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Abstract
The environmental impact of rubber waste can be reduced by extending the lifetime of rubber products. 
It can be achieved by developing graphene/rubber nanocomposites with good abrasion resistance. In this 
paper, we investigated how rubber mixing technologies influence the mechanical properties of rubber.  
We added various amounts (0, 1, 5 and 10 phr) of graphite and graphene to rubber mixtures using a two-
roll mill, an internal mixer, a single- and a twin-screw extruder. We performed tensile, tear strength and 
Shore A hardness tests on the vulcanisates and analysed their fracture surfaces with a scanning electron 
microscope. Our results show that graphene had a better reinforcing effect than graphite. Rubber mixing via 
extrusion may contribute to more severe polymer degradation, though their reproducibility is better than 
that achieved on a two-roll mill or in an internal mixer.

Keywords: elastomer, graphite, graphene, nanocomposite.

Összefoglalás
A gumihulladékok környezetterhelése csökkenthető a gumitermékek élettartamának növelésével. Ennek 
egyik kitüntetett kutatási iránya a grafénnal erősített, nagy kopásállóságú nanokompozitok fejlesztése. Kuta-
tásunk során a keverékkészítés technológiájának a gumi mechanikai tulajdonságaira gyakorolt hatását vizs-
gáltuk. Munkánk során 0, 1, 5 és 10 phr mennyiségben adalékoltunk grafitot és grafént gumikeverékekhez 
hengerszéken, zártkeverőben, egycsigás és ikercsigás extruderben. Az elkészített mintákon keménységmé-
rést, szakító-, továbbszakító és elektronmikroszkópi vizsgálatot végeztünk. Vizsgálati eredményeink rávilá-
gítottak arra, hogy a grafén jelentősebb erősítő hatást fejtett ki a grafitnál. Az extrúziós eljárások a polimer 
láncmolekulák nagyobb mértékű tördelődését okozhatják, igaz, reprodukálhatóságuk jobb, mint a henger-
széken vagy a zártkeverőben végzett keverékkészítésé. 

Kulcsszavak: elasztomer, grafit, grafén, nanokompozit.

1. Bevezetés
A fejlődő környezetvédelmi normák egyre na-

gyobb nyomás alá helyezik az autóipart, hogy gu-
mihulladékaik minél kisebb környezeti terhelést 
okozzanak. E terhelés csökkentésének két fő mód-
ját kutatják intenzíven: a) az anyagában történő 

újrahasznosítást (pl.: devulkanizálás [1, 2]) és b) 
az élettartam-növelést [3, 4]. Utóbbi megvalósít-
hatóságát támogathatja egy újszerű fejlesztési 
irány, amely során grafén nanorészecskéket ad-
nak az autógumik futófelületét alkotó gumikeve-
rékekhez [5]. 
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A grafén a szén egyik allotrop módosulata, 
amelynek felfedezéséért Novoszjolov és Geim 
2010-ben elnyerte a fizikai Nobel-díjat. Fajlagos 
felülete kb. 2400 m2/g, ami már kis mennyiségben 
történő adagolás esetén is lehetővé teszi kiemel-
kedő erősítő hatás elérését polimermátrixú kom-
pozitokban [6].

A gumik rendkívül komplex anyagszerkeze-
te miatt fontos, hogy azokat mindig holisztikus 
módon értékeljük. Lehetetlen egy időben min-
den mechanikai tulajdonság javítása, így komoly 
eredménynek tekinthető az is, ha bizonyos tu-
lajdonságok releváns mértékben javulnak, de 
közben más mechanikai tulajdonságok csak oly 
mértékben csökkennek, hogy a termék alkalmaz-
hatóságát nem befolyásolják [5].

Ebben a kutatásban a grafit és a grafén gumiipa-
ri alkalmazhatóságát és a keverékkészítés techno-
lógiájának hatásait vizsgáljuk.

2. Kísérleti rész

2.1. Felhasznált anyagok
A kutatás során sztirol-butadién kaucsuk (SBR) 

alapú keverékeket hoztunk létre, amelyek az au-
tógumik futófelületét szimulálták. A gumikeveré-
kek a következő alapanyagokat tartalmazták.

