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芳纶纤维对炭黑/丁苯橡胶复合材料疲劳行为的影响

周宗淘1,2, 罗筑*1,2, 钟金成1,2, 刘春利1,2, 李鹏1,2

(1.贵州大学 材料与冶金学院,贵阳550025;2.贵州省橡胶复合材料工程实验室,贵阳550025)

摘 要: 使用短芳纶纤维(AF)增强炭黑/丁苯橡胶(CB/SBR)复合材料,研究 AF对复合材料疲劳行为的影响。

在应力控制条件下,少量AF的加入使缺口试样的疲劳寿命提高了25.5倍;疲劳使试样的储能模量(G')降低,

AF的加入使疲劳后试样的Payne效应降低,G0'/G100'值降低10.5%;复数模量随疲劳周期增加而降低,但少量

纤维能使复合材料的复数模量保持在较高的水平,30000周疲劳下AF-CB/SBR的复数模量仍为CB/SBR的1.73
倍;疲劳后 AF-CB/SBR复合材料的100%和300%定伸应力随疲劳变形量的增加而先增大后降低,断裂伸长率有

所下降。试样疲劳后相对于拉伸变形量,纤维的增强作用产生滞后效应,相对界面滑脱能随疲劳应变幅度的增加

而降低;SEM结果显示,疲劳后橡胶基体出现一定的剥离,纤维与橡胶界面受到损伤。
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Influenceofaramidfiberonthefatigueperformanceofcarbonblack/styrene
butadienerubbercomposites
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Abstract: Theinfluencesofaramidfiber(AF)onthefatiguebehaviorofAFreinforcedstyrenebutadienerubber
filledwithcarbonblackcomposites(AF-CB/SBR)wereresearched.Underthestresscontrolcondition,thefatigue
lifeofnotchedspecimenscanbeimproved25.5timeswiththehelpoftheadditionofasmallamountofAF.The
storagemodulusoftherubbersamplesdecreasesafterthefatigueprocessandAFinthissystemcandecreasethera-
tioofG0'andG100'(G0'/G100')to10.5%,indicatinglowerPayneeffectcomparedwiththeonewithoutAF.The
complexmodulusdecreaseswiththeincreaseoffatiguecycles,whilehighercomplexmoduluscanberemainedinthe
compositeswhichcontainasmallamountofAFthantheonewithoutAF.ThecomplexmodulusofAF-CB/SBR
compositewas1.73timesasthatofCB/SBRsystemevenifthefatiguecycleshavereachedto30000.Thestretching
stressat100%and300%offatiguedsampleincreasesfirstandthenreduceswiththeincreasingoffatigueprogress,

whiletheelongationatbreakdecreases.Relativetothedeformation,fiberreinforcementhasahysteresiseffect,and
therelativeinterfacialslipenergydecreaseswiththeincreaseoffatiguestrainamplitude;SEMphotosexhibiteacer-
tainextentstrippingoftherubbermatrixandtheinterfacebetweenfiberandrubberisdestroyedafterthefatigue

process.
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  丁苯橡胶(SBR)的力学性能 、加工性能和制品

的使用性能接近天然橡胶(NR),其耐磨性、耐热

性和耐老化性优于天然橡胶,使SBR在轮胎与轮

胎制品、鞋类、胶管、胶带、汽车零部件、电线电缆



 

 

