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(57) Sang ché @ cap dén quy trinh san xuit composit ba thanh phan c6 kha ning
chéng chdy gdm polyuretan (PU) — nanoclay (khoang sét nano) — chét chdng chay
phi-halogen bao gém céc cong doan: trdn nanoclay hitu co va cac chét chbéng chay
voi polyol va chit trg n& theo ty 1€ khdi lugng so véi téng lugng cta hé
nanocomposit nhu sau: nanoclay hitu co tir 2 dén 5%, chat chéng chay tir 5 dén
25%; & voi tde d6 300 vong/ phut trong vong 30 phiit cho téi khi thu duge hdn hop
ddng nhét. Sau d6, 4,4'-diphenylmetan diisoxyanat (MDI) véi ty 1& MDI/ polyol 1,4
g/g dugc cho nhanh vao hdn hop trén va khudy vai tbe d6 2000 vong/ phiit trong 10
gidy. Tiép d6, hdn hop duoc nhanh chéng d6 ra khuén va dé bot né tw do. Sau khi
qué trinh nd két thic thu duoc cic nanocomposit ba thanh phan dang bot cimg c6

kha ning chéng chay.
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Linh vie k§ thuat dwoe dé cip

Sang ché d& cap dén quy trinh san xuét vat liéu mdi, cu thé 14 quy trinh san
xudt vat liéu nanocomposit ba thanh phin c6 kha ning chdng chdy: nanoclay
(khoéng sét nano) - chit chéng chay phi-halogen - polyuretan.
Tinh trang k§ thuit ciia sang ché

Polyuretan (PU) 12 mét loai polyme dugc tong hop tir qua trinh tring hop
gitta hai thanh phan chinh 13 céc phén tir polyol va isoxyanat. Hién nay, PU 1a mét
trong nhirng loai vat liéu phd bién va dugc nghién ctu rdng rai nhét trén thé giéi.
Nhimng vat liéu nay két hop do6 bén va d6 déo dai ctia kim loai, véi tinh dan hoi ciia
cao su, khién cho chiung phu hop dé thay thé kim loai, nhya va cao su trong mot s6
san phdm k¥ thuat. Ching duoc st dung rong rii trong céc ung dung y sinh, xay
dung, tu dong héa, dét may va trong mot sd nganh khéc do tinh chét vuot troi cla
chiing v& d6 clmg, d6 gidn dai, d6 bén va mé dun. Dua vao tinh chét, cac polyuretan
c¢6 thé dugc phan loai thanh cac nhém nhu bot x6p PU cting, mém, PU nhiét nhua
déo, PU ion hoa. Trong d6, bot PU 1& mét trong nhitng san pham trén co sé PU nbi
bat nhét va duge st dung trén toan cu véi sb luong dang ké. Theo du bao wéc tinh
dén nam 2020, san luong bot cimg PU chiém khoang 50% san lugng bot tiéu thu
trén toan thé giéi. Bot cting PU duoc sir dung phd bién nhur 13 mot vat liéu cach am
cach nhiét trong cong nghiép xay dung va dién lanh do do dan nhiét thép, nhe, do
bén nén cao va kha ning bam dinh tuyét voi cua chiung véi cae vt liéu khac nhu bé
tong, nhom, tén ... Tuy nhién, bot PU 1a mdot vat liéu rat d& chay va giai phéng cac
khi gay 6 nhiém trong qua trinh chay, do d6, han ché c4c tmg dung cla chung.

Phuong phép don gian va hiéu quéa nhit d& cai thién tinh chit chéng chay cua
bot PU 1a thém céc phu gia chdng chay vao polyme nén. Trong sd céc phu gia

chéng chdy thi cac hop chit halogen 1a phy gia chéng chay hiéu qua nhat. Tuy
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nhién, cdc chét chéng chay chira halogen ddc, khé phan huy va gdy tich tu sinh hoc
trong dong vat va thuc vat. Hon nita, cac hop chét halogen khi chay giai phong ra
nhiéu khéi va céc khi doc hai gy an mon thiét bi va anh hudng nghiém trong t4i
mdi trudong va stc khoe con nguoi. Do cac yéu cau vé bao vé moi trudong ngdy cang
nghiém ngat nén céc phu gia chéng chay chira halogen d3 bi cm & hau hét cac quoc
gia phét trién va mot sd qubc gia dang phat trién. Do vdy, viéc tim ra mdt hé chét
chéng chay hidu qua cao va thén thién v6i méi truong cho bot PU la thuc su can
thiét.

Hién nay, cac chat chdng chdy phi-halogen nhu cdc hop chét chua nito, phdt
pho, cac hydrat kim loai, cac chét chdng chay truong phdng va cac vat liéu chu triic
nano dang thu hut rat nhiéu sy quan tAm clia c4c nha khoa hoc vi chiing an toan hon
so v6i cac phu gia chong chay chira halogen. Bang sang ché s6 US 7943679 B2 (De
Vos, 17/5/2011) da d& cap dén viéc st dung hang loat cac phu gia chdng chay nhu
céc hop chit phét phat vé co hodc hitu co, cac chit chéng chdy vo co (phdt pho do,
nhom hydroxit, antimon trioxit ...) va cac chat don (talc, clay, silica...) hodc céc
hdn hop cta ching. Tuong tu, trong hai bing sang ché khac cé s6 US
2014/0066532 A1 va US 9522973 B2, Combs va cdng su boc 10 viéc st dung hang
loat cac chét chéng chay dang rin nhu amoni polyphosphat, melamin va dan xuét
clia nd, borat, nhém hydroxit, magie hydroxit, silicat, graphit, hat nanoclay va cac
chét chéng chay dang léng nhu céc hop chét phdt pho hitu co va céc hop chét
silicon dé san xuét tdm lop va tudng cich nhiét dua trén bot polyuretan va
polyisoxyanat ctimg. Tuy nhién, thanh phén, ty 18, cling nhu nhitng tdc dong cua cac
phu gia chéng chay dén céc tinh chét cta vt liéu bot nhu kha nang chéng chay, co
tinh, tinh chét cach nhiét... khong dugc nghién ctu cu thé trong ca ba tai ligu ke
trén.

Graphit gidn nd nhiét (EG) la mot chét chéng chéay truong phdng dién hinh,
dugc str dung rong rii trong polyuretan. Graphit 1a mot tinh thé dugc tao thanh tur
cac 16p carbon dugc sap xép theo cAu tric luc gide. Trong cac 16p, cac nguyén tir

carbon c6 cé4c orbital lai héa sp? va moéi nguyén tir carbon lién ket voi ba nguyén tir
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1an cén trong cung mat phing véi goc lién két 120° va d6 dai lién két 13 0,142 nm.
Céc 16p nhu vy goi 1a graphen va khoang céch gifta cac 16p graphen 1a 0,335 nm.
Lién két gitra cac 16p 1a céc lién két van der Waals yéu, cho phép cac 16p than chi dé
dang tach ra hodc trugt qua nhau. Cac nguyén tir trong mat phing dugc lién két voi
nhau béi lién két cong hoéa tri, véi ba trén bdn electron tham gia vao lién két nay.
Electron tht tu di chuyén tu do trong mt phang, khién cho graphit c6 tinh dan dién,
dan nhiét.

