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连续玻纤增强聚丙烯熔融浸渍过程降黏研究
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摘摇 要: 将不同配比的高黏度聚丙烯与低黏度聚丙烯共混制备高低黏度树脂混配基体,旋转流变测试结果显示低

黏度聚丙烯的加入显著降低了共混体系的黏度。 以高低黏度聚丙烯共混物为热塑树脂基体,采用熔融浸渍方法制

备连续玻纤增强聚丙烯热塑预浸带。 研究发现随着低黏度聚丙烯含量的增加,热塑树脂基体的加工性能明显提

高,预浸带制品的孔隙率及纤维断裂率逐渐降低。 将各组预浸带模压成型后进行力学测试,结果显示低黏度聚丙

烯的加入使层压板层间剪切强度、弯曲强度、拉伸强度均出现小幅度下降,而对冲击强度基本无影响。 结合加工性

能及力学性能,低黏度聚丙烯质量分数 10%时共混物的综合性能最佳。
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引摇 言

纤维增强树脂基复合材料由于具有比强度高、
比模量大、耐腐蚀等优势,在汽车、电子、航空航天及

风力发电等领域得到越来越广泛的应用。 相对于热

固性复合材料,热塑性复合材料具有冲击韧性高、耐
久性好、加工成型周期短、可回收利用等优点,因此

其产量与应用领域不断扩大。 同时,各种改性手段

的出现及进步推动纤维增强热塑复合材料由次级结

构件向主承力构件迈进[1 - 2]。
与热固树脂(黏度通常为 0郾 1 ~ 100 Pa·s)相比,

热塑树脂黏度高(通常在 102 ~ 104 Pa·s),直接导致

其浸渍纤维束难度增大,如何解决热塑树脂的高黏

度问题是纤维增强热塑复合材料实现大规模、高效

率、低成本制造的一个关键因素[3 - 4]。 为了取得良

好的浸渍效果,学者们对反应浸渍、粉末浸渍、溶液

浸渍等方法进行了大量的研究,但普遍存在操作困

难、生产效率低、成本较高、易污染环境等缺点[5],
而熔融浸渍法由于操作简单、可连续生产、设备及工

艺发展成熟等优点成为最常用的热塑复合材料预浸

料制备方法。 在熔融浸渍中,一般采用升高加工温

度的方法来降低树脂黏度,提高浸渍效果。 但过高

的温度不仅耗能高,还会引起树脂基体的降解[6]。
采用过氧化物的可控流变法降黏早已有相关研究,
分子链的断裂及分子量的急剧降低使树脂流动性提

高,但同时会造成基体韧性及弯曲性能的降低,并且

过氧化物残留带来基体降解以及刺激性气味等问

题[7 - 8]。 如何在不过多影响制品性能的基础上有效

降低基体黏度以实现热塑复合材料高速度、低成本

生产,是进一步扩大热塑复合材料应用的关键。
聚丙烯(PP)具有力学性能优良、价格低廉、质

轻等特点,本文以聚丙烯为热塑树脂基体,玻纤为增

强体,采用熔融浸渍方法制备预浸料,通过对树脂配

方的设计,以期达到降低基体黏度、提高浸渍效果的

目的,为工业上高质高效生产热塑性复合材料提供

一定的参考。

1摇 实验部分

1郾 1摇 实验原料

BX3900 聚丙烯,韩国 SK,熔融指数 60 g / 10
min;PF1800 聚丙烯,湖南盛锦新材料有限公司,熔
融指数 1800 g / 10 min;聚丙烯接枝马兰酸酐(PP鄄g鄄
MAH),CMG5001-T,佳易容相容剂江苏有限公司;
玻璃纤维 SE4540,2400tex,纤维直径 17 滋m,欧文斯

科宁(中国)投资有限公司。
1郾 2摇 实验设备

单螺杆挤出机,825803 型,德国 Brabender 公

司;浸渍模具, 实验室自行设计加工; HAAKETM

Rheomix OS 密炼机,HAAKE MARS 芋平板流变仪,



美国赛默飞世尔科技有限公司;PLC 程式控制压片

机,BP鄄8170鄄B鄄100T,宝品精密仪器有限公司; S -
4700 电子显微镜,日本日立公司;摆锤冲击试验机,
CEAST9050,美国 Instron 公司;电子万能试验机,
RGM-100A,瑞格尔仪器有限公司。
1郾 3摇 试样制备

