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不同树脂配比的 GF 增强 PBT／PET 复合材料体系性能
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摘要：使用双螺杆挤出机制备了一系列不同树脂配比的玻璃纤维 (GF) 增强聚对苯二甲酸丁二酯 (PBT)／聚对苯

二甲酸乙二酯 (PET) 复合材料，分为未阻燃体系和阻燃体系，研究了 PBT／PET 质量比、增韧剂甲基丙烯酸缩水甘油

酯 (GMA) 接枝乙烯 – 辛烯共聚物 (POE-g-GMA)，GMA 接枝乙烯 – 丙烯酸丁酯共聚物 (EBA-g-GMA)，乙烯 – 丙烯

酸乙酯共聚物 (EEA) 及矿物填充对复合材料力学性能、热变形温度 (HDT) 及熔体流动速率 (MFR) 的影响。结果表明，

当 PBT／PET 质量比为 6∶4 时，两种体系的综合性能最好。未阻燃体系中，HDT 和 MFR 随 PET 含量增加总体呈下

降趋势；阻燃体系中，随 PET 含量增加，HDT 基本呈线性递减趋势而 MFR 总体呈上升趋势；当 PET 在树脂体系中

的质量分数大于 30% 时，阻燃体系的 MFR 大于未阻燃体系。POE-g-GMA 对未阻燃体系的增韧效果最好，EBA-g-

GMA 对阻燃体系的增韧效果最好，EEA 增韧的两种体系 MFR 最大。矿物填充使复合材料的力学性能整体下降，滑

石粉、硫酸钡在阻燃体系中力学性能保持率较好，云母填充复合材料的整体性能最差。
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Abstract ：A series of glass fiber (GF) reinforced polybutylene terephthalate (PBT)／polyethylene terephthalate (PET) compos-
ites with different resin ratios were prepared by twin-screw extruder，which are divided into non-flame retardant system and flame 
retardant system. The effects of PBT／PET mass ratio，toughening agent [glycidyl methacrylate (GMA) grafted ethylene-octene co-
polymer (POE-g-GMA)，GMA grafted ethylene-butyl acrylate copolymer (EBA-g-GMA)，ethylene-ethyl acrylate copolymer (EEA)] 
and mineral filling on mechanical properties，heat distortion temperature (HDT) and melt flow rate (MFR) of composites were inves-
tigated. The results show that when PBT／PET mass ratio is 6∶4，the comprehensive properties of the two systems are the best. In 
the non-flame retardant system，HDT and MFR decrease with the increase of PET content. In the flame retardant system，HDT shows 
a linear decreasing trend basically while MFR shows a increasing trend with the increase of PET content. When the content of PET 
in PBT／PET is greater than 30wt%，MFR of the flame retardant system is greater than that of the non-flame retardant system. POE-
g-GMA has the best toughening effect on the non-flame retardant system while EBA-g-GMA has the best toughening effect on the 
flame retardant system. MFR of the two systems modified by EEA are the largest. Mechanical properties of PBT／PET composites 
are decreased by mineral filling. The mechanical properties of talc and BaSO4 are maintained well in the flame retardant system，and 
mica has the worst effect on the overall properties of the composites.

Keywords ：polybutylene terephthalate ；polyethylene terephthalate ；composite ；glass fiber ；flame retardant ；toughening 
agent ；mineral filling

聚对苯二甲酸丁二酯 (PBT) 是由对苯二甲酸二

甲酯 (DMT) 与 1，4- 丁二醇酯交换或直接酯化而制

得的结晶型线型聚合物 [1]。纯PBT树脂的力学性能、

耐热性能都较差，因而很少单独使用。用于工程塑
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料的 PBT 近 90% 是经过共混、增强、填充等方法改

性的 PBT 树脂 [2]。PBT 经玻璃纤维 (GF) 增强改性

后，力学性能大幅提高，具有优良的强韧性、耐疲劳

性、耐磨性、尺寸稳定性等优点，广泛应用于家电、电

子电器、汽车等领域 [3]。

聚对苯二甲酸乙二酯 (PET) 结晶温度区间宽

(130～200℃ )，为使其充分结晶，需要在较高模温下

加工，而 PBT 是典型的结晶性聚合物，加工流动性

能好，结晶速度快 [4]，60℃的模温就可满足性能要

求 [5]。PBT 和 PET 的结构相似，具有较好的相容性
[6]。PBT／PET／GF 复合材料可明显改善增强 PBT
制品表面光泽性和挠曲性，耐热等性能介于 PBT 与

