
工 程 塑 料 应 用
ENGINEERING PLASTICS APPLICATION

第 49 卷，第 4 期

2021 年 4 月

Vol.49，No.4
Apr. 2021 127

doi:10.3969/j.issn.1001-3539.2021.04.025

长纤维增强聚合物注塑成型过程中三维网络结构的调控

刘若兰，申欢欢，梁霞
( 郑州工业应用技术学院，郑州 451150)

摘要：以长玻纤增强聚丙烯 (PP) 注塑制品为研究对象，通过引入微、纳尺度第二增强相调控长纤维在注塑制品中

的取向度，从而获得取向度较低的皮层结构，以诱导长纤维在注塑件空间内形成连续、均匀的三维网络结构，从而明

显提高制品的力学性能。对不同尺度混杂填充长纤维注塑微观结构的比较分析结果表明：加入纳米尺度第二相碳纳

米管 (CNTs)，在基体黏度提高和 CNTs、长纤维交互作用的双重影响下，增加了纤维沿着基体流动方向的阻力，改变了

纤维的取向，降低了注塑制品皮层的纤维取向度。但是，由于树脂黏度提高，对纤维的剪切作用增强，纤维折损率加

大，其强化效应有所减弱。比较而言，长碳纤维与长玻纤混杂填充，由于纤维间的相互搭接形成的三维骨架结构，既

降低了制品微观结构取向度，又提高了制品的力学性能。以自制的长纤维增强 PP 材料注塑成型了汽车座椅骨架，验

证了该微观结构调控的有效性。
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Abstract ：Taking long glass fiber reinforced polypropylene(PP) injection molded products as the research object， the orienta-
tion degree of long fiber in the injection molded products was regulated by introducing the micro and nano scale second reinforce-
ment phase，so as to obtain the cortex structure with low orientation degree to induce the long fiber to form a continuous and uniform 
three-dimensional network structure in the injection molded parts，so as to significantly improve the mechanical properties of the 
products. The comparison results of injection microstructure of hybrid filled long fiber with different sizes show that under the dual 
influence of the increase of matrix viscosity and the interaction between carbon nanotubes(CNTs) and long fibers， the addition of 
nano-sized second phase CNTs increases the resistance of the fiber along the flow direction of the matrix， changes the orientation 
of the fiber and reduces the degree of orientation of the fiber in the injection molded part. However， due to the increase of resin 
viscosity，the shear effect on the fiber is enhanced， the fiber breakage rate is increased and the strengthening effect is weakened. By 
comparison，for the hybrid composites with long carbon and glass fibers，since the three dimensional framework structure formed by 
lapping fibers，the orientation degree of microstructure and the mechanical properties are both improved significantly. Furthermore，
the vehicle seat is taken as an example to verify the effectiveness of control of the microstructure.

Keywords ：micro-and nano-scale ；network structure ；long fiber reinforced polymer ；injection ；mechanical property

长纤维增强热塑性塑料粒料 (LFT–G) 是由连

续纤维与树脂熔体及其它各种助剂，在模具内腔浸

渍，然后冷却并切断成增强纤维与树脂粒子等长的

增强树脂粒料 [1–2]。较短纤增强复合材料而言，长纤

维与树脂的结合面积较大，与树脂的界面粘结力增

大，同时树脂所受的负荷传递到纤维上的有效长度

增大，大大提高了复合材料的力学性能，可广泛应用

于航空航天、军事、汽车等领域 [3–7]。但众所周知，注
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塑制品在剪切流场作用下会形成皮 – 芯结构。对于

