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文　 摘　 考察了高韧性预浸料用环氧树脂体系黏度对预浸料加工工艺的影响ꎬ探讨了涂膜和预浸复合工

艺参数对预浸料质量的影响ꎬ采用热熔法工艺成功制备了高柔性低面密度预浸料ꎮ 评价了预浸料的质量参数ꎬ
单层厚度达到(２５±５) μｍꎬ具有优良的粘结性和铺覆性ꎮ 力学性能测试结果表明ꎬ相对于常规厚度预浸料ꎬ高
柔性低面密度预浸料复合材料的层间断裂韧性、层剪强度和弯曲强度分别提高了 １９ ％、２７.７ ％ 和 １５.３ ％ꎮ 微

观形貌观察表明高柔性低面密度预浸料制备的复合材料具有较好的界面结合强度ꎮ
关键词　 热熔法预浸料ꎬ低面密度ꎬ断裂韧性ꎬ复合材料界面

中图分类号:ＴＱ３２７.３ ＤＯＩ:１０.３９６９ / ｊ.ｉｓｓｎ.１００７－２３３０.２０１６.０４.０１０

Ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ ａｎｄ Ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ ｏｆ Ｈｉｇｈｌｙ￣Ｆｌｅｘｉｂｌｅ Ｐｒｅｐｒｅｇ Ｗｉｔｈ Ｌｏｗ Ｓｕｒｆａｃｅ Ｄｅｎｓｉｔｙ

ＬＩＵ Ｄａｗｅｉ　 　 ＬＩ Ｂｏ　 　 ＬＩ Ｇａｎｇ　 　 ＹＡＮＧ Ｘｉａｏｐｉｎｇ
(Ｓｔａｔｅ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｏｒｇａｎｉｃ￣Ｉｎｏｒｇａｎｉｃ Ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓꎬ Ｂｅｉｊｉｎｇ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ ｏｆ Ｃｈｅｍｉｃａｌ ａｎｄ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙꎬ Ｂｅｉｊｉｎｇ　 １０００２９)

Ａｂｓｔｒａｃｔ　 Ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔｓ ｏｆ ｖｉｓｃｏｓｉｔｙ ｏｆ ｈｉｇｈ ｔｏｕｇｈｎｅｓｓ ｅｐｏｘｙ ｒｅｓｉｎ ｏｎ ｐｒｅｐｒｅｇ ｐｒｏｃｅｓｓ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｗｅｒｅ ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄꎬ
ａｎｄ ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔｓ ｏｆ ｐｒｏｃｅｓｓ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｄｕｒｉｎｇ ｆｉｌｍ ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ ａｎｄ ｉｍｐｒｅｇｎａｔｉｏｎ ｏｎ ｐｒｅｐｒｅｇ ｑｕａｌｉｔｙ ｗｅｒｅ ｄｉｓｃｕｓｓｅｄ. Ｔｈｅ
ｈｉｇｈｌｙ￣ｆｌｅｘｉｂｌｅ ｐｒｅｐｒｅｇ ｗｉｔｈ ｌｏｗ ｓｕｒｆａｃｅ ｄｅｎｓｉｔｙ ｗａｓ ｓｕｃｃｅｓｓｆｕｌｌｙ ｆａｂｒｉｃａｔｅｄ ｔｈｒｏｕｇｈ ｈｏｔ￣ｍｅｌｔ ｍｅｔｈｏｄ.Ｔｈｅ ｐｈｙｓｉｃａｌ ｐｒｏｐ￣
ｅｒｔｉｅｓ ｏｆ ｈｉｇｈ￣ｆｌｅｘｉｂｌｅ ｐｒｅｐｒｅｇ ｗｉｔｈ ｌｏｗ ｓｕｒｆａｃｅ ｄｅｎｓｉｔｙ ｗｅｒｅ ｅｖａｌｕａｔｅｄꎬ ｗｈｉｃｈ ｈａｓ ａ ｔｈｉｃｋｎｅｓｓ ｏｆ (２５±５) μｍ ａｎｄ ｈａｓ
ｓｔａｂｌｅ ｑｕａｌｉｔｙ ａｎｄ ｇｏｏｄ ｍａｎｕｆａｃｔｕｒａｂｉｌｉｔｙ. Ｔｅｓｔｉｎｇ ｒｅｓｕｌｔｓ ｓｈｏｗｅｄ ｔｈａｔ ｔｈｅ ｍｅｃｈａｎｉｃａｌ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ
ｍａｄｅ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｕｌｔｒａ￣ｔｈｉｎ ｐｒｅｐｒｅｇ ａｒｅ ｅｎｈａｎｃｅｄ ｅｓｐｅｃｉａｌｌｙ ｆｏｒ ｔｈｅ ｉｎｔｅｒｌａｍｉｎａｒ ｆｒａｃｔｕｒｅ ｔｏｕｇｈｎｅｓｓꎬ ｉｎｔｅｒｌａｍｉｎａｒ ｓｈｅａｒ
ｓｔｒｅｎｇｔｈ ａｎｄ ｆｌｅｘｕｒａｌ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ. Ｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ ｏｂｓｅｒｖａｔｉｏｎ ｉｎｄｉｃａｔｅｄ ｅｘｃｅｌｌｅｎｔ ｉｎｔｅｒｆａｃｉａｌ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｏｆ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ ｐｒｅ￣
ｐａｒｅｄ ｆｒｏｍ ｈｉｇｈ￣ｆｌｅｘｉｂｌｅ ｐｒｅｐｒｅｇ ｗｉｔｈ ｌｏｗ ｓｕｒｆａｃｅ ｄｅｎｓｉｔｙ.

