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TOM TAT

Trong nghién cGu nay, vat liéu polymer nanocompozit trén cg s6 vai sgi cacbon/epoxy gia cuong graphen oxit (GO) va GO bién tinh véi 3-aminopropyl
triethoxysilan (APTES) dugc ché tao bang phuang phap xép I6p tha cong. Céc tinh chét vat liéu dugc khao sat danh gia béng phd hong ngoai (FTIR), kinh hién vi
dién tk quét (SEM), céc tinh chét ca Iy theo cac tiéu chudn 150, ASTM. Két qué cho thdy, GO véi nhém chiic -COOH da dugc bién tinh thanh cong vdi APTES lam
vdt liéu gia cudng cho nhya nén epoxy. Khi dugc gia cudng GO-APTES, d6 bén kéo diit cta vat liéu nanocompozit epoxy/GO-APTES déu cao han so vdi epoxy/GO
va & ham lugng t6i uu GO-APTES la 0,3% vat liéu nanocompozit epoxy/GO-APTES ¢4 gia tri do bén kéo diit cao nhat 125,18Mpa. Vat liéu nanocompozit vai sgi
cachon/epoxy/GO-APTES (0,3%) cd dd bén kéo diit 583,59MPa, d bén uén 338,25MPa va do bén va dap 142,19k)/m?, cao hon déng ké so vdi cdc mau vat liéu
nanocompozit vai sgi cachon/epoxy khdng gia cudng hay gia cutng vdi GO. Nguyén nhan la do bién tinh véi APTES da lam tdng tuong tac pha giifa polyme nén
epoxy vdi GO.

Tirkhéa: Nanocompozit, graphene oxit, vdi soi cacbon, bién tinh silane.

ABSTRACT

In this study, polymer nanocomposites based on carbon/epoxy reinforced with graphene oxide (GO) as well as GO modified with 3-aminopropyl
triethoxysilane (APTES) were prepared by hand lay-up technics. The properties of the materials were characterized by infrared spectroscopy (FTIR), scanning
electrone microscopy (SEM), the mechanical properties according to 150, ASTM standards. The result reveals that GO with COOH group was successfully modified
with APTES for reinforcement of epoxy. The tensile strength of epoxy/GO-APTES nanocomposites was higher than that of epoxy/GO nanocomposites. At the
optimal GO-APTES content of 0.3%, the epoxy/GO-APTES reached the highest tensile strength of 125.18MPa. The polymer composites carbon/epoxy/GO-APTES
have the tensile strength of 583.59MPa, bending strength of 338.25MPa and impact strength of 142.19kJ/m?, higher than that of un-reinforcement or GO
reinforcement epoxy. The reason was the stronger phase interaction between epoxy and GO modified with APTES.

Keywords: Nanocomposite, graphene oxide, carbon fiber, silane modification.
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1. MG PAU

Trong nhiing nam gan day, vat liéu compozit tinh
nang cao dinh huéng Uing dung cho nghanh hang khong,
may bay khéng ngudi ldi... da thu hut dugc su quan tam
nghién ctu I6n trén thé gidi cling nhu trong nudc. Trong
sO do, vat liéu compozit trén co sG vai sgi cacbon va epoxy
da va dang dugc nghién cuiu, ing dung rong rai trong cac
[inh vuc doi héi cac tinh nang cao cla vat liéu do vai sgi
cacbon cé cac tinh chat co ly cao, c6 kha nang chiu nhiét
t6t nén co6 thé lam viéc 6n dinh & nhiét d6 cao trong thai
gian dai, khéng bi tac dong bdi yéu té thai tiét nhu do am,
bén trong cac moi trudng an mon. Cac cong trinh nghién
cUu [1-4] cling da cho thay, vat liéu compozit trén co sG
vai sgi cacbon c6 nhiing uu diém néi bat nhu d6 bén cao,
nhe cé thé iing dung dé ché tao cac sdn pham dung trong
hang khong, trong phdu thuat chinh hinh thay thé cac
kim loai, hgp kim; cac sdn pham dung trong thé thao nhu:
thuyén kayak, gay danh golf va cac loai dung cu thé thao
khac....

