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基于材料特性研究的聚酰亚胺加筋壁板缺陷控制

荀国立，李 跃，周长庚，林正杰
（中国航空制造技术研究院复合材料技术中心，北京 100130）

[ 摘要 ]　针对碳纤维增强聚酰亚胺树脂基复合材料 T 型加筋壁板典型结构在共胶接成型过程中因挥发分难以排除，

导致长桁端头局部蒙皮内部形成孔隙缺陷的问题，开展了材料特性与缺陷控制研究。为在固化反应开始之前实现挥

发分排除，利用差示量热扫描（DSC）技术，确定胶膜和预浸料的固化反应温度区间；分析黏温曲线，胶膜和预浸料在

290 ℃时均处于低黏度状态，可以通过加压排除挥发分；依据对热失重曲线（TGA）的分析，得知胶膜和预浸料在 290 
℃时的挥发分释放率分别为 67.94% 和 88.96%，表明该工艺制度对系统内挥发分具有排除效果。在此基础上，基于

对孔隙缺陷成因的分析，提出了长桁端头倒角的缺陷控制方案。结果表明，该方案可以有效减轻纤维屈曲并抑制孔

隙缺陷。
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隙、气泡等缺陷，降低力学强度、破坏

结构完整性。因此，结合合成机理研

究，改进挥发分排除方法以提升排除

效率，是当前聚酰亚胺体系 CFRP 成

型工艺领域的研究重点之一 [10–11]。

在当前碳纤维增强聚酰亚胺树

脂基复合材料领域，众多研究围绕材

料合成要素或成型工艺条件对元件

级样条性能的影响展开 [12–14]。而关

注构件成型工艺的研究较少，且主要

着眼于航空发动机涵道、机匣这类圆

柱形结构件的成型 [15–17]。针对机身

结构且致力于提升构件成型质量的

研究尚存在空白。

采用干长桁/湿蒙皮共胶接工艺

成型的聚酰亚胺树脂基 T 型加筋壁

板，长桁端头外侧蒙皮中易出现内部

孔隙缺陷问题。这一缺陷不仅严重

影响壁板的结构性能与可靠性，还对

型号产品的整体质量产生不利影响。

为攻克此难题，本文系统开展了材料

荀国立

  高级工程师，研究方向为碳纤维复

合材料成型工艺。

碳纤维增强树脂基复合材料

（CFRP）凭借轻质、高比强及结构可设

计等优势，在航空业应用广泛 [1–2]。将

CFRP 应用于飞行器机身、机翼等关

键部位时，能在维持结构强度与刚度

的同时大幅减重，进而提升燃油效

率、延长航程并改善操控性能，在航

天 [3]、车船等 [4–5] 领域也极具潜力。

然而，后机身部分与航空发动机距离

相近，其工况温度常在 300 ℃以上，

远超现阶段广泛应用的环氧树脂、双

马来酰亚胺树脂基复合材料的长期

使用温度。这一现状对 CFRP 的耐

温等级提出了更高要求。

聚酰亚胺树脂作为高性能热固

性聚合物，其热稳定性突出 [6]，可在

高温下长期保持性能稳定，良好地满

足了后机身结构件的材料使用需求。

同时聚酰亚胺树脂具有机械性能良

好，化学稳定性佳、介电性能优良、电

绝缘性好等优点，在先进复合材料领

域得到广泛应用 [7–8]。聚酰亚胺合成

基于二元酐与二元胺的缩聚反应，反

应过程会产生小分子挥发分 [9]，如酰

胺化阶段生成水。若成型时未有效

脱除这些挥发分，会在材料内形成孔
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在升温条件下物理及化学性质的研

