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Abstract

Prepreg composite materials are becoming increasingly common in the industry due to their ease of use, consistent
properties and high surface quality. However, there is much to understand about prepreg prior to committing to using
this material. Therefore, in this paper phenolic resin (rezolic) and two compositions, including solid epoxy resin
DER633U/Hardener DEH84 and epoxy Epikote 828/Hardener Novolac have been investigated for preparing glass fiber
and glass-aramid fibers reinforced prepregs. Results showed that all single resin and compositions mentioned above are
satisfied technical requirements for prepregs. The best prepreg was made by composition DER633U/DEH84 because it
possesses good shelf life at temperature 36-37 °C and high composite mechanical properties. For example, tensile

strength 205.2 MPa and Izod impact strength 228.9 KJ/m? with C-glass fabric reinforcement 360 g/m?.
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1. MO PAU

Prepreg 1a mot dang ban thanh pham duoc ché
tao tir vai, mat & dang phang dwoc tim nhua, bao
quan dé sir dung vé sau theo phwong phap xép dat
wdt (lan ép bang tay) hay cac phuong phap tao hinh
khac [1-4]. Trong prepreg, s¢i dugc sap xép theo
huéng 0° va tam nhya trude dugc goi la dai dong
huéng. Mot sé loai prepreg ¢ dang dai dong huéng,
vai dét hay soi chap lién tuc. Dai dong huéng dem
lai kha nang thay doi tinh chat cia compozit theo y
do thiét ké. Prepreg vai dét duoc sir dung dé ché tao
cac chi tiét co dang phuc tap, trong d6 do linh hoat
cua vat liéu 1a vin dé mau chét. Nhin chung, prepreg
c6 thé dugc phan loai thanh prepreg trén co sé nhua
nhiét rin va prepreg trén co s¢ nhua nhiét déo. Cac
loai soi gia cuong c6 thé la thuy tinh, cacbon va
aramit.

Nho dwoc chuan bi trudc tai nha may nén
phuong phap sir dung prepreg ¢6 mot s6 uu diém so
V6i phuong phap lan ép bang tay truc tiép nhu sau:
1) Khéng ché duoc chinh xéc ty 18 sgi/nhya; 2) Pat
duoc ham luong soi cao hon; 3) Khéng ché duoc
chinh xac chiéu day san phdm va 4) Giam thiéu doc
hai cho cdng nhan thao tac do héa chat va dung moi
bay hoi.

Do cong nghé st dung prepreg chua phé bién
rong réi ¢ nudc ta va co mot so van dé vé hoa hoc va
ky thuat can giai quyét nén cong trinh nay tap trung
vao nghién ciru mot sb td hop nhya nén, thoi gian
bao quan prepreg va danh gia tinh chat co hoc cua
vat liéu compozit tao thanh tir prepreg trén co sé
nhya phenol-fomandehyt va epoxy déng ran néng
gia cuong soi thuy tinh.

2. THUC NGHIEM
2.1. Nguyén lig¢u va hoa chat

Nhua rezolic tu téng hop tir phenol, fomalin 37
% vai xUc tac amoniac 25 %, lay 5 % so véi phenol.
T4t ca déu la hoa chét ky thuat cua Trung Quéc duoc
st dung truc tiép khong qua tinh ché. Nhua rezolic
téng hop duge c6 cac dic trung ky thuat sau: Nhiét
do chay mém 80-84 °C; khéi luong riéng 1,4802
glem®; ham lwong nhém hydroxyl 21,06 %; ham
luong phenol ty do 2,16 %; ham lugng fomandehyt
tu do 9,37 %.

Nhua novolac tu tdng hop tir phenol va fomalin
37 % vai xUc tac HCI 37 %, liy 1 % so véi phenol.
Nhya novolac tong hop duge c6 cac dic trung ky
thuat sau: Nhiét d6 chay mém 109 °C; khéi luong
riéng 1,2623 g/cm®; ham lugng nhém hydroxyl 15,8
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%; ham luong phenol ty do 3,9 %; ham lugng
fomandehyt tu do 0,86 %.

