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及增韧改性的研究
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摘要：为了改善木纤维与聚丙烯之间的界面相容性�提高木塑复合材的刚度和韧性�该文利用马来酸酐接枝聚丙烯
（PP--g--MAH）及马来酸酐接枝苯乙烯--乙烯--丁二烯--苯乙烯嵌段共聚物（SEBS--g--MAH）对其进行增强和增韧改性．
静态力学性能测试结果显示�分别添加适量的 PP--g--MAH及 SEBS--g--MAH后�复合材料的力学性能有了明显的提
高．通过动态力学分析和扫描电子显微镜分析�证明了木纤维与聚丙烯之间的界面结合有了明显的改善�添加 PP--
g--MAH和 SEBS--g--MAH增强了木纤维和聚丙烯基体之间的粘合性�使两相结合得更加紧密�进而提高了木塑复合
材的力学性能．
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To improve the interfacial compatibility between wood fiber and polypropylene as well as the toughness of

wood fiber-polypropylene composites�maleic anhydride grafted polypropylene （PP-g-MAH） and maleic
anhydride grafted styrene-ethylene-butadiene-styrene copolymer （SEBS-g-MAH） were used as modifiers．The
static mechanical property test showed that the mechanical properties of wood fiber-polypropylene composites to
which PP-g-MAH or SEBS-g-MAH was added were improved．The composites added PP-g-MAH or SEBS-g-
MAH had a better interfacial compatibility than the unmodified ones�and this was verified by scanning electron
microscope （SEM） observation and dynamic mechanical analysis （DMA）．The mechanical properties of the
composites were significantly improved because of the good interfacial adhesion between wood fiber and
polypropylene when PP-g-MAH and SEBS-g-MAH were added．
Key words　 wood fiber�polypropylene�PP-g-MAH�SEBS-g-MAH

　　由于产品性价比高并且废弃后可再生循环利

用�采用挤出技术制造木纤维（粉）/热塑性聚合物复
合材料近年来取得快速发展［1--2］．然而�疏水性的热
塑性塑料与亲水性的木纤维之间的界面粘合性差�
导致木纤维在塑料基体中分散不佳、复合材料力学
性能下降［3］�因此研究木塑复合材的界面相容性有
重要意义．一般情况下�可利用物理或化学的方法对
木纤维的表面进行预处理�改变木纤维表面的状态�

以达到改善表面相容性的目的�或者是通过添加界
面相容剂改善木纤维与聚丙烯的界面结合以提高其

界面粘合性［4--5］．本研究选用的 PP--g--MAH与 SEBS--
g--MAH�都是非极性的分子主链上引入了强极性的
侧基�所以二者可以作为增进极性材料与非极性材
料相容性的相容剂．同时 SEBS--g--MAH 的 SEBS 链
段既具有非氢化产品 SBS 的热塑性�又有常温下橡
胶的高弹性�拉伸强度和模量较高［6］�所以 SEBS--g--



MAH具有增韧剂与偶联剂的双重作用�故可用来对
聚丙烯进行增韧改性．本文研究了分别添加不同含
量 PP--g--MAH 及 SEBS--g--MAH 对复合材料性能的
影响�并采用扫描电子显微镜（SEM）和动态力学分
析（DMA）技术评价了木纤维与聚丙烯之间的界面相
容性．
1　材料与方法
1∙1　材　料

聚丙烯：T30�熔融指数302g/min�大庆石化公
司生产；木纤维：40目以上�自制；偶联剂：PP--g--
MAH；增韧剂：SEBS--g--MAH．
1∙2　实验设备及测试方法

双阶塑料挤出机组：SJSH30/SJ45�南京橡胶机械
厂；电子万能力学试验机：RGT--20A�深圳瑞格尔
REGER仪器有限公司；冲击试验机：XJ--50G�河北承
德力学实验机有限公司；动态力学热分析仪：
NeTZSCH Gerätebau GmbH DMA242�德国；SEM：FEI
QUNGTA200型．

复合材料的拉伸性能根据 GB/T1040--1992［7］测
试；弯曲性能根据 GB/T9341--2000［8］测试；冲击性能
根据 GB/T1043--93［9］测试；动态力学性能频率1Hz
试验试件尺寸为：55mm×10mm×4mm；微观相形
态观察：将样品在液氮中脆断�脆断表面经喷金处理
后�利用 SEM分析仪在10kV 加速电压下观察其断
面形态．
1∙3　材料的制备
1∙3∙1　纤维筛选

用40目的标准筛将木纤维进行过筛处理�除去
较长的木纤维�这有利于提高复合材料材质的均
匀性．
1∙3∙2　纤维干燥

将筛选好的木纤维放入 DHG--9140型电热恒温
干燥箱中干燥2h�保证木纤维的终含水率在3％
左右．
1∙3∙3　物料混合

每次将各组分按质量比例称好1kg放入 SHR--
10A型高速混合机中进行混合�使各组分能更均匀
的分散．
1∙3∙4　挤出成型

将混合好的原料利用双阶塑料挤出机组�在各
阶段的控温155～190℃范围内挤出片材后�直接冷
却定型成型材�然后将试样放置1d 待用．木纤维/
聚丙烯复合材料的配方见表1．