PET 之间，同时具有制品表面光泽好、成型挠曲小、

尺寸稳定性好等特点 [7]。笔者制备了 GF 增强 PBT
／PET 复合材料未阻燃体系和阻燃体系，讨论了树

脂配比、3 种增韧剂及 3 种矿物填料对复合材料的

力学性能、负载热变形温度及熔体流动速率 (MFR)
的影响，较为全面地探究了 GF 增强 PBT／PET 复

合材料体系的配方设计。

1　实验部分

1．1　主要原料

PBT ：GX112，中国石化仪征化纤有限公司；

PET ：240，上海石油化工股份有限公司；

溴化环氧树脂：CR–225K，苏州博瑞达高分子

材料有限公司；

三氧化二锑：常德辰州锑品有限公司；

甲基丙烯酸缩水甘油酯 (GMA) 接枝乙烯 – 辛

烯共聚物：E515，宁波能之光新材料科技股份有限

公司；

GMA 接枝乙烯 – 丙烯酸丁酯共聚物：PTW，美

国杜邦公司；

乙烯 – 丙烯酸乙酯共聚物：RM–504，副牌料，

东莞市卡尔文塑胶科技有限公司；

滑石粉：5 μm (2 500 目 )，泉州市旭丰粉体有

限公司；

硫酸钡：南风化工集团股份有限公司；

云母粒：石家庄安瑞达粉体材料厂；

抗氧剂 1010、抗氧剂 168 ：圣莱科特精细化工

( 上海 ) 有限公司；

增光剂：RLE–60，天津诺腾科技有限公司；

GF ：ER13–2000–208，泸州天蜀玻纤有限公司。

1．2　主要仪器与设备

同向平行双螺杆挤出机：ZSK–30 型，螺杆长径

比 44，南京瑞亚挤出机械制造有限公司；

注塑机：MA600／150 型，南京橡塑机械厂有限

公司；

高速混合机：SHR–5A 型，张家港市轻工机械

有限公司；

电子万能试验机：CMT6104 型，美特斯工业系

统 ( 中国 ) 有限公司；

摆锤冲击试验机：ZBC7151–B 型，美特斯工业

系统 ( 中国 ) 有限公司；

热变形维卡试验仪：RV–300A，承德精密试验

机有限公司；

MFR 测试仪：XNR400A 型，承德市金建检测

仪器有限公司；

垂直燃烧测定仪：HVUL2型，美国ATLAS公司。

1．3　试样制备

GF 增强 PBT／PET 复合材料未阻燃体系配方

设计：PBT／PET 树脂 100 份 (PBT／PET 质量比从

90∶10 至 10∶90)，增韧剂 (E515) 4 份，增光剂 2 份，

1010／168 为 0.2／0.4 份，GF 在整个体系中的质量

分数设定为 30%，从挤出机玻纤口加入。

GF 增强 PBT／PET 复合材料阻燃体系配方设

计：基础配方与未阻燃体系相同，在其基础上添加

溴化环氧树脂 17 份，三氧化二锑 3.5 份。

增韧剂对比配方设计：未阻燃及阻燃体系中

选择 PBT／PET 树脂最佳配比，增韧剂分别选用

E515，PTW，RM–504，添加量均为 4 份。

矿物填料对比配方设计：未阻燃及阻燃体系中

选择 PBT／PET 树脂最佳配比，增韧剂选用 E515，
添加量为 4 份，矿物填料分别选用滑石粉、硫酸钡、

云母粒，添加量均为 4 份，同时与增韧剂为 E515 的

增韧剂对比配方体系进行对比。

挤出工艺：按照各体系配方设计将原料混合均

匀后由双螺杆挤出机塑化熔融，然后加入长 GF 挤

出料条，经过牵引、冷却、吹风、切粒等过程制备各类

GF 增强 PBT／PET 复合材料体系。PBT，PET 需要

提前干燥，干燥温度 120℃；挤出温度 240℃。

注塑工艺：将加工好的粒子在 120℃下干燥

3 h，然后在注塑机中分别注塑成各种测试标准样

条，注塑温度 260℃。

所有试样先在室温干燥环境下放置 24 h 以上

使其状态完全达到平衡，再进行各项测试分析 [8]。

1．4　测试与表征

拉伸性能按 GB／T 1040.2–2006 测试，拉伸速
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率 10 mm／min ；