 – SBR-kaucsuk: SKS-30 ARKPN SBR 1502 típusú, 
emulziós eljárással előállított SBR-kaucsuk 
(gyártó: Synthez Kauchuk JSC, Voronyezs, 
Oroszország);

 – Korom: N330-as méretosztályú, amorf szén 
(gyártó: Kremenchug Carbon Black Plant, Kre-
mencsuk, Ukrajna);

 – Grafén (GR): xGnP Grade H típusú grafénré-
szecskék (gxártó: XG Sciences Inc., Lansing, 
Minnesota, USA);

 – Grafit (G): C-Therm típusú, nagy fajlagos fe-
lületű, 1 mikron vastagságú grafitlemezkék 
(gyártó: Imerys Graphite & Carbon, Bodio, 
Svájc).

A vulkanizálórendszer komponenseit, vagyis a 
cink-oxidot (ZnO), a sztearinsavat, az N-ciklohe-
xil-2-benzotiazol-szulfenamidot (CBS), a tetrame-
til-tiurám-diszulfidot (TMTD) és a ként a Tauril 
Kft. szolgáltatta.

Az előkísérleteinkhez az 1. táblázatban bemu-
tatott receptúrák alapján hoztunk létre kaucsuk-
keverékeket hengerszéken. Ennél a vizsgálati 
sornál az egycsigás extruder további keverőhatá-
sát vizsgáltuk 30 és 120 1/min csigafordulatszám 
mellett. Az így előállított minták elnevezései eb-
ből adódtak. A minták jelöléseinek alsó indexé-
ben található „ee” az egycsigás extrudert, majd 

az azt követő szám a csigafordulatszámot jelöli. 
A minták elnevezésének végén az esetleges gra-
féntartalmat jelenítettük meg a 100 tömegegység 
kaucsuktartalomra vonatkoztatva (phr, parts per 
hundred rubber): SBRee30, SBRee120, SBRee30_GR1, 
SBRee120_GR1.

A fő kísérletek alapja egy 10 phr kormot és ha-
tásos vulkanizálórendszert tartalmazó keverék, 
amelynek összetételét a 2. táblázat tartalmazza. 
Ezeket a keverékeket is hengerszéken hoztuk 
létre, majd ikercsigás extruder vagy zártkeverő 
segítségével tovább kevertük. Az így létrehozott 
minták elnevezései is így adódtak. A „k” betű a 
koromtartalomra utal, utána az alsó index „ie” 
vagy „b” jele az ikercsigás extruderre és a zárt-
keverőre. A minták elnevezésének végén az 
esetleges grafén- (GR) vagy grafit- (G) tartalmat 
jelöltük phr-ben: kSBRie, kSBRie_GR1, kSBRie_GR5, 
kSBRie_GR10, kSBRie_G1, kSBRie_G5, kSBRie_G10, 
kSBRb, kSBRb_GR1, kSBRb_GR5, kSBRb_GR10, kSBRb_G1,  
kSBRb_G5 és kSBRb_G10.

2. táblázat. A fő kísérletek gumireceptúrái

Összetevő phr

SBR 100

N330 10

GR 0; 1; 5; 10

G 0; 1; 5; 10

ZnO 3,3

Sztearinsav 2

CBS 1,8

TMTD 1,8

Kén 1,7

1. táblázat. Az előkísérletekhez felhasznált SBR-ke-
verékek

Összetevő phr

SBR 100

GR 0; 1

ZnO 5

Sztearinsav 1

CBS 1

TMDT 0,8

Kén 2
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2.2. Az alkalmazott eljárások
A keverékkészítés első lépését Labtech LRM-

SC-110/T3E típusú hengerszéken végeztük. A min-
tákat 15 percig kevertük, a 3. táblázatban feltün-
tetett paramétereknek megfelelően.

Az előkísérletek során a hengerszéken előállí-
tott gumikeverékeket 10–20 mm széles csíkokra 
vágva adagoltuk egy Labtech LE 25-30/C típusú, 
egycsigás extruderbe. Az extrudálásra a grafén 
jobb elkeveredésére érdekében került sor. A ho-
mogenizálás minden előkísérleti minta esetében 
növekvő hőmérsékletprofil mellett valósult meg, 
az extruder behúzó szakaszát 80 °C-ra fűtöttük 
fel, a szerszámot 100 °C-ra.

A fő kísérletek során a hengerszékes keverést 
minden esetben ikercsigás extruderben vagy 
zártkeverőben történő keverés követte. Ehhez 
Labtech LTE 26-44 típusú, ikercsigás extrudert 
használtunk 60 1/min csigafordulatszámmal, nö-
vekvő hőmérsékletprofil mellett (80 °C az extru-
der behúzó szakaszánál, 100 °C a szerszámnál). 
Az extruder behúzó szakasza A zártkeverőben 
történő homogenizálás Brabender Plasti-Corder 
típusú gépen történt. A keveréshez tangenciális 
rotorokat használtunk 65 1/min fordulatszám-
mal. A keverő 50 cm3-es kamráját 70 °C-ra fűtöt-
tük, majd 70%-ig töltöttük. A keverés addig tar-
tott, amíg a kaucsukkeverék hőmérséklete elérte 
a 115 °C-t.

