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MỞ ĐẦU 

1. Lý do lựa chọn đề tài 

Ngày nay, vật liệu polyme đƣợc sử dụng rộng rãi trong nhiều lĩnh vực của đời 

sống và công nghiệp nhờ ƣu điểm nhƣ trọng lƣợng nhẹ, độ bền cơ học cao, ổn định 

hóa học, không bị ăn mòn, dễ gia công và tạo hình đa dạng. Tuy nhiên, nhƣợc 

điểm lớn nhất của polyme là tính dễ cháy do cấu trúc hóa học và thành phần hữu 

cơ, điều này hạn chế đáng kể khả năng ứng dụng trong các ngành yêu cầu cao về 

an toàn cháy nổ nhƣ điện, điện tử, xây dựng, ô tô, dệt may hay hàng không vũ trụ. 

Do đó, việc cải thiện khả năng chống cháy của vật liệu polyme vừa có ý nghĩa 

khoa học vừa mang tính thực tiễn sâu sắc. 

Để làm chậm cháy hoặc chống cháy cho polyme, hai hƣớng chính đƣợc áp 

dụng là: (i) đƣa trực tiếp nhóm chức chống cháy vào cấu trúc polyme thông qua 

phản ứng hóa học; (ii) bổ sung phụ gia chống cháy để tạo vật liệu polyme 

compozit. Cách thứ nhất cho hiệu quả bền vững nhƣng khó thực hiện và chi phí 

cao. Cách thứ hai thuận lợi, chi phí thấp, song hiệu quả và tính chất cơ lý phụ 

thuộc mạnh vào bản chất và hàm lƣợng phụ gia. 

Trong đó, phụ gia hữu cơ thƣờng cho hiệu quả chống cháy tốt nhƣng chứa 

halogen, khi cháy sinh nhiều khói và khí độc, gây hại sức khỏe và môi trƣờng. 

Ngƣợc lại, phụ gia vô cơ an toàn, rẻ, có khả năng ức chế khói nhƣng thƣờng cần 

hàm lƣợng lớn, dẫn tới hiện tƣợng kết tụ, phân tán kém và làm suy giảm tính chất 

cơ lý của vật liệu. Để khắc phục hạn chế này, hƣớng đi hiện nay là chế tạo chất 

chống cháy vô cơ ở kích thƣớc nano và biến tính bề mặt bằng các tác nhân hữu cơ, 

giúp cải thiện khả năng phân tán và tƣơng hợp với nền polyme. Cách tiếp cận này 

vừa tăng hiệu quả chống cháy, vừa giảm lƣợng phụ gia sử dụng, qua đó duy trì 

hoặc cải thiện tính chất cơ học của vật liệu. 

Xuất phát từ những lý do trên, nghiên cứu sinh lựa chọn hƣớng nghiên cứu 

“Nghiên cứu tổng hợp kẽm borat, nhôm hydroxit và hydrotalcit dạng tấm nano 

ứng dụng chế tạo polyme compozit chống cháy” nhằm góp phần giải quyết yêu cầu 

thực tiễn về phát triển vật liệu polyme vừa có tính năng cơ lý tốt, vừa an toàn trong 

sử dụng. 

2. Mục tiêu nghiên cứu của luận án 

Tổng hợp đƣợc một số vật liệu vô cơ vật liệu cấu trúc nano dạng tấm mỏng 

bao gồm nano kẽm borat (nZB), nano nhôm hydroxit (nATH), nano hydrotalcit 

(nHT) có hình thái, cấu trúc và đƣợc biến tính bề mặt hoặc lai ghép với các hợp 

chất hữu cơ, nhằm tăng khả năng phân tán trong chất nền polyme làm phụ gia chế 

tạo compozit chống cháy trên nền nhựa polypropylen (PP) và epoxy (EP). 

3. Nội dung nghiên cứu 

- Nghiên cứu tổng hợp và xác định hình thái, cấu trúc, tính chất của nZB. 

- Nghiên cứu tổng hợp và xác định hình thái, cấu trúc, tính chất của nATH. 

- Nghiên cứu tổng hợp và xác định hình thái, cấu trúc, tính chất của nHT. 

- Nghiên cứu chế tạo nanocompozit chống cháy trên nền nhựa nhiệt dẻo PP, 

có sử dụng các hạt nano đã chế tạo đƣợc làm phụ gia. 

- Nghiên cứu chế tạo nanocompozit chống cháy trên nền nhựa nhiệt rắn EP, 

có sử dụng các hạt nano đã chế tạo đƣợc làm phụ gia. 

4. Phƣơng pháp nghiên cứu 

- Phƣơng pháp tổng hợp vật liệu cấu trúc nano. 
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- Phƣơng pháp chế tạo vật liệu compozit chống cháy. 

- Phƣơng pháp khảo sát đánh giá hình thái đặc trƣng, tính chất của các vật liệu 

cấu trúc nano. 

- Phƣơng pháp khảo sát đánh giá tính chất của các vật liệu chống cháy. 

5. Ý nghĩa khoa học và thực tiễn 

Luận án đã góp phần làm rõ quy trình tổng hợp, đặc trƣng cấu trúc và tối ƣu 

hình thái của một số vật liệu nano vô cơ nhƣ ZB, ATH và HT, từ đó mở rộng hiểu 

biết về mối quan hệ giữa cấu trúc, hình thái với tính năng chống cháy. Các kết quả 

nghiên cứu đã chứng minh hiệu ứng hiệp đồng rõ rệt khi kết hợp các hạt nano này 

với các phụ gia chống cháy khác trong nền polyme, đặc biệt là trong nền nhựa PP 

và EP. Kết quả phân tích cơ chế chống cháy diễn ra đồng thời ở cả pha khí và pha 

rắn, góp phần bổ sung nền tảng khoa học cho lĩnh vực vật liệu polyme compozit 

chống cháy không chứa halogen. 

Về ý nghĩa thực tiễn, các mẫu vật liệu chế tạo đạt tiêu chuẩn chống cháy cao 

(đối với mẫu compozit trên nền nhựa EP đạt xếp hạng UL-94 V-0, chỉ số LOI > 

30%), đồng thời cải thiện cơ tính và giảm lƣợng phụ gia cần dùng, giúp tiết kiệm 

chi phí. Việc sử dụng các hệ phụ gia chống cháy không halogen, thân thiện môi 

trƣờng thay thế phụ gia truyền thống độc hại là hƣớng đi phù hợp xu thế phát triển 

bền vững. Kết quả của luận án không chỉ cung cấp cơ sở khoa học vững chắc cho 

nghiên cứu tiếp theo mà còn có tiềm năng ứng dụng cao trong sản xuất vật liệu 

polyme compozit kỹ thuật có khả năng chống cháy vƣợt trội cho nhiều ngành công 

nghiệp. 

6. Bố cục của luận án 

Ngoài phần Mở đầu, bố cục của luận án gồm 03 chƣơng và phần kết luận, 

kiến nghị nhƣ sau: 

- Chƣơng 1. Tổng quan 

- Chƣơng 2. Thực nghiệm và phƣơng pháp nghiên cứu 

- Chƣơng 3. Kết quả và thảo luận 

- Kết luận và kiến nghị. 

 

CHƢƠNG 1 - TỔNG QUAN 

Trong chƣơng 1, trình bày tổng quan các nội dung về tình hình nghiên cứu 

trong nƣớc và ngoài nƣớc về các vấn đề: 

1.1. Tổng quan về cơ chế cháy của vật liệu polyme và cơ chế chống cháy 

của phụ gia, một số chất chống cháy hiện nay 

1.2. Tổng quan về một số vật liệu chống cháy cấu trúc nano 

1.3. Tổng quan về tình hình nghiên cứu chế tạo polyme nanocompozit 

chống cháy trên nền nhựa polypropylen và nhựa epoxy 

 

CHƢƠNG 2 - THỰC NGHIỆM VÀ PHƢƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU 

2.1. Hóa chất, thiết bị và dụng cụ nghiên cứu 

2.2. Phƣơng pháp nghiên cứu tổng hợp và chế tạo vật liệu 

2.2.1. Nghiên cứu tổng hợp các hạt vật liệu vô cơ dạng tấm nano 

2.2.1.1. Tổng hợp nano kẽm borat 

Kẽm borat dạng tấm nano đƣợc tổng hợp bằng phƣơng pháp kết tủa từ dung 

dịch đồng nhất [145], trong đó Na2B4O7.10H2O và axit oleic đƣợc hòa tan, sau đó 
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nhỏ giọt dung dịch ZnSO4.7H2O vào hỗn hợp ở 70 
o
C và khuấy trong 6,5 giờ. Kết 

tủa thu đƣợc đƣợc lọc, rửa bằng ethanol và nƣớc cất, rồi sấy ở 80 
o
C trong 12 giờ 

để thu đƣợc nZB. 

