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MO PAU

Theo théng ké cua Cuc Canh sat Phong chay, chita chay va Ciu nan,
ctu ho, trong giai doan 2020-2024, ca nudce da xay ra 14.330 vu chay, lam
chét 515 ngudi, bi thuong 551 ngudi va gay thiét hai vé tai san udc tinh
khoang 3.116,89 ty dong. Riéng trong 6 thang dau nam 2025, trén dia ban ca
nudc xay ra 1.710 vy chay, 1am chét 42 ngudi, bi thuong 48 ngudi va thiét
hai vé tai san khoang 160,98 ty d¢ong. Nhiing sb liéu nay cho thay chay né
van 1a mdi nguy nghiém trong, dat ra yéu cau cap thiét ddi véi viéc nang cao
mitrc do an toan chay cho cac vat lidu duoc sir dung phé bién trong xay dung,
cdng nghiép va doi song.

Hién nay, vat liéu polyme va compozit polyme duoc sir dung ngay
cang rong rai trong cac linh vuc xay dung, cong nghiép va dan dung nho tinh
tien loi va tinh tham m¥ cao. Tuy nhién, phan Ién cac polyme c6 ban chat dé
chéy, d& lan truyén ngon ltra nhanh chéng, sinh nhiéu nhiét, khoi va céc san
pham phan hily doc hai khi chay, gay kho khin cho cong tac chita chay va
ctru nan, ciru ho. Trudc thuc trang do, trong Quyét dinh s6 630/QD-TTg ngay
11/5/2020, Thu tuéng Chinh pha dé chi dao Bo Khoa hoc va Cong nghé phi
hop véi cac bd, nganh lién quan day manh nghién ctiu va phat trién cac vat
liéu chéng chay, ngin chay va chira chay, qua d6 dinh huéng quan trong cho
cac nghién ciru trong linh vuc vat liéu polyme chéng chéay ¢ Viét Nam.

Trong luan an nay, polypropylene (PP), polyethylene (PE) va nhua
epoxy duoc lra chon 1am déi tuong nghién ciru do tinh dai dién cao ca vé mat
ing dung va co ché chay, 1a cac polyme dién hinh cia hai nhém nhya nhiét
déo va nhua nhiét ran. Su khac biét vé& cau tric phan tir va co ché phan hiy
nhiét ctia cac nén polyme nay dit ra yéu cau ddi véi cac giai phap chong chay
¢6 hiéu qua cao, kha ning tuong hop tot va tinh linh hoat trong tng dung.

Xuit phét tir nhirng co s& khoa hoc va thuc tidn néu trén, dong thoi dé
phU hop vé6i xu hudng phat trién cac hé phu gia chdng chay than thién voi
moi trudng va an toadn cho sac khoe, luan an tap trung nghién ciru ché tao va



bién tinh mot s vat liéu cau tric nano va cac phu gia chéng chay vé co, hiru
co; tng dung két hop chiing dé ché tao cac hé compozit chng chay trén nén
PP, PE va epoxy. Pong thoi, hiéu qua chdng chay, cac tinh chat co — ly va
co ché chéng chéy hiép dong cua céc hé vat liéu duge danh gia mot cach cé
hé théng. Muc tiéu cua luan &n 1a nang cao kha ning chdng chay cua polyme
nhung van dam bao cac tinh chat co hoc va tinh nang sir dung can thiét, qua
d6 gop phan dinh hudng phét trién cac vat liéu polyme chdng chéy an toan
va hiéu qua, phl hop véi yéu cau thyc tién ¢ Viét Nam.

Muc tiéu nghién ctru caa luan an:

Luan an hudng téi muc tiéu:

< Téng hop va bién tinh duoc cac vat liéu ciu triic nano va vt liéu lai phu
hop cho tmg dung ché tao compozit chdng chay.

% Hitu co hoa/ bién tinh duge bé mat mot sd chat chéng chay thuong mai
¢6 kha ning tuong hop va phén tan tot trong cac nén polyme polypropylene,
polyethylene va epoxy.

% Ché tao dugc vat liéu compozit chéng chay trén cic nén nhwa
polypropylene, polyethylene va epoxy va t6i wu héa thanh phan cac phu gia
chbng chay trong cic nén polyme dé thu dugc cac compozit co kha ning
chéng chay cao va co tinh tot.

Cac ngi dung nghién ciu chinh:

% Nbi dung 1: Nghién ctru ché tao va bién tinh mot s vat liéu cu trdc nano
bao gom graphite c6 kha nang gidn nd nhiét, nanoclay duoc hiru co hoa bang
chat chdng chay chira phét pho va vat liéu khung hitu co-kim loai gén chat
chéng chéy chira phét pho.

% Noi dung 2: Bién tinh bé mat cac phu gia chng chay thuong mai bao
gom cac hydroxide kim loai, phét pho do, melamine cyanurate va ammonium
polyphosphate.

< Noi dung 3: Ché tao compozit trén nén nhua polyolefin (bao gom
polypropylene va polyethylene) va nhua epoxy c6 kha ning chéng chay cao
va co tinh tht.



