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The paper presents the method for the production of the bio-composite
material prepared from Poly(lactic acid) (PLA) and wood sawdust. The bio-
composites are produced by the twin-screw extrusion method. The
influences of the wood sawdust content on the mechanical properties of the
materials, including the impact strength, the tensile strength, Young's
modulus, the flexural, flexural modulus, and microscopic observation are
studied. The mechanical tests showed that the percent ratio of the wood
sawdust effects significantly the mechanical properties of the wood plastic
composites. The impact strength of the composite is the highest when the
wood sawdust was added at 15 wt%. When the wood sawdust was added at
20 wt% and above, the modified PLA turned out to be more brittle with
reductions of the tensile strength, the tensile modulus, and the tensile
elongation at break. Furthermore, the flexural strength of the composites
containing 20% by weight of wood sawdust is 40% less than that of PLA.
Microscopic observations show that composites containing less than 20% by
weight of wood sawdust have an even distribution of wood sawdust particles
in their structure. Finally, some sawdust particles were observed to
agglomerate in composites containing more than 20% by weight of sawdust.

NGHIEN CUU SU DUNG MUN CUA LAM CHAT PON TRONG CHE TAO
VAT LIEU COMPOZIT TU NHUA POLY(LACTIC ACID) CO TIEM NANG
UNG DUNG TRONG KY THUAT IN 3D
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Tinh chét co hoc

Bai bao trinh bay phwong phap ché tao vat liéu compozit sinh hoc tir
nhya Poly(lactic acid) (PLA) va mun cua gd. Vat lidéu compozit dugc ché
tao bang phuong phéap dun hai truc vit. Anh huéng cua ty 1& mun cua dén
céc tinh chat co hoc bao gom do bén va dap, do bén kéo, méd dun Young,
d6 bén uén, md dun udn va vi céu triic cua vat lidu ciing duoc khao sat.
Két qua khao sat cho thiy ty 1& bot gd anh huéng dén tinh chit co hoc
cia vat lieu compozit PLA va bot gb. Do bén va dap cua vat liéu
compozit PLA cao nhét khi ty 1& bot gd thém vao 1a 15%. Vat liéu
compozit PLA trg nén gion hon khi ty 1¢ bot gd thém vao 16n hon 20%,
vi d6 bén kéo, mé dun kéo va kha ning gidn dai kéo déu giam. Ngoai ra,
d6 bén ubn cua vat lieu compozit giam 40% khi ty & bot g& thém vao 1a
20%. Phan tich vi cau tric cho thdy bot gd co xu huéng phan bd déu
trong vat liéu compozit ¢ ty l¢ dudi 20%. Cudi cung, khi ty 1¢ bot go
thém vao 16n hon 20%, bot gd sé& bi két tu trong vat liéu compozit.
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1. Gioi thigu

Hién nay, cac polyme phan huy sinh hoc dang thu hat sy cha ¥ 16n tir cac nha nghién ctru va
cac nganh cong nghi¢p. Uu diém cua nhimng polyme nay la c6 kha nang phan hity sau khi su dung
boi vi khuan hoac vi sinh vat trong méi truong [1], [2]. Cac polyme sinh hoc ¢6 ngudn gdc tir cac
nguon nguyén liéu tai tao nhu ngo, xenlulo, protein déu nanh va tinh bot dang thu hut sy chu y
Clia céc nha khoa hoc dé thay thé nhya ter dau mo truyén thong [3], [4]. Poly(lactic acid) (PLA) la
mét loai nhua sinh hoc nhiét déo, co ciu tric ban tinh thé hodc hoan toan vo dinh hinh trong ty
nhién [5], [6]. PLA duoc san xuat tir axit lactic thong qua qué trinh 1én men cac san phim nong
nghiép nhu ngd. PLA c6 thé dugc diéu ché bang cach ngung tu truc tiép axit lactic va tring hop
m& vong cua lactide mach vong [5], [7]. Sau khi sir dung, nhiya PLA c¢6 thé phan huy thanh nudc
va CO,, 1a cac san pham phuc vu trong linh vuc nong nghiép [5].

