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TOM TAT

Sai bong gon da dugc st dung dé diéu ché cellulose vi tinh thé (microcrystalline cellulose — MCC)
thong qua phan Ung thly phan trong méi trudng acid H,SO4 & cdc ndng dé khac nhau, cong Vi
gia nhiét nham tim ra diéu kién téi uu ctia phan tng. Sau dé, mad MCC diéu ché trong diéu kién
tOi uu tiép tuc duac ghép vai maleic anhydrid (MA) véi muc dich ché tao chat trg tuong hop than
thién mai trudng. Vat liéu sau khi téng hop da dugc phan tich cac tinh chat héa ly khac nhau trong
sU tuong quan so sanh véi mad MCC thuong mai cia hang Merck. Phan tich phé héng ngoai (FTIR)
da xac dinh cdu tric cellulose 1a tinh khiét va c6 su hién dién cta tiéu phan MA trén mach MCC
sau phan tng ghép. Budng cong phan bo kich thudc hat cho thdy mad MCC dugc diéu ché trong
diéu kién t6i uu cho phan bé tuong tu nhu mad thuong mai, va mad ghép cho kich thudce trung
binh I6n hon do ¢6 su tu hap. Phd nhiéu xa tia X (XRD) gitip xac dinh cau truc tinh thé dugc bao
toan qua cac qua trinh diéu ché. Phuong phap nhiét dung trong (TGA) cing da dugc ap dung dé
so sanh kha nang chiu nhiét ctia céc mad. Quan sat bang kinh hién vi dién tir quét (SEM) cho théy
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mad ché bién dugc cé hinh dang tuong tu nhu mad MCC thuong mai clia Merck.
Tur khoa: cellulose vi tinh thé, MCC, MCC-g-MA, bédng gon, phan ting thdy phan acid

MG PAU

Trong béi canh ngudn nhién liéu héa thach ngay cang
can kiét, cong v6i nhiing vin d€ vé moi trudng, viéc
nghién ctu phét trién cic vat liéu thin thién moi
trudng ngay cang thu hit nhiéu sy quan tim ctia cac
nha khoa hoc trén thé giéi. Chinh vi vay, cellulose
da ndi 1én nhu mot vét liéu thay thé da nang nhd vao
nhiing tinh nang co hoc tuyét voi, d bén nhiét tét, va
déc biét la kha ndng phéan hay sinh hoc. Chi phi khai
thac nguén nguyén liéu nay ciing dang 1a mot lgi thé
do c6 san mot lugng rat 16n trong tu nhién.

Cellulose la thanh phan chinh cua sgi thuc vit, c6 cdu
tric mach thdng phan nhanh, dugc cdu tao tli cac
don vi mic xich anhydro-f-glucopyranose lién két
v6i nhau thong qua ciu n6i B-(1-4)-glycosidet. Voi
moi méc xich monosaccharide ¢6 3 nhém hydroxyl
(-OH) & cac vi tri carbon s6 2, 3 va s6 6. Chinh céc
nhém nay da gitp cho cellulose c6 kha nang tham
gia nhiéu phan tng khic nhau, nhim thay ddi tinh
chit hoa, ly tinh cua cellulose. Thi dunhém -N=C=0
ctia hgp chit isocyanate, Cl~ ctia dan xuét dichloro-
triazine c6 kha nang tuong tdc véi cac nhom phén cuc
—OH ctia MCC dé€ tao thanh lién két cong héa trj hay
lién két hydrogen. Ngoai ra, cac hgp chit hitu co nay
con c6 kha ning bién tinh d€ tang tinh tuong thich
v6i polymer nén thong qua cac phan ting dong trung
hop. Tu do, dan két sy két dinh manh mé gitia giao

dién cellulose vi tinh thé (MCC) va polymer nén'.

Khi olyhydroxybutyrate (PHB) dugc ghép véi cellu-
lose c6 thé cii thién dang ké vé do két tinh, do mém
déo ciing nhu tinh tuong hgp hoéa hoc véi polymer
nén. Hay olyethylene glycol (PEG) va cac hgp chit
dang aminosilane cling dugc ting dung lam vat liéu
néi dé tang tinh phan cyc ciia cellulose >

Cé rat nhiéu nghién ctu da ching minh rdng khi
MCC dugc ghép v6i maleic anhydride (MA) béng
phén ting ester hoa da lam gidm di d¢ ua nuéc ctia
MCC*°. MA 1a mét hgp chit carbonyl khéng bio
hoa, chita mot lién két d6i ~C=C va hai nhom car-
boxyl. Nh¢ cu tric lién hgp nay, ma phan ting ghép
gitia MA va MCC dugc dién ra moét cach thuén lgi.
Bén canh d6, chudi phéan t& cia MA, ngdn hon rét
nhiéu so véi chudi MCC va polymer, 6 vai tro 1a cau
noi gitta cellulose va polymer nén.