Nhitng déng gép méi caa luan an:
% Ludn 4n da thiét ké va ché tao thanh cong hai vat liéu lai cdu triic nano
moi ¢ kha nang chdng chay, bao gom nanoclay hitu co oMMT; duoc chén
déng thoi mudi amin bac bén va DOPO, va vat liéu lai MOF-DOPO thu dugc
tir qua trinh bién tinh Fe-MOF-NH; bang DOPO clo hoa. Céc vt liéu nay
tich hop hiéu qua co ché chéng chay pha khi cia DOPO véi hiéu tmg rao can
pha rin va kha ning gia cuong cuia nanoclay va MOF, tao nén céc hé phu gia
¢6 hiéu ning vuot trdi so véi phu gia truyén thong.
«% Luén an phat trién phuong phap bién tinh phu gia chéng chay theo hudng
cong nghé xanh thong qua nghién kho, cho phép hitu co hoa bé mit phu gia, cai
thién tinh ky nudc va giam kich thudc hat ma khong st dung dung moi, gop
phéan ning cao kha niang phan tan va han ché suy giam co tinh ciia nén polyme.
+* Luén an cling da xac dinh dugc ty 1& phéi tron tdi wu cua cac to hop phu
gia chdng chay cho cac nén PP, PE va epoxy trén co so cin bang giita hiéu
qua chdng chay va co tinh, ddng thoi 1am sang to co ché chong chay hiép
ddng théng qua phan tich nhiét, cAu trac va hinh thai 16p than, va xac dinh
thanh phan cac san pham phan hity, gop phan dinh hudng thiét ké hé phy gia
chdng chay hiéu qua cho timg loai polyme.

CHUONG 1: TONG QUAN
Trong muc Tong quan, luan an da trinh bay:
- Co s¢ 1y thuyét vé co ché hinh thanh ngon lira va cac co ché hoat dong chu
yéu ctia vat lidu chdng chay.
- Tong quan c6 hé théng vé cac chét chong chay truyén théng (bao gdm céc
chat chdng chay chira halogen, chita phdt pho/ nito, hé chong chay truong
phdng va cac hydroxide kim loai) cling nhu cac vt liéu cau triic nano c6 kha
ning chng chay (nhu nanoclay, graphite c6 kha ning gian né nhiét, vat liéu
khung hitu co-kim loai, ...) va tong quan vé tinh hinh nghién ctru, ing dung
ctia cac chat chdng chay trong cac nén polyme.

- Téng quan tinh hinh nghién ctru va phét trién cac vét liéu compozit chdng chay



trén cac nén polypropylene, polyethylene va epoxy trén thé giéi va trong nudc.
- Bén canh d6, NCS ciing da dua ra dugc cac van dé va han ché con ton tai
clia cac cong trinh nghién ctu di cong bd, dong thoi dua ra dinh hudng
nghién ctru cua luan an.
CHUONG 2: THUC NGHIEM
Trong phﬁn thuc nghiém, Luan 4n da:
- Trinh bay cac phuong phap tong hop va bién tinh cac loai vat liéu cau tric
nano va vat li€u lai, bao gém EG, nanoclay hitu co oMMT>, Fe-MOF-NH,
va MOF-DOPO.
- Trinh bay cac phuong phap hiru co héa bé mit cac phu gia chéng chay
thwong mai bao gdm aluminum hydroxide, magnesium hydroxide, phét pho
do, melamine cynanurate va ammonium polyphosphate.
- Trinh bay c4c phuong phap ché tao cac vat liéu compozit chdng chay trén
nén nhua polypropylene, polyethylene va epoxy.
- Néu ra nhirng phwong phéap dic trung cdu trac, hinh thai cta cac vat liéu
cAu trac nano, vat liéu lai va cac compozit chdng chay; dong thoi danh gia
tinh chat bé mit cac phu gia chdng chay thwong mai sau khi hitu co hoa;
cling nhu kha ning chong chay va tinh chét co 1y cua vat lidu compozit ché
tao duoc.
CHUONG 3: KET QUA THAO LUAN

3.1. KET QUA TONG HOP, BIEN TiNH VAT LIEU CAU TRUC NANO
3.1.1. Két qua tong hop graphite cé kha ning giin né nhiét

Graphite c6 kha ning gidn nd nhiét (EG) di duoc tong hop bang
phuong phap hoa hoc, di tir cac graphite (FG) dang tim co kich thudc hat
khéc nhau (+50, +80, +100, +150 va +200 mesh). Su gidn rong trong khoang
céch gitra cac |16p da chung minh sy tong hop thanh cong caa EG (Hinh 3.1).
Khao sat thé tich gidn no (EV) chi ra rang EG di tir FG ¢6 kich thudc +100
mesh c6 kha ning giin nd cao nhat véi EV = 225 mL/g (¢ 700°C).
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Hinh 3.1. Gidn d6 XRD va anh FE-SEM ciia FG, EG va EG duoc gia nhiét
6 700°C
3.1.2. Két qua tong hop nanoclay hiru co
Nanoclay hitu co (0MMT?) duoc tong hop bang cach két hop phan
{mg trao ddi ion va phuong phap nong chay, st dung tic nhan xen k& 1a hop
chat amin Arquad MCB-80 va chat chdng chay DOPO (Hinh 3.2a).
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Hinh 3.2. Minh hoa quy trinh tong hop nanoclay hitu co (a), gian d0 XRD
(b), duong TGA (c) va DTG (d) cia Na-MMT, DOPO va cac nanoclay hitu
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0MMT; c6 khoang cach 16p co ban khoang 31,5 A, véi ham luong amin
va DOPO lan luot 12 12,3 wt% va 31,6 wt%, duoc xac dinh tir dit liéu XRD va
TGA (Hinh 3.2b, ). Nanoclay hitu co thé hién ky nuéc cao (Hinh 3.2d), cho
kha ning twong hop tot véi cac nén polyme hitu co khong phén cuyc.
3.1.3. Két qua tong hop Fe-MOF-NH, va MOF-DOPO

