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摘要： 热塑性树脂分子量大，熔体黏度高，采用热熔方法制备复合材料存在树脂流动性差、微观尺度上易形成复

合缺陷的问题。采用原位聚合方法制备热塑性复合材料，不仅可以避免上述问题，还能够沿用热固性复合材料

的成型方法，进而实现热塑性复合材料的高效率、低成本制造，因此原位聚合热塑性复合材料在复合材料应用领

域具有广阔的应用前景。围绕几种原位聚合热塑性树脂，本文阐述了其复合材料性能及成型工艺的研究现状，

并针对目前存在的问题，提出了 4 个研究方向：改性工艺与成型工艺的耦合、聚合环境洁净度和聚合反应对杂质

的敏感性的控制、聚合反应放热温度的控制、液体成型树脂适用期的调控。
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Abstract: The thermoplastic resin has a huge molecular weight and high viscosity of its melt， so there are 
some problems in the preparation of composite materials by hot melting method， such as poor fluidity of resin  
and easy formation of composite defects on the microscopic scale. Using in-situ polymerization to prepare 
thermoplastic composites can not only avoid the above problems， but also use the forming method of 
thermosetting composites， so as to achieve high efficiency and low‑cost manufacturing of thermoplastic 
composites. Therefore， in-situ polymerization thermoplastic composites have broad application prospects in 
the field of composite materials. Based on several in-situ polymerized thermoplastic resins， this paper 
describes the research status of composite material properties and forming processes， and puts forward four 
research directions in view of the existing problems： Coupling of modification process and forming process， 
control of environmental cleanliness of polymerization and sensitivity of polymerization to impurities， control 
of heat release temperature of polymerization reaction， regulation of pot life of resin.
Key words: thermoplastic resin； composites； viscosity； in-situ polymerization； forming process

DOI：10. 16356/j. 1005‑2615. 2023. 01. 001

基金项目：江苏省风力机设计高技术研究重点实验室基金。

收稿日期：2023‑01‑20；修订日期：2023‑02‑15
作者简介：李勇，男，教授，博士生导师，江苏省复合材料工程研究中心主任、中国复合材料学会职称委员会副主任，江苏航

空航天学会复合材料专业委员会主任。在国内外学术期刊上发表论文 150余篇，获得授权发明专利 40项、软件著作权登

记 9项。先后获得国防科技一等奖 1项、教育部科技二等奖 1项和国防科技三等奖 1项，获得省级教学成果一等奖 1项。E-

mail： lyong@nuaa.edu.cn。
通信作者：朱康，男，博士研究生，E-mail： zhukang@nuaa.edu.cn。

引用格式：李勇，朱康，刘洪全，等 . 原位聚合热塑性复合材料及其成型工艺研究［J］. 南京航空航天大学学报，2023，55
（1）：1‑11. LI Yong， ZHU Kang， LIU Hongquan， et al. Review of in-situ polymerization of thermoplastic composites and its 
forming process［J］. Journal of Nanjing University of Aeronautics & Astronautics，2023， 55（1）：1‑11.