及其他多种工业橡胶制品生产中具有广泛的应

用[1]。但由于没有应变诱导结晶,SBR的抗疲劳性

能较差。
橡胶疲劳是橡胶承受长期交变循环应力或应变

作用而引起的性能变化,轮胎制品通常是在周期性

应力状态下使用的,轮胎的失效与橡胶材料的疲劳

有直接关联[2],橡胶材料的切割和撕裂破坏与交变

应力(疲劳)的服役条件下材料的力学性能下降密切

相关。影响疲劳性能的因素很多,增强体作为橡胶

制品中重要的组成部分是主要的影响因素之一,芳

纶短纤维(AF)增强方式的增强效果远高于炭黑

(CB)和白炭黑等[3],纤维类增强体的加入会导致

裂纹偏转而受到阻滞[4-5],并引起材料的模量及滞

后现象的变化,如在载重轮胎胎面胶中掺用1.5份

芳纶短纤维,耐久性提高了30%[6-8]。研究短纤维/
橡胶复合材料在苛刻服役条件下的抗疲劳性能和疲

劳过程中材料力学性能的变化十分重要,但对疲劳

过程中橡胶复合材料力学性能变化的研究很少。以

往短纤维/橡胶复合材料疲劳行为的研究主要集中

于应变控制方式,而在载荷恒定的环境下,应力控

制的疲劳方式占有更大的比重[9]。本文分别采用应

变控制和应力控制的方式研究少量AF的加入对炭

黑/丁苯橡胶(CB/SBR)复合材料疲劳行为的影响。

1 实 验

1.1 原材料

丁苯橡胶(SBR):型号1500,东莞市环亚橡胶

有限公司;芳纶纤维(AF):AF-1000,1500D,韩国

ALKEX公司,接收状态下使用;炭黑(CB):N330,
武汉探新炭黑科技开发有限公司,接收状态下使用。

1.2 实验方案

母炼胶基本配方(g):66.67gSBR;33.33g
CB;4gAF。

混炼胶:0#:100gCB+200gSBR;1#:4g
AF+100gCB+200gSBR(AF切成10mm短切

纤维使用)。
配合剂配方:增塑剂氧化锌(ZnO)10g;塑化

剂硬脂酸(SA)8g;促进剂二苯胍(D)1g;防老剂

N-(1,3-二甲基)丁基-N'-苯基 对 苯 二 胺(CPPD)

3g;促进剂2-硫醇基苯骈噻唑(M)4.42g;促进剂

2、2'-二硫代二苯并噻唑(DM)3.92g;硫化四甲基

秋兰姆(TMTD)0.64g;硫化剂硫磺(S)3.42g;
配合剂均为工业级,由贵州轮胎股份有限公司

提供。

1.3 AF-CB/SBR复合材料的制备

1.3.1 母炼胶的制备

将AF及试验所需CB/SBR橡胶100g缓慢交

替加入转矩流变仪(XSS-300,上海科创橡塑机械设

备有限公司)进行加工,加工条件为:转速80r/

min;温度130℃;时间7min,将制备得到的母炼

胶剪成小块,备用。

1.3.2 混炼胶的制备

称取剩余的实验所用200gCB/SBR橡胶在双

辊开炼机(XK-160-A,福建省永春轻工机械厂)上
先塑炼,待塑炼3min后加入母炼胶和橡胶配合

剂,配合剂添加顺序:ZnO、SA、D、CPPD、M、

DM、TMTD、S。在开炼机上混炼10min,左右均

匀缓 慢 地 调 宽 辊 距,使 混 炼 胶 以 一 定 的 厚 度

(2.0mm左右)出片。

1.3.3 硫化胶的制备

在混炼胶片上空压制样,将得到的小圆饼状样

品放入无转子硫化仪(M2000FAN型,台湾高铁科

技股份有限公司)中测试 AF-CB/SBR复合材料的

正硫化时间。再将片状混炼胶裁剪成合适模具模腔

大小的样片,放入平板硫化机(XLB型,江都市明

珠实验机械厂)中硫化。接着使用拉伸样条和直角

撕裂样条模具通过空压机将硫化样片制成待测性能

的拉伸试样和直角撕裂样条。

1.4 AF-CB/SBR性能分析测试

1.4.1 静态力学性能测试

在室温、拉伸速率为500mm/min的条件下,
使用万能试验机(WdW-10C型,上海华龙测试仪器

公司)对橡胶复合材料直角撕裂强度按照标准GB/

T529—2008[10]进行测试,对其拉伸强度性能按照

标准GB/T1688—2008[11]进行测定。

1.4.2 动态力学性能测试

橡胶复合材料的动态力学性能用橡胶加工分析

仪(RPA2000,美国Alpha科技有限公司)测定,混

炼胶的应变扫描在60℃、1Hz条件下,应变范围

为0.1%~450%;硫化胶的应变扫描在60℃、1Hz
条件下,应变范围为0.1%~80%。

1.4.3 SEM观测

将溶解混炼胶得到的纤维及橡胶复合材料疲劳

拉伸试样断面,经喷金处理后通过扫描电子显微镜

(KYKY-2800B型,北京中科科仪发展有限责任公

司)观察试样疲劳前后拉伸断面形貌。
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1.4.4 疲劳测试

