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大分子偶联剂的合成及其对犛犻犗２／三元乙丙橡胶

复合材料性能的影响
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摘　要：　为改善ＳｉＯ２ 在三元乙丙橡胶（ＥＰＤＭ）复合材料中的分散性并获得良好界面性能，通过传统自由基聚合

法合成了一系列不同接枝率的大分子偶联剂，即ＥＰＤＭ、甲基丙烯酸甲酯（ＭＭＡ）和γ甲基丙烯酰氧基丙基三甲

氧基硅烷（ＫＨ５７０）的三元共聚物。采用不同接枝率的大分子偶联剂对ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料进行改性。通过

ＦＴＩＲ、１ＨＮＭＲ、ＴＧＡ、ＤＭＡ和ＳＥＭ对三元共聚物的结构和ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料的性能进行研究。结果表

明：添加了大分子偶联剂的ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ复合材料的相容性得到了显著改善，拉伸强度和撕裂强度比未经偶联剂

处理的ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ复合材料分别提高了１０９．４％和４４．０％；ＳｉＯ２ 表面改性后的ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料的储能模

量和玻璃化转变温度有所升高。

关键词：　三元乙丙橡胶；ＳｉＯ２；复合材料；界面；接枝率；大分子偶联剂；相容性

中图分类号：　ＴＱ３１４．２４　　　文献标志码：　Ａ　　　文章编号：　１０００３８５１（２０１５）０４０９６９０８

　　三元乙丙橡胶（ＥＰＤＭ）是一种高饱和度橡胶，

不仅具有优异的耐热、耐臭氧、耐酸碱、抗疲劳和

抗撕裂等性能，还具有相对密度小、高冲油、高填

充性，并且与多种聚合物有良好的相容性，因此被

广泛应用于汽车工业、建筑防水材料、电线电缆和

聚合物改性等领域［１３］。但ＥＰＤＭ 也有交联困难、

硫化速度慢及拉伸强度低等缺点，往往需要加入无

机填料作为增强剂才能使用。但大多无机填料具有

极性的亲水表面，与非极性的聚合物基体三元乙丙

橡胶复合时相容性差，难以形成有效的界面结合，

导致复合材料的性能较差［４５］。因此，通常使用偶

联剂来改善复合材料增强体与基体之间的相容性，

传统的小分子偶联剂与聚合物基体分子链之间的物

理作用较弱，改性后的复合材料性能往往不能达到

使用要求［６７］；而采用大分子偶联剂时，不仅能够与

聚合物基体分子链之间形成较强的物理缠结，而且

可以通过改变分子结构和分子量实现对复合材料界

面结构的控制和优化。目前，有关大分子偶联剂的

合成及其对复合材料改性的研究已经有一些相关报

道［８１１］。章峻等［１２］制备了马来酸酐（ＭＡＨ）接枝

ＥＰＤＭ，并制备了ＣａＣＯ３／ＥＰＤＭ 复合材料，使复

合材料的拉伸强度、断裂伸长率和模量均得到大幅

度提高；Ｘｉａ等
［１３］合成了一种大分子偶联剂 ＢＡ

ＭＭＡＡＮ，对纳米Ｓｉ３Ｎ４ 粉末进行改性，改性后的

Ｓｉ３Ｎ４／丁晴橡胶复合材料的邵氏 Ａ硬度和拉伸强

度等都得到了显著增强；Ｔａｉ等
［１４］通过合成的大分

子偶联剂低密度聚丁二烯（ＬＭＰＢ）ｇＭＡＨ对纳米

Ｓｉ３Ｎ４ 粉末进行表面改性，改性后的Ｓｉ３Ｎ４ 能够更

好地分散在苯乙烯丁二烯橡胶基体中，且制备的

纳米Ｓｉ３Ｎ４／苯乙烯丁二烯橡胶复合材料拥有更加

优异的物理和动态力学性能。这些研究为制备性能

优异的复合材料提供了数据支持。但目前有关大分

子硅烷偶联剂的合成及其对ＳｉＯ２／三元乙丙橡胶复

合材料性能的研究却鲜有报道。

本文采用传统自由基聚合的方法，在柔性的三

元乙丙橡胶链上接枝了相对刚性的甲基丙烯酸甲酯

和γ甲基丙烯酰氧基丙基三甲氧基硅烷（ＫＨ５７０）

的共聚物，通过控制单体质量比和反应时间，合成



 