Graphene la loai vat liéu c6 cau truc 2 chiéu, trong d6
C véi lai héa sp? da tao nén cau trdc dang t6 ong rat bén
viing. N6 c6 nhiing tinh chat hét sic dac biét nhu d6 bén
co hoc cao, d6 dan dién cao va kha nang che chan dang
phan t [5]. Do vay, loai vat liéu nay c6 nhiéu trién vong
Ung dung lam chét gia cudng nano trong linh vuc nhu
compozit, phliva son. Tuy nhién, né c6 nhugc diém la khé
phan tan trong dung méi hitu cc va polyme. Trang thai
phan tan cuta vat liéu lién quan dén kha nang tuong tac
gitta graphene-polyme do luc hut van der Waals va tuong
tac gilra cac sgi nano va moi trudng phan tan. Vi vay viéc
tao ra vat liéu nano nay vai dd phan tan tét va 6n dinh la
mot hudng nghién ctu dugc nhiéu nha khoa hoc quan
tam. Hién nay c6 rat nhiéu phuong phéap da dugc tim ra
dé khic phuc nhugc diém trén. Trong d6 phuang phép
chiic nang héa bang cach thém cac nhém chiic nang vao
bé mat graphene la mot trong nhiing huéng di hiéu qua
dé khdc phuc nhiing nhugc diém nay. Cac nhém chuic c6
thé 13 cac nhdm hitu co nhu silan, amino hodc ankan...
[6-8] khong chi la cach hiéu quéa dé ngan nguia su tich tu
ma con dé cai thién kha nang trén 1an cda graphene vai
polyme bdng cach tdng cudng tuong tac bé mat théng
qua lién két hoa hoc.

Trong nghién ctu nay, graphene oxit (GO) bién tinh
bé mat bang 3-aminopropyl trimethoxysilance (APTES)
dé lam vat liéu gia cudng cho polymer nén epoxy nham
ché tao vat liéu polyme nanocompozit cé tinh nang cao
vai sgi cacbon/epoxy. Cac ciu trucg, tinh chat vat liéu dugc
khao sat bang phd héng ngoai (FTIR), kinh hién vi dién tu
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quét (SEM), phan tich nhiét khéi luong (TGA), céc tinh
chat ca ly theo tiéu chuan 1SO, ASTM.

2. THUC NGHIEM
2.1. Hoa chat

Graphene (Sigma - Aldrich) dang bét, kich thudc hat
25um, dién tich bé mat riéng 120 - 150m?/g, nhua epoxy
Epicote MGS LR 385 (Hexion, Buc), ti trong: 1,18 -
1,23g/cm?; d6 nhét & 25°C: 600 - 900mPas, chat dong ran
epicure LH 386 (Hexion, Duc) ti trong & 20°C: 0,94 -
0,97g/cm?3, vai cacbon CS16P-T800-55 (Trung Qudc), dinh
lugng 559/m?; d6 day 0,07mm.

2.2. Phuong phap ché tao mau

2.2.1. Bién tinh bé mdt cda graphene oxit (GO) bdng
3-aminopropyl trimethoxysilance (APTES-GO)

Can 0,5g graphene cho vao binh cau day tron 250ml,
cho 60ml hén hop dung dich axit dam dac HsPO4:H,SO, ti
[& 1:9 vao binh cau tién hanh rung siéu am hén hgp trong
khoang 30 pht sau d6 cho tiép 1g KMnO,4 vao hén hop
va khudy gia nhiét & 50°C, trong 6 gi&. Hon hgp sau khi du
thdi gian phan (ng thi tién hanh pha loang bang 100ml
nudc deion va 5ml H,0, sau d6 tién hanh li tdm. Rira nhiéu
lan bdang nudc cat dén khi loai bd hoan toan bang axit
sau d6 dem di sdy chan khong trong 48 gi¢ thu dugc
GO-COOH.

