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文　 摘　 利用三辊研磨分散技术制备了 MWCNT / E 复合材料。 通过调节三辊研磨机入料辊和中辊的间

距,使 MWCNT 在环氧树脂中均匀分散。 所制备的 MWCNT / E 复合材料与纯环氧树脂相比,拉伸强度提高了

22% ,弯曲强度提高了 15% ,导电性和导热性都得到明显改善。
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Preparation and Properties of MWCNT / E Composites
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Abstract　 Nanocomposites consisting of multi-walled carbon nanotubes(MWCNT) and an epoxy matrix were
produced by three roll mill. A very good dispersion of MWCNT in an epoxy resin could be observed by optimizing the
processing conditions. Compared to epoxy,the tensile and flexural strength of the as-processed nanocomposites are in-
creased by 22% ,15% , respectively, and the electrical conductivity and thermal conductivity are significantly im-
proved.
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0　 引言

MWCNT 具有优良的力学、电学、热学性能,是环

氧树脂中的理想增强体[1-2]。 MWCNT 添加到环氧树

脂中,在提高其力学性能的同时,可以改善其导电和

导热性[3-4]。 然而,MWCNT 巨大的长径比造成其结

构极易互相缠绕,因此其在树脂中难以均匀分散是制

备 MWCNT / E 复合材料的主要困难[5-7]。 目前,主要

采用的分散方法是超声波处理,目前仅限于实验室中

使用。 此外,超声处理还破坏了 MWCNT 的长度,不
利于 MWCNT 良好导电、导热和力学强化网络的构

建[8]。 本文利用三辊研磨工艺研究了 MWCNT 在环

氧树脂中的分散性以及对环氧树脂力学、导电的影

响。
1　 试验

1. 1　 材料及设备

MWCNT,TNMC5,直径 20 ~ 30 nm,长 10 ~ 30

μm:成都有机化学有限公司;TDE-85 环氧树脂:天
津晶东化学复合材料有限公司;固化剂(甲基四氢苯

酐):嘉兴东方化工厂;促进剂(DMP-30):常州山峰

化工有限公司;EXAKT M50 型三辊机:德国 EXAKT
公司;Instron 3365 万能材料试验机:美国 Instron 公

司;S -4800 扫描电镜:日本 Hitachi 公司;LABRAM
HR800 激光共聚焦拉曼光谱仪:日本 Horriba-JY 公

司;DRL-Ⅲ型热导率测试仪:湘潭市仪器仪表有限公

司。
1. 2　 MWCNT / E 复合材料制备及测试

三辊机转速比为 1 ∶1. 8 ∶3. 3,最高转速为 300 r /
min,制备一定质量分数的MWCNT / E 复合材料,制成

环氧树脂浇注体进行性能测试。 拉伸性能按 GB /
T2568—1995,弯曲性能按 GB / T2570—1995。 浇注体

断口喷金处理后通过 SEM 观察其形貌。 电导率测试

试样尺寸为:Φ30 mm,厚度为 5 mm,试样上下两面各
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引出一个铜电极,铜电极与试样表面用银胶粘结,电
极接在电化学工作两端,在一定电压下稳定 3 min 后

进行电阻测试。 热导率测试试样尺寸与电导率测试

试样相同,测试温度 25℃。
2　 结果与讨论

2. 1　 碳纳米管分散性表征

将三辊机的入料辊间距分别设置为 50、20、10 和

5 μm 时将 MWCNT 分散到环氧树脂中,研磨 5 次,制
备 MWCNT 含量为 1wt% 的 MWCNT / E 复合材料,固
化后在液氮中脆断,在 SEM 下观察 MWCNT 在环氧

树脂中的分散性(图 1)。 可看出,间距为 50 μm 时,
可以观察到大面积的团聚在一起的 MWCNT,说明此

时的剪切力还不足以将 MWCNT 的团簇打开。 随着

辊子间距的减小,MWCNT 逐渐分散到环氧树脂中,
团簇被打散,间距为 20 μm 时,团簇的粒径为 2 ~ 3
μm,间距为 10 μm 时,团簇的粒径更小,处于亚微米

