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Пропитка армирующих волокон расплавом термопласта является важнейшим 
этапом получения армированных термопластов. Введение дисперсных наполните-
лей в матрицу в ряде случаев позволяет существенно улучшить адгезию и механи-
ческие характеристики армированных пластиков, однако при пропитке волокон 
высоковязкими расплавами, особенно содержащими дисперсные наполнители, воз-
никают сложности. Исследованы вязкость расплава стирол-акрилонитрильного 
сополимера, наполненного дисперсными наполнителями — слоистым алюмосили-
катом и наноалмазами, а также пропитка этим расплавом нетканого материала 
из углеродных волокон. Показаны наличие минимума вязкости расплава термопла-
ста при содержании наполнителя до 0,5 % (мас.) и экстремальная зависимость 
скорости фильтрации и проницаемости от давления пропитки и степени напол-
нения. Обнаруженное разнонаправленное влияние давления пропитки и содержа-
ния наполнителя на параметры фильтрации и характеристики проницаемости 
волокнистого наполнителя можно связать со взаимодействием частиц наполни-
теля и стенок волокнисто-капиллярной системы, через которую происходит те-
чение. Когда линейные размеры частиц или их агломератов становятся сопоста-
вимыми с размерами капиллярных каналов, наблюдаются отклонения зависимости 
скорости течения расплава от давления по сравнению с классической. При этом 
возможно как фактическое сужение каналов (геометрические факторы), так 
и затормаживающее влияние более вязких адсорбированных слоев. 
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Введение. Армированные волокнистыми наполнителями термо-

пласты являются перспективным видом армированных пластиков, 
технология получения которых исключает применение растворите-
лей и длительную стадию отверждения матрицы. Пропитка армиру-
ющих волокон расплавом термопласта — важнейший этап получения 
армированных термопластов, но при пропитке волокон высоковязки-
ми расплавами, особенно содержащими дисперсные наполнители, 
возникают сложности. Введение дисперсных наполнителей в матри-
цу в ряде случаев позволяет существенно улучшить адгезию и меха-
нические характеристики армированных пластиков [1−3].  
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К настоящему времени имеется достаточное число публикаций, 
касающихся пропитки волокнистых наполнителей расплавами тер-
мопластов [4−9], но пропитка расплавами волокон, содержащих 
наполнители, изучена недостаточно [10]. В настоящей работе иссле-
дованы влияние высокодисперсных наполнителей двух типов на рео-
логические свойства расплавов термопластов и условия пропитки 
армирующих углеродных волокон под давлением.  

Экспериментальная часть. В качестве матрицы был использо-
ван сополимер акрилонитрила и стирола (САН) марки A20C-333 
производства фирмы Toray Industries Inc. (Япония) (показатель теку-
чести расплава ПТР = 26 г/10 мин, плотность 1,07 г/см3), в качестве 
дисперсных наполнителей — наноалмазы детонационного синтеза 
(ДНА) и слоистый алюмосиликат — монтмориллонит (ММТ) марки 
Cloisite 30B фирмы Southern Clay Products Inc. (США). Ранее было 
показано, что ведение ДНА существенно повышает ударную проч-
ность САН [1]. Исследовали пропитку нетканого мата из углеродного 
волокна УКН-5000 (производитель — завод «Аргон» госкорпорации 
«Уматекс», г. Балаково). Наполненные термопласты получали с по-
мощью смесителя модели Haake PolyDrive (Германия). Согласно 
оценке размера частиц по спектру мутности в пленке из наполненно-
го термопласта, после смешения средний размер частиц ММТ в тер-
мопластичной матрице составлял 220…250 нм, частиц ДНА — 
300…350 нм. Сдвиговую вязкость расплавов композитов измеряли 
с помощью капиллярного реометра модели Rosand (фирма Malvern, 
Великобритания).  

Параметры капиллярно-пористой структуры нетканого материала 
и кинетику пропитки углеволокнистого мата изучали в режиме уста-
новившейся фильтрации на капиллярном вискозиметре ИИРТ в соот-
ветствии с методикой ФГУП «ВИАМ» ММ 1.595-9-193–2004 «Опре-
деление проницаемости волокнистых армирующих наполнителей 
расплавами термопластов».  