M. Modesti (Polymer Degradation and Stability, 77, 195-202, 2002; Polymer
Degradation and Stability, 78, 341-347, 2002), Lei Shi (Polymer-Plastics
Technology and Engineering, 44, 1323-1337, 2005) da ching minh hiéu qua chdng
chay cta EG trén bot polyuretan. Céc tac gia chi ra rang chi s6 LOI ting tuyén tinh
véi su ting cia ham luong EG va tdc d6 giai phong nhiét cua composit EG/ PU thép
hon so v6i PU nguyén chét. Bian va cdng su (Journal of Applied Polymer Science,
104, 3347-3355, 2007) da nghién cfru sy anh hudng cta EG 1én tinh chét chéng
chdy ctia cac vat liéu bot ctimg PU véi ty trong khac nhau (0,065 g/cm® va 0,510
g/cm®). Ho da tim thdy riang hiéu qua chdng chay ctia bot c6 ty trong cao t6t hon bot
co ty trong thip & cing ham lugng EG. Lei Shi (Polym. Int., 55, 862-871, 2006),
M. Thirumal (Journal of Applied Polymer Science, 110, 2586-2594, 2008) va Pablo
Acuiia (Polymers, 11, 168, 2019) ciing da khao sat sy anh hudng cuia céc kich thude
hat khac nhau cta EG 1én tinh chit chong chay ctia bot PU. Céc tac gia da két luan
ring céc tinh chat chéng chay nhu chi s6 oxy gi6i han (LOI) va hi¢u suét tao than
cta bot PU duoc cai thién nhiéu hon khi stt dung EG c¢6 kich thudc 16n. Tuy nhién,
nhuge diém 16n cua viéc st dung EG 1am chét chéng chay cho bot PU 1a lam giam
co tinh cta bot PU, cu thé 13 d6 bén nén (M. Modesti, Polymer Degradation and
Stability, 77, 195-202, 2002 va Polymer Degradation and Stability, 78, 341-347,
2002; M. Thirumal, Journal of Applied Polymer Science, 110, 25862594, 2008; va
Pablo Acufia, Polymers, 11, 168, 2019), ddc biét 1a cac hat EG c¢6 kich thuéc 16n.
Ngoai ra, sy c¢6 mét cia EG trong PU con lam tang do dan nhiét ctua bot PU (M.
Modesti, Polymer Degradation and Stability, 78, 341-347, 2002; M. Thirumal,
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Journal of Applied Polymer Science, 110, 2586-2594, 2008), day la nhugc diém
khong mong mudn nhit cta bot PU duge ung dung lam vat liéu cach 4m, cach
nhiét.

Hop chét nito 13 mdt nhom chét chéng chdy nho nhung dd duoc ing dung
nhanh chéng nhd sy than thién véi moéi trudng cua ching. Uu diém ndi bat cla
nhém chét chéng chdy nay 1a doc tinh thép va phét thai it khoi trong qua trinh chdy
hon so véi cac chat chdng chay halogen. Trong céac chét chéng chay chtta nito, cac
mudi cia melamin 13 duge st dung phé bién nhét, dic biét 13 melamin xyanurat.
Melamin xyanurat (MC) 1a mot chét chéng chay thudc nhém chét chdng chay chira
nito. MC thuong dugc biét dén 13 mudi axit ciia melamin — xyanuric hay phirc cia
gifta melamin va axit xyanuric, 1a mot phurc chit dang tinh thé duoc tao thanh tir
hdn hop cuia melamin va axit xyanuric theo ty 1€ 1:1. Phtc nay dugc tao thanh do
c4c lién két hydro tao thanh mang ludi lién két hai chiéu. Cong thirc phan tir cla

MC 1a CsH¢Ng- C5H;N;05 va tuong tng v6i cong thie cau tao (I):

: @)

Melamin xyanurat la chéit chéng chay hoat dong theo co ché phan huy thu
nhiét & nhiét do trén 310°C dan dén sy bay hoi ctia cdc khi khong chdy (amoniac) va
su hinh thanh cta cac polyme ngung tu nhu melam, melem, melom, tao thanh lop
than trén b& mit vat lidu. Phan tmg phan hity thu nhiét 1am mat v4t liéu nén, céc khi
khong chay giup pha lodng ndng d6 oxy cua khong khi xung quanh. Ngoai ra, 16p
than trén bé mit vat liéu hoat dong nhu mot rao can vat ly bao vé vat liéu bén dudi.
Hiéu quéa chdng chéy cuia melamin Xyanurat ddi véi bot PU dd dugc M. Modesti
(Polymer Degradation and Stability, 78, 341-347, 2002), M. Thirumal (Polymer
Degradation and Stability, 95, 1138-1145,2010) va M. Barikani (Cellular Polymers,
29, 343-357, 2010) bao céo. Tuy nhién, cac tac gia cling da chi ra rang su c6 mit
ctia MC 14 nguyén nhan giy ra su suy giam d¢ bén nén cta bot PU.

4
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Céc chit chéng chay khéc nhau thudong dugc két hop véi nhau dé cai thién
c4c tinh chit chdng chay ciing nhu gidm thiéu cac nhuge diém cta céc chat chéng
chay riéng 1é. Nanoclay da dugc chimg minh la mot chét gia cuong hidu qua cho
cac polyme nho vao nhiing tinh chit doc ddo cua ching. Hon thé nita, nanoclay
cling duoc biét dén nhu mot vat liéu ¢ kha ning chéng chay cho nhiéu loai polyme.
Trong sang ché niy, nanoclay da dugc két hop véi cac chit chéng chay nhu EG,
MC trén nén polyuretan dé loai bo nhitng nhugc didm cua cac chéat chdng chay EG
va MC.

Gifra cac loai clay (khoang sét) khac nhau, montmorillonite (MMT) duoc st
dung phd bién nhat trong tdbng hop polyme nanocomposit. Montmorillonite dugc
chi y dic biét trong nhém smectite do kha nang gidn né gilta cac 16p silicat cia
MMT nho céu tric dic biét ciia nd. Céc 16p silicat cia MMT 1a mat phing, cimg, c6
d6 day khoang Inm véi ty 1& khung hinh cao va dién tich bé mat hoat dong 16n
(700-800 m?/ g). Céc 16p nay xép chdng song song véi nhau va lién két v6i nhau
bing lyc van der Waals. Téng d6 day cua 16p don va 16p xen k& duoc goi 1a khoang
cach co ban va c6 gia tri 14 9,2-9,8 A. Téng sb luong cac cation dugce hép thu (K*,
Na®, Ca?" va Mg?") trong 16p xen k& clia cac 16p silicat & gia tri PH =7 duoc goi 1a
kha ning trao ddi cation (CEC) cuia khodng sét. N6 dugc do béng don vi mol/ 100 g
16p silicat (hozic MMT). Gi tri CEC cang cao thi kha néng hydrat héa, truong nd va
phén tan cang manh.