表1　木纤维/聚丙烯复合材料的物料配比 ％
TABLE1　Formulation of wood fiber-polypropylene composites
实验号 木纤维 聚丙烯 PP--g--MAH SEBS--g--MAH
1 30 70 -- --
2 30 67 3 --
3 30 65 5 --
4 30 62 8 --
5 30 65 -- 5
6 30 62 -- 8
7 30 60 -- 10

2　结果与讨论
2∙1　PP--g--MAH对复合材料力学性能的影响

木纤维/聚丙烯复合材料在添加 PP--g--MAH后
的拉伸和弯曲强度的变化见图1．与未添加 PP--g--
MAH的复合材料相比�复合材料的拉伸和弯曲强度
在添加 PP--g--MAH 后都有一定的提高．添加5％
PP--g--MAH的复合材料的拉伸强度提高了44∙3％�
弯曲强度提高了18∙4％�说明添加 PP--g--MAH改善
了极性木纤维与非极性聚丙烯界面间的结合性�并
提高了木粉的分散性�使复合体系更均匀、更稳
定［10］．当 PP--g--MAH 的添加量较低时�随着 PP--g--
MAH的含量的增加�起增容作用的接枝物也不断增
多［11］�能够进一步提高木纤维与聚丙烯基体间的相
容性；但当添加量达到8％时�复合材料的拉伸强度
和弯曲强度均有所下降．这主要是由于 PP--g--MAH
的添加量存在一个临界值［12］�并且纯 PP--g--MAH的
断裂强度比纯 PP 的断裂强度低［13］．过量的 PP--g--
MAH在木纤维和聚丙烯两相之间聚集就会形成弱
的 PP--g--MAH基质层�所以复合材料在拉压断裂时
就会从弱的 PP--g--MAH基质层处断裂�从而降低了
复合材料的拉伸强度和弯曲强度．

图1　不同 PP--g--MAH含量的复合材料的拉伸和弯曲性能
FIGURE1　Tensile and flexural properties of composites

with different PP-g-MAH content
木纤维/聚丙烯复合材料无缺口冲击强度显示

（图2）�当添加5％ PP--g--MAH后�复合材料的冲击
强度提高了39％．这也是由于复合材料在受到冲击
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时�两相较好的界面结合能够吸收一定的冲击能�所
以提高了复合材料的冲击强度．但是添加8％的PP--
g--MAH后�复合材料的冲击强度反而下降�这可能
与 PP--g--MAH本身的脆性较大有关．可见�从改善
冲击性能考虑�PP--g--MAH 的添加量也不是越高
越好．

图2　不同 PP--g--MAH含量的复合材料冲击性能
FIGURE2　Unnotched impact strength of composites with

different PP-g-MAH content
2∙2　SEBS--g--MAH对复合材料力学性能的影响

木纤维/聚丙烯复合材料添加 SEBS--g--MAH后
的拉伸和弯曲强度的变化见图3．当添加5％ SEBS--
g--MAH时�复合材料拉伸强度提高�表明 SEBS--g--
MAH在复合体系中起到了界面相容剂的作用�改善
了木纤维与聚丙烯的界面粘合性；当继续增加
SEBS--g--MAH含量时�复合材料的拉伸强度有所降
低�这是由于 SEBS--g--MAH的添加量过多时�SEBS--
g--MAH的弹性链段的强度较低以及复合材料易产
生应力集中所至［14］．当 SEBS--g--MAH含量达到5％
以后�复合材料的弯曲强度随 SEBS--g--MAH的含量
的增加均有不同程度的下降�所以为了不使材料的
弯曲性能受到较大的损失�SEBS--g--MAH的添加量
应尽量少些为宜．

图3　不同 SEBS--g--MAH含量的复合材料的拉伸和弯曲性能
FIGURE3　Tensile and flexural properties of composites

with different SEBS-g-MAH content
随着 SEBS--g--MAH含量的不断增加�复合材料

的无缺口冲击性能不断提高（图4）．这是由于SEBS--

g--MAH中的 SEBS 链段具有良好的柔性�当 SEBS--g
--MAH作为一种界面相容剂存在于木纤维与聚丙烯
两相之间时�能形成一种抗冲击的柔性界面层�进而
提高了复合材料的抗冲击强度．添加5％ SEBS--g--
MAH后复合材料的无缺口冲击强度提高了55∙7％；
而添加10％ SEBS--g--MAH后复合材料的无缺口冲
击强度增加量达到了81∙7％．这主要是由于随着
SEBS--g--MAH含量的增加�能够吸收冲击能的 SEBS
链锻增多�进而柔性界面层抗冲击性增强�提高了复
合材料的冲击性能．