Can 0,125g GO-COOH vao coc. Lay coc mai can 59
(3-Aminopropyl) Trimethoxysilance va 93,84g EtOH
khudy trong 15 phut. Sau khi xong nho ti tr GO-COOH
vao (3-Aminopropyl) Trimethoxysilance diéu chinh
pH =5 tién hanh khudy lién tuc trong vong 2 gid tai nhiét
dé phong. Sau 2 gid tién hanh diéu chinh pH = 11 bédng
dung dich NaOH réi tién hanh loc, rifta bang nudc cat thu
dugc APTES-GO.

2.2.2. Ché tao vdt liéu nanocompozit epoxy/ GO
(GO- APTES) va compozit vdi soi cacbon/epoxy-GO
(GO-APTES)

Dé ché tao vat liéu compozit, ty 1& chat dong ran:
epoxy la 35% theo huéng dan ctia nha san xuat.

a) Ché tao nanocompozit epoxy/ GO (GO-APTES)

Chuan bi hén hgp nhua gém: 50g epoxy va 17g chat
déng ran, hai chat nay dugc dé & cac céc riéng biét. Phan
tan GO, APTES-GO vao nhua nén epoxy véi cac ham lugng
nghién ctu: 0,1%; 0,2%, 0,3% va 0,4 % wt (so v&i hon hop
nhua epoxy/chat dong ran) trong c6c thay tinh bang may
khudy tir & nhiét d6 60°C véi toc do 800 vong/phdt trong
30 phut dé cho cac hat nano phan tan déng déu trong
nhua epoxy, sau dé dé ngudi dén nhiét d6 phong. Thém
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chat dong ran vao hén hgp, mau dugc khuay déu trong 2
phut. Hon hop keo epoxy/GO (GO-APTES) dugc tién hanh
loai bo bot khi c6 trong mau keo bang cach hut chan
khoéng cho dén khi loai bd hoan toan cac bot khi. Sau d6,
hén hop keo dugc d6 vao cac khudn silicon theo tiéu
chuén nghién ctiu va qua trinh déng ran xay ra & nhiét do
phong trong 24 gid. Qua trinh x{ ly nhiét sau déng ran
dugc thuc hién trong ta sdy & nhiét dé 60°C, thai gian 12
gi®. Cac mau nghién ctu dugc luu mau va diéu hoa &
nhiét d6 25°C trong thgi gian 7 ngay trudc khi tién hanh
do tinh chat ca ly.

b) Ché tao compozit vdi soi cacbon/epoxy-GO (GO-
APTES)

Compozit vai sgi cacbon/epoxy-GO (GO-APTES) dugc
ché tao vai ti 1é 60% vai sgi cacbon va 40% nhua nén, s6
I6p vai soi cacbon 1a 8 I6p. San pham dugc lam trén khudn
kinh c6 kich thudc 24x24cm, D€ gidm su bam dinh cla
mau sau khi déng ran, cac tam teflon c6 d6 day 1,5mm
dugc st dung nhu la cac tam 16t gitta mau va khuoén ép.
Keo epoxy/GO (GO-APTES) dugc chudn bi nhu trong muc
a. Sau do, cac I6p vai cacbon dugc tdm keo va sép chéng
lén nhau. Sau 24 gi¢ dong ran & nhiét d6 phong, mau
dugc 1ay ra khoi khuén ép va tién hanh say mau & 60°C
trong thdi gian 12 gid dé mau dugc déng rén hoan toan.
Cac mau nghién cttu dugc luu mau va diéu hoa & nhiét do
25°C trong thoi gian 7 ngay trudc khi tién hanh do tinh
chatcoly.

2.3. Phuong phap kiém tra danh gia vat liéu

- Phuong phdp xdc dinh d@é bén uén: D6 bén udn clia vat
liéu dugc xac dinh theo tiéu chuan ISO 178:2010 (E) trén
may INSTRON 5582-100kN (Hoa Ky), téc do udn
2mm/phut.

- Phuong phdp xdc dinh dé bén kéo: D6 bén kéo cla vat
liéu dugc xac dinh theo tiéu chudn ISO 527-1:2021 trén
may Gotech Testing Machine (Pai Loan). T6c dé kéo
5mm/phut & nhiét d6 phong.