Nim 2014, Gao va cong su (Polymer Degradation and Stability, 101, 92-101,
2014) d4 nghién ctru anh hudng hiép ddng cua graphit gidn nd nhiét (EG), dietyl
etylphosphonat (DEEP) va hydroxit 16p kép bién tinh hitu co/nanoclay hitu co dén
kha nang chdng chay va dong thai chay cta bot polyuretan — polyisocyanurat. Tai
liéu da boc 16 viéc st dung ba thanh phan chat chéng chdy bao gdm EG, DEEP va
nanoclay hitu co hodc hydroxit 16p kép dugc bién tinh hitu co. Nhém téc gia da chi
ra rang viéc st dung EG/DEEP khéng chi ndng cao kha néng chéng chay ctia bot
polyuretan ma con cai thién do bén nén cua bot polyuretan. Tuy nhién, tai liéu nay

cling chi ra rang sy c6 mat cta clay lam ting d6 dan nhiét (giam kha nang cach
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nhiét) cuia bot polyuretan. Két qua nay trai nguge véi nhimg cong bd trude d6 (Zhen
Zhu, US 2006/0135636 A1) va két qua nghién ctru gén déy cla ching toi. Géan day,
nhom tac gid sang ché cling d& cong bb nghién ctru sy anh hudng cla clay (khoang
sét) hitu co dén tinh chét chéng chay va tinh cach nhiét clia graphit c6 thé gisn no
nhiét (EG)/ bot polyuretan (Journal of Chemistry, dugc cong bd ngay 17/6/2019).
Chung toi da tdng hop bot cing PU bang phuong phap nd tu do mot bude vdi cac
chit don Cloisite 20A va EG. Cac két qua nghién ctu cling cho thiy kha ning
chéng chay ctia bot PU dugc cai thién dang ké khi thém phy gia chéng chay EG.
Gia tri LOI cta bot PU 1én t6i 30,5% khi tron 20% khdi lugng EG. Tuy nhién, cac
két qua kiém tra co tinh va d6 dan nhiét vat liéu téng hop dugc chira réng su ¢O mat
ctia EG 1am giam dd bén nén va tinh chat cach nhiét cia bot PU. Trong cdng bd
ndy, ching t6i di chimg minh rang sy c6 mit clia nanoclay hitu co c6 thé cai thién
céc tinh chét nhu d bén nén, tinh chit cach nhiét v kha nang chong chiy cla
composit EG/ polyuretan. Viéc st dung nanoclay v6i ham luong thip, EG c6 kha
ning chdng chay cao véi gia thanh ré va phuong phéap ché tao don gian, c6 thé thuc
hién & quy mo 16n, tham chi 1a quy md cong nghiép.

Ngoai ra, chung t6i cling d& cong bb nghién ctru sy anh hudng clia sy két hop
clia nanoclay hiru co va melamin xyanurat (MC) trén tinh chét chdng chay va co
tinh cta bot polyuretan (Vietnam J. Chem., 57, 368-374, dugc cong bd ngay
24/6/2019). Céc composit MC/ PU va nanocomposit clay/ MC/ PU cling dugc téng
hop theo phuong phap né tw do mot bude va duge nghién clu céc tinh chét chéng
chay va tinh chit co 1y. Két qua do chay ding UL94-V thé hién rang composit PU
chira 15% khéi luong MC dat phan loai V0. Vi vay, MC la phu gia chéng chay hiéu
qua d6i véi bot PU. Tuy nhién, sy ¢6 mat cia MC trong PU da lam giam do bén nén
ctia bot. Do vdy, chiing t6i d& sir dung nanoclay hitu co v6i chire nang vira nhu mot
phu gia chéng chdy, vira nhu mot chét gia cuong cho nén composit MC/ PU. Chét
chéng chdy MC ciing 1a mot vat ligu chéng chay phi-halogen than thién v&i moi
trudng va con ngudi, it tao ra cac khéi doc hai va #n mon hon so véi cac hop chét

chira halogen.



48679 7130

Ban chit k§ thuit clia sing ché

Muc dich cua sang ché 13 dé xuét quy trinh san xuét vat liéu polyme
nanocomposit gdm ba thanh phén nanoclay (khoang sét nano) — chét chéng chay
phi-halogen — polyuretan c6 kha nang chéng chay t6t, do bén co hoc cao va do din
nhiét thép nhim ung dung trong ché tao cac vat lidu cach 4m, cach nhiét trong xay
dung.

DPé dat duoc muc dich néu trén, sang ché d& xuét quy trinh san xuét vat lidu
polyme nanocomposit gbm ba thanh phén trén co s& chét nén 13 polyuretan dugc bb
sung cac phu gia chéng chay phi-halogen bao gdm: graphit gidn nd nhiét (EG),
melamin xyanurat (MC) va dugc gia cudng boi nanoclay dé tao ra mot loai vat liéu
polyme phtrc hop ba thanh phén gbm clay/ EG/ PU va clay/ MC/ PU.

Theo phuong an thu nhét, sang ché cap dén quy trinh san xuét nanocomposit
ba thanh phan nanoclay hitu co (khoang sét nano hitu co) — graphit gidn n¢ nhiét
(EG) — polyuretan (PU) theo phuong phép n¢ tu do mot budc bao gébm cac cong
doan sau:

(i)  tron nanoclay hitu co va EG sau khi sdy khd v6i hon hop gbm polyol va
chét tro né xyclopentan voi ty 1€ theo khéi luong nhu sau:

- chét tro nd xyclopentan véi luong tir 9% dén 13,5% khdi luong so voi

tdng luong polyol, chét trg nd nay dugc tron vao polyol trudc khi tron cac
thanh phan khac; thu dugc hé polyol va chét trg nd véi lugng tir 33,33%
dén 41,67% khdi lugng so véi tbng lugng nanocomposit;

- nanoclay hitu co dugc bién tinh bang mudi amoni hitu co véi lugng tir

2% dén 5% khdi luong so vdi tong lugng nanocomposit;
- EG véi lugng nim trong khoang tir 5% dén 20% khéi luong so véi téng
luvong nanocomposit;
(ii) khudy hén hop thu dugc & bude (i) voi tdc dd 300 vong/ phut trong
vong 30 phut cho t6i khi thu dugc hdn hop ddng nht;
7
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(iii) bd sung nhanh hop chét 4,4'-diphenylmetan diisoxyanat (MDI), v6i
lugng khoang 46,67% dén 58,33% khéi lugng so véi tbng lwong nanocomposit,
vao hdn hop thu duge & bude (i) va khudy véi tdc do 2000 vong/ phut trong 10
gidy;

(iv)  dé nhanh hdn hop thu dugc trong budc (iii) ra khudn va dé bot nd tu

do, thu duoc nanocomposit clay/ EG/ PU & dang bot ctng.

