m, do bén
nhiét, do ciing rat cao c6 thé duoc st dung nhu mét 16p vi bi (kich thuéc c& nanomet) dé ngén
cach su ti€p xic truc ti€p gilta cdc bé mit truyén dong, gidm ma sdt gitta hai bé mat lam viéc.
Thuc t&, c4c hat nano gom gan day da duoc nhiéu hang trén thé gi¢i dang nhu 12 mot chét phu gia
an toan va than thién mai truong (véi ham lugng tir 5-10%) trong mot s6 dau nhon, m& dic biét
nhim gitip cai thién cic dic tinh ctia dau, m& gbc nhw néng cao nhiét do lam viéc, gidm ma sat;
ting hidu qua tan nhiét bé mit. Vi tén goi thuong phdm “hop chat Xado”, tap doan Xado
(http://xado.com) da st dung cdc hat gom kim loai & kich c& nano trong cac sén phdm dé phuc
hdi cac bé mit chi ti€t may ma khong can gia cong. Trong truong hop nay, cac hat vi gom sé

déng vai tro nhu nhimg vién bi mai c& nanomet dé xoa cac vét xuoc, cac nhap nho be mit chi
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tiét may (thuong xuat hién sau mot thoi gian str dung), gitip danh bong, phuc hoi chit lwong
bé mat, gidm ma sat gifia 2 bé mat lam viéc.

Dbi véi viee két hop graphene va nano gdm trong chat bdi tron, Diana Berman va cac
dong tac gia dd mo hinh hod va tinh toan 1y thuyét hé bdi tron gdm 2 ciu tir: mot vat licu cé
d6 bén, do ciing cao ¢ kich thudc nano dong vai tro tao 16p dém kich thude nano ngéan cach
tiép xuc truc tiép cac bé mat lam viée, thanh ph?ln con lai va vat liéu dam nhiém chic nang
bdi tron gilia bé mat cdc vién bi nano va 2 bén bé mit 1am viéc cta chi tiét duoc bao vé (goi
1a cac “nanoscroll”). Cac két qua thir nghiém, mé phong va tinh toan cho thay rang hé boi tron
nay dem lai hiéu qua boi tron gap hang tram (thdm chi hang nghin 14n) so véi cac hé bdi tron
da khao sat tir trude dén nay (Diana Berman et al., Macroscale superlubricity enabled by
graphene nanoscroll formation, Science Express, 2015 (DOI:10.1126/science.126202)).

Qi Zhou va cong su da chi ra chi v&i 0,06% hat nanocomposite ZrO»/graphene trong dau
gbe da gitp hé sb ma sat giam tir 0,3 xudng 0,12, ty 1&é mai mon trén dia thép (wear rates on
discs) giam tir 33,70 pm*/N.m xudng 2,15 um?*/N.m) (Qi Zhou, et al., Preparation of a
graphene oxide dang khit/zirconia nanocomposite and its application as a novel lubricant oil
additive, RSC Adv., 5 (2015), 91802 - 91812). Pavol Hvizdos va cong su khi nghién ctru tinh
chat ma sat hoc ctia hé nanocomposite SisNa/graphene dd ching minh chi véi 3% graphene
trong SisNu gitp 1am giam ty 1¢ mai mon dén 60% so véi truong hop SisNakhong cé graphene
(Pavol Hvizdo, et al., Tribological properties of SizNs/graphene nanocomposites, Journal of
the European Ceramic Society, 33 (2013), 2359-2364). Nhu vay, vat liéu nanocomposite
graphene/silicon nitride 1a mdt dang mo hinh “nanoscroll”, gitp tang hi¢u qua boi tron khi
duoc sir dung lam phu gia trong cac chat bdi tron.

D6i v6i phuong phéap tong hop vat liéu nanocomposite graphene/silicon nitride va tmg
dung cta no, C. Ramirez va cic dong tac gia di mo ta phuong phap tong hop vat liéu
composite graphene/SizNy (v6i ty 1é khdi luong graphene oxide dang khir 14 4% va 7%), thu
duoc san pham c6 do dong déu cao va dac tinh dan dién tot bang cach khir két hop thiéu két
hén hop graphene oxide/SisNu dudi tic dung ctia ngon lira plasma & nhiét d6 1625 °C, ap suét
50 Mpa (C. Ramirez va cdng su, Carbon 57 (2013) 425 - 432). Ciing bang cach thiéu két hon