Két qua phan tich FT-IR, XRD, FE-SEM va EDS di chiung minh viéc
téng hop thanh cong vat liéu khung co kim Fe-MOF-NH; va vat liéu lai MOF-
DOPO (Hinh 3.3). Ngoai cac dao dong dic trung ciia Fe-MOF-NH,, miu
MOF-DOPO xut hién dinh dic trung cua lién két P-N tai 1093 va 915 cm™,
chimg t6 DOPO duoc gin thanh cong vao khung MOF. Gian d6 XRD va anh
FE-SEM cho thiy Fe-MOF-NH,c6 ciu tric tinh thé luc gidc dang thoi véi chiéu
dai khoang 150-235 nm va duong kinh trung binh khoang 60 nm, dong thoi
c4u trlic cua vat lidu duoc bao toan sau khi bién tinh. Sy tuong dong trong ban
d6 phan bd cua nguyén té Fe va P cho thy su phan b dong déu caa P trén toan
bo cAu trdc tinh thé MOF, qua do tiép tuc khing x&c nhan thém sy gén thanh
céng cua DOPO 1én khung MOF. Dong thoi, ham luong P duge xac dinh
khoang 1,1 wt%, tuong tng véi ham lwong DOPO trong mau xap xi 7,67%.
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Hinh 3.3. Phd FT-IR (a), gian dd XRD (b), anh FE-SEM Fe-MOF-NH; (c)
va MOF-DOPO (d), EDS-mapping cuia MOF-DOPO (e)



3.2. KET QUA HUU CO HOA BE MAT CAC CHAT CHONG CHAY
THUGONG MALI
3.2.1. Hitu co héa bé mit chit chéng chay thwong mai bing phwong
phap nghién kho

Céc phu gia chdng chay v6 co bao gdm aluminum hydroxide (ATH),
magnesium hydroxide (MH), phét pho dé (RP) va melamine cyanurate (MC)
da dugc hitu co hoa bé mat bang phuong phap nghién kho, str dung cac tac nhan
bién tinh la c4c hop chit stearate va silane. Ham lwong 3 wt% cta magnesium
stearate, calcium stearate, dau silicone va poly(methylhydrosiloxane) dugc xac
dinh 14 t6i wu cho qu4 trinh xir Iy bé mat twong tng dbi véi ATH, MH, RP va
MC. Céc phuy gia sau bién tinh thé hién kha ning phan tan tdt trong pha hitu co
v6i gia tri goc tiép xiic giot nudc cao. Anh FE-SEM cho thiy qua trinh bién tinh
phu gia bang phuong phap nghién kho con gép phan 1am giam dang ké kich
thudc hat ctia cac phu gia nay (Hinh 3.4).
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Hinh 3.4. Hinh anh cac phu gia khong bién tinh va bién tinh phan tan trong
nudc va hexan, anh FE-SEM cuia cac phu gia trudc va sau khi bién tinh va
hinh anh giot nudc trén bé mit cac miu phu gia bién tinh

3.2.2. Két qua tong hop vit li¢u ciu triic 16i-vé APP@UMF
Pho FT-IR, gian d0 XRD va anh FE-SEM xac nhén sy tong hop thanh



cong cua vat ligu cAu trac 16i-vo APP@UMF (Hinh 3.5). Bén canh cac dao
dong dic trung cua APP, phd FT-IR cia APP@UMF xuét hién thém cac
dinh hip thu tai 1612, 1508 va 600 cm?, lién quan dén nhém —~N—(CO)-N-,
C—N va vong triazine, chung to sy dong ton tai cua ca hai cdu phan APP va
UMF trong vat liéu. Gian d6 XRD cho thiy mé hinh nhidu xa cua
APP@UMEF tuong ddng véi APP nhung c¢6 cudng do dinh suy giam, phan
anh sy bao toan ciu tric tinh thé cia APP va sy bao phua caa 16p UMF vo
dinh hinh. Két qua FE-SEM tiép tuc khing dinh su hinh thanh cau tric 18i—

Vo cua vat ligu APP@UMF.
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Hinh 3.5. Phd FT-IR, gian d6 XRD va anh FE-SEM ciia APP va
APP@UMF

3.3. KET QUA CHE TAO COMPOZIT CHONG CHAY

3.3.1. Ché tao compozit chéng chay trén nén nhwa polypropylene
3.3.1.1. Hiéu #ng hiép dong cua melamine cyanurate, phot pho do va
graphite gidn ng nhiét trén nén nhya PP

B Tinh chit chdng chay cua cac compozit



Két qua thir nghiém UL94-V va LOI khing dinh hiéu qua chéng chay
vuot troi cua hé phu gia to hop EG/RP/MC so véi cac hé str dung don 1¢ tiing
phu gia, qua d6 chimg minh hiéu &ng hiép dong giita céc thanh phan. Anh
huéng cua kich thudc hat EG dén kha nang chdng chay cua cac compozit
chta t6 hop EG/RP/MC da dugc khao sat, trong d6 compozit chira EGioo
(PP6) thé hién hiéu qua chdng chay cao nhat nho thé tich gian no 16n. Trén
co so toi wu hoa thanh phan, compozit PP11 (6,0 wt% EGioo, 4,8 Wt% RP va
7,2 wt% MC) dat phan loai UL-94 V-0 va gia tri LOI dat 29,8%, cho thay
muc cai thién dang ké trong kha ning chdng chéy cua nén PP. Su cai thién
kha ning twong hop va mirc do phan tan ciia cac phu gia trong nén polyme ciing
da gép phan quan trong vao viéc nang cao hiéu qua chdng chay caa compozit.