硫化胶通过自制裁刀制备如图1所示样条,将

制备好的样条放于材料动态疲劳试验机(DF-8000-5
型,高铁检测仪器东莞有限公司)上,通过行程控制,
正弦波加载,在应变控制状态下,拉伸变形量分别为

10mm、15mm、20mm和25mm,幅度为±3mm,
调节频率为5Hz,检测不同应变下疲劳后橡胶性能

的变化;在应力控制状态下(40N,振幅为±20N,
频率5Hz)检测2mm预制缺口试样的疲劳寿命。

图1 短芳纶纤维增强炭黑/丁苯橡胶(AF-CB/SBR)复合材料

疲劳试样形状及尺寸示意图

Fig.1 Shapeandsizeschematicdiagramofaramidfiber

reinforcedstyrenebutadienerubberfilledwithcarbonblack

composites(AF-CB/SBR)fatiguespecimens
 

2 结果与讨论

2.1 CB/SBR和AF-CB/SBR力学性能

表1为CB/SBR和AF-CB/SBR复合材料的力

学性能数据。可以看出,加入少量 AF后,使 AF-
CB/SBR复合材料的100%和300%定伸应力大幅

度提高,断裂伸长率有所降低,拉伸强度有所提

高,而撕裂强度稍有提高。前期研究表明[12],AF
的加入能够与CB产生协同作用,不影响CB与橡

胶基体的相容性及增强效果。

表1 CB/SBR和AF-CB/SBR的力学性能

Table1 MechanicalpropertiesofCB/SBRandAF-CB/SBR

Property CB/SBR AF-CB/SBR
Tensilestrength/MPa 16.06 17.61
100% modulus/MPa 2.96 4.71
300% modulus/MPa 9.78 12.22
Elongationatbreak/% 447 425
MDtearstrength/(kN·m-2) 45.81 46.47
Note:MD—Machinedirection.

2.2 CB/SBR和AF-CB/SBR疲劳性能

2.2.1 缺口试样疲劳寿命分析

图2为复合材料2mm的缺口试样在应力控制

条件下(40N,振幅20N,频率5Hz)最大形变随

图2 应力控制下CB/SBR和AF-CB/SBR复合材料缺口

试样最大形变随疲劳周期变化曲线

Fig.2 MaximumdeformationofCB/SBRandAF-CB/SBR

versusfatiguecyclecurvesofcompositenotchedspecimens

understresscontrol
 

疲劳周次的变化曲线。加入少量纤维将应力控制的

疲劳寿命提高25.5倍。从图2(a)中曲线规律可以

看出,不含纤维的橡胶复合材料疲劳破坏过程分为

三个阶段:首先是损伤萌发,其次是稳定扩展阶

段,最后是加速扩展直到断裂[13-16]。而从图2(b)
可以看到,在稳定扩展阶段又分为两个阶段:前一

段类似于平台区,形变增大的速度较小;而后一段

变化趋势与图2(a)相似,纤维的存在使稳定扩展阶

段变长。图3是缺口试样疲劳破坏过程的照片。可

以看出,纤维的加入对裂纹的搭接、钝化作用使复

合材料缺口更难发展,破坏所需疲劳周期增多,当

破坏到一定程度后,出现迅速断裂。纤维的加入能

明显延长疲劳稳定扩展阶段的时间,增强了橡胶复

合材料的耐疲劳性能。

2.2.2 CB/SBR和AF-CB/SBR疲劳前后的RPA
测试分析

图4为CB/SBR和AF-CB/SBR复合材料未疲
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图3 CB/SBR和AF-CB/SBR复合材料疲劳断裂过程照片

Fig.3 FatiguefractureprocesspicturesofCB/SBRand

AF-CB/SBRcomposite
 

劳和疲劳(应变控制下,拉伸形变量为25mm,振

幅为3mm,频率为5Hz,疲劳周期为30000周)后
的RPA应变扫描图。Payne等[17]研究发现,CB等

填料在橡胶中形成三维网络结构,当复合材料承受

一定形变时,CB的网络结构被破坏,表现为储能

模量下降,一般采用0%应变与100%应变下储能

模量的比值(G0'/G100')来反映Payne效应的大小。
对比疲劳前后储能模量的变化(图4(a)),AF-CB/

SBR复合材料疲劳后储能模量下降,疲劳后G0'/

G100'值为8.30,比未疲劳试样的5.76有所增高;