hop graphene oxide va SizsNs dudi ngon lua plasma, Belmonte va cong su ché tao vat liéu
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graphene/SisNy chita 3% khdi luong graphene lam tang hiéu qua chdng mai mon dén 56%
(M. Belmonte et al. Carbon 61, 431-435 (2013)). Vi phuong phép ép néng ding tinh (HIP),
Pavol Hvizdos va cong su ché tao vét liéu graphene/SisNu chita 3% khdi luong graphene gitp
tang hiéu qua chdng mai mon dén 60% (Hvizdos, P., Dusza, J. & Balazsi, C. S. Tribological
properties of SizNs-graphene nanocomposites. J. Eur. Ceram. Soc. 33, 2359-2364 (2013)).
Hay O. Tapaszto va cong su str dung phuong phap nghién bi dé phdi tron nguyén liéu graphene
va Si3N4 trude khi thidu két véi ngon lira plasma & 1700 °C trong chan khong, thoi gian 10
phut dé ché tao vat liéu Graphene/SisNy chita 5% nanoplatelet graphene it 16p, gitp giam 50%
hé sb ma sat gitta 2 bé mat lam viéc dugce tha nghiém (O. Tapaszto et al. Sci Rep 7, 10087
(2017)).

Céc phuong phap nay chii yéu nham ché tao vat liéu composite ma SisNy 12 vat liéu
nén, graphene déng vai tro chat don va can sir dung qué trinh thiéu két bang ngon lira plasma
hodc ép néng dang tinh. Di véi viée tong hop va str dung vat liéu composite ctia graphene
v61 hat nano gdm trong d6 bao gém vét liéu graphene/silicon nitride lam phu gia bdi tron, mot
s6 cong bd chu yéu nghién ciru trén md hinh mang khd duoc lang dong hodc phun nhiét trén
bé mit nghién ctru, chua co6 san phém vat li€éu thuong mai trén thi truong.

Da ¢6 nhiéu phuong phap tong hop vat liéu nanocomposite graphene/silicon nitride,
tuy nhién cac phuong phap nay thuong duoc phat trién dé tong hop vat liéu cho cdc muc dich
khéc, can thiét bi phirc tap nhu 10 thiéu két plasma hay cac quy trinh phan ting qua nhiéu giai
doan. Véi nhu cau thuc tién trong viée ung dung vt lidu nay trong linh vuc cong nghiép boi
tron, viéc tim ra phuong phap madi dé san xuat vat liéu GNS-5 su dung [am phu gia bdi tron
mdt cach hiéu qua trong thoi gian ngén, khong doi hoi cac diéu kién phan tmg phire tap 1a van
dé ¢6 tinh khoa hoc va tinh thuc tién.

Ban chat ky thudt ciia giai phap hiru ich

Muc dich ctia giai phap hitu ich 13 dua ra phuong phép san xuat vat liéu nanocomposite
graphene/silicon nitride (GNS-5) dua vao su hd tro ctia chat hoat dong bé mit, d@)ng thoi dé
Xudt phuong phép dé dua GNS-5 nhu mot phu gia vao trong m& boi tron dé tan dung dac tinh

bdi tron hi¢u qua cuia loai vat li€u nay.
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Giai phap hitu ich d& xudt phuong phap san xudt vat liéu nanocomposite
graphene/silicon nitride (GN'S-5) bao gdm cac budc:

(1) chudn bi hdn hop dung dich chit hoat dong bé mit cetyl trimethylammonium bromide
(CTAB) ndng d6 3mM trong nu6c cit & khoang gia tri pH tir 5 dén 5,5;

(ii) cho hon hop dung dich phan tmg thu dugc trong bude (i) vao cbe thuy tinh, khudy
déu trong 30 phat ¢ nhiét d6 phong;

(iii) cho 50 mg hat nano silicon nitride (Si3Ns, ¢& hat 15-30 nm, dang hinh cau) vao
100ml dung dich da chudn bi ¢ bude (ii), khudy déu va tiép tuc phan tan trong dicu kién siéu
Am & tan sb 20 kHz, cong sut 50W trong 15 phut ¢ nhiét do 25 °C;

(iv) cho 950 mg graphene oxide dang khir (RGO, dién tich bé mit riéng > 300 g/m?) vao
900 ml dung dich d& chudn bi & budc (ii), khudy déu va tip tuc phan tan trong diéu kién co
su hd tro cua siéu 4m & tan s6 20 kHz, cong suat 50 W trong 45 phut, & nhiét do 25 °C;