A homogenizálást követően a mintákat Collin 
Pressplate 200E típusú, hidraulikus présben vul-
kanizáltuk 160 °C-on, 2,7 MPa nyomáson, t90-ig 
(90%-os vulkanizálási fokhoz tartozó ideig). A fo-
lyamat végén 2 mm vastag gumilapokat kaptunk. 
A gumilapokból golyós prés segítségével szakító- 
és továbbszakító próbatesteket vágtunk ki.

2.3. Vizsgálati módszerek
A gumikeverékek vulkanizálási paramétereit 

MonTech D-RPA 3000 típusú vulkaméterrel hatá-
roztuk meg. A vizsgálat során a gép egy vulkani-
zálatlan kaucsukkeverék próbatestet melegít fel 
160 °C-ra. Állandó 1,67 Hz-es frekvenciát és 1°-os 
amplitúdót alkalmazva, az oszcilláló nyíró igény-
bevétel során folyamatosan mértük a szükséges 
forgatónyomatékot. A forgatónyomaték a modu-
lus változásának megfelelően változik, ebből le-
het következtetni a keresztkötések kialakulására, 
vagyis a vulkanizálás előrehaladására.

A szakítóvizsgálatokat Zwick Z020 típusú sza-
kítógéppel, az ISO 37:2017 szabvány [7] szerint 
végeztük 500 mm/min vizsgálati sebességgel, 
60 mm-es befogási hosszról indítva. A továbbsza-

kító vizsgálatok során ugyanazon a berendezé-
sen, az ISO 34-1:2015 szabványt [8] alkalmaztuk: 
500 mm/min vizsgálati sebesség és 56 mm befo-
gási hossz mellett. A továbbszakító próbatesteken 
1 mm-es bemetszést ejtettünk, hogy azok a kívánt 
helyen szakadjanak el.

A szakítóvizsgálatokat követően a próbatestek 
töretfelületéről JEOL JSM 6380LA típusú pásztázó 
elektronmikroszkóppal készítettünk felvételeket.

A Shore keménységmérést Zwick H04.3150 típu-
sú berendezéssel, az ISO 48-4:2018 szabvány [9] 
szerint, mintánként 10-10 pontban mérve végez-
tük el.

3. Eredmények

3.1. Előkísérletek
A szakítóvizsgálat eredményei a 4. táblázatban, 

a továbbszakító vizsgálatok eredményei az 5. táb-
lázatban találhatók. 30 1/min csigasebesség ese-

3. táblázat. A nyerskeverékek készítése során alkal-
mazott hengerszék-paraméterek

Fordulatszám 
(1/min)

Hőmérséklet 
(°C)

Rés-
méret 
(mm)Henger: 1. 2. 1. 2.

0–5 perc 3 5 50 70 2

5–10 perc 5 8 50 70 0,75

10–15 perc 10 15 50 70 0,75

4. táblázat. Az előkísérletek szakítóvizsgálatának 
eredményei

Minta Szakítószilárd-
ság (MPa)

Szakadási nyúl-
ás (%)

SBRee30 1,65 ± 0,05 114,3 ± 7,0

SBRee30_GR1 2,71 ± 0,12 181,9 ± 9,4

SBRee120 2,08 ± 0,18 164,0 ± 9,7

SBRee120_GR1 2,30 ± 0,20 158,4 ± 16,3

5. táblázat. Az előkísérleti minták továbbszakító 
szilárdsága

Minta Továbbszakító szilárdság  
(N/mm)

SBRee30 4,15 ± 0,17

SBRee30_GR1 4,29 ± 0,26

SBRee120 4,40 ± 0,30

SBRee120_GR1 5,16 ± 0,38
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tén látható a felhasznált 1 phr grafén erősítő ha-
tása: mind a szakítószilárdság, mind a szakadási 
nyúlás kb. 60%-kal növekedett a töltetlen mintá-
hoz képest. A magasabb fordulatszám a töltetlen 
keverék tulajdonságaira kedvezően hatott, míg az 
SBRee120_GR1 szakadási tulajdonságai elmarad-
tak a 30 1/perccel kevert mintáéhoz képest. A to-
vábbszakító szilárdságra mind a graféntartalom, 
mind a magasabb fordulatszám pozitív hatással 
volt, vagyis a gumi repedésterjedéssel szembeni 
ellenállását ezek növelik. 

