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偶联剂Si69改性秸秆纳米纤维素对炭黑
补强天然橡胶性能的影响

鄢　冬1，黄仕文1，2，古　菊1*

（1. 华南理工大学 材料科学与工程学院，广东 广州　516040；2. 广州机械科学研究院有限公司，广东 广州　510530）

摘要：采用偶联剂Si69对棒状秸秆纳米纤维素（SNC）进行改性，得到改性棒状秸秆纳米纤维素（MSNC），研究MSNC

对炭黑（CB）补强天然橡胶（NR）性能的影响。结果表明：MSNC与橡胶基体的相容性较好；与CB/SNC/NR复合材料相

比，CB/MSNC/NR复合材料的交联密度较大，能在保持较好抗湿滑性能的同时降低滚动阻力，具有更强的交联网络和更

多的受限橡胶分子，热稳定性更好；用量比为35/10/100的CB/MSNC/NR复合材料物理性能最佳。
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秸秆是自然界中丰富的农作物副产品，大部

分被废弃，只有部分用于纸张、工业能源、乙醇和

甲烷等的工业生产[1-3]。近年来科研人员把秸秆纤

维素用于增强塑料[4]，获得良好的效果，但鲜有替

代炭黑（CB）补强橡胶的相关研究报道。从秸秆中

提取纳米纤维素用于补强橡胶不仅可以拓宽秸秆

的应用范围，提高经济效益，还可以替代不可再生

CB[5]，在保持CB补强橡胶力学性能的同时改善其

他性能。

由于与天然橡胶（NR）极性差别大，纳米纤维

素与NR基体的界面结合以及在NR基体中的分散

性均较差，常用改性剂对纳米纤维素进行表面改

性[6-7]，以增强其与NR基体的相互作用以及在NR
基体中的分散性。

本工作采用偶联剂Si69{双-[γ-（三乙氧基硅）

丙基]四硫化物}对棒状秸秆纳米纤维素（SNC）进

行改性，得到改性棒状秸秆纳米纤维素（MSNC），

研究CB/（M）SNC用量比对CB/（M）SNC/NR复合

材料结构与性能的影响，通过分析复合材料的交

联密度、物理性能、动态力学性能和热性能，考察

SNC和MSNC与NR基体的相互作用，研究SNC和

MSNC对NR的补强作用。

1　实验

1. 1　主要原材料

NR，烟胶片，广州广橡企业集团有限公司广

州第十一橡胶厂产品；天然胶乳，固形物质量分数

为0. 594，云南天然橡胶产业股份有限公司产品；

秸秆，回收废弃物；炭黑N330，广州橡胶工业制品

研究所有限公司提供；偶联剂Si69，天津化学试剂

有限公司产品；亚氯酸钠，分析纯，西亚化工股份

有限公司产品；氢氧化钠，分析纯，天津市福晨化

学试剂厂产品；过氧化氢和硫酸，分析纯，广州化

学试剂厂产品；无水乙醇，分析纯，天津市富宇精

细化工有限公司产品。

1. 2　试验配方

NR　100，氧化锌　5，硬脂酸　2，防老剂

4010NA　1. 5，硫黄　1. 5，促进剂CZ　1. 5，促进

剂DM　0. 5，填料　变品种、变用量。

1. 3　主要设备和仪器

XK-160型两辊开炼机，上海橡胶机械一厂有

限公司产品；KSHR100T型热压成型机，东莞科盛

机械有限公司产品；UR-2030型无转子硫化仪和

U-CAN UT-2060型电子拉力机，中国台湾优肯科
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技股份有限公司产品；ZEISS EVO18型扫描电子

