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Vién Ky thudrt Nhiér doi, Vién Khoa hoc va Céng nghé Viét Nam

ABSTRACT

Ethylene-vinyl acetate copolymer (EV A)lorganic montmorillonite (O-MMT) composites were
prepared via direct melt mixing EVA containing vinyl acetate (VA) of 9% with O-MMT in an
intermixed Haake at 160°C. The relative melt viscosiry of EVA and EVAIO-MMT composites were
evaluated according to changing of torque of the materials during melt mixing process. Their
structures were Investigated with X-ray diffraction (XRD) and scanning electron microscopy
(SEM). The electrical parameters of composites were measured by the dielectric loss measuring
set. The results showed that the torques of EVAIO-MMT composites increase with rising O-MMT
content. The XRD patterns indicated that EVA chains could be intercalated into the interlayer
gallery of O-MMT and interacted with O-MMT, leading to expansion of the interlayer space, but
not yet destroyed their layered structures. The SEM photographs proved the existence of both
nanostructure and microstructure in the EVAIO-MMT composites.

- MO DAU

Copolyme etylen vinyl axetat (EVA) la vat
lieu polyme dugc st dung nhiéu trong céc linh
vuc: vat liéu cdch dién, vat liéu bit boc khong
thim nudc, bao bi cho m§ phdm, thuc phim,
nganh da gidy... do c6 nhiéu wu diém nhy mém
déo, trong suét, do bam dinh tét... [1 - 3]. Tuy
nhién, pham vi ing dung clia né con bj han ché
bdi EVA ¢6 mét s6 nhuge di€m nhu: dé bj oxi
héa bdi tic dong cha tia tlr ngoat va cta nhiét do
cao trong khong khi, kém bén véi céc dung méi
hitu co... Dé khic phuc céc nhuge diém trén,
mot s§ tic gid [4 - 11] da tién hanh trén hop
EVA véi nanoclay hitu co & trang thdi néng
chay. Vat lieu compozit EVA/clay thu dugc thé
hién mét s6 tinh chat néi tréi hon so véi EVA,
nhu: bén véi tac déng cha diéu kién thdi tiét
khic nghiét va cda nhiéu tic nhan héa hoc, kha
nang chong tham khi, chong chdy tang.... Trong

cong trinh nay ching téi trinh bay mot s két
qua nghién ctru ché tao vat liéu compozit trén co
s6 EVA va clay hitu co cia Viét Nam béng
phuong phép tron néng chdy nham tao duge vat
lieu compozit EVA/clay chat lugng cao phuc vu
mot s6 Iinh vuc ky thuat.

Il - THUC NGHIEM
1. Nguyén liéu

Copolyme etylen vinyl axetat (EVA): dang
hat, ¢6 ham lugng vinyl axetat 9%, nhiét do
néng chay t,. = 90 — 95°C, khéi luong riéng d =
0,93 g/cm’, do Han Qudc sin xuit. Nanoclay
hitu co (O-MMT): dang bot, 1a khodng sét tu
nhién montmorillonit (& Tuy Phong, Binh
Thuan, Viét Nam), sau khi tinh ch& ¢6 d6 truong
nd SO0 1in, khd nang trao déi ion 90 - 120
mdl/100g va c6 khodng cdch coband = 12,4 A,
di duge bién tinh hitu co bing mu6i amoni

321



clorua clia dihexadecyl amin (d = 38 A). Day Ia
san phim clia dé tai KC-02-07 thuge Chuong
trinh khoa hoc va cong nghé vat liéu méi KC-
02.