Ｋｅｙ ｗｏｒｄｓ　 Ｈｏｔ￣ｍｅｌｔ ｐｒｅｐｒｅｇｓꎬＵｌｔｒａ￣ｔｈｉｎꎬＦｒａｃｔｕｒｅ ｔｏｕｇｈｎｅｓｓꎬＩｎｔｅｒｆａｃｉａｌ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ

０　 引言

碳纤维复合材料具有比强度比模量高、耐腐蚀和
可设计性好等突出优势[１]ꎬ是未来航天航空先进复
合材料的重要发展方向ꎮ 碳纤维预浸料是复合材料

理想的中间材料ꎬ可以精确地控制树脂和纤维的含

量ꎬ其质量和性能参数可以显著影响复合材料的成型
过程ꎬ并最终影响复合材料制品的性能[ ２ ]ꎮ 通过调
整预浸料的质量和性能参数(如厚度、树脂含量等)、
铺放层数、铺放位置和次序等可以实现复合材料的可
设计性[ ３ ]ꎮ 常规单向预浸料的单层厚度通常为 ０.１０
~０.３０ ｍｍꎬ面密度 １２０ ~ ３００ ｇ / ｍ２ꎬ由于航天航空领
域对复合材料结构优化设计的需要ꎬ低面密度预浸料
(超薄预浸料)的需求日益凸显ꎬ其单层预浸料厚度

要达到 ０.０３~０.０４ ｍｍꎬ面密度小于 ７０ ｇ / ｍ２ꎬ而且对
于预浸料复合材料的高柔性提出了更高的要求ꎮ 鉴

于实际应用需求ꎬ本文采用热熔法工艺制备了高柔性

低面密度预浸料ꎬ考察了树脂体系黏度特性对预浸料
加工工艺的影响ꎬ探讨了涂膜和预浸复合工艺参数对
预浸料质量的影响ꎬ评价了低面密度预浸料的质量参

数ꎬ并研究了预浸料复合材料的力学和界面性能ꎮ
１　 实验
１.１　 原材料

碳纤维:日本东丽公司 Ｔ３００－３Ｋꎬ预浸料用高韧
性环氧树脂体系由北京化工大学先进复合材料中心
自行研制ꎮ
１.２　 预浸料制备工艺参数

根据预浸料的树脂含量ꎬ确定树脂胶膜面密度ꎬ
根据树脂粘温特性设置涂膜温度ꎬ制备环氧树脂胶膜
待用ꎮ 在预浸复合之前ꎬ根据预浸料厚度要求设置相

应的辊筒间隙(压力)、辊筒温度、牵引速度等参数ꎬ
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然后启动预浸机ꎬ将上下两层胶膜同时和铺展的碳纤

维进行热压复合ꎬ制备高柔性低面密度预浸料ꎬ确定

的具体工艺参数见表 １ꎮ
表 １　 预浸料制备工艺参数

Ｔａｂ.１　 Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｃａｌ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｏｆ ｐｒｅｐｒｅｇ

设备 热板温度 / ℃ 热辊温度 / ℃ 牵引速度 / ｍ􀅰ｍｉｎ－１

涂膜机 ９５ ８５ １５~３０

预浸机 １２０~１２５ １２５ ５~１５

１.３　 复合材料成型工艺

高柔性低面密度预浸料制备复合材料成型工艺:
１３０℃ / １ ｈ ＋ １８０℃ / ２ ｈꎬ １３０℃ 开始加压 ０. ５ ＭＰａꎬ
１８０℃加压 ６ ＭＰａ 并保压 ２ ｈꎮ
１.４　 性能测试与表征