Bang 3.1. Tinh chat chdng chay cua cac compozit trén nén nhya PP
Thir nghiém UL94-V

Miu LOI (%)
t22 (s) 2 (s) Nhé giot Panh gia

PPO Chéy hét - Co N.R.C 16,8
PP1 Chéy hét - Co N.R. 20
PP2 Chéy hét - Co N.R. 21,5
PP3 1,0 31,2 Cé N.R. 23,7
PP4 1,2 16,5 Cé V-2 25,9
PP5 15 1,3 Khong V-0 26,8
PP6 1,0 0,6 Khong V-0 28,9
PP7 1,7 25,0 Cé V-2 24,6
PP8 2,1 30,9 Cé N.R. 24,1
PP9 1,2 15 Khong V-0 28,1
PP10 1,2 0,7 Khong V-0 28,5
PP11 0,4 0,5 Khong V-0 29,8
PP12 0,7 0,7 Khong V-0 29,1

aThoi gian chéy sau 1an dét dAu tién; PThoi gian chay sau lan dét thu hai; *Khong phan loai
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Anh FE-SEM ciia compozit PP6 trugc va sau thir nghiém UL94-V
(Hinh 3.6) cho thay cé4c tim EG gidn né manh khi tiép xtc véi ngon lira, hinh
thanh 16p than truong phdng ¢ vai tro nhu hang rao bao vé trong pha ran.
Tuy nhién, trong nén polyme nhiét déo nhu PP, hién twong nong chay va nho
giot 1am suy giam do 6n dinh cua lop than do EG tao ra. Su c6 mat dong thoi
ctia MC va RP gitip gia cuong va 6n dinh I6p than gidn no caa EG théng qua
hiéu wng hiép ddng N—P, véi su hinh thanh cac cau trac dai phan tir giau phét
pho-nito. Nho do, 16p than tré nén én dinh, chic chin hon va lién tuc hon,
iéu qua chong chay tong thé ciia compozit.

AN 0 | e

lam tang dang ké h

d00ua

b-d) thir

1) SE(N

Hinh 3.6. Anh FE-SEM ciia compozit PP6 trudc (a) va sau (
nghiém UL94-V ¢ cac 6 phong dai khac nhau

B Tinh chit nhiét ctia cac compozit

Két qua phan tich nhiét trong lugng (Hinh 3.7) trong méi truong khéng
khi cho thdy cac phu gia EG, RP va MC anh huéng khac nhau dén hanh vi
phan hay nhiét caa PP. EG va MC lam ting dang ké hiéu sut tao than cua
compozit, song cAc cau tric than nay kém bén & vang nhiét do cao. Trong
khi d6, RP gitp cai thién r rét do bén nhiét cua vat lidu nén. Khi st dung hé
EG/RP/MC, compozit PP6 thé hién do bén nhiét tang rd rét so véi PPO, véi
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Tmex ting 15,7°C va ham luong than thuc té cao hon dang ké so véi gia tri
tinh toan. Sy gia tang nay duoc quy cho su hinh thanh cac cau trac dai phan
tir (PNO)xva (PN)x c6 d6 bén nhiét cao, gop phan gia cudng va 6n dinh I6p
than gi&n no cua EG, qua d6 han ché dang ké qué trinh oxy hda-nhiét cua hé
vat ligu. Khao sat anh huong cua ty 16 RP/MC cho thay ty 1& 2:3 12 téi uu,
gitip compozit dat dwoc d6 on dinh nhiét va hiéu qua chong chay cao nhét.

DTG (%/min)

100 200 300 400 500 600 700 800 900 100 200 300 400 500 600 700 800 900
Nhist do (°C) Nhiét dd (°C)
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Hinh 3.7. Buong TGA (a, ¢) va DTG (b, d) ctia c4c mau compozit trong
mdi treong khong khi

B Tinh chét co hoc cua cac compozit

Nhin chung, su c6 mit cta cac phu gia chdng chay lam suy giam cac
tinh chét co hoc cua nhya nén PP. Trong sé cac phu gia khao sat, EG gay anh
huéng bét loi nhat dén tinh chat kéo, véi do bén kéo va do gian dai khi dut
ctiia compozit PP1 giam lan luot 21,9% va 61,6% so véi PPO, trong khi MC
lam suy giam manh d6 bén va dap tir 57,48 xubng 8,5 kJ/m?2. Viéc sir dung
hé phu gia t6 hop, két hop vai cai thién kha nang tuong hop va phan tan cua
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cac phu gia thong qua qua trinh hitu co hoa bé mat, gidp han ché dang ké cac

suy giam co tinh cua vat liéu compozit (Hinh 3.8).
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Hinh 3.8. Tinh chét co hoc cia cac compozit PP
3.3.1.2. Hiéu #ng hiép dong cia magnesium hydroxide, phér pho dé va
graphite gi&n ng nhiét trén nén nhya PP
B Tinh chit chong chay cuia cac compozit
Két qua thir nghiém UL94-V va LOI (Bang 3.2) cho thay t6 hop phu
gia MH/RP/EG tao ra hiéu ung chéng chay hiép dong rd rét, gitp cai thién
dang ké kha ning chdng chay cua nhya nén PP so véi viéc sir dung riéng 1é
ting phu gia ¢ cung tong ham lwong. Trong sb cac ty & khao sat, compozit
PP15 (7,2 wt% MH, 4,8 wt% RP vi 6 wt% EG) dat hiéu qua ti wu. Mu dat
phan loai UL-94 V-0 va gia tri LOI cao nhat dat 27,2%. Két qua ciing cho
thiy qua trinh hitu co héa bé mat MH va RP gilp cai thién do twong hop va
phan tan, qua d6 gop phan nang cao hiéu qua chéng chay cua compozit.
Bang 3.2. Tinh chit chdng chéy caa cac compozit trén nén nhya PP
Thir nghiém UL94-V LOI
(%)