第 55 卷南  京  航  空  航  天  大  学  学  报

热塑性复合材料作为一种有着广阔应用前景的

材料，具有以下优势：（1）耐高温、耐湿热性能好、耐

盐碱腐蚀和抗介质性能良好；（2）热塑性复合材料具

有高比强度、高比模量的特点，其密度仅为钢材的 1/
5~1/7，且与热固性复合材料相比，相同体积的材料

重量能减轻 1/2~1/4；（3）韧性好、抗冲击性能好、损

伤容限高［1］；（4）对环境友好，其废料能够进行回收和

二次利用；（5）可采用多种成型工艺制备产品。

目前，工业应用中热塑性复合材料的成型方

法主要为热熔法，包括树脂膜法、树脂粉末法、混

纤法、预浸料与半预浸料法［2］。这类成型方法主

要关注树脂高聚物的热成型性能，常用的热塑性

树脂如聚苯乙烯、聚酰胺、聚碳酸酯、聚苯硫醚、聚

醚醚酮等，由于此类树脂是大分子长链结构，通常

其分子量远大于热固性树脂的预聚物，熔体黏度

较高，树脂在熔融状态下流动性仍然较差［3］。在

热塑性复合材料的制备过程中，需要高温高压促

使树脂黏度降低，并提高其流动性，以达到与增强

相复合的目的。但是在宏观及微观尺度上，树脂

很难完全浸润增强体，导致产品孔隙率增大，甚至

出现缺胶等大尺度缺陷，这些缺陷从源头决定了

复合材料性能不高，限制了热塑性复合材料的规

模化工业应用。

复合材料原位聚合方法是热塑性复合材料成

型的一种特殊方法，该方法可以利用低黏度的热

塑性树脂单体或预聚体完成对增强相的浸润和复

合，采用此方法制备复合材料，不仅能够减小材料

的成型难度、提高材料的成型质量，还能够沿用热

固性复合材料的各种低成本的成型方法来制备热

塑性复合材料，方法主要包括手糊成型、复合材料

液体成型、复合材料原位拉挤成型以及反应性热

压成型等。热塑性复合材料原位聚合技术是将单

体和催化剂组成的反应性树脂体系与增强体浸润

和复合，使低黏度的反应性树脂在纤维或填充物

周围发生聚合反应，最终成为热塑性复合材料的

成型制备技术。采用原位聚合方法制备热塑性复

合材料有以下优势：（1）由于树脂黏度低，不需要

高温高压条件即可完成对增强体的浸润和复合，

大幅降低成型难度和生产成本；（2）树脂更容易浸

润增强相，制件质量均一化程度高，力学性能更

优；（3）由于树脂聚合发生在增强体表面，故两相

界面处能够形成比范德瓦尔斯键键能更高的化学

键，能够有效提高界面强度，如图 1 所示；（4）可以

在纤维增强的基础上，添加纳米粒子到低黏度的

反应性树脂中对其改性，获得均匀的纤维/纳米颗

粒增强热塑性复合材料；（5）工艺周期更短，生产

效率高［4］。

1 复合材料原位聚合用热塑性树脂

热塑性复合材料原位聚合技术具有显著的优

势，备受国内外研究者关注。常用的原位聚合热塑

性树脂有聚丙烯酸（酯）类聚合物、阴离子聚酰胺树

脂、聚对苯二甲酸丁二醇酯以及热塑性环氧树

脂等。

1. 1　聚对苯二甲酸丁二醇酯

1985 年，Rossbach 等［5］使用溶剂降解聚对苯二

甲酸丁二醇酯（PBT），得到了环形对苯二甲酸丁

二醇酯（CBT），分子结构如图 2 所示［6］。这种低聚

物是由具有不同分子量的环状齐聚物混合而成，聚

合度 n 通常在 10 以内。室温下，CBT 为固态，当温

度达到  185 ℃以上时，树脂完全熔化成液体，CBT
在 190 ℃时的黏度仅为 30 mPa·s，黏度低，流动性

好，而且在适当的温度和催化剂（钛类催化剂、锡类

催化剂）作用下，又可以通过开环反应快速聚合（选

择适当的催化剂和反应温度，CBT 可在几十秒到

几十分钟内完全聚合）成高分子量的 PBT 树脂，其

性能也能够得到大幅提升。

CBT 树脂具有良好的耐化学性、尺寸稳定性、

耐热性以及电绝缘性能， CBT 树脂开环聚合反应

几乎不会产生反应热，也不会产生挥发性有机化合

图 1 复合材料原位聚合界面化学键形成过程

Fig.1 Formation process of chemical bond at the interface 
of in-situ polymerization of composite materials

图 2 CBT 分子结构

Fig.2 Molecular structure of CBT
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物（VOC）释放物，而且 CBT 树脂与纤维的粘合性

