






图3 UB的核磁共振氢图谱

Fig.3 1H-NMRofUB
 

峰出现在6.0~7.4处[3]。此外,亚甲基连接的噁

嗪环和呋喃环的共振质子峰出现在3.9、6.5和7.5
之间的多重峰为芳香环质子特征峰。此外,在烷基

侧基中,0.8~3.0处的峰为烷基侧基饱和键的质

子吸收峰。

2.2 SGO/UBB复合材料的结构

图4为SGO、UBB和SGO/UBB复合材料的

FTIR图谱。可以看出,当添加SGO后,UBB的

FTIR曲线发生了一定的变化。3400cm-1处的

O—H伸缩振动峰变窄,同时在1627cm-1处的双

键吸收峰强度明显减弱,这是由于SGO上的双键

与树脂中的双马来酰亚胺发生交联反应。同时,

943cm-1处的吸收峰强度明显降低,说明苯并噁嗪

发生了开环聚合[3]。1202cm-1处的C—O伸缩振

动 强 度 减 弱 并 向 低 频 偏 移,在 1560cm-1 和

1014cm-1处出现了新的吸收峰,这是由于SGO
羧基和UBB的羟基发生酯化反应形成了新的C—

O—C键,且SGO水解产生了新的Si—O—C键。

图4 SGO、UBB和SGO/UBB复合材料的FTIR图谱

Fig.4 FTIRspectraofSGO,UBBandSGO/UBBcomposites

图5为SGO、UBB和SGO/UBB复合材料的

XRD图谱。可以看出,纯 UBB在17.4°附近有一

个宽的衍射峰,当添加SGO后,SGO/UBB复合材

料与纯UBB的XRD曲线呈现相同的曲线特征,在

17.4°均出现了一个衍射峰,并未在10.3°附近出现

SGO的特征衍射峰,表明SGO均匀地分散在UBB
复合材料基体中[15]。

图5 SGO、UBB和不同SGO添加量的SGO/UBB
复合材料的XRD图谱

Fig.5 XRDpatternsofSGO,UBBandSGO/UBBcomposites

withdifferentSGOmassfraction
 

2.3 SGO/UBB复合材料的相态

图6是不同SGO添加量的SGO/UBB复合材

料断面SEM图像。可知,随着SGO含量的增加,
复合材料的断面变得越来越粗糙,断面上的微孔数

量也在逐渐增加,这是由于SGO均匀地分散、交

联在UBB基体中且与UBB基体形成了良好的共价

连接所致。当材料受到外界作用力时,微孔可以吸

收大量的能量,防止应力集中,阻止裂纹的扩展,
从而提高SGO/UBB复合材料的力学性能。

2.4 SGO/UBB复合材料的热稳定性能

图7为不同SGO添加量的SGO/UBB复合材

料的TG曲线。可以看出,SGO/UBB复合材料的

耐热性明显好于纯 UBB。SGO/UBB1复合材料、

SGO/UBB2复合材料和SGO/UBB3复合材料失重

5%的温度分别为437.7℃、440.0℃、441.2℃,均

高于纯UBB的399.0℃。而在800℃的残炭率分别

为43.0%、43.3%和44.3%,也均高于纯 UBB的

39.2%。这主要是由于SGO的双键与 UBB反应,
提高了树脂的交联密度,且SGO上硅氧烷键有良

好的热稳定性能。因此,SGO对UBB的热稳定性

改善更加显著。
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图6 不同SGO添加量的SGO/UBB复合材料断面的SEM图像

Fig.6 SEMimagesofUBBandSGO/UBBcompositeswithdifferentSGOmassfraction
 

图7 在N2 气氛下不同SGO添加量的SGO/UBB的TGA曲线

Fig.7 TGAcurvesofSGO/UBBcompositeswithdifferent

SGOmassfractioninN2atmosphere
 

2.5 SGO/UBB复合材料的力学性能

图8为不同SGO添加量的SGO/UBB复合材

料的 应 力-应 变 曲 线。可 知,SGO/UBB1、SGO/

UBB2和SGO/UBB3的应力-应变曲线均在 UBB
的应力-应变曲线上方,说明添加SGO后的 UBB
抗变形能力增强,且由曲线特征可知 UBB有一定

图8 不同SGO添加量的SGO/UBB复合材料的应力-应变曲线

Fig.8 Stress-straincurvesofSGO/UBBcompositeswith

differentSGOmassfraction
 

的韧性,但在添加SGO之后,SGO/UBB复合材料

属于脆性断裂,材料的韧性下降。
表2为不同SGO添加量的SGO/UBB复合材

料的力学性能。可知,SGO的加入对复合材料的

力学性能改善明显;SGO/UBB1、SGO/UBB2和

SGO/UBB3 复 合 材 料 的 杨 氏 模 量 分 别 为
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710.2MPa、962.8MPa和848.5MPa,远高于纯