2. Ché tao vat liéu compozit EVA/O-MMT

Hén hop gom hat EVA va O-MMT theo ti I
% khoi luong (%klg) da tinh todn trudc, sau khi
tron so bo duge dua vao mdy trén ndi HAAKE
(Dirc) da dugc gia nhiét dén nhiét do xac dinh
(160°C). Tién hanh tron hén hop trong thoi gian
3 phiit vi t6c do quay roto 50 vong/phit. Tiép
dé, ép phéng hén hgp nhua néng chay giita 2
tdim teflon néng tén may ép thiy luc
TOYOSEIKI & 160°C trong 2 phiit, v&i luc ép 8
- 10 MPa. Mau ép dugc dé nguoi réi bdo quan &
diéu kién chudn it nhat 24 gi& trude khi xdc dinh
céc tinh chdt va cdu tric.
3. Phuong phap nghién ctu

Nghién citu kha nang chay nhét cla vat ligu
compozit EVA/O-MMT trong qué trinh trén
hop néng chay dya vao gian d6 mé men xoan -
thoi gian tron duge ghi bdi phdn mém Polylab
3.1 két ndi véi thiét bi tron noi Haake. Déanh gid
kha nang béc tach 16p va phan tan ciia O-MMT
trong polyme compozit nh& gian dé nhiéu xa tia

X (XRD) ghi trén mdy Siemes D 5000 (Dic) véi
bitc xa Cu Ko, A = 0,154 nm. Tia X dugc quét
theo géc 20 tir 0,6 dén 10° véi toc do 0,3/sec.
Khoang cich gia cdc 16p O-MMT (d) trong
compozit dugc tinh todn dya vao pic (001 va
002) theo phuong trinh Bragg 2dsin® = nh.
Nghién ctfu cdu tric bé mét va cau tao pha cia
vat lieu bing kinh hién vi dién tir quét (SEM)
Jeol 5300 (Nhat Ban). Tinh chat dién cba va
lieu dugc xdc dinh trén thiét bi TR-10C
(ANDO- Nhat Ban), theo tiéu chudn ASTM D
150, & tan s6 30 kHz. Dién 4p dénh thing (E,)
dugc xdc dinh trén thiét bi AMM-70 (Lien X6
cil), do & tan 6 50 Hz v6i t6c d6 tang diendpl
500 V/sec, theo tiéu chuin ASTM D149-64.

i1l - KET QUA VA THAO LUAN

1. Nghién cifu 4nh huéng cia ham lugng O-
MMT dén kha nang chay nhét chia vat ligu
compozit EVA/O-MMT

Khé ning chay nhét clia vat liéu duoc phin
anh trén gidn d6é mod men xodn-thdi gian ghi
dugc trong qué trinh trén néng chay EVA véi
cdc ham lugng O-MMT khac nhau & 160°C
(hinh 1).

——EVA

—&—EVA/ 1% clay
—a— EVA/ 3% clay
—e—EVA/5% clay

Mo men xodin (N.m)

2 3

Thoi gian tron, phit

Hinli 1: Gian d6 moémen xoan ctia EVA va cac mau compozit EVA/O-MMT

_ So sénh cdc gian d6 md men xodn cua cdc
mau EVA va EVA/O-MMT véi cac ham lugng
O-MMT 1%, 3% va 5% ta thdy, ban dau, su cé
mat cia O-MMT di lam giam mé men xoén clia
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EVA. Nguyén nhan 12 do céc hat O-MMT véi
kich thuéce nhé min ¢6 kha nang béi tron tt cho
céc hat EVA khi ching con & trang thi ran, nhd
vay lam giam manh ma sdt noi giffa cac hal



EVA. Khi EVA chay mém dén, su bam dinh va
tuong tdc gita O-MMT va EVA ting lam cho
md men Xodn cla hé ting lén va dat dén gid trj

én dinh (khoang 1,5 - 2 phit trén). Mé men
xoan én dinh cta vat liéu compozit EVA/O-
MMT tang theo ham lugng O-MMT (béng 1).