较好，因而 CBT 树脂一经问世，就引起了科学工作

者的广泛关注。

使用 CBT 树脂，采用原位聚合技术制备纤维

增强复合材料具有容易复合、成型质量可控、界面

结合强度高等显著优势。早在 2005 年，Parton 等［7］

采用原位聚合树脂传递模塑成型方法制备了连续

玻璃纤维增强 PBT 复合材料，研究表明，树脂在

190 ℃开环聚合制备的复合材料力学性能良好，但

其韧性较差，断裂伸长率只有 4% 左右。针对这一

问题，国内外学者对原位聚合的 PBT 树脂的增韧

改性开展了研究工作，其韧性较差问题得到了大幅

改善［8‑10］。

结合原位聚合技术，CBT 树脂可用于制备高

性能的纳米复合材料。CBT 树脂与一般热塑性树

脂相比，熔体黏度更低，纳米颗粒填料在树脂熔体

中的分散性更好，制备出的纳米复合材料结构性和

功能性更均一。Tripathy 等［11‑12］通过原位聚合方法

制备了纳米蒙脱土颗粒增强 PBT 复合材料，研究

发现，纳米蒙脱土颗粒在树脂基体中的分散效果较

好，且纳米蒙脱土的加入明显提高了 PBT 树脂的

热稳定性，树脂的热降解温度最大提高了 13 ℃。

Paquette 等［13］将 CBT 树脂与无机纳米颗粒混合，

采用反应性挤出方法成功地制备了纳米复合材

料。针对碳纳米管、纳米二氧化硅以及石墨烯等常

用的纳米增强颗粒，国内外学者将其与 CBT 树脂

混合制备了不同填充颗粒增强的纳米复合材料，并

对复合材料成型工艺性、制品结构性和功能性展开

了研究［14‑16］。

当前，美国 Cyclics公司已经推出了系列 CBT®

树脂，可适应各种成型方法和各种用途。目前， 
CBT 树脂可实现性能优越的塑料制品的工业化制

备，还能够制备性能优越的纤维增强复合材料、纳

米复合材料等。鉴于 CBT 树脂卓越的加工及成品

性能，可应用于航空航天、船舶汽车、土木建筑、体

育 用 品 等 众 多 领 域 。 Cyclics 公 司 已 与 爱 尔 兰

Clarehill Plastics 公司、DOW 汽车公司、Alcan 公

司、Gaoth 公司、日本三菱重工 Mitsubishi 公司以及

意大利 Ferrara 公司等在汽车、轨道列车、桥梁、建

筑、装饰以及船舶领域展开了业务合作。

国外对 CBT 树脂材料和与增强体复合的原位

聚合研究较多，而国内起步相对较晚，成型制品的

综合性能与国外尚有一定差距，复合材料原位聚合

制备技术的研究仍有很大的发展空间。PBT 树脂

综合性能较好，但该树脂脆性较大，树脂反应较快，

适用期相对较短，考虑树脂改性的材料成型的研究

较少，这些问题在一定程度上阻碍了该材料的工业

化应用。

1. 2　聚酰胺树脂

聚酰胺（PA）俗称尼龙，是结晶聚合物，强度

高、韧性好，具有良好的耐热性、耐磨性、耐化学药

品性以及优异的机械加工性能。PA 最早由美国

DuPont 公司 Carothers 发明，并于 1939 年实现工业

化。PA 可由二元胺和二元酸反应得到，也可以用

ω‑氨基酸或环内酰胺开环聚合，其中环内酰胺的开

环聚合现在广泛应用于其复合材料的原位聚合。

使 用 己 内 酰 胺 开 环 聚 合 合 成 阴 离 子 聚 酰 胺 6
（APA6）的研究最早始于 1941 年，己内酰胺熔点

低，为 68~71 ℃，比 CBT 熔融温度低 100 ℃以上，

熔体黏度较低。因此，己内酰胺适宜与增强体浸润

和复合制备高性能复合材料。

PA 作为一种原位聚合热塑性树脂，可以和增

强体复合制备高性能的纳米复合材料和纤维增强

复合材料，还可以和其他反应性树脂共聚提高材料

的性能。林轩等［17］采用原位聚合技术浇注得到了

APA6/CaCO3 纳米复合材料，研究了纳米颗粒对

材料性能的影响，研究发现，CaCO3 纳米颗粒的加

入增加了 APA6 树脂的强度和韧性。Kojima 等［18］

先将蒙脱石分散于己内酰胺中，然后聚合制备了

APA6/蒙脱石复合材料，研究发现，APA6/蒙脱石

复合材料的强度、模量以及热变形温度都高于

APA6 树脂。周莉等［19］采用原位聚合技术，使用纳

米 ZnO 制备了 APA6/ZnO 复合材料，研究了纳米

ZnO 对树脂力学性能和导电性能的影响，研究发

现，纳米 ZnO 的引入大幅提升了材料的韧性，同时

降低了其摩擦因数，其导电性能也得到了大幅改

善。González‑De Los Santos 等［20］通过原位聚合方

法制备了聚酰胺 6/聚氨酯的共聚物，研究结果表

明，引入柔性好的聚氨酯链段，树脂的抗冲击强度

得到了大幅提升。Stehlíček 等［21］在己内酰胺的聚

合体系中引入芳香内酰胺，研究结果表明，产物耐

热性有所提高。

尼龙与高性能的连续纤维复合，可最大限度提

升材料的力学性能。荷兰代尔夫特理工大学 Ri‑
jswijk 等［22］采用真空灌注原位聚合技术制备了玻

璃纤维编织布/APA6、玻璃纤维编织布/PA6 以及

玻璃纤维编织布/环氧树脂复合材料，并比较了它

们的力学性能以及抗疲劳性能的差异，研究发现，

APA6 复合材料的拉伸强度、压缩强度以及层间剪

切强度最高，抗疲劳性能略低于环氧树脂复合材

料，但是 APA6 复合材料的耐湿性较差。Kentaro
等［23］使用己内酰胺，通过热压方法原位聚合成型

了碳纤维/APA6 复合材料层合板，并研究了热压

工艺对材料性能的影响，研究发现，退火处理对
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APA6 结晶度影响甚微，但可以小幅提升复合材料