- Phuong phdp xdc dinh d6 bén va ddp: D6 bén va dap
Izod clia vat liéu dugc xac dinh theo tiéu chudn ASTM
D256 trén may TM2101-T5.

- Hinh thdi bé mat vdt liéu: Hinh thai bé mat vat liéu
dugc nghién ctru bai kinh hién vi dién ti quét (SEM, Zeiss
JSM 6610 LA - Jeol, Nhat Ban).

- Hinh thdi cdu tric vdt lidu: Hinh thai cau trac vat liéu
dugc phan tich phd hong ngoai trén may phé héng ngoai
GXPerkinElmer- USA trong vung tur 450 + 4000cm™.

- Phan tich nhiét trong luong TGA: Si dung thiét bi
phan tich nhiét TGA, Labsys, Stearam, Phap véi dai do tu
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25 + 600°C, téc do gia nhiét 5°/phut trong maéi trudng khi
nito.

3. KET QUA VA THAO LUAN

3.1. Khdo sat bién tinh bé mat graphene oxit véi
APTES

Tién hanh gan cac nhom chic hitu co'silan [én bé mat
GO thong qua phdn tng gitta GO-COOH phan Ung véi cac
chat hitu co 3-aminopropyl triethoxysilan:

CH,

COCH 0 /
H,C._.0.2.0._CH;
‘ ki RN
H:POH:80; . ‘ 00
(4 19) HooC 0O0H Y/ NH,

— 1 @ — o ’O/—"
HO OH Sis

OH COOH 0 o0
Graphene CO-COOH APTES.CO

Hinh 1 so sanh phd FTIR ctia graphen ban dau, GO va
GO bién tinh APTES. Phan tich cac dinh phé FTIR cho thay,
pic & s6 song 3256,27cm™ dac trung cho dao déng cla
nhém -OH trong GO. Pay cling c6 thé la lién két gida
nhém -OH ctia GO véi nudc hap thu, hodc gitta cac nhém
-OH cla GO véi nhau. Céc pic & sé song 1712,28cm™ la
dac trung cho nhém cacbonyl clia andehyde hodc axit
hodc xeton. Pic s6 song 1622,52cm™ tuang Ung véi dao
dén C-OH ctia nhém hydroxyl [4]. Trong phd FTIR cda
APTES-GO cho thdy c6 cac dinh hap thu dac trung &
1167,28cm™ la dao déng ctia nhom Si-O-C va dinh hap
phu tai 1034,33cm™ do dao dong cua Si-O-H. Cac dinh
846,23cm™ va 688,13cm™' la danh cho cac dao dong kéo
gidn va uén cGa mang Si-O-Si [5], diéu nay khang dinh c6
su phan Ung cla 3-aminopropyl triethoxysilan véi GO-
COOH dé tao thanh APTES-GO dugc hinh thanh.

—— APTES-GO
— G0
— GNP

80

ELTILT

70+

60
35800

Hinh 1. Ph FTIR cla Graphene (GNP), GO va APTES-GO

3.2. Nghién citu lua chon ham lugng APTES-GO tdi uu
trong nhua nén epoxy

T T T T T
2000 2500 2000 1500 1000 S00

Dé nghién ctu lua chon ham lugng phu gia trong
nhua nén epoxy tién hanh do d6 bén kéo dut vsi ham
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lugng GO va APTES-GO khéc nhau ttr 0 - 0,4% khéi lugng
so v&i nhua nén epoxy. D6 bén kéo dit cla cac mau
nanocompozit epoxy/GO va epoxy/APTES-GO dugc chira
trong hinh 2.