Bdng 1: M6 men xodn EVA va compozit EVA/O-MMT & cac thdi gian tron khac nhau

Miu M6 men xodn (N.m) theo thai gian tron

05phit | Iphit | 15phat | 2phdt | 2.5phdt | 3 phit
EVA 11,22 9,10 8,57 8,25 8,05 7,87
EVA/1%0O-MMT 6,90 8,32 8,57 8,47 8,18 8,08
EVA/3%0-MMT 6,02 7,16 8,60 8,64 8,30 8,25
EVA/5%0-MMT 6,13 7,05 8,58 8,73 8,60 8,53

Nhu vay, khi thém O-MMT vao EVA thi mo
men xo4n ban dau clia hé gidm xudng vi hé can
it nang luong hon trong qud trinh tron hop &
trang thdi néng chay, mot diéu kién rat thuan lgi
cho viéc gia cong ch€ tao vat liéu compozit
EVA/O-MMT theo phuong phdp tron hop truc
ti€p & trang thai néng chdy. Hién tugng nay,
theo chiing 161, chi cé thé 1a do trong he da xay
ra su tuong tdc t6t giita pha nén EVA véi O-
MMT (cic nhém OH bé mit cia O-MMT

tuong tic véi cadc nhém >C=0 va -C-O-C- cna
EVA).

2. Gian do6 nhiéu xa tia X (XRD) cta vat liéu
compozit EVA/O-MMT

Hinh 2 trinh bay gidn ddé nhiéu xa tia X
(XRD) cia O-MMT va cla vét liéu compozit
EVA/O-MMT véi cdc ham lugng O-MMT khéc
nhau.
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Hinh 2: Gian d6 nhiéu xa tia X cia O-MMT (A) va cta cdc mau EVA /O-MMT chira
1% O-MMT (B); 2% O-MMT (C); 5% O-MMT (D)

Trén phé nhiéu xa tia X chia O-MMT (dudng
A) ta thiy xudt hién pic & géc 26 = 2,319° tuong
tng v6i khoang cich co ban dy, = 38,07 A =
3,807 nm (dac trung cho clay da bién tinh) va
pic & gdc 20 = 4,554° tuong tng vSi khoang
cach co ban doy = 19,39 A (dic trung cho clay

tu nhién). Cic pic dac trung nay trén phé XRD
cha cdc miu compozit chia 1%, 3% va 5% O-
MMT (cic dudng B, C, D) da dich chuyén vé
phia géc nho theo chiéu tang cla ham lugng O-
MMT. Diéu dé6 chiing té cdu tric 16p cha MMT
chua bi phd vd ma chi xdy ra sy m& rong khoang

323



cach giita cdc 16p O-MMT khi trén hop né vao
EVA néng chay. Mic dé m& rong khoang cdch
ndy tdng theo sy tang cha ham lugng O-MMT
dua vao (bang 2). Dic biét, bang 2 con cho thdy,

khoang céch gifta cdc 16p & phan clay di bigy
tinh (de,) tang gép gin 3,3 ldn su ting khodng
cach gilta cdc 16p & phdn clay chua bién tinh

(door)-

Bdng 2: Khoang cach co ban giita cic 16p O-MMT da bién tinh dy, va
O-MMT chua duge bién tinh dg,

Theo ching téi, su chén cdc dai phan tir
EVA vao giita cic 16p O-MMT va sy tuong tac
gitta C=0 va -C-O-C- clia EVA di chén véi cac
nhém chic cia O-MMT 1a nguyén nhan lam
tang khoang cédch co ban giita cac 16p O-MMT
trong EVA. Cic tuong tic nay xdy ra trong
phan clay da bién tinh manh hon & phan clay
chua bién tinh.