- Nhua epoxy Epikote 828 (Shell Chemicals) ¢
ham lugng nhém epoxy 22,63 %.

- Nhya epoxy rin DER663U (Dow Plastics) co
ham lugng nhém epoxy 4,79 %.

- Chat dong ran DEH84 (Dow Plastics) c6
duong luong hydroxyl 240-270 gleq, la san pham
phan ung cta nhya epoxy long vai bisphenol A,
chira 1,9 % chat xdc tién.

- XUc tac amin bac ba DMP-30 (Merck) loai tinh
khiét.

- Vai thay tinh C-glass 360 g/m? va 450 g/m?
(Trung Quéc).

- Vai thuy tinh E-glass 610 g/m* (Hoa Ky).

- Vai thay tinh MB4500 xu ly silan 550 g/m?
(Australia).

- Vai aramid 200g/m? (Australia).

2.2. Phwong phap phan tich va ky thuat sir dung
2.2.1. Phén tich hoa hoc

Ham lugng nhom epoxy: Ham lugng nhom
epoxy dugc xac dinh theo phuong phap nitrat thuy
ngan véi dung dich phan ing HCl/dioxan [5].

Ham lugng nhom hydroxyl: Xac dinh ham luong
nhom hydroxyl bang cach este hda nhém hydroxyl
bang anhydrit axetic ¢c6 mat piridin [6].

Ham Iwgng phenol tuy do: Xac dinh ham lwgng
phenol tu do bing cach brom hda theo phuong phap
Koppeschaar [6, tr.16].

Ham Iwgng fomandehyt tu do: Xac dinh ham
lugng fomandehyt tu do theo phuong phap sunfit

[71
2.2.2. Phan tich hoa Iy

Ph6 hdng ngoai FTIR dugc xac dinh trén may
Perkin Elmer GX 600 (USA).

Phan tich nhiét DTA va TGA duoc thuc hién
trén may phén tich nhiét Shimadzu (Nhat Ban) trong
mbi trudng khi nito, téc d¢ gia nhiét 1a 10 °C/phdt tir
25 dén 500 °C vé6i chén duyng mau lam bang platin.

Xdac dinh dd nhét Brookfield: Do nhét duoc xac
dinh theo tiéu chuan DIN 53018 trén nhét ké
Brookfield Model RVT-Series 93412 (Hoa Ky) ¢
nhiét do 25 °C.

Xac dinh ham lugng phan gel (mirc d6 dong
ran): Ham luong phan gel dwgc xac dinh bang
phuong phap trich ly trong bd Soxhlet bang axeton.
Phan gel 1a phan tao thanh mang ludi khong gian
khong bi trich ly boi axeton trong bo Soxhlet voi
thoi gian 15-16 gio. Ham lwong phan gel 1a ty 1&

Nguyén Huy Tung va céng s

khdi luong cia mau sau khi trich ly so voi khoi
lwong mau ban dau.

2.2.3. Phwong phdp xdc dinh tinh chdt co hoc cia
vdt liéu polyme compozit

Do bén kéo duge xac dinh trén may INSTRON
5582-100 KN (Hoa Ky) theo tiéu chuin ASTM
D638, toc do kéo 2 mm/phdit.

Do bén ubn duoc xac dinh trén may INSTRON
5582-100 KN (Hoa Ky) theo tiéu chuin ASTM
D790, toc do ubn 2 mm/phut.

Do bén va dap Charpy duoc xac dinh trén may
Radmana ITR-2000 (Australia) theo tiéu chuan 1SO
179-1993. Téc do thir 3,5 mis.

Do bén va dap Izod dwoc xac dinh trén may
Tinius Olsen (Hoa Ky), theo tiéu chuan ISO
180:1993 (E). Mau duogc khia hinh chit V véi goc
khia 45+1°. Téc @6 thu 3,5 mis.

