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ABSTRACT 

 Fly ash (FA) as a by-product of power station plants consists of silicon dioxide 

(SiO2) similar to precipitated silica. Typically, FA particles are spherical with smooth surfaces 

having significant influences on mechanical and properties of polymeric composites. 

According to previous work, only the mechanical properties of FA filled NR have been 

studied and compared with precipitated silica. Thus, in this research, further investigation in 

properties of FA filled NR is extended by focusing mainly on the viscoelastic properties. The 

results obtained reveal that the incorporation of FA in NR increases storage modulus (G′) and 

bulk viscosity under both oscillatory and steady shear flows. Moreover, the higher the FA 

loading, the larger the magnitude of viscous response in the FA filled NR compounds. The 

explanation is proposed in terms of a ball-bearing effect of FA particles associated with a 

molecular degradation of the rubber matrix as induced by the complex substances formed via 

fatty acids in the non-rubber component of NR together with heavy metals in FA particles. 

Such complex substances are believed to catalyze the degradation process of rubber molecules 

leading to storage instability of the compounds. Such a degradation process could effectively 

be suppressed by the addition of an amine-based antioxidant (6-PPD).  

 By the incorporation of silanes, namely, Si-69 (bis (3-triethoxysilylpropyl) 

tetrasulfide), Si-264 (3-thiocyanatopropyl triethoxy silane), and VTEO (vinyltriethoxysilane), 

the increase in G′ of compounds is found mainly in the system with Si-69 silane. Also, the 

pre-surface treatment of milled FA particles is shown to be an appropriate technique for FA 

surface treatment. With various curing systems, the cure reversion phenomenon is observed in 

the sulfur system with increased FA loading. On the other hand, the peroxide curing system 

exhibits the marching phenomenon, particularly at high FA loading greater than 150 phr. 

Additionally, the NR vulcanizates filled with FA in all curing systems show progressive 

decrease in tensile strength with increased FA loading, due to poor filler-rubber interactions. 

By treating FA surfaces with silanes, a marginal improvement in mechanical properties of 

NR/FA composites is observed in all curing systems with Si-69 silane due to the free sulfur 

released from the Si-69 during the curing process. On the contrary, insignificant changes in 

mechanical properties with other silanes are attributed to the small amount of active silanol 

groups on FA surfaces. 
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บทคดัยอ่ 

 เถา้ลอยนัPนเป็นวสัดุผลพลอยไดที้"ไดจ้ากโรงงานผลิตกระแสไฟฟ้ามีองค์ประกอบคือซิลิกอนไดออกไซด์
เช่นเดียว กับซิลิกา โดยปกติแลว้อนุภาคเถา้ลอยมีลกัษณะเป็นทรงกลมที"มีพืPนผิวเรียบซึ" งมีผลต่อสมบติัสภาพเชิงกลซึ" งใน
งานวิจยัก่อนหน้านีP ไดท้าํการศึกษาสมบติัเชิงกลของยางธรรมชาติที"มีเถา้ลอยเป็นสารตวัเติมดงันัPนในงานวิจยันีP จึงไดศึ้กษา
ต่อเนื"องโดยทาํการศึกษาสมบติัสภาพหยุน่หนืดของยางธรรมชาติที"มีเถา้ลอยเป็นสารตวัเติม ผลการทดลองพบว่าการเติมเถา้
ลอยลงในยางธรรมชาตินัPนทาํให้โมดูลสัการสะสมและความหนืดภายใตก้ารไหลดว้ยแรงเฉือนแบบคงตวั (Steady shear 
flow) และแบบออสซิลลาทอรี"  (Oscillatory flow) ของยางคอมพาวดเ์พิ"มขึPน นอกจากนัPนพบวา่ปริมาณของเถา้ลอยที"เพิ"มมาก
ขึPนส่งผลใหป้ริมาณการตอบสนองต่อเชิงของไหล (Viscous response) ในยางธรรมชาติที"มีเถา้ลอยเป็นสารตวัเติมสูงมากขึPน 
ซึ" งสามารถอธิบายไดจ้ากผลของการกลิPงแบบลูกปืน (Ball bearing effect) ของอนุภาคเถา้ลอยร่วมกบัการเกิดการเสื"อมสลาย
โมเลกุลยางธรรมชาติซึ" งถูกกระตุน้โดยสารประกอบเชิงซ้อนเกิดจากกรดไขมนัที"ประกอบอยู่ในส่วนที"ไม่ใช่ยาง (Non-
rubber substances) ในยางธรรมชาติ กบัโลหะหนักในอนุภาคเถา้ลอย โดยเชื"อว่าสารประกอบเชิงซ้อนดงักล่าวสามารถเร่ง
กระบวนการเสื"อมสลายของโมเลกุลยาง ซึ" งการเสื"อมสลายดงักล่าวสามารถถูกยบัยัPงอย่างมีประสิทธิภาพไดโ้ดยการเติมสาร
กนัเสื"อมประเภทเอมีน (Amine-based antioxidant) จากการเติมสารควบคู่ไซเลน 3 ชนิด คือ Si-69 Si-264 และVTEO พบว่า 
มีเพียงสารควบคู่ไซเลน Si-69 ที"ส่งผลใหโ้มดูลสัการสะสมของสารประกอบของยางธรรมชาติที"มีเถา้ลอยเพิ"มขึPน  นอกจากนีP
พบวา่ วธีิการทาํการปรับปรุงพืPนผวิของเถา้ลอยที"มีการบดก่อนเป็นวธีิที"เหมาะสมในการปรับปรุงพืPนผวิของเถา้ลอย  ในส่วน
ผลของระบบการคงรูป พบวา่การคงรูปดว้ยกาํมะถนัเกิดปรากฎการณ์ที"โมดูลสัของยางมีค่าลดลงเมื"อปริมาณของเถา้ลอยนัPน
เพิ"มขึPน ในทางตรงกนัขา้มการคงรูปดว้ยเปอร์ออกไซดแ์สดงการเกิดปรากฏการณ์ที"โมดูลสัของยางมีค่าเพิ"มขึPนโดยเฉพาะเมื"อ
มีปริมาณของเถา้ลอยมากกว่า 150 ส่วน เมื"อเทียบกบัยาง 100 ส่วน โดยนํP าหนัก นอกจากนีP ยางธรรมชาติที"มีเถา้ลอยเป็นสาร
ตวัเติมในทุกระบบการคงรูปแสดงการลดลงของแรงดึงอย่างต่อเนื"องเมื"อปริมาณของเถา้ลอยเพิ"มขึPนเนื"องจากอนัตรกิริยา
ระหว่างสารตวัเติมและยางธรรมชาติมีน้อย เมื"อทาํการปรับปรุงเถา้ลอยดว้ยสารควบคู่ไซเลน พบว่าสมบติัเชิงกลเพิ"มขึPน
เลก็นอ้ยเมื"อใชส้ารควบคู่ไซเลน Si-69 ภายใตร้ะบบการคงรูปดว้ยกาํมะถนัและเปอร์ออกไซคเ์นื"องจากกาํมะถนัอิสระที"ปล่อย
ออกจากสารคู่ควบไซเลน Si-69 ระหว่างการคงรูป ในทางตรงกนัขา้ม สารคู่ควบไซเลนชนิดอื"นไม่ส่งผลต่อสมบติัเชิงกล
ของยางที"คงรูป เนื"องจากปริมาณที"นอ้ยของหมู่ไซลานอลบนผวิของอนุภาคเถา้ลอย  
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