Nghién ctiu cdu tric tinh thé cta cellulose cho thiy
cellulose 6 viing tinh thé xen ké véi cac viing v6 dinh
hinh”8. Trong d6 phén tinh thé dugc dinh huéng
theo truc ctia sgi. Ngugc lai, viing v6 dinh hinh, bao
gom céac chubi phéan ti 16n sip xép mot cach ngaa
nhién. Ty 1é ctia phén tinh thé thay d6i tuy theo ngudn
g6c clia sgi thuc vat, thong thudng ty 1¢ nay dugc tinh
toan dya trén cdc mai ddc trung trong phd tia X78.
Vi hat cellulose théng thudng dugc diéu ché qua ba
phuong phap chinh la: phuong phép co hoc (nghién,
xay, n6 hai nudc), phuong phap hoa hoc (xtt ly kiém,
xti I acid) va phuong phép vi sinh?~'!. Méi phuong
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phép déu c6 nhiing han ché va thé€ manh riéng. Cel-
lulose c6 thé ton tai & nhiéu trang thai kich thudc
khéic nhau: tii macromet, micromet cho dén nanomet.
Trong d6 micro-cellulose 1a loai vat liéu dang rit dugc
chu trong trong nghién ctiu dé€ thay thé cac vat liéu
khong thé tai tao. Khi cellulose dugc chia tdch dén
kich thudc micromet (<100 pm) thi ching ta thu
dugc micro-cellulose, micro-cellulose ¢ thé chia ra
hai loai: cellulose vi tinh thé MCC va vi sgi cellulose,
trong d6 MCC c6 d¢ bén co ly t6t hon.

MCC ¢6 rét nhiéu ting dung khéc nhau, tit cdc nganh
truyén thong lién quan truc tiép dén cellulose nhu
nganh gidy, nganh dét sgi... cho dén cac ting dung
trong cac linh vic méi nhu dién tl, quang hoc, my
phédm, dugc phdm hay lam cac ddu do sinh hoc. Ngoai
ra thi c¢6 mét linh vuc dang dugc gidi khoa hoc rét
quan tam 1a ung dung cta cellulose kich thudc siéu
min (micromet hay nanomet) lam pha gia cudng cho
polymer. S& di nhu véy la vi phu gia nay dong mét luc
hai vai tro quan trong trong polymer nén. Thi nhat
la gia cudng cc tinh ning co ly, kha ning chiu nhiét
ctia vat liéu; thit hai la ting kha nang phén huay sinh
hoc ctia san phdm dugc ché tao nhu bao bi phin huy
sinh hoc. Cac nghién ctiu cho thdy hau hét polymer
nén dugc cai thién ddng ké tinh nang co ly khi c6 sy
hién dién ctia micro - nano cellulose trong vét liéu.
MCC khi hién dién trong composite propylene/MCC
da giup gia ting do bén kéo 1én 27% so véi trudng hop
khong sti dung MCC!2. Céc tdc gia ciing nhan thdy
dd bén udn cua polyester bat bao hoa dugce cai thién
dang ké khi thém vao 0,5-3% nanocellulose (NCC),
trong d6 do tang cyc dai ting v6i 0-5% NCC '3, Trong
mot nghién ctiu khac, NCC dugc dung dé gia cudng
cho chitosan, két qua la 46 bén kéo ting 1én dén 245
MPa'4. Sy hién dién & kich thudc nano ciia NCC
trong vat liéu epoxy da gitp cai thién 20% do bén
uén '°. Tuong tu nhu vay, modul kéo ctia polyamide-
6 tang gan 10 1dn khi c6 hién dién ctia NCC'°.