2.2.1.2. Tổng hợp nano nhôm hydroxit 

Nhôm hydroxit dạng tấm nano đƣợc tổng hợp bằng phƣơng pháp thủy nhiệt 

từ Al(NO3)3.9H2O. Muối nhôm đƣợc hòa tan trong nƣớc, sau đó phản ứng với 

NaOH 1 M trong môi trƣờng pH ≈ 5 để tạo gel tiền chất. Gel đƣợc ly tâm, rửa sạch 

rồi phân tán lại trong dung dịch NaOH 1 M ở pH ≈ 9. Hỗn hợp này đƣợc xử lý 

thủy nhiệt trong bình Teflon đặt trong autoclave ở các nhiệt độ và thời gian khảo 

sát khác nhau. Sản phẩm thu đƣợc là chất rắn màu trắng, đƣợc ly tâm, rửa nhiều 

lần và sấy ở 80 °C trong 12 giờ để thu đƣợc nATH. 

2.2.1.3. Tổng hợp nano hydrotalcite 

Hydrotalcit dạng tấm nano đƣợc đƣợc tổng hợp bằng phƣơng pháp đồng kết 

tủa từ dung dịch Mg(NO3)2.6H2O và Al(NO3)3.9H2O với tỷ lệ mol Mg/Al = 1,5–

3,0 và dung dịch NaOH/Na2CO3 (Al/CO3
2-

 = 1,33). Hai dung dịch đƣợc nhỏ đồng 

thời vào 500 ml nƣớc cất (cốc 2000 ml), duy trì pH = 8-10, khuấy từ gia nhiệt 65 

°C, 500 vòng/phút. Sau khi nhỏ xong, hệ tiếp tục khuấy 2 giờ ở 65 °C, thu đƣợc 

huyền phù trắng, sau đó đƣợc ủ nhiệt theo các điều kiện khảo sát. Kết tủa sau ủ 

đƣợc lọc, rửa nhiều lần và sấy ở 70 °C trong 24 giờ để thu bột nHT. 

2.2.2. Biến tính các hạt vật liệu cấu trúc nano 

2.2.2.1. Biến tính bề mặt của tấm nano nhôm hydroxit 

Bề mặt của nATH đƣợc biến tính bằng một trong các hợp chất hữu cơ sau: 

Axit oleic (OA), Tween 80 (Tw80) và Polyethylenimine (PEI). Các tác nhân biến 

tính (tỉ lệ là 3% so với khối lƣợng nATH) đƣợc hòa tan trong một lƣợng etanol 

nhất định. Tiếp theo, bột nATH đƣợc thêm vào dung dịch và hỗn hợp đƣợc khuấy 

liên tục ở 60 
o
C trong 2 giờ. Sau đó, etanol đƣợc loại bỏ bằng cách cất quay chân 

không và các sản phẩm cuối cùng đƣợc ký hiệu lần lƣợt là nATHOA, nATHTw80 và 

nATHPEI. 

2.2.2.2. Biến tính các tấm nano hydrotalcit bằng tác nhân hữu cơ có khả năng 

chống cháy  

Các hạt HT đƣợc biến tính với DOPO theo các tỷ lệ khối lƣợng khác nhau 

giữa DOPO và HT (1:1, 2:1, 3:1 và 4:1). Quá trình biến tính vật liệu HT bằng 

DOPO theo phƣơng pháp trộn hóa học đƣợc tiến hành nhƣ sau: Trƣớc tiên, DOPO 

đƣợc hòa tan trong dung môi etanol để tạo thành dung dịch đồng nhất. Sau đó, một 

lƣợng HT nhất định đƣợc phân tán vào dung dịch DOPO, hỗn hợp sau đó đƣợc gia 

nhiệt đến 90 °C với điều kiện có hồi lƣu và khuấy mạnh trong 4 giờ. Tiếp theo, 

dung môi đƣợc loại bỏ bằng phƣơng pháp cất quay. Chất rắn thu đƣợc đƣợc nghiền 

thành bột trắng và đƣợc ký hiệu lần lƣợt là HT1 (tỉ lệ DOPO:HT là 1:1), HT2 (tỉ lệ 

DOPO:HT là 2:1), HT3 (tỉ lệ DOPO:HT là 3:1), và HT4 (tỉ lệ DOPO: HT là 4:1), 

tƣơng ứng với các tỷ lệ khối lƣợng đã sử dụng. 

2.2.3. Nghiên cứu chế tạo các polyme compozit chống cháy 

2.2.3.1. Chế tạo polyme compozit chống cháy trên nền nhựa polypropylen 

Chế tạo mẫu vật liệu polyme compozit chống cháy trên nền nhựa 

polypropylen sử dụng nano kẽm borat làm phụ gia 
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Nhựa PP và phụ gia chống cháy đƣợc sấy 80 °C trong 12 giờ để loại bỏ ẩm, 

sau đó phối trộn theo công thức đã xác định bằng phƣơng pháp trộn nóng chảy trên 

máy Haake Rheomix 610 (Đức) ở 175 °C, 50 vòng/phút trong 8 phút. Hỗn hợp 

nóng chảy đƣợc ép thành tấm (150 × 150 × 3,2 mm) bằng máy ép thủy lực 

Toyoseiky (Nhật Bản) ở 200 °C, 10 - 12 MPa trong 4 phút. Mẫu đƣợc nguội đến 

nhiệt độ phòng, ổn định ≥ 24 giờ, rồi cắt theo kích thƣớc tiêu chuẩn cho các phép 

đo cơ học và chống cháy. 

2.2.3.2. Chế tạo polyme compozit chống cháy trên nền nhựa epoxy 

+ Biến tính ammonium polyphosphate với polyethyleneimine 

Ammonium polyphosphate (APP) đƣợc biến tính với polyethyleneimine (PEI) 

bằng phản ứng trao đổi cation: Chuẩn bị dung môi A gồm 210 ml cồn tuyệt đối và 

10 ml nƣớc cất. Hòa tan 3,5 g PEI trong 20 ml dung môi A dƣới khí N₂; đồng thời 

phân tán 10 g APP trong 200 ml dung môi A còn lại, gia nhiệt 90 °C, khuấy mạnh 

và sục N₂. Bơm nhanh dung dịch PEI vào bình chứa APP, tiếp tục khuấy ở 90 °C 

trong 2 giờ trong môi trƣờng khí trơ. Sản phẩm rắn thu đƣợc đƣợc lọc, rửa nhiều 

lần bằng cồn, sấy chân không ở 80 °C trong 24 giờ để thu bột APP@PEI màu 

trắng. 

+ Chế tạo mẫu vật liệu polyme compozit chống cháy trên nền nhựa epoxy sử 

dụng nano nhôm hydroxit 

Compozit nền nhựa EP đƣợc chế tạo theo quy trình đóng rắn truyền thống với 

tỷ lệ khối lƣợng chất đóng rắn/nhựa EP = 34:100 (theo khuyến nghị của nhà cung 

cấp LR385). Chất chống cháy, bao gồm nATH và các phụ gia khác đƣợc phân tán 

trong chất đóng rắn bằng khuấy cơ học 200 vòng/phút trong 15 phút, sau đó xử lý 

siêu âm 10 phút. Nhựa EP đƣợc bổ sung, khuấy nhẹ 100 vòng/phút trong 10 phút 

đến khi đồng nhất, rồi đổ vào khuôn silicon theo kích thƣớc tiêu chuẩn. Mẫu đƣợc 

đóng rắn ở nhiệt độ phòng 24 giờ và ủ ở 60 °C trong 12 giờ để hoàn tất phản ứng. 

+ Chế tạo mẫu vật liệu polyme compozit chống cháy trên nền nhựa epoxy sử 

dụng nano hydrotalcit 

Các mẫu epoxy nanocompozit chống cháy sử dụng nHT đƣợc chế tạo tƣơng 

tự với mẫu epoxy nanocompozit sử dụng phụ gia nATH. 

2.3. Phƣơng pháp nghiên cứu hình thái, cấu trúc, tính chất của vật liệu 

2.3.1. Các phương pháp nghiên cứu hình thái, cấu trúc của vật liệu 

2.3.1.1. Phương pháp phổ hồng ngoại 

Phƣơng pháp phổ hồng ngoại (FT-IR) đƣợc dùng để xác định các nhóm chức 

đặc trƣng trong cấu trúc của các vật liệu nano, đƣợc đo tại Phòng Hóa dƣợc, Viện 

Hóa học, Viện Hàn lâm Khoa học và Công nghệ Việt Nam. 

2.3.1.2. Giản đồ nhiễu xạ tia X 

Giản đồ nhiễu xạ tia X (XRD) là phƣơng pháp đặc trƣng không phá hủy cấu 

trúc, cho biết thông tin cấu trúc và kích thƣớc tinh thể, đƣợc đo tại phòng Phân 

tích, Viện Hóa học, Viện Hàn lâm Khoa học và Công nghệ Việt Nam. 