PLA c6 tinh chat co hoc tdt c6 thé so sanh voi polyethylene terephthalate va polypropylene la
nhitng vat liéu phé bién nhat duoc st dung trong 6 t0 [8]. Nhiét do nong chay cua PLA la khoang
180°C vi vay PLA 1a soi ty nhién kha bén nhiét. Ngoai ra, PLA 1a mot polyme Ky nuéc vi trong
mach polyme ¢6 chira nhom chirc CH3. Vi tat ca cac déc trung nay, PLA la vt liéu tiém ning
rng dung ché tao mang sinh hoc, lam vat liéu nén va duoc st dung trong vt liéu tong hop xanh
[9]. Tuy nhién, nhya PLA c6 nhuoc diém 14 gia thanh cao, d6 cting thap, kha ning chiu nhiét
thap. Diéu nay ciing lam han ché kha niang ung dung cua nhwa PLA [10]. Bé khic phuc nhuoc
diém nay, nhiéu nha khoa hoc da tap trung nghién ctru cac vat lidu compozit sinh hoc gbc PLA
két hop Vi soi tu nhién lam chét don [11].

Tinh chét co hoc cua vat lidu compozit sinh hoc phu thudc vao ty Ié phan trim ciia ham lugng
chat don tu nhién (soi, bot gd), kha ning twong thich giita chit don va chét nén, sy c6 mit cua cac
chat phu gia [12]. Cac tinh chat co hoc cua vat liéu compozit sinh hoc bao gém do bén kéo, mo
dun Young, cuong do nén, do bén udn, md dun udn va do bén va dap. Hinh dang, kich thuéc,
tinh chét cua cac chat don tu nhién s& anh hudng dén tinh chit co hoc cua vat liéu compozit sinh
hoc [6], [13], [14]. Vi v4y, cac nha khoa hoc s& ché tao cac vat liéu compozit sinh hoc c6 cac dic
tinh phu hop theo tirng Gng dung cu thé, vi du nhu ting cudng tinh chét co hoc hay tng dung
trong cong ngh¢ in 3D [15] - [17]. Gan day, nhiéu nghién ctu chi ra rang vat liéu compozit PLA
V6i cac chat don ty nhién nhu soi tre, soi bong c6 the thay d6i cac dic tinh co hoc va than thién
v6i méi truong [2], [18]. Cac nghién ctru nay chu yéu tap trung vao ché tao vat liu compozit
PLA va soi tu nhién dé ting cuong tinh chat co hoc cho vat lidu [6]. Tuy nhién, cac vat liéu nay
bi han ché trong k¥ thuat in 3D-FDM (3D-Fused Deposited Modeling) do kich thudc soi tu nhién
Ién gy tic dau in. Dé khic phuc nhuge diém nay, mot s6 nha khoa hoc da tip trung nghién ctu
ché tao vat liéu compozit PLA véi bot gd hodc bot gidy tai ché, phu hop dé ung dung trong cong
nghé in 3D [19] - [21].

Mun cua la chét thai ph bién cua nganh cong nghi¢p g6 va san xuét noi thit gd. Hién nay,
mun cua chu yéu dugc sir dung lam chat dét, san xuat gé ép [22], [23]. Cac nghién ctu ché tao
vat liéu compozit phan huy sinh hoc tir nhya PLA va mun cua 1a rat han ché. Bai béo nay trinh
bay nghién ctiru ché tao vat liéu compozit PLA sir dung mun cua lam chit dén. Cac anh huong
clia mun cua dén tinh chit co hoc va do bén va dap cua vat lidu ciing duoc khao sat.