Pásztázó elektronmikroszkópi felvételek 
(1. ábra) alapján úgy becsültük, hogy az extrúzió 
során a grafén részecskemérete nem változott, 
annak eloszlatottsága, illetve a polimermolekulák 
darabolódása okozhatta a vizsgált mechanikai tu-
lajdonságok változását.

 3.2. Az ikercsigás extrúzió és a zártkeverő-
vel történő keverés összehasonlítása

A fő kísérletek során az ikercsigás extruderrel 
és a zártkeverővel végzett keverés hatásait ha-
sonlítottuk össze. Először a vulkanizálási tulaj-
donságokat vizsgáltuk. A 2. ábrán az ikercsigás 
extruderrel előállított minták vulkanizálási gör-
béit ábrázoltuk, a 3. ábrán pedig a zártkeverővel 
előállított minták görbéit. A 2. ábra alapján meg-
figyelhető, hogy a fellépő forgatónyomaték (S’) 
minimális és maximális értékei is növekedtek az 
erősítőanyag mennyiségének növelésével. Vagyis 
a minták nyíró modulusa az adalékok hozzáadá-
sának következtében megnőtt. A 90%-os térháló-
sodás ideje (t90) az adalékanyagok hozzáadásával 
jelentősen lecsökkent, a 10 phr grafént tartalma-
zó minta esetén 20%-kal a töltetlen referenciake-
verékéhez képest. 

A 3. ábrán láthatjuk, hogy a zártkeverőben elő-
állított minták vulkanizációs görbéi között na-
gyobb az eltérés, mint az extruderrel előállított 
minták között. A kSBRb_G10 maximális nyoma-
tékértéke kiugróan kicsi. A vulkaméteren mért 
maximális nyomatékérték általában a minták 
keménységével és modulusával korreláló meny-
nyiség. A kSBRb_G10 vulkanizációs görbéje alap-
ján arra számítottunk, hogy a minta keménysége 
(5. ábra) is kisebb, mint a többi mintáé; valójában 
ez a minta a legkeményebb a zártkeverőben elő-
állított keverékek közül.

A szakítóvizsgálatok során a grafit és a grafén 
erősítőhatása közötti különbségre, valamint a 
tulajdonságok töltőanyag-tartalomtól való füg-
gésére kerestük a választ. A szakítóvizsgálatból 
meghatározott jellemzőket a 6. és 7. táblázat tar-
talmazza. 

1. ábra. Pásztázó elektronmikroszkópi felvételek az 
előkísérleti minták szakadási töretfelületé-
ről: a) SBRee30_GR1, b) SBRee120_GR1

2. ábra. Az ikercsigás extruderrel előállított keveré-
kek vulkanizációs görbéi

3. ábra. A zártkeverőben előállított keverékek vulka-
nizációs görbéi

6. táblázat. Az ikercsigás extruderrel előállított min-
ták szakítóvizsgálati eredményei

Minta Szakítószilárd-
ság (MPa)

Szakadási nyúlás 
(%)

kSBRie 2,87 ± 0,08 120,5 ± 4,1

kSBRie_GR1 3,30 ± 0,31 128,8 ± 4,5

kSBRie_GR5 2,75 ± 0,09 114,7 ± 1,0

kSBRie_GR10 3,82 ± 0,30 125,1 ± 5,8

kSBRie_G1 2,57 ± 0,17 108,9 ± 8,2

kSBRie_G5 2,88 ± 0,16 111,5 ± 1,8

kSBRie_G10 3,24 ± 0,19 115,3 ± 2,1
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7. táblázat. A zártkeverővel előállított minták szakí-
tóvizsgálati eredményei

Minta Szakítószilárd-
ság (MPa)

Szakadási nyúlás 
(%)

kSBRb 1,60 ± 0,03 79,6 ± 7,2

kSBRb_GR1 1,27 ± 0,06 65,3 ± 10,6

kSBRb_GR5 3,05 ± 0,06 92,6 ± 4,9

kSBRb_GR10 3,96 ± 0,08 162,5 ± 18,6

kSBRb_G1 1,76 ± 0,04 93,2 ± 6,7

kSBRb_G5 2,49 ± 0,07 91,8 ± 2,0

kSBRb_G10 2,54 ± 0,08 76,4 ± 1,9
4. ábra. Nanokompozit-minták továbbszakító szilárd-

sága az adaléktartalom függvényében

5. ábra. Nanokompozit-minták Shore A keménysége 
az adaléktartalom függvényében

6. ábra. Pásztázó elektronmikroszkópi felvételek az 
előállított kompozitok szakadási töretfelüle-
teiről: a) kSBRie_GR10, b) kSBRb_GR10, c) kSBRie_