Viét Nam 13 mdt nudc nong nghiép, ngudn sinh khoi
vo cling do6i dao, cho nén viéc khai thac nguén nguyén
liéu cellulose lam phu gia than thién moi truong cho
vatliéu polymer 1a mot hudng hét sttc kha di. Cho nén
muc tiéu chinh ctia nghién cttu nay la diéu ché MCC
chit lugng 6n dinh, ¢ céc thong s6 héa 1y co ban
tuong duong véi MCC thuong mai ngoai nhapNoi
dung thu hai la bién tinh cellulose ché tao dugc bing
maleic anhydride MA, hay néi cach khéc 1a ghép cac
phén ti MA 1én mach cellulose. Qu4 trinh bién tinh
nay gitp cho cellulose tuong hgp t6t hon véi nhiéu
loai polymer khéc nhau, trén co s d6 phat huy vai
tro ctia cellulose trong vat liéu nén.
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VAT LIEU VA PHUONG PHAP

Vat liéu

Ngudn cellulose dugc chon la bong Bach Tuyét co
ngudn gdc ti Viét Nam, dugc san xudt tit 100% bong
x0 tu nhién. Cellulose vi tinh thé thuong mai cta
hang Merck (CAS 9004-34-6) déng vai trd nhu mau
d6i chiing; HySO4 98%, NaOH (Trung Qudc); maleic
anhydride, xylen (Aldrich). Mang loc thim tich dial-
ysis (Bio Basic, Canada, dialysis membrane 44 mm,
molecular cutoff 14,000 Dalton).

Piéu ché MCC

5,0g bong gon kho dugc cit thanh cdc mau nho 2 cm
x 2 cm va ngam vao 60,0 mL dung dich H,SO4 & nhiét
do6 phong (32 ?C), ty 1¢ bong gon va H,SO4 dugce duy
tri @ muic 1:12 (g/mL). Nong d6 ctia dung dich H>SO4
dugc khdo sat & sau mic 25%, 30%, 35%, 40%, 45%
va 50%. Cdc miu sau d6 dugc khudy & 50 °C trong
2,5 gi6. Khi phan ting két thuc, sin phdm dugc rua
bang nudc cit nhiéu 14n dén pH6,8-7,2. Tiép theo, ly
tam trong nudc cit véi téc do 12.000 vong/phut trong
10 phit, cuéi cung la sdy chan khong tai 60 °C trong
24 gid cho dén khi khéi lugng khong d6i. San phim
MCQC thu dugc c6 dang bot min, mau tring sang.

Bién tinh MCC

Mai MCC dugc diéu ché trong diéu kién t6i uu dugc
cho ghép v6i maleic anhydride (MA) d€ ché tao chét
trg tuong hgp MCC ghép maleic anhydride (MCC-
g-MA). Hoa tan 50,0g maleic anhydride (MA) trong
60,0 mL xylene, sau d6 cho thém vao 10,0 g MCC.
Hén hgp dugc khudy bing méy khudy co. Qud trinh
ghép dugc thuc hién 6 80 °C trong moi truong khi
Nj. Sau 3 gi® phan ting, mau dugc rita nhiéu lan bing
nudc cit va st dung mang loc thdm tich d€ loai bo
MA khong phén ting. Cudi cting, sdy chan khong mau
MCC-g-MA & nhiét d6 60 °C cho dén khi thu dugc
khdi lugng khong déi.

Cac phuong phap khao sat tinh chat

Nhiing thay ddi vé cdu tric hdéa hoc gitta MCC
va MCC-g-MA dugc phéan tich bang quang phé
hong ngoai (FTIR). Thiét bi dugc st dung la méy
PerkinElmer MIR/NIR Frontier (PerkinElmer, My).
MaAu phan tich dugc ép vién véi KBr, sau d6 duge
quét tli s& séng 4.000 dén 400 cm !, Ve phan do kich
thudc hat, trudc tién mau dugc pha loang trong nuédc
cat va stt dung siéu am d€ danh toi cic hat. Thiét bi
phén tich kich thudc hat Horiba SZ-100 Nanoparti-
cle Analyzer (Horiba, Nhat Ban) dugc duing dé€ xac
dinh dudng cong phan bd ciing nhu kich thudc trung
binh ctia mau. Phé tia X (XRD) dugc thuc hién trén
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may PANalytical X’pert 3 Powder (PANalytical Inc.,
My). Trudc khi do, mau dugc sdy kho va nghién min,
sau d6 do duéi géc quét 26 tii 10° dén 80° & budc
chuyén 0,03°/phut. Phuong phap phén tich nhiét
khéi lugng (TGA/DTG) dugc thuc hién trén may SE-
TARAM Labsys Evo 1600 (Setaram, Ao) trong moi
truong khi nitrogen & nhiét do phong dén 800 °C,
téc d6 gia nhiét 10 °C/phit. Hinh théi ctia cdc mau
dugc quan sat bang kinh hién vi dién t quét (SEM -
JSM-6510), gin ddu do EDS ctia hiang la Oxford In-
strument.