复合材料的弯曲性能测试参照 ＧＢ / Ｔ ３３５６—
１９８２ꎬ层间剪切强度测试参照 ＧＢ / Ｔ ３３５７—１９８２ꎬ断
裂韧性 ＧＩＣ 测试参照 ＡＳＴＭ Ｄ５５２８—１９９４ꎬ所有力学

性能试验在 Ｉｎｓｔｒｏｎ 公司的 ５６００ 型力学试验机上进

行ꎮ 采用 Ｚｅｉｓｓ Ｓｕｐｒａ５５ 扫描电子显微镜观察复合材

料断面的微观形貌ꎮ
２　 结果与讨论

２.１　 树脂体系黏度特性的影响

在预浸料制备过程中ꎬ对加工工艺性和预浸料质

量影响最大的因素是树脂体系的黏度和粘性ꎮ 要制

备高柔性低面密度预浸料ꎬ树脂的黏度不能太高ꎬ否
则树脂胶膜厚度难以减小ꎬ树脂黏度小有利于制备低

面密度胶膜ꎬ同时有利于复合过程中碳纤维的开纤ꎮ
但树脂胶膜的粘性同时会变大[４]ꎬ在预浸复合时树

脂胶膜不容易从离型纸剥离ꎬ因而预浸料的加工工艺

性变差ꎮ 对于本实验制备的高柔性低面密度预浸料

而言ꎬ树脂体系的热压预浸黏度最好控制在 ５ ~ １０
ｋＰａ􀅰ｓꎬ所研制的树脂体系在 ８５~１２５℃时的黏度基本

在上述黏度范围之内ꎬ这也是确定预浸料制备工艺中

涂膜温度和预浸复合工艺参数的主要依据ꎮ 图 １ 为

树脂体系的黏温曲线ꎮ

图 １　 高柔性低面密度与常规预浸料树脂体系的黏温曲线

Ｆｉｇ.１　 Ｖｉｓｃｏｓｉｔｙ￣ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｐｒｏｆｉｌｅ ｏｆ
ｕｌｔｒａ￣ｔｈｉｎ ａｎｄ ｃｏｍｍｏｎ ｐｒｅｐｒｅｇｓ