(v) cho tir tir hdn hop dung dich phan tng thu duoc & bude (iii) vao cde thiy tinh chira
dung dich & budc (iv), khudy déu va phan tng & diéu kién siéu 4m & tan s6 20 kHz, cong suit
50 W trong 2 gi0, ¢ nhiét do 80 °C;

(vi) loc tach san phém thu duoc, tién hanh loc ria 2 lan béng nudce cat;

(vii) san pham thu duoc trong bude (vi) duge dem sdy & 80 °C trong 24 gio, thu dugc

san pham la chat ran mau niu den;

(viii) san pham thu dugc trong bude (vii) duoc dem nghién bing thiét bi nghién hanh

tinh trong 3 gio dé déng nhét, thu duoc san phém vat liu GNS-5 1a chit bot mau niu den.

Giai phap hitu ich ciing dé xuat phuong phap dua chat phu gia GNS-5 vao m& boi tron
g6c xa phong kim loai (0 ddy vi du m& xa phong lithi) trong qua trinh sdn xuét loai m& nay,
bao gdm céc budc:

(i) phan tan axit stearic vao dau gbe: cho lugng axit stearic (CHz-(CHz)16-COOH) vao
luong dau gbe (vi du SN500) theo ty 1& da dwoc tinh todn, gia nhiét hdn hop cho dén khi axit
stearic nong chay hoan toan trong dau, duy tri nhiét d6 va tdc do khudy cua hdn hop theo quy

trinh san xuat da dugc xac dinh;



3590

(ii) chudn bi dung dich LiOH v&i ndng do da xac dinh trong nudce cat, khudy hoa tan &
nhiét do phong;

(iii) bd sung tir tir dung dich di chuan bi & budc (i) vao hdn hop & budc (i), thuc hién
qua trinh phan tng xa phong héa ¢ nhiét do va thoi gian da xac dinh sau do rua hdn hop thu
duoc béng nudc nong dé loai bo luong LiOH du;

(iv) nang nhiét d6 hon hop thu duoc & budc (iii) két hop duy tri toc do khudy lién tuc
dén khi nudce bay hoi hét;

(v) thém mot lugng dau gde da duoc tinh toan vao hdn hop & budce (iv), nang nhiét do
két hop khudy, sau d6 bo sung hét luong dau con lai, duy tri nhiét do va khudy trong thoi gian
da xac dinh;

(vi) sau d6 nang nhiét do dén 250 °C (nhiét do cubi qué trinh ndu m& bdi tron gde xa phong
Lithi) két hop tang tdc do khudy theo quy trinh tinh toan, sau d6 giam nhiét d dén 150 °C rdi bo
sung tur tir lugng x4c dinh tuong duong 1% khéi luong phu gia GNS-5 thu duge theo quy trinh
cuia giai phap hiru ich néu trén vao hon hop, duy tri diéu kién nay trong thoi gian 20 phut;

(vi) giam nhiét do hon hop (vi) xudng dén 100 °C, b sung lan luot cac phu gia khac vao
hén hop, tiép tuc khudy trong vong 15 phit dé phu gia phan tdn hoan toan vao trong md;

(vii) 1dy hon hop & bude (vi) ra khay chuyén dung dang 16p méng khoang 0,2 - 0,5 cm,
lam ngudi nhanh béng quat hoac bé‘mg thiét bi lam lanh chuyén dung dén khi nhiét d6 cua m&
cin bang v&i nhiét do phong;

(viii) cho hdn hop & bude (vii) vao thiét bi ddng nhat md, nghién m& khoang thoi gian
da dinh, sau d6 dua m& vao thung, binh chtta duy tri m& 6n dinh trong khoang thoi gian da
xac dinh trong quy trinh thu dugc san pham m& bdi tron chita phu gia GNS-5.

MBS ta vin tit cic hinh vé

Hinh 1: Gian dd nhifu xa tia X cia vat liéu nanocomposite graphene/silicon nitride
(GNS-5).

Hinh 2: Anh TEM cta vt liéu nanocomposite graphene/silicon nitride (GNS-5).

Hinh 3: Két qua do dién tich bé mit riéng cia vat liéu nanocomposite graphene/silicon
nitride (GNS-5) theo phuong phap BET.