显微镜（SEM），德国卡尔蔡司公司产品；Vector33
型傅里叶红外光谱（FTIR）仪，德国布鲁克光谱仪

器公司产品；DMA Q800型动态力学分析（DMA）
仪、Q5000型热重（TG）分析仪和Q2000型差示扫描

量热（DSC）仪，美国TA公司产品。

1. 4　试样制备

1. 4. 1　SNC
将一定质量的秸秆粉末和质量分数为0. 01的

亚氯酸钠溶液置于80 ℃的油浴锅中反应100 min，
把反应液离心处理，将离心物和质量分数为0. 15
的氢氧化钠溶液置于温度为100 ℃的烧瓶中反应

90 min，离心水洗处理后，加入质量分数为0. 3的过

氧化氢并于70 ℃下超声30 min，离心洗涤后，用质

量分数为0. 65的硫酸溶液酸解，离心水洗后调pH
值至6～7，得SNC悬浮液。

1. 4. 2　MSNC
超声辅助SNC分散在无水乙醇中，分散均匀

后加入三口烧瓶中备用。将占纤维素质量0.20
的偶联剂Si69滴加到质量分数为0.75的乙醇溶液

中，于常温下搅拌水解1 h，将偶联剂Si69乙醇溶

液和SNC乙醇溶液在三口烧瓶中反应2 h，反应后

用无水乙醇多次洗涤离心以除去多余的偶联剂

Si69，再用离心水洗调pH值至6～7，得MSNC悬

浮液。

1. 4. 3　（M）SNC/NR混合物

将（M）SNC悬浮液与一定比例的天然胶乳

共混，超声振荡搅拌5 min，使混合物分散均匀，

然后用搅拌器继续搅拌15 min左右，倒在洁净的

聚四氟乙烯膜上，放入鼓风烘箱中，温度设定为

65 ℃，烘干至质量恒定，得到（M）SNC/NR混合 
物[8]，储存备用。

1. 4. 4　CB/（M）SNC/NR复合材料

将NR与（M）SNC/NR混 合 物（制 备CB/NR
复合材料时不加）在两辊开炼机上塑炼，辊速比为

1∶1. 4，然后依次加入氧化锌、硬脂酸、促进剂CZ
和DM、防老剂4010NA、CB、硫黄，混炼均匀后，薄

通4—6次下片，混炼胶停放24 h。测定混炼胶硫化

曲线，确定适宜的硫化温度和t90；采用热压成型机

对混炼胶进行硫化，硫化条件为146 ℃×t90，制得

CB/（M）SNC/NR和CB/NR复合材料。

1. 5　测试分析

1. 5. 1　FTIR分析

将干燥的SNC和MSNC粉末分别与溴化钾研磨

压片，采用FTIR仪进行扫描，扫描频率　400～4 000 
cm-1。测试前，需对MSNC进行索氏抽提，直到抽提

液中检测不出偶联剂Si69为止。

1. 5. 2　TG分析

用TG分析仪对（M）SNC进行TG分析，氮气保

护，升温速率　10 ℃·min-1，温度　25～600 ℃。

1. 5. 3　SEM分析

将硫化胶试样脆断面喷金后用SEM测试，观

察复合材料的微观形貌。

1. 5. 4　交联密度测算

采用平衡溶胀法测定硫化胶试样的交联密

度，先测定试样的初始质量m0和密度ρr，然后试样

在正己烷（密度ρs为0. 660 g·mL-1）中浸泡3 d，
达到溶胀平衡后取出，擦干试样表面试剂并称质

量（m1），将试样放入鼓风烘箱中烘干至恒质量

（m2）。溶胀后试样体积分数Vr按下式计算：
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式中，z为试样中橡胶质量分数，α为试样溶胀后减

小的质量分数。

试样的交联密度Ve根据Flory-Rehner公式计算：
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式中，Vs为正己烷的物质的量体积，χ为NR与正己

烷的相互作用因数。

1. 5. 5　物理性能测试

按照相应国家标准测试复合材料的物理

性能，其中拉伸试样为哑铃形，拉伸速率为500 
mm·min-1；撕裂试样为直角形。

1.5.6　动态力学性能测试

采用DMA仪测试复合材料的动态力学性能，

采用Multi-Frequency-Strain测试模式，拉伸夹具，

温度　－80～80 ℃，升温速率　3 ℃·min-1。

1. 5. 7　DSC分析

复合材料在玻璃化转变区域的热焓曲线采用

DSC仪进行测试，测试前校正仪器温度和热焓，将

试样置于－80 ℃下恒定5 min，再以6 ℃·min-1的

速率升温到250 ℃，氮气保护。
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2　结果与讨论

2. 1　（M）SNC结构表征

2. 1. 1　FTIR分析

SNC和MSNC的FTIR谱如图1所示，图1（b）为

图1（a）框中部分的局部放大图。
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（a）全图
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（b）局部放大图

