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硅烷偶联剂TPTS和表面活性剂PEG-400协同改性
白炭黑/天然橡胶复合材料的制备及性能研究
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摘要：使用酰基硫代烷基三烷氧基硅烷（TPTS）和表面活性剂PEG-400（简称PEG-400）协同改性白炭

黑，通过乳液复合法制备白炭黑/天然橡胶（NR）复合材料，研究TPTS与PEG-400的配比对复合材料性能

的影响。结果表明：与未改性白炭黑复合材料相比，改性白炭黑复合材料硫化速率提高，白炭黑自聚集现

象减弱，加工性能改善，物理性能提高；当TPTS/PEG-400质量比为6/2时，改性白炭黑对NR的补强效果最

为理想，复合材料的拉伸强度提高33. 6%，300%定伸应力提高47. 4%；在TPTS与PEG-400总用量恒定的

情况下，随着PEG-400用量的增大，复合材料的滚动阻力呈降低趋势，但抗湿滑性能也会有所下降，通过

TPTS和PEF-400的协同改性可以使复合材料在抗湿滑性能和滚动阻力间取得合适的平衡点。
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天然橡胶（NR）是以聚异戊二烯为主要成分的

天然高分子化合物，具有高弹性和低生热等优点，

被广泛用于轮胎、胶管、输送带和医用橡胶制品等

的生产，在航空轮胎和大负荷载重轮胎中更是有着

无可替代的重要作用[1-3]。为了提高NR制品的使

用性能，通常要在NR中添加补强填料。白炭黑呈

白色粉末状，内部有不规则的Si—O结构，表面存

在大量的羟基，由于其具有粒径小和表面活性高等

优点，能够赋予轮胎良好的湿地抓着性能和较低的

滚动阻力，已成为轮胎工业中重要的补强剂[4]。

白炭黑/NR复合材料通常通过干法混炼加工

而成，但混炼过程中白炭黑吃料困难及粉体飞扬

等问题难以避免[5]。此外，由于干法混炼工艺的局

限性，容易导致填料在橡胶基体中分散不均匀，进

而影响复合材料的性能[6]。随着人们对轮胎制造

过程中的环保和节能等提出了更高要求，传统的

橡胶复合材料干法加工体系显然已难以良好地兼

顾各方面需求，因此在胶乳中预填充和分散填料

的乳液复合法应运而生[7]。该方法能够充分利用

NR具有胶乳形态的特点，在胶乳状态下橡胶烃分

子呈有机质层包覆的微球形态，能够均匀分散在

水相中，通过胶乳与填料复合，可减少混炼过程中

的能耗，改善粉尘污染的问题[8-9]，实现高效、节能、

环保和连续化生产。

尽管乳液复合法能实现填料与NR的预分散，

但由于白炭黑与橡胶表面能相差很大，白炭黑的

强氢键作用会使得白炭黑粒子重新聚集，从而显

著影响乳液复合的效果，导致白炭黑的填充量无

法提高[10-12]。轮胎工业中普遍使用偶联剂Si69来
改善白炭黑与橡胶的相容性，提高白炭黑的分散

性[13]。虽然偶联剂Si69能够赋予橡胶复合材料较

好的综合性能，但由于偶联剂Si69分子中含有活

性—S4—键，限制了混炼温度，增加了混炼步骤，并
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且应用在NR中容易出现早期硫化现象[14]。  
有研究表明，封闭巯基型硅烷偶联剂在干法