2.3.1.3. Kính hiển vi điện tử quét 

Hình thái bề mặt của các vật liệu cấu trúc nano đƣợc nghiên cứu bằng phƣơng 

pháp kính hiển vi điện tử quét phát xạ trƣờng (FE-SEM), trên hệ thiết bị S-4800 

của hãng Hitachi thuộc Viện Khoa học Vật liệu, Viện Hàn lâm Khoa học và Công 

nghệ Việt Nam. 
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2.3.2. Các phương pháp nghiên cứu tính chất của vật liệu 

2.3.2.1. Xác định khả năng phân tán của vật liệu cấu trúc nano trong nền 

polyme 

Khả năng phân tán của các hạt nATH trƣớc và sau khi hữu cơ hóa bề mặt 

trong polyme đƣợc quan sát bằng kính hiển vi đảo ngƣợc thƣờng quy Eclipse Ts2 

(Nikon, Nhật Bản).  

2.3.2.2. Đánh giá khả năng phân tán của vật liệu nano bằng EDX-mapping 

Sự phân bố của các nguyên tố C, O, N, Al và P trong nanocompozit đƣợc 

phân tích bằng phổ tán xạ năng lƣợng tia X (EDX) trên thiết bị SEM S-4800 của 

hãng Hitachi tại Viện Khoa học Vật liệu, Viện Hàn lâm Khoa học và Công nghệ 

Việt Nam. 

2.3.2.3. Phân tích nhiệt trọng lượng 

Tính chất nhiệt của các vật liệu vô cơ cấu trúc nano và tính chất nhiệt của các 

polyme compozit đƣợc nghiên cứu trên thiết bị LABSYS Evo STA (Setaram, 

Pháp) của Khoa Hóa học, trƣờng Đại học Khoa học Tự nhiên, Đại học Quốc gia 

Hà Nội.  

2.3.2.4. Xác định tính chất chống cháy theo chỉ số oxi giới hạn 

Chỉ số oxy giới hạn (Limiting Oxygen Index – LOI) của các mẫu đƣợc đo 

trên thiết bị Yasuda No.214 (Nhật Bản) của phòng thí nghiệm trọng điểm Vật liệu 

polyme và compozit, Đại học Bách khoa Hà Nội.  

2.3.2.5. Xác định tính chất chống cháy theo phương pháp đo cháy đứng 

UL94-V 

UL94-V (Vertical Burning Test) là phƣơng pháp thử nghiệm khả năng chống 

cháy của vật liệu khi thử nghiệm với ngọn lửa theo phƣơng thẳng đứng, theo tiêu 

chuẩn ASTM D3801, đƣợc đo trên thiết bị GT-MC35F-2 (Gester, Trung Quốc) tại 

Phòng Polyme chức năng và vật liệu nano, Viện Hóa học, Viện Hàn lâm Khoa học 

và Công nghệ Việt Nam.  

2.3.2.6. Các phương pháp xác định tính chất cơ học 

Độ bền kéo và độ giãn dài khi đứt của các mẫu compozit đƣợc xác định bằng 

thiết bị AI-7000M (Gotech, Đài Loan), tại Phòng Polyme chức năng và vật liệu 

nano, Viện Hóa học, Viện Hàn lâm Khoa học và Công nghệ Việt Nam.  

Độ bền va đập Izod không khía của các mẫu compozit đƣợc đo theo tiêu chuẩn 

ASTM D4812 thực hiện trên thiết bị thử nghiệm cơ học (TestResources, Hoa Kỳ), 

thuộc Viện Kỹ thuật Nhiệt đới (nay là Viện Khoa học vật liệu), Viện Hàn lâm Khoa 

học và Công nghệ Việt Nam. 

Các phép đo để xác định tính chất cơ học đƣợc thực hiện tối thiểu 05 lần, mỗi 

kết quả là giá trị trung bình của năm phép đo, kèm theo sai số. 

2.3.2.7. Phương pháp xác định hình thái cấu trúc than của vật liệu polyme 

compozit 

Hình thái bề mặt của cặn than các mẫu polyme compozit sau khi đốt đƣợc quan 

sát bằng kính hiển vi điện tử quét (FE-SEM) S-4800 (Hitachi, Nhật Bản) ở điện áp 

gia tốc là 5 kV. Phân tích phổ EDX đƣợc sử dụng để xác định thành phần nguyên 

tố trong phần tro còn lại sau cháy của vật liệu nanocompozit. Các phép đo đƣợc 

thực hiện tại Viện Khoa học Vật liệu, Viện Hàn lâm Khoa học và Công nghệ Việt 

Nam. 

 



6 

CHƢƠNG 3 - KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Kết quả tổng hợp các hạt vô cơ dạng tấm nano 

3.1.1. Hình thái, cấu trúc và tính chất của vật liệu nano kẽm borat 

3.1.1.1. Hình thái và cấu trúc của hạt nano kẽm borat tổng hợp được 

+ Hình thái của hạt nano kẽm borat tổng hợp được 

(a) (b)

 
Hình 3.1. Ảnh SEM của nZB không sử dụng các chất HĐBM (a) và có sử dụng 

chất HĐBM là OA (b) 

Với điều kiện nhiệt độ phản ứng là 70
o
C thời gian phản ứng nhƣ đã mô tả, 

mẫu không dùng chất HĐBM cho hạt nZB thu đƣợc có dạng đa diện, kích thƣớc 

phân bố rộng (0,5–2,5 μm), trong khi mẫu có dùng OA cho hạt dạng tấm nano 

đồng đều hơn (đƣờng kính 1,0–1,5 μm, dày ~90 nm) (hình 3.1). 

+ Cấu trúc của hạt nano kẽm borat tổng hợp được 

Các đặc trƣng cấu trúc của các hạt nano ZB tổng hợp đƣợc, đƣợc đánh nghiên 

cứu thông qua phổ FT-IR và giản đồ XRD. Kết quả cho thấy các hạt nano ZB thu 

đƣợc là pha tinh thể với công thức phân tử 2ZnO.3B2O3.3H2O, có độ tinh khiết 

cao, và với mẫu tổng hợp có sử dụng chất HĐBM thì các phân tử OA đã đƣợc hấp 

phụ lên bề mặt vật liệu. 
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Hình 3.2. Phổ FT-IR (a) và giản đồ XRD (b) của nZB  

3.1.1.2. Tính chất nhiệt của nano kẽm borat 

Để chứng minh thêm rằng sản phẩm là tinh thể kẽm borat 2ZnO.3B2O3.3H2O, 

tính chất nhiệt của sản phẩm đã đƣợc nghiên cứu bằng phƣơng pháp phân tích 

nhiệt trọng lƣợng TGA.  

Kết quả phân tích nhiệt (hình 3.3) cho thấy mẫu kẽm borat phân hủy trong 

khoảng 285 - 600 °C, mạnh nhất ở 420 °C, với tổng khối lƣợng mất 12,42% do bay 

hơi nƣớc có trong tinh thể, phù hợp với công thức 2ZnO.3B2O3.3H3O. 
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Hình 3.3. Giản đồ TGA và DTG của nZB 

3.1.1.3. Khả năng kỵ nước của hạt nano kẽm borat 

Để đo mức độ kỵ nƣớc của bề mặt rắn, ngƣời ta thƣờng dùng chỉ số góc tiếp 

xúc với nƣớc. Kết quả cho thấy rằng hạt hạt nZB thông thƣờng siêu ƣa nƣớc (với 

gõ tiếp xúc là 0°) và phân tán kém trong polyme, nhƣng khi có 3% axit oleic, góc 

tiếp xúc tăng lên ~118° cho thấy bề mặt chuyển sang kỵ nƣớc. 

(a) (b)

CA

CA ~ 118.08oCA wet

 
Hình 3.4. Ảnh góc tiếp xúc của giọt nƣớc trên bề mặt tƣơng ứng của các hạt nZB 

không có (a) và có axit oleic (b) 

3.1.2. Hình thái, cấu trúc, tính chất của vật liệu nano nhôm hydroxit 

3.1.2.1. Hình thái và đặc điểm cấu trúc của hạt nano nhôm hydroxit tổng hợp 

được 

Các điều kiện để tổng hợp hạt nATH đã đƣợc khảo sát và kết quả thu đƣợc 

đƣợc trình bày trong bảng 3.1. 

Với điều kiện tổng hợp tối ƣu đƣợc lựa chọn là nhiệt độ thủy nhiệt 90 °C và 

thời gian phản ứng 72 giờ, các hạt nATH thu đƣợc theo phƣơng pháp tổng hợp 

thủy nhiệt có dạng tấm lục giác với đƣờng kính 200 - 300 nm, bề dày khoảng 50 

nm, chủ yếu ở pha gibbsit phù hợp cho việc chế tạo vật liệu nanocompozit chống 

cháy sau này. 
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Bảng 3.1. Các điều kiện tổng hợp hạt nATH  

và đặc tính sản phẩm thu đƣợc 

TT Mẫu 
Nhiệt độ 

(
o
C) 

Thời 

gian (h) 
Sản phẩm Hình thái 

Hiệu suất 

(%) 

1 nATH-1 80 72 
77,7% gibbsite, 

22,3% bayerite 

Tấm nano 

đa giác 
75,6 

2 nATH-2 90 72 Gibbsite 
Tấm nano 

lục giác 
82,5 

3 nATH-3 100 72 Gibbsite 
Tấm nano 

lục giác 
80,8 

4 nATH-4 90 24 

Gel vô định hình, 

có xuất hiện hạt 

gibbsite nhỏ 

Vô định hình, 

có xuất hiện 

các tấm nano 

lục giác nhỏ 

8,2 

5 nATH-5 90 48 Gibbsite 
Tấm nano 

lục giác 
32,3 

 

3.1.2.2. Tính chất nhiệt của nano nhôm hydroxit 

Tính chất nhiệt của nATH đƣợc nghiên cứu bằng phƣơng pháp phân tích nhiệt 

trọng lƣợng TGA. Hình 3.9 thể hiện giản đồ TG, DTG và DTA của mẫu nATH. 