Theo phuong an cua sang ché, sang ché d& cap dén quy trinh san xuét
nanocomposit ba thanh phén nanoclay hitu co (khoang sét nano hitu co) — melamin
xyanurat (MC) — polyuretan (PU) theo phuong phap n6 tu do mét budc bao gém céc
cong doan sau:

(i) tron nanoclay hitu co va MC sau khi sdy kho véi hdn hop polyol va chét tro

nd véi ty 18 theo khdi lwong nhur sau:

- chét trg nd xyclopentan v6i lugng nam trong khoang tir tir 9% dén 13,5%
khéi lugng so véi tong lugng polyol, chét tro nd nay dugc trén vao polyol
trude khi tron cac thanh phan khac; thu duge hé polyol va chat trg nd véi
luong nam trong khoang tir 30,4% dén 41,7% khbi luong so véi tbng
luong nanocomposit;

- nanoclay hitu co voi luong nam trong khoang tlr 2% dén 5% khéi luong
so vé6i tbng lugng nanocomposit;

- MC véi luong ndm trong khoang tir 5% dén 25% khdi luong so véi téng
lugng nanocomposit;

(ii) khudy hén hop thu duge ¢ bude (i) véi tdc d6 300 vong/ phut trong vong
30 phut cho t6i khi thu dugc hdn hop dong nhat;

(iii) bd sung nhanh hop chét 4,4'-diphenylmetan diisoxyanat (MDI), v6i lugng
nam trong khoang tir 46,67% dén 58,33% khdi luong so véi téng lugng
nanocomposit, vao hdn hgp thu duge & bude (ii) va khudy véi téc do 2000 vong/
phtt trong 10 gidy;

(iv) d6 nhanh hdn hop thu dugc trong budc (iii) ra khuén va dé bot nd tu do,
thu dugce nanocomposit clay/ MC/ PU dang bot cung.
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Theo phuong an khac cia sang ché, trong cac quy trinh bét ky néu trén lugng
nanoclay hitu co t5t hon 14 nidm trong khoang tir 2 dén 3% khéi luong so véi tong
luong nanocomposit, luong EG nam trong khoang tir 10 dén 20% khéi lugng so véi
tdng luong nanocomposit, lugng MC ndm trong khoang tlr 15 dén 25% khéi lugng
so v6i tong luong nanocomposit.

Theo phuong an khac nita cua sang ché, trong céc quy trinh bét ky néu trén
polyol dugc str dung la hdn hop céc polyol polyete.

Hiéu qua cua sang ché

- Mic db graphit gidn nd nhiét va melamin xyanurat ¢6 kha nang chéng chay
cao, it tao ra khoi ddc va dn mon, than thién véi moi trrong va gia thanh ré
hon rit nhidu so véi cac chit chéng chay halogen. Tuy nhién, cho dén nay,
viéc st dung EG va MC nhu mdt chét chdng chay cho bot polyuretan chi
dimg lai & mirc nghién ciru, chua duge ap dung trong thuong mai do nhiing
nhuoc diém ma ching tao ra nhu lam giam d¢ bén co tinh va kha ning cach
nhiét cia bot PU. Sang ché nay d& xudt quy trinh c6 thé cai thién nhiing
nhuoc diém cua vat lidu composit EG/ PU va MC/ PU da biét bang cach két
hop véi nanoclay hiru co chi v6i ham luong thap nhung c6 thé khéc phuc
dugc nhitng nhuoc diém cua vat liéu composit da biét.

- Do st dung nanoclay hitu co v6i ham lugng tir 2-3% khdi luong, khong chi
cac tinh chit nhu dd bén nén va tinh chét cach nhiét ctia cac composit EG/ PU
hodc MC/ PU dugc cai thién rd rét ma kha néang chbng chéay cua cdc composit
nay ciing dugc nang cao.

- Quy trinh san xuit nanocomposit PU str dung cac chit déon EG, MC va
nanoclay theo sang ché 1a phuong phap don gian, d3 thuc hién va c6 thé tao
ra san pham bot PU chéng chéay véi cac tinh chét co ly tbt, gia thanh ré va
than thién véi moi trudng. Dac biét, nanocomposit nanoclay/ EG/ PU con la
mdt san pham c6 tiém nang thwong mai héa cao.

Mo ta van tat cac hinh vé
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Sang ché s& dugc trinh bay cu thé va dugc hiéu 18 rang hon qua viéc mo ta
chi tiét sang ché cling véi cac hinh v& minh hoa kém theo, trong do:

Hinh 1 14 4nh SEM ctia composit EG/ PU trudc (a), sau khi chdy (b) va anh
phong dai twong img cua ching (2’) va (b’);

Hinh 2 13 hinh thé hién gi tri LOI va tinh chat co-1y cua bot PU khi st dung
céc chit don nanoclay va EG;

Hinh 3 thé hién su anh hudng ciia ham lugng MC dén gia trj LOI va do ben
nén cua bot PU;

Hinh 4 13 gian d6 XRD cua clay va nanocomposit clay/ PU (a) va anh TEM
ctia nanocomposit clay/ PU (b);

Hinh 5 md ta quy trinh ché tao nanocomposit ba thanh phén trén nén PU;

Hinh 6 13 hinh biéu thi sy 4nh hudng cia nanoclay dén gia tri LOI cua céc
composit MC/ PU;

Hinh 7 13 hinh dién ta anh huéng clia nanoclay dén do bén nén cua cic
composit MC/ PU;

Hinh 8 12 hinh biéu din co ché chéng chdy cua nanoclay trén nén polyme
PU.
M0 ta chi tiét sang ché

Vat liéu nanocomposit chéng chay theo sang ché bao gom:

(a) Polyuretan;

(b) Chéat chéng chay phi — halogen nhu graphit giin n¢ nhiét (EG) va

melamin xyanurat (MC);
(¢) Nanoclay dé dugc bién tinh bing mudi amoni hitu co.
- Polyuretan (PU):

Trong sang ché nay, bot cting PU c6 thé duoc san xudt bang phuong phép nd
tu do mot budc nhu da duge d& xuét boi Singh va cong su (US 9,527,976 B2, 2016)
v6i hé phan tng bao gbm céc polyol va isoxyanat v6i s c6 mat ctia chét trg nd.

Theo sang ché nay, polyol ¢o thé dugc lua chon tir cac hé cac polyol
polypropylene glycol hogc polyol polyete;

10
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Nhu da duge stir dung trong sudt sang ché ndy, isoxyanat dugc dung la 4,4'-
diphenylmetan diisoxyanat (MDI) v6i ty 1 MDI/ polyol 1a 1,4 g/g;

Chét tro nd thich hop cho Umg dung ndy 1a xyclopentan véi ham lugng
khoang 9% — 13,5% khéi luong polyol tiry thudc vao Gng dung cta bot PU va ham
luong thich hop nhét 13 9,5% - 12% dé san xuat bot PU g dung trong xay dyng
nhu 1dm gach mét hodc panel chéng néng.

- Graphit gién no nhiét (EG):

Trong séng ché nay, graphit giin nd nhiét (EG), co cdu tao tir cac 16p
graphene véi su xen k& gitta céc 16p la axit sulfuric, dugc st dung nhu chét chéng
chay truong phdng cho nén PU. Do luc lién két gitta céc 16p graphen la lyc lién két
yéu van der Waals nén khi EG tiép xic voi nhiét d cao khoang 300°C céc lién két
ndy d& dang bi pha v tao thanh mot khoi than 16n c6 kich thude gAp 100-300 lan
kich thuéc cia EG ban ddu dudi sy bay hoi nhanh cta cac chét xen ké. Khéi than
nay che phu trén bé mit composit va bao vé vat liéu bang cach ngin can qua trinh
truyén nhiét va su khuéch tan oxy vao vat liéu polyme nén chua chay bén dudi va
sy bay hoi cta cac khi phan hay d& chay ra mdi trudng bén ngoai. Do do, han ché
qué trinh chay tiép tuc dién ra (hinh 1).