混炼中能在保留巯基与橡胶分子链间的良好反应

活性的同时具有优异的加工安全性[15]，非常适用

于NR体系，但是该类偶联剂在乳液复合法中的应

用却鲜有涉及。本工作在巯基型硅烷偶联剂的结

构基础上，自制了辛酰基封端的巯基型硅烷偶联

剂—酰基硫代烷基三烷氧基硅烷（TPTS），其结

构如图1所示，其中R1为酰基基团，R2为丙基链，OR3

为乙氧基。

R1 S R2 Si OR3

OR3

OR3

图1　TPTS的结构示意

酰基基团可对巯基硅烷进行封端，屏蔽了高

活性的巯基，而在高温环境下，使用含有活泼氢原

子的助剂，如胍类、次磺酰胺类促进剂等，巯基又

能被解封出来与橡胶反应，显著改善了巯基型硅

烷偶联剂的加工性能；丙基链起到桥接含硫功能

团和硅烷的作用；乙氧基水解后可与白炭黑表面

羟基反应接枝在白炭黑表面。通过研究TPTS在乳

液复合白炭黑/NR复合材料中的应用，能为封闭巯

基型硅烷偶联剂在NR中的使用提供参考，同时也

有利于封闭巯基型硅烷偶联剂在其他乳液复合体

系中的推广。但是TPTS呈油性，在乳液复合体系

中直接使用其难以在水相中分散均匀，导致TPTS
对白炭黑的改性效果变差，这也是封闭巯基型硅

烷偶联剂一直难以应用于NR乳液复合体系的根本

原因。

为了解决上述问题，本工作引入非离子型表

面活性剂PEG-400（以下简称PEG-400）来代替部

分TPTS作为第二改性剂。一方面可利用PEG-400
的双亲性质协助TPTS在水相中均匀分散；另一方

面PEG-400与白炭黑具有良好的亲和性，能够屏

蔽白炭黑的孔隙，中和白炭黑的酸性，提高体系的

硫化速率[16-17]。TPTS和PEG-400对白炭黑的改性

机理如图2所示。

本工作将由TPTS和PEG-400组成的复配改性

剂用于白炭黑/天然胶乳母炼胶的制备，并经混炼

得到白炭黑/NR复合材料，通过对复合材料力学性

能、硫化特性和动态力学性能等的表征，研究TPTS
和PEG-400复配体系对白炭黑/NR复合材料性能

和微观结构的影响。

1　实验

1. 1　主要原材料

天然胶乳，牌号H0101，深圳吉田化工有限公

司产品；355型白炭黑浆液，工业级，福建省三明正

元化工有限公司产品；氯化钙，分析纯，国药集团

化学试剂有限公司产品；TPTS，自制；PEG-400，
上海麦克林生化科技有限公司产品；氧化锌，工业

级，奥龙化工有限公司产品；硬脂酸，工业级，恒晋

化工有限公司产品；促进剂DPG、促进剂CBS和防

老剂4020，山东尚舜化工有限公司产品；硫黄，工

业级，国兴化工有限公司产品。

1. 2　基本配方

NR　100，白炭黑　60，氧化锌　5，硬脂酸　

2，防老剂4020 　1. 5，硫黄　2，促进剂DPG　1，
促进剂CBS　2。
1. 3　主要设备和仪器

XSS-300型转矩流变仪，上海科创橡塑机械

设备有限公司产品；ZG-230型开炼机，正工机电

设备有限公司产品；UR2030SD型无转子发泡硫化

仪，优肯科技股份有限公司产品；ZG-100T型平板

硫化机，正工机电设备有限公司产品；MV2-2000
型门尼粘度仪和LX-A型邵氏A型硬度计，蠡园电

子化工设备有限公司产品；CMT6104型万能拉力

机，美特斯工业系统有限公司产品；RPA2000橡胶

加工分析（RPA）仪，江苏集萃精密制造研究院产

品；Thermo Nicolet iS5型傅里叶变换红外吸收光

谱（FTIR）仪，赛默飞世尔科技公司产品；sigma300
型扫描电子显微镜（SEM），德国卡尔蔡司公司产

品；TA Q800型动态热机械分析（DMA）仪，美国TA

图2　TPTS和PEG-400对白炭黑的改性机理示意
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公司产品。