3. KET QUA VA THAO LUAN

3.1. Nghién citu ché tao vat liéu compozit trén co
s6& nhwa rezolic gia cwong sgi thiy tinh

3.1.1. Khdo sat anh huong cua nhi¢r do va thoi gian
den ham luong phan gel

Pi khao sat quéa trinh déng ran nhua rezolic ¢
nhiét do 140, 150 va 170 °C theo thoi gian. Két qua
nhan duoc trinh bay ¢ hinh 1.
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Hinh 1: Anh huong cua nhiét do va thoi gian dén
ham lugng phan gel cua nhya rezolic.

Tir hinh 1 nhan thay, dé phd hop véi diéu kién
ép nong trong khudn, di chon diéu kién déng rin
nhua rezolic ¢ 150 °C trong 30 phat. O nhiing diéu
kién d¢6 ham lugng phan gel dat 94 %.

3.1.2. Tinh chdt co hoc cia vdt liéu compozit trén co
so nhua rezolic gia cuwong Sei thuy tinh va aramit

D3 st dung dung méi etanol dé hoa tan nhua
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rezolic. P& thuan lgi cho qua trinh tim dung dich
nhya 1én vai thay tinh (chuan bi prepreg) da chon
nong d6 40 % cho nhua rezolic trong etanol. Do
nhét cua dung dich nhua rezolic hau nhu khong thay
ddi trong 30 ngay khao sat ¢ nhiét do phong
(hinh 2).

Céc loai soi thuy tinh gia cudng gém c6 cac loai:
C-glass 450 g/m? E-glass 610 g/m* va lai tao
E-glass 610 g/m? v&i aramit 200 g/m% Két qua nhan
duoc trinh bay ¢ bang 1. Tir bang 1 nhan thay, vat
lieu compozit nhan duoc c6 tinh chit co hoc tot.
Trong truong hop lai tao giita vai E-glass 610 g/m?
va vai aramit 200 g/m? theo phuong phap xen k&, do
bén kéo dat 230,2 MPa.

Tinh chdt co hoc cua vt liéu compozit...
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Hinh 2: Sy phu thudc d6 nhat theo thoi gian cua
nhya rezolic trong dung méi etanol ¢ nhiét do phong

Bang 1: Tinh chat co hoc cua vat liéu compozit trén co s& nhua rezolic

Soi eia cut Ham luong !(héi lwong Do bén kéo Do bénudn | Do bén va dap
o1 gla cuong soi (%) riéng (g/cm®) (MPa) (MPa) (KJ/m?)
C-glass 450 g/m2 62,2 1,613 116,2 127,6 46,3
E-glass 610 g/m2 65,8 1,744 198,7 178,9 60,3
E-glass 610 g/m?
Jaramit 200 g/m? 57,6 1,423 230,2 216,0 49,2

Ché do gia cong vat liéu compozit tir prepreg: Gia nhiét ¢ 80 °C/1 gid, nang nhiét 1én 150 °C va duy tri 30 phdt.

Ap suét ép 50-60 KG/cm?.

3.2. Nghién citu ché tao vat liéu compozit trén co
sé' nhwa epoxy Epikote 828/Novolac gia cuwong sgi
thiy tinh

3.2.1. Khdo sét anh huong cua xic tac DMP-30 dén
ham luong phan gel cua té hop Epikote 828/Novolac

Nhua novolac str dung & day véi tu cach 1a chat
dong ran cho nhua epoxy. Pé xdc tién nhanh qua
trinh dong ran, da st dung xGc tic DMP-30. Anh
huéng caa ham luong xdc tic DMP-30 dén muc do
dong ran cia té hop Epikote 828/Novolac ¢ 120 °C
trinh bay ¢ hinh 3.

T hinh 3 nhan thay, diéu kién thich hop dé
dong ran td hop Epikote 828/Novolac: Nhiét do 120
°C trong 30 phat, véi 0,5 % xdc tac DMP-30. O
nhitng diéu kién d6 ham luong phan gel dat 95 %.