2. Nguyén liéu va phuong phap nghién ciru
2.1. Nguyén li¢u

- Mun cua tir go mit dugc thu thap tu lang nghé: diéu khécrg(:) Chang Son tai Thach That, Ha
NOi. Mun cua sau d6 dugc nghién thanh bot go bang thi€t bi nghién kho trong phong thi
nghiém Retsch ZM 200. Bot go sau d6 dugce sang boi ludi kich thuge mat ludi 75 pm. Bot go
tiép tuc duoc rua sach bang nudc khir ion va say ¢ 103 °C trong vong 24h truéc khi ché tao vat
liéu compozit.
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- Nhya Poly Lactice acid (PLA) la Ingeo Biopolymer 4043D (Natureworks LLC, M) dang
hat, dugc siy ¢ 103 °C trong 24h dé loai bo ham lugng am trude khi tron ché tao vat lidu
polyme compozit.

- Maleic anhydride-grafted polyethylene (MAPE, Fusabond MB 100D, Dupont, M) c6 ty sb
trong lugng nhanh 14 0,9% va chi s6 chay 1a 1,7 g/10 phut, dugc st dung 1am chét tro twong hop.

- Axit stearic CigH30; (Indonesia) dugc sir dung lam chét tro gia cong.

2.2. Phwong phap nghién curu

- Ché tao vit lidu compozit PLA va bot gb: Nhua PLA va bot gd sau khi siy kho duoc tron
V6i cac ty 18 khac nhau, thong sé duoc chi ra trong bang 1. Sau d6, hdn hop vat liéu duoc dun boi
may dun 02 truc vit (Leistritz Extrusionstechnik GmbH, Nurnberg, Dirc). Thong s6 k¥ thuat caa
cac tram nhu sau: 180 °C— 185 «C—190 oC-190 -C—180 -C—180 °C—185 oC—185 -C-180°C (xem
hinh 1).

Bang 1. Cdc mau polyme compozit PLA/MAPE/bét g6 Véi thanh phan khéc nhau

Tén miu PLA MAPE Bot gb Phu gia béi tron

(% khoilwgng) (% khdilwgng) (% khdilwgng) (% khéi lwgng)
PLA 94 4 N >
PLA/MAPE/BG-10 84 4 10 2
PLA/MAPE/BG-15 79 4 15 2
PLA/MAPE/BG-20 74 4 20 2
PLA/MAPE/BG-25 69 4 25 5
PLA/MAPE/BG-30 64 4 30 5
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Hinh 1. Quy trinh ché tao vat liéu compozit PLA va bot go
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Hinh 2. Théng s ki thudt va mau ép phun Type-I theo tiéu chuan ASTM D638-14

- X4c dinh d6 bén udn, do bén kéo va do bén va dap: St dung may ép phun ENGEL ES 80/20
HLS (Engel GmbH, Schwertberg, Austria) tao 06 mau Type-I (theo tiéu chuan ASTM D638-14
ASTM International, West Conshohocken, PA, USA) (xem hinh 2). Thong sé k¥ thuat ciia may
ép phun dugc chi ra trong bang 2. Do bén kéo dugc do theo tidu chuin 1SO 527-1993 trén may
INSTRON 5582-100 KN (M), véi toc d6 dau do 5 mm/phut, tai 25 °C, do am 70%. Do bén va
dap Izod dugc do theo tiéu chudin ASTM D256 trén may Tinius Olsen (M¥), & 25 °C, do am
70%. D6 bén udn duogc do theo tiéu chuin 1S0178-1993(E) trén may INSTRON 5582-100 KN
(M¥), téc do ubn 2 mm/phut, nhiét d6 25 °C, d6 4m 70%.
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Bang 2. Théng s6 ki thudt tao mau Type-I trén mdy ép phun ENGEL ES 80/20 HLS

STT Théng sb ky thuat Gia tri
1 Ap lyc phun (bar) 1050
2 Ap lyc ép (bar) 850
3 Nhiét ¢ phun (°C) 190
4 Nhiét do khuon (°C) 25
5 Thoi gian ép (gidy) 10
6 Thoi gian lam lanh (gidy) 70