 
Hình 3.5. Giản đồ TGA, DTG và DTA của nATH 

Quan sát hình 3.9 cho thấy mẫu suy giảm nhẹ khối lƣợng dƣới 180 
o
C do bay 

hơi nƣớc hấp phụ, giai đoạn phân hủy chính diễn ra trong khoảng 180 - 380 
o
C với 

đỉnh thu nhiệt tại 296 
o
C liên quan đến sự phân hủy nhôm hydroxit thành Al2O3, và 

tổng khối lƣợng mất đi 35,73% phù hợp với giá trị lý thuyết. 
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3.1.2.3. Nghiên cứu biến tính bề mặt hạt nano nhôm hydroxit bằng tác nhân 

hữu cơ 

.  

Hình 3.6. Phổ FT-IR của nATH trƣớc và sau khi xử lý với các hợp chất hữu cơ: (a) 

nATH, (b) nATHOA, (c) nATHTw80 và (d) nATHPEI 

Để cải thiện tƣơng thích với nền polyme, bề mặt nATH đƣợc biến tính bằng 

axit oleic, tween 80 và polyethylenimine, thu đƣợc các mẫu nATHOA, nATHTw80 và 

nATHPEI, với hiệu quả bao phủ đƣợc xác nhận qua phổ FT-IR (hình 3.10). 

Kết quả quan sát bằng kính hiển vi (hình 3.11) cho thấy nATHPEI có khả năng 

phân tán tốt nhất trong nền EP với các tấm nano tách biệt rõ ràng. Bản đồ phân bố 

nguyên tố Al trong các nanocompozit cũng chứng minh rằng lớp bao phủ PEI giúp 

nATHPEI phân tán đồng đều trong mẫu 3nATHPEI/7IFR/EP hơn so với nATH chƣa 

biến tính trong mẫu 3nATH/7IFR/EP. 

20 µm 20 µm

20 µm

20 µm

a) b)

d)

c)

f)e)

20 µm
Al Kα1

20 µm
Al Kα1  

Hình 3.7. Ảnh hiển vi quang học thể hiện sự phân tán trong nền nhựa EP của các 

mẫu nATH trƣớc và sau khi biến tính bề mặt: nATH (a), nATHOA (b), nATHTw80 

(c), và  nATHPEI (d); và bản đồ phân bố nguyên tố Al trong các mẫu nanocompozit 

3nATH/7IFR/EP (e) và 3nATHPEI/7IFR/EP (f) 

3.1.3. Hình thái, cấu trúc, tính chất của vật liệu nano hydrotalcit 

3.1.3.1. Hình thái và cấu trúc của hạt nano hydrotalcit tổng hợp được 

+ Ảnh hưởng của tỷ lệ Mg/Al đến hình thái, cấu trúc của hạt nano hydrotalcit 

Ảnh hƣởng của tỷ lệ mol Mg/Al đến cấu trúc và hình thái hạt nHT đƣợc đánh 

giá bằng XRD (hình 3.12) và SEM (hình 3.13), cho thấy tỷ lệ Mg/Al = 2,5 là phù 

hợp nhất để tổng hợp nHT vì sản phẩm thu đƣợc có cấu trúc tinh thể rõ ràng với 
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các đỉnh nhiễu xạ sắc nét và hình thái tấm 6 cạnh đồng đều, đƣờng kính ~100 nm 

và chiều dày ~20 nm. 
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Hình 3.8. Giản đồ XRD của các mẫu nHT thu đƣợc ở các tỷ lệ mol Mg/Al khác 

nhau: (a) Mg/Al = 1,5; (b) Mg/Al = 2,0; (c) Mg/Al = 2,5; và (d) Mg/Al = 3,0 
a)

e)b)

c)

d)

f)

 
Hình 3.13. Ảnh SEM của các mẫu nHT thu đƣợc ở các tỷ lệ mol Mg/Al khác 

nhau: (a) Mg/Al = 1,5; (b, c) Mg/Al = 2,0; (d) Mg/Al = 2,5; và (e, f) Mg/Al = 3,0 

+ Ảnh hưởng của thời gian và nhiệt độ già hóa đến hình thái, cấu trúc của 

hạt nano hydrotalcite 

a) b) c)

 
Hình 3.9. Ảnh SEM của các mẫu nHT thu đƣợc ở các thời gian già hóa khác nhau: 

(a) 14h, (b) 24h và (c) 36h 
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a) b) c)

 
Hình 3.10. Ảnh SEM của các mẫu nHT thu đƣợc ở các nhiệt độ già hóa khác nhau: 

(a) 80 
o
C, (b) 90 

o
C và (c) 100 

o
C 

Quan sát ảnh SEM (hình 3.14, 3.15) cho thấy thời gian và nhiệt độ già hóa 

ảnh hƣởng rõ rệt đến hình thái nHT: sau 14 giờ hạt chƣa đồng đều, sau 24 giờ xuất 

hiện tấm sáu cạnh đồng đều (đƣờng kính~140–150 nm, độ dày ~20 nm), sau 36 giờ 

tinh thể dày thêm (~45 nm); ở 80 °C hạt nhỏ (đƣờng kính ~80 nm) và cấu trúc kém 

rõ, ở 90 °C tấm sáu cạnh rõ nét và đồng đều, còn ở 100 °C hạt không đồng đều và 

xuất hiện khối lớn, do đó điều kiện tối ƣu là già hóa 24 giờ ở 90 °C. 

3.1.3.2. Tính chất nhiệt của nano hydrotalcit 

Tính chất nhiệt của nHT đƣợc tổng hợp theo tỷ lệ mol Mg/Al = 2,5 ở nhiệt độ 

già hóa 90 
o
C và thời gian già hóa 24 h cũng đã đƣợc phân tích bằng phân tích 

nhiệt trọng lƣợng TGA (hình 3.16). Có thể thấy nHT trải qua hai giai đoạn mất 

khối lƣợng: giai đoạn đầu (130-300 
o
C) mất ~13,31% do loại bỏ nƣớc bề mặt và 

nƣớc xen kẽ trong lớp, và giai đoạn hai (300-560 
o
C) mất ~31,26% do phân hủy 

hydroxit và anion CO3
2-

 để tạo hỗn hợp oxit kim loại. 
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Hình 3.11. Giản đồ TGA và DTG của nHT 

3.1.3.3. Nghiên cứu biến tính hạt nano hydrotalcit bằng tác nhân hữu cơ có 

khả năng chống cháy  
+ Hình thái và cấu trúc của hạt nano hydrotalcite sau khi biến tính 

 
Hình 3.12. Phổ FT-IR (A) và giản đồ XRD (B) của các mẫu: nHT (a), DOPO (b), 

HT1 (tỉ lệ DOPO:HT = 1:1) (c), HT2 (tỉ lệ DOPO:HT = 2:1) (d), HT3 (tỉ lệ 

DOPO:HT = 3:1) (e), HT4 (tỉ lệ DOPO:HT = 4:1) (f) 
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Hình 3.13. Ảnh SEM của các mẫu: nHT (a và hình chèn), DOPO (b), HT1 (tỉ lệ 

DOPO:HT = 1:1) (c và hình chèn), HT2 (tỉ lệ DOPO:HT = 2:1) (d), HT3 (tỉ lệ 

DOPO:HT = 3:1) (e) và HT4 (tỉ lệ DOPO:HT = 4:1) (f) 

Từ kết quả FT-IR và XRD cho thấy các phân tử DOPO đã xen kẽ vào giữa 

lớp, thay thế nƣớc xen kẽ và tạo liên kết hydro với nhóm hydroxyl của HT, khiến 

khi tăng tỷ lệ DOPO, cấu trúc HT trở nên mất trật tự và thuận lợi cho quá trình bóc 

tách lớp trong nền polyme, trong khi ảnh SEM (hình 3.19) chứng minh sự thay đổi 

hình thái rõ rệt với DOPO bao phủ hoặc xen kẽ hoàn toàn vào hạt nHT, làm gia 

tăng chiều dày và che lấp hình dạng tấm lục giác ban đầu. 