3.2.2. Tinh chdt co hoc cua vdt liéu compozit trén co
so Epikote 828/Novolac gia cirong Soi thuy tinh

P sir dung hon hop dung mdi axeton/n-butanol
= 1/1 thé tich dé hoa tan té hop Epikote 828/Novolac
& nong do 45% cho dé dang tham vao vai thay tinh
dé tao thanh prepreg. Do nhét cua dung dich Epikote
828/Novolac dan ting 1én sau 10 ngay (hinh 4).
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Hinh 3: Anh huong cia ham lugng xtc tic DMP-30
dén murc d6 dong ran cua to hop Epikote
828/Novolac ¢ 120 °C

Tinh chat co hoc cua vat liéu compozit nhan
duoc tur prepreg trinh bay ¢ bang 2.

T bang 2 nhan thiy, cac tinh chat co hoc cua
vat liéu compozit trén co s& Epikote 828/Novolac
Vi cling mot loai soi gia cuong C-glass 450 g/m®
déu co gié tri cao hon so véi vat lidu compozit sir
dung nhua rezolic (bang 1), dic biét do bén va dap
cao hon 32 % (tang tir 46,3 KJ/m” 1&n 61,3 KJ/m?).
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3.3. Nghién citu ché tao vat liéu compozit trén co
s6 nhua epoxy DER663U/DEH84 gia cwong Soi
thay tinh

3.3.1. Anh hwong cia ham lwong chat dong rdn
DEHS84 dén ham hrong phan gel cua té hop
DER663U/DEH84

Ham luong chat dong ran DEH84 thay doi theo
gia tri 30, 32, 34, 36 va 38 PKL so vai 100 PKL
nhua epoxy DER663U. Qué trinh dong ran dugc
thuc hién & nhiét do 190 °C. Anh huéng cua ham
luong chat dong rin DEH84 dén ham luong phan
gel cua td hop trinh bay & hinh 5.

Nguyén Huy Tung va céng s
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Hinh 4: Sy phu thudc cua do nhc'zt theo thoi gian cua
Epikote 828/Novolac trong hon hgp dung moi
exeton/n-butanol & nhiét do6 phong

Bang 2: Tinh chit co hoc cua vat liéu compozit trén co s¢
Epikote 828/Novolac/DMP-30 gia cuong sgi thay tinh

Soi i cudh Ham luong |  Khéi luong Do bén kéo Do bénubn | D bén va dap
o1 el g $0i(%) riéng (g/cm’) (MPa) (MPa) (KJ/m?)
C-glass 450g/m? 57,0 1,627 1443 156,6 61,3

Chu thich: Gia nhiét tirng bac, lac dau ¢ 90 °C/1 gid, sau nang lén 120°%30 phut. Ap suit ép 50-60 KG/cm?.
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Hinh 5: Sy phu thudc cta ham luong phan gel vao
ham luong DEH84 & nhiét do 190 °C

Tir hinh 5 nhan thay, khi ting ham luong chat
dong ran DEH94 tir 30 1én 38 PKL, ham lugng phan
gel déu tang tir 92 % lén 98 % ung v&i ham lugng
chat dong ran 30 PKL va 38 PKL.

3.3.2. Anh hieong cia thoi gian dén mirc d¢ dong
ran cua t6 hop DER663U/DEH84 & nhiét do 190 °C

Ham lugng chit dong ran DEHS84 thay d6i tir 30
PKL dén 38 PKL so véi 100 PKL nhua epoxy
DER663U. Phan Ung dong rin duogc thuc hién &
nhiét do 190 °C. Két qua khao sat sy thay d6i ham
lwong phan gel cua t6 hop theo thoi gian trinh bay &
hinh 6.
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Hinh 6: Anh huong cua thoi gian dong rén dén muac
d6 dong ran cua t6 hop DER663U/DEH84

Tur hinh 6 nhan thay, & tat ca cac mau khao sat,
phan tmg dong rin xay ra nhanh sau thoi gian 2
phat. O thoi diém do, ham lwong phan gel cua cac
mﬁu dat khoang 20 %. MAu c6 ham luong chat dong
ran cao hon, ham luong phan gel cing cao hon
nhung khong dang ké. Phan tng dong ran xay ra kha
nhanh trong khoang thoi gian 2 dén 4 phut. Sau 4
phut ham luong phan gel da dat 98 %. Tiép den ham
lwong phan gel tang rat cham. Ché do dong rin nay
cho phép ché tao nhanh cadc mau compozit tur
prepreg.