Tinh chat chéong chdy cua composit EG/ PU:

Tinh chit chéng chéy cua cac composit EG/ PU duoc danh gia thong qua cac
phuong phdp do chéy ngang (Horizontal burning test-UL94-HB), chay dung
(Vertical burning test-UL94-V) va gia tri LOI (Limiting oxygen index test) va cac
két qua duoc thé hién trong bang 1 va hinh 2.

Béng 1. Tinh chit chéng chéy va tinh chét co, Iy clia bot PU chira EG va nanoclay

< Ham  Hamluong Pénhgia  Dénh gid D6 bén Do dan
Méau LOI . . 1no nhié
luong EG clay theo theo ¥ nén & 10% 16t
(%) %)  ULo4HB ULV Y MPa)  (wm'K')
PUO 0 0 Khong dat Khong dat 20,2 0,2464 0,028
PU1 5 0 HB Khong dat 23,7  0,2421 0,036
PU2 10 0 HB V0 25,9  0,2367 0,047
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PU3 15 0 HB Vo 28,1  0,2313 0,053
PU4 15 2,5 HB Vo 28,5  0,2485 0,048
PU5 15 5 HB Vo 28,7  0,2536 0,041
PU6 17,5 0 HB Vo 29,2 0,2284 0,055
PU7 17,5 2,5 HB Vo0 29,4  0,2426 0,05
PUR 20 0 HB Vo0 30,5 0,2217 0,058

Nhan xét: Khi két hop EG vao nén polyme PU, tinh chét chéng chay cta bot
PU cai thién mdt cach dang ké. Composit EG/ PU dat phan loai VO theo phuong
phap do chay ding khi chi bd sung 10% EG vao nén polyme PU. Gia tri LOI cua
bot PU tang manh tir 20,2% (PU nguyén chét) lén dén 30,5% vé&i composit chira
20% EG. Vay trong sang ché ndy, ham luong EG thich hop dé dam bao kha ning
chéng chay 1a tir 10 — 20% va phu thudc vao muic d6 yéu cau chbng chay ctia cac
ung dung dé st dung ham lugng EG thich hop nhét.

Anh huéng ciia ham luong EG lén co tinh cua bot PU:

Co tinh caa EG/ PU composit duge danh gia thong qua do bén nén cla céc
composit va két qua duge thé hién trong bang 1 va hinh 2. Su c6 mit cia EG da lam
giam do bén nén ciia composit EG/ PU. Cu thd, @5 bén nén cia bot PU giam tir
0,2464 MPa xubng 0,2313 MPa khi thém 15% EG vao PU. Ham lugng EG cang
ting thi do bén nén ctia composit EG/ PU cang giam. Diéu nay c6 thé 13 do kich
thudc micro cta cac tim EG gly ra su tuong hop kém gilta EG va nén PU. Hon
nita, kich thudc 16n cia EG tao ra cAu trac 16 xép khong déng nhét cta bot PU, do
d6, anh hudéng dén su 6n dinh co hoc cia cAu trac 18 xép.

D¢ dén nhiét ciia composit EG/ PU

Do dan nhiét cua composit EG/ PU dugc thé hién trong bang 1 va hinh 2. R
rang ring khi thém chét don EG vao bot PU dé lam ting dang ké d6 dan nhiét cla
vat liéu composit PU. Cu thé, viéc thém 15% EG lam tang do dan nhiét ctia bot PU

thém ~ 90%. Néu ham luong cta EG 12 20%, do din nhiét cia composit ting 1én
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0,058 W.mL.K, gip doi so véi PU nguyén chit. Pidu nay 12 do, trong cac mat
phéng cua EG ton tai cac electron di chuyén tw do dan dén tinh din nhiét tt cua
EG. Vi vay, khi tron EG vao nén polyme PU lam tang tbc d6 truyén nhiét cla vat
lidu. Pay la tinh chit khong mong mudn cta cac vt ligu cach nhiét.

- Melamin xyanurat (MC):

Trong sang ché nay, melamin xyanurat dugc st dung lam vat liéu chdng chay
cho polyme polyuretan.

Tinh chdt chong chay ciia cde composit MC/ PU:

Tinh chét chéng chay cta cic composit MC/ PU duge danh gia thong qua cac
phuong phdp do chay ngang (Horizontal burning test-UL94-HB), chay dung
(Vertical burning test-UL94-V) va gid tri LOI (Limiting oxygen index test) va céc
két qua duoc thé hién trong bang 2 va hinh 3.

Tir bang 2 va hinh 3 c6 thé thdy, tinh chat chong chay cta bot PU dugc céi
thién déng ké khi st dung phu gia chéng chay melamin xyanurat. Composit MC/PU
dat phan loai chay ngang HB khi chi chira 5% MC va dat phan loai VO véi kiém tra
chay dung khi thém 15% MC. Gia tri LOI ctia composit MC/ PU tang dén khi ham
luong chit don MC tang din va ham luong MC thich hop sir dung d& ché tao
composit chéng chay MC/ PU la tir 15-25%.

Tuy nhién, so sanh su thay d6i gia tri LOI cua composit EG/ PU va MC/ PU
c6 thé thiy rang khi thém ciing mét lugng phu gia chéng chay vao nén polyme PU
thi gia tri LOI ctia hé composit khi st dung EG tang nhiéu hon so v6i MC. Tir d6 c6
thé rat ra két luan ring dbi véi bot cung PU thi kha nang chdng chay cua EG la hiéu
qua hon so véi MC. Diéu nay 13 do kha ning tao ra 16p than 16n cua EG trén bé mit
vét lidu khi tiép xtic v6i ngudn nhiét dan dén kha nang chéng chay vuot trdi ctia EG.

Bang 2. Tinh chét chdng chay va tinh chét co, 1y ctia bot PU chira MC va nanoclay

Ham luong Ham lugng DPanhgia  Danh gia D6 bén nén
x LOI . 100
Mau MC clay theo theo y 6 10%
(%) (%) UL94-HB  UL94-V (%) (MPa)
PUF1 0 0 Khong dat Khong dat 18,4 0,2498
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PUF2 5 0 HB Khong dat 19,1 0,2407
PUF3 10 0 HB Khong dat 20,4 0,2312
PUF4 15 0 HB Vo 22,1 0,2241
PUF5 20 0 HB A 23,2 0,2115
PUF6 25 0 HB Vo 24,1 0,2034
PUF7 10 2 HB Vo 21 0,2397
PUF8 15 2 HB Vo 22,6 0,2320
PUF9 20 2 HB Vo 23,9 0,2257
PUF10 25 2 HB Vo 24,5 0,2158

Anh hwomg cua ham luwong MC dén co tinh cia PU

Két qua do do bén nén cua vat liéu composit MC/ PU dugc thé hién trong
bang 2 va hinh 3. Két qua da chi ra rdng d6 bén nén cta composit MC/ PU giam
dang ké so véi PU nguyén chét. Khi ham luong MC tang din, d6 bén nén cua
composit gidm dan. D3 bén nén clia composit chira 25% MC giam 18,6% so voi do
bén nén cua PU nguyén chét. Két qua nay co thé 1a do su tuong hop kém gitta phu
gia MC va polyme nén. Ngoai ra, cac hat MC khong phén bé tai cac vi tri tréng cua
bot PU ma nim trén thanh cac 16 x6p gly ra sy v& thanh 16 xdp cua bot PU, déy 1a
nguyén nhan chinh gdy ra sy suy giam do bén nén cta vat liéu composit MC/ PU.