究工作。周长庚 [18] 提出，在干长桁/
湿蒙皮的共胶接系统中，长桁边缘会

因热压罐 / 真空袋成型固有特性导

致的压力梯度而产生纤维屈曲。经

试验分析进一步验证，在聚酰亚胺

树脂体系中纤维屈曲的具体过程为：

加压点附近体系整体黏度较低，树脂

带动挥发分向低压区传递，当低压区

受到的固化压力低于周边，挥发分向

外扩散受阻，最终形成缺陷。本文针

对缺陷成型过程创新性提出了余量

倒角方案，可有效减轻纤维屈曲问

题，并抑制内部孔隙缺陷的产生。

1 试验及方法

1.1 试验材料

试验以国产 800 级碳纤维增强

聚酰亚胺树脂预浸料 （CCF800H/
AC721）为主材，固化后单层厚度为

0.125 mm，面密度为 230 g/m2。使用

JM–PI–3001 高温固化聚酰亚胺结构

胶膜 （J–415）作为胶粘剂，该胶膜单

层厚度为 0.2 mm，面密度为 260 g/m2。

1.2 T 型长桁的制备

采用 CCF00H/AC721 预浸料，依

据 [+45，0，– 45，90，– 45，0，+45，0] 的
铺层顺序，在长桁成型模具上进行铺

叠操作。A、B 两单元的铺叠角度需

保持对称，C 单元选用其中一种铺叠

角度。待 3 个单元完成铺叠后进行

组装，三者之间的三角形区域采用相

同材料制成的捻子条作为填料。

对完成铺叠和组装的零件进行

制袋，然后依次进行预处理和固化。

1.3 共胶接样板的制备

对已完成固化的长桁进行机械

加工，其理论尺寸的宽和高均为 40 
mm，腹板位于缘条中央，长桁长度 100 
mm。沿长桁长度方向对长桁缘条增

加5 mm余量，厚和宽的比例按照2∶5
进行倒斜角处理，标记为试验组。不

增加余量和倒角的标记为对照组。

采 用 CCF00H/AC721 预 浸 料

制备样板蒙皮，按照 [+45，0，– 45，

90，– 45，0，+45，0]s 的铺层顺序开展

铺叠作业，制成尺寸为 200 mm×100 
mm 的蒙皮。

针对已固化的 T 型长桁，需对其

胶接面实施打磨处理，仔细清理并彻

底去除胶接面松散的表层树脂。待

胶接面处理完毕后，将 JM–PI–3001
胶膜铺贴至该胶接面上，随后将 T 型

长桁胶接至样板蒙皮相应位置。

对完成 T 型长桁与蒙皮胶接的制

件进行制袋，然后依次进行预处理及

胶接共固化，从而获得共胶接样板。

1.4 预处理工艺与固化制度

完成铺叠与制袋的制件被送入

鼓风烘箱内进行预处理。预处理工

艺如下：在室温下抽真空，随后升温

至 80 ℃，并保温 1 h；接着升温至 100 
℃，保温 1 h；再升温至 150 ℃，保温 1 
h ；最后降温至 60 ℃以下后，将制件从

烘箱中取出。升、降温速率均设定为

3 ℃/min。
将制件送入热压罐中进行固化处

理。固化制度如下：在室温下抽真空，

以 3 ℃/min 的速率升温至 290 ℃，保

温 0.5 h，施加 1.5 MPa 的压力；随后以

1.5 ℃/min 的速率升温至 320 ℃，保温

1 h；再升温至 350 ℃，保温 12 h；最后

以 1.5 ℃/min 的速率降温至 60 ℃以

下，卸除压力后从热压罐中取出。

1.5 测试与表征

采用差示扫描量热仪 （Differential 
scanning calorimetry, DSC）开展热流

扫描试验，设定升温速率为 2 ℃/min。
运用 HR–2 型流变仪进行黏度测试，

升温速率同样设定为 2 ℃/min，转子

频率保持在 1 Hz。利用 TGA5500 型

热失重分析仪 （Thermalgravimetric 
analysis, TGA）实施热失重分析，在室

温至 400 ℃阶段，升温速率设置为 3 
℃/min；在 400~800 ℃区间，升温速率

调整为 5 ℃/min。
差示扫描量热仪、流变仪和热

失重分析仪使用的样品选择同样的

制备方法。预浸料样品或胶膜样品在

鼓风烘箱中经过预处理后，进行送样。

预处理工艺与 1.4 节中相同。样品裁

切至合适尺寸后，进行相应测试。

共胶接样板经剖切、打磨后，采

用 Smartzoom 5 型超景深显微镜对

其剖切面进行金相显微镜观察。并

采 用 Metalab Pro 2.0 Metallographic 
Software 进行孔隙率分析。为提升

分析准确性，选取对照组的缺陷区，