+ Tính chất nhiệt của hạt nano hydrotalcit sau khi biến tính 
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Hình 3.14. Giản đồ TGA (a) và DTG (b) của HT, DOPO và các mẫu DOPO-HT 

với tỷ lệ DOPO:HT khác nhau trong môi trƣờng khí nitơ (N2)  

Từ kết quả phân tích TGA và DTG (hình 3.20) cho thấy nHT có hai giai đoạn 

phân hủy: dƣới 300 
o
C mất nƣớc bề mặt và nƣớc xen kẽ (~11,61%), trên 300 

°
C 

phân hủy nhóm hydroxyl và ion cacbonat (~29,82%), trong khi DOPO kém bền 

nhiệt, phân hủy nhanh ở 250-400 °C và hầu nhƣ không tạo than dƣ; sau biến tính, 

các mẫu DOPO-HT có Tmax1 giảm, Tmax2 tăng và lƣợng than dƣ ở 900 °C cao hơn 

nhiều so với giá trị tính toán, trong đó mẫu HT3 (DOPO:HT = 3:1) đạt than dƣ cao 

nhất (~47,78%), chứng tỏ có tƣơng tác hiệp đồng mạnh giữa pha hữu cơ và vô cơ. 

Kết quả phân tích nhiệt cho thấy các hợp chất DOPO-HT có khả năng ổn định 

nhiệt khác nhau tùy theo tỷ lệ DOPO:HT; giai đoạn đầu gia nhiệt xảy ra mất nƣớc 

vật lý và phân hủy nhóm hydroxyl, trong khi phân tích XRD sau gia nhiệt 900 °C 

cho thấy HT1 và HT2 tạo Mg3(PO4)2, còn HT3 và HT4 tạo Mg2P2O7, pha sau có khả 

năng bảo vệ nhiệt tốt hơn, lý giải lƣợng cặn than dƣ cao hơn và phản ánh vai trò 

của cấu trúc ban đầu trong cơ chế chịu nhiệt và hiệu quả chống cháy của DOPO-

HT (xem hình 3.21). 
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Hình 3.15. Phổ FT-IR (A) và giản đồ XRD (B) của các mẫu HT1 (a), HT2 (b), HT3 

(c), HT4 (d) sau khi nung ở 900 
o
C 

+ Khả năng phân tán của vật liệu HT sau biến tính trong chất nền epoxy 

Khả năng phân tán của HT biến tính DOPO trong nền nhựa EP đƣợc đánh giá 

qua XRD và SEM-EDX, cho thấy các mẫu 3HT/7IFR/EP đến 3HT4/7IFR/EP đều 

giữ đỉnh đặc trƣng của APP, nhƣng chỉ các mẫu từ 3HT2/7IFR/EP trở đi có đỉnh 

HT mờ hoặc biến mất, phản ánh sự xen kẽ, bóc tách tốt nhờ cấu trúc mất trật tự cao 

và tƣơng tác P–H (của DOPO) với EP; kết quả SEM-EDX cho thấy Mg và Al phân 

bố không đồng đều ở 3HT/7IFR/EP nhƣng phân bố đồng đều ở 3HT3/7IFR/EP, xác 

nhận HT3 phân tán tốt trong nền nhựa EP. 

 
Hình 3.16. Giản đồ XRD của các mẫu nanocompozit 3HT/7IFR/EP (a), 

3HT1/7IFR/EP (b), 3HT2/7IFR/EP (c), 3HT3/7IFR/EP (d), 3HT4/7IFR/EP (e) 

Mg Kα Al Kα

Mg Kα Al Kα

(c) (d)

(a) (b)

250μm 250μm

250μm 250μm

 
Hình 3.17. Bản đồ nguyên tố EDX của các nguyên tố Mg và Al trong các mẫu 

nanocompozit 3HT/7IFR/EP (a, b) và và 3HT3/7IFR/EP (c, d) 
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3.2. Kết quả nghiên cứu chế tạo polyme nanocompozit chống cháy 

3.2.1. Kết quả nghiên cứu chế tạo vật liệu polyme compozit chống cháy trên 

nền nhựa polypropylen sử dụng nano kẽm borat 

3.2.1.1. Tính chất chống cháy của vật liệu polyme compozit trên nền nhựa 

polypropylen có chứa phụ gia nano kẽm borat 

Bảng 3.2. Khả năng chống cháy và tính chất cơ học của nhựa PP và các mẫu vật 

liệu compozit của nó 

TT Mẫu 

Đánh giá 

theo 

UL94-V 

LOI 

(%) 

Độ bền kéo 

(MPa) 

Độ giãn dài 

khi đứt (%) 

Độ bền va 

đập 

(kJ/m
2

) 

1 PP 
Không 

xếp hạng 
16,8 25,84 ± 0,6  62,93 ± 8,0 60,46 ± 5,3 

2 21ZB/PP 
Không 

xếp hạng 
19,3 24,67 ± 0,2  40,49 ± 5,0 37,55 ± 3,3 

3 21RP/PP 
Không 

xếp hạng 
21,1 23,55 ± 0,5  38,18 ± 6,0 22,64 ± 2,0 

4 21EG/PP 
Không 

xếp hạng 
20,2 22,02 ± 1,0  19,07 ± 5,0 11,27 ± 1,0 

5 21n-ZB/PP 
Không 

xếp hạng 
19,7 25,17 ± 0,2  58,85 ± 4,0 40,25 ± 3,5 

6 7ZB/7RP/7EG/PP V-1 23,2 23,69 ± 0,7  30,17 ± 6,0 24,68 ± 2,2 

7 7n-ZB/7RP/7EG/PP V-1 23,7 24,62 ± 0,4  35,12 ± 5,0 28,15 ± 2,5 

Kết quả đánh giá tính chống cháy của PP và compozit đƣợc trình bày trong 

bảng 3.3, các phụ gia đơn lẻ ZB, RP hoặc EG (21% khối lƣợng) chỉ làm tăng LOI 

từ 16,8% lên 19,3–21,1% nhƣng không đạt UL94-V, trong khi kết hợp ba phụ gia 

nhƣ ở mẫu 7ZB/7RP/7EG/PP đạt UL94 V-1 với LOI 23,2%. Đồng thời, việc thay 

ZB bằng nano ZB (mẫu 7n-ZB/7RP/7EG/PP) tăng LOI lên 23,7%.  

(a) (b) (c)

 
Hình 3.18. Ảnh SEM của mẫu compozit 7n-ZB/7RP/7EG/PP sau thử nghiệm cháy 

UL94-V ở các độ phóng đại khác nhau 

Ảnh SEM (hình 3.24) cho thấy hiệu ứng hiệp đồng khi EG giãn nở tạo lớp 

than, RP sinh oxit phospho bảo vệ, nƣớc từ ZB thúc đẩy màng axit, và ZB phân 

hủy tạo lớp thủy tinh cùng kẽm phốt phát, nâng độ bền và giảm nhỏ giọt polyme. 

3.2.1.2. Tính chất nhiệt của vật liệu polyme compozit trên nền nhựa 

polypropylen có chứa phụ gia nano kẽm borat 

Kết quả phân tích TGA trong không khí cho thấy PP nguyên chất phân hủy 

hoàn toàn ở 510 °C với T5% = 320,6 °C, Tmax = 431,9 °C và tro 0,1%. Trong khi đó 
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nanocompozit 7n-ZB/7RP/7EG/PP có T5% giảm do mất nƣớc sớm của kẽm borat 

(~180 °C), nhƣng Tmax tăng lên 445,7 °C và tro đạt 14,67%, phản ánh vai trò của hệ 

phụ gia chống cháy trong việc hình thành lớp chắn cách nhiệt, hạn chế truyền nhiệt 

và nâng cao tính ổn định nhiệt của compozit trên nền nhựa PP. 

 
Hình 3.19. Giản đồ TGA (a) và DTG (b) của nhựa PP và mẫu compozit 7n-

ZB/7RP/7EG/PP trong môi trƣờng không khí 

Bảng 3.3. Dữ liệu phân tích nhiệt trọng lƣợng trong môi trƣờng không khí của 

nhựa PP và mẫu compozit 7n-ZB/7RP/7EG/PP 

Mẫu T
5%

 (
o
C) T

max
 (

o
C) Hàm lƣợng 

than ở 900 
o
C (%) 

PP  320,6  431,9  0,1 

7n-ZB/7RP/7EG/PP  296,5  445,7  14,67 

Phân tích giản đồ XRD của nanocompozit 7n-ZB/7RP/7EG/PP nung đến 

900 °C (hình 3.26) cho thấy trƣớc khi nung xuất hiện các đỉnh đặc trƣng của PP 

(14,18°; 16,87°; 18,71°; 21,27°; 22,10°), EG giãn nở (26,64°; 54,75°) và kẽm 

borat; sau khi nung, hình thành B(OH)3, Zn4O(BO2)6 và Zn3(PO4)2 do tƣơng tác 

giữa ZB và RP, đồng thời các đỉnh của EG vẫn đƣợc duy trì, giải thích cho tính 

chống cháy và độ bền nhiệt cao, phù hợp với lƣợng than dƣ lớn theo phân tích 

TGA. 