Két qua & hinh 2 cho thay d6 bén kéo dut tang khi tang
ham lugng phu gia ti 0% dén 0,3%, tuy nhién khi tang
ham luong phu gia lén 0,3% thi d6 bén kéo dut lai giam
xuéng. Pat gia tri cao nhat tuong Ung véi ham lugng
0,3%. Dong thai vat liéu nanocompozit cé6 APTES-GO thi -
do bén kéo dut tot hon so véi cé GO. biéu nay dugc giai 5.00um
thich la do khi cé thém phu gia GO, APTES-GO ¢6 su xuat
hién clia cac nhém carbonxyl va cac nhém hitu co nhu
silan. Cadc nhdm nay tao thanh céac diém hoat héa dé tao
lién két vGi cac phan t&rnhém chiic clia cac phan tirepoxy,
giup cho cau truc khi dugc dién day bang GO hoac mach
dai phan t epoxy chén vao gilta cac I6p GO, dé bén lién
két gitra mach dai phan ti epoxy véi cac lép GO dugc tang
lén. Tuy nhién, véi 0,4% khéi lugng GO thi sé tén tai cac
hat GO du. Luc nay, trong hé sé hinh thanh pha riéng biét,
pha v& cau trac dong nhat cla hé epoxy/GO. Dudi tac
dung ctia ngoai luc, ing suat sé phan bé khong déu trong
khoi vat liéu lam cho d6 bén clia mau giam. Biéu nay ciing
dugc ching minh théng qua hinh théi cu tric cta bé
mat gay vat liéu nanocompozit tao thanh. Két qua dugc
chira trong hinh 3.

—H=GO
120 { —m=APTES-GO

10.0um

0 0.1 0.2 0.3 0.4 Hinh 3. Anh chup SEM bé mét gay cdia vat liéu nanocompozit a) epoxy, b)
Ham lrong (%) epoxy/GO0, ¢) epoxy/APTES-GO
Hinh 2. D9 bén kéo diit cia nanocompozit epoxy/G0 va epoxy/APTES-GO TU hinh 3a cho thay, khéng chia phu gia thi bé mét
vat liéu nhan, phang khi c6 thanh phan phu gia ti hinh
3b, 3¢ cho thdy bé mat dut gay clia nanocompozit chita
GO chua bién tinh lién két khong chiét ché véi nhua nén
epoxy trong khi d6 bé mat dut gay clia nanocompozit
chia APTES-GO phan tan t6t va dong déu trong nhua
epoxy. Viéc bién tinh GO da cai thién su phan tan va lién
két lién bé mat ctia chiing vai nén epoxy do su hinh thanh
clia cdc nhdm chic hitu co silan trén bé mat cta GO. Tai
trong tU bén ngoai ap dat [én mau vat liéu dugc chuyén
tai déu dén APTES-GO va nén epoxy khi APTES-GO phan
tan dong déu (khong két tu) va két dinh tot véi nén epoxy.
Trong khi d6, trong trudng hgp khong bién tinh, su tap

MS-NKL 5.0kV 5.5mm x10.0k SE(M) T g 00um

a)
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hagp va lién két lién bé mat yéu clia GO véi nén epoxy gay
ra su khong tao két dinh tai lién bé mat, tao ra vét nut.

DO bén nhiét cta vat liéu epoxy/GO va epoxy/APTES-
GO dugc danh gia bang phuong phap phan tich nhiét
khoi lugng (TGA). Hinh 4 1a gian d6 phan tich nhiét khoi
lugng TGA cula vat liéu nanocompozit epoxy/GO va
epoxy/APTES-GO.

Két qua cho thay c6 su khac biét ré rét ctia nhiét do
phan hiy ban dau cta epoxy gia cudng GO va APTES-GO.
Nhiét do bat dau phan huy epoxy/ GO la 298,23°C. Khi
dugc gia cudng véi APTES-GO, nhiét do bat dau phan huay
clGia epoxy/APTES tang lén rd rét 345,63°C. Nguyén nhan
cho su gia tiang nhiét d6 phan huy ban dau cua
epoxy/APTES-GO la do cdc nhém chic COOH clia GO
dugc thay thé bang cac nhom chuc silane cé d6 bén phan
hdy nhiét cao hon [9].