 

了一系列不同接枝率的大分子偶联剂，并应用于

ＳｉＯ２／三元乙丙橡胶复合材料以增强无机填料与聚

合物基体间的相互作用，提高ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材

料的力学性能。

１　实验材料及方法

１．１　原料

采用的原料为：三元乙丙橡胶，７６３Ｐ（美国陶氏

化学公司）；甲基丙烯酸甲酯（ＭＭＡ，ＣＰ级）经减压

蒸馏后低温保存备用（上海凌峰化学试剂公司）；甲

苯，ＡＲ级，常压蒸馏（国药集团化学试剂公司）；γ

甲基丙烯酰氧基丙基三甲氧基硅烷，ＣＰ级，直接

使用 （江 苏晨光偶联剂有限公司）；三氯甲烷

（ＣＨＣｌ３），ＡＲ级（国药集团化学试剂公司）；过氧化

苯甲酰（ＢＰＯ），ＡＲ级，利用三氯甲烷溶解，并用

冰甲醇重结晶（上海凌峰化学试剂公司）；过氧化二

异丙苯（ＤＣＰ），ＡＲ级（上海凌峰化学试剂公司）；硬

脂酸锌，ＡＲ级（上海凌峰化学试剂公司）；抗氧剂

１０１０，ＡＲ级（上海凌峰化学试剂公司）；ＳｉＯ２，粒

径１０μｍ（Ａｌａｄｄｉｎ工业公司）。

１．２　大分子偶联剂犈犘犇犕犵（犕犕犃犮狅犓犎５７０）的

合成

在带 有 搅 拌 器、冷 凝 管 和 氮 气 通 入 管 的

２５０ｍＬ三口圆底烧瓶中，加入用１２０ｍＬ甲苯溶解

的１０ｇＥＰＤＭ，通氮气鼓泡３０ｍｉｎ，分别加入

ＭＭＡ（３．５、５．０、７．５、９．０ｇ），ＫＨ５７０（２．５ｇ），

然后将１ｗｔ％（犿ＥＰＤＭ＋犿ＭＭＡ＋犿ＫＨ５７０）引发剂ＢＰＯ

溶解于３０ｍＬ的甲苯中，通过恒压滴液漏斗缓慢滴

加到反应瓶中，继续反应１６ｈ，反应产物用过量的

甲醇进行沉淀，于８０℃的真空烘箱中干燥至恒重。

接枝共聚产物用丙酮索式抽提４８ｈ，以除去

ＭＭＡｃｏＫＨ５７０共聚物，抽提后的产物于８０℃

的真空烘箱中干燥至质量不再变化，称重，接枝率

计算公式为

犌Ｒ＝
犌１－犌０
犌０

×１００％ （１）

式中：犌１ 为索式抽提后聚合物的质量；犌０ 为初始的

ＥＰＤＭ的质量。表１为不同接枝率大分子偶联剂

的合成条件，图１为大分子偶联剂的合成反应

过程。

表１　不同接枝率大分子偶联剂的合成条件

犜犪犫犾犲１　犛狔狀狋犺犲狊犻狊犮狅狀犱犻狋犻狅狀狊狅犳犿犪犮狉狅犿狅犾犲犮狌犾犪狉犮狅狌狆犾犻狀犵犪犵犲狀狋狑犻狋犺犱犻犳犳犲狉犲狀狋犵狉犪犳狋犻狀犵狉犪狋犻狅狊