弯曲性能按 GB／T 9341–2008 测试，加载速率

2 mm／min ；

简支梁非缺口冲击强度按 GB／1043.1–2008
测试，测试温度 23℃，摆锤能量 4 J ；

简支梁缺口冲击强度按 GB／T 1043.1–2008 测

试，测试温度 23℃，摆锤能量 1 J ；

热变形温度 (HDT) 按 GB／T 1634.2–2004 测

试，负荷 1.8 MPa ；

MFR 按 GB／T 3682–2000 测试，测试条件为

270℃／2.16 kg ；

阻燃性能按 UL 94 测试，采用垂直燃烧测定仪

对垂直放置的试样 (130 mm×13 mm×1.6 mm) 底
端分别施加两次火焰 10 s 后，记录各自的燃烧现象。

每组样品测试 5 次，结果取平均值。

2　结果与讨论

2．1　树脂配比对 GF 增强 PBT／PET 复合材料性

能的影响

(1) 未阻燃体系。

GF 增强未阻燃 PBT／PET 复合材料的拉伸强

度、弯曲强度、非缺口冲击强度及缺口冲击强度等性

能见表 1。
PBT／PET 质量比为 2∶8 和 1∶9 时，样条注

塑时出现粘模严重、成型收缩率大、尺寸稳定性差等

问题，故此树脂比例下测试得到的性能数据可能存

在较大误差，暂不讨论 [9]。分析表 1，当 PBT／PET
质量比为 6∶4 时，其拉伸强度和缺口冲击强度均达

到最大，分别为 141 MPa 和 13.1 kJ／m2。随 PET
含量增加，HDT 总体呈降低趋势，这是因为 PET 是

难结晶聚合物，PET 含量的增加导致了材料的结晶

速率逐渐降低，冷却后的结晶度也降低，所以 HDT
降低 [10]。随 PET 含量增加，MFR 也呈下降趋势，

其流动性越来越差，这是因为 PET 柔软链段的脂肪

链较短，链段柔性较 PBT 差 [11]。综合来看，PBT／
PET 质量比为 6∶4 和 7∶3 时，复合材料的综合性

能较好，且这两种树脂配比下的性能相差不大。

(2) 阻燃体系。

GF 增强阻燃 PBT／PET 复合材料的拉伸强度、

弯曲强度、非缺口冲击强度及缺口冲击强度等性能

见表 2。
阻 燃 体 系 中，PBT／PET 质 量 比 为 2∶8 和

1∶9 时，样条注塑时同样存在与未阻燃体系类似的

问题，故此树脂比例下复合材料的性能数据也暂不

讨论。分析表 2，阻燃剂的加入对拉伸强度和弯曲

强度的影响较小，但是降低了非缺口冲击强度和缺

口冲击强度，降低幅度在 20%～30%。随 PET 含量

增加，HDT 基本呈线性递减趋势，同未阻燃体系中

HDT 数据趋势吻合，都是 PET 含量增加导致结晶

度降低的结果。在阻燃体系中，随 PET 含量增加，

MFR 总体呈增加趋势，与未阻燃体系正好相反。当

表 1　GF 增强未阻燃 PBT／PET 复合材料性能

PBT／PET 质量比 拉伸强度／MPa 弯曲强度／MPa 非缺口冲击强度／
(kJ · m-2)

缺口冲击强度／
(kJ · m-2) HDT／℃

MFR／
[g · (10 min)–1]

9 ：1 136 199 67.7 12.7 199 30.8
8 ：2 138 205 72.4 11.9 198 25.8
7 ：3 140 206 76.0 12.2 198 25.3
6 ：4 141 206 75.1 13.1 194 24.3
5 ：5 137 208 73.9 11.4 192 23.1
4 ：6 129 198 73.6 12.1 178 23.6
3 ：7 126 195 74.3 11.5 180 23.9
2 ：8 134 195 69.5 10.8 187 23.5
1 ：9 139 200 67.4 10.2 176 21.3