Схема установки для изучения пропитки показана на рис. 1. 
Волокнистый материал помещали в камеру вискозиметра между 

двумя стандартными капиллярами одного диаметра (2,1 мм), плотно 
сжимающими образец. Считали, что площадь фильтрации в этом 
случае определяется внутренним диаметром капилляров. Проницае-
мость материала K (м2) рассчитывали в соответствии с уравнением 
фильтрации Дарси: 

0 ,



Q L

K
PS

                                           (1) 

где Q — объемная скорость течения, м3/с; η — эффективная вязкость 
расплава, Па·с, рассчитанная на основании ПТР; L0 — толщина пори-
стого образца, м; P — прилагаемое давление, Па; S — площадь сече-
ния (фильтрации), м2. 
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Рис. 1. Схема установки для изучения 
пропитки волокнистых материалов рас- 

плавами полимеров: 
1 — груз; 2 — теплоизоляция; 3 — дистан-
ционные метки; 4 — рабочая камера; 5 — 
поршень; 6 — головка поршня; 7 — капил-
ляры; 8 — волокнистый армирующий на- 
полнитель; 9 — упорная пластина; 10 — 
расплав термопласта; 11 — электронагрева- 

тель; 12 — термодатчик  
 
Пористость волокнистого материала определяли так: 

1 ,  

m

V
                                              (2) 

где m — масса образца;  — истинная плотность волокон; V —  объ-
ем образца. 

Эквивалентный радиус Rэ находили по уравнению 

э
2
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Для вычисления среднего значения K использовали результаты 
не менее пяти измерений. 

Температура расплава полимеров в условиях опытов соответ-
ствовала режимам получения и переработки армированных термо-
пластов.  

Обсуждение результатов. На рис. 2 представлено относительное 
изменение вязкости расплава САН (при низких напряжениях сдвига, 
реализуемых в условиях измерения индекса расплава) после введения 
наполнителей двух типов. 

Как ясно из рисунка, при введении наполнителей обоих типов 
наблюдается минимум вязкости при содержании 0,25 % (об.) или 
0,5 % (мас.). Вследствие различия в плотности наполнителей двух 
типов положение минимумов вязкости для объемной доли (1, 2) не-
сколько различается, а для массовой (3, 4) — совпадает. Наблюдае-
мое уменьшение вязкости термопластов при низких скоростях сдвига 
и малом содержании наполнителей отмечали и ранее [11, 12] и объ-
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ясняли послойным течением гетерогенной системы с возможной фа-
зовой сегрегацией. Формирование рыхлого адсорбционного слоя 
макромолекул полимера на поверхности частиц наполнителя может 
приводить к частичному скольжению по границе раздела фаз и вно-
сить вклад в уменьшение вязкости системы. Изменение вязкости при 
введении наполнителей в расплав термопласта должно сказаться и на 
скорости пропитки расплавом армирующих волокон.  

 

Рис. 2. Зависимость относительной вязкости отн  
расплава   САН  от  объемной  (1, 2)  и  массовой 

(3, 4) доли  наполнителя: 
1, 3 — MMT; 2, 4 — ДНА (скорость сдвига 10…30 с–1) 

 
На рис. 3 представлены зависимости скорости фильтрации (про-

питки — в установившемся режиме) расплавов с различной степенью 
наполнения от давления пропитки. 

  

а б 

Рис. 3. Зависимость скорости фильтрации V от давления пропитки P расплава: 
а — САН + ДНА; б — САН + ММТ 
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Как следует из приведенных на рисунке кривых, для наполните-
лей обоих типов при их массовой доле до 0,5…1 % (мас.) наблюдает-
ся увеличение скорости фильтрации по сравнению со скоростью 
фильтрации расплава без наполнителя, что коррелирует с изменени-
ем вязкости при введении такого же количества наполнителей в рас-
плав (при низких скоростях сдвига). При массовой доле наполнителя 
свыше 1 % (мас.) до 5 % (мас.) скорость фильтрации оказывается 
меньше, чем для ненаполненного расплава, и при этом мало изменя-
ется с ростом давления. Это, вероятно, связано с постепенной блоки-
ровкой капиллярных каналов крупными агломератами частиц. 