KET QUA VA THAO LUAN

Hiéu suat qua trinh thay phan acid

Phuong phdp cit mach cellulose béng acid dugc st
dung rat phé bién trong viéc diéu ché vi sgi cellulose.
Khi mach cellulose tiép xuc véi moi trudng acid thi
ban dau proton tac kich vao cac néi glycosidic tao
thanh ion oxonium trén mach cellulose, sau d6 phan
tl nudc tac kich vao C lién két v6i ion oxonium va
cét dut mach cellulose tai vi trf nay. Quad trinh nay
dugc lap lai nhiéu 14n cho dén khi phan ting hoan
t4t 7. Hiéu sudt clia phan ting cit mach cellulose bing
acid ddc thuong rit cao. Tuy nhién, chung t6i da chon
phuong 4n gia nhiét nhe d€ han ché viéc dung axit
noéng d6 qua dic. Trong nghién ctiu nay, cdc miu
bdng gon sau khi thuy phén 6 cac ndng do axit khac
nhau sé dugc theo doi thoi gian than héa va hiéu suét
ctia phan ting. Két qua dugc trinh bay trong Bang 1
va Hinh 1.

Két qua cho théy tit ca cac hiéu suit trong nghién ctiu
déu dat trén 50% va c6 xu hudéng tang theo nong do
acidt. Nong do acid cang cao thi hiéu suit thu dugc
cang cao, tuy nhién qud trinh than héa ciing bat dau
hién r6 & nhiing néng d6 acid ddm dac. Chinh diéu
nay da giai thich cho viéc gidm hiéu suit & néng do
acidt 45% va cao hon. Thuc t€ thi sgi bong gon bi
héa den ttic thdi trong dung dich acid H,SO4 50% tai
50°C. Do vay néng d¢ acid HySO4 chi nén gi6i han &
40%.

Két qua maa cellulose vi tinh thé thu dugc (Hinh 1)
va hiéu suft ctia qua trinh cat mach cellulose (Bang 1)
cho théy tai nong do H,SO4 35% hiéu sudt thu dugc
gin nhu la t6i da trong viing néng d6 khdo sat, trong
khi d6 thoi gian than héa lai1a lau nhat. Cho nén néng
d6 HySO4 35% dugc xem nhu 1 nong d6 t6i vu cho
nhiing nghién ctu tiép theo.

K&t qua phan tich phé héng ngoai (FTIR)

Phd FTIR (Hinh 2) cho thdy khong c6 sy khdc nhau
gitta cdc mau MCC diéu ché dugc & cic nong do
acid khac nhau va maa MCC thuong mai (Merck).

Hon niia cdc mau déu khong cé nhiing tin hiéu dic
trung cho thanh phén ctia hemicellulose va lignin,
diéu nay cho thdy riang ngudén bong gon st dung la
tinh khiét. Phén tich cac viing dao dong déc trung ctia
cdc mau cho thdy ring tit ca déu xudt hién céc viung
dic trung clia MCC nhu tai liéu cong b6 1312, Cy thé,
mii biu rong xudt hién tai 3340 cm™! hién thi dao
dong kéo dan ctia nhém -OH, dong thoi cling minh
chiing cho mot s6 lugng 16n cac loai lién két hydro-
gen dugc hinh thanh béi cac nhém hydroxyl (-OH).
Viing 2900 cm ™! dic trung cho dao dong kéo dan d6i
xung va bat d6i xting ctia cdc nhém -CH; trong cdu
truc cellulose. Tiép theo, trong khoang 1660—1330
cm ! A vung hién dién dao dong bién dang cta cac
nhém -CH, va -CH, ciing nhu la dao dong bién
dang gbc ctia lién két C-O—-H. Ving h4p thu manh tai
dai 1170-1060 cm ! dic trung cho c4c monosaccarit
vong, thuc ra la do cac dao dong ctia lién két S-O va
cac lién két C—C trong cdu tric vong. Dai hdp thu tai
900-670 cm ™!, , ¢6 thé dugc tao thanh do dao dong
ctia vong pyranose va cac dao dong bién dang ctia néi
C-H'
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Hinh 2: Phé FTIR ctia MCC Merck (a), cla maa ché
tao tu HySO4 35% (b) va mad xudr ly véi H,SO4 35%,
sau d6 ghép MA (c)