1. 4　试样制备

1. 4. 1　白炭黑的水相改性

取一定量的355型白炭黑浆液，加入去离子水

稀释浆料，使其固形物质量分数降至15%，并机械

搅拌至形成均一、稳定的悬浊液。将TPTS和PEG-

400按照不同比例混合，加入定量去离子水，在 
1 500 r·min-1的搅拌速度下搅拌15 min，得到稳

定的改性乳液。将改性乳液加入到已稀释好的白

炭黑水浆中，于80 ℃油浴加热下以350 r·min-1的

速度搅拌30 min，制备得到改性白炭黑水浆。

TPTS和PEG-400的 总 用 量 为 白 炭 黑 质 量

的8%，具体用量配比如表1所示。以改性剂编号

T6P2为例，T6代表TPTS添加量为白炭黑质量的

6%，P2代表PEG-400的添加量为白炭黑质量的

2%。本工作中改性白炭黑、混炼胶和硫化胶均按

对应的改性剂编号进行简称。

 表1　不同配比的TPTS和PEG-400添加量        g

改性剂 空白 T8P0 T6P2 T4P4 T2P6 T0P8

TPTS 0 5. 76 4. 32 2. 88 1. 44 0
PEG-400 0 0 1. 44 2. 88 4. 32 5. 76

1. 4. 2　白炭黑/NR母炼胶的制备

称取一定量的天然胶乳，分别加入不同配比

TPTS/PEG-400改性白炭黑水浆，机械搅拌30 min
后，加入质量分数为5%的氯化钙溶液进行絮凝，得

到白炭黑/NR絮凝胶，用去离子水洗涤2次，再在开

炼机上薄通数次挤出水分，然后置于60 ℃烘箱中

烘干24 h，得到填料填充量为60份的白炭黑/NR母

炼胶。

1. 4. 3　白炭黑/NR复合材料的制备

将白炭黑/NR母炼胶、氧化锌、硬脂酸及防老

剂4020按基本配方称量后依次投入转矩流变仪，

混炼起始温度为85 ℃，转速为50 r·min-1，经7 min
混炼后，制备得到一段混炼胶。

将一段混炼胶在20 ℃环境中冷却24 h，再

将其与硫黄、促进剂DPG和CBS依次投入转矩

流变仪，混炼起始温度为85 ℃，转子转速为50 
r·min-1，经3 min混炼后，制备得到二段（加硫）混

炼胶。随后将加硫胶在辊温40 ℃、辊距1 mm的开

炼机上过辊4—5次，出片，胶片在20 ℃环境中停放

16 h待用。

胶片停放结束后在平板硫化机上硫化制成试

片，硫化条件为140 ℃/20 MPa×15 min。
1. 5　性能测试

1. 5. 1　FTIR分析

采用FTIR仪对改性前后白炭黑的特征官能团

进行表征，使用波数范围为400～4 000 cm-1的吸收

模式，分辨率为4 cm-1。

1. 5. 2　硫化特性

硫 化 特 性 参 照 GB/T 16584—1996，采 用

UR2030SD型无转子发泡硫化仪进行测试，上下模

腔温度均为140 ℃，测试时间为30 min。
1. 5. 3　物理性能

拉伸强度参照GB/T 528—2009进行测试，采

用哑铃形试样，拉伸区域标距为25 mm，宽度为6 
mm，拉伸速率为500 mm·min-1。

撕裂强度参照GB/T 529—2008进行测试，采

用无割口的直角型试样，厚度的测定在撕裂区域

内进行，测定3个点后，取中值作为试样厚度，拉伸

速率为500 mm·min-1。

1. 5. 4　RPA
采用RPA仪测试混炼胶的Payne效应，以分

析填料在橡胶基体中的分散状态，测试温度为60 
℃，进行应变扫描，扫描频率为1 Hz，应变范围为

0～400%。

1. 5. 5　SEM分析

采用SEM观察白炭黑在橡胶基体中的分散状

态。测试前样品需在液氮中冷却5 min后淬断，喷

金后观察断裂面。

1. 5. 6　DMA
采用平面拉伸模式进行温度扫描，应变振幅

为0. 1%，振动频率为10 Hz，温度范围为－80～80 
℃，升温速率为2 ℃·min-1。

2　结果与讨论

2. 1　FTIR谱

改性前后白炭黑的FTIR谱如图3所示。

由图3可知：与未改性白炭黑相比，改性后的

白炭黑在波数2 920和2 850 cm-1处出现了新的特

征吸收峰，分别为TPTS及PEG-400的—CH2伸缩

振动峰和TPTS的—CH3伸缩振动峰；改性后的白



理论·研究

· 118 ·

2023 年第 21 卷橡胶科技

炭黑在3 400 cm-1处的—OH伸缩振动峰明显减弱，

这说明改性白炭黑表面的羟基数量明显减少。

FTIR谱证明了使用PEG-400与TPTS复配改性剂

乳液能够在水相中实现对白炭黑的表面改性。

2. 2　加工性能

转矩流变仪记录的一段和二段混炼的转矩-

时间曲线分别如图4和5所示。
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图4　一段混炼的转矩-时间曲线
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图5　二段混炼的转矩-时间曲线