的强度及模量。Selvum 等［24］采用真空辅助树脂传

递模塑成型技术制备了碳纤维/APA6复合材料，并

研究了水分含量和紫外线辐射对复合材料抗弯曲

性能的影响，研究发现，紫外辐照不会对复合材料

抗弯性能产生影响，但是水分的存在使得复合材料

抗弯强度大幅降低。杨凡等［3］采用真空灌注原位聚

合成型技术制备了碳纤维/APA6复合材料，研究了

聚合温度对复合材料力学性能的影响，研究发现，

在 160 ℃的温度条件下聚合的材料性能最佳。

尼龙是五大通用塑料之一，其性能优异，广泛

用于医疗器械、汽车制造、建筑、船舶以及航空航天

等领域。

己内酰胺开环聚合反应类型为阴离子聚合，该

反应类型对环境要求较高，环境中存在的氧气及水

等杂质均会抑制反应的进行，密闭性较好的真空灌

注成型、树脂传递模塑成型等液体成型方法特别适

合作为该材料的成型制备方法，而传统的模压、拉

挤以及反应性挤出等方法需要额外关注反应体系

的洁净度。己内酰胺对环境洁净度的敏感度是限

制该材料在工业中规模应用的最大障碍，己内酰胺

聚合环境洁净度和聚合反应对环境敏感度的控制

成了当下研究的热点。随着材料和材料成型技术

的不断发展，材料的结构功能一体化是大势所趋，

未来，抗菌、阻燃以及抗紫外等高性能 APA 复合材

料将会成为复合材料发展的热点。

1. 3　聚丙烯酸（酯）类聚合物

聚丙烯酸（酯）类聚合物是由丙烯酸或丙烯酸

酸酯聚合而成的高聚物，常见的聚丙烯酸（酯）类聚

合物包括聚丙烯酸甲酯、聚丙烯酸丁酯和聚甲基丙

烯酸甲酯等单一聚合物以及多种丙烯酸（酯）类单

体共聚而成的共聚物。作为一种原位聚合树脂，聚

丙烯酸（酯）类聚合物有如下优势：聚丙烯酸（酯）树

脂有着庞大的家族体系，包含众多的单体和预聚

物，容易对树脂进行改性；通常，树脂具有非常好的

透明性，如图 3 所示，采用该树脂制备的玻璃纤维

复合材料可以通过激光焊接方式进行连接；树脂在

室温下通常为液态，不需要加热熔融；液体黏度低，

容易对增强材料浸润和复合，可在低温下聚合成

型；树脂聚合发生在纤维表面，纤维与树脂间能够

形成键能较强的化学键。荷兰 ARKEMA 公司开

发了原位聚合的聚丙烯酸（酯）系列 Elium®树脂，

在风电、土木建筑、轨道交通、船舶以及航空航天等

领域得到了应用。

丙烯酸（酯）类单体的自由基聚合通常需要外

加引发作用形成高活性的初级自由基，自由基聚合

反应的链引发可以通过热引发［25‑27］、光引发［28‑30］、

辐射引发［31‑32］、等离子体引发［33］以及化学引发剂引

发［34］等方式进行［35］。从成本、引发效率还有技术

难度出发，采用化学引发剂引发丙烯酸（酯）类单体

的聚合有着显著优势。

引发剂的活性决定了丙烯酸（酯）单体的聚合

温度，常用引发剂主要是过氧化物，如过氧化甲乙

酮、过氧化二苯甲酰、异丙苯过氧化氢、过苯甲酸叔

丁酯以及过氧化环己酮等。通常，过氧化物需要在

较高的温度下引发，如果采用过氧化物和还原剂组

成的氧化还原引发剂引发，可以有效降低过氧化物

分解的活化能，进而降低丙烯酸（酯）单体的聚合反

应温度，甚至能够实现其在室温条件下或在更低温

度条件下聚合，这对优化丙烯酸（酯）聚合工艺条件

具有十分重要的意义［36］。常用的还原剂有过渡金

属的羧酸盐类、叔胺类化合物以及硫醇类等。

国内外学者对氧化还原体系引发剂促进丙烯

酸（酯）单体室温（低温）聚合做了大量研究工作。

天津大学王雅琪［36］以过氧化甲乙酮和铜盐作为氧

化还原引发剂，实现了丙烯酸酯单体在较低温度下

的聚合，并分析了聚合反应过程中的引发机理。匈

牙利德布洛森大学 István 等［37］采用异丙苯氢过氧

化物和 4，N，N‑三甲基‑苯胺组成的氧化还原引发

剂，制备了气凝胶/聚甲基丙烯酸甲酯复合材料。

印度理工学院 Punyani 等［38］以过氧化苯甲酰和 N，

N‑二甲基对甲尿酸为氧化还原引发剂，采用原位

聚合技术，使用不同百分比的季铵盐二甲基丙烯酸

酯与甲基丙烯酸甲酯共聚，合成了新型抗菌聚甲基

丙烯酸甲酯树脂。

聚丙烯酸（酯）作为一种原位聚合树脂，可通过

共聚及共混方法优化其性能。Lim 等［39］以过氧化

苯甲酰为引发剂，将丙烯腈与丙烯酸甲酯混合后于

60 ℃温度条件下反应。研究发现，在共聚物中，丙

烯酸甲酯赋予了共聚物足够发韧性和柔性；丙烯腈

的存在提高了共聚物的硬度和软化点，提高了强

度，降低了吸水率。孙保帅等［40］以过氧化二苯甲

酰为引发剂，采用溶液聚合方法合成了甲基丙烯酸

甲酯‑丙烯酸丁酯‑甲基丙烯酸树脂，获得了该共聚

体系适宜的单体配比、引发剂配比以及反应的升温

速度。王志东等［41］采用本体聚合法制备了甲基丙

烯酸甲酯‑丙烯酸丁酯的共聚物，并研究了引发剂、

图 3 聚丙烯酸酯类塑料

Fig.3 Polyacrylate plastics
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单体配比对聚合物材料力学性能和透光性能的影