1—SNC；2—MSNC。

图1　SNC和MSNC的FTIR谱

从图1可以看出，与SNC相比，MSNC在2 899 
cm-1处的—CH2—伸缩振动吸收峰和1 467 cm-1处

的—CH2—弯曲振动吸收峰增强，在1 372，814和
468 cm-1处的吸收峰分别对应C—O—Si的反对称

伸缩振动、对称伸缩振动和弯曲振动吸收峰，在

1 200和670 cm-1处的吸收峰分别对应Si—CH2的

伸缩振动和弯曲振动吸收峰，在1 100，1 000和630 
cm-1处吸收峰对应Si—O的吸收峰。FTIR分析表

明，MSNC成功接枝上了偶联剂Si69。
2. 1. 2　TG分析

SNC和MSNC的TG和微分热重（DTG）曲线如

图2所示，TG特征参数如表1所示。

从图2（a）可以看出：SNC和MSNC在温度低

于200 ℃时均有少量质量损失，这是水分解的缘

故；从SNC的TG曲线看，其热分解温度为300～350 
℃，结合图2（b）和表1可见，SNC的最大质量损失

速率温度为338. 4 ℃，此温度在纤维素主要分解温

度区间；温度高于500 ℃时，SNC的质量保持率趋

于稳定。

从图2还可以看出，MSNC与SNC的TG和DTG
曲线有一定区别；从图2（b）和表1可以看出，MSNC
最大质量损失速率温度为350. 8 ℃，比SNC高。分

析认为，在酸解过程中残留的硫酸根离子吸附在

SNC表面，在氢离子的作用下SNC在较低温度下开

始降解。偶联剂Si69的改性使得SNC上残留的少

量—SO3H与—SiOH缩合，减少了SNC表面上吸附

的硫酸根离子，因此MSNC的热稳定性提高。
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■—SNC；●—MSNC。

图2　SNC和MSNC的TG和DTG曲线

表1　SNC和MSNC的TG特征参数

项　　目 SNC MSNC

最大质量损失速率温度/℃ 338. 4 350. 8
质量保持率/% 20. 3 10. 4
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由图2（b）还可以看出，MSNC在435 ℃附近出

