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SUMMARY
Butadiene elastomer-modified ethylene-propylene-diene rubber

The modification of ethylene-propylene-diene rubber with butadiene
elastomer were prepared by the melt mixing method. The obtained data
indicate that EPDM and BR are partly compatible in the presence of DCP
as vulcanizing agent. The EPDM/BR blend in ratio 70/30 (by weight) with
the compatibilizer of VLP of 2 wt% shows the best compatibility and the
highest mechanical properties, thermal and environmental resistances.

1. Mé dau

Cao su etylen-propylen-dien (EPDM) ¢6 kha néng bén thoi tiét cao song
tinh chat co hoc thap, gia thanh cao. Chinh vi vdy, dé cai thién tinh chat co
hoc ciing nhu giam gia thanh cho vat liéu nay, ngudi ta thuong bién tinh
bang cao su hay nhua nhiét déo khac [1,2]. Riéng blend trén co s¢ EPDM
v6i cao su butadien (BR) ciing da duoc mot s tac gia nghién ctru voi nhiing
muc tiéu khac nhau [3,4,5]. Cong trinh ndy nghién ciru nghién ctru bién tinh
EPDM biéng cao su butadien (BR) dé nang cao tinh ning co hoc va giam gia
thanh cho vat liéu sir dung 1am nén cho viéc ché tao vat liéu nanocompozit
v&i nanosilica.

2.Vat liéu va phwong phap nghién ctru

Pé thuc hién nghién ctru, chung t6i st dung nhitng vat liéu sau: Cao su
EPDM 1a loai NDR 37060 ciia Cong ty héa chat Dow (Dow Chemical
Company); Cao su butadien la loai BRO1 cua céng ty BST Elastomers Co.,
Ltd. (Thai Lan); PEG la loai M-PEG4000 ciia cong ty héa chat Dongnam,
Trung Quéc; DCP va dau gia cdng cua cong ty Pudong-Dacao Shanghai,
Trung Qudcva mot s6 phu gia cao su thong dung khac.

VLP la mot oligome cua olefin, loai Excerex 30200B cua hang Mitsui
Chemical America, Inc.

Trén co sé don pha ché co ban tir cac thanh phan trén, chung toi thay thé
EPDM bang BR tir 10 dén 50% khéi lwong. Hon hop vat liéu dugc can tron
trén may can va tao mau trén may ép thi nghiém cta hing TOYOSEIKI
(Nhat Ban). Tir cac két qua khao sat tinh chat co 1y, do bén moi truong cua



cac mau vat liéu c6 ham lugng BR khac nhau, chon ra ham luong BR bién
tinh thich hop.

’ Tinh chét co Iy dugc xac dinh theo tiéu chgén hién héu}h cua Viét Nam,
cau tric hinh thai cua vat liéu duoc khao sat bang kjnh hién vi dién tor quét
(SEM) JSM-6490 cua hang Jeol (Nhat Ban), do bén nhiét dugc xac dinh
bang phuong phap phéan tich nhiét trong lugng trén may phan tich nhiét
Labsys TGA cua hang SETARAM (Phap) véi toc d0 nang nhiét la
10°C/phut trong moéi truong khong khi.

3. Két qua va thio luin
3.1. Anh huéng ciia ham lwong BR tdi tinh chit co Iy ciia vit liéu

Két qua khao sat anh hudng ctia ham luong BR t6i tinh chat co Iy cia vat
liéu duoc thé hién trong bang 1.

Bang 1: Anh huong cia ham luong BR t6i tinh ning co 1y cta vat lidu

Tinhchat | 5 pan  |Po dan dai [P6 dan dai | PO mai | D6 clng
: kéodat | khidat | dw[%] | mon |[Shore A]
% BR [MPa] [%6] [g/1,61km]
0 6,4 230 18 1,035 60
10 7.5 240 19 1,015 61
20 8,7 260 19 0,960 61
30 10,2 280 20 0,950 62
40 10,5 275 21 0,960 62
50 10,6 270 22 0,960 62
100 12,0 325 23 0,935 62