图4　不同 SEBS--g--MAH含量的复合材料冲击性能
FIGURE4　Unnotched impact strength of composites with

different SEBS-g-MAH content
2∙3　木纤维/聚丙烯复合材料的动态力学分析

与静态力学实验相比�材料的动态力学性能测
试更能反映材料在实际使用条件下的力学性能［15］．
图5是未添加偶联剂的复合材料、添加5％ PP--g--
MAH和5％ SEBS--g--MAH的复合材料的存储模量
（E′）随温度的变化曲线．随着温度的升高�3种复合
材料的存储模量呈现下降趋势．这是因聚丙烯在不
断升温的过程中�分子各种运动方式加剧造成的．在
聚丙烯的玻璃化转变温度（约为－7℃）附近�链段运
动加剧而使存储模量急剧降低．

在聚丙烯的玻璃态区域内�与未添加偶联剂的
复合材料相比�添加偶联剂 PP--g--MAH的复合材料
的存储模量有所提高�复合材料的刚性得到了增强．
这主要是由于 PP--g--MAH中的马来酸酐极性基团
与木纤维中的羟基结合形成酯键�增强了木纤维与
聚丙烯两相间的结合；刚性较大的木材对聚丙烯分
子内的运动有束缚作用�从而提高了复合材料的刚
度．添加 SEBS--g--MAH 的复合材料�在整个试验温
度区内�存储模量均降低．这是因为 SEBS--g--MAH
是一种经马来酸酐接枝改性的热塑性弹性体�在分
子链中存在乙烯丁二烯柔性链段�能够在高分子链
的较宽的区域内保持柔顺性�这种材料的弹性模量
低�所以添加 SEBS--g--MAH能够降低复合材料的储
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能模量．

图5　添加不同偶联剂的复合材料的存储模量温度谱
FIGURE5　Temperature spectra of storage modulus of

composites with different coupling agents
图6是未添加偶联剂的复合材料、添加5％的

PP--g--MAH和添加5％的 SEBS--g--MAH的复合材料
损耗因子（tanδ）随温度的变化曲线．在－7℃附近的
主转变峰对应于复合材料中聚丙烯无定形区的玻璃

化转变温度．可以看出�当添加 PP--g--MAH或 SEBS--
g--MAH后�复合材料的主转变峰值均有所降低�表
明这两种偶联剂的加入�都能够提高木纤维与聚丙
烯之间的相容性�降低了木纤维与聚丙烯之间的摩
擦热损耗．

图7　添加不同偶联剂后复合材料断面的 SEM照片
FIGURE7　SEM micrograph of the tensile fractured surface of composites with different coupling agents

图6　添加不同偶联剂的复合材料的损耗因子温度谱
FIGURE6　Temperature spectra of mechanical loss factor

of composites with different coupling agents

在80℃时�添加 SEBS--g--MAH的复合材料次级
转变出现较高的峰值�说明这种材料的阻尼性能提
高�抗冲性能增强．这与静态力学测试中添加 SEBS--
g--MAH使复合材料冲击性能提高的结果相一致．
2∙4　木纤维/聚丙烯复合材料微观相形态表征

采用 SEM观察复合材料断面微观相形态�并检
验 PP--g--MAH、SEBS--g--MAH 对复合材料界面形态
的影响．图7显示了未添加偶联剂的复合材料（a）、
添加5％的 PP--g--MAH（b）和添加5％的 SEBS--g--
MAH（c）的复合材料的电镜照片．从图7（a）可以看
出�未添加偶联剂时�木纤维与聚丙烯的结合并不紧
密�断面中木纤维从聚丙烯中被抽出后留下较多的
坑洞�在脆断过程中被抽出的纤维散乱的分布在断
层表面�说明两相结合性较差；从图7（b）中可以看
出�木纤维在聚丙烯中的分散较为均匀�断面并无被
抽出的木纤维�并且很难看出被聚丙烯包裹的木纤
维�说明两相间的结合得到改善�这种界面层的形成
可能是由于木材中含有的羟基与 PP--g--MAH中的
酸酐生成了酯键�降低了木材表面自由能［16］�因而
改善了木塑复合界面的相容性；图7（c）与图7（b）相
似�断面形态与未添加偶联剂时相比变得更加规整�
并无明显的木纤维被抽出的痕迹�说明两相之间的
界面也有了一定改善．
3　结　　论

1）添加5％的 PP--g--MAH后�复合材料的拉伸
强度、弯曲强度和无缺口冲击强度都有了较大的
提高．
2）添加5％ SEBS--g--MAH后�复合材料的无缺

口冲击强度提高了55∙7％．
3）通过动态力学分析可知�添加5％的 PP--g--

MAH后�复合材料的存储模量有所升高�刚度增强�
而损耗因子主转变峰值降低�说明 PP--g--MAH改善
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了木纤维和聚丙烯之间的界面结合．添加5％的
SEBS--g--MAH后�复合材料的存储模量和损耗因子
主转变峰值都有所降低�说明 SEBS--g--MAH也能改
善复合材料的界面结合；并且在高温区80℃时峰值
升高�说明复合材料的抗冲击性能增强了．
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