Энергия активации течения наполненных расплавов может харак-
теризовать энергию взаимодействия частиц наполнителя с полимерной 
матрицей. На рис. 4 представлена зависимость энергии активации те-
чения наполненных расплавов, рассчитанной в соответствии с уравне-
нием Аррениуса по изменению вязкости, от давления пропитки. 

  

а б 

Рис. 4. Зависимость энергии активации Ea течения при фильтрации от давления 
пропитки P расплава: 

а — САН + ДНА; б — САН + ММТ 

 
На рисунке видно, что для композиций с ДНА наблюдается за-

метное увеличение энергии активации с экстремумом при давлении 
пропитки 2 МПа, затем проявляется тенденция к ее уменьшению.  

Для композиций с ММТ, напротив, характерно уменьшение энер-
гии активации течения с увеличением давления пропитки, за исклю-
чением состава с максимальным наполнением — 5 % (мас.). Это от-
личие в поведении расплавов с ММТ и ДНА можно объяснить 
различием в природе и форме частиц. Частицы слоистого алюмоси-
ликата ММТ обладают выраженной анизодиаметрией, способствую-
щей их ориентации при течении, а форма частиц ДНА близка 
к сферической. 

Представляет интерес зависимость изменения эквивалентного 
радиуса капилляров от давления пропитки при различной массовой 
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доле наполнителя (рис. 5). При небольшой массовой доле наполните-
ля (до 1 % (мас.)) и высоком давлении пропитки значение эквива-
лентного радиуса превышает аналогичный показатель в случае про-
питки расплавом без наполнителя. Если содержание наполнителя 
превышает указанный уровень, то размер эквивалентного радиуса, 
напротив, с повышением давления заметно уменьшается. 

 
а 

 

б 

Рис. 5. Зависимость  эквивалентного радиу-
са  Rэ   капилляра  от  давления  пропитки  P  

при течении расплава: 
а — САН + ДНА; б — САН + MMT 

 
Заключение. Обнаруженное разнонаправленное влияние давле-

ния пропитки и содержания наполнителя на параметры фильтрации 
и характеристики проницаемости волокнистого наполнителя можно 
связать со взаимодействием частиц наполнителя и стенок волокни-
сто-капиллярной системы, через которую происходит течение. Когда 
линейные размеры частиц или их агломератов становятся сопостави-
мыми с размерами капиллярных каналов, наблюдаются отклонения 
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зависимости скорости пропитки от давления по сравнению с класси-
ческой. Это можно объяснить как фактическим сужением каналов, 
так и влиянием более вязких адсорбированных слоев. 

 

Работа выполнена в рамках Государственного задания Инсти-
тута нефтехимического синтеза им. А.В. Топчиева Российской ака-
демии наук при финансовой поддержке Федерального агентства 
научных организаций России. 
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Impregnating reinforcing fibres with thermoplastic melts is a crucial stage of producing 
reinforced thermoplastics. In a number of cases, introducing dispersed fillers into the 
matrix significantly increases adhesion and mechanical properties of reinforced plastics; 
however, difficulties arise when impregnating fibres with highly viscous melts, especially 
those than contain dispersed fillers of their own. We studied the viscosity of a styrene-
acrylonitrile copolymer melt reinforced with the following dispersed fillers: nanodia-
monds and a layered aluminosilicate; we also investigated how this melt impregnates 
a nonwoven carbon fibre material. We show that there is a minimum thermoplastic melt 
viscosity when the filler content is 0.5 % (in terms of mass) and that filtration rate and 
permeability as functions of impregnation pressure and reinforcement ratio also feature 
extrema. This bidirectional effect of impregnation pressure and reinforcement ratio upon 
filtration parameters and permeability characteristics of the fibrous filler may stem from 
the interaction of reinforcement particles and the walls of the capillary system formed by 
the fibres through which the melt flows. When the linear dimensions of particles or their 
agglomerates become comparable to the capillary channel dimensions, the melt flow ve-
locity as a function of pressure deviates from the classical values. Both actual channel 
constriction (a geometrical factor) and a drag effect of more viscous adsorbed layers are 
possible in this case. 
 
Keywords: impregnation, thermoplastics, viscosity, carbon fibres, filtration, permeability 
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