Nhén thy rang, khi ting ham luong BR thi d6 bén kéo dut, do dan dai
tuong ddi khi dat va do bén mai mon cta to hop vat li¢u tang dan va dat cuc
dai tai ham luong BR trong t6 hop 13 30 %. Khi ham luong BR vuot qué ty
1€ nay, céc tinh chat nay tang cham dan va tham chi con gam do6i chuat (¢ do
dan dai khi dat, do bén mai mon). Bén canh do, do dan du va do cliing ting
ting dan song khong nhiéu. Diéu nay c6 thé giai thich do BR ¢6 d6 bén kéo
dut, d§ dan dai khi dut cling nhu do6 bén mai mon cao hon, con dod cung va
d6 dan dai du chi cao hon ctia EPDM d6i chit do vdy khi phdi hop hai vat
li¢u nay vo1 nhau da tao ra hi€u ing nhu vay.

Theo cac tac gia Jin Hwan Go va Chang Sik Ha [3] thi EPDM va BR hau
nhu khong tuong hop, song qua két qua trén cho thiy, hai cdu tir ndy phan



nao twong hop v4i nhau khi déng luu héa véi DCP (thé hién su bién d6i cua
céc tinh chét co hoc cta blend nim trong khoang tinh chét cta hai vat liéu
riéng 1&). Piéu d6 co thé giai thich do qué trinh déng khau mach véi DCP
dan dén két qua trén. Dic biét o ty 16 EPDM/BR 70/30 hai ciu tir nay tuong
hop véi nhau kha tt, chinh vi vay ma tinh chit co hoc cua vat lidu ¢6 phﬁn
vuot tréi hon ¢ cac ty 1€ khac. Tu két qua nay, chung to6i chon ty 1€
EPDM/BR 1a 70/30 dé nghién ctru tiép.

3.2. Anh hwéng ciia chit lam twong hop tdi tinh chit co hoc ciia vit li¢u

Pé tang kha niang tuong hop cia EPDM va BR, chung toi sir dung chat
tuong hop VLP vao qua trinh phdi tron tao blend. Bang 2 1a két qua khao sat
anh hudéng ctia ham lugng VLP téi tinh cht co hoc cua vt liéu.

Bdng 2: Anh huong ctia ham luong VLP t6i tinh ning co 1y cta vat lidu

.| Dobén |Do dan dai |Po dan | Do mai mon | DY cing
Mauvatlieu | yeo gt | khidut | daidu |[cm¥/1,61km] | [Shore A]
[MPa] [%] [%]
EPDM/BR 10,2 280 20 0,950 62
(70/30)
EPDM/BRVLP | 1 285 20 0,935 62
(70/30/1)
EPDM/BRVLP | 15, 290 20 0,903 62
(70/30/2)
EPDM/BR/VLP 10,6 284 20 0,930 62
(70/30/3)

Nhan thay rang, khi c6 thém chat twong hop VLP, do bén kéo dut, bén
mai mon va d§ dan dai tuong ddi khi dat cua vat liéu duoc cai thién rd rét
Pic biét & mau c6 ham luong VLP 1a 2 % so véi polyme. Piéu nay cé thé
giai thich, mac du ca hai vat liéu BR va EPDM cung ¢6 do phan cuc thép
song do phan tir cong kénh va ciu trac khiac nhau nén viéc phan tan vao
nhau kho khan. Khi ¢6 thém VLP ciing 1a chat phan cuc thap, song c6 khdi
lwong phan tir thap (c6 Mw = 2900) duoc dua vao dd 1am giam d6 nhét cua
hé, tao diéu kién cho cac dai phan tir polyme linh dong hon va dé dang phan
tan vao nhau. Nho vay lam vat licu c6 cau trac déu din va chit ché hon, dan
dén lam ting tinh ning co hoc ciia vét lidu. Tuy nhién, khi ham luong VLP



qué cao s€ tap hop thanh pha riéng, can tr¢ tuong tac gitta cac dai phan tr
(giéng nhu mot chat héa déo) s& lam giam tinh ning co hoc cua vat liéu. Tir
nhiing két qua nay, chung t6i chon ham luong VLP 1a 2 % dé nghién ctu
tiép.