- Xac dinh cau tric hinh thai cta vat ligu polyme compozit PLA/MAPE/bot go: Kinh hién vi
dién tu quét (SEM) (QUANTA 200, FEI, Hillsboro, OR, USA) dugc su dung dé quan sat hinh
thai hoc clia cac mau compozit. Thanh phan cac hat bot g& dwoc phan tich bang hé thong do phd
phan tan nang luong (Energy Dispersive Spectrometer (EDS)) dugc trang bi trong h¢ théng SEM.
bién ap gia tdc 20 kV dugc st dung trong phan tich ndy. Ngoai ra, tit ca cac mau dugc chup
trong diéu kién N, l6ng va quan sat khong c6 16p phu kim loai vang.

3. Két qua va thao luan
3.1. Anh hwong ciia ty 1é bgt g6 PLA/MAPE/BG dén d@é bén va dap cia vt ligu

Hinh 3 cho thdy anh huéng cua bot gd dén do bén va dap cua vat lisu compozit
PLA/MAPE/BG. D6 bén va dap cua vat lieu PLA/MAPE/BG giam khi ty I bot gb trong vat liéu
1a 10% khdi lugng. Tuy nhién, khi ty 1 bot gb tang 1én 15% khéi lwong, d bén va dap ting va
dat gia tri cao nhat 1a 3,43 KJ/m® Khi ting ty I¢ bc}t g6 1én dén 30% khéi lugng, do bén va dap
clia vt ligu giam dén gia tri thap nhat 1a 2,63 KJ/m”. Tinh chat cuia vat liéu compozit phy thugc
vao ban chit hoa hoc va vatly cua nhya (dong vai trd chat nén) va bot gd (dong vai tro chat don).
Viéc tang ham lugng bot gd trong vat liéu compozit c6 xu huéng lam gidm do bén va dap cua vt
liéu. Piéu nay co thé giai thich 1a do kha ning twong thich giira nhwra va bot gd thip, dan dén xuét
hién cac khuyét tat va cac viing ung suat. Cac ving nay sé hap thu it nang lugng hon, két qua la
d6 bén va dap giam. Két qua ciing cho thay vat liéu compozit chira 15% bot gd co do bén va dap
tuong duong voi d bén va dap cua PLA.

4

w

[E=Y

Do bén va dap (KJ/m2)
N

o

0 10 15 20 25
Ham lugng bot gb trong vt liéu compozit (%)

Hinh 3. B¢ bén va dap cua vt liéu PLA compozit thay déi theo ham lrong bot gg

3.2. Anh hwong cia ty ¢ bgt g6 dén dp bén uén va dp bén kéo ciia vt ligu compozit
PLA/MAPE/BG
Tinh chét bén kéo bao gdm mé dun Young (E), d6 bén kéo (Oyieta) va d0 gidn dai khi kéo (&)

cua vat liéu compozit PLA va PLA/MAPE/BG dugc tong hop trong bang 2. Két qua cho thay cac
gid tri E, Gyielg, € Cla cac mau vat ligu compozit PLA/MAPE/BG giam khi ty 1¢ bot g tang 1én.
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Vit liéu PLA c¢6 gia tri mé dun Young (E) va do bén kéo (cy.e|d) do duoc 1a 2,39 + 0,05 GPa va
39,65 + 0,05 MPa tuong ung. Khi ting ty 1¢ bot go 1én 25%, gia tri cua (E) va (6yieiq) giam, do
dugc 1a 1,52 + 0,07 va 17,06 £ 1,74 twong tng. Tuy nhién, khi tiép tuc ting ty I& bot gé 1én 30%
thi m6 dun Young va do bén kéo cua vt liéu khong c6 su khac biét so véi gia tri do cua mau
chtra 25% bot gb. Két qua ciing tuong tu voi do gidn dai khi kéo. Do gidn dai khi kéo cua vat liéu
compozit giam khi ty 1 bot go tang 1én dén 20%. Tuy nhién ¢ ty & bot gd 30% do gian dai cua
vat liéu compozit PLA khong giam va c6 gia tri &, = 2,04 + 0,53. C6 thé néi, véi sy co6 mit caa
bot gd vat liéu compozit PLA/MAPE/BG tré nén gion hon so véi nhya nén PLA. Diéu nay c6 thé
giai thich 1a do su can tré cua bot & dén su phan chia mach PLA va kha ning di chuyén phan tir
PLA trong mach [6]. Tuy nhién, mét diéu dang chu ¥ 1a d6 gidn dai khi kéo thé hién nhiing thay
d6i twong ddi nho khi lugng bot gd thay doi trong khoang tir 2 % dén 30%.