T T, T T e e T e v
Bz - % a T e L - Bt -
iz

i Cindic g Sl

a

Méu O-MMT 1% O-MMT 3% O-MMT | 5% O-MMT
doh 1 3807 | 3901 i 39,11 | 4041
doga, A 1939 | 1974 [ 1980 2006 |

3. Anh hién vi dién tif quét cha vat liéu
compozit EVA/O-MMT

Tir cdc anh hién vi dién tir quét (SEM) cla
vat liéu compozit EVA/O-MMT véi cdc ham
lugng O-MMT tir 1 - 4% c6 thé dé dang quan
sat thdy su phu thudc cua cdu tric hinh thai va
st phan bS cia O-MMT trong nén EVA vao
luong O-MMT dua vao.
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Hinh 3: Anh SEM cia vat liéu compozit EVA chia (a) 2 % O-MMT; (b) 3 % O-MMT

Trén anh SEM cilia cc vat lieu compozit
EVA chita ham lugng O-MMT < 2% (hinh 3a)
ta thdy da s cdc hat O-MMT (mau tréng) cé
kich thuéc nhé tir vai chuc nm dén gan 100 nm
va | s6 it hat ¢6 kich thuéc khoang 700 nm.
Nhin chung, ching phan b6 twong dsi déng déu
trong polyme nén. Trong khi dé, & cac vat liéu
compozit EVA chita > 3% O-MMT (hinh 3b),
ngoai cac hat O-MMT c§ kich thuéc nho néi
trén con quan sdt thdy cac hat ¢6 kich thuge 16n
gdn 1 pm va sy phan bd ca ching trong nén
EVA kém déng déu hon so véi 2 miu trén.
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Nguyén nhan cia cdc hién tuong nay cé thé I,
trong diéu kién ch€ tao, & ham luong O-MMT 2
3% mot phan cdc hat O-MMT da két dam lai
khién ching khé phan tan déng déu trong pha
polyme nén, din dén hiéu qui tuong tic cla
chiing véi pha polyme bi han ché.

Tir két qua phan tich bing SEM va XRD c¢é
thé két luan ring var ligu EVA/O-MMT
compozit thu dugc bang phuong phép tron hop
néng chay cé cdu tric nano-compozit chén 16p
xen 1an c4u triic micro-compozit.



4. Tinh chat dién cua vat liéu compozit
EVA/O-MMT

Thong thudng, ngudi ta danh gid tinh chat
dién cla vat liéu thong qua céc dai luong hing
s6 dién moi (&) (dic trung cho dé phan cuc clia
céc phan tir phan cyc dién trong vat ligu dudi tac
dung cta dién trudng;, t6n hao dién moi

(tand) (dic trung cho su tén that ning luong
dién dudi dang nhiét nang cua vat liéu céch
dién); dién tré sudt khéi (py) va dién tr& sudt
mat (pgs) (ddc trung cho su cich dién) va dién dp
danh thing (E,) (dac trung cho d¢ bén dién cla
vat liéu trong dién trudng). Cic két qua do Judng
tinh chat dién clia vat liéu compozit EVA/O-
MMT & tan s6 30 kHz (bang 3).

Bdng 3: Anh hudng clia ham lugng O-MMT dén céc tinh chat dién clia
vét liéu compozit EVA/O-MMT

ﬁHém lugng O-MMT, % € tand oy, Q.cm Ps, 2 E,, kV/cm ‘
0 2,29 0,009 5,7.10"" 9.8.10"" 292
1 2,47 0,011 1,5.10*" 3,2.10% 296
1,5 2,48 0,012 1,1.10*" 2,7.10"" 312
2 2,52 0,012 1,0.10*" 1,8.10*" 354
3 2,54 0,013 74.10" 0,9.10%" 340
4 2,64 0,014 5.8.10*" 7.4.10"" 308
5 2,69 0,015 4410 3.2.10t% 302