Hinh 4: Anh géc tiép xtc giot nudc ctia nanocomposite graphene/silicon nitride (GNS-5).
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M ta chi tiét giai phap hiru ich

Dé téng hop nanocomposite graphene/silicon nitride cac cong trinh va cac patent dé
cong bd thuong lwa chon phuwong phap thiéu két hdn hop graphene oxide/ SisN4 & nhiét do
cao dudi tdc dung cta ngon lira plasma, cac phuong phap nay tao lién két bén ving gitta
graphene va silicon nitride nanocomposite, thuong dugc dinh huéng cho cac img dung nhu
vat liéu dan, vat liéu xuc tac, ....tuy nhién quy trinh phan (g phtc tap, doi hoi cac thiét bi
chuyén dung dat tién.

V&i muce dich ché tao vat liéu composite dung lam phu gia san xuat m& bdi tron thi cac
yéu cau co ban can dat duoc 1a: san phém c6 dién tich bé mit riéng 16n, cac hat nano SizNy
phan tan déu trong céc 16p vat liéu graphen, ¢ tinh ua dau dé co thé dé dang phan tan trong
md nén. Phuong phap san xuat vat liéu khong doi hdi trang thiét bi phtic tap, dat tién, d& thuc
hién trong diéu kién Viét Nam.

Tu thong tin cua céc sach, bai bao, patent dd cong b thy rang graphene va cac hat nano
c6 thé dat trang thai phan tan tuong dbi 6n dinh trong moi truong dung dich chira chét hoat
dong bé mit & ndng d6 thich hop. V6i qua trinh trg gitp phan tin hdn hop chira ca 2 tién chét
graphene va nano SisN4 bang siéu am & nhiét d¢ thich hop ¢6 thé thiic day viéc hinh thanh cac
lién két tinh dién gitta graphene va hat SizN4 qua trung gian cta tdc nhan hoat dong bé mit
CTAB va do d6 c6 thé hinh thanh nanocomposite graphene/silicon nitride véi ty 1& SisNa hop
Iy dung lam phu gia boi tron.

Vi cac thong tin trén, két hop véi thi nghiém thuc té, quy trinh céc budc san Xuat vét
liéu nanocomposite graphene/silicon nitride (GNS-5) str dung lam phu gia trong san Xudt m&
boi tron dé xuét trong giai phap hitu ich nay bao gdm cac bude:

(i) chudn bi hén hop dung dich chit hoat dong bé mat bao goém: cetyl
trimethylammonium bromide (CTAB) ndng d6 3 mM trong nudc cat; diéu chinh pH dung
dich vé gia tri 5 dén 5,5 bang axit nitric (HNO3); muc dich tao pha trung gian c6 thé phén tan
t6t ca graphene va SisNu;

(i1) cho hon hop dung dich phan tmg thu dugc trong budc (i) vao cbe thuy tinh, khudy
déu trong 30 phut ¢ nhiét do phong dé dat duoc dung dich chét hoat dong bé mat déng nhét;
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(iii) cho 50 mg hat nano silicon nitride (SizNs, c& hat 15-30 nm, dang hinh cau) vao 100 ml
dung dich da chudn bi ¢ budc (i), khudy du va sau dé tiép tuc phan tan trong diéu kién siéu
4m & tAn s6 20 kHz, cong suat 50 W trong 15 phut, nhiét do 25 °C, muc dich cua bude nay la
phan tan SisNs trong dung dich v6i sy hd tro ctia chit hodt dong bé mat CTAB tao thanh cac
micell, han ché su léng dong va két tu cua cac hat nano trong nudc;

(iv) cho 950 mg graphene oxide dang khur (RGO, dién tich bé mit riéng > 300 g/m?) vao
900 ml dung dich d& chuan bi & bude (ii), khudy déu va tiép tuc phan tan trong diéu kién siéu
4m & tin sb 20 kHz, cong suat 50 W trong 45 phut, nhiét do 25 °C: muc dich cua budce nay
cling lam cho graphene phén tan tot trong dung dich véi sy hd trg cta chét hodt dong bé mat
CTAB;

(v) cho tlr tir hdn hop dung dich phan tng thu duge ¢ bude (iii) vao ce thuy tinh chita
dung dich ¢ budc (iv), phan ing tao lién két & didu kién siéu 4m & tdn sb 20 kHz, cong suat
50 W trong 2 gid, nhiét do 80 °C: ¢ nhiét do cao hon, ning luong bé mit giam tao diéu kién
cho graphene va céc hat SisN tiép xtc v6i nhau qua cc ddo micell, sau do lién két voi nhau
bang cac luc twong tac tinh dién tao thanh nanocomposite graphene/silicon nitride (GNS-5);

(vi) loc tach san phdm thu dugc, tién hanh loc rira 2 Ian bang nudc cit nham loai bo
lugng axit du cling nhu lugng CTAB con du trong hdn hop;

(vii) san pham thu dugc trong bude (vi) dugc dem sdy & 80 °C trong 24 gid, thu duoc
san pham la chat rin mau nau den;

(viii) san pham thu dugc trong budc (vii) duge dem nghién bang thiét bi nghién hanh
tinh trong 3 gio dé tao vat liéu c6 do ddng nhat cao, thu duge san pham vat ligu GNS-5 1a chat
bdt mau nau den.