Phén tich phd FTIR ctia méu cellulose vi tinh thé ghép
MA (Hinh 2c) cho thdy khong c6 sy xudt hién ctia cac
dao dong ddc trung cho MA tinh chat, nhu tin hiéu
tai 1783 cm ™! (dic trung cho dao dong bién dang kéo
dan d6i xting ctia nhém C=0), dao déng 1856 cm ™!
(d4c trung cho dao dong kéo dan bat doi xiing clia
nhom C=0), hay tin hiéu 1058 em~! (dic trung cho
bién dang kéo ctia nhém C-0). Piéu nay chiing to san
phdm ghép khong 1an MA chua phan ting. Ngugc lai
thi théy c6 tin hiéu tai 1720 cm~! manh va nhon dic
trung cho nhém -C=0 ctia ester, minh chiing cho sy
hién dién ctia tiéu phan MA trén mach cellulose. Phan
tng ghép MA lén MCC duogc céc tac gia d€ nghi nhu
sau (Hinh 3).
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Bang 1: Hiéu sut va thai gian bat dau than héa (Tc) ctia phan ting thiy phan axit tai 50°C

Néng do H,SOy4 (%) 25 30 35 40 45 50
Hiéu suét (%) 53,72 78,25 81,13 82,47 69,98 0
Te (phut) - - 90 60 30 0

Tc la thoi gian mau bat ddu doi mau do than héa; (-) la khong xdc dinh dugc do mdu bi than héa tiic thoi

Hinh 1: Anh chup cac maa cellulose vi tinh thé sau khi xtf ly H,SO4 & cac néng d6 25% (A), 30% (B), 35% (C) va

40% (D)

Kich thuéc hat cia MCC-g-MA

Két qua do kich thudc hat MCC & dang huyén phu
dugc trinh bay trong Bang 2. Theo do, khoang nong
do acid 30-40%, kich thudc hat trung binh c6 xu
hudng gidm khi taing ndng d¢ acid. Diéu nay cho thiy
¢6 sy phu thudc ctia qud trinh cit mach cellulose vao
nodng d6 acid st dung. Néng do acid cao lam ting
kha ning téc kichdong thoi ctia proton vao cic ving
v6 dinh hinh, ti 6 lam ting kha ning chia cit cac
mach cellulose. Tuy nhién n6éng dé cao qué thuc ddy
qua trinh than héa nhu da trinh bay & trén. Mot bat
lgi khéc ctia n6ng d acid cao 1a nhiing tdc dong tiéu
cuc dén mai truong.Viéc thu héi acid thai khé khin
va tén thoi gian, cho nén néng d6 acid30-35% la phu
hgp cho qua trinh diéu ché MCC tii sgi bong gon.
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Bang 2: Kich thuéc hat trung binh cia mau MCC
Merck, cac MCC diéu ché & néng dé acid 30% (MCC
30), & 35% (MCC 35), & 40% (MCC 40) va MCC-g-MA

Mau Kich thudc trung binh (um)
MCC Merck 0,403
MCC 30 1,813
MCC 35 0,357
MCC 40 0,119
MCC-g-MA 0,495

Hinh 4 trinh bay dudng cong phén phéi kich thuéc
hat ctia ba méat: maia MCC thuong mai Merck, maa
MCC diéu ché & ndng d¢ acid 35%, va maa MCC diéu
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Hinh 3: Phan (ing ghép MA lén cellulose*

ché 6 néng d¢ acid 35%, sau d6 dugc ghép MA. Nhin
chung dudng cong phan bé theo kich thudc hat cta
matd MCC thuong mai va maa dugc diéu ché 6 nong
d0 acid 35% c6 nhiéu nét tuong dong. Hai mai nay
cho théy hinh ddng dudng cong tuong tu nhau va hau
hét kich thudc hat ndm trong vong tit 200 nm cho 900
nm, trong d6 dinh ctia duong phéin bé tép trung &
ving 400 nm. Tuy nhién vé€ kich thudc hat trung binh,
mai MCC diéu ché nho hon mot chit so véi maa
thuong mai Merck. Diéu nay mot 14n nita cho thiy
noéng do HySO4 35% 1a phit hgp dé diéu ché MCC tu
sgi bong gon.