现了一个新的质量损失峰，这与MSNC接枝的偶联

剂Si69的分解有关。热分解后MSNC质量保持率

较低是由于偶联剂Si69在高温下持续分解成气体

所致。用公式（3）计算偶联剂Si69的接枝率。

接枝率＝[已接枝单体质量/（已接枝单体质量＋

                 接枝单体均聚物质量）]×100%       （3）
经计算，MSNC的偶联剂Si69接枝率为9. 9%。

2. 2　CB/（M）SNC/NR复合材料微观形貌

CB/（M）SNC/NR复合材料的拉伸脆断面

SEM照片见图3（小白点为填料）。

从图3可以看出：复合材料断面填料分布较

均匀和略有起伏的部分，这表明（M）SNC分布较

均匀。

图3（b）和（c）未发现棒状填料，说明SNC在拉

伸方向取向；图3（b）的CB/SNC的白点相对较大，

说明SNC与橡胶基体之间的相互作用较弱，拉伸

断裂往往发生在SNC与橡胶基体界面，因此SNC更

多地裸露在界面；图3（b）与（c）对比表明，与添加

SNC的复合材料相比，添加MSNC的复合材料的界

面更模糊，说明偶联剂Si69改善了MSNC与橡胶基

体的相容性。

为了更清楚地表征（M）SNC在橡胶基体中的

分散情况，制备了（M）SNC/NR复合材料。图3（d）
与（e）对比可以看出，在SNC/NR复合材料中存在

一些大的颗粒和聚集体，这是由于SNC容易团聚

且容易拔出，不能很好地分散在橡胶中；MSNC/

NR复合材料断面较为平整，即MSNC分散更均匀，

大部分呈点状包覆在橡胶基体中，说明MSNC与橡

胶基体有更强的相互作用。

2. 3　CB/（M）SNC/NR复合材料的交联密度

CB/（M）SNC/NR复合材料的交联密度见图4。
从图4可以看出，与CB/SNC/NR复合材料相

比，CB/MSNC/NR复合材料的交联密度较大。分

析认为，偶联剂Si69的—OC2H5与SNC的—OH缩

合反应后接枝在SNC上，同时偶联剂Si69的多硫键

可以参与橡胶交联，以该种方式连接MSNC和橡胶

基体，增强了MSNC与橡胶基体的相互作用。此

外，偶联剂Si69有利于降低MSNC对促进剂、硫化

剂和其他无机填料的吸附，促进了橡胶的硫化，提

高复合材料的交联密度。

2. 4　CB/（M）SNC/NR复合材料的物理性能

SNC的补强效果取决于其粒径、拉伸取向及

其分散性[9-10]，CB/（M）SNC/NR复合材料的物理

性能见表2。
从表2可以看出，与CB/NR复合材料相比，

3 μm  a 3 μm
  b

c 3 μm 1 μm  d

1 μme

主要组分（用量比）：（a）CB/NR（45/100）；（b）CB/SNC/NR（35/10/100）；

（c）CB/MSNC/NR（35/10/100）；（d）SNC/NR（10/100）；

（e）MSNC/NR（10/100）。

图3　CB/（M）SNC/NR复合材料的拉伸脆断面SEM照片
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图4　CB/（M）SNC/NR复合材料的交联密度
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SNC部 分 取 代CB的CB/SNC/NR复 合 材 料 物

理性能总体保持较好，但300%定伸应力和撕裂

强度降低，拉断永久形变增大。这是由于SNC
与橡胶基体相互作用不佳和SNC团聚所致。

从表2还可以看出，与SNC相比，添加MSNC
的复合材料减弱了以上缺陷。与CB/SNC/NR
复合材料相比，CB/MSNC/NR复合材料的硬度、

300%定伸应力、拉伸强度和撕裂强度提高，拉断

永久形变减小。这是由于MSNC在橡胶基体中分

散均匀，与橡胶之间的相互作用增强，从而提高了

复合材料的物理性能，说明MSNC比SNC有更好的

补强效果。

MSNC中的多硫键可以与橡胶分子链交联，在

MSNC与橡胶基体间起连接作用，增强MSNC与橡

胶基体的相互作用，从而提高复合材料的物理性

能；但随着MSNC用量增大，其会由于氢键作用而

加重团聚。总体来看，用量比为35/10/100的CB/

MSNC/NR复合材料物理性能最佳。

2. 5　CB/（M）SNC/NR复合材料的动态力学性能

动态力学性能是研究不同温度下材料的储

能模量（E′）和损耗因子（tanδ）的变化。CB/（M）

SNC/NR复合材料的E′-温度和tanδ-温度曲线如

图5所示，图5（c）为图5（b）框中部分的局部放大

图，表3为图5对应的特征参数。

从图5（a）可以看出：从－75～－45 ℃，3种复

合材料的E′逐渐降低，其后趋于平缓；CB/SNC/

NR复合材料的初始E′比CB/NR复合材料稍低，而

CB/MSNC/NR复合材料的初始E′比CB/NR复合

材料稍高，说明MSNC比SNC的补强效果更佳。

tanδ可以表征内部摩擦，是损耗模量（E″）和

E′的比值。tanδ越大，材料内部摩擦产生的热量

越高，tanδ峰值对应温度为玻璃化温度（Tg）。从

图5（b）可以看出：3种复合材料的tanδ峰值对应温

度在－44 ℃左右；与CB/NR复合材料相比，CB/

表2　CB/（M）SNC/NR复合材料的物理性能

项  目
CB/（M）SNC用量比

为45/0

CB/（M）SNC用量比
为40/5

CB/（M）SNC用量比
为35/10

CB/（M）SNC用量比
为30/15

CB/（M）SNC用量比
为25/20

SNC MSNC SNC MSNC SNC MSNC SNC MSNC
邵尔A型硬度/度 59 59 59 58 59 58 58 58 59
300%定伸应力/MPa 14. 0 13. 1 14. 5 13. 5 16. 9 10. 0 11. 9 9. 2 10. 9
拉伸强度/MPa 25. 2 26. 7 27. 7 26. 2 28. 5 24. 2 25. 3 23. 0 24. 2
拉断伸长率/% 480 530 440 490 430 535 490 530 500
拉断永久变形/% 22. 6 23. 2 22. 1 24. 5 21. 8 25. 0 23. 6 25. 5 24. 2
撕裂强度/（kN·m-1） 60 55 66 53 67 48 52 46 48

80 40 0 40 80
0

6

E 
G

Pa
1

2

3

4

5

（a）E′-温度

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

1.2

ta
nδ

80 40 0 40 80
0

（b）tanδ-温度

0.05

0.10

0.15

0.20

0.25

ta
nδ

20 0 20 60 80
0

40

（c）tanδ-温度局部放大曲线

主要组分（用量比）：■—CB/NR（45/100）；●—CB/SNC/NR

（35/10/100）；▲—CB/MSNC/NR（35/10/100）。

图5　CB/（M）SNC/NR复合材料的E′-温度和tanδ-温度曲线
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2. 7　CB/（M）SNC/NR复合材料的DSC分析