Béang 2. Tinh chdt co hoc: d bén kéo cia vat liéu compozt PLA/IMAPE/BG

Mau vat ligu Mé dun Young D) bén kéo Do gidn dai khi kéo
compozit (E, GPa) (6yiels, MPa) (en, %0)
PLA/MAPE 2,39 + 0,05 3965 + 0,05 5,51 + 0,47
PLA/MAPE/BG-10 1,62 + 021 21,77 + 1,35 2,43 + 0,57
PLA/MAPE/BG-15 1,55 + 014 20,93 + 1,22 2,25 + 0,27
PLA/MAPE/BG-20 1,56 + 010 19,89 + 254 1,89 + 0,40
PLA/MAPE/BG-25 1,52 + 007 17,06 + 1,74 2,03 + 0,30
PLA/MAPE/BG-30 1,52 + 0,05 17,62 + 2,02 2,04 + 0,53
4 - 80
3 % - 60 _
£ ; 2 £
c I e
Er , Z Y 1 7 -
S E B B E B B
> 1 5’*‘5 ﬁ ,ﬁ’? ﬁ ﬁ ﬁ L 20 @
N NN
R ON F N 8 7
0 10 15 20 25 30

Ham lugng bt gS trong vat li€u compozit (%)

Hinh 4. D bén udn va mé dun uon cua vat liéu compozit thay déi theo ty 1é bét g6

Tinh chat bén udn cua vat liéu compozit bao gdm mé dun udn va do bén uén duoc chi ra trong
hinh 4. Két qua cho thiy mé dun udn cé xu hudng ting theo sy ting cua ty 1 bot gd trong vat
liéu compozit. Vi mau vat liéu compozit chira 30% ty 18 bot g6, mo dun ubn 1a 2,92 GPa, ting
hon khoang 30% so véi mau compozit khong chira bot g6. Mo dun udn cua vat liéu compozit phu
thudc vao dic tinh riéng ctia cac thanh phan trong vat lidu 1a chit don va polyme. Vi mé dun cua
bot go thudng cao hon mé dun cia polyme nén mé dun udn cua vat liéu chira nhiéu bot gé s& cao
hon mé dun udn cua mau khong chira bot go [6], [24].

Tuy nhién, do ben udn c6 xu hudng thay déi nguoc lai so vi md dun udn. Ciing glong nhu do
bén kéo, do bén udn cua vat lieu compozit PLA/MAPE/BG thay ddi theo ty 1¢ bot gd trong vat
licu. PO bén udn cua vat liéu compozit giam khi c6 sy xuat hién caa bot g6, mic giam khoang
40%. D6 bén udn cua vat liéu compozit dao dong trong khoang tir 35 MPa dén 43 MPa véi ty 1é
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bot gd tir 5% dén 30%. Do bén udn ciia mau compozit dat gia tri cao nhat 1a 43,98 MPa voi ty 18
bot gb 1a 20% khdi lwong, sau d6 do bén ubn giam dan khi ty & bot gd ting 1én 30%. Hién tuong
nay c6 thé dwoc giai thich 1a do su két tu ciia bot gd trong vat liéu compozit. O ty 1é 30%, bot go
¢6 xu hudng két ty cao hon do dién tich bé mat cao. Diéu nay lam cho vat liéu gion hon va do
bén ubn giam.