以及试验组相应位置的等面积区域

进行 3 次分析，并分别记录。

2 结果与讨论

2.1 固化反应温度监测

如图 1 所示，在 275~375 ℃的温

度区间内，胶膜和预浸料均清晰地呈

现出一个显著的放热峰。具体而言，

胶膜的放热峰呈现出相对宽泛的特

征，其温度跨度为 275~375 ℃，峰值

为 324.52 ℃；而预浸料的放热峰较

窄，温度范围 290~375 ℃之间，峰值在

341.16 ℃。这一现象从本质上反映了

树脂体系内固化交联反应的进程。

胶膜和预浸料的固化反应分别

在 275 ℃和 290 ℃开始，此时体系内

部的分子结构会向高分子量、高交联

度方向转变，进而导致挥发分排出困

难。为避免聚合反应产生的小分子

挥发分滞留于体系内部，需尽量在温

度升至该区间前将其排出。

进一步聚焦于预浸料的 DSC 曲

线，在 150~175 ℃的温度区间内，展现

出典型的、符合聚合物玻璃化转变特

征的变化趋势。这一特征有力地证明，

在预浸料体系内部存在一定含量的聚

合物。这些聚合物的来源，一方面可

能是预浸料制备过程中所固有的；另

一方面，也极有可能是在预处理阶段，

由于体系内的化学反应新生成的。

2.2 体系黏度随温度变化趋势

采用流变仪获取胶膜和预浸料

的黏温曲线，如图 2 所示。胶膜的黏

度自升温开始便呈现出单调递减的

趋势，直至温度达到 208.58 ℃时，黏

度达到最低值，随后黏度转而上升。

在初始阶段，较低的聚合物含量使体
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系内分子间的相互作用较弱，为黏

度的降低创造了条件；随着温度的

升高，树脂的酰胺化反应逐渐发生，

这一化学反应改变了体系内的分子

结构，促使黏度开始上升。当温度上

升至约 242.63 ℃时，胶膜黏度达到

峰值，随后开始呈现出振荡下降的趋

势，这一复杂的变化过程可能受到多

种因素的综合影响，其中材料内部的

酰胺化、亚胺化反应尤为关键。最终

胶膜黏度在 275~300 ℃区间内再次

达到低点，可以识别为胶膜的工艺窗

口期。

当温度从室温逐渐升高，预浸料

体系内残留的溶剂产生挥发，树脂状

态逐渐由溶液态转变为固态。从黏

温曲线可以看出，预浸料的黏度在低

温区间呈上升趋势，在 170 ℃左右达

到峰值。而随着温度进一步升高，树

脂经过玻璃化转变先后进入橡胶态

和黏流态。这在黏温曲线中表现为：

当温度超过 170.61 ℃后体系黏度的

快速下降。黏温曲线在 203.59 ℃和

269 ℃分别出现了一处拐点，但并未

改变黏度持续下降的总体趋势，这一

现象可能暗示着酰胺化、亚胺化反应

对分子链段的活动产生了影响。

进一步观察发现，胶膜的黏度在

291.59 ℃时开始呈现出大幅度的上升

态势，并在 332.71 ℃时达到最高值。

这是由于发生固化反应产生了黏度

剧变。而预浸料的黏度直至 319.22 
℃才大幅度的上升。这是由材料体

系差异所导致的。胶膜、预浸料黏度

大幅度提升的起始温度区间，与通过

DSC 测试所预测的结果相对应。

胶膜和预浸料在 290 ℃时的黏

度均在 100 Pa·s 左右，可以认为此

时二者均处于工艺窗口期内。结合

固化制度，此时通过热压罐进行加

压，同时对材料体系进行抽真空处

理，可以有效地将内部的挥发分排出

到体系之外。

2.3 热失重法分析挥发分释放温度点

从图3的TGA曲线中可以看到，

图 1 胶膜及预浸料 DSC 曲线

Fig.1 DSC curves of adhesive film and prepreg
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图 2 胶膜及预浸料的黏温曲线

Fig.2 Viscosity – temperature curves of adhesive film and prepreg
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图 3 胶膜及预浸料的热失重曲线

Fig.3 TGA curves of adhesive film and prepreg
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胶膜和预浸料发生热失重具有明显