Maii sau khi ghép MA (MCC-g-MA) cho théy c6 su
thay d6i trén duong phan bé kich thudc hat. Theo
dé, kich thudc hat trung binh tang 1én dén 0,495 um
(Bang 2). Duodng phén bé kich thudc hat cing c6
déang bé ra hon so v6i hai dudng con lai, va phan bé
tit ving kich thudc 0-250 um dén ving 1-200 um.
Diéu nay c6 thé dugce giai thich ti viéc gidm tinh ua
nudc ctia MCC khi ghép MA*°, do it va nuéc hon
nén méd MCC-g-MA c¢6 xu thé tu tip trong huyén
phu v6i nudc, 1am tang kich thudce hat ctia tiéu phan.
Gian d6 phan tich nhiét TGA (Hinh 5) ciing cho thdy
lugng nudc hap phu it hon trong maa ghép MA. Ciing

c6 mét hudng giai thich khac ma nhiéu tac gia khac
doéng tinh cho viéc ting kich thudc clia maa ghép MA
la do MA c6 thé ghép 1 hoac 2 ddu MCC tao ester hodc
diester 2. Hay néi cach khéc viéc néi cac mach MCC
thong qua cdu néi MA lam cho kich thuéc cia MCC
tang 1én mot chut. Tuy nhién sy thay déi kich thuéc
hat la khong déng ké, va cdc maa phan tich déu nim
trong giGi han vat liéu micromet.

Phan tich phé nhiéu xa tia X (XRD)

Cellulose ¢6 cdu truc bao gom ving két tinh xen ké
v6i viung vo dinh hinh, moi loai cellulose c6 nguén
g6c khdc nhau thi phan tram két tinh cting khac nhau.
XRD la mot trong nhiing phuong phép phé bién dé
khéo sat cac thong s6 ctia ving két tinh va mat d6
két tinh cho cellulose. Hinh 5 trinh bay phd nhiéu
xa tia X clia ba méat: mat MCC thuong mai Merck,
mai MCC diéu ché 6 ndng 4 acid 35%, va maa MCC
diéu ché ¢ nong do6 acid 35%, sau do dugc ghép MA.
Gian d6 XRD cho théy rang cac maa MCC diéu ché
trong phong thi nghiém c6 ciu truc tinh thé tuong
tud v6i mau MCC Merck. Céc dinh nhiéu xa chinh
dugc quan sat & 26 = 14,8; 16,4; 22,7 va 34,9°, tuong
ting cho cdc mit phing nhiéu xa 101, 1017, 002 va
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Hinh 4: Kich thudc hat cia mau MCC Merck, maa ché tao tir HSO4 35% (MCC 35) va xU Iy véi H,SO4 35%, sau do

ghép MA (MCC-g-MA)

040. Quad trinh ghép MA 1én mach cellulose khong
lam thay d6i vung tinh thé cta cellulose, diéu nay c6
thé giai thich, mét mét 1a do mat do ghép nho, mit
khéc la MA cht yéu phéan ting 6 viing v6 dinh hinh.
Tuy nhién chi s6 két tinh 13 hoan toan khéc nhau & ca
ba mau. Chi s6 két tinh ctia MCC dudgc tinh toan tit
gid cudng do ctia mai két tinh chinh va cudng do ctia
duong nén hay cudng do cua vat liéu khong két tinh
do trong cung di€u kién, dugc tinh theo cong thiic
dudi day?':

_ loo2 — 1

non—cr % 100%
Too2

C

Trong do, C la chi s6 két tinh; Ippy 1a cuong d6 mii
cao nhit clia mdt mang 002 tai gid tri 20 = 22- 24°%;
I pon—cr 12 cudng do nhiéu xa cta vét liéu khong két
tinh tai dudng nén c6 260 = 18°.

Két qua tuong ting clia cac mai dugc trinh bay trong
Bang 3. D¢ két tinh ctia maia MMC tu sgi bong gon
cao hon do két tinh clla mau Merck, duong nén phng
hon cho thdy do két tinh t6t hon. DPiéu nay cé thé
giai thich 1a do nguén cellulose ban déu la bong bach
tuyét, c6 d¢ tinh khiét cao. Mau sic mau MCC thu
dugc ciing trang sang hon so v6i mau Merck. MCC
ghép MA cho gia tri d6 két tinh cao hon mad chua
ghép, tuong ting v6i cudng dd mai d002 ciia mad ghép
MA cao hon méi chua ghép. Hién tugng nay cling
da dugc mot vai tac gid luu ¥ trong cong trinh cta
minh?%23, Theo céc tic gia trén thi trong qué trinh
ghép MA, céc tac nhin co hoc diagép phén phd huy
phén v6 dinh hinh, va MA ciing tac kich cht yéu vao
vung v dinh hinh thong qua viéc pha v& cac lién két
hydrogen ciing nhu céc lién két 3-1,4-glycoside trong
cellulose. Hé qua ctia cdc qua trinh nay la lam tang
phén tram phén két tinh.
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Bang 3: D két tinh cia mau MCC Merck, maii ché tao
tir H,SO, 35% (MCC 35) va xtt ly véi H,SO,4 35%, sau
do ghép MA (MCC-g-MA)