CB/SBR复合材料在低应变下疲劳后的模量高于疲

劳前的模量,而在高应变下模量迅速下降,疲劳后

G0'/G100'值为9.27,较未疲劳的4.78明显增高,
说明AF的加入减小了AF-CB/SBR复合材料疲劳

后的Payne效应,G0'/G100'值降低了10.5%。硫化

胶的损伤是橡胶分子共价键断裂产生微孔、微孔汇

集产生孔穴进而产生微裂纹的不可逆过程,疲劳损

伤的发展伴随橡胶孔隙率的升高[18-20]而导致橡胶

基体的模量降低,因此在承受较大循环应变使CB
网络破 坏 时,疲 劳 试 样 呈 现 出 更 明 显 的 Payne
效应。

如图4(b)所示,AF-CB/SBR和CB/SBR的损

耗因子相差不大;而疲劳后纤维、CB与基体发生

脱粘和滑移[21],且交联密度降低,减少了对SBR

图4 CB/SBR和AF-CB/SBR疲劳前后的应变扫描结果

Fig.4 StrainvulcanizatescanningresultsofCB/SBR

andAF-CB/SBRbeforeandafterfatigue
 

大分子链段运动的约束,使大分子链段运动过程中

的内摩擦增大,即损耗模量增大,损耗因子tanδ是

损耗模量与储能模量的比值,疲劳后复合材料的损

耗模量增加,储能模量降低,使疲劳后复合材料的

损耗因子明显提高。

2.2.3 CB/SBR 和 AF-CB/SBR 复 合 材 料 疲 劳

过程

图5为复合材料疲劳(应变控制下,拉伸应变

量为25mm,振幅为3mm,频率为5Hz)滞后环及

复数模量随疲劳周次的变化。拉伸复数模量是黏弹

性材料受正弦负荷下应力应变之比,可用下式

求出:

E* = E'2+E″
2 (1)

式中:E'为储能模量;E″为损耗模量。
图5(a)和图5(b)反映了疲劳滞后环随疲劳周

次增加而向下移动,疲劳初期的滞后环快速下降,
随后趋于一个平稳下降的状态。

从图5(c)可以看出,初期复数模量迅速下降,
体现出 Mullins效应[22],随后趋于一个平稳下降的

状态,两条试验曲线基本处于平行状态,少量纤维
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图5 CB/SBR和AF-CB/SBR复合材料疲劳过程及复数模量变化

Fig.5 Fatigueprocessandchangeofcomplexmodulusof

theCB/SBRandAF-CB/SBRcomposites
 

使复合材料的复数模量保持在较高的水平,30000
周疲劳下AF-CB/SBR的复数模量仍为CB/SBR的

1.73倍,体现出动态应力应变的试验条件下对橡

胶复合材料的增强优势。

2.2.4 疲劳前后CB/SBR和 AF-CB/SBR复合材

料的应力-应变曲线

图6为CB/SBR和AF-CB/SBR复合材料未疲

劳及 疲 劳 后(应 变 控 制 下,拉 伸 形 变 量 分 别 为

10mm、15mm、20mm和25mm,振幅为3mm,
频率为5Hz,疲劳周期为30000周)应力-应变曲

线。如图6(a)所示,CB/SBR的应力-应变曲线形

态未发生明显变化,从图6(b)可以看出,与未疲劳

的试样相比,AF-CB/SBR疲劳后应力-应变曲线在

低应变区域偏离直线,且随应变幅值的增大更加明

显。试样未经疲劳过程的应力-应变曲线如图6(c)
所示,与CB/SBR相比,AF-CB/SBR的纤维增强

作用与变形同步,产生变形的同时即产生增强作

用。如图6(d)所示,在低应变区域,AF-CB/SBR
疲劳后应力-应变曲线与CB/SBR疲劳后应力-应变

曲线重合,纤维未起到任何增强效果,随变形量的

进一步提高才产生明显的增强作用,即纤维的增强

作用产生滞后效应。疲劳过程产生反复的取向和松

弛[23],导致变形量超过一定的值后纤维才能产生

增强作用,随着应变的进一步增大出现转折点(拐
点),对应着纤维与橡胶基体的完全脱粘。纤维脱

粘后,橡胶与纤维的摩擦作用仍能对橡胶起到增强

效果[24]。
吴卫东等[25]使用界面滑脱能(RISE数值)来反

映纤维与橡胶基体界面粘合状况,RISE数值等于

应力-应变曲线拐点、零点及横坐标所围成类似三

角形的面积。如上所述,AF-CB/SBR疲劳后应力-
应变曲线明显偏离直线,当应变超过一定的值后,
纤维才能产生增强作用(并非从零点开始),脱粘时

产生的拐点也相应滞后,因此采用脱粘的拐点、零

点及横坐标所围成的面积减去CB/SBR疲劳后应力-
应变曲线对应的面积来表征纤维的相对界面滑脱能

(即图6(c)和图6(d)中阴影部分面积)。通过Ori-
gin软件积分计算出阴影部分面积分别为1.58(未
疲劳)、1.41(10 mm)、1.32 (15 mm)、1.14
(20mm)和1.08(25mm),随疲劳拉伸应变量的