Trong phuong phap cuia giai phap hitu ich, nhim dit hiéu qua cai thién bdi tron cao nhét,
nguyén liéu graphene duoc yéu cau 1a graphene oxide dang khir c6 dién tich bé mit riéng >
300 g/m?, SisN4 nguyén liéu 1a hat dang hinh cau c6 ¢& hat 15-30 nm; qua trinh phan tdn Si3Ns
va graphene vao trong dung dich cling nhu qua trinh tao composite duoc thuc hién véi sy tro
gitip cua thiét bi siéu am, gitup ning cao hiéu qua phan tan va rat ngén thoi gian thuc hién.

Pay c6 thé dugc coi 1a mot uu diém cua giai phap theo giai phap hitu {ch.
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Giai phép hiru ich cling d& xuit phuong phap dua chat phu gia GNS-5 vao md boi tron
gdc xa phong kim loai trong qué trinh san xuat loai m& nay. V&i hiéu tmg giam ma sat hiéu qua
ctia md hinh bdi tron “nanoscroll”, mot lwong nho phu gia GNS-5 ¢6 thé gitp lam tang kha
nang chdng mai mon dén 50%, giam hé s6 ma sat giita hai bé mat 1am viéc dén 2 1an. Quy trinh
san xuAt m& boi trén co sé chat lam dic xa phong kim loai d3 dugc tmg dung vao trong san Xuit
thuong mai tir nhiéu nam, tuy timg loai san pham cu thé va timg nha san xuat khic nhau ma
cong thire va quy trinh duge diéu chinh cho phtt hop nhung thudng bao g0m cac giai doan:

- Giai doan 1: xa phong héa trong moi truong dau;

- Giai doan 2: bay hoi nudc;

- Giai doan 3: 6n dinh cau tric mé;

- Giai doan 4: b sung cac thanh phan phu gia, dong nhit m& boi tron;

- Giai doan 5: lam ngudi, nghién ma.

Céc giai doan nay dugc thuc hién lién hoan trong qua trinh san xudt va thuong duge thé
hién qua cac bude nhu trong phan Ban chat k§ thuat da trinh bay. Giai phap hitu ich chi tap
trung dé cip dén qua trinh bo sung chat phu gia GNS-5 vao m& moi bon, theo d6 qua trinh
nay dugc thuc hién sau khi dd hoan thanh giai doan xa phong hoa va da nap hét lugng dau
con lai vao hdn hop dé chuyén sang giai doan dn dinh c4u trac m&. Phuong phap dwa phu gia
GNS-5 vao m& bdi tron bao gdm cac budce sau:

(i) nang nhiét do hdn hop m& boi tron dén 250 °C (nhiét do cudi qua trinh ndu m& boi
tron gbe xa phong Lithi) két hop tang tdc do khudy theo quy trinh tinh toan, sau d6 giam nhiét
do dén 150 °C rdi bd sung tur tir luong xac dinh tuong duong 1% khdi luong phu gia GNS-5
theo diém 1 vao hdn hop, duy tri diéu kién nay trong thoi gian 20 phut;

(ii) giam nhiét do hon hop (i) xuéng dén 100 °C, bd sung lan luot cac phu gia khac vao

hén hop, tiép tuc khudy trong vong 15 phut dé phu gia phan tén hoan toan vao trong m#.

Céc tac gia giai phap hitu ich da tién hanh nhiéu thuc nghiém bo sung phu gia GNS-5 &
cac giai doan khac nhau trong qua trinh san xudt m& bodi tron gbe xa phong lithi, két qua cho
thdy su phan tdn phu gia vao m& dat dugc hiéu qua t6t nhat khi thuc hién & cudi gia doan nang

nhiét 6n dinh cau tric m& va trude khi bd sung cac phu gia khac.
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Budce bd sung phu gia GNS-5 vao m& dugc d@ xut thuc hién dau tién va & nhiét d@d 150 °C,
cao hon nhiét d bd sung cac phu gia khac nhim lam ting kha niang phan tin hoan toan phu
gia vao m&. O giai doan nay va trong khodng nhiét do nay, do nhét clia hén hop tuong ddi
thap, két hop tdc do khudy cao va thoi gian di dai (20 phut) tao diéu kién cho phy gia GNS-
5 dugc phan tan hoan hoan vao trong cAu tric mé.