Maa Do két tinh (%)

MCC 35 90,23%

MCC-g-MA 92,94%

MCC Merck 81,81%
R e MCC-g-MA |
3 |
o
> ]
£ |
g - ~ mcc35 |

MCC Merck

10 20 30 40 50 60
2 Theta (°)

Hinh 5: Giadn d6 XRD ctia mau MCC Merck, mad ché
tao tu HySO4 35% (MCC 35) va mad xt ly véi HySO4
35%, sau dé ghép MA (MCC-g-MA)

Phan tich nhiét (TGA/DTG)

Bén canh tinh chit thin thién moi trudng, cellulose
la mot vét liéu c6 kha ndng chiu nhiét kha tét, c6
thé nhan thay thong qua gian d6 phan tich nhiét caa
hai mad MCC diéu ché & néng d6 acid 35% va mai
MCC diéu ché ¢ néng d6 acid 35%, sau d6 ghép MA
(Hinh 6). Trong vung nhiét d¢ dudi 300 °C, két
qué cho thdy hai mad ¢6 mot mii méit nudc & ving
80 °C, trong d6 maia MCC chua bién tinh méit 6,8%
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khéi lugng, va maa MCC-g-MA mit 5,6% khoi lugng.
Nhu vay viéc ghép céc tiéu phan MA 1én mach cellu-
lose 1am cho cellulose giam tinh ua nudc, day 1a mot
diéu thuan lgi trong viéc sti dung MCC bién tinh lam
pha gia cudng cho vét liéu than hiiu co nhu la poly-
mer. Trong cac vung nhiét d6 khac, két qua cho thiy
khoéng c6 sy khac biét dang ké gitia hai maa. Nhiét do
phéan hiy ctia ca hai mada vao khoang 360 °C, va gan
nhu 12 phan hity hoan toan khi nhiét d6 dugc nanglén
dén 500-600 °C. Nhu vay gi6i han nhiét d¢ st dung
ctia MCC vao khoang 300 °C, néu so v6i thuc té ting
dung ctia nhiéu loai polymer khac nhau thi MCC bién
tinh va chua bién tinh hoan toan c6 thé dap tng dugc.

100

— —MCC35
——MCC-g-MA

80

60 4

40

Weight (%)
Deriv. Weight (%/°C)

20

1(‘)0 2(’)0 360 460 5(‘)0 6(‘)0 760 0
Temperature (°C)

Hinh 6: Gian d6 TGA/DTG ctia mau mai x{ ly véi

H,S04 35% (MCC), va maa xur ly véi HySO4 35%, sau

d6 ghép MA (MCC-g-MA)

Phan tich kinh hién vi dién ti quét (SEM)
Cac man khao sit dugc phén tich hinh thai hoc bang
kinh hién vi dién tit quét va phan tich nguyén t6 bing
dau do EDS & nhiing vi tri dugc lua chon trén hinh
SEM (Hinh 7 va 8). Nhin chung khong c6 su khac
biét dédng k€ gitia cic maa phén tich. Diéu nay cho
th&y MCC diéu ché trong phong thi nghiém c6 hinh
thai tuong tu nhu mad MCC thuong mai Merck, cling
nhu qua trinh bién tinh MCC ciing khong lam thay
di vé mit hinh thai hoc cia MCC ban ddu. AnhSEM
cho th&y MCC c¢6 hinh dang sgi v6i cac bé mat goc
canh x6p va nham. Kich thudéc hat trung binh khoang
10 um va chiéu dai ctia sgi khoang 90 um. Su tu hgp
ctia MCC cting dugc nhan théy tai nhiéu vi tri trén
hinh SEM, déc biét 1a maa thuong mai, diéu nay cé
thé1a do mad thuong mai da dugc diéu ché lau ngay
va da hut &m trong qua trinh bao quan. Pphan tich d¢
tuong phan hinh hoc trén cac hinh SEM khong cho
théy su hién dién cta pha nao khéc, chiing to maa
c6 d0 tinh khiét cao. Diéu nay cling phu hgp véi két
qua phén tich bing ddu do EDS tich hgp trong mdy
SEM (Hinh 8), theo d6cac mai phén tich chi chita hai
nguyén t6 cht yéu la carbon va oxygen.