Mau

t1(s) t2 (s) Nh6 giot Panh gia

PPO Chay hét - Cé N.R. 16,8
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PP1 Chay hét - Co N.R. 20

PP2 Chéy hét - cé N.R. 21,5
PP13 Chéy hét - cé N.R. 19,7
PP14 1,1 1,0 Khéng V-0 26,8
PP15 0,8 1,0 Khéng V-0 27,2
PP16 1,0 9,0 Khong V-0 25,9
PP17 2,0 50,0 Co N.R. 23,2

PP18 1,2 18 Khéng V-0 26,3

(&)

Hinh 3.9. Anh FE-SEM cua compozit PP15 trudc (a, a1) va sau (b, by, by)
thir nghiém UL94-V & cac do phong dai khac nhau

Hinh thai bé mat PP15 trudc va sau thir nghiém UL94-V duoc quan
sat bang anh FE-SEM (Hinh 3.9). Twong tu hién tuong quan sat dugc trong
compozit PP6 (Hinh 3.6), sy hinh thanh cac hop chat co magnesium
phosphate c6 do 6n dinh nhiét cao ciing dong vai tro quan trong trong viéc
cling ¢ cau trac than ciia EG, khién 16p than trd nén 6n dinh va chac chin
hon, tir 46 nang cao dang ké hiéu qua chdng chay pha rin cua vat lidu.
B Tinh chét nhiét ciia cac compozit

Két qua phan tich TGA trong mdi trudng khong khi ciing chi ra rang
I6p than truong phdng ciia EG dugc bao vé hiéu qua caa qua trinh oxy hoa
& nhiét do cao, dugc thé hién qua lugng than ciia PP14 trong khoang nhiét
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d tir 500-900°C gan nhu khéng ddi. Khao sat anh huong cua ty 168 MH/RP

cho thdy compozit PP15 dat ¢ 6n dinh nhiét cao nhat.
a) b) 2
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Hinh 3.10. Puong TGA (a, ¢) va DTG (b, d) cua ca&c mau compozit trong
mbi truong khong khi

Tir céc két qua UL-94, LOI va TGA c6 thé két luan rang ty lIé MH/RP
= 3:2 la tdi wu dé thu dwoc compozit vira ¢6 hiéu qua chdng chay cao vira cé
d6 6n dinh oxy hoéa nhiét tét.
B Thanh phan cta 16p than & cac ty 16 MH/RP khac nhau

Céc compozit PP14-PP17 sau khi dugc nung dén 900°C dugc phan
tich FT-IR, XRD va EDS. Két qua cho thiy 16p than cua cac compozit gdm
ciu trac than truong phdng cia EG, MgO va cac magnesium phosphate
(Mgs(PO,)2, Mg(POs)2, a-Mg2P,0), ton tai dong thoi & pha tinh thé va pha
vo dinh hinh. Pang chu y, compozit PP15 (MH/RP = 3:2) tao ra hinh thanh
lrong magnesium phosphate tinh thé I6n nhat (52,6 wt%), trong d6 a-
Mg,P,0 chiém wu thé (~ 36,7 wt%). Nguoc lai, khi ty Ié MH/RP tiép tuc
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tang, ham lwong hop chit phosphate giam nhung ham lwong MgO ting dang
ké. Két qua nay khang dinh vai tro then chdt cua cac hop chat magnesium
phosphate, dac biét 1a a-Mg.P.0, trong viéc bao vé compozit va giai thich
xu huéng chdng chay cua cac compozit.

BT e =
M
w I PF’14-9000C il PP15-900°C

PP14

Cworng do (a.u.)

|‘ Mg,P,0;: 032-0626

| | Mg,(PO,),: 033-0876
ITRN} nl L

‘ ‘ | Mg(PO,),: 027-1273
Lol

MgO: 045-0946 ) | I . ‘ X V

10 20 30 40 50 60 70 \PP16:900°C PP17-900°C
20 () L. - L ' -

(@) (b)

Hinh 3.11. Gian d6 XRD (a) va pho SEM-EDS (b) clia cac compozit trudc

va sau khi nung ¢ 900°C

B Thanh phan cta 16p than & cac nhiét do khac nhau

Tuong tac gitra cac phu gia chong chay trong compozit PP15 duoc
lam r6 thong qua cac phan tich FT-IR va XRD sau khi xir ly ¢ cac nhiét do
khac nhau (Hinh 3.12). Phan tich FT-IR va XRD cho thay, & 300°C, MH
chua xay ra qué trinh phan hay va chua c6 sy hinh thanh céc hop chat
phosphate. O 400°C, c4c dau hiéu ban dau caa phan ung gitta MH va RP
xuit hién, thé hién qua su hinh thanh mot lwong nhé magnesium
pyrophosphate dang p-Mg.P,0+. O khoang 500-600°C, Mg(OH), phan hay
hoan toan thanh MgO, dong thoi cac hop chat magnesium phosphate tiép tuc
dugc hinh thanh nhung chu yéu ton tai & pha vo dinh hinh. Khi nhiét d6 dat
>700°C, c4c pha phosphate chuyén dan sang dang tinh thé bén nhiét, bao gom
Mg(PO3)2, Mgs(PO4); va a-Mg2P,0-, phan &nh sy phét trién va 6n dinh cua cau
trdc than & vung nhiét do cao.
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Hinh 3.12. Phd FT-IR (a) va gian 6 XRD (b) cua phan than con lai cua
compozit PP15 dugc nung ¢ cac nhiét do khac nhau