由图4和5可知，经过不同配比TPTS和PEG-

400改性的白炭黑胶料在混炼过程中的转矩较空

白胶料均有明显降低，这表明白炭黑表面的羟基

被TPTS和PEG-400屏蔽后，白炭黑与NR间的界面

效应明显减弱，白炭黑的分散效果得到提高，母炼

胶的混炼难度大幅降低。

图4为白炭黑/NR母炼胶的一段混炼曲线，其

转矩的高低往往最能直接体现出白炭黑在NR中

的预分散效果。对比TPTS，PEG-400改性后的胶

料可以发现，TPTS含量较大的T8P0，T6P2和T4P4
胶料的混炼转矩较为接近，均处在较低水平，而

PEG-400含量较大的T2P6和T0P8胶料的混炼转矩

则相对更高。这主要是由于PEG-400与白炭黑表

面的硅羟基形成的氢键只能减弱白炭黑硅羟基间

的强烈作用，但无法有效阻止白炭黑颗粒的再次

聚集[18]；而TPTS能够使白炭黑表面有机化，可有效

阻止白炭黑颗粒的再次团聚。因此，当PEG-400
用量过大时白炭黑的表面有机化程度较低，难以

有效阻止白炭黑颗粒的聚集趋势，导致母炼胶的

混炼转矩提高。

2. 3　硫化特性

白炭黑/NR复合材料的硫化特性如表2所示。

表2　白炭黑/NR复合材料的硫化特性

项　　目 空白 T8P0 T6P2 T4P4 T2P6 T0P8

FL/（dN·m） 3. 60 0. 96 1. 06 1. 12 1. 27 1. 84
Fmax/（dN·m） 16. 50 8. 64 9. 64 10. 10 10. 80 11. 30
Fmax－FL/

　（dN·m） 12. 90 7. 68 8. 58 8. 98 9. 53 9. 46
t30/min 6. 65 5. 23 6. 32 4. 09 3. 91 3. 44
t90/min 17. 53 14. 70 15. 05 12. 50 11. 69 9. 59
t90－t30/min 10. 88 9. 47 8. 73 8. 41 7. 78 6. 15

由表2可知，在TPTS和PEG-400总用量恒定

的情况下，随着TPTS用量的减小、PEG-400用量的

增大，胶料的FL和Fmax均呈逐渐上升的趋势。FL和

Fmax的整体升高表明胶料中白炭黑的分散效果变

差，其原因是PEG-400只能减弱白炭黑间氢键的

作用，而TPTS能在白炭黑表面接枝有机基团，有效

地防止白炭黑颗粒的二次聚集，促进白炭黑在橡

胶中的分散。

t30是胶料的正硫化起始时间。从表2可以看

出，随着PEG-400用量的增大，胶料的t30呈先延长

后逐渐缩短的趋势，这说明适当的PEG-400用量

O
1 0001 500 5002 0002 5003 500 3 0004 000

cm 1

O
2 800 2 7002 9003 0003 100

2

1

2 920 

2 9203 400

2 850

2 850

1—空白；2—T6P2。

图3　改性前后白炭黑的FTIR谱
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有利于延长硫化诱导期，但当PEG-400用量过大

时反而会明显缩短胶料的硫化诱导期。t90－t30随

着PEG-400用量的增大而逐渐缩短，这表明PEG-

400能明显提高硫化速率。PEG-400对硫化速率

的影响一方面是由于PEG-400与白炭黑的亲和性

强，能大量屏蔽白炭黑表面的羟基，减少其对促进

剂的吸附降解作用；另一方面是由于PEG-400能
减弱白炭黑的酸性，促使体系向碱性转变，提高了

胶料的硫化速率[19]。

2. 4　物理性能

白炭黑/NR复合材料的物理性能和应力-应

变曲线分别如表3和图6所示。

表3　白炭黑/NR复合材料的物理性能

项　　目 空白 T8P0 T6P2 T4P4 T2P6 T0P8

邵尔A型硬度/度 73 69 69 67 69 67
100%定伸应力/MPa 2. 41 3. 10 2. 98 2. 71 2. 72 2. 13
300%定伸应力/MPa 8. 97 13. 58 13. 22 12. 29 10. 60 6. 58
500%定伸应力/MPa 20. 15 27. 00 28. 76 27. 62 25. 32 19. 63
300%定伸应力/

　100%定伸应力 3. 73 4. 38 4. 44 4. 54 3. 89 3. 09
拉伸强度/MPa 24. 45 30. 55 32. 67 29. 43 29. 86 26. 06
拉断伸长率/% 578 546 559 528 573 607

撕裂强度/（kN·m-1） 102 119 107 100 98 78
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注同图4。