Ｓａｍｐｌｅ
Ｍａｓｓ／ｇ

ＥＰＤＭ ＭＭＡ ＫＨ５７０ ＢＰＯ

Ｖｏｌｕｍｅｏｆ

ｔｏｌｕｅｎｅ／ｍＬ
Ｇｒａｆｔｉｎｇｒａｔｉｏ／％

Ａ １０ ３．５ ２．５ ０．１６０ １２０ １５．６４

Ｂ １０ ５．０ ２．５ ０．１７５ １２０ １９．４２

Ｃ １０ ５．０ ２．５ ０．１８５ １２０ ２５．３６

Ｄ １０ ７．５ ２．５ ０．１９５ １２０ ２９．３０

Ｅ １０ ９．０ ２．５ ０．２１５ １２０ ３５．５１

图１　大分子偶联剂的合成反应过程

Ｆｉｇ．１　Ｓｙｎｔｈｅｔｉｃｒｅａｃｔｉｖｅｐｒｏｅｓｓｏｆｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌａｒｃｏｕｐｌｉｎｇａｇｅｎｔｓ
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１．３　犛犻犗２／犈犘犇犕复合材料的制备

将ＳｉＯ２ 于１００℃真空烘箱干燥２４ｈ备用。然

后将１００ｇ的三元乙丙橡胶、９ｗｔ％ＳｉＯ２、１ｗｔ％硬

脂酸锌、０．２ｗｔ％抗氧剂１０１０、２ｗｔ％过氧化二异丙

苯和７ｗｔ％大分子偶联剂ＥＰＤＭｇ（ＭＭＡｃｏＫＨ

５７０）混合均匀，采用ＰＰＴ３／ＺＺＬ４０型密炼机（广

东市普同实验分析仪器有限公司），在１００ ℃、

３５ｒａｄ／ｍｉｎ条件下密炼５ｍｉｎ，通过ＸＨ４０６Ｂ平板

硫化机（东莞锡华检测仪器有限公司）硫化４ｍｉｎ

（温度２００℃，压力１５ＭＰａ），利用标准裁刀裁样，

制成拉伸和撕裂样条，进行力学性能测试。

１．４　性能测试及表征

拉伸和撕裂性能测试方式为：采用 ＷＤＴ１０微

机控制电子万能试验机（深圳市凯强利机械有限公

司）按ＧＢ／Ｔ５２８－１９９８
［１５］进行拉伸和撕裂性能测

试，实验速度为１００ｍｍ／ｍｉｎ，实验温度为室温。

ＦＴＩＲ分析方式为：采用ＮｉｃｏｌｅｔＡｖａｔａｒ３７０型傅里

叶变换红外光谱仪（美国Ｔｈｅｒｍｏ公司）进行红外光

谱分析，采用溴化钾压片法制样，将用甲苯溶解的

聚合物溶液涂覆在溴化钾表面，扫描范围为

４０００～５００ｃｍ
－１，分辨率为４ｃｍ－１。１ＨＮＭＲ分析

方式为：采用ＡＶＡＮＣＥⅢ５００ＭＨｚ核磁共振仪（德

国Ｂｒｕｋｅｒ公司）进行核磁光谱分析，氘代氯仿为溶

剂。ＴＧＡ分析方式为：通过ＴＧ２０９Ｆ３型热重分析

仪（德国耐驰公司）在氮气气氛，温度范围５０～

８５０℃，升温速率２０℃／ｍｉｎ条件下测试大分子偶

联剂的热稳定性。ＤＭＡ分析方式为：采用动态热

机械分析仪ＤＭＡ８０００（美国ＰＥ公司）测试复合材

料的动态力学性能，制成３０ｍｍ×５ｍｍ×１ｍｍ的

标准样条进行拉伸模式测试，升温区间为－８０～

５０℃，升温速率为３℃／ｍｉｎ，频率为１Ｈｚ。ＳＥＭ

分析方式为：采用德国蔡司ＳＵＰＲＡ５５场发射扫描

电子显微镜观察试样的拉伸断面形貌，样品断面经

喷金处理。

２　结果与讨论

２．１　大分子偶联剂的结构与组成表征

图２为ＥＰＤＭ和大分子偶联剂的ＦＴＩＲ谱图。

对比（ａ）和（ｂ）中在１７３０ｃｍ－１处出现的较强红外特

征吸收峰，为接枝于ＥＰＤＭ上的 ＭＭＡ和ＫＨ５７０

结构单元中的羰基伸缩振动所引起；１０８４ｃｍ－１处

的峰为ＫＨ５７０结构单元中Ｓｉ—Ｏ—ＣＨ３ 官能团的

特征红外吸收峰，此外，２８００～３０００ｃｍ
－１处的吸收

峰变宽了，是由于大分子偶联剂中 ＭＭＡ和ＫＨ５７０

结构单元引入了较多的甲基和亚甲基。表明成功制

备了大分子偶联剂ＥＰＤＭｇ（ＭＭＡｃｏＫＨ５７０）。

图２　ＥＰＤＭ与大分子偶联剂的ＦＴＩＲ谱图

Ｆｉｇ．２　ＦＴＩＲｓｐｅｃｔｒａｏｆＥＰＤＭａｎｄｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌａｒ

ｃｏｕｐｌｉｎｇａｇｅｎｔ

图３为ＥＰＤＭ 和大分子偶联剂的１ＨＮＭＲ谱

图。对比（ａ）和（ｂ）谱线，化学位移δ在３．５×１０
－６

处为 ＭＭＡ和ＫＨ５７０结构单元中—Ｏ—ＣＨ３ 上质

子氢的化学位移，在δ＝０．８×１０
－６
～２．０×１０

－６处

为甲基和亚甲基上氢的化学位移，对比纯ＥＰＤＭ，

大分子偶联剂吸收峰的强度明显增强，这是因为聚

合物中引入了 ＭＭＡ和ＫＨ５７０结构单元，而其中

化学位移在１．５３×１０－６处的为叔碳原子上质子氢

的化学位移，对比（ａ）和（ｂ）中叔碳上质子氢的化学

位移吸收峰强度明显减弱，证明接枝反应发生在叔

碳原子上。

图３　ＥＰＤＭ和大分子偶联剂的１ＨＮＭＲ谱图

Ｆｉｇ．３　１ＨＮＭＲｓｐｅｃｔｒａｏｆＥＰＤＭａｎｄｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌａｒ

ｃｏｕｐｌｉｎｇａｇｅｎｔ

２．２　大分子偶联剂的热性能

图４为ＥＰＤＭ 和大分子偶联剂的ＴＧＡ曲线。
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从曲线（ｂ）中可以看出，大分子偶联剂的主要分解

区间在４００～５００℃之间，当温度高于５１３℃时，接

枝共聚物的失重趋于稳定，在此温度下热分解后的

残余质量为２．７３％，最后残余的是由大分子偶联剂

中ＫＨ５７０结构单元中含有的硅元素引起的。此外

还可以看出：大分子偶联剂初始分解温度比纯ＥＰ

ＤＭ的初始温度低，这是因为接枝反应发生在叔碳

原子上，合成的大分子偶联剂链上会形成季碳原

子，靠近季碳原子的化学键容易发生断裂，使得聚

合物的热分解温度下降，但是聚合物的初始分解温

度依然在３００℃左右，对于以ＥＰＤＭ 为基体的复

合材料来说，这一性能可以保证偶联剂在对ＳｉＯ２／

ＥＰＤＭ复合材料进行加工及改性过程中不至于受

热分解，满足其热稳定性的要求。

图４　ＥＰＤＭ和大分子偶联剂的ＴＧＡ曲线

Ｆｉｇ．４　ＴＧＡｃｕｒｖｅｓｏｆＥＰＤＭａｎｄｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌａｒｃｏｕｐｌｉｎｇａｇｅｎｔ