1郾 3郾 1摇 基体配方设计

本文采用高黏度聚丙烯 BX3900 与低黏度聚

丙烯 PF1800 共混配方作为树脂基体,并设计表 1
所示的 5 组配比进行实验。 将各组树脂颗粒分别

加入密炼机密炼(190益,10 min),压片后制得 5 组

树脂基体样品。 将树脂基体样品分别进行旋转流

变测试,获得其剪切流变性能以分析配方黏度

特征。

表 1摇 树脂基体样品

Table 1摇 Resin matrix samples

样品编号
w / %

BX3900 PF1800

1 100 0

2 95 5

3 90 10

4 85 15

5 80 20

1郾 3郾 2摇 复合材料制备

按表 1 基体配方,将各组基体粒料及相容剂

PP鄄g鄄MAH(质量分数 5% )分别放入高速搅拌机混

合均匀,利用实验室自行设计的熔融浸渍生产线制

备得到 5 组预浸带样品,分别测试其浸渍程度和纤

维断裂率。 将预浸带裁切成条,铺层模压成型(190益,
10 min),之后将层压板制成力学测试标准试样以测

试其力学性能。
1郾 4摇 表征方法

1郾 4郾 1摇 浸渍程度

本文采用孔隙率来表征浸渍程度。 孔隙率即预

浸带中孔隙所占的体积分数,孔隙率越低,浸渍程度

越高。 本实验按照 ASTM 2734-09[9] 来测定试样孔

隙率,计算方法为

渍 =
籽T - 籽M

籽T
伊 100% (1)

其中

籽T = m
mr / 籽r +mf / 籽f

(2)

籽M = m
V (3)

式中,渍 为孔隙率,籽T 为预浸带理论密度,籽M 为预浸

带表观密度,m 为预浸带样品质量,mr 为预浸带样

品中树脂质量,mf 为预浸带样品中纤维质量,籽r 为

树脂密度, 籽f 为纤维密度, V 为预浸带样品表观

体积。
1郾 4郾 2摇 纤维断裂率

纤维断裂率为浸渍后纤维束断裂根数占总体纤

维根数的比值,可通过纤维束浸渍前后的线密度损

失来表征[10]。 预浸带中纤维束线密度的测定方法

为:每组取 10 个样,测量 10 条预浸带各自长度后放

入马弗炉煅烧(550 益,4 h),测得预浸带样品煅烧后

纤维束总质量,相应值代入式(5)计算。

P f =
T0 - T1

T0
伊 100% (4)

其中

T1 =
mcf

10L (5)

式中,P f 为纤维断裂率,T0 为纤维初始线密度,T1

为预浸带中纤维线密度,mcf为预浸带样品煅烧后所

得纤维束质量,L 为 10 条预浸带样品平均长度。
1郾 4郾 3摇 力学性能

层压板层间的剪切强度、弯曲强度、冲击强度、
拉伸强度分别按照 ASTM D2344 - 13[11]、 ASTM
D7264 - 07[12]、 ASTM D256 - 10[13]、 ASTM D3039 -
14[14]进行测试。

2摇 结果与讨论

图 1摇 混配树脂基体黏度随剪切速率的变化

Fig. 1摇 Viscosity of mixing resin matrix as a
function of shear rate

2郾 1摇 基体配方流变分析结果

图 1 为 230 益时高低黏度树脂混配基体(表 1)
的黏度随剪切速率的变化关系。
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从图 1 中可看出低黏度 PF1800 的加入显著降

低了 BX3900 的黏度。 与 BX3900 纯树脂相比,样品

2 ~ 5 的基体黏度分别降低了 22郾 2% 、 41郾 7% 、
45郾 6% 、54郾 6% 。 在 PF1800 含量较低时,降黏效果

已相当明显。 这是由于 PF1800 作为低分子树脂,
主要为小分子链,在熔融状态下能自由移动和舒展,
不易缠结,并且小分子链的大量运动使得 BX3900
大分子链的运动性提高,从而赋予基体更好的流动

性。 因此采用高低黏度混配方式可以有效降低树脂

基体的黏度,为加工性能的改善提供了可能。
2郾 2摇 预浸带的加工性能

图 2 分别为各预浸带样品的孔隙率和纤维断裂

率的测试结果。

图 2摇 树脂基体中 PF1800 含量对预浸带

孔隙率及断裂率的影响

Fig. 2摇 Effect of PF1800 content in the resin matrix on the
porosity and fiber breaking rate of the prepreg

由图 2(a)可知,随基体中低黏度树脂 PF1800
含量增加,预浸带制品孔隙率显著降低,当 PF1800
质量分数为 10%时,预浸带孔隙率降低了 47郾 79% ,
PF1800 质量分数为 20% 时,基本已实现完全浸渍。
结合图 1 分析,引入低黏度树脂后,基体熔体黏度大