Sau khi két thuc cac bude ciia quy trinh bd sung phu gia GNS-5 va cac phu gia khac vao
m& bdi tron, giai doan 1am ngudi va nghién m& duoc thuc hién theo quy trinh da duge thiét
ké trong san xuat (khong thay d6i phuong phéap hay quy trinh san Xuat).

Giai phap hitu ich s€ dugc minh hoa mdt cach chi tiét hon dua vao vi du dudi day.

Vi du thwe hién gidi phap hitu ich

Vi du 1: San xuét vat liéu nanocomposite graphene/silicon nitride (GNS-5)

(i) chuan bi hdén hop dung dich gdm: 1 mg axit nitric (HNOs); 1,08 g cetyl
trimethylammonium bromide (CTAB), cho lan lugt vao cbe thuy tinh chira 1 lit nude cét,
khudy déu trong 30 phut & nhiét do phong;

(ii) cho 50 mg hat nano silicon nitride (Si3sNa, ¢& hat 15-30 nm, dang hinh cdu) vao coe
thuy tinh chita 100 ml dung dich da chuan bi & bude (i), khudy bang may khudy tir trong 10
pht, sau do tiép tuc khudy sidu am & tan s6 20 kHz, cong sudt 50 W trong 15 phit, nhiét do
phong;

(iii) cho 950 mg graphene oxide dang khur (RGO, dién tich bé mit riéng > 300 g/m?) vao
cde thuy tinh chtra 900 ml dung dich da chuan bi & bude (i), khudy bang may khudy tir trong
10 phut, sau d6 tiép tuc khudy siéu am & tan s6 20 kHz, cong sudt 50 W trong 45 phiit & nhiét
d6 phong;

(iv) cho tir tr hdn hop dung dich phan tng thu dugce ¢ budc (ii) vao ce thay tinh chia
dung dich ¢ budc (iii), tiép tuc duy tri diéu kién siéu 4m & tan s6 20 kHz, cong sudt 50 W
trong 2 gid, nhiét do 80°C;

(v) d dung dich & bude (iv) ngudi vé nhiét do phong, sau d6 tién hanh loc tach san
phém, rira 2 1an bing nude cit; san pham thu duge dem sdy ¢ 80 °C trong 24 gio, thu duge

san pham la chat ran mau nau den;
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(vi) nghién san phdm thu duoc & bude (v) bang thiét bi nghién hanh tinh trong 3 gio, thu
duoc san pham vat 1iéu GNS-5 1a chit bot mau nau den. Hidu suat dat dugce 1a 85%.

Céc chi tiéu k§ thudt chinh cta vat li¢u GNS-5 la:

- Ty 18 SisNy: 5% khdi luong;

- Dién tich bé mat riéng (theo phuong phap BET): 542 m?/g;

- Kich thude ¢& hat két khdi: 0,72 pum;

- Goc tiép xuc giot nudc: 119,5°.

Géc tiép xuc giot nude ciia GNS-5 ¢6 gia tri 16n thé hién dic tinh wa dau cua vat liéu,
diéu nay c6 thé do vai tro ctia chd hoat dong bé mat trong hdn hop, gitp qué trinh phan tin
phu gia trng m& boi tron dugc thuan lgi. Diéu nay da cho théy wu diém vé cai thién tinh ua
dau cua composite graphene ctia phuong phép san xuat vét liéu GNS-5 theo gidi phép hitu ich
s0 v6i cac phuong phap da biét.

Vi du 2: San xudt m& boi tron gbe xa phong Lithi chita phu gia GNS-5

Giai doan 1: Cho 22 g axit stearic vao 60 g diu SN500 (30% tong khdi lugng dau) vao
thiét bi niu md, gia nhiét hdn hop cho dén khi céc axit béo néng chay hoan toan trong dau,
duy tri nhiét do ctia hdn hop khoang 80-90 °C, tde do khudy 50-60 vong/phit. Lay 2,5 g Lithi
hydroxyt (LiOH) hoa tan trong 120 ml nuéc ¢ nhiét do phong. Sau do, bd sung dan dan dung
dich LiOH nay vao hdn hop axit stearic - dau di nong chay, thuc hién qua trinh phén tmg xa
phong hoéa ¢ nhiét do 80-90 °C, thoi gian 1,5 gid, lugng hydroxyt kim loai du dugc rira bing
nudc nong.