B Tinh chét co hoc cua c4c compozit

Hinh 3.13 thé hién tinh chit co hoc ciia nhua PP va cac compozit. Nhin

chung, viéc bd sung cac phu gia chéng chéay 1am suy giam co tinh cua nhua
nén PP, tuy nhién MHeast gdy anh huong thip hon rd rét so véi EG va RPsi.
Bén canh d6, viéc hitu co hoa bé mat MH va RP gilp cai thién déng ké do

tuong hop va phan tan cia phu gia, qua d6 ning cao dang ké c4c tinh chat co
hoc cua compozit, thé hién qua su gia ting dong thoi do bén kéo, do gian dai

va d6 bén va dap.
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Hinh 3.13. Tinh chat co hoc cua cac nhya PP va cac compozit
S0 v6i hé EG/RPsi/MHcast, 16 hop EG/RPsi/MCpmns 6 ty 18 tdi wu (PP11)
cho thay hiéu tng chéng chay hiép dong vuot troi hon, dong thoi van dam
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bao cac tinh chét co 1y can thiét cho tng dung thuc tién, qua dé dwoc xac
dinh 1a hé phu gia téi vu cho compozit PP chéng chay.
3.3.2. Ché tao compozit chang chay trén nén nhwa polyethylene
3.3.2.1. Tinh chdt chong chay cua cac compozit

Két qua UL94-V va LOI (Bang 3.3) cho thay viéc bo sung to hop
ATH/RP (3:2) gilp cai thién dang ké kha ning chéng chay cua nhya PE,
nhung hién tuong nho giot van con ton tai. Su thay thé mot phan ATH/RP
bang oOMMT lam ting rd rét hiéu qua chdng chay nho hiéu ung hiép dong,
trong d6 compozit chira 3 wt% oMMT; dat hiéu qua téi wu (UL-94 V-0, LOI
= 27,6%). Khi ham luong oMMT? tiép tuc ting, hiéu qua chdng chay cua vt
liéu c6 xu hudng giam.
Bang 3.3. Tinh chat chdng chay va co tinh cua cc compozit trén nén nhya PE

Thir nghiém UL94-V

Miu v - LOl  Pjbénkéo Do gian dai
() to(s) Nno Danh o, (MPa)  khi dut (%)

giot gia
PE0O Chay hét - Co N.R. 175 29,77+0,65 677,44 +22
PE1 1,0 2,8 Cé V-2 25,1 21,68+0,23 480,61 +50
PE2 1,2 1,4 Khéng V-0 26,3 2296+0,1 578,68+28
PE3 1,0 1,7 Cé V-2 26,0 2250+05 50519+15
PE4 0,9 1,0 Khong V-0 26,8 2398+0,15 57533+25
PE5 0,7 0,7 Khéng V-0 276 24,10+0,2 600,17 £20
PE6 1,3 2,5 Cé V-2 254 2321+0,3 559,11+10

3.3.2.2. Tinh chdt nhiét cia cac compozit

Két qua phéan tich TGA trong moéi truong khong khi (Hinh 3.14) cho
thdy hé phu gia ATH/RP lam ting dang ké sy 6n dinh nhiét cua PE, v6i gia
tri Tonset ciia PE1 ting khoang 63,44°C so v&i PEO. Su két hop giita ATH/RP
va OMMT; 1am giam nhe d6 bén nhiét nhung ting dang ké hiéu suit tao than

cua vat liéu.
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Hinh 3.14. buong TGA (a) va DTG (b) cua nhya PE va cac compozit
chéng chay trong mdi truong khong khi.
3.3.2.3. Co ché chong chay
L&p than caa nanocompozit PE5 sau thir nghiém UL94-V (Hinh 3.15)

c6 cau trac dic va lién tuc, dong vai tro nhu hang rao vat ly hiéu qua, han

-25

ché truyén nhiét va su thodt ra cua cac san pham phan huy dé chay, qua d6

kim ham qua trinh chay va nang cao kha niang chdng chay cua vat liéu.

Hinh 3.15. Anh FE-SEM ctia bé mat 16p than cia nanocompozit PES sau
thir nghiém UL94-V & cac d6 phong dai khéac nhau

Co ché chdng chay ctia nanocompozit 1a su hiép dong gitra co ché pha
khi va pha ran (Hinh 3.16). Trong pha khi, cac géc tu do chira phét pho wc
ché su lan truyén ngon lira, dong thoi hoi nudc sinh ra dong vai tro pha loang
viing chay. Trong pha ran, I6p mang phosphoric/polyphosphoric acid cing
cac hop chat phosphate kim loai tao hiéu wng rao chan cach nhiét hiéu qua.
Dic biét, su hién dién caa oMMT? thuc day hinh thanh 16p than giau silicate
c6 d6 6n dinh va bén nhiét cao, qua d6 ning cao dang ké hiéu qua chéng
chéy tong thé caa vat liéu.
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Hinh 3.16. Co ché chéng chéy hiép ddng cia nanocompozit PES
3.3.2.4. Tinh chdt co hoc ciia cac compozit

Két qua do co tinh (Bang 3.3) chi ra rang su ¢6 mat cua to hop
ATH/RP lam suy giam céc tinh chét kéo cua nhya nén PE do kich thudc hat
I6n cua nhitng phu gia nay. Su thay thé mot phan ATH/RP bang oMMT; &
ham lugng thip (1-3 wt%) da cai thién dang ké d6 bén kéo va do gidn dai khi
dut cua compozit do phan tach tt cia cac 16p silicate trong nén polyme. Mau
PES (chira 3 wt% oMMT; va 17 wt% t& hgp ATH-+RP) thé hién co tinh vuot
troi, voi do bén kéo dat 24,10 MPa va d6 gian dai dat 600,17%.