CB/（M）SNC/NR复合材料在玻璃化转变过

程中的热焓参数和曲线见表5和图7，其中ΔCpn为

热焓跃变值，χ im为受限橡胶分子链质量分数。

从表5可以看出，复合材料的ΔCpn从大到小顺

序为：M1，M4，M6，M3，M2，M5，即添加填料的复

合材料的ΔCpn都小于未添加填料的复合材料，说

明填料的加入限制了橡胶分子链的运动。在6种
复合材料中，M5复合材料中橡胶分子链的运动被
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40

（a）TG曲线
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（b）DTG曲线

注同图5。

图6　CB/（M）SNC/NR复合材料的TG和DTG曲线

表4　CB/（M）SNC/NR复合材料的TG特征参数

项  目

主要组分（用量比）

CB/NR
（45/100）

CB/SNC/NR
（35/10/100）

CB/MSNC/NR
（35/10/100）

初始分解温度/℃ 235. 4 224. 5 240. 6

质量保持率95%
 的温度/℃ 310. 4 304. 1 321. 1
最大质量损失速率

 温度/℃ 376. 6 369. 6 389. 2
残留物质量分数 0. 329 7 0. 270 2 0. 284 7

SNC/NR复 合 材 料 tanδ峰 值 稍 大，CB/MSNC/

NR复合材料 tanδ峰值明显较小，这是由于CB/

MSNC/NR复合材料的交联密度增大，限制了橡

胶分子链的运动，填料与橡胶基体的相互作用

大，减少了界面间的摩擦生热所致。

抗湿滑性能和滚动阻力是轮胎的两项重要指

标，高抗湿滑性能（0 ℃时的tanδ大）和低滚动阻力

（60 ℃时的tanδ小）是粘弹性良好的体现。从图5
（b）与（c）和表3可以看出，与CB/NR复合材料相

比，CB/SNC/NR复合材料具有较好的抗湿滑性能

但滚动阻力较高，而CB/MSNC/NR复合材料却能

在保持较好抗湿滑性能的同时滚动阻力降低。

2. 6　CB/（M）SNC/NR复合材料的热稳定性能

CB/（M）SNC/NR复合材料的TG和DTG曲线

见图6，特征参数见表4。
从图6和表4可以看出，3种复合材料的TG和

DTG曲线走向基本一致，均由3个阶段组成：第1阶
段是在300 ℃以下，由复合材料中助剂和挥发分引

起质量损失；第2阶段是300～500 ℃的主要质量损

失阶段，也是质量损失速率最大的阶段，主要是橡

胶和（M）SNC分解，复合材料中纤维素的热分解温

度比纯纤维素高，这可能与CB以及橡胶对热空气

的阻挡作用有关，延缓了纤维素的热降解[11-12]；第3
阶段是在500 ℃以上，该阶段的质量保持率基本稳

定，主要残留物是复合材料热降解后的产物和未

达到降解温度的炭黑。

从表4还可以看出：与CB/NR复合材料相比，

CB/SNC/NR复合材料的初始分解温度、质量保

持率95%的温度和最大质量损失速率温度都较

低，而CB/MSNC/NR复合材料的这几个温度较

高，说明经偶联剂Si69改性的MSNC的复合材料

热稳定性更好；与CB/NR复合材料相比，CB/（M）

SNC/NR复合材料的残留物质量分数较小，这是

由于（M）SNC在该温度下完全降解，且其降解温

度比炭黑低。

表3　CB/（M）SNC/NR复合材料的 Tg和tan δ

项  目
主要组分（用量比）

CB/NR
（45/100）

CB/SNC/NR
（35/10/100）

CB/MSNC/NR
（35/10/100）

Tg/℃ －44. 11 －44. 16 －43. 51 
0 ℃时的tanδ 0. 098 46 0. 111 20 0. 096 23
60 ℃时的tanδ 0. 054 92 0. 069 34 0. 044 75
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限制较明显，这从其χ im较大反映出来，这是由于