的阶段性，温度范围分别在 150~250 
℃、 300~350 ℃、 550~700 ℃。在 150~
250 ℃区间，热失重主要归因于体

系内酰胺化和亚胺化反应的发生； 
300~350 ℃时，亚胺化和交联反应成

为热失重的主要驱动力； 550~700 ℃
阶段，热失重主要源于分子链段的热

裂解反应。

结合表 1 中的测试数据可知，在

室温至 290 ℃区间，胶膜和预浸料的

热失重比例分别为 4.26% 和 2.66%，

这是体系内挥发分脱除导致的。当

温度提升至 350 ℃时，胶膜和预浸料

的热失重比例达到 6.27% 和 2.99%。

据此可知，在 290 ℃时，胶膜和预浸

料的挥发分释放比例分别为 67.94%
和 88.96%。根据试验采用的长桁尺

寸和蒙皮尺寸，可计算出胶膜和预

浸料的质量比为 0.004∶0.48。因此

可以计算得出，290 ℃时，共胶接试

板体系整体挥发分释放完成比例为

88.60%，表明固化制度对挥发分具有

良好的排除效果。

2.4 缺陷成因分析与缺陷控制验证

在图 4 的对照组长桁端头剖面

金相图中可清晰观察到，未进行端头

处理的长桁端头蒙皮中有明显的缺

陷气孔，气孔周边有富树脂区，而且

缺陷区伴随了隆起趋势的纤维屈曲。

基于上述材料特性研究，体系内部的

挥发分排除效果与固化压力具有强

相关性。结合干长桁/湿蒙皮共胶接

工艺的固有特性，在长桁端头外侧，

存在固化压力相对较低的区域。树

脂发生酰、亚胺化反应，产生的挥发

分会随树脂流动进入低压区，加之周

边区域压力更大，挥发分在该区域滞

留，这是产生缺陷的主要原因。

进一步地，本文对长桁的端头区

进行增加余量及倒角处理，避免了该

区域产生低压区，从而控制缺陷。从

试验组长桁端头金相剖面图来看，纤

维屈曲和内部孔隙均被消除，如图 5
所示。

本文对试验组和对照组分别进

行了一次重复试验，如图 6 所示。为

验证这种方案在工程型号中的可行

性，对试验组 （重复）的长桁倒角进

行了打磨去除。进一步对所有试样

的低固化压力区局部孔隙率和纤维

屈曲高度进行分析，结果统计如表 2
所示。

虽然重复试验的对照组孔隙率

相较首次试验略有下降，但还是显著

高于试验组的孔隙率数据。对照组

表 1 胶膜与预浸料热失重比例表

Table 1 Heat loss ratio of adhesive film and
                                  prepreg %

项目 胶膜 预浸料

290 ℃失重率 4.26 2.66

350 ℃失重率 6.27 2.99

290 ℃挥发分释放率 67.94 88.96

图 4 对照组金相显微镜观察图及实物图

Fig.4 Metallographic microscope images and physical photos of the control group

（a）剖面金相显微镜观察图 （b）实物图

图 5 试验组金相显微镜观察图及实物图

Fig.5 Metallographic microscope images and physical photos of the experimental group

（a）剖面金相显微镜观察图 （b）实物图

图 6 试验组和对照组重复试验的金相显微镜观察图

Fig.6 Metallographic microscope images of repeated experiments for the control and 
experimental groups

（a）试验组 （b）对照组
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的纤维屈曲高度在首次试验和重复

试验中均处于相同水平。试验表明，

增加余量并进行倒角处理的方案对

降低纤维屈曲趋势、抑制内部缺陷具

有显著成效。

3 结论

（1）胶膜和预浸料的固化反应

分别在 275 ℃和 290 ℃发生。系统

内挥发分排除须控制在体系温度高

于 290 ℃前完成。

（2）胶膜和预浸料的黏度低点

均在 290~320 ℃区间内，这与材料固

化制度的加压点相吻合，有利于体系

内部挥发分的排除。

（3）TGA 测试结果说明，胶膜和

预浸料的挥发分释放均分两个阶段完

成，这可能和聚酰亚胺材料体系的酰

胺化和亚胺化高度关联。在 290 ℃对

体系加压，具有挥发分排除的效果。

（4）产生缺陷的原因：体系进入

低黏度温度区间后，挥发分随树脂流

动向长桁端头低压区转移，最后产生

纤维屈曲和蒙皮内部缺陷。

（5）在长桁端头增加余量并进

行倒角处理，可以有效地减轻纤维屈

曲，并抑制内部缺陷的产生。
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