响。研究发现，当甲基丙烯酸甲酯/丙烯酸丁酯质

量比为 3/1 时，材料的冲击强度提高了 43%，同时

透光率保持在 92% 以上。丁进［42］将三元嵌段共聚

物丙烯腈‑丁二烯‑苯乙烯与聚丙烯酸酯共混，发现

其拉伸强度和抗冲击强度均有不同程度的提高。

董鑫等［43］采用乳液聚合方法制备了以聚丙烯酸正

丁酯/苯乙烯为核、以聚甲基丙烯酸甲酯为壳的

核‑壳结构抗冲击改性剂，研究发现，这种核‑壳结

构抗冲击改性剂与基体树脂聚甲基丙烯酸甲酯的

相容性良好，对聚甲基丙烯酸甲酯基体有较好的增

韧效果，与未经增韧的聚甲基丙烯酸甲酯相比，冲

击强度提高了 3 倍，最高可达 80 kJ/m2。同时，

Zhou 等［44］通过乳液聚合方法合成了甲基丙烯酸甲

酯、丁二烯及苯乙烯的三元嵌段共聚物的核壳改性

剂来提高聚合物基体的韧性。

聚丙烯酸（酯）树脂是一种低成本的原位聚合

热塑性树脂，在纤维增强热塑性复合材料成型应用

领域具有巨大优势。牟书香等［45］以荷兰 ARKE‑
MA 公司 Elium190M 型树脂为基体相，采用真空

灌注方法制备了纤维增强热塑性复合材料，并与环

氧树脂复合材料的性能进行了比较，研究表明，热

塑性 Elium190M 树脂基复合材料的抗拉性能与热

固性环氧树脂基复合材料性能相当。ARKEMA
公司利用其开发的 Elium 树脂，生产出了一扇 9 m
长的热塑性复合材料风电机组叶片。

聚丙烯酸（酯）聚合物性能优异，现已广泛应用

于生产生活，但是，该材料距离成熟的工业化应用

仍有许多问题亟需解决。第一，该树脂配方的开发

以及应用研究大多集中在欧美国家，国内研究起步

较晚，对其尚缺乏系统性的研究；第二，丙烯酸（酯）

单体及其预聚物的聚合为放热反应，且放热焓值普

遍较大，在自由基聚合反应中后期存在着无法避免

的短时剧烈放热效应，这一问题不仅会使反应失

控，还会直接影响制品的成型质量［46］；第三，随着

科学技术的发展，对材料性能的要求也提出了更高

的指标，传统的单一聚合物可能已经很难满足要

求，需要对树脂改性处理，使之拥有更强大的结构

性和功能性，以满足使用需要。

1. 4　热塑性环氧树脂

环氧树脂是工业中最普遍使用的热固性树脂，

固化反应完成后，形成了不溶不熔的三维交联网状

结构。但是，通过选用合适的环氧树脂和催化剂，

树脂聚合后的聚合物的分子结构能够形成线形结

构，从而具有热塑性树脂的基本特性。

热塑性环氧树脂作为一种原位聚合的低黏度

树脂，可沿用热固性环氧树脂复合材料的成型技

术，如手糊成型、树脂传递模塑成型、反应性挤出成

型以及原位拉挤成型等技术。邹俊杰等［47］以 E51
环氧树脂、N，N'‑（4，4'‑亚甲基二苯基）双马来酰亚

胺树脂以及苯胺的混合物浸渍纤维，再通过原位聚