C
ƣ

ờ
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g
 đ

ộ
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a
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)

2q (o)

7n-ZB/7RP/7EG/PP – 900oC

7n-ZB/7RP/7EG/PP

 
Hình 3.20. Giản đồ XRD của mẫu compozit 7n-ZB/7RP/7EG/PP trƣớc và sau khi 

nung ở 900 
o
C 
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3.2.1.3. Tính chất cơ học của vật liệu nanocompozit trên nền nhựa 

polypropylen có chứa phụ gia nano kẽm borat 

Kết quả cơ tính (bảng 3.3, hình 3.27) cho thấy phụ gia chống cháy làm giảm 

độ bền kéo, độ giãn dài khi đứt và độ bền va đập của PP, với EG gây suy giảm 

mạnh nhất (mẫu 21EG/PP giảm lần lƣợt 14,78%, 69,70% và 81,36%), do tƣơng tác 

kém với nền polyme và kích thƣớc hạt lớn tạo khuyết tật cấu trúc (hình 3.28); thay 

thế ZB micromet bằng nZB cải thiện rõ rệt cơ tính, mẫu 7n-ZB/7RP/7EG/PP đạt 

độ bền kéo 24,62 MPa và độ giãn dài 35,12% nhờ phân tán tốt hơn. 

 
Hình 3.21. Tính chất cơ học của PP và các compozit 

(a) (b) (c)

(d) (e) (f)

 
Hình 3.22. Ảnh SEM bề mặt đứt gãy của các mẫu compozit nền PP sau thử nghiệm 

kéo: 21ZB/PP (a), 21RP/PP (b), 21EG/PP (c), 21n-ZB/PP (d),  

7ZB/7RP/7EG/PP (e) và 7n-ZB/7RP/7EG/PP (f) 

3.2.2. Kết quả nghiên cứu chế tạo vật liệu polyme compozit chống cháy trên 

nền nhựa epoxy sử dụng nano nhôm hydroxit 

3.2.2.1. Tính chất chống cháy của vật liệu polyme compozit trên nền nhựa 

epoxy có chứa phụ gia nano nhôm hydroxit 

Kết quả thử nghiệm UL94-V và LOI (bảng 3.5) cho thấy EP nguyên chất dễ 

cháy (LOI = 21,1%), trong khi 10APP@PEI/EP đạt V-0 và LOI 28,9%; thay một 

phần APP@PEI bằng nATHPEI nâng LOI lên 31,1% và rút ngắn thời gian cháy (t₁ 

= 0,6 s, t₂ = 0,8 s) ở hàm lƣợng ≤ 3% nhờ phân tán tốt và hiệu ứng hiệp đồng, 

nhƣng khi hàm lƣợng nATHPEI cao hơn, khả năng chống cháy giảm, với mẫu 
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5nATHPEI/5IFR/EP chỉ đạt V-1 và LOI = 28,1%, cho thấy hàm lƣợng nATHPEI tối 

ƣu là 3%. 

Bảng 3.4. Khả năng chống cháy và tính chất cơ học của nhựa EP và các mẫu vật 

liệu compozit của nó chứa phụ gia nATH  

TT Mẫu    

UL94-V (3,2 mm) 

LOI 

(%) 

Độ bền kéo 

(MPa)  

Độ bền  

va đập 

(KJ/m
2

) 

Đánh 

giá 
t
1

a

 

(s) 

t
2

b

 

(s) 

1 EP 
Không 

xếp hạng                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                  

Cháy 

hết 
- 21,1 83,69 ± 0,2 45,92 ± 0,1 

2 10APP@PEI/EP V-0 3,3 5,8 28,9 59,84 ± 0,6 12,57 ± 0,3 

3 3ATH/7IFR/EP V-1 0,9 13,6 28,5 58,82 ± 0,7 14,54 ± 0,6 

4 3ATH
OA

/7IFR/EP V-0 1,0 2,5 30,7 66,15 ± 0,3 21,54 ± 0,2 

5 3ATH
Tw80

/7IFR/EP V-0 0,8 3,2 29,4 64,22 ± 0,5 19,83 ± 0,5 

6 3ATH
PEI

/7IFR/EP V-0 0,6 0,8 31,1 67,80 ± 0,2 22,68 ± 0,1 

7 1ATH
PEI

/9IFR/EP V-0 3,4 2,6 29,8 62,89 ± 0,1 20,15 ± 0,2 

8 5ATH
PEI 

/5IFR/EP V-1 3,1 15,4 28,1 68,44 ± 0,5 23,46 ± 0,4 

9 10ATH
PEI

/EP Không 

xếp hạng                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                                  

Cháy 

hết 
- 22,8 71,65 ± 0,4 29,70 ± 0,3 

a
t1: Thời gian duy trì sự cháy sau lần đánh lửa đầu tiên; 

b
t2: Thời gian duy trì sự cháy sau lần đánh lửa thứ hai. 

3.2.2.2. Tính chất nhiệt của vật liệu polyme compozit trên nền nhựa epoxy có 

chứa phụ gia nano nhôm hydroxit 

Phân tích phổ TGA/DTG (hình 3.29, bảng 3.6) cho thấy EP phân hủy qua hai 

giai đoạn, còn 0,12 % khối lƣợng ở 900 °C, trong khi 10APP@PEI/EP tạo 14,75 % 

than nhờ cacbon hóa từ sản phẩm phân hủy APP; mẫu 10nATHPEI/EP có Tmax2 tăng 

40,28 °C và 7,62 % than, chứng tỏ nATHPEI tăng cƣờng ổn định oxy hóa nhiệt, còn 

3nATHPEI/7IFR/EP đạt than cao nhất (17,98 %) và Tmax2 tăng 20,61 °C so với 

10APP@PEI/EP, phản ánh hiệu ứng hiệp đồng của APP@PEI và nATHPEI qua 

việc hình thành nhôm phốt phát bền nhiệt. 

 
Hình 3.23. Giản đồ TGA (a) và DTG (b) của EP và các mẫu compozit của nó trong 

môi trƣờng không khí 
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Bảng 3.5. Dữ liệu phân tích nhiệt trọng lƣợng trong môi trƣờng không khí của nhựa EP 

và các mẫu compozit chứa phụ gia nATH của nó 

Mẫu T
5%

a 

(
o
C) T

max1
 
b 

(
o
C) T

max2

c

 (
o
C) Cặn than ở 900

o
C (%) 

EP 317,54 368,31 714,15 0,12 

10APP@PEI/EP 316,24 339,72 659,15 14,75 

10ATH
PEI

/EP 322,2 361,12 764,43 7,62 

3ATH
PEI

/7IFR/EP 314,21 341,65 679,76 17.98 

a
T5%: Nhiệt độ khi mất 5% khối lượng; 

b, c
Tmax: Nhiệt độ khi tốc độ phân hủy lớn nhất 

3.2.2.3. Cơ chế chống cháy của vật liệu polyme compozit trên nền nhựa epoxy 

có chứa phụ gia nano nhôm hydroxit 

Dựa trên đánh giá hình ảnh than (hình 3.30), phân tích FT-IR (hình 3.31A), 

XRD (hình 3.31B) và SEM-EDX (hình 3.32), cơ chế chống cháy của 

nanocompozit epoxy chứa nATH đƣợc đề xuất là: APP@PEI phân hủy sinh ra axit 

phosphoric và khí NH3, H2O sẽ làm loãng tác nhân cháy, trong khi nATH phân hủy 

tạo H2O và Al2O3 phản ứng với sản phẩm APP thành AlPO4 bền nhiệt, giúp gia 

cƣờng lớp than. Nhờ đó, lớp than của 3nATHPEI/7IFR/EP đặc chắc, liên tục và bền 

vững hơn, tạo cơ chế chống cháy pha ngƣng tụ hiệu quả, rào cản truyền nhiệt và 

khối, nâng cao khả năng chống cháy; cơ chế dự kiến đƣợc mô phỏng ở hình 3.33. 

b1a1

c1 d1

a2 b2

c2 d2

c3a3 b3 d3

 
Hình 3.24. Hình ảnh cấu trúc than của EP và các mẫu compozit của nó sau khi nung ở 

900 
o
C: EP (a); 10ATHPEI/EP (b); 10APP@PEI/EP (c) và 3ATHPEI/7IFR/EP (d) 

 
Hình 3.25. Phổ FT-IR (A) và XRD (B) của cặn than các mẫu compozit: 

10APP@PEI/EP (a), 10ATHPEI/EP (b) và 3ATHPEI/7IFR/EP (c)
 
sau khi nung ở 900

 o
C 
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C

O

P
Element Wt. (%) Atomic (%)

C K 57.66 67.34

O K 31.89 27.93

P K 10.45 4.73

Totals 100

Element Wt. (%) Atomic (%)

C K 48.11 60.20

O K 28.65 26.88

Al K 23.24 12.92

Totals 100

a') b')

Element Wt. (%) Atomic (%)

C K 66.56 75.43

O K 23.56 20.04

Al K 2.78 1.40

P K 7.10 3.12

Totals 100

c')

a) b) c)