受限分子层阻止了橡胶与填料的分离，χ im越大，

填料与橡胶的相互作用越强，填料的分散、填料

的用量以及填料与橡胶之间的相容性都会影响

受限分子层。

在相同填料组成及用量下，添加MSNC的M5
和M6复合材料的χ im分别较添加SNC的M3和M4复
合材料大，说明添加MSNC的复合材料的填料表面

存在更厚的受限分子层，这是由于偶联剂Si69增强

了MSNC与橡胶之间的相互作用。

为进一步研究MSNC与橡胶之间的相互作用，

测试了只含20份填料而不加其他助剂的复合材料

（混炼胶）在升温过程中的热焓曲线，见图8。
从图8可以看出：3种复合材料的热焓曲线趋

势基本一致，没有明显的热焓峰；MSNC/NR复合

材料在150 ℃附近出现一个小的放热峰，说明该

处有键的合成，发生了交联反应；由于化学反应都

有热效应，可以推断CB与NR之间和SNC与NR之

间的相互作用为物理作用，而MSNC与NR之间的

相互作用多为化学键。正是由于NR与MSNC交联

形成强的相互作用，使CB/MSNC/NR复合材料比

CB/NR和CB/SNC/NR复合材料有更多的受限橡

胶分子链。

3　结论

（1）MSNC成功接枝上偶联剂Si69，能更好地

分散在橡胶基体中。

（2）与 CB/SNC/NR 复 合 材 料 相 比，CB/

MSNC/NR复合材料的交联密度较大，偶联剂Si69

改性的MSNC与橡胶基体的相容性改善。

（3）与 CB/SNC/NR 复 合 材 料 相 比，CB/

MSNC/NR复合材料的物理性能提高，MSNC比

SNC有更好的补强效果。总体来看，用量比为

35/10/100的CB/MSNC/NR复合材料物理性能

最佳。

（4）与CB/NR复合材料相比，CB/SNC/NR复

合材料具有较好的抗湿滑性能但滚动阻力较高，

而CB/MSNC/NR复合材料却能在保持较好抗湿

滑性能的同时降低滚动阻力。

（5）与 CB/SNC/NR 复 合 材 料 相 比，CB/

MSNC/NR复合材料具有更强的橡胶交联网络和

更多的受限橡胶分子，热稳定性更好。

46 44 42 40 38 36
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■—M1；●—M2；▲—M3；   —M4；◆—M5；   —M6。

图7　CB/（M）SNC/NR复合材料在玻璃化转变

区域的热焓曲线

表5　CB/（M）SNC/NR复 合 材 料 在 玻 璃 化 转

变区域的热焓参数

编号
主要组分

（用量或用量比）
Tg/℃

ΔCpn/

（J·g-1·K-1）
χ im×102

M1 NR（100） －44. 2 0. 595 0
M2 CB/NR

（45/100） －43. 2 0. 555 6. 7
M3 CB/SNC/NR

（35/10/100） －43. 1 0. 557 6. 4
M4 CB/SNC/NR

（25/20/100） －43. 7 0. 578 2. 9
M5 CB/MSNC/NR

（35/10/100） －42. 1 0. 506 14. 9
M6 CB/MSNC/NR

（25/20/100） －43. 4 0. 561 5. 7

40 80 120 160 200
O

主要组分（用量比）：■—CB/NR（20/100）；●—SNC/NR（20/100）；

▲—MSNC/NR（20/100）。

图8　CB/NR和（M）SNC/NR复合材料在升温

过程中的热焓曲线

▲ ▲
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Effect of Coupling Agent Si69 Modified Straw Nanocellulose on Properties of 
Carbon Black Reinforced NR

YAN Dong1，HUANG Shiwen1，2，GU Ju1

（1.South China University of Technology，Guangzhou 516040，China；2.Guangzhou Mechanical Science Research Institute Co.，Ltd，

Guangzhou 510530，China）

Abstract： Modified rod-shaped straw nanocellulose（MSNC，modified SNC） was prepared by 
grafting of coupling agent Si69，and the effect of MSNC on the properties of carbon black（CB） reinforced 
natural rubber（NR） was studied.The results showed that，MSNC had good compatibility with rubber matrix. 
Compared with CB/SNC/NR composite，CB/MSNC/NR composites had a greater crosslink density，better 
wet skid resistance and lower rolling resistance，stronger cross-linking network，more restricted rubber 
molecules and better thermal stability.CB/MSNC/NR composite with a ratio of 35/10/100 had the best 
physical properties.

Key words：coupling agent Si69；modified straw nanocellulose；carbon black；reinforcement；NR
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