合方法制备了纤维增强热塑性环氧树脂，通过实验

研究获得了最佳聚合工艺。李波等［48］采用原位聚

合方法，以双酚 A 二缩水甘油醚和双酚 A 为树脂

原料，在甲基三苯基溴化磷的催化作用下，制备了

纤维增强热塑性环氧树脂基复合材料，研究结果表

明，其力学性能略低于热固性环氧树脂基复合材

料，可作为替代热固性环氧树脂的材料。

未来，新型热塑性环氧树脂聚合配方的开发、

聚合工艺制度的研究、成型方法及成型工艺的设

计、树脂综合力学性能的改善以及树脂多功能化的

赋予将会成为热塑性环氧树脂的研究热点。

2 原位聚合热塑性复合材料成型

方法

原位聚合热塑性树脂与热固性树脂类似，均是

首先以较低黏度的树脂实现纤维等增强相的浸渍，

然后再经加热处理使树脂反应聚合成为高分子量

的聚合物，最终形成复合材料制品。因此，可以将

传统热固性复合材料的成型方法移植到原位聚合

热塑性复合材料的成型制备技术中，如手糊成型、

真空灌注成型、树脂传递模塑成型、热压成型、拉挤

成型以及反应性挤出成型等。

2. 1　手糊成型

复合材料手糊成型又称接触成型，其基本原理

是在模具上一边铺设纤维等增强材料，一边涂刷树

脂，然后树脂在一定温度和压力条件下发生聚合反

应，最终脱模成为复合材料制品的工艺方法。手糊

成型是复合材料最早的成型方法，虽然该方法正在

逐渐被淘汰，但是在工业制造领域，它仍然发挥着

不可替代的作用。手糊成型具有很大优势：工艺和

设备简单，成本低；手糊成型不会受到产品的尺寸

和几何的限制，特别适用于尺寸大、形状复杂产品

的制备。由于手糊成型环境为开放体系，工艺过程

中会接触较多杂质，会受到空气以及水分的影响，

故己内酰胺的原位聚合难以用该方法成型。

2. 2　复合材料液体成型

复 合 材 料 液 体 成 型 技 术（Liquid composite 
molding，LCM）是指将液态树脂注入已经铺设纤

维预制体的封闭模腔中，或加热熔融预先放入模腔

中的树脂，液态树脂在流动过程中完成对纤维的浸

渍，经聚合反应或固结，最终脱模成为复合材料制

品的制备技术，主要包括真空灌注（Vacuum assist‑
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ed resin infusion，VARI）、树 脂 传 递 模 塑（Resin 
transfer molding，RTM）、真空辅助树脂传递模塑

（Vacuum assisted resin transfer molding，VAR‑
TM）、高压树脂传递模塑（High pressure resin trans‑
fer molding，HPRTM）以 及 结 构 反 应 注 射 成 型