 
Hình 3.26. Ảnh SEM và giản đồ EDX của cặn than của các mẫu 

10APP@PEI/EP (a, a’), 10nATHPEI/EP (b, b’) và 3nATHPEI/7IFR/EP (c, c’) sau khi 

nung ở 900 
o
C 

 
Hình 3.27. Hình ảnh minh họa cơ chế chống cháy của mẫu nanocompozit 

3nATHPEI/7IFR/EP  

3.2.2.4. Tính chất cơ học của vật liệu polyme compozit trên nền nhựa epoxy 

có chứa phụ gia nano nhôm hydroxit 
c)a)

d) e)

b)

 

Hình 3.28. Ảnh SEM bề mặt đứt gãy của các mẫu nanocompozit nền nhựa EP sau 

thử nghiệm kéo: 3nATH/7IFR/EP (a, b, c) và 3nATHPEI/7IFR/EP (d, e) 
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Việc bổ sung APP@PEI đơn lẻ làm suy giảm rõ rệt cơ tính của nhựa EP 

(bảng 3.5), trong khi thay thế một phần bằng nATH chƣa xử lý không cải thiện 

đƣợc do hiện tƣợng kết tụ, khuyết tật và tƣơng thích kém với nền polyme (ảnh 

SEM, hình 3.34). Ngƣợc lại, nATH xử lý bề mặt (nATHPEI) mang lại hiệu ứng gia 

cƣờng đáng kể: hệ 3nATHPEI/7IFR/EP có độ bền kéo và va đập tăng lần lƣợt 

13,30% và 80,43% so với 10APP@PEI/EP nhờ phân tán đồng đều và bám dính 

giao diện tốt. Kết quả cho thấy cơ tính nanocompozit tăng theo hàm lƣợng 

nATHPEI, với công thức 3 wt% nATHPEI và 7 wt% APP@PEI là tối ƣu, vừa đảm 

bảo chống cháy vừa duy trì cơ tính ƣu việt. 

3.2.3. Kết quả nghiên cứu chế tạo vật liệu polyme compozit chống cháy trên 

nền nhựa epoxy sử dụng nano hydrotalcit 
3.2.3.1. Tính chất chống cháy của vật liệu polyme compozit trên nền nhựa 

epoxy có chứa phụ gia nano hydrotalcit 

Khả năng chống cháy của nanocompozit epoxy đƣợc đánh giá bằng UL-94 và 

LOI, kết quả tổng hợp trong bảng 3.7. Bổ sung 10% APP@PEI nâng LOI từ 21,1% 

lên 28,9% và đạt V-0, trong khi thay thế 3% nHT chƣa biến tính làm giảm UL-94 

xuống V-1 và LOI 25,9% do kết tụ hạt. Sử dụng HT biến tính DOPO (DOPO-HT) 

cải thiện hiệu quả nhờ hiệp đồng với APP@PEI, tăng theo tỷ lệ DOPO:HT đến 3:1, 

trong đó 3HT3/7IFR/EP đạt LOI 32% và thời gian tự tắt ngắn nhất, còn tỷ lệ 4:1 

giảm hiệu quả; do đó, thành phần tối ƣu là 7% APP@PEI và 3% HT3 (DOPO:HT 

= 3:1). 

Bảng 3.6. Khả năng chống cháy và tính chất cơ học của nhựa EP và các mẫu 

compozit của nó chứa phụ gia nHT 

TT Mẫu  

UL94-V (3,2 mm) 

LOI 

(%) 

Độ bền kéo 

(MPa)  

Độ bền  

va đập 

(KJ/m
2
) Đánh giá 

t
1

a
 

(s) 

t
2

b
 

(s) 

1 EP 
Không 

xếp hạng 

Cháy 

hết 
- 21,1 83,69 ± 0,2 45,92 ± 0,1 

2 10APP@PEI/EP V-0 3,3 5,8 28,9 59,84 ± 0,6 12,57 ± 0,3 

3 3HT/7IFR
*
/EP V-1 1,5 14,3 25,9 62,53 ± 0,3 12,62 ± 0,5 

4 3HT1/7IFR/EP V-0 0,8 8,9 27,6 63,08 ± 0,5 18,48 ± 0,2 

5 3HT2/7IFR/EP V-0 1,0 3,3 30,7 66,22 ± 0,1 21,65 ± 0,3 

6 3HT3/7IFR/EP V-0 0,7 0,5 32 68,83 ± 0,2 22,58 ± 0,1 

7 3HT4/7IFR/EP V-0 0,9 1,7 30,7 65,36 ± 0,7 19,86 ± 0,4 

a
t1: Thời gian duy trì sự cháy sau lần đánh lửa đầu tiên; 

b
t2: Thời gian duy trì sự cháy sau lần đánh lửa thứ hai. 

*
IFR: APP@PEI 

HT1-HT4: Các hạt nano HT được biến tính với DOPO theo tỉ lệ khối lượng DOPO: 

HT = 1:1; 2:1; 3:1; và 4:1. 
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3.2.3.2. Tính chất nhiệt của vật liệu polyme compozit trên nền nhựa epoxy có 

chứa phụ gia nano hydrotalcit 

 
Hình 3.29. Giản đồ TGA và DTG của nhựa EP và các mẫu compozit của nó trong 

môi trƣờng khí N2 (a, b) và không khí (c, d) trong đó: EP0: EP nguyên chất; EP1: 

10APP@PEI/EP; EP2: 3HT/7IFR/EP; EP3: 3HT1/7IFR/EP; EP4: 3HT2/7IFR/EP; 

EP5: 3HT3/7IFR/EP; EP6: 3HT4/7IFR/EP 

Bảng 3.7. Dữ liệu phân tích nhiệt trọng lƣợng của nhựa EP và các mẫu compozit 

chứa phụ gia nHT của nó 

Mẫu 

Môi trƣờng khí N2 Môi trƣờng không khí 

T5%
a
 

(
o
C) 

Tmax
b 

(
o
C) 

Cặn 

than 

(%) 

T5% 

(
o
C) 

Tmax
 
(

o
C) Cặn 

than 

(%) 1 2 

EP 331,52 354,95 3,2 317,54 368,31 718,45 0,12 

10APP@PEI/EP 309,95 337,37 15,82 316,24 339,72 657,85 14,75 

3HT/7IFR/EP 313,38 342,41 13,71 304,44 342,82 781,21 13,57 

3HT1/7IFR/EP 304,72 341,12 14,83 315,32 339,93 728,67 15,75 

3HT2/7IFR/EP 317,67 343,01 16,22 312,21 337,92 727,72 17,60 

3HT3/7IFR/EP 312,01 339,98 17,53 314,77 339,12 724,80 18,90 

3HT4/7IFR/EP 306,85 335,83 15,90 306,85 335,21 679,14 17,12 
a

T
5%

: Nhiệt độ khi mất 5% khối lượng 

b

T
max

: Nhiệt độ khi tốc độ phân hủy lớn nhất 

Từ kết quả phân tích nhiệt đƣợc thể hiện trong hình 3.35 và bảng 3.8 cho thấy 

so với EP nguyên chất, các mẫu nanocompozit epoxy chứa phụ gia HT kết hợp 

APP@PEI bắt đầu phân hủy sớm hơn, do chất chống cháy xúc tiến quá trình khử 

nƣớc và cacbon hóa, từ đó thúc đẩy sự hình thành lớp than bền vững. Đồng thời, 

tốc độ phân hủy tối đa giảm và lƣợng than dƣ tăng rõ rệt, khẳng định vai trò tích 

cực của chất chống cháy trong việc ổn định cấu trúc nhiệt. Trong môi trƣờng 

không khí, các mẫu nanocompozit cũng thể hiện khả năng chống oxy hóa tốt hơn, 

đặc biệt mẫu 3HT3/7IFR/EP cho hàm lƣợng than dƣ cao nhất (17,53% ở 900 °C). 
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Kết quả này chứng tỏ việc bổ sung nano HT lai DOPO đã cải thiện đáng kể tính ổn 

định nhiệt và khả năng chống cháy của vật liệu nền nhựa EP. 