图6　白炭黑/NR复合材料的应力-应变曲线

由表3可知，相较于空白胶料，T8P0，T6P2，
T4P4和T2P6胶料的100%定伸应力、300%定伸应

力及拉伸强度均有提升，硬度则明显降低。随着

PEG-400用量的增大，胶料的定伸应力呈降低趋

势，拉断伸长率呈增大趋势，拉伸强度先升高后逐

渐降低。这是由于TPTS分子结构中的巯基能与

橡胶分子链中的不饱和双键反应，将白炭黑与橡

胶通过化学交联的方式桥接起来，桥接后的橡胶

分子链于拉伸过程中在白炭黑上的滑移取向会受

到限制，因此复合材料的定伸应力提高，拉断伸长

率减小；而PEG-400与橡胶分子链仅会产生物理

缠结，橡胶分子链的滑移取向不会受到阻碍，同

时PEG-400也会起到一定的增塑软化作用[20]，导

致复合材料的模量降低、拉断伸长率增大。T6P2
胶料的拉伸强度达到最大，这是由于引入的适量

PEG-400能够帮助TPTS在水相中均匀分散，提升

了TPTS对白炭黑的改性效果；此外PEG-400能同

时覆盖多个羟基，相比之下1个TPTS分子仅能与1
个硅羟基反应，因此PEG-400能更显著地减弱白

炭黑填料网络间的作用，正是二者的协同作用使

得T6P2胶料虽然减小了TPTS的用量，综合性能反

而获得了提升。

300%定伸应力/100%定伸应力能在一定程度

上表征填料与橡胶间的相互作用[21]，300%定伸应

力/100%定伸应力越大则填料与橡胶间的相互作

用越强。T6P2及T4P4胶料的300%定伸应力/100%
定伸应力均大于T8P0胶料，这一定程度上说明引入

适量的PEG-400与TPTS复配改性能够进一步改善

白炭黑与NR间的相互作用，提高复合效果。

2. 5　RPA应变扫描分析

橡胶复合材料的储能模量（G′）随应变变化的

关系通常被用于分析橡胶中填料网络结构，当材

料振动应变超过1%后，其G′随着应变的增大而非

线性下降，并在应变足够大的时候趋向于零，此现

象被称为Payne效应 [22]。Payne效应越强，说明其

填料网络越发达，填料之间的自聚集现象严重。

白炭黑/NR复合材料的G′-应变曲线如图7所示。
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图7　白炭黑/NR复合材料的 G ′-应变曲线
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由图7可知，空白胶料的初始G′最大，含有

TPTS和PEG-400的胶料的初始G′均有明显降低，

说明TPTS和PEG-400都能在一定程度上抑制白炭

黑团聚，降低填料网络化效应。其中，当TPTS用量

较大时，初始G′下降更为明显，这是由于PEG-400
虽然能屏蔽白炭黑表面的羟基，但无法阻止白炭

黑颗粒的聚集，只能减弱填料网络间的作用力，因

此在抑制白炭黑聚集的效果上明显不如TPTS。
进一步对比可以发现，T6P2胶料的G′与T8P0

胶料相比有所降低，这表明当PEG-400少量代替

TPTS时能够进一步促进白炭黑在橡胶基体中的

分散。分析认为，这一方面是因为PEG-400帮助

TPTS在水相中分散，改善了改性效果，增强了白炭

黑与橡胶的相互作用；另一方面是PEG-400与白

炭黑亲和性强，能有效减少白炭黑表面暴露的硅

羟基数量，削弱白炭黑填料网络间的作用力。

2. 6　SEM分析

空白胶料以及T6P2胶料的SEM照片分别如图

8和9所示。

由图8和9可知，空白胶料中的白炭黑分散不

均匀，白炭黑颗粒粒径大多为100～500 nm，团聚

现象明显。T6P2胶料的断面较空白胶料更为粗

糙，说明T6P2胶料中白炭黑与橡胶间的界面结合

1 μm

（a）放大10 000倍

500 nm

（b）放大20 000倍

图8　空白胶料的SEM照片

1 μm

（a）放大10 000倍

500 nm

（b）放大20 000倍

图9　T6P2胶料的SEM照片

更好。T6P2胶料中白炭黑颗粒粒径为20～100 
nm，较空白胶料显著减小，且白炭黑分布更为均

匀，白炭黑与橡胶的作用面积明显增大，这也是

T6P2胶料的物理性能显著提升的主要原因。

2. 7　动态力学性能

白炭黑/NR复合材料的损耗因子（tanδ）-温度

曲线如图10所示。
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图10　白炭黑/NR复合材料的tan δ-温度曲线