（Structural reaction injection molding，SRIM）等，图

4 为 VARTM 成型示意图。LCM 是复合材料广泛

使用的一种成型技术，具有以下优点：可生产的构件

范围广，成型方法不受产品形状限制，可生产各种复

杂形状的复合材料制品；产品性能优良，与手糊制件

相比，产品结构性能可提高 30% 以上；产品质量稳

定，重复性好；无 VOC 直接排放，对环境友好；设备

简单，成本低。颜春等［49］采用原位聚合 VARI 工艺

制备了 GF/APA6 复合材料层合板，并研究了聚合

工艺对复合材料层合板力学性能的影响。国内外学

者［7，50‑51］采用 RTM 方法成功获得了纤维增强 PBT复

合材料，并研究了工艺以及配方对复合材料成型质

量的影响。黎敏荣等［52］采用原位聚合 RTM 工艺制

备了连续玻璃纤维增强 APA6 复合材料，并研究了

纤维含量复合材料力学性能的影响。

2. 3　反应性热塑性复合材料热压成型

反应性热塑性复合材料热压成型是利用加热

模具对复合材料加一定的温度和压力条件，在模压

成型过程中，树脂流动充满模腔并再次充分浸润纤

维，最后经聚合获得复合材料制品的成型制备技

术。与热塑性复合材料热熔热压法相比，反应性热

塑性复合材料模压方法所需的温度和压力更低，这

也降低了对模压设备的要求，同时由于树脂黏度

低，树脂更容易浸润纤维，使得复合材料制品性能

更好，复合材料模压成型示意图如图 5 所示。杨斌

等［9］采用玻璃纤维机织布‑碳纤维机织布/CBT 预

浸料，利用热压工艺制备了混杂编织布/PBT 复合

材料层合板，并研究了混杂铺层对复合材料层合板

抗冲击能力的影响。 Ishak 等［53］利用模压设备，采

用原位聚合方法制备了连续玻璃纤维增强 PBT 复

合材料， 并研究了热压工艺对复合材料性能的

影响。

2. 4　热塑性复合材料原位拉挤成型

复合材料原位拉挤成型技术指的是在牵引设

备的牵引下，经过树脂浸润的连续纤维或其织物通

过加热成型模具，在模具内树脂发生聚合反应成为

高分子量聚合物，最后经冷却获得复合材料制品的

成型技术。具有以下优点：生产效率高，可连续化

大规模生产；设备简单，成本低；产品质量稳定，可

重复性高。Thieleke 等［54］使用己内酰胺的低黏度

反应性单体熔体浸渍纤维，采用原位拉挤技术制备

了连续纤维增强 APA6 复合材料，并研究了拉挤工

艺对制品力学性能的影响，成型示意图如图 6 所

示。中国航空制造技术研究院自主搭建了碳纤维

增强 APA6 复合材料原位拉挤成型平台，并结合原

位聚合技术成功制备了碳纤维增强 APA6 复合材

料平板。周佳慧［55］以该原位拉挤成型平台为基

础，通过调控配胶系统和拉挤系统相关参数，获得

了成型质量较好的复合材料平板和适用于碳纤维

增强 APA6 复合材料原位拉挤的高可靠性成型平

台 。 荷 兰 ARKEMA 公 司 Zoller 等［56］以 Elium 
C595 E 树脂为基体，采用原位拉挤方法获得了连

续玻璃纤维增强聚丙烯酸酯复合材料，研究了模具

温度、拉挤速度等拉挤工艺参数对制品性能的影

响，并最终获得了该树脂适宜的拉挤工艺。Luisier
等［57］以月桂内酰胺为反应单体，建立了考虑浸渍、

聚合以及冷却的仿真模型，获得了 APA12 原位拉

挤的最佳成型窗口。

2. 5　热塑性复合材料反应性挤出成型

热塑性复合材料反应性挤出成型技术是以螺

杆挤出机为成型设备，首先，将单体、引发剂、催化

图 4 复合材料 VARTM 成型示意图

Fig.4 Schematic diagram of VARTM of composites

图 6 APA6 复合材料原位拉挤成型示意图

Fig.6 Schematic diagram of in‑situ pultrusion of APA6 
composite

图 5 复合材料模压成型示意图

Fig.5 Schematic diagram of composite molding
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剂、增强体、预聚物等原料按比例加入螺杆，随着螺