- Nanoclay:

Nanoclay trong sang ché nay duoc st dung nhu chét gia cudng cho vat liéu
composit ndm cai thién co tinh ctia céc composit. Ngoai ra, nanoclay con dugc sir
dung nhu phu gia chbng chay va ning cao kha ning cach nhiét ciia composit trén
nén PU.

Trong ché tao vat liéu composit, kha néng phan tan cua clay trong nén
polyme c6 tinh chét quyét dinh dé dat duoc nhitng cai thién cta cac tinh chét. Tuy
vao d6 twong hop cta nanoclay va polyme nén ma nanoclay cé ba hinh thirc phan
tan nhu sau:

14



Khi d6 tuwong hop cla nanoclay va nén polyme thap thi clay phin bd khong
ddng déu trong nén polyme. Khi dé, tinh chét cua vat liéu nanocomposit hau nhu
khong duoc cai thién, thdm chi con giam so véi polyme tinh khiét;

Su xen k& (intercalation) mot phan ctia cac mach polyme vao gifta céc 16p
cta clay. Trong truong hop nay, tinh chét cua vat liéu nanocomposit dugc cai thién
nhung khong dang ké;

Nanoclay tach 16p (exfoliation) trong nén polyme va céc 16p slicat phan bb
déu trong polyme. Khi d6, cac tinh chit nhu co tinh, tinh chit nhiét cua
nanocomposit dugc cai thién mot cach rd rét.

Sw phdn tan cua nanoclay hitu co trong nén PU:

Khé ning phan tan cua nanoclay hitu co trong polyme nén 13 PU duoc x4c
dinh bing gian dd nhidu xa tia X (XRD) va anh TEM (hinh 4). Trong sang ché nay,
ham luong nanoclay hitu co thich hop duge st dung trong khoang tir 2-5% va phu
hop nhét trong khoang tir 2-3%. Gién dd XRD va anh TEM cuia composit nanoclay/
PU thé hién nanoclay hitu co phén tan tét trong nén polyme PU, cu thé 1a céc 16p
silicat ctia clay phan tan chii yéu theo hinh thirc tach 16p va chi mot phan phén bd
theo hinh thtc xen ké.

Quy trinh san xult nanocomposit ba thanh phan clay — chét chong chay phi-
halogen - PU.:

Trong séng ché ndy, nanocomposit ba thanh phén clay — chét chong chay phi-
halogen — PU duogc tbng hop bang phuong phép né ty do mdt bude theo quy trinh
hinh 5 va dugc mo ta cu thé nhu sau:

(i) Nanoclay hitu co va cac chét chéng chay sau khi sdy khd dugc tron véi hdén
hop polyol va chét tro nd véi ty 1€ theo khéi luong nhu sau:

_ Chit tro né 1a xyclopentan véi luong tir 9% dén 13,5% khoi lugng so véi
tdng luong polyol, chét trg nd duoc trdn vao polyol trude khi tron céc
thanh phan khAc;

- Hé gdm polyol va chét tro né — 30,4% dén 41,7% khdi lugng so v6i téng

lugng nanocomposit;
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- Nanoclay hitu co — 2% dén 5% khbi lugng so voi tbng luong
nanocomposit;
. Chét chéng chiy — 5% dén 25% khdi luong so véi tong lugng
nanocomposit;
(i) Khuéy hdn hop (i) véi t8c dd 300 vong/ phut trong vong 30 phut cho t6i khi
thu duge hdn hop ddng nhét;
(iii) Isoxyanat MDI — véi ty 1¢ MDI/ Polyol 1a 1,4 glg;
Isoxyanat dugc cho nhanh vao hdn hop (ii) va khudy vdi tde do 2000 vong/
phtt trong 10 gidy;
(iv) Hbn hop (iii) duge nhanh chéng d6 ra khuén va dé bot nd t do. Két thiic
qué trinh n& thu dugc nanocomposit ba thanh phén trén nén polyuretan
Anh hwéng ciia nanoclay 1én tinh chét chéng chdy cia cde composit trén nén PU:
Két qua trén bang 1, bang 2, hinh 2 va hinh 6 chi ra rang clay cling c6 thé cai
thién kha ning chdng chay cua bt PU. Két qua kiém tra LOI cho thdy, v6i cling
mét ham lugng EG va MC, viéc thém nanoclay dan dén sy ting nhe gia tri LOI cla
céc bot PU. Nguyén nhan dan dén sy cai thién kha ning chdéng chay ctia bot PU khi
thém nanoclay 1a do clay ciing hoat dong nhu mot chét chdng chay hoat dong pha
rin. Co ché chéng chay cla nanoclay trén nén polyme dugc md ta nhu trong hinh 8.
Cu thé 13, céc 16p silicat phan bd bén trong nén PU hoat dong nhu mot rao can vat
1y, cén tr& sy bay hoi cua céc chét phan hity d& chdy ra ngoai méi trudng bén ngoai.
Ngoai ra, khi sy chay dién ra, cic nanoclay hinh thanh mot 16p than trén bé mat vat
lidu, 16p than nay ciing hoat dong tuwong tu nhu 16p than cua EG va MC, 16p than
nay ngén chan sy truyén nhiét va thim thu oxy vao vat liéu cling nhu han ché su
bay hoi ctia cac san pham phan hity dé chay.
Anh hudng ciia nanoclay 1én co tinh ctia cdc composit trén nén PU:
Két qua do do bén nén clia cac nanocomposit clay/ EG/ PU (bang 1 va hinh
2) va clay/ MC/ PU (bang 2 va hinh 7) cho thiy do bén nén cua cac composit EG/
PU va MC/ PU ting khi thém nanoclay. Cu thé, bang 1 va hinh 2 chi ra rang khi

thém 2,5% clay vao composit chita 15% EG thi do bén nén clia nanocomposit clay/
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EG/ PU ting déng k& tir 0,2313 MPa 1én dén 0,2485 MPa so v6i PU nguyén chét.
Tuong tu, bang 2 va hinh 7 cling chi ra d§ bén nén cta composit chira 25% MC
ting dang ké tir 0,2034 MPa lén 0,2158 MPa khi thém 2% nanoclay. Tuy nhién, do
bén nén cua composit EG/ PU chi ting nhe khi sir dung nanoclay voi ham luong
clay 1én dén 5%. Didu nay c6 thé la do & ham lugng cao, hinh thirc phén tan xen k&
chiém wu thé hon so véi hinh thic tach 16p. Do d6, co tinh cta vat liéu duge cai
thién nhung khéng déng k&. Nhu vy, ham lugng phtt hop nht dé gia cudng bot PU
cuia nanoclay 1a trong khoang tir 2-3%.