在出现复合材料tanδ峰值的玻璃化转变温度

区间内，复合材料的能量损耗主要来源于橡胶分

子链[23]。空白胶料由于其填料网络最强，被填料

固定的橡胶分子最多，有效橡胶的体积最小，因此

其tanδ峰值最低。由图10可知，含有TPTS和PEG-
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400的胶料的tanδ峰值较空白胶料都有不同程度的

上升，其中T6P2胶料的tanδ峰值最大，这表明其填

料分散程度最佳，这与前文的RPA分析结果一致。

在轮胎工业中通常使用0和60 ℃时的tanδ来
衡量轮胎的抗湿滑性能和运行时的滚动阻力。白

炭黑/NR复合材料0和60 ℃时的tanδ如表4所示。

表4　白炭黑/NR复合材料0和60 °C时的tan δ

温度/℃ 空白 T8P0 T6P2 T4P4 T2P6 T0P8

0 0.064 89 0.088 29 0.073 32 0.072 36 0.062 48 0.062 30
60 0.072 79 0.069 02 0.062 67 0.065 66 0.060 97 0.054 78

由表4可知：单独使用TPTS改性的T8P0胶料

在0 ℃时的tanδ最大，表明T8P0胶料具有最好的抗

湿滑性能；随着PEG-400用量的增大，胶料0和60 
℃时的tanδ呈减小趋势，这表明PEG-400能降低白

炭黑/NR复合材料的滚动阻力，减少滞后损失，但

抗湿滑性能会有一定程度的降低。这一方面由于

PEG-400对白炭黑的表面屏蔽作用削弱了白炭黑

的填料网络效应，使得破坏填料网络的能量减小，

能量损耗减少，60 ℃时的tanδ减小；另一方面由于

PEG-400并不能有效抑制白炭黑的聚集，在转变

区填料的网络化程度依旧较高，且随着PEG-400
用量的增大有逐渐增强的趋势，因此0 ℃时的tanδ
也随之减小。

3　结论

（1）与未改性的胶料相比，用TPTS改性白炭

黑能够有效抑制白炭黑的团聚，减弱Payne效应，

提升乳液复合时白炭黑在NR中的分散性；同时，胶

料的混炼转矩降低，硫化速率加快；硫化胶的物理

性能显著提升，T8P0胶料的拉伸强度较空白胶料

提高了24. 9%，撕裂强度提高了16. 7%。

（2）使用PEG-400等量取代部分TPTS可以

进一步提高TPTS在水相中改性白炭黑的效果，提

升白炭黑/NR复合材料的性能。当TPTS和PEG-

400的质量比为6∶2时，与单独使用TPTS改性的

复合材料相比，填料网络进一步减弱，其与未改

性胶料相比，t90缩短，t30较长，加工安全性提高，硫

化胶的拉伸强度提高33. 6%，300%定伸应力提高

47. 4%。并且由于偶联剂用量的减小，能够节省原

料成本，还可减少挥发性有机化合物的排放，降低

环境污染。

（3）通过TPTS改性能显著提高白炭黑/NR复

合材料的抗湿滑性能，而PEG-400则能明显降低

白炭黑/NR复合材料的滚动阻力，通过两者的协同

改性可以使得白炭黑/NR复合材料在抗湿滑性能

和滚动阻力间取得合适的平衡点。
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Preparation and Properties of Silica/Natural Rubber Composites Modified by 
Silane Coupling Agent TPTS and Surfactant PEG-400
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Abstract：In this study，the concentrated silica pulp was modified by thioacyl propyl triethoxyl silane
（TPTS） and surfactant PEG-400，and then the silica/NR composites were prepared by latex co-coagulation 
method using the modified silica pulp. The effect of the ratio of TPTS and PEG-400 on the properties of the 
composites was studied. The results showed that，compared with the composites using the unmodified silica，
the vulcanization rate of the composites with the modified silica increased，the self-aggregation of silica was 
weakened，and the processability and physical properties were improved. When the mass ratio of TPTS/PEG-

400 was 6/2，the reinforcement effect of the modified silica on NR was the best. Specifically，the tensile 
strength of the composites increased by 33. 6% and the modulus at 300% elongation increased by 47. 4%.
When the total amount of TPTS and PEG-400 was constant，with the increase of the amount of PEG-400，
the rolling resistance of the composites decreased，but the wet skid resistance also decreased. Through the 
modification of TPTS and PEF-400，a proper balance between the wet skid resistance and rolling resistance 
of the composite could be achieved.

Key words：natural rubber latex；silica；latex co-coagulation；blocked sulfhydryl silane coupling agent；
polyethylene glycol；modification
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