UBB的447.0MPa。由表2还可以发现,SGO/

UBB1、SGO/UBB2和SGO/UBB3复合材料的拉

伸强度分别为24.9MPa、29.1MPa和28.8MPa,
远高于纯UBB的7.1MPa。主要由于SGO能够更

加均匀地分散、交联在 UBB中,作为增强相的

SGO充分发挥自身优异的力学性能,起到应力分

散和应力转移的作用[15]。但与酚醛改性苯并噁嗪

树脂固化体系(214MPa)相比[12],拉伸强度降低,
主要由于UB的长柔性链结构降低了固化体系的刚

性。此外,SGO的加入提高了 UBB的交联密度,
使其结构更加稳定和坚实。另外,当SGO含量达

到0.3wt%时,SGO/UBB复合材料的拉伸强度开

始降低,但下降并不明显,可能还有少量SGO发

生了团聚。SGO会降低UBB的断裂伸长率,是由

于SGO自身的比表面积较大,且SGO与 UBB基

体之间形成了紧密的化学键连接,从而限制了聚合

物分子链的运动。

表2 不同SGO添加量的SGO/UBB复合材料的力学性能

Table2 MechanicalperformanceofSGO/UBBcomposites
withdifferentSGOmassfraction

Sample
Young’s
modulus/MPa

Elongationat
break/%

Tensile
strength/MPa

UBB 447.0±3% 5.2±0.2 7.1±0.1%

SGO/UBB1 710.2±2% 3.5±0.3 24.9±0.2%

SGO/UBB2 962.8±1% 3.1±0.3 29.1±0.1%

SGO/UBB3 848.5±2% 3.4±0.1 28.8±0.3%

2.6 SGO/UBB复合材料的吸水性能

图9为不同SGO添加量的SGO/UBB复合材

料在不同pH环境中的吸水性随时间变化曲线。可

知,UBB、SGO/UBB1、SGO/UBB2 和 SGO/

UBB3复合材料在蒸馏水中浸泡30天后的吸水率

分别为0.70%、0.34%、0.26%和0.23%。在HCl
溶液(质量分数为10wt%)中 UBB、SGO/UBB1、

SGO/UBB2和SGO/UBB3复合材料的吸水率分别

为0.66%、0.35%、0.26%和0.23%。表明SGO/

UBB复合材料在蒸馏水和 HCl溶液中具有较低的

吸水性。主要是由于漆酚上的侧基烷基脂肪链具有

优良的疏水性,且SGO在 UBB基体中分散、交联

得更加紧密,从而SGO的片层结构有效的抑制了

水分子在树脂基体中扩散。但 UBB、SGO/UBB1、

SGO/UBB2和SGO/UBB3复合材料在 NaOH 溶

液(质量分数为10wt%)中浸泡30天后的吸水率分

图9 不同SGO添加量的SGO/UBB在不同环境下的吸水性

Fig.9 WaterabsorptioncurvesofSGO/UBBcompositeswith

differentSGOmassfractionindifferentchemicalenvironments
 

别增加到1.2%、0.95%、0.87%和0.71%。说明

不同SGO添加量的SGO/UBB复合材料在碱性溶

液中的吸水性高于在蒸馏水和酸性溶液中的吸水

性,主要由于酚羟基在碱性条件下稳定性较差的

缘故。

3 结 论

(1)合成了一种新型的漆酚型苯并噁嗪(UB)
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树脂,并用FTIR和核磁共振氢谱对其结构进行了

表征。通过溶液共混、热固化制备了硅烷化氧化石

墨烯/漆酚 型 苯 并 噁 嗪-双 马 来 酰 亚 胺 共 聚 树 脂

(SGO/UBB)复合材料,SGO均匀地分散、交联在

UBB基体中,交联反应使SGO与 UBB聚合物基

体结合得更紧密。
(2)SGO/UBB复合材料的热性能有明显改

善,当SGO的添加量为0.5wt% 时,SGO/UBB复

合材料热失重5%时的温度为441.2℃,高于纯

UBB的 399℃。SGO/UBB 复 合 材 料 的 残 炭 率

(800℃)最高可达44.3%,高于纯UBB的39.2%。
(3)SGO对UBB的力学性能有明显改善,当

SGO的添加量为0.3wt%时,SGO/UBB复合材料

的杨氏模量和拉伸强度分别达到962.8MPa和

29.1MPa。同时,SGO的加入明显地降低了 UBB
在不同pH环境中的吸水性。
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