纤维增强聚合物复合材料，纤维在皮层沿流动方向

具有较高的取向度，在芯层则以随机分布为主，取向

度较低，制品各向异性增大，影响了制品力学性能的

稳定性，增加了制品的翘曲度 [8–10]。因此，调控长纤

维增强聚合物制品的微观结构显得尤为重要。

关于纤维注塑微观结构的研究，较多集中在纤

维长度的分布和纤维取向度计算。对于短纤维增

强聚合物，较多采用 Folgar-Tucker 取向模型计算

纤维的取向度 [11–12]，长纤维增强聚合物较多地采用

ARD–RSC 取向模型计算纤维的取向度 [13–17]。D. 
Audrey 等 [18] 通过采用分裂基体的方法描述纤维长

度分布变化以预测纤维长度分布。张聪等 [19] 应用

Weibull 强度分布理论建立纤维断裂的数学模型，表

征了连续纤维在浸渍过程中断裂率与实验工艺条

件、原料参数 ( 树脂黏度特性及玻璃纤维束结构参

数 ) 的关系，并通过实验验证了模型可靠性。

长玻纤 (LGF) 增强聚合物中分别填充碳纳米

管 (CNTs) 纳米第二相，短玻纤 (SGF)、长碳纤 (LCF)
微米第二相，在注塑过程中微、纳第二相与基体高分

子、LGF 相互作用，使纤维在基体中形成了连续、均

匀的三维搭接结构，纤维在制品皮层中的取向度降

低，各向异性降低，从而调控了 LGF 增强聚合物的

微观结构，降低了翘曲度。笔者分析并比较了微、纳

尺度填充对纤维取向度的调控机制及不同的调控机

制对注塑制品的拉伸强度和拉伸弹性模量的影响，

基于座椅骨架产品，观察了具有较低纤维折损率的

微米尺度第二相 (LCF) 填充长纤维增强聚丙烯 (PP)
三维骨架结构在产品中的保持性。

1　实验部分

1．1　主要原材料

PP ：BJ356MO，北欧化工公司；

LGF ：SE4805–240C，欧文斯科宁上海贸易公

司；

LCF ：T300，日本东丽公司；

CNTs ：TNIM4，中科院成都有机化学研究所；

抗氧剂：1010，168，美国巴斯夫公司；

润滑剂：PETS，美国龙发公司。

1．2　主要设备与仪器

双螺杆挤出机：SHJ–35 型，南京科倍隆机械有

限公司；

注塑机：80／420–430 型，德马格塑料机械公

司；

场发射电子显微镜型扫描电镜 (FESEM) ：
FEG650 型，FEI 公司；

万能试验机：CMT4204 型，美特斯工业系统 ( 中
国 ) 有限公司。

1．3　试样制备

(1) LGF 增强 PP(PP／LGF) ：PP 与抗氧剂、分

散剂、润滑剂等共混，在双螺杆挤出机上熔融 ( 温度

210℃ ) 进入自制拉挤模具 ( 温度 240℃ )，与此同时

纤维经烘干、分散进入拉挤模具中，实现熔融的 PP
对 LGF 的浸渍，料条经冷却、烘干、切粒制得长度为

10 mm 的长粒料，LGF 含量：30%。

(2) CNTs 填 充 PP／LGF(PP／LGF／CNTs) ：
在制备 PP／LGF 时在双螺杆挤出机熔融段加入

CNTs，控制 LGF 含量为 30%，CNTs 含量为 3%。

(3) SGF 填充 PP／LGF (PP／LGF／SGF) ：在制

备 PP／LGF 时在双螺杆挤出机熔融段加入纤维，控

制 LGF 含量为 30%，SGF 含量为 5%。

(4) LCF 填 充 PP／LGF (PP／LGF／LCF) ：PP
与抗氧剂、润滑剂等助剂共混，在双螺杆挤出机上熔

融 (210℃ ) 进入自制拉挤模具 (240℃ )，与此同时

纤维经烘干、分散进入拉挤模具中，实现熔融 PP 对

LGF 与 LCF 的混合纤维的浸渍，料条经冷却、烘干、

切粒制得长度为 10 mm 的长粒料，控制 LGF 含量

为 30%，LCF 含量为 5%。

(5) 注塑试样制备：长粒料经 100℃干燥 2 h 后，

在注塑机上注射成型标准样条，为使纤维在基体中

形成网络结构，使用 230℃熔体温度，25 MPa 的注

射压力 ( 保证完成充填的最低注射压力 )，20 r／min
较低的螺杆转速。

1．4　性能表征

微观结构分析：拉伸断口喷金后，采用 FESEM
观察复合材料断口断裂形貌。

复合材料拉伸强度、拉伸弹性模量按 ISO 527–
2–2012 进行测试。拉伸强度、拉伸弹性模量为 5 个

试样的平均值。

2　结果与讨论

2．1　PP／LGF 注塑制品微观结构

图 1 为 PP／LGF 注塑制品皮 – 芯层取向微观

结构。由图 1 可知，PP 注塑制品在剪切流场作用

下，厚度方向上剪切速率呈梯度分布，注塑制品横截

面形成皮 – 芯结构，即皮层纤维取向度较高，芯层纤
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维取向度较低。皮层具有较高的剪切速率，受高的

剪切速率影响，纤维流向一致，取向程度较高。芯层

所受的剪切速率较低，诱导作用减小，纤维取向度较

低。PP／LGF 注塑制品的皮层纤维的取向度较高，

芯层的取向度较低。制品的各向异性较为明显，增

加了制品的翘曲度。

(a)                                                     (b)

a—皮层；b—芯层

图 1　PP／LGF 注塑制品皮 – 芯层取向微观结构

2．2　PP／LGF／CNTs 注塑制品微观结构

图 2 为 PP／LGF／CNTs 注塑制品皮 – 芯层取

向微观结构。

(a)                                                     (b)