C6 thé két luan rang t6 hop 3 wt% oMMT, va 17 wt% ATH/RP la
cong thie ti uu dé ché tao nanocompozit PE ¢6 hiéu qua chdng chay cao,
on dinh nhiét va co tinh tét.

3.3.3. Ché tao compozit chong chay trén nén nhwa epoxy
3.3.3.1. Tinh chdt chong chay cua cac compozit

Trong phan nay, cic compozit epoxy duoc tong hop sir dung Fe-MOF-
NH,, MOF-DOPO va APP@UMF la c4c phu gia chdng chay. Két qua UL94-
V va LOI cho thay viéc bo sung 10 wt% APP@UMF gilip nang cao kha ning
chéng chéy ciia nhya epoxy. Khi két hop APP@UMF véi Fe-MOF-NH; hoic
MOF-DOPO, hiéu qua chéng chay cua epoxy tiép tuc dugc cai thién nho
hiéu ung hiép ddng, trong d6 MOF-DOPO cho hiéu qua vuot troi hon, khing
dinh vai trd ciia nhom DOPO trong viéc ting cudng twong tac hiép dong.
Khao sat ty 1& phéi tron cho thiy nanocompozit EP3 (chua 1 wt% MOF-
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DOPO va 9 wt% APP@UMEF) dat hiéu qua chéng chay t6i vu, mau dat UL-
94 V-0 véi thoi gian chay ngan nhat va LOI cao nhat (37,3%). Tuy nhién,
khi ham lugng MOF-DOPO tiép tuc ting, kha nang chong chay cua compozit
¢6 xu hudng suy giam dang ke.

Bang 3.4. Tinh chit chong chéy va co tinh ciia cAc compozit trén nén nhya

epoxy

Thir nghiém UL94-V ‘ .
Miu LOI  Djbénkéo Moduldan D° ;’;; va

Panh 0 As 2

be e ) (MPa) — hoi(MPa) . ya)

EP0  Chayhét - NR. 21,1 8369+02 1590,64+65 4592+0,1
EPL 12 15 V-0 285 4667+05 228610+90 11,43%03
EP2 09 13 V-0 307 5476+08 2190,12+82 16,89%0,2
EP3 05 06 V-0 373 6095+04 224971+45 21,1204
EP4 08 10 V-0 338 6174+03 236088+30 21,85+0,1
EP5 10,3 2,6 V-l 246 5924+06 237397+35 1956+03

3.3.3.2. Tinh chdt nhiét ciia cac compozit

Két qua TGA trong méi trudng khdng khi (Hinh 3.17) cho thay viéc
b6 sung APP@UMF lam ting t6c qué trinh phan hay cua polyme do hiéu
{rng xUc tac cua cac dan xuat phosphoric acid, thac dy qué trinh hinh thanh

than.
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Hinh 3.17. buong TGA (a) va DTG (b) cua epoxy va cdc compozit trong
moi treong khdng khi
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Khi két hop APP@UMF véi Fe-MOF-NH; hoic MOF-DOPO, d6 bén
oxy hda—nhiét cua cac nanocompozit dugc cai thién rd rét, thé hién qua su
gia ting ctia Tmax VA hidu suat than, nho vai trd xdc tac qua trinh carbon hoa
ctia cac tdm kim loai va sy hinh thanh cac hop chat phosphate kim loai bén
nhiét. Trong sb cac mau nghién ctru, nanocompozit EP3 thé hién do bén nhiét
vuot troi nhat, Vo Tmaxe VA Tmaxs dat 597,25°C va 804,06°C cuing hiéu suét
than cao (17,68%).
3.3.3.3. Hinh théi Iép than cua cac compozit

Hinh 3.19 thé hién hinh anh cau trdc 16p than cia cac mau compozit
sau khi nung & 900°C voi khéi lugng bang nhau. Compozit chira 10 wt%
APP@UMF (EP1) hinh thanh mat 16p than truong phong thé tich lon; tuy
nhién, cau tric xp, khong lién tuc va kém bén co hoc caa I6p than nay khién

n6 dé bi pha va trong qué trinh chay.
(a)

(b)

AiE o AN TR
Hinh 3.19. Anh chup 16p than cua epoxy va cac compozit sau khi nung &
900°C: Chup ngang (a) va Chup thing dtng (b)
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Viéc thay thé 1 wt% APP@UMF bing MOF hoic MOF-DOPO gilp
gia cuong cau trdc than, gitp 16p than ciia compozit tré nén rén chic hon,
lién tuc hon, dic biét déi véi MOF-DOPO. Tuy nhién, & ham lwong MOF-
DOPO cao hon d6 bén co hoc cua l6p than ting nhung mirc d6 truong nd bi
suy giam dang ké.