3.3. Anh huong ciia qud trinh bién tinh t6i tinh chdt nhiét ciia vit liéu

Tinh chit nhiét cua vat liéu dugc nghién ctru bang phuong phap phan
tich nhi¢t trong lugng (TGA) thuc hién trén may phan tich nhiét Labsys
TGA cua hing SETARAM (Phap) voi téc do nang nhiét 1a 10°C/phut trong
moi trudng khong khi. Két qua thu dugc, duoc trinh bay trong bang 3.

Bdng 3: Anh hudng ctia ham luong BR t6i qué trinh phan huy nhiét cta vat liéu

Vat lidu Nhiét d6 bat dau | Phan hily manh nhat | Ton hao khoi
EPDM 255,28 368,15 - 99,961
EPDM/BR 291,23 388,15 | 395,12 99,810
(90/10)
EPDM/BR 295,78 392,13 - 99,637
(70/30)
EPDM/BR/VLP 298,12 392,15 - 99,536
(70/30/2)
EPDM/BR 280,33 372,68 | 402,12 99,237
(50/50)
BR 302,15 408 - 99,222

Nhén thay rang, EPDM c6 d6 bén nhiét thap hon BR (thé hién & nhiét 46
bit ddu phan huy va phan huy manh nhét). Khi bién tinh v6i BR, nhiét do
bit ddu phan huy cling nhu phan hity manh nhit cua vét liéu déu ting lén.
Pic biét & mau c6 ty 16 EPDM/BR 1a 70/30, nhiét d6 bat dau phan huy 1a
295,78 °C, nhiét d0 phan huy manh nhét téi 392,13 °C va chi c6 mot nhiét
d6 phan hity manh nhat. Vat liéu blend tai ty 18 nay, khi c6 thém 2 % chét
lam twong hop VLP, nhiét do bat dau phan cta vt liéu ting 1én t6i 298,12°C
(cao hon mau khong c6 VLP gan 3 °C). Trong khi d6, & miu véi ty 1& 90/10
c6 2 nhi¢t d0 phan huy manh nhét, con mau co6 ty 1¢ 50/50 cling c6 2 vung




phan hity manh & khoang 372,68 °C va 402,12 °C (song khong thé hién rd)
ma qua trinh dién bién kha déu dan tir khi bat dau cho dén két thic qua trinh
phan huy nhiét. Tir két qua phan tich nhiét cho thiay blend EPDM/BR
(70/30) tuong hop voi nhau hon ¢ cac ty 1€ khac (¢ ty 1€ 90/10 cling nhu
50/50 c¢6 hai ving phan hiy manh cta hai cdu tir riéng &, dic biét ty 18
50/50 cuc dai phan huy cua hai cdu tir vé gan v6i nhiét d6 phan hity manh
nhat cta timg cu tr, con nhiét do bat dau phan hay cua blend thap hon ¢
cac ty 1& khac). Ciing tir nhitng két qua trén bang 3 cho thy, sy c6 mit cua
VLP da nang cao kha nang bén nhiét cta vat liéu, do VLP c6 tac dung lam
vét lidu c6 cau triic déu din va chit ché hon nhu phan trén da giai thich.

3.4. Céu tritc hinh thdi ciia vit liéu

CAu trac hinh thai cta vat liéu dugc nghién ctru bang kinh hién vi dién tur
quét. Cac hinh dudi day 1a anh chup SEM bé mit gdy ciia mot sé mau vat
lidu tiéu biéu.
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Hinh 1: Anh SEM bé mit gdy mau  Hinh 2: Anh SEM bé mit giy mau
cao su blend EPDM/BR (70/30) cao su blend EPDM/BR (50/50)
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Hinh 3: Anh SEM bé mit giy miu
cao su blend EPDM/BR/VLP
(70/30/2)
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Nhan thay rang: & miu cao su blend EPDM/BR ty 18 50/50 bé mit gay
c6 cdu trac thd rap, trong khi d6 bé mit gdy ¢ mau c6 ty 16 EPDM/BR ty 1¢
70/30 ¢6 cau trac déu din, chat ché hon. Riéng mau c6 thém VLP, vat liéu
c¢6 dang cau trac khac han, bé mat khong thay c6 hién tuong phéan pha, trén
bé mat gly c6 hién tuong pha v “déo” hon do tac dung ctia VLP. Chinh vi
vay vat liéu blend EPDM/BR ¢ ty 1€ 70/30 (c6 va khong c6 VLP) co tinh
chit co hoc va do bén nhiét cao hon & cac ty 1€ khac.