２．３　犛犻犗２／犈犘犇犕复合材料的力学性能

２．３．１　不同偶联剂对ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 力学性能的

影响

图５为大分子偶联剂Ｃ对ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ复合材

料力学性能的影响。可见，ＳｉＯ２ 对ＥＰＤＭ 有一定

的增强作用，这是因为ＳｉＯ２ 加入以后，其活性表面

较强烈地吸附橡胶的分子链，形成链间的物理交

联，吸附了分子链的粒子能起到均匀分布负荷的作

用，降低了橡胶发生断裂的可能，从而起到增强作

用。而加入大分子偶联剂ＥＰＤＭｇ（ＭＭＡｃｏＫＨ

５７０）后 ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料的拉伸强度达到

４．６７ＭＰａ，比未添加偶联剂及添加小分子偶联剂

ＫＨ５７０的 ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复 合 材 料 分 别 提 高 了

１０９．４％和７３．６％。撕裂强度达到２７．１９ｋＮ／ｍ，

比未添加偶联剂及小分子偶联剂ＫＨ５７０的ＳｉＯ２／

ＥＰＤＭ复合材料分别提高了３５．８％和３２．８％。这

主要是因为大分子偶联剂不仅含有更多能与无机填

料ＳｉＯ２ 表面基团起反应的硅氧活性基团，以降低

ＳｉＯ２ 的极性，使其能够更加均匀地分散在非极性的

聚合物基体中，而且其较长的分子链与聚合物基体

分子链能够形成程度较高的相互扩散及缠结，从而

与基体间形成牢固的界面粘接，其中甲基丙烯酸甲

酯形成较刚性结构，使无机填料与聚合物基体间能

够形成较刚性的界面。

图５　大分子偶联剂对ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ复合材料力学性能的影响

Ｆｉｇ．５　Ｅｆｆｅｃｔｓｏｆｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌａｒｃｏｕｐｌｉｎｇａｇｅｎｔｏｎｍｅｃｈａｎｉｃａｌ

ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆＳｉＯ２／ＥＰＤＭｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

２．３．２　不同接枝率的偶联剂对ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 力学

性能的影响

分别将相同用量的合成大分子偶联剂 Ａ、Ｂ、

Ｃ、Ｄ、Ｅ添加到ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料中，研究不

同接枝率的大分子偶联剂对ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料

力学性能的影响，结果如图６所示。可知：随着大

分子偶联剂接枝率的增加，ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料
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的拉伸和撕裂强度呈现出先增加后减小的趋势，这

是因为在一定范围内，随着接枝率的增加，不仅能

够引入更多的硅氧活性基团与无机填料表面起反

应，改善ＳｉＯ２ 在聚合物基体中的分散性，其分子链

与聚合物基体分子链之间的物理缠结变得更加强

烈，更有利于增强无机填料与聚合物基体间的相互

作用而改善其相容性；此外随着接枝率的增加，会

引入更多的甲基丙烯酸甲酯形成的刚性结构，从而

增强了ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ复合材料的力学性能。但随着

接枝率的继续增加，一方面聚合物中引入的极性结

构越来越多，与基体非极性的ＥＰＤＭ 产生相分离，

另一方面，随着接枝率的增加，聚合物中引入的

ＫＨ５７０含量增加，更易形成交联网络结构，而交

联度过高时，交联网络不能均匀承载而易集中于局

部网链上，造成强度下降。

图６　不同接枝率的大分子偶联剂对ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ

复合材料力学性能的影响

Ｆｉｇ．６　Ｅｆｆｅｃｔｓｏｆｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌａｒｃｏｕｐｌｉｎｇａｇｅｎｔｓｗｉｔｈ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇｒａｆｔｒａｔｉｏｓｏｎｍｅｃｈａｎｉｃａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆ

ＳｉＯ２／ＥＰＤＭｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

２．４　犛犻犗２／犈犘犇犕复合材料的犇犕犃性能

图７为ＥＰＤＭ 和ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料的储

能模量曲线。可以看出，刚性无机粒子ＳｉＯ２ 的加

入显著提高了ＥＰＤＭ 的储能模量，而大分子偶联

剂ＥＰＤＭｇ（ＭＭＡｃｏＫＨ５７０）的加入，使ＳｉＯ２／

ＥＰＤＭ复合材料的储能模量显著升高，这是因为大

分子偶联剂的加入，引入了甲基丙烯酸甲酯形成的

刚性结构，无机填料与聚合物基体之间产生了相对

刚性的界面。

图７　ＥＰＤＭ和ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ复合材料的储能模量曲线

Ｆｉｇ．７　ＳｔｏｒａｇｅｍｏｄｕｌｕｓｃｕｒｖｅｓｏｆＥＰＤＭａｎｄ

ＳｉＯ２／ＥＰＤＭｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

从包含不同接枝率的大分子偶联剂的ＳｉＯ２／

ＥＰＤＭ复合材料储能模量曲线（ｄ、ｅ、ｆ）可以看出，

在一定范围内随着大分子偶联剂接枝率的增加，

ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ复合材料的储能模量先增加后减小，

这是因为随着接枝率的增加，引入了更多的硅氧活

性基团与填料表面的羟基基团反应，从而改善了

ＳｉＯ２ 的分散性；另一方面聚合物分子链与基体分子

链之间的链缠结越来越强且引入的聚甲基丙烯酸甲

酯刚性链段越来越多，导致ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料

的刚性增加，储能模量升高。随着接枝率的继续增

加，会引入更多的聚甲基丙烯酸甲酯链段，与基体

非极性的ＥＰＤＭ产生相分离，储能模量降低。

图８为ＥＰＤＭ 和ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料的损

耗因子（ｔａｎδ）曲线。可以看出ＥＰＤＭ的ｔａｎδ曲线

在－３９．４℃处出现峰值即玻璃化转变温度犜ｇ，表

明ＥＰＤＭ的分子链段开始运动。从图８曲线ｂ可

·３７９·张洪文，等：大分子偶联剂的合成及其对ＳｉＯ２／三元乙丙橡胶复合材料性能的影响



 

 
图８　ＥＰＤＭ和ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ复合材料的损耗因子曲线

Ｆｉｇ．８　ＬｏｓｓｆａｃｔｏｒｃｕｒｖｅｓｏｆＥＰＤＭａｎｄＳｉＯ２／ＥＰＤＭｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

以看出，ＳｉＯ２ 加入到ＥＰＤＭ 中使其犜ｇ 下降了约

４℃，这是因为复合材料中聚合物基体的犜ｇ 取决

于无机填料在聚合物基体中的平均分散程度，且

犜ｇ随无机粒子的分散性变差而降低
［１６］，而添加大

分子偶联剂的ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料，并没有出现

这种弱化现象，这是因为大分子偶联剂的加入，一

方面ＳｉＯ２ 的分散性得到改善，另一方面，无机粒子

ＳｉＯ２ 表面的聚合物分子链与基体分子链之间产生

了强烈的物理缠结，二者之间形成了较强的界面结

合，阻碍了基体分子链段的运动，提高了ＳｉＯ２／ＥＰ

ＤＭ复合材料中ＥＰＤＭ 的犜ｇ。但不同接枝率的大

分子偶联剂对ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ复合材料的玻璃化温度

影响程度较小。

２．５　犛犻犗２／犈犘犇犕复合材料的微观形貌

图９ 为 ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料的拉伸断面

ＳＥＭ照片。从未添加偶联剂的ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合

材料拉伸断面（见图９（ａ））的ＳＥＭ 照片中可以看

出，ＳｉＯ２ 在聚合物基体中存在着很明显的团聚现

象，且界面清晰，断面比较光滑，说明无机填料和

聚合物基体的相容性很差。图９（ｂ）为添加大分子

偶联剂的ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料的拉伸断面ＳＥＭ

照片，其ＳｉＯ２ 均匀分散在聚合物基体中，几乎未出

现团聚现象。此外还可以看出，ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合

材料的界面模糊，界面结合紧密，断面比较粗糙。

以上分析表明，大分子偶联剂的处理提高了

ＳｉＯ２ 与基体ＥＰＤＭ 之间的相容性，增强了两者之

间的界面粘接，从而改善了ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料

的力学性能。

图９　ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ复合材料的拉伸断面ＳＥＭ照片

Ｆｉｇ．９　ＳＥＭｍｉｃｒｏｇｒａｐｈｓｏｆｔｅｎｓｉｌｅｆｒａｃｔｕｒｅｓｕｒｆａｃｅｆｏｒＳｉＯ２／ＥＰＤＭｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

３　结　论

（１）添加大分子偶联剂的ＳｉＯ２／三元乙丙橡胶

（ＥＰＤＭ）复合材料的拉伸和撕裂强度比未添加偶联

剂的ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料分别提高了１０９．４％和

４４．０％，且偶联剂接枝率对ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合材料

的性能有一定影响。ＳＥＭ结果表明：偶联剂的处理

改善了增强体ＳｉＯ２ 和基体ＥＰＤＭ 间的相容性，增

强了两者之间的界面粘接。

（２）添加大分子偶联剂后，ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ 复合

材料的储能模量升高，玻璃化转变温度升高，但偶

联剂的接枝率对ＳｉＯ２／ＥＰＤＭ复合材料的玻璃化温

度影响不大。

·４７９· 复 合 材 料 学 报
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