KET LUAN

Cellulose vi tinh thé (MCC) da dugc diéu ché ti sgi
bong gon thuong phdm (bong gon Bach Tuyét) bing
phuong phdp thiy phin véi véi HySO4 & cac nong d6
khac nhau, nhiét d6 phan ting la 50 °C. Két qua cho
thdy nong do t6i uu cta acid 1a 35%, kich thudc hat
thu dugc nam trong vung micromet, va maa MCC
ché tao dugc cho thdy cac tinh céu tric, hinh thai
tuong tu nhu maa MCC thuong mai cia Merck. Két
qua ciing cho thdy MA da dugc ghép thanh cong trén
mach MCC. Nhin chung qua trinh ghép MA 1én mach
cellulose khong lam thay d6i hinh thai hoc hay kha
néang chiu nhiét cia MCC. Tuy nhién chi s6 két tinh
ctia mau MCC-g-MA ¢6 ting nhe so v6i mau MCC,
két qua ctia viéc pha hty viing vo dinh hinh cua cellu-
lose trong qua trinh ghép. Thay d6i ddng ké nhit cta
mail ghép so v6i maa khong ghép, ngoai phd FTIR,
thi c6 thé ké dén do giam do va nudc ctia mah ghép.
Diéu nay cho phép lién tudng dén viéc nhém C=C
dugc ghép 1én mach cellulose da thé hién vai tro cta
minh. Tém lai, hai dang vét liéu MCC ché tao dugc
(miu MCC va MCC-g-MA) htia hen sé 1a nhiing chét
gia cuong t6t, than thién moéi trudng cho nhiéu poly-
mer nén khac nhau.

LO1 CAM ON

Nhém nghién ctu xin chin thanh cdm on véi sy
tai trg cta dé tai nghién ctiu khoa hoc béi Trudng
Pai hoc Khoa hoc Ty nhién, PHQG-HCM trong
khuon khé Dé tai ma s6 T2019-17 va Dai hoc Quéc
gia Thanh ph6 H6 Chi Minh (PHQG-HCM) trong
khuon khé Pé tai ma s6 C2020-18-11.

DANH MUC CAC CHU VIET TAT

MCC: Cellulose vi tinh thé

MA: Maleic Anhydrit

MCC-g-MA: MCC ghép Maleic Anhydrit
NCC: Nano tinh thé cellulose

PHB: Polyhydroxybutyrate

PEG: Polyethylene glycol

FTIR: Phé hong ngoai bién d6i Fourier
SEM - EDS: Kinh hién vi dién ti quét két hgp phan
tich nguyén t&

XRD: Nhiéu xa tia X

TGA: Phan tich nhiét - dung trong

XUNG POT LO1 iCH

Nhém nghién citu cam két khong ¢ xung dot lgi ich.
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B

Hinh 7: Anh SEM ctia mau MCC Merck (a), caéc mau MCC diéu ché & néng d6 acid 30% (b), 8 néng d6 35% (c), va
mau MCC-g-MA (d)
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Hinh 8: Phé phan tich nguyén ti cia MCC-g-MA
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chuén bi ban thao va chinh stia/phéan héi, phan bién,
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Fabrication and modification of a microcrystalline cellulose (MCC)
prepared from cotton yarn

Pham Thi Le Chi'-2, Nguyen Ngoc An'?"

ABSTRACT
Cotton fibers were used to prepare the microcrystalline cellulose (MCC) by hydrolysis in acidic
: H>SO4 medium at different concentrations and heating. The prepared MCC sample was further
Use your smartphone to scan this grafted with maleic anhydride (MA) as an eco-friendly compatibilizer. hysicochemical properties
QR code and download this article of the fabricated materials were analyzed in comparison with those of the commercial Merck MCC
one. The samples were subjected to infrared spectroscopy (FTIR) to confirm the purity of cellu-
lose structure and the presence of MA grafted on MCC chains. The size distribution curve analysis
showed that the MCC sample prepared under optimal conditions gave the same distribution as
the commercial one, and the grafted sample gave a larger average size due to the aggregation.
The X-ray spectroscopy (XRD) showed that the crystal structure was preserved through the modu-
lation processes. Thermogravimetric analysis (TGA) was carried out to compare the heat resistance
of the samples. ca ning electron microscopy (SEM) indicated that the prepared samples had similar
morphology with Merck's MCC.
Key words: MCC, microcrystalline cellulose, MCC-g-MA, cotton yarn, acid hydrolysis
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