G10, d) kSBRb_G10

Az ikercsigás extrúzió esetén (6. táblázat) el-
mondható, hogy a grafénnel jobb eredményeket 
lehet elérni, mint a grafittal. Az 1 phr grafént tar-
talmazó minta szakítószilárdsága közel azonos 
értékű, mint a 10 phr grafitot tartalmazó mintáé. 
Szakítószilárdság tekintetében a 10 phr grafént 
tartalmazó keverék teljesített a legjobban: 30%-os 
javulást ért el a töltetlen keverékhez képest. 

A zártkeverővel előállított minták szakítóvizsgá-
lati eredményeit a 7. táblázatban foglaltuk össze. 
E minták többségének szakadási nyúlása nem 
éri el a 100%-ot. Egyetlen kivételt képez a 10 phr 
graféntartalmú minta, amely 160%-os szakadási 
nyúlásával kiemelkedik mind a zártkeverővel, 
mind az ikercsigás extruderrel készített minták 
közül.

A 4. ábrán az ikercsigás extruderrel és a zárt-
keverőben homogenizált minták továbbszakító 
szilárdságát ábrázoltuk az adaléktartalom függ-
vényében. A zártkeverőben homogenizált minták 
értékei rendre nagyobbak az extrudált mintáké-
hoz képest. Ez alátámasztja azt a feltevést, hogy 
az extruderben fellépő nagy nyírás a polimerlán-
cok szakadásához vezet. 

Az előállított minták Shore-keménységét az 
adaléktartalom függvényében az 5. ábrán ösz-
szegeztük. Egyértelmű trendként figyelhető meg, 
hogy a hozzáadott adalékanyagok növelik a nano-
kompozitok keménységét. Eljárástól és az erősítés 
típusától függetlenül kb. megegyező értékeket 
mértünk azonos összetétel esetén. Kiugró kivételt 
képez az ikercsigás extruderrel előállított töltet-
len keverék, amelynek 61,3±0,7 Shore A kemény-
sége meghaladja az 5 phr adaléktartalmú minták 
keménységét. 

A pásztázó elektronmikroszkópi vizsgálat feltár-
ta a kompozit mikroszerkezetét; az ezt szemlélte-
tő képeket a 6. ábrán mutatjuk be. A felvételeket 

úgy választottuk ki, hogy a töretfelületre legin-
kább jellemző részleteket mutassuk be. A grafit 
és a grafén is jól láthatóan lemezes szerkezetű, a 
különbséget a lemezek száma jelenti. A felvétele-
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ken látható, hogy a grafit lényegesen több rétegű, 
és a próbatest tönkremenetele során maga is 
alakváltozhatott. Ezzel szemben a grafén látszó-
lagosan megőrizte a kiindulási szerkezetét, ezek 
a részecskék a mátrixból kiemelkedve maradtak 
a felületen. Az ikercsigás extruderrel homogeni-
zált mintákról készült felvételeken láthatók vé-
kony, hosszúkás, az adalék szemcséiből induló 
fibrillák, amelyek nagy fajlagos felületükkel erős 
adhézió kialakítását tették lehetővé az alapmát-
rixszal. Mind a grafénnel, mind a grafittal töltött 
minták esetén az ikercsigás extruderrel előállított 
mintákban váltak szét sikeresebben az adalékok 
részecskéi.

 4. Következtetések
Előkísérleteink során bebizonyosodott, hogy a 

grafén már kis mennyiségben (1 phr) is jelentős 
mechanikaitulajdonság-javulást eredményez.

Fő kísérleteink segítségével bemutattuk, hogy 
az ikercsigás extrúzióval jobb adalékeloszlatást 
értünk el, mint a zártkeverővel végzett keverék-
készítéssel. Ennek ellenére mégis a zártkeverő-
ben készített minták továbbszakító szilárdsága és 
keménysége a nagyobb. Az eltérésből arra követ-
keztetünk, hogy az ikercsigás extrúzió során az 
intenzívebb nyíró igénybevétel hatására a mole-
kulatömeg lecsökkent.

Kijelenthetjük, hogy a grafénerősítésű gumik 
fejlesztésében nagy potenciál van. A keverékké-
szítéshez alkalmazott eljárások hatásmechaniz-
musait mélyebben fel kell tárni az egyértelműbb 
következtetésekhez.
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