Anh hwéng ciia nanoclay lén dé dén nhiét ciia cdc composit EG/ PU:

Do din nhiét ctia cdc nanocomposit clay/ EG/ PU dugc thé hién trong hinh 2
va bang 1. B§ din nhiét cia composit EG/ PU giam khi thém nanoclay. Cu thé, d6
dAn nhiét ctia composit chita 15% EG gidm 23% khi thém 5% nanoclay. Diéu nay
¢6 thé 13 do céc 16p silicat ctia nanoclay hinh thanh céc rao céan su di chuyén cia cac
electron trong nén EG/ PU, do d6 lam gian doan mang ludi din nhiét cuia composit.
Cdc phwong phdp danh gid kha ndng chong chay:

o Phuong phap do chdy UL94 (Underwriters Laboratory):

UL94 14 tiéu chudn vé an toan chdy cho céc vat liéu nhua dugc ban hanh
boi Phong thi nghiém Underwriters ctia My. Tiéu chuin x4c dinh xu huéng vat liéu
¢6 thé dap tht hodc lan truyén ngon lira khi mAu vat dugc dot. UL94 thé hién su hai
hoa v6i cac tidu chuin IEC 60707, 60695-11-10 va 60695-11-20 va ISO 9772 va
9773.

- Phuong phap do chdy ngang (Horizontal Burning Test — UL94-HB):

Phuong phép UL94-HB 1a phuong phép thir nghiém toc do chiy va / hodc
mutc d0 va thoi gian d6t cua vat lidu khi thir nghiém v6i ngon Itra theo phuong
ngang. Phuwong phép nay duoc ap dung dua theo c4c tidu chuidn ASTM D 635, D
4804, IEC 707, hodc ISO 1210.

- Phuong phap do chay dimg (Vertical Burning Test — UL94-V):

17



48679 18/30

Phuong phap UL94-V 13 phuong phép thit nghiém kha néng chéng chay cua
vat liéu khi thir nghiém v6i ngon ltra theo phwong doc. Phuong phap nay dugc ap

dung dua theo céc tiéu chudn ASTM D 3801, IEC 707, hodc ISO 1210.

° Chi s6 LOI (Limiting oxygen index)

Chi sb oxy giéi han (LOI) la ndng d6 oxy thip nhat theo phan trim the tich
dé duy tri sy chay cta vat liéu. Phuong phap nay duoc xac dinh dya trén céc chuén:
ASTM D2863, ISO 4589-2.

Vi du thwe hién sang ché

Vi du 1: Quy trinh san xuit nanocomposit ba thanh phén: nanoclay — graphit
gidn nd nhiét (EG) — polyuretan.

Trong vi du nay, polyol dugc st dung 1a hé cac polypropylene glycol voi do
nhét & 20 °C 1a 1500 + 300 cps (MCNS Inc.). Tac nhén trg né la xyclopentan véi
ham luong so véi polyol 13 9,5%. Isoxyanat dugc st dung 12 4,4'-diphenylmetan
diisoxyanat (MDI) v&i NCO% = 31% (Tosoh Corporation, Japan). Phu gia chong
chdy 1a graphit gidn né nhiét (EG) dang tAim véi kich thuéc hat: +50 mesh
(>300um, >75% minimum), pH = 5 + 10 (Sigma — Aldrich). Chét gia cuong 1a
Cloisite 20A duoc bién tinh véi dimethyl dioctadecylamoni chloride v&i khoang
cach 16p d(001) =31,5A (Shouthern Clay Products Inc., Texas, USA).

Chét trg nd duoc tron vao polyol trude khi tién hanh céc budc tiép theo. Can
luong xéc dinh cua hdn hop polyol va chét trg nd, EG va clay cla céc mau theo
ham lugng trong bang 3 cho vao cbc nhya 500ml ¢6 nép day (hdn hop (1)), hdn hop
duoc khudy véi tbe d6 300 vong/phut trong 30 phit dé cac chéit chdng chay phan
tan hoan toan trong polyol (hdn hop (ii)). Sau khi do6 ting tbc d6 1én 2000 vong/
phtt va cho nhanh isoxyanat vao hdn hop (ii) khudy hdn hop d6 trong vong 10 gidy
(hdn hop (iii)). Nhanh chéng dd hdn hop (iii) vao khudn va dé hdn hop né tu do.
Két thic phan tmg thu dugc cac mAu PU dang x6p cing. Cudi ciing mau dugc tach
ra khoi khuén, loai bo phan cimg bén ngoai va chuén bi mau dé nghién ctru c4c tinh

chét theo kich thugc tiéu chudn cia cic phép do.
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Bang 3. Thanh phén ctia cac nanocomposit clay/ EG/ PU

X Polyol + xyclopentan MDI Phu gia chong chay
M (%) (%) EG Clay
(%) (%)
PUO 41,67 58,33 _ -
PUI 39,58 55,42 5 ]
PU2 37,50 52,50 10 ]
PU3 35,42 49,58 15 i
PU4 34,38 48,12 15 2.5
PUS 33,33 46,67 15 5
PUs 34,38 48,12 17,5 ;
PU7 33,33 46,67 17,5 2,5
PU8 3333 46,67 20 ]

Vi du 2: Quy trinh san xuét nanocomposit ba thanh phan: polyuretan —
nanoclay — melamin xyanurat (MC).

Trong vi du ndy, polyol dugc st dung 1a hé cac polyol polyete véi do nhét ¢
25 °C 14 1500 = 300 cps (MCNS Inc.). Tac nhan trg né la xyclopentan v6i ham
lugng so véi polyol 1a 12% (SyncoPol, Thailand). Isoxyanat dugc st dung 1a 4,4'-
diphenylmetan diisoxyanat (MDI) véi NCO% = 31% (Tosoh Corporation, Japan).
Phu gia chéng chéay 1a melamin xyanurat (MC) véi ty trong 14 1,7 kg/ m?, 46 tinh
khiét 99% (Henan Tianfu Chemical Co.,Ltd, China). Chét gia cuong 1a Cloisite 20A
duoc bién tinh véi dimethyl dioctadecylamoni chloride véi khoang céach 16p d(001)
=31,5A (Shouthern Clay Products Inc., Texas, USA).

Quy trinh ché tao nanocomozit ba thanh phan polyuretan — nanoclay —
melamin xyanurat (MC) cfing tuong tu nhu trong vi du 1. Cac miu dugc tdng hop

theo ham lugng trong bang 4.

Bang 4. Thanh phén ctia cac nanocomposit clay/ MC/ PU

Phu gia chong chay
Mau Polyol + xyclopentan MDI
0 0 MC Clay
(7o) (o)
(o) (o)
PUF1 41,7 58,3 - -
PUF2 39,6 55,4 5 -
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PUF3 37,5 52,5 10 -
PUF4 354 49,6 15 -
PUF5 33,3 46,7 20 -
PUF6 31,2 43,8 25 -
PUF7 36,7 51,3 10 2
PUF38 34,6 48,4 15 2
PUF9 32,5 45,5 20 2
PUF10 30,4 42,6 25 2

Cac san phém bot PU thu dugc & vi du 1 va vi du 2 dugc nghién ctru tinh chét
chéng chay theo cac phuong phép do chdy ngang (UL94-HB) theo ti€u chuén
ASTM D 635-98 va chay dimg (UL94-V) theo ti€u chudn ASTM D 3801-96 trén
thiét bi GT-MC35F-2 Horizontal and Vertical Flame Chamber. Kich thudc cac mau
do chay theo UL94 14 125 x 13 x 3 mm?. Ngoai ra, tinh chét chdng chay cta cac vét
lidu con dugc nghién ctru thong qua gia tri LOI trén thiét bi Yasuda 214 theo tiéu
chudn ASTMD 2863-97 véi kich thudc mau 12 130 x 10 x 10 mm?;