表 2　GF 增强阻燃 PBT／PET 复合材料性能

PBT／PET 拉伸强度／MPa 弯曲强度／MPa 非缺口冲击强度／
(kJ · m-2)

缺口冲击强度／
(kJ · m-2) HDT／℃

MFR／
[g · (10 min)–1] 垂直燃烧等级

9 ：1 137 193 57.3 8.9 199 25.2 V–1
8 ：2 138 195 57.1 9.3 198 24.4 V–0
7 ：3 140 193 58.0 8.1 197 24.5 V–0
6 ：4 143 200 59.2 9.2 194 25.8 V–0
5 ：5 142 204 60.0 9.1 193 27.2 V–0
4 ：6 142 197 49.8 9.2 185 30.0 V–0
3 ：7 140 199 47.8 9.4 184 32.5 V–0
2 ：8 137 201 55.8 9.0 181 33.8 V–0
1 ：9 144 202 63.4 9.8 184 35.8 V–0

杨超



 47 李登辉，等：不同树脂配比的 GF 增强 PBT／PET 复合材料体系性能 

PET 在树脂基体中的质量分数大于 30% 时，阻燃体

系的 MFR 大于未阻燃体系，如图 1 所示。这可能

是由于溴化环氧树脂本身具有较高的 MFR[12–13]，加

入后不仅起到阻燃作用，还具有一定的润滑作用。

当 PBT／PET 质量比为 9∶1 时，阻燃等级仅为 V–1
级，其余树脂配比下的阻燃等级均达到 V–0 级，这

是因为同等聚合度的 PBT 中苯环百分含量略微低

于 PET，PBT 的极限氧指数 [14] 略微小于 PET，导
致 PBT／PET 质量比为 9∶1 时阻燃性能不及 PET
含量高时好。综合考虑力学性能，HDT，MFR 和阻

燃性能，可以看出阻燃体系中 PBT／PET 质量比为

6∶4 或 5∶5 是较佳树脂配比，且这两种树脂配比

下的性能相差不大。
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图 1　未阻燃体系和阻燃体系的 MFR 变化

2．2　增韧剂对 GF 增强 PBT／PET 复合材料性能

的影响

根据 2.1 讨论分析结果，为便于统一讨论增韧

剂的影响，在未阻燃体系和阻燃体系中均选择 PBT
／PET 质量比为 6∶4，E515，PTW，RM504[15] 三种

增韧剂的添加量都为 4 份。

(1) 未阻燃体系。

表 3 是增韧剂改性 GF 增强未阻燃 PBT／PET
复合材料的性能数据。根据表 3 的冲击强度分析，

E515 对 GF 增强 PBT 的增韧改性效果最好，RM–
504 增韧改性效果最差，但其改性的复合材料 MFR
最大。RM–504 分子结构中不含有 GMA 接枝类聚

合物，在挤出造粒过程中增韧剂对熔体不存在交联

反应，对 PBT／PET 复合材料的流动性影响最小。

(2) 阻燃体系。

表 4 是增韧剂改性 GF 增强阻燃 PBT／PET 复

合材料的性能数据。表 4 中，PTW 对阻燃体系的综

合增韧效果最好，RM–504 改性复合材料的拉伸强

度和 MFR 最大。对比表 3 和表 4，可以发现阻燃体

系的冲击强度都低于未阻燃体系，但是拉伸强度和

MFR 都普遍提高，以 RM–504 提升幅度最大。

表 3　增韧剂改性 GF 增强未阻燃 PBT／PET 复合材料性能

增韧剂种类 拉伸强度／MPa 弯曲强度／MPa 非缺口冲击强度／
(kJ · m-2)

缺口冲击强度／
(kJ · m-2) HDT／℃

MFR／
[g · (10 min)–1]

E515 140 204 72.1 12.9 194 23.8
PTW 139 204 70.4 10.8 193 22.6

RM–504 134 201 68.5 9.3 197 26.0
表 4　增韧剂改性 GF 增强阻燃 PBT／PET 复合材料性能

增韧剂种类 拉伸强度／MPa 弯曲强度／MPa 非缺口冲击强度／
(kJ · m-2)