Két qua chup phd hdng ngoai cho thiy, & mau
epoxy DER663U c6 cé4c pic 1290 cm™ va 827 cm™
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dac trung cho dao dong hda tri cia nhom epoxy va
pic 3427 cm™ dic trung cho nhom hydroxyl. Sau khi
dong ran, pic 3432 cm™ ¢6 cuong do hap thy manh
Ién rat nhiéu. Trong khi d6 pic 826 cm™ va 1253
cm™ dic trung cho nhém epoxy lai c6 cudng do hap
thu giam di rat nhanh.

3.3.3. Két qua khao sét phan tich nhiét TGA va DTA

Két qua phan tich nhiét DTA cua to hop
DER663U/DEH84 trinh bay ¢ hinh 7.
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Hinh 7: Gian d6 DTA cua té hop DER663U/DEH84

T hinh 7 nhan thiy, phan @ng dong ran nhya
epoxy DER663U bing DEH84 xiy ra manh &
151 °C.

Két qua phan tich nhiét TGA cua to6 hop
DER663U/DEH84 trinh bay ¢ hinh 8.

Tinh chdt co hoc cua vt liéu compozit...
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Hinh 8: Gian d6 TGA cua t hop
DER663U/DEH84

Tt hinh 8 nhan thay, t6 hop DER663U/ DEH84
c6 d6 bén nhiét rat cao. O nhiét d6 dudi 400 °C ton
hao khéi luong khong dang ké. O trén 400 °C d6 ton
hao tang dan theo nhiét d¢ va c6 do giam khéi lugng
rat manh ¢ 441 °C. Bén gan 500 °C vat liéu gan nhu
bi phan hiy hoan toan, do suy giam khdi lugng &
nhiét do nay la 90 %.

3.3.4. Anh huéng ciia 6 10p vdi thiy tinh gia cuong
dén tinh chat co hoc cua vdt liéu compozit

Pi ché tao hai loai mau vat liéu co sd l6p vai
thuy tinh voi trong lugng trén mét vudng khac nhau
v6i nén 1a t6 hop DER663U/DEH84. Mau duoc ché
tao trong khudn ép véi ap luc ép 50 KG/cm?, ¢ nhiét
d6 190 °C trong thoi gian 6 phut. Két qua nhan dugc
trinh bay trong bang 3.

Bdng 3: Anh huéng cta sb 16p vai thuy tinh gia cuong dén tinh chét co hoc cua vét liéu compozit

w Ham leong _Keéo _Uon Do bénva
TT T6 hop Soi (%) bobéen | Modun | Do bén Modun dap
- (MPa) | (GPa) | (MPa) (GPa) (KJ/m?)
DER663U/DEH84
1 Ivai thity tinh 78,5 205,2 2,7 115,3 8,1 228,9
C-360 g/m?, 17 16p
DER663U/DEH84
2 Ivai thay tinh 76,2 164,6 2,4 97,0 9,0 186,5
C-450 g/m?, 13 16p

Tir bang 3 nhéan thiy, s6 10p vai gia cuong anh
huéng 16n dén tinh chit co hoc cua vat liéu
compozit. Khi ting sé 16p vai tir 13 16p 1én 17 16p
tat ca cac tinh chit co hoc déu tang. P9 bén kéo tang
tur 164,6 MPa 1én 205,2 MPa (tang 24,6 %), modun
kéo ting ddng bién voi do bén kéo tir 2,4 1én 2,7
GPa; d6 bén udn ting tir 97,0 MPa lén 115,3 MPa
(ting 18,8 %) nhung modun udn lai giam tir 9,0
xudng 8,1 GPa. Diéu nay ding v6i quy ludt vi ham

luong soi thiy tinh cang tang thi do bén kéo ting va
d6 bén udn giam do lwong nhya giam. DO bén va
dap Izod c6 khia tang tir 186,5 KJ/m? 1én 228,9
KJ/m? (tang 22,7 %).