Giai doan 2: Nang nhiét do hdn hop t6i 100-110 °C, duy tri toc o khudy 50-60 vong/phit
lién tuc trong khoang 1,0 - 1,5 gio dé nude bay hoi hét.

Giai doan 3: Khi nudc bay hoi hét, thém 100 g dau SN500 vao hdn hgp, nang nhiét do
t61 120 - 130 °C, duy tri toc do khudy 50-60 vong/phut. Sau d6 bd sung hét 40 g dau SN500
(khoang 20% luong dau con lai), duy tri trong 30 — 40 phut.

Giai doan 4: Sau khi két thic giai doan 3, nang nhiét do tir tir dén 250 °C, toc d6 khudy
80-90 vong/phit, duy tri trong 10 - 15 phut sau d6 ha nhiét do dén 150 °C va bo sung tir tir
luong 2,3 g GNS-5 (theo vi du 1) vao hdn hop, duy tri tdc do khudy 80-90 vong/phit trong
20 phut roi giam nhiét do t6i 100 °C, bd sung cac phu gia khac bao gom: 1 g diphenylamine;
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3,5 g phu gia P89 va 3,7 g crep vao hon hop, tiép tuc khudy trong vong 15 pht dé phu gia
phén tan vao trong ma.

Giai doan 5: M sau khi két thuc giai doan 4, m& dugc dua ra khay chuyén dung thanh
16p moéng 0,2 - 0,5 cm, lam ngudi nhanh bé‘tng quat hodc béng thiét bi 1am lanh chuyén dung,
khi nhiét d6 ctia m& cAn biang v6i nhiét dd phong, cho m& vao thiét bi nghién chuyén dung
(ddng nhat m&), nghién m& khoang 1 gid, sau d6 dua md vao binh chira giir 6n dinh trong 48
gi0 va thu dugce 230 g thanh pham mau nau den.

Vi du 3: Thr nghiém vé dic tinh giam ma sat, chéng mai mon ctia m& boi tron chira
phu gia GNS-5
Bang 1: Két qua xé4c dinh dudong kinh vét mai mon (ASTM D2266-020 clia cdc mau

md trén co s& chat 1am dic xa phong lithi ¢6 thém cac lugng phu gia GNS-5 véi ty 18 0%,

0,3%; 0,5% va 1% khoi luong GNS-5

Tén mau MLGS-0 | MLGS-0,3 | MLGS-0,5 | MLGS-1
(MLGR)
% khdi luong GNS-5 (%) 0 0,3 0,5 1
DPuong kinh vét mai mon trén 0,9 0,7 0,7 0,4
thiét bi 4 bi (mm)

Hiéu qua cia gidi phap hiru ich
Hiéu qua cua phuong phép san xudt vét liéu nanocomposite graphene/silicon nitride
(GNS-5) str dung Iam phu gia trong san xuit m& bdi tron nhu sau:

- Phuong phap san xuat vét liéu nanocomposite graphene/silicon nitride (GNS-5) ¢6
thé thuc hién v6i cac trang thiét bi co ban, khong doi hoi trang thiét bi chuyén dung dat tién,
thoi gian san xudt ngan (4-5 gid, khong ké thoi gian sdy kho va nghién dong nhat);

- C6 thé san xuét duogc luong 16m trong mot mé, hiéu suit cta phuong phap cao (85%);

- Vat liéu GNS-5 thu dugce ¢6 do déng nhét cao bao gém cac hat nano SizN4 dugc gén
trén bé mat graphene c6 kha nang tao hiéu tng nanoscroll, ¢6 dién tich bé mit riéng 16n, co
tinh ua dau, do d6 c6 kha niang phan tdn vao md bdi tron va tao hiéu img nanoscroll trugt gitta

cac 16p 1am giam ma sat gitta hai bé mat lam viéc;
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- Vat liéu GNS-5 chi can sir dung lugng nho dua vao md bdi tron nhu mot phu gia co
thé 1am ting hiéu qua giam ma sat, chng mai mon dén 2 lan;
- Qué trinh dua phu gia GNS-5 vao m& bdi tron don gian, khong anh huong nhiéu dén

cac budc trong quy trinh sdn xuat da c6 san.