3.2.3.3. Cơ chế chống cháy của vật liệu polyme compozit trên nền nhựa epoxy 

có chứa phụ gia nano hydrotalcit 

EP 10APP@PEI/EP 3HT/7IFR/EP 3HT1/7IFR/EP 3HT2/7IFR/EP 3HT3/7IFR/EP 3HT4/7IFR/EP

EP0
EP1

(b)

(a)

EP 10APP@PEI/EP 3HT/7IFR/EP

3HT1/7IFR/EP 3HT2/7IFR/EP 3HT3/7IFR/EP 3HT4/7IFR/EP

 
Hình 3.30. Ảnh chụp trực quan lớp than của nhựa EP và các mẫu compozit của nó 

sau khi nung ở 900 °C: Nhìn ngang (a) và nhìn từ trên xuống (b) 
(a) (b)

(e)

(c)

(d) (f)

(h)(g) (i)

200 μm 
5.0kV 100 5.0kV 100

200 μm 
5.0kV 1.00k

1 μm 
5.0kV 20.0k

20 μm 

200 μm 
5.0kV 100

200 μm 
5.0kV 1005.0kV 1.00k

20 μm 

5.0kV 1.00k
20 μm 

1 μm 
5.0kV 20.0k

5.0kV 5.00k
5 μm 

5.0kV 50
500 μm 

1 μm 
5.0kV 20.0k

 

Hình 3.31. Ảnh SEM bề mặt của các mẫu 10APP@PEI/EP (a),  

3HT1/7IFR/EP (b, c), 3HT2/7IFR/EP (d, e), 3HT3/7IFR/EP (f–h) và  

3HT4/7IFR/EP (i) sau khi nung ở 900 °C 

10 20 30 40 50 60 70

3HT3/7IFR/EP

3HT2/7IFR/EP

3HT1/7IFR/EP

C
ư
ờ
n
g
 đ
ộ
 (
a
.u
)

2q (o)

3HT/7IFR/EP

4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

3HT4/7IFR/EP

3HT3/7IFR/EP

3HT2/7IFR/EP

3HT1/7IFR/EP

3HT/7IFR/EP

Đ
ộ
 t
ru
y
ề
n
 q
u
a
 (
%
)

Số sóng (cm-1)

10APP@PEI/EP

(a) (c)(b)
Nguyên tố

Khối
lƣợng (%)

Nguyên tử 
(%)

C K 19.6 25.78

O K 52.2 51.49

N K 13.2 14.88

P K 13.7 6.97

Mg K 0.9 0.59

Al K 0.5 0.29

Tổng 100

 
Hình 3.32. Phổ FT-IR (a) của các mẫu, phổ EDX của mẫu 3HT3/7IFR/EP (b) và 

giản đồ XRD của các mẫu (c) sau khi nung ở 900 °C  

Qua phân tích than dƣ bằng SEM, FT-IR, XRD và EDX (hình 3.36-3.39) cho 

thấy việc bổ sung nanohybrid DOPO-HT kết hợp APP@PEI cải thiện rõ lớp than 

liên tục, đặc chắc, giàu phospho, thay thế lớp than xốp, giòn của 10APP@PEI/EP. 

Ở mẫu 3HT3/7IFR/EP, hiệu ứng cộng hƣởng giữa DOPO-HT và APP@PEI tạo cấu 
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trúc than trƣơng nở ổn định, với P–N–C, polyphosphat và phosphat kim loại củng 

cố tính bền nhiệt. 

5 μm

5 μm

Nguyên tố
Khối

lƣợng (%)
Nguyên tử 

(%)

C K 68.20 75.05

O K 28.25 23.34

Mg K 0.74 0.40

Al K 0.14 0.07

P K 2.67 1.14

Tổng 100

keV

Nguyên tố 
Khối

lƣợng (%)
Nguyên tử 

(%)

C K 55.37 64.40

O K 36.38 31.77

Mg K 0.71 0.41

Al K 0.44 0.23

P K 7.10 3.20

Tổng 100

keV

(a)

(b)

(a’)

(b')

 
Hình 3.33. Kết quả phân tích EDX của các hạt hình cầu trên bề mặt lớp than hóa 

của các mẫu 3HT1/7IFR/EP (a, a’) và 3HT3/7IFR/EP (b, b’) 

Cơ chế chống đƣợc cháy đề xuất nhƣ hình 3.40 là sự hiệp đồng giữa pha khí 

(triệt tiêu gốc tự do, giải phóng khí không cháy) và pha rắn (hình thành lớp than 

giàu phospho bền chắc), nâng cao hiệu quả chống cháy của nanocompozit epoxy. 

 
Hình 3.34. Hình ảnh minh họa cơ chế chống cháy của nanocompozit nền nhựa EP 

chứa APP@PEI và vật liệu hai DOPO-HT 

3.2.3.4. Tính chất cơ học của vật liệu polyme compozit trên nền nhựa epoxy 

có chứa phụ gia nano hydrotalcit 
(a) (b) (c) (d)

2 µm
5.0kV x 20.0k

10 µm
5.0kV x 2.00k

10 µm
5.0kV x 2.00k

500 nm
5.0kV x 50.0k

 
Hình 3.35. Ảnh SEM bề mặt đứt gãy của các mẫu nanocompozit nền nhựa EP sau 

thử nghiệm kéo: 3HT/7IFR/EP (a, b) và mẫu 3HT3/7IFR/EP (c, d) 

Kết quả đo cơ tính (bảng 3.7) cho thấy sự có mặt của APP@PEI làm giảm độ 

bền kéo và độ bền va đập do hiện tƣợng kết tụ hạt và khả năng tƣơng thích kém 

(thể hiện trong hình 3.41a, b). Việc thay thế một phần APP@PEI bằng HT chƣa 

biến tính chỉ mang lại sự cải thiện hạn chế vì hiện tƣợng kết tụ vẫn tồn tại (hình 

3.23a, b; 3.41a, b). Trong khi đó, nếu dùng HT đƣợc biến tính với DOPO, vật liệu 

thể hiện hiệu quả gia cƣờng rõ rệt, đặc biệt ở tỉ lệ DOPO:HT = 3:1, nhờ khả năng 



24 

phân tán tốt trong nền nhựa EP (hình 3.22d; 3.23c, d; 3.41c, d). Khi tăng tỉ lệ lên 

4:1, nanocompozit lại có cơ tính suy giảm nhẹ do lƣợng hạt nano gia cƣờng giảm 

và sự có mặt của DOPO cản trở quá trình đóng rắn của EP. Những kết quả này 

khẳng định rằng tỉ lệ 3:1 là tối ƣu cho nanocompozit chứa hydrotalcit biến tính.  

 

KẾT LUẬN VÀ KIẾN NGHỊ 

1. Kết luận 

- Đã tổng hợp thành công nZB có công thức 2ZnO.3B2O3.3H2O bằng phƣơng 

pháp kết tủa với axit oleic; hạt dạng tấm mỏng, đƣờng kính 1,0-1,5 μm, bề dày 

~90 nm, kỵ nƣớc và tƣơng hợp tốt với nhựa PP. 

- Đã tổng hợp thành công nATH bằng phƣơng pháp thủy nhiệt, hạt dạng tấm 

lục giác, đƣờng kính 200-300 nm, bề dày ~50 nm; sau khi biến tính bằng PEI phân 

tán đồng đều trong nhựa EP. 

- Đã tổng hợp thành công nHT bằng phƣơng pháp đồng kết tủa hạt dạng tấm 

đồng đều, đƣờng kính 150-200 nm, bề dày ~20 nm; sau khi lai hóa với DOPO có 

khả năng tƣơng hợp tốt, phân tán đều trong EP. 

- Đã chế tạo thành công hệ vật liệu polyme compozit chống cháy trên nền 

nhựa PP, trong đó sự kết hợp giữa các phụ gia nZB, RP và EG tạo nên hiệu ứng 

hiệp đồng rõ rệt. Mẫu 7nZB/7RP/7EG/PP đạt phân loại chống cháy UL-94 V-1, có 

chỉ số LOI = 23,7% và duy trì tốt các tính chất cơ học so với vật liệu nền. 

- Đã chế tạo thành công hệ vật liệu polyme compozit chống cháy trên nền 

nhựa EP, với sự phối hợp giữa hạt nATHPEI, vật liệu nanohybrid DOPO-HT và 

APP@PEI tạo nên hiệu ứng hiệp đồng mạnh mẽ. Các mẫu 3nATHPEI/7IFR/EP và 

3HT3/7IFR/EP đạt phân loại UL-94 V-0, có chỉ số LOI > 30%, đồng thời hạn chế 

đƣợc đáng kể sự suy giảm cơ tính so với vật liệu nền. Cơ chế chống cháy đƣợc xác 

định dựa trên tác dụng hiệp đồng của các thành phần phụ gia trong hệ vật liệu. 

 

2. Kiến nghị 

Từ các kết quả nghiên cứu đạt đƣợc, luận án đã khẳng định hiệu quả và tiềm 

năng ứng dụng của các vật liệu vô cơ dạng nano nhƣ nZB, nATH và nHT trong 

chế tạo polyme nanocompozit chống cháy, đặc biệt khi đƣợc biến tính bề mặt hoặc 

lai ghép với các hợp chất hữu cơ không chứa halogen. Các phụ gia nano vô cơ góp 

phần quan trọng trong việc nâng cao khả năng chống cháy, tính ổn định nhiệt và cơ 

học của vật liệu, đồng thời mở ra hƣớng phát triển các hệ vật liệu lai vô cơ – hữu 

cơ có hiệu quả cao và thân thiện môi trƣờng. Trong thời gian tới, hƣớng nghiên 

cứu này cần đƣợc tiếp tục phát triển theo hƣớng tối ƣu hóa quá trình tổng hợp, cải 

thiện khả năng phân tán và mở rộng ứng dụng trên các hệ polyme khác, góp phần 

thúc đẩy ứng dụng vật liệu polyme compozit chống cháy trong thực tiễn sản xuất. 
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