大降低,更好的流动性利于树脂熔体浸入纤维单丝

之间微米级的间隙,排出细小空气,从而提高预浸带

的浸渍程度。

由图 2(b)可知,随基体中低黏度树脂 PF1800
含量增加,预浸带制品纤维断裂率逐渐降低。 当

PF1800 质量分数为 10%时,预浸带纤维断裂率降低

了 39郾 17% 。 结合图 1 分析,PF1800 含量增加使树

脂熔体黏度减小,熔体内部层间摩擦减小,进而树脂

熔体对纤维束的黏滞拖曳阻力降低,纤维所受应力

变小,从而预浸带纤维断裂率降低。
另外从图 2(a)、(b)中均可看出,PF1800 质量

分数在 5% ~ 15% 之间时,预浸带孔隙率和断裂率

降低趋势最明显。 因此对于本文所用树脂体系,采
用 PF1800 5% ~15%之间的质量分数,可以在不过

多引入低分子树脂的情况下最大化发挥降黏作用。
综上可知,采用高低黏度混配基体后,同样工艺

条件下,预浸带浸渍程度提高,纤维断裂率减小,有
效地改善了预浸带的加工性能。 在保证高浸渍、低
断裂的情况下,高低黏度混配体系预浸带的制备能

够采用更高的牵引速度,提高生产效率。
2郾 3摇 复合材料的力学性能

在复合材料体系中,纤维作为增强体主要承担

外界载荷,树脂基体主要起粘结固定纤维的作用,界
面负责将应力载荷传递到纤维束[15]。
2郾 3郾 1摇 短支梁剪切强度

图 3 显示了各组复合材料的短支梁剪切强度。

图 3摇 树脂基体中 PF1800 含量对复合材料

层间剪切强度的影响

Fig. 3摇 Effect of PF1800 content in the resin matrix on the
interlayer shear strength of composites

图 3 表明,在剪应力作用下,试样出现了较为明

显的塑性形变,并引发层间破坏,这说明树脂基体和

层间性质主要决定了层压板承受层剪的能力。 由图

3 可知,随基体中低黏度树脂含量的增加,层间剪切

强度略有降低。 PF1800 质量分数为 5% 、10% 和

15%时,层间剪切强度分别降低了 1郾 11% 、3郾 98% 、
8郾 46% 。 这是因为 BX3900 与 PF1800 作为同类树
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脂,二者具有极好的相容性,PF1800 为少组份低分

子聚合物,熔融状态下其分子链可以在 BX3900 大

分子链间均匀分散而不过多影响大分子链抵抗塑性

变形的能力,且两种分子链均可以通过 PP鄄g鄄MAH
与纤维表面良好结合。 因此当 PF1800 含量较低

时,复合材料体系抵抗剪切作用的能力未受到过多

影响。
2郾 3郾 2摇 弯曲强度

图 4 展示了各组复合材料的弯曲强度。

图 4摇 树脂基体中 PF1800 含量对复合材料

弯曲强度的影响

Fig. 4摇 Effect of PF1800 content in the resin matrix on the
flexural strength of composites

图 4 表明随基体树脂中低黏度树脂含量的增

加,复合材料的弯曲强度略有降低。 PF1800 质量分

数为 5% 、10% 和 15% 时,弯曲强度分别降低了

0郾 54% 、4郾 38% 、5郾 81% 。 测试中弯曲试样呈压溃破

坏形式,伴随基体裂纹,纤维断裂、脱粘及拔出消耗

了大量的能量,纤维束发挥了主要的承载作用。 因

此本文体系基体配方对层压板弯曲性能的影响较

小,虽然基体添加了性能较低的低黏度树脂,对整体

的弯曲性能影响不大。
2郾 3郾 3摇 冲击强度

图 5 展示了各组复合材料的冲击强度,图 6 为

各组复合材料冲击断面的 SEM 照片。
由图 5 可知基体树脂中 PF1800 质量分数从 0

增加到 20%也未造成层压板冲击强度的明显改变。
分析原因,一方面由于两种聚丙烯极好的相容性,少
量小分子链在大分子链之间均匀分散,不会造成脆

性应力集中区,在施加冲击载荷时,大分子链由于自

身的无规卷绕和分子间缠结仍能较好的发挥韧性,
抵抗裂纹扩展。 另一方面,相对于基体裂纹,层压板

远离缺口处的拉伸(弯曲)变形、纤维的脱粘及断裂

消耗了主要的能量,对基体的影响相对较弱。 因此

图 5摇 树脂基体中 PF1800 含量对复合材料

冲击强度的影响

Fig. 5摇 Effect of PF1800 content in the resin matrix on the
impact strength of composites