缺口冲击强度／
(kJ · m-2) HDT／℃

MFR／
[g · (10 min)–1] 垂直燃烧等级

E515 141 200 62.2 10.8 194 27 V–0
PTW 142 202 67.3 10.6 192 25 V–0

RM–504 150 203 63.5 10.0 196 30 V–0

2．3　矿物填料对 GF 增强 PBT／PET 复合材料性

能的影响

选择 PBT／PET 质量比为 6∶4，增韧剂 E515
用量为 4 份，滑石粉、硫酸钡和云母粒三种矿物填料

添加量均为 4 份。

(1) 未阻燃体系。

表 5 是矿物填料改性 GF 增强未阻燃 PBT／
PET 复合材料的性能数据。由表 5 看出，矿物的

填充使复合材料的力学性能整体下降，冲击强度降

低幅度达到 35% 左右。滑石粉填充的复合材料力

学性能保持最好，而且不影响熔体流动性。滑石粉

在聚合物中可以起到异相成核的作用，促使 PBT／

PET 形成尺寸均匀的球晶，提高了复合材料的结晶

度 [16]，并且具有一定的抗翘曲的效果 [17]。硫酸钡提

高了复合材料的 HDT，具有改善产品外观的特点。

云母粒为片状结构，填充后使产品颜色发暗。

(2) 阻燃体系。

表 6 是矿物填料改性 GF 增强阻燃 PBT／PET
复合材料的性能数据。由表 6 看出，相较于未阻燃

体系，滑石粉、硫酸钡对阻燃体系的力学性能影响较

小，复合材料的力学性能下降幅度较小。滑石粉降

低了拉伸强度但保持了材料的 HDT，硫酸钡提高了

拉伸强度但降低了 HDT，云母粒填充复合材料的整

体性能最差。
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表 5　矿物填料改性 GF 增强未阻燃 PBT／PET 复合材料性能

矿物填料种类 拉伸强度／MPa 弯曲强度／MPa 非缺口冲击强度／
(kJ · m-2)

缺口冲击强度／
(kJ · m-2) HDT／℃

MFR／
[g · (10 min)–1]

无填充 140 204 72.1 12.9 194 23.8
滑石粉 125 181 52.3 8.5 193 24
硫酸钡 124 165 44.3 8.2 198 17.4
云母粒 113 163 44.2 6.9 186 14.8

表 6　矿物填料改性 GF 增强阻燃 PBT／PET 复合材料性能

矿物填料种类 拉伸强度／MPa 弯曲强度／MPa 非缺口冲击强度／
(kJ · m-2)

缺口冲击强度／
(kJ · m-2) HDT／℃

MFR／
[g · (10 min)–1] 垂直燃烧等级

无填充 141 200 62.2 10.8 194 27 V–0
滑石粉 137 193 58.8 10.3 193 28 V–0
硫酸钡 144 198 59.3 10.2 189 27 V–0
云母粒 128 183 47.2 7.1 186 29.5 V–1

3　结论

(1) PBT／PET 质量比为 6∶4 时，GF 增强 PBT
／PET 复合材料未阻燃体系和阻燃体系的综合性能

均达到最佳。未阻燃体系中，HDT 和 MFR 随 PET
含量增加总体呈下降趋势；阻燃体系中，随 PET 含

量增加，HDT 基本呈线性递减趋势而 MFR 总体呈

上升趋势，当 PET 在 PBT／PET 树脂体系中的质量

分数大于 30% 时，阻燃体系的 MFR 大于未阻燃体

系。阻燃剂降低了复合材料的非缺口冲击强度和缺

口冲击强度，降低幅度在 20%～30%。

(2) 未阻燃体系中，E515 对复合材料的增韧改

性效果最好，阻燃体系中，PTW 增韧改性效果最好，

RM–504 增韧的两种体系的流动性最好。阻燃体

系的冲击强度都低于未阻燃体系，但是拉伸强度和

MFR 都普遍提高，其中 RM–504 改性复合材料的拉

伸强度和 MFR 最大。

(3) 未阻燃体系中，矿物使复合材料的力学性能

整体下降，冲击强度降低幅度达到 35% 左右；滑石

粉填充的复合材料力学性能保持最好，硫酸钡提高

了复合材料的 HDT。阻燃体系中，滑石粉、硫酸钡

填充的复合材料力学性能下降幅度较小；滑石粉降

低了拉伸强度但保持了复合材料的 HDT，硫酸钡提

高了拉伸强度但降低了 HDT ；云母粒填充复合材

料的整体性能最差。
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