— EP-APTES-GO
100 —  EP-CO

30
—_
= : :
it APTES-GO GO APTES-GO
650
31.
]

20

o T T

T T T
100 200 300 400 500 500
Nhiét @ (°C)

Hinh 4. Phén tich nhiét TGA clla nanocompozit epoxy/GO va epoxy/APTES-
G0
3.3. Khdo sat tinh chit co hoc cha vat liéu
nanocompozit vai sci cacbon/epoxy/APTES-GO

Dé& danh gia anh hudng clia GO bién tinh vai APTES,
cdc mau nanocompozit vai sgi cacbon, vai sgi
cacbon/epoxy-GO (0,3%) va vai sgi cacbon/epoxy-GO-

Hinh 5. Mot s hinh &nh ché tao mau nanocompozit vai soi cachon/epoxy

Bang 1. Tinh chét co hoc clia vat liéu nanocompozit

s Pobén | Dobénva | Dobén
Ky hiéu mau ’ j :

APTES (0,3%) dugc ché tao. Ty & vai sgi cacbon/epoxy la kéo (MPa) | dap (k)/m’) | udn (MPa)
60/40, s6 16p vai sgi 8 I16p. Két qua do dd bén kéo, dd bén | Vi sgi cachon/epoxy 548,36 133,40 317,45
va dap va dé bén udn dugc tom tat trong bang 1 (Mdi | y3i i cachon/epoxy-G0

mau dugc do 3 1an va lay gia tri trung binh). 0,3%) 565,63 137,70 327,11

Vi sqi cachon/epoxy-APTES-
G0 (0,3%)

Két qua bang 1 chi ra rang, vat liéu nanocompozit vai
sgi cacbon/epoxy khi cé mat clia GO va APTES-GO thi cac
tinh chat co hoc (46 bén kéo dut, d6 bén va dap, do bén
uén) t6t han so véi mau kkdng dugce gia cudng. Trong dé
mau vat liéu gia cuong véi APTES-GO c¢6 céc tinh chat co
hoc la t6t nhat, tang khoang 6,3 - 6,7% so v&i mau khong
c6 chat gia cudng. Do bén kéo dut clia compozit vai soi

583,60 142,19 338,25
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cacbon/epoxy-APTES-GO (0,3%) la 583,60MPa, d6 bén va
dap 142,19kJ/m? va d6 bén uén 338,25MPa. Diéu nay
dugc giai thich nhu sau: Khi gan nhom chiic hitu co silan
vao GO (APTES-GO) thi cadc nhém chiic hitu co nay tao cac
lién két cong hoa tri véi cac phan tinhdm chiiic ciia epoxy
va vai sgi cacbon, giup lam tang tuang tac pha, tang kha
nang két dinh tao 1én cdu tric nanocompozit c6 doé sit
chat, gan két chat ché gira chat gia cudng, nhua nén
epoxy va vai sgi cacbon dan dén tinh chat co hoc ctia vat
liéu dugc nang cao hon so véi GO chua bién tinh va mau
khéng chia GO [6].
4. KET LUAN

Da nghién cliu ché tao dugc vat liéu polyme
nanocompozit trén co s& vai sgi cacbon/epoxy gia cudng
graphen oxit (GO) va GO bién tinh véi 3-aminopropyl
triethoxysilan (APTES) dugc ché tao bang phuong phap
x€p I6p thu cong. Két qua cho thay, GO véi nhém chiic
COOH da dugc bién tinh thanh céong véi APTES lam vat
liéu gia cudng cho nhua nén epoxy. Khi dugc gia cuong
GO-APTES, d6 bén kéo dut cua vat lieu compozzit
epoxy/GO-APTES déu cao hon so véi epoxy/GO va & ham
luong t6i uu GO-APTES la 0,3% vat liéu nanocompozit
epoxy/GO-APTES ¢6 gia tri do bén kéo dut cao nhat
125,18MPa.Vat liéu compozit vai sgi cacbon/epoxy/GO-
APTES (0,3%) c6 d6 bén co hoc tang tir 6,3 - 6,7% so VJi
mau khéng chia chét gia cudng dat gia tri d6 bén kéo dut
583,6MPa, d0 bén udén 338,25MPa, dd bén va dap
142,19kJ/m?2. Diéu nay c6 y nghia quan trong trong ting
dung clia vat liéu doi hoi can tinh chat co hoc cao.

LO1 CAM ON

Nhém téc gid cdm on B6 Khoa hoc va Cong nghé da
tai trg cho nghién ctru nay véi dé tai ma sé6 NDT/AT/22/22.
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