增大,相对界面滑脱能逐渐减小,说明界面破坏是

逐渐增加的。

2.2.5 疲劳前后CB/SBR和 AF-CB/SBR复合材

料的力学性能

图7为CB/SBR和AF-CB/SBR复合材料疲劳

后定伸应力及断裂伸长率随疲劳拉伸形变量的变

化。从图中7(a)和图7(b)可以看出,100%和

300%定伸应力都随疲劳行程的增大而先增大后减

小,在行程为15mm附近达到最大值,与变形较小

时疲劳试验后大分子的残留取向有关,含AF的复

合材料这一趋势最为明显,增强体对橡胶大分子链
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图6 疲劳前后CB/SBR和AF-CB/SBR复合材料的应力-应变曲线

Fig.6 Stress-straincurvesofCB/SBRandAF-CB/SBRcompositesbeforeandafterfatigue
 

图7 CB/SBR和AF-CB/SBR复合材料定伸应力及断裂伸长率随疲劳形变量的变化

Fig.7 VariationofthemodulusandelongationofCB/SBRandAF-CB/SBRatbreakwiththedeformationoffatigue
 

段运动的约束增大,可导致大分子的残留取向增

大,100%定伸应力反映了橡胶与纤维的粘接状况,

AF-CB/SBR的100%定 伸 应 力 在 形 变 量 超 过

15mm的大量周次疲劳后迅速下降,表明纤维与

基体界面开始产生破坏。由于较大变形量下的大

量周次应变导致橡 胶 基 体 的 模 量 降 低,使 CB/

SBR的300%定 伸 应 力 降 低,但 AF-CB/SBR的

300%定伸应力保持在较高的水平。从图7(c)可

以看出,CB/SBR的断裂伸长率随疲劳拉伸形变

的增大变化不大;而AF-CB/SBR的断裂伸长率随

疲劳拉伸形变的增大而降低,小形变疲劳后下降

不明显,大形变疲劳后迅速下降,由于纤维的脱

粘使纤维与橡胶基体之间的界面处存在缺陷,容

易应力集中,使复合材料提前断裂,而小应变疲

劳时,由于界面保持完好,使断裂伸长率下降不

明显。
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2.2.6 CB/SBR和 AF-CB/SBR复合材料疲劳后

拉伸断面形貌

图8为疲劳前和疲劳后(行程控制,ABS定位

25mm,振幅3mm,频率5Hz,疲劳周期30000
周)复合材料的拉伸断面形貌。对比图9(a)和9(b)
可以看出,未疲劳的橡胶复合材料的拉伸断面较为

平整,而疲劳后的橡胶复合材料的拉伸断面由于疲

劳损伤而产生大量的剥离痕迹;从图9(c)和图9(d)
可以看到,未疲劳的试样,拉伸断面平整,纤维损

伤较严重,表明在拉伸断裂过程中纤维与基体产生

了良好的粘结,而疲劳后的试样断面出现因疲劳损

伤产生的较多孔洞,纤维表面损伤程度较低,表明

在疲劳过程中纤维与橡胶基体粘结降低,在拉伸断

裂过程中纤维以拔出为主。

图8 疲劳前后CB/SBR和AF-CB/SBR复合材料的拉伸断面形貌

Fig.8 Tensilecross-sectionmorphologiesofCB/SBRand

AF-CB/SBRcompositesbeforeandafterfatigue
((a)CB/SBRnofatigue;(b)CB/SBR25mmfatigue;

(c)AF-CB/SBRnofatigue;(d)AF-CB/SBR25mmfatigue)
 

3 结 论

(1)芳纶纤维(AF)的加入,使炭黑/丁苯橡胶

复合材料(CB/SBR)的力学性能明显提高。
(2)应力控制下,对复合材料缺口试样进行疲

劳寿命测试,AF-CB/SBR试样破坏过程分为破坏

萌生阶段、纤维脱粘阶段、复合材料稳定破坏阶段

及加速破坏阶段,与未加AF的试样相比,其疲劳

寿命大幅度增加。应变控制下,疲劳后试样的定伸

应力随应变的增加而先增加后降低,疲劳后 AF-
CB/SBR保持高模量,断裂伸长率有所下降。

(3)疲劳后,CB/SBR复合材料的Payne效应

更明 显,而 AF 的 加 入 使 疲 劳 后 的 Payne效 应

减弱。
(4)AF-CB/SBR经一定周次的疲劳后,应变

超过一定的值后纤维才能产生增强作用,通过复合

材料的应力-应 变 曲 线 计 算 出 相 对 界 面 滑 脱 能,

AF-CB/SBR的相对界面滑脱能随疲劳应变量的增

大而减小,说明随疲劳应变幅度的增大,纤维与橡

胶基体的界面逐渐被破坏。
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