3.3. Quan sdt vi cdu tric

HUS 0001 15kV 6.8mm X3.00k BSE M

10.0um HUS 0001 15kV 6.4mm X3.00k BSE M

Hinh 5. Anh chup SEM cua bé mat vt liéu compozit a) PLA/MAPE, b) PLA/MAPE/BG-10,
c) PLA/MAPE/BG-15, d) PLA/MAPE/BG-20, e) PLA/MAPE/BG-25, f) PLAIMAPE/BG-30

Mat Cét‘ cua cac soi compozit PLA/MAPE/BG duoc ché tao bﬁng may dun 02 truc vit duoc
kiém tra bang cach chup anh SEM. Hinh 5 so sanh cac hinh anh SEM cua cac mat cat ngang
cua cac soi vat liéu compozit PLA/MAPE/BG, trong do6 ty 1€ bot go thay doi tir 10% dén 30%
khdi lwong.
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Mot ty Ié cac 16 trong quan sat dugc trong cac hinh 4 (c) va (d), cho thay rang viéc sir dung
4% khdi lugng MAPE 1am chét twong hop 1a khong da dé khac phuc sy twong thich bé mat kém
gitta polyme ky nudc va bot gb ua nudc. Mic du vay, cac hinh anh ciing cho thay bot gd phan bd
kha ddng déu trong vat liéu compozit va c6 dang hinh tron. Diéu nay thé hién sy phu hop khi sir
dung phuong phap ép dun 02 tryc vit de tao vat liéu compozit. Cac hinh dang tron s& c6 sy bam
dinh t6t hon giira nén polyme va bot go. Ngoai ra, khi ty 1¢ bot 9o trong vt li¢u compozit tang
1én 25% va 30%, hinh anh SEM cho thiy c6 su két tu ciia cac hat gd trong cu trac vat ligu
compozit (hinh 4 (e) va (f)). Két qua nay gop phan giai thich cho sy suy giam d6 bén udn va do
bén kéo cua vat ligu kpi ty 18 bot g6 trong vat ligu ting 1én.

Hinh 6. Anh chup SEM hinh dang soi PLA/BG tao thanh
Kich thuéc hat bot g kha nho véi duong kinh khodng 10 pm. Puong kinh sgi compozit
PLA/BG tao thanh la khoang 2 mm (hinh 6) nam trong khoang dao dong duong kinh sgi vat li¢u
in 3D FDM la tr 1,75 mm dén 3,0 mm [25]. Véi duong kinh nay, vat li¢u compozit PLA/BG ¢6
tiém nang ng dung trong cong nghé in 3D-FDM.

4. Két luan

Nghién ctru sir dung mun cua lam chéat don trong ché tao vat liéu compozit sinh hoc géc PLA
g6p phan cai thién moéi truong va ting gia tri st dung mun cuwa. Mic di sy c6 mit ciia mun cua
lam anh huéng dén cac dic tinh co hoc cua vat liéu compozit PLA nhung két qua nghién ctru cho
thdy & ty 1é mun cua dudi 20% duge thém vao vat lidu compozit PLA d bén va dap cua vat liéu
tang. Cac hat mun cua phan bd kha déu trong nén PLA, véi dudng kinh kich thudc hat khoang 10
pm. Dudng kinh s¢i compozit PLA/BG la khoang 2 mm. Day 1a cac két qua ban dau rat quan
trong cho thay vat liéu compozit PLA/BG c6 tiém ning ng dung trong cong nghé in 3D-FDM.
Pé c6 thé tng dung trong cong nghé in 3D, cac tinh chat nhiét, tinh chét Iuu bién, ciu trac tinh
thé cua vat lidu va kha nang in cua vat liéu can duoc tiép tuc nghién cuu.

L&i cam on
~ Cong trinh nay duoc tai trg boi ngudn kinh phi tir Pai hoc Bach khoa Ha Noi, qua dé tai ma
s0 T2020-PC-051.
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