100um :
—_— 3.0kV:x 5.0k

100pm

310kV x 100 3.0kV x 5.0ki =

|
3.0kV/>§ 100

, N oo |50 oA e b S
Hinh 3.20. Hinh thai bé mat cta cac compozit EP1 (a), EP2 (b, b:), EP3 (c,
C1, C2), EP4 (d, d1, d2), EP5 (e, €1, €2) sau khi nung ¢ 900°C

Anh FE-SEM (Hinh 3.20) cho thay 16p than cia mau EP1 c6 ciu tric
roi rac, xdp va kém bén co hoc, nén kha nang chong chay con han ché. Nguoc
lai, c&c nanocompozit EP2—EP5 hinh thanh 16p than dic, lién tuc va 6n dinh
hon. Sy xuat hién ctia mang ludi cac hat cau phan bé day dic trén bé mat cau
trdc than cta cac nanocompozit gop phan gia cudng cau tric, nang cao do
bén nhiét va cai thién dang ké hiéu qua bao vé cua I6p than. Hon thé nira, su
phét trién cia mang lugi hat bén nhiét nay c6 thé tao ra mét 16p che chin thi
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cap, gilp can tré su tiép xdc truc tiép caa ngon lra vai vat liéu nén, qua do
tang cuong dang ké kha nang bao vé cua lép than.
3.3.3.4. Phan tich co ché chang chay

Phan tich FT-IR va XRD cho thdy I¢p than cua EP1 cha yéu c6 cu
trac than vo dinh hinh giau phét pho hinh thanh thong qua cac qua trinh thom
hoa va carbon héa. Ngoai cau truc than giau phét pho, cac nanocompozit
EP2-EP5 con thé hién sy xuat hién cua cac hop chat sit phosphate bén nhiét
(Fe(P03)2, F62P4012, F62P207).

Co ché chdng chéy hiép ddng gitra MOF-DOPO va APP@UMF nén
epoxy bao gém su uc ché pha khi nho cac géc tu do chira phét pho va cac
khi khong chay, két hop véi su hinh thanh 16p than trudng phong giau phot
pho ¢ pha rin. Bac biét, sy hinh thanh mang ludi cac hat phosphate kim loai
bao phii trén bé mit 16p than gitp gia cuong ciu triic va ting hiéu qua che
chan nhiét. Trong o6, sy két hop cia 1 wt% MOF-DOPO va 9 wt%
APP@UMF mang lai hiéu qua chong chay vuot troi cho nén epoxy.
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Hinh 3.21. Ph6 FT-IR (a) va gian 6 XRD (b) cua cac compozit EP1-EP5
sau khi nung ¢ 900°C
3.3.3.5. Tinh chdt co hoc ciia cac compozit
Két qua do co tinh (Bang 3.4) cho thiy sy c6 mat cia APP@UMEF 1am
giam do bén kéo va do bén va dap cua nén epoxy. Nguoc lai, khi thay thé
mot phan APP@UMF bang MOF hoic MOF-DOPO, co tinh ciia compozit
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duoc cai thién rd rét nho sy phan tan tot hon va hiéu wng gia cudng hiéu qua,
dac biét MOF-DOPO.
KET LUAN

Luan an da téng hop thanh cong cac vit li¢u cAu trac nano va vét liéu
lai chéng chay, bao gdm graphite gidn né nhiét; nanoclay hiru co oMMT; cO
khoang cach 16p 31,5 A, chra 12,3 wt% arquad MCB-80 va 31,6 wt%
DOPO; va vat liéu lai MOF-DOPO chtta 7,67 wt% DOPO. Cac vat li¢u thu
duoc ¢ ciu trac va hinh thai dugc kiém soat tot, thé hién sy tich hop hiéu
qua chirc nang chdng chay ctia hop chit phét pho véi dic tinh rao can va gia
cuong cua vat liéu cAu trac nano.

Luan an ciing da phat trién phuong phap hiru co hoéa phu gia chdng
chay theo hudng cong nghé xanh théng qua k¥ thuat nghién khé sir dung
stearate va silane, giup cai thién kha nang phan tan va mac d6 tuong hop cua
phu gia trong nén polyolefin, ddng thoi han ché anh huong bét loi dén co
tinh. DSi v6i nén epoxy, viéc vi bao APP bang 16p vo polyme urea—
melamine—formaldehyde da nang cao kha nang phéan tan cta phu gia trong
nén polyme.

Trén céc nén polyme cu thé, hiéu tng chdng chay hiép dong rd rét da
dugc chimg minh va thanh phan phu gia toi wu da dugc xac dinh. Di voi
nén PP, t6 hop 6,0 wt% EG, 4,8 wt% RPs va 7,2 Wt% MCpmns dat UL-94 V-0
v6i LOI 29,8%. Ddi v6i nén PE, hé 3,0 wt% oMMT2, 10,2 wt% ATHmgst Va
6,8 Wt% RPs; dat UL-94 V-0, LOI 27,6% va duy tri co tinh tt (d6 bén kéo
24,10 MPa, d6 gidn dai khi dat 600,17%). Dbi voi nén epoxy, td hop 1 wt%
MOF-DOPO va 9 wt% APP@UMEF dat UL-94 V-0 va LOI 37,3%, dong thoi
dap g yéu cau co tinh cho ung dung thuc tién.

Co ché chéng chay hiép ddng ciia cac hé phu gia da dugc lam sang to
¢6 hé thng thong qua phan tich nhiét, ciu trac, hinh thai va thanh phan hoa
hoc 16p than, gop phan bd sung co sé khoa hoc cho viéc thiét ké cac hé

compozit polyme chdng chay hiéu ning cao trong tuong lai.