Tir bang 3 thdy rat 16, € va tand cha cic vat
lieu compozit EVA/O-MMT déu [6n hon, con
dién trd suat khéi, py va dién tro suat mat, pg
cha ching lai nho hon céc dai lugng tuong ng
ciia EVA ban dau. Theo chiéu tang ham lugng
O-MMT trong compozit thi € va tand tang nhe,
rong khi py va pg lai giam dan. Nguyén nhan
cla cdc hién tugng néu trén 1a do trong khoang
O-MMT c6 nhiéu nhém phan cuc manh nhu
Si0,, AlOg, -OH va mot s6 cac ion nhu amoni,
Na*, K*, Al* din dén su gia ting hing s6 dién
méi cha vat liéu compozit. Mat khéc, kich thudc
ctia hat O-MMT nhé (& cap do nano), dé phan
tdn trong EVA khién cho khoang cich giita
ching rat gan nhau. Su tuong tac dién gilta céc
phan tr mang dién khi dugc dat trong dién
truong dan dén lam tang tén hao dién moéi va
lam gidm dién try sudt khoi cling nhu dién tro
sust mat khi tang ham lugng O-MMT.

Tir bdng 3 con thdy, dién 4p ddnh thing (E,)
cua vat liéu compozit EVA/O-MMT lén hon so
v6i E, cia EVA ban ddu, tdng theo sy tang cla
ham lugng O-MMT va dat gié tri cuc dai & ham
lugng O-MMT 2% (E,, = 354 kV/cm = 3,54.107
V/m), sau dé, lai giam khi ti€p tuc ting ham

lugng O-MMT t6i 5%. Hién tugng tang dién ap
dinh thing cla vat liéu compozit cé thé giai
thich boi sy tuong téc tot gita O-MMT va nén
EVA lam cho cdu tric nano chén Igp cta vat
liéu compozit chiém wu thé, trd nén chat ché
hon, nhu da thao luan anh SEM cua cdc mau.
Khi ham lugng O-MMT trong EVA tang lén
qué 2%, c6 thé, trong qud trinh tron néng chay
trén mdy tron noi, da xay ra sy két dim cla céc
hat O-MMT “du” khién su phan tan va tuong tac
cta ching v6i pha polyme nén bj can trd va cau
tric ctia vat liéu thu duge chh yéu la cdu tric
micro, kém déng déu va chat ché, dan dén E,,
clia vat liéu giam. D61 chiéu véi tai ligu [12],
trong d6 néu da s6 cdc vat lieu cach dién su
dung polyme nhiét déo nhu PE, PVC di hoa
déo, PP, PA... € ¢4 gid tri nho hon 10, con E, =
10’V/m, c6 thé két luan vat lieu EVA/O-MMT
compozit thu dugc [ vat liéu cich dién t6t khi
ham lugng O-MMT bang 1,5 va 2%.

IV - KET LUAN
1. Ba ché tao dugce vat liéu compozit trén co
sd EVA va O-MMT bing phuong phédp tron
néng chay & 160°C. Sy ¢6 mat cua O-MMT da
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lam giam md men xoan ban dau cla he, mot
diéu kién rat thuan loi cho viéc gia cong ché tao
vat lieu compozit EVA/O-MMT theo phuong
phédp tron hgp tryc ti€p & trang thdi néng chay.

2. Trong diéu kién ché€ tao, EVA da chén
vio khéng gian gita cdc lép cia O-MMT va
tuong tdc véi ching, din dén su md rong
khoang cdch gita cdc 16p O-MMT. Tuy nhién,
su tuong tic nay (xay ra & phdn clay da bién tinh
manh hon & phan chua bién tinh) chua di manh
dé phé v& cdu tric 16p ciia O-MMT. Két qua la,
vat lieu compozit EVA/O-MMT thu duoc cé cdu
tric nanocompozit chén I6p xen lin cdu tric
micro compozit.

3. Vat liéu compozit EVA/O-MMT thu dugc
c6 cdc tinh chat dién ddp Ung yéu cau cla vat
lieu cach dién tot. Dién dp danh thing dat gid i
cuc dai & ham lugng O-MMT 2%.

Céng trinh nay la két qud cua dé tai Nghién
citu co ban do Bé Khoa hoc va Céng nghé 1ai
trg.
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