-13-
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YEU CAUBAO HO
1. Phuong phap san xuét vat liéu nanocomposite graphene/silicon nitride (GNS-5) bao gom
cac budec:

(i) chuén bi hdn hop dung dich chit hoat dong bé mit cetyl trimethylammonium bromide
(CTAB) ndng d6 3 mM trong nude cat & pH5;

(ii) cho hdn hop dung dich phan tmg thu duoc trong bude (i) vao cdc thay tinh, khudy
déu trong 30 phit ¢ nhiét do phong;

(iii) cho 50 mg hat nano silicon nitride (SisN4, ¢& hat 15-30 nm, dang hinh cau) vao 100
ml dung dich d chuan bi & bude (ii), khudy déu va tiép tuc phan tan trong diéu kién siéu am
& tan s6 20 kHz, cong suit 50 W trong 15 phut, nhiét do 25 °C;

(iv) cho 950 mg graphene oxide dang khir (RGO, dién tich bé mit riéng > 500 g/m?) vao
900 ml dung dich da chudn bi & bude (ii), khudy déu va tiép tuc phan tan trong diéu kién tro
gitip cua siéu 4m & tan s 20 kHz, cong sudt 50 W trong 45 phut, nhiét do 25 °C;

(v) cho tir tir hdn hop dung dich phan ung thu duoc ¢ bude (iii) vao cdc thily tinh chira
dung dich & bude (iv), khudy déu va phan tmg ¢ diéu kién siéu am ¢ tan s6 20 kHz, cong suat
50 W trong 2 gio, nhiét do 80 °C;

(vi) loc tach san phém thu dugc, tién hanh loc ria 2 lan béng nudce cat;

(vii) san pham thu dugc trong budc (vi) duge dem say & 80 °C trong 24 gid, thu duoc
san pham 13 chat rin mau nau den;

(viii) san phdm thu duogc trong bude (vii) dugc dem nghién bang thiét bi nghién hanh

tinh trong 3 gio dé déng nhét, thu duoc san phém vat liéu GNS-5 1a chét bdt mau nau den.

2. Phuong phap san xuat m& boi tron gde xa phong lithi chtra phu gia GN'S-5 bao gom céc budc:
(i) gia nhiét hén hop md boi tron gbe xa phong lithi d&én 250 °C, tde dd khudy 80-90
vong/phut, duy tri trong 10 - 15 phit, sau d6 giam nhiét do dén 150 °C 1di bd sung tir tir 1%
khéi lwong phu gia GNS-5 theo diém 1 vao hdn hop, duy tri diéu kién nay trong thoi gian 20
phut;
(ii) giam nhiét d6 hdn hop thu duoc & bude (i) xudng dén 100 °C, bd sung lan luot cac
phu gia khéac vao hon hop, tiép tuc khudy trong vong 15 phit dé phu gia phan tan hoan toan

vao trong md.
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1/4

Hinh 1. Gian dd nhiéu xa tia X cua vat liéu nanocomposite graphene/silicon nitride
(GNS-5)

EXyis

]
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Cwong d6 nhiéu xa [s6 dém]
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Géc nhidu xa - 20 [] (Pdng (Cu))

-15-



3590

2/4

Hinh 2. Anh hién vi dién tit truyén qua (TEM) ctia vt liéu nanocomposite
graphene/silicon nitride (GNS-5)

GNS-5005

Print Mag: 125000x @ 51 mm 100 nm

9:44:46 a 04727720 HV=80.0kV

TEM Mode: Imaging Direct Mag: 60000x

EMLab~-NIHE
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3/4

Hinh 3. Két qua do dién tich bé mat riéng cua vat liéu nanocomposite
graphene/silicon nitride (GNS-5) theo phuong phdp BET (dién tich bé mit riéng theo
BET, Sger = (542,2521+ 0,9155) m?/g)

e - 1

i
L)
b

1

Pd thi dién tich bé mit theo BET

P

SASVEY

Két qua BET

e Seer: 542.2521+0.9155 m?/g

5

X Do dbc: 0.007973 +0.000053 g/cm?® STP
Diém giao truc Y: 0.000055 + 0.000009 g/cm?® STP
C: 145.963637

) Qm: 124.5640 cm®/g STP
Hé so twong quan: 0.9999551
Dién tich m&t cat ngang phan t&: 0.1620 nm?
] 1 i

Fm—— I 1 '
s 13 s e

Ap suit twong déi (p/p®)
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4/4

Hinh 4. Anh géc tiép xuc giot nu6c clia nanocomposite graphene/silicon nitride

(GNS-5)

119.47°

L
.
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