3.5. H¢ so6 gia héa ciia vit ligu

Pé danh gia so bd kha ning bén mdi trudng cua vt liéu, ching toi tién
hanh x4c dinh hé sb gia hoa cua vat liéu theo TCVN 2229-77 véi nhiét do
thir 13 70 °C trong khong khi va trong nudc mudi 10% & thoi gian 96 gio.
Nhitng két qua thu duoc trinh bay trong bang 4 dudi day.

Bang 4: Heé s6 gia hoa ctia mot sb vat liéu trong khdng khi va trong
nude mudi 10 %

Vit liéu Hé s6 gia hoatrong | Hé sb gia hoa trong
khong khi nuée mudi 10 %
EPDM 0,99 0,96
EPDM/BR (90/10) 0,93 0,90
EPDM/BR (70/30) 0,92 0,89
EPDM/BR/VLP 0,94 0,91
(70/30/2)

EPDM/BR (50/50) 0,85 0,80
BR 0,82 0,80

Nhan théy rﬁng véi su ¢ mit cua BR, hé s6 gia hoa cua vat li€u ca trong
hai méi truong khong khi va nudc mudi déu giam manh. Khi ham luong BR
cang tang, hé s6 gia hda cang giam do EPDM c6 kha niang bén moi truong,
thoi tiét t6t hon BR [1]. Tuy nhién, trong khoang ham luong BR nhé hon
hodc bang 30 % hé sd gia hoa giam cham, vi nhu trén di noéi, do & ty 1¢
EPDM/BR 1a 70/30 hai vat li¢u nay c6 kha nang hoa tron vao nhau t6t hon,
do vay cac phan tir EPDM c6 thé che chan tac dong ciia méi trudng vio vat
ligu, gitr cho vat liéu it bi ph4a huy. Tuy nhién khi ham luong BR ting t61
50% thi sy suy gidm x4y ra manh m€ do mot mat ham lugng EPDM gidm,



mit khac, do vat liéu cd két cAu kém chit ché khién cho su pha huy ctia moi
truong ddi voi vat liéu manh hon. Ciing tir két qua trén con cho thay, khi c6
mit ctia chat lam twong hop VLP 1am cho su suy giam tinh ning co hoc cta
vat li€u cham hon do tac dung lam vat li¢u két cAu chit chd hon nhu phﬁn
trén da ching minh.

4. Két luan

Tir nhitng két qua nghién ctru thu duoc cho thay ring:

- EPDM/BR la hai polyme it trong hop nhau, song & ty 1€ EPDM/BR (70/30)
cac cAu tir nay c6 kha nang hoa tron t6t v&i nhau hon ca. Mat khac, tac dung
dong khau mach voi DCP d3 1am ting kha nang tuong hop cho vat liéu.

- Vit liéu blend EPDM/BR c¢6 tinh chit co hoc, dd bén nhiét cao hon
nhung kha nang bén moi truong kém hon EPDM khong bién tinh. Trong do,
blend EPDM/BR (70/30) ¢4 c6 cdu triic déu din va chat chg, c6 tinh ning co
1y k¥ thuat cao hon ¢ cac ty 1€ khac. Pac biét khi c¢6 thém 2 % VLP, cac tinh
nang nay cua vat liéu dugc cai thién dang ké.

- Viéc bién tinh EPDM bang BR ngoai viéc tang cuong tinh chét co hoc,
d6 bén nhiét con lam giam gia thanh cho vat liéu (BR c6 gia thap hon han so
v6i EPDM). Do viy, két qua nay con c6 kha ning mo ra trién vong (ng
dung trong thuc té cua vat liéu nay.
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