级,间距为 5 μm 时,MWCNT 的团聚现象基本看不

到。 由此可见,当三辊机的入料辊间距足够小时,可
以将 MWCNT 均匀的分散到环氧树脂基体中。

　 　
(a)　 50 μm　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 (b)　 20 μm

　 　
(c)　 10 μm　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 (d)　 5 μm
图 1　 不同入料辊间距下 MWCNT 在树脂中的分散性

Fig. 1　 SEM of MWCNT / epoxy after processing at different gap settings

　 　 MWCNT 在研磨前后的结构变化情况见图 2。
MWCNT 的特征拉曼图谱包含 1 250 ~ 1 450 cm-1 的

双共振拉曼模式 D 峰和 1 500 ~ 1 605 cm-1 的切向振

动模式 G 峰[9]。

图 2　 研磨前后 MWCNT 的拉曼图谱

Fig. 2　 Raman spectrum of MWCNT before and after grinding
从图 2 可以看出,研磨前后 MWCNT 的 G 峰和 D

峰的位置和形状基本保持不变,而 MWCNT 经过超声
处理后的 D 峰会增加,表明 MWCNT 结构遭到破坏,

缺陷增多[10]。 可见采用三辊研磨设备分散 MWCNT
的同时,并未对其结构造成破坏。
2. 2　 力学性能

在三辊机入料辊间距为 5 μm 时,制备不同
MWCNT 质量分数的 MWCNT / E 复合材料及树脂浇
注体,测试其拉伸和弯曲强度(图 3)。

图 3　 MWCNT 含量对环氧树脂拉伸和弯曲性能的影响

Fig. 3　 Effects of MWCNT content on tensile and flexural
strength of MWCNT / epoxy composite
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可看出,当 MWCNT 的含量为 0. 1wt% 时,MWC-
NT / E 的力学性能基本不变。 当 MWCNT 的含量为
0. 5wt% 时,拉伸和弯曲强度分别提高了 22% 和
15% ,这和 MWCNT 含量为 1. 0wt% 时的相当,说明,
含量为 0. 5wt%时最为合适。
2. 3　 电学性能

图 4 是不同 MWCNT 含量下的 MWCNT / E 复合
材料的电导率,可以看出,分散良好的 MWCNT 对环
氧树脂的电学性能的改善效果非常显著,含量 0.
1wt%时导电率 2. 0×10-8 S / m。 MWCNT 含量提高至
0. 8wt%时,电导率可达 0. 125 S / m,比原始环氧树脂
提高了 11 个数量级。 对于绝缘的环氧树脂来说,导
电填料会改善其电性能,但随着导电填料的增加,接
触电阻会增加,对改善基体的电学性能越不利[11]。
采用三辊机将 MWCNT 分散到环氧树脂中,在分散均
匀的前提下,而且不会破坏 MWCNT 本身的长径比,
像传统的导电填料-炭黑的添加量一般为 20wt% ~
30wt% ,而且大量炭黑的加入会对树脂基体的性能造
成影响[12]。 而添加 MWCNT 后,环氧树脂的拉伸和
弯曲性能均得到提高。 因此,采用三辊机制备的
MWCNT / E 复合材料具有较低的导电阈值。

图 4　 MWCNT 含量对环氧树脂电导率的影响

Fig. 4　 Effects of MWCNT content on conductivity of
MWCNT / E composite

2. 4　 热学性能
图 5 是不同MWCNT 含量下的环氧树脂的热导率。

.
图 5　 MWCNT 含量对环氧树脂热导率的影响

Fig. 5　 Effects of MWCNT content on thermal conductivity of
MWCNT / E composite

可看出,随着 MWCNT 含量增加,热导率上升,在
添加量为 2. 0wt%时,热导率为 0． 293 W / (m·K),提
高了 20% ,并且,随着 MWCNT 含量的增加,树脂的

热导率不断提高,呈现线性关系。 MWCNT / E 复合材
料的热性能主要受 MWCNT 本身的结构以及其和树
脂间的界面结合两方面影响。 因此,采用三辊机分散
MWCNT,不会破坏其自身结构,而且 MWCNT 和环氧
树脂基体界面结合良好[13],有利于改善树脂基体的
导热性能。
3　 结论

(1)利用三辊研磨法,可以实现 MWCNT 在环氧
树脂中的均匀分散;

(2)分散良好的 MWCNT / E 复合材料的拉伸强
度比原始树脂提高 22% ,弯曲强度提高 15% ;其电学
和热学性能得到良好的改善。
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