摇

在浸渍效果良好的情况下,低黏度聚丙烯的少量引

入对 GF / PP 层压板冲击性能基本无影响。 由图 6
可以看出,各组复合材料冲击断面有大量的纤维断

裂及少量纤维拔出,并伴随树脂的塑性变形,纤维表

面均附有树脂残留。 这说明各组基体均通过相容剂

与纤维形成了良好的结合,界面起到了较好的负载

传递作用,低分子量 PF1800 的引入未对冲击断面

造成太大影响,证实了上述对图 5 结果的分析。
2郾 3郾 4摇 拉伸强度

图 7 展示了各组复合材料的拉伸强度。
由图 7 可以看出,随基体树脂中低黏度树脂含

量的增加,拉伸性能略有降低。 PF1800 质量分数为

5% 、10% 和 15% 时拉伸强度分别降低了 0郾 74% 、
2郾 81% 、3郾 91% 。 在玻纤增强热塑复合材料拉伸过

程中,由于纤维的弹性模量远高于树脂基体,纤维发

生脆性破坏,树脂基体发生塑性破坏,且纤维断裂伸

长率要低于树脂基体。 所以在拉伸过程中,应力通

过界面由树脂传递到纤维上,树脂基体断裂前纤维

束先承受了主要载荷,发生断裂和脱粘,进而发生破

坏失效。 因此在浸渍效果良好的情况下,低黏度聚

丙烯的少量引入对 GF / PP 层压板的拉伸性能影响

较小。

3摇 结论

(1)采用低黏度聚丙烯与高黏度聚丙烯共混配

方作为复合材料树脂基体,基体黏度得到显著降低。
低黏度聚丙烯质量分数为 5% 和 10% 时,基体黏度

分别降低了 22郾 2% 、41郾 7% 。
(2)采用高低黏度混配树脂基体制备纤维增强

热塑预浸带时,同样加工条件下,随基体中低黏度树
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图 6摇 树脂基体中 PF1800 不同质量分数时复合材料冲击断面 SEM 照片

Fig. 6摇 SEM photos of the impact fracture surface of composites with varying contents of PF1800 in the resin matrix

图 7摇 树脂基体中 PF1800 含量对复合材料

拉伸强度的影响

Fig. 7摇 Effect of PF1800 content in the resin matrix on
the tensile strength

脂含量的增加,预浸带孔隙率和纤维断裂率均降低,
加工性能得到明显的改善,为增大牵引速度、提高生

产效率提供了可能。
(3)高低黏度混配树脂基体对预浸带层压板的

层间剪切强度、弯曲强度和拉伸强度有轻度削弱,对
冲击强度没有明显影响。 结合加工性能及力学性

能,选用 10%质量分数低黏度聚丙烯的复合材料综

合性能最佳。
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Viscosity reduction of continuous glass fiber reinforced
polypropylene prepared by melt impregnation

LI Ying1 摇 CAO MinHua1 摇 XIN ChunLing1 摇 REN Feng1 摇 DAI JunFeng1 摇 HE YaDong1,2*

(1. College of Mechanical and Electrical Engineering; 2. Polymer Processing Equipment Engineering Research Center,
Ministry of Education,Beijing University of Chemical Technology, Beijing 100029, China)

Abstract: Different percentages of high viscosity polypropylene were blended with low viscosity polypropylene. Ro鄄
tational rheological tests showed that the addition of low viscosity polypropylene significantly reduced the viscosity of
high viscosity polypropylene. Continuous glass fiber reinforced polypropylene thermoplastic prepregs were prepared
by the melt impregnation method using high and low viscosity polypropylene blends as the thermoplastic resin ma鄄
trix. It was found that the processing performance of the thermoplastic resin matrix was improved by increasing the
content of low viscosity polypropylene, whilst the porosity and fiber breaking rate of the prepreg decreased. Each
group of prepregs was molded and mechanically tested. The results show that the addition of low viscosity polypro鄄
pylene causes the interlaminar shear strength, flexural strength and tensile strength to decrease slightly, but has no
effect on the impact strength. In terms of the combined processing performance and mechanical properties, adding
10% low viscosity polypropylene was found to give the best overall performance.
Key words: thermoplastic composites; polypropylene; melt impregnation; viscosity; prepreg
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