Hinh thai b mit cta bot PU dugc quan sat trén hé kinh hién vi dién tir quét
Hitachi S-4800 véi dién 4p SkV & nhiét do phong;

CAu trac tinh thé cia nanoclay hitu co va nanocomposit clay-PU dugc xéac
dinh trén nhiéu xa ké AD8 Advance véi budc song A = 1,5406 A, dién ap 40 kV,
cudng do dong dién 40 mA,;

Anh TEM cua nanocomposit clay-PU duoc thye hién trén hé kinh hién vi
dién tir truyén qua JEM 1400 véi céc 16p day 70 nm;

Do bén nén clia cac san phém bot PU duogc x4c dinh trén hé Instron 3383, voi
kich thudc cdc mAu 1a 50 x 50 x 50 mm?® theo tiéu chuén ISO 4898;

Do dan nhiét ctia bot PU duogc xac dinh trén thiét bi THB — 500 — Transient
hot bridge (Linseis) theo tiéu chudn DIN EN 993-15. Sensor dugc kep gitra hai tm

clia mau ¢6 kich thude 60 x 40 x 5 mm?.
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YEU CAUBAO HQ

1. Quy trinh san xuit nanocomposit ba thanh phan nanoclay hiru co (khoéang sét
nano hitu co) — graphit gifin né nhiét (EG) — polyuretan (PU) theo phuong
phap nd tu do mdt bude bao gbm cac cong doan sau:

(i) tron nanoclay hitu co va EG sau khi sdy khd v6i hdn hop gbm polyol va

chét tro nd xyclopentan véi ty 1€ theo khéi lugng nhu sau:

- chét tro nd xyclopentan véi lugng tir 9% dén 13,5% khéi lugng so véi
tdng lugng polyol, chét trg nd nay dugc tron vao polyol trudce khi tron cac
thanh phan khac; thu duge hé gdm polyol va cht trg né voi luong tir
33,33% dén 41,67% khéi lwong so véi tdng luong nanocomposit;

- nanoclay hitu co (dugc bién tinh bing mudi amoni hitu co) v6i lugng tir
2% dén 5% khéi luong so véi tbng lugng nanocomposit;

- EG véi lugng nam trong khoang tir 5% dén 20% khéi luong so véi tong
luong nanocomposit;

(ii) khudy hén hop thu duge ¢ budc (i) voi tdc d6 300 vong/ phut trong vong

30 phuit cho t6i khi thu dugc hdn hop ddng nhat;

(iii) bd sung nhanh hop chét 4,4'-diphenylmetan diisoxyanat (MDI), v6i lugng
khoang 46,67% dén 58,33% khdi lugng so véi tbng lugng nanocomposit, vao hdn
hop thu dugce & budc (ii) va khudy véi toc do 2000 vong/ phut trong 10 gidy;

(iv) @6 nhanh hdn hop thu dugc trong bude (iii) ra khudn va dé bot nd tu do,
thu dugc nanocomposit clay/ EG/ PU & dang bot cung.

2. Quy trinh theo diém 1, trong d6 lugng nanoclay hitu co t5t hon 13 nam trong
khoang tir 2 dén 3% khéi lugng so voi tbng lugng nanocomposit, luong EG
nam trong khoang tir 10 dén 20% khéi luong so voi tdng lugng nanocomposit.

3. Quy trinh theo didm bat ky trong s6 cac diém néu trén, trong d6 polyol duoc
stt dung 13 hdn hop cac polypropylen glycol.

4. Quy trinh san xuit nanocomposit ba thanh phén nanoclay hitu co (khoang sét
nano hitu co) — melamin xyanurat (MC) — polyuretan (PU) theo phuong phap

nd tu do mdt budc bao gom cac cong doan sau:
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(i) tron nanoclay hitu co va MC sau khi sdy kho v6i hén hop polyol va chét tro
né voi ty 1€ theo khéi lugng nhu sau:

- chét trg nd xyclopentan voi lugng nam trong khoang tir tir 9% dén 13,5%
khéi lugng so véi tong lugng polyol, chét tro nd nay dugc trdn vao polyol
trude khi tron cac thanh phan khac; thu dugc hé gbm polyol va chét tro nd
vé6i luong nam trong khoang tir 30,4% dén 41,7% khdi luong so véi tbng
lurong nanocomposit;

- nanoclay hitu co v6i luong nam trong khoang tir 2% dén 5% khéi luong
so v6i tong luong nanocomposit;

- MC véi luong nim trong khoang tir 5% dén 25% khdi lugng so vdi tong
luong nanocomposit;

(i) khuy hdn hop thu dugc & bude (i) véi toe d6 300 vong/ phut trong vong
30 phut cho téi khi thu dugc hdn hop dong nhét;

(iii) b6 sung nhanh hop chét 4,4'-diphenylmetan diisoxyanat (MDI), v&i lugng
ndm trong khoang tir 46,67% dén 58,33% khéi lugng so véi tbng luong
nanocomposit, vao hdn hop thu dugce ¢ bude (i) va khudy véi tbc d6 2000 vong/
phut trong 10 gidy;

(iv) d6 nhanh hdn hop thu duge trong budc (iii) ra khudn va dé bot nd tu do,
thu dugc nanocomposit clay/ MC/ PU dang bot clng.

5. Quy trinh theo diém 4, trong d6 lugng nanoclay hitu co t5t hon 13 nam trong
khoang tur 2 dén 3% khéi luong so véi tdng lwong nanocomposit, lugng MC
nam trong khoang tir 15 dén 25% khéi luong so véi tbng lugng nanocomposit.

6. Quy trinh theo diém bt ky trong s6 cac didm tir 4 dén 5, trong d6 polyol duoc
st dung 13 hdn hop céc polyol polyete.
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Hinh 1. Anh SEM ctia composit EG/ PU trude (a), sau khi chdy (b) va anh phong

dai twong tmg cta chung (a’) va (b’)
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Hinh 2. Gi4 tri LOI va tinh chét co-1y ctia bot PU khi sir dung c4c chét don

nanoclay va EG
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Hinh 3. Anh huéng ciia him luong MC dén gié trj LOI va d6 bén nén cta bot PU
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Hinh 4. Gian d6 XRD cua clay va nanocomposit clay/ PU (a) va anh TEM cuia

nanocomposit clay/ PU (b)
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Polyol + chét trg nd + clay (khoang
sét) + EG hoac MC (hdn hop (1))
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Hinh 5. Quy trinh san xut nanocomposit ba thanh phén trén nén PU
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Hinh 6. Anh huéng cua nanoclay dén gia tri LOI cua cac composit MC/ PU



48679 29/30

MC
MC+2% clay

n & 10% (MPa)

)

nn

“Q

b

(=1

10 15 20 25
Ham lwgng MC (%)

Hinh 7. Anh huéng ctia nanoclay dén d6 bén nén ctia cac composit MC/ PU
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Lép silicat  emmm=r=mmm=r,

Khi phiin hity

Hinh 8. Co ché chéng chay ctia nanoclay trén nén polyme PU