杆的转动，树脂由入料口被输送到出料口，在此过

程中，树脂由单体及预聚物聚合成高聚物，最终经

冷却获得复合材料的成型技术。反应性挤出成型

技术具有以下优点：自动化程度高，可连续化大规

模生产；设备简单，成本低。

反应性挤出工艺与其他成型工艺不同，在其成

型过程会涉及树脂流动、聚合反应以及传热等多因

素的交互作用，因此树脂反应性挤出工艺的研究较

为复杂。数值仿真作为一种用来减少时间成本、减

轻工作量的研究方法，广泛用于反应性挤出工艺的

研究。国内外学者［58‑61］采用数值模拟方法，建立了

阴离子聚酰胺 6、聚苯乙烯、热塑性聚氨酯等树脂

的反应性挤出仿真模型，开展了对挤出工艺大量先

导性的研究，并获得了适宜的成型工艺参数。在仿

真研究的基础上，刘伟兴等［62］通过反应挤出方法

制备了聚甲基丙烯酸甲酯，并探究了挤出工艺对制

品性能的影响，研究结果表明，提高螺杆的旋转速

度，可以有效降低聚合物的分子量分布，进而提高

产物力学性能。赵明和 Rothe 等［63‑64］采用反应挤出

法制备了 APA6 纳米复合材料，研究了螺杆设计对

树脂分子量的影响，并获得了最佳的螺杆组合，在

该组合下，树脂分子量分布较窄。杨小燕等［65］通

过反应挤出法制备了玻璃纤维/APA6 复合材料，

获得了该材料最佳的挤出工艺和纤维预处理工

艺。Paquette 等［13］采用反应性挤出方法成功制备

了纳米复合材料，研究发现，纳米粒子的加入改善

了材料的耐热性。盛伟伟等［66］采用原位聚合方

法，利用双螺杆挤出设备制备了 PBT/碳纳米管复

合材料，大幅提升了材料的力学性能和导电性能。

目前，原位聚合热塑性复合材料成型方法的研

究还未完全成熟，仍存在很多亟需解决的问题。例

如：如何从成型工艺角度控制丙烯酸（酯）类树脂自

由基聚合反应过程中的放热温度、如何控制原位阴

离子聚合环境的洁净度、如何调控树脂适用期等，

这些问题都会影响原位聚合热塑性复合材料进一

步的工业应用。

3 总结与展望

聚对苯二甲酸丁二醇酯、聚酰胺、聚丙烯酸

（酯）以及热塑性环氧树脂等原位聚合热塑性树脂，

其聚合前驱体熔体黏度低，成型难度相对较易，特

别适合与纤维、颗粒复合制备纤维增强复合材料和

颗粒增强复合材料，还可以移植热固性复合材料的

低成本制备技术制备热塑性复合材料，如液体成

型、原位拉挤、反应性挤出等成型技术。原位聚合

热塑性复合材料在复合材料成型领域具有效率高、

成本低、难度小的优势，具备着替代热固性复合材

料和热熔热塑性复合材料的潜在能力。但是，原位

聚合热塑性复合材料研究起步较晚，距离其在工业

上的规模应用仍需克服许多困难，结合材料特性与

研究现状，原位聚合热塑性复合材料主要呈现以下

4 点发展趋势。

（1）PBT 和部分丙烯酸（酯）聚合物如聚甲基

丙烯酸甲酯韧性较差，随着科学技术的更新迭代，

对材料性能也提出了更严格的指标。传统的 PBT
和聚甲基丙烯酸甲酯已经很难满足使用要求，国内

外学者对树脂的增韧改性做了大量的研究工作，但

是，如何将增韧改性和成型制备工作进行耦合，即

在复合材料成型过程中考虑增韧处理对树脂物理

和化学性质的影响，成了未来可能的研究热点。

（2）己内酰胺等阴离子聚合树脂开环聚合反

应对环境洁净度的要求较高，如何控制环境的洁净

度甚至降低聚合反应对杂质的敏感度，是此类原位

聚合热塑性复合材料从实验制备走向规模化工业

制造必须解决的问题。

（3）丙烯酸（酯）聚合物在聚合过程中会产生反

应热，容易使制品产生缺陷。因此，预测和控制树

脂聚合过程中的放热温度将是该材料研究的重点。

（4）液体成型作为复合材料的一种低成本的成

型方法，重点关注树脂的适用期，工艺要求树脂拥

有更长的适用期。因此，关于如何有效控制和延长

树脂适用期的问题，亦将成为研究的热点。
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