3.3.5. Thoi gian bdao qudn ciia prepreg

Thoi gian bao quan hay thoi gian soéng cua
prepreg hét strc quan trong vi n6 quyét dinh dén thoi
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gian bao quan, luu kho va vén chuyén san phérp. ba
khao sat thoi gian song cua prepreg ché tao tur t6 hop
DER663U/DEHS84/vai thuy tinh, theo thoi gian

Nguyén Huy Tung va céng s

(tuan), bao quan & nhiét do trén 36-37 °C (mua hé ¢
Ha Noi). Két qua nhan duoc trinh bay & bang 4.

Bang 4: Murc do dong ran cia prepreg ché tao tir to hop DER663U/DEH84/vii thiy tinh loai C

Thoi gian séng 1 tuan 2 tuan

3 tuan 4 tuan 5tudn | 6tudn | 7tuan

Ham luong phan gel (%) 0 0

0 9,8 12,7 13,5 15,6

Tur bang 4 nhan thay, thoi gian séng cua prepreg
khé tdt, bao quan & nhiét do cao trén 36-37 °C vao
mua h¢ nhu vay nhung sau 4 tuan ham lugng phan
gel chi dat 9,8 %. Tang thoi gian bao quan Ién 5, 6,
va 7 tuan, nhan thay ham luong phan gel ting cham
va dat 15,6 % sau 7 tuan. Nhu vay loai prepreg nay
néu bao quan & nhiét d6 phong 25 °C hay thap hon
nira thi thoi gian song sé& dai hon.

4. KET LUAN

D3 str dung c6 két qua nhwa rezolic va hai t hop
khac lIa nhya epoxy Epikote 828/Novolac va nhya
epoxy DER663U/DEH84 1am nén cho prepreg gia
cuong soi thay tinh.

b6 nhét cta dung dich rezolic trong etanol
khong thay ddi sau 30 ngay & nhiét do phong, chimng
t6 nhua rezolic thich hop cho viéc ché tao prepreg.

D6 nhét cta dung dich Epikote 828/Novolac
trong hdn hop dung méi axeton/n-butanol dan ting
Ién sau 10 ngay ¢ nhiét d6 phong (25-30 °C). Nhu
vy can bao quan prepreg ¢ nhiét do duci 10 °C dé
kéo dai thoi gian song.

Khao sét truc tiép prepreg trén co sé nhua epoxy
DER663U/DEH84 nhan thiy & nhiét do kha cao 36-
37 °C vao muia hé nhung sau 7 tuan ham luong phan
gel chi tang 1én 15,6 %. Nhu vy, t6 hop
DERG663U/DEH84 rit thich hop dé ché tao prepreg.

Tinh chét co hoc caa vat lidu compozit ché tao
tir c4C prepreg cua cong trinh nay déu tét va phu
thudc vao loai sgi thuy tinh gia cuong hay lai tao véi
soi aramit. Song noi bat nhat 1a vat lidu compozit di
tir prepreg trén co s6 t6 hop DER663U/DEHS84, do
bén kéo dat gia tri cao nhat 205,2 MPa khi chi gia

Lién hé: Nguyén Huy Tuing
Trung tdm nghién ctu vat liéu polyme
Truong Dai hoc Bach khoa Ha Noi
S6 1, Pai C6 Viét, Hai Ba Trung, Ha Noi
E-mail: tungnh@gmail.com.

cudng bang vai thuy tinh 360 g/m? va do bén va dap
cling dat gia tri cao nhat 228,9 KJ/m? voi loai vai
thuy tinh gia cuong nay.

Loi cam on. Cong trinh dwoc hoan thanh véi sir hd
tro kinh phi ciia Pé tai cap Nha nwéc, mé sé PT-
PTNTD.2012-G/01. C4c tac gia cam on Phong thi
nghiém Trong diém vdt liéu Polyme va Compozit
Trwong Pai hoc Bach khoa Ha Ngi da tao diéu kién
thudn lei trong qua trinh thyc hién.
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