a—皮 – 芯层；b—皮层放大

图 2　PP／LGF／CNTs 注塑制品皮 – 芯层取向微观结构

由图 2 可知，CNTs 作为填充相加入 LGF 增强

PP 聚合物中，制品皮层取向度相比 PP／LGF 制品

有所降低，一方面，加入 CNTs 后 PP／LGF 基体树

脂黏度提高，聚合物流变性能发生改变，长纤维沿流

动方向取向的阻力增加。另一方面，CNTs 是纳米

第二相，相比于微米第二相有不同的调控机制，PP
／LGF 复合材料皮层取向调控效应有所不同，其调

控机理是 CNTs 对长纤维运动有钉扎效应，如图 3
所示，LGF 与 PP 基体界面处的 CNTs 对长纤维流

动取向形成了阻碍。

图 3　LGF 与 PP 基体界面形貌

2．3　PP／LGF／SGF 注塑制品微观结构

图 4 为 PP／LGF／SGF 注塑制品微观结构。

(a)                                                     (b)

a—皮 – 芯层；b—皮层放大

图 4　PP／LGF／SGF 注塑制品微观结构

观察图 4 可知，PP／LGF／SGF 注塑制品皮层

纤维取向度相对较高，这是因为 SGF 作为直径是微

米级的第二相填充物，而长度与 LGF 又属于同一

数量级，相比纳米级 CNTs 填充长纤维增强聚合物，

SGF 对 PP／LGF 聚合物的钉扎效应降低，纤维与基

体界面处的 SGF 对纤维流动取向形成阻碍作用比

较低，纤维之间的相互作用的尺度效应减弱，两者之

间以物理作用为主，调控效应较 PP／LGF／CNTs 制

品较弱，并且 SGF 较 CNTs 对基体黏度的影响较小。

2．4　PP／LGF／LCF 注塑制品微观结构

图 5 为 PP／LGF／LCF 注塑制品微观结构。

(a)                                                     (b)

a—皮 – 芯层；b—皮层放大

图 5　PP／LGF／LCF 注塑制品微观结构

由图 5 可知，PP／LGF／LCF 注塑制品皮层纤

维取向度较前两者有所降低，这是由于 CF 密度、直

径小于 GF，两种纤维在剪切流场作用下受到的作

用力不同，增加了纤维网状结构的复杂性，CF 存在

于 GF 之间，CF 与 GF 在基体中形成了更加复杂的

三维网络结构，同时其拉伸强度和拉伸弹性模量得

到提高，如图 6 所示。CNTs 填充制品可使基体树

脂黏度提高，增加纤维间的相互作用力，导致纤维折

损率提高，降低了纤维的长度，骨架保持性较差，抵

消了部分强化效应，LCF 与 LGF 混杂填充 PP 基体

黏度较 CNTs 填充 PP 制品低，对纤维的折损影响较

小。基于座椅骨架产品，观察了具有较大纤维长度
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的 LCF 与 LGF 混杂填充 PP 材料在产品中的骨架

保持性。由图 7 观察可知，PP／LGF／LCF 注塑座

椅骨架产品具有很好的保持性。但 CNTs 混杂填充

有助于改善表面质量，同时可以获得一定的导电性，

这对于某些要求抗静电的制品比较有利。

PP
LGF

115.5
116.0
116.5
117.0
117.5
118.0
118.5
119.0 118.96

118.31

116.74

115.97

PP
LGF

PP
LGF

PP
LGF

7.59

6.96
6.896.86

6.8
6.9
7.0
7.1
7.2
7.3
7.4
7.5
7.6
7.7

图 6　不同 PP 复合材料的拉伸性能

(a)                                                      (b)

a—产品图；b—产品纤维骨架结构

图 7　PP／LGF／LCF 座椅骨架产品及其纤维骨架结构

3　结论

(1) PP／LGF／CNTs 注塑制品皮层较 PP／LGF
皮层，其皮层取向度较低。一方面位于纤维与基体

界面处的 CNTs 改变了长纤维的流动方向并且增加

了长纤维沿流动方向的阻力，使制品皮层的纤维取

向度降低。另一方面，CNTs 提高了 PP 基体的黏度，

增加了纤维的旋转阻力，同样导致了注塑制品整体

纤维取向度降低。

(2) PP／LGF／SGF 注 塑 制 品 较 PP／LGF／
CNTs 制品，其皮层取向度较低。不同于 CNTs 纳米

相填充的长纤维增强聚合物，SGF 直径和 LGF 直

径相同，均是微米级，因此其钉扎效应大幅度减弱，

并且 SGF 相对于 CNTs 对基体黏度的影响较小，

SGF 和 LGF 之间以物理作用为主，对纤维的取向度

影响较小。

(3) PP／LGF／LCF 注塑制品较 PP／LGF／SGF
和 PP／LGF／CNTs 制品，皮层取向度最低，因 LGF
和 LCF 两种纤维在剪切流场作用下受到的作用力

不同，增加了纤维网状结构的复杂性，同时力学性能

大幅提高，且其纤维骨架在产品中保持性能最好。
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