２.２　 加工工艺参数的影响

２.２.１　 涂膜温度的影响

涂膜温度包括加热板温度和涂胶辊温度ꎬ对树脂

胶膜的制备有重要影响ꎮ 涂胶辊温度主要影响树脂

的成膜性ꎬ如果温度太低ꎬ胶膜厚度会变大ꎬ不利于制

备低面密度胶膜ꎻ如果涂胶辊温度太高ꎬ树脂黏度太

小ꎬ制备胶膜过程中无法形成均匀胶膜ꎮ 加热板主要

起到预热树脂的作用ꎬ其影响作用与涂胶辊温度基本

相同ꎮ 因此ꎬ为确保低面密度树脂胶膜的厚度和质量

稳定性ꎬ必须严格控制涂胶辊温度和加热板温度ꎮ 本

文研制的树脂体系在 １５０℃下的凝胶时间为 ９.５ ｍｉｎꎬ
因此确定最佳涂膜温度为 ８５℃ꎬ该温度下黏度约为

７􀆰 ５ ｋＰａ􀅰ｓꎬ完全满足低面密度预浸料的工艺要求ꎮ
２.２.２　 预浸复合工艺参数的影响

在预浸复合工艺参数中ꎬ辊筒间隙(压力)和温

度是最重要的两个参数ꎮ 辊筒间隙主要用来控制预

浸料的厚度ꎬ从而影响预浸料中的树脂含量以及树脂

对碳纤维的浸润效果ꎮ 但由于辊筒温度变化时ꎬ会引

起树脂体系密度和黏度等变化ꎬ对树脂的浸润效果影

响更大ꎮ 因而根据所研制的高韧性预浸料树脂体系ꎬ
辊筒间隙和温度是需要同时调整的[５]ꎮ

对于高柔性低面密度预浸料的制备ꎬ必须从树脂

涂膜和预浸复合两个工艺过程进行控制ꎬ选择最适宜

的涂膜温度、辊筒间隙(压力)和温度ꎬ调控树脂体系

的黏度和粘性在合理范围内ꎬ有利于提高树脂对碳纤

维的浸润性ꎬ获得粘结性和铺覆性良好的低面密度预

浸料ꎮ 本文研制的树脂体系最佳预浸温度为 １２５℃ꎮ
２.３　 高柔性低面密度预浸料的质量参数

通过控制树脂体系黏度、涂膜和预浸复合的工艺

参数ꎬ成功制备了高柔性低面密度碳纤维预浸料ꎮ 预

浸料中碳纤维平整连续ꎬ没有明显交叉、起皱或断裂

等缺陷ꎻ预浸料中树脂分布均匀ꎬ没有明显的树脂富

集区和缺胶区ꎮ 常规预浸料的单位面积碳纤维质量

为(１３０±５) ｇ / ｍ２ꎬ低面密度预浸料的单位面积碳纤

维质量为(３０±５) ｇ / ｍ２ꎬ所制备预浸料的质量参数见

表 ２ꎬ可见高柔性低面密度预浸料的单层厚度可以达

到 (２５±５) μｍꎮ
表 ２　 预浸料的质量参数

Ｔａｂ.２　 Ｐｈｙｓｉｃａｌ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｏｆ ｐｒｅｐｒｅｇｓ

体系 树脂含量 / ％ 面密度 / ｇ􀅰ｍ－２ 单层压厚 / μｍ

低面密度 ４０±５ ６０±５ ２５±５

常规 ３５±５ ２００±５ １４０±１０

２.４　 复合材料的力学性能

图 ２ 列出了高柔性低面密度预浸料复合材料层

剪强度和断裂韧性 ＧＩＣꎬ并与常规预浸料复合材料进

行了对比ꎮ 常规预浸料制备的复合材料层剪强度为

７０.７ ＭＰａꎬ断裂韧性 ＧＩＣ为 １ ６６６ ＭＰａꎮ 而高柔性低面

密度预浸料制备的复合材料层间剪切强度达到 ９０.３
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ＭＰａꎬ断裂韧性 ＧＩＣ为 １ ９８３ ＭＰａꎬ分别提高了 ２７.７ ％
和 １９ ％ꎮ

图 ２　 高柔性低面密度与常规预浸料的

复合材料层剪强度和断裂韧性

Ｆｉｇ.２　 ＩＬＳＳ ａｎｄ ＧＩＣ ｏｆ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ
图 ３ 是高柔性低面密度与常规预浸料制备的复合

材料弯曲性能数据对比ꎮ 可以看出ꎬ相对于常规预浸

料ꎬ由高柔性低面密度预浸料制备的复合材料ꎬ弯曲强

度和模量分别提高了 １５􀆰 ３％ 和 ５.４％ꎮ

图 ３　 高柔性低面密度与常规预浸料的复合材料弯曲性能

Ｆｉｇ.３　 Ｆｌｅｘｕｒａｌ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｏｆ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ
相对于常规预浸料复合材料ꎬ由高柔性低面密度

预浸料制备的复合材料的层剪强度、断裂韧性和弯曲

性能均有提高ꎬ一方面是由于所研制的高韧性预浸料

用环氧树脂体系的渗透性和浸润性有了很大的提高ꎬ
实现了复合材料的高柔性ꎻ另一方面在高柔性低面密

度预浸料的制备过程中ꎬ纤维束被完全展开和拉直ꎬ
对于提高碳纤维的强度效率起到了一定效果ꎮ
２.５　 复合材料界面

复合材料 ＧＩＣ测试样条的断面 ＳＥＭ 照片如图 ４
所示ꎮ 从常规预浸料复合材料断面形貌可看出ꎬ纤维

表明较光滑ꎬ树脂对于纤维的浸润性较差ꎮ 而高柔性

低面密度预浸料制备的复合材料断面处ꎬ纤维表面包

覆大量环氧树脂ꎬ纤维与树脂界面结合十分紧密ꎬ无
清晰的界面层ꎬ由于纤维与树脂较强的界面结合力ꎬ
部分纤维发生断裂ꎬ这在复合材料断裂时可以吸收大

量能量ꎬ从而大大的提高了复合材料的层剪强度和断

裂韧性[６]ꎮ

图 ４　 预浸料断面 ＳＥＭ 照片

Ｆｉｇ.４　 ＳＥＭ ｉｍａｇｅｓ ｏｆ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ
３　 结论

通过调控高韧性预浸料用环氧树脂体系黏度、粘
性和反应活性ꎬ确定了最佳的制备工艺参数ꎬ其中涂

膜温度为 ８５℃预浸复合温度为 １２５℃ꎬ采用热熔预浸

机成功制备了单层预浸料厚度小于 ３０ μｍ 的高柔性

低面密度预浸料ꎮ 与常规预浸料制备的复合材料相

比ꎬ由高柔性低面密度预浸料制备的复合材料力学性

能更高ꎬ特别是层间断裂韧性、剪切强度显著提高ꎬ分
别提高了 １９％、２７. ７％ꎮ 复合材料断面形貌分析表

明ꎬ相比常规预浸料ꎬ高柔性低面密度预浸料的树脂

基体对于纤维的浸润性更好ꎬ纤维与树脂具有更强的

界面粘结作用ꎮ 因此高柔性低面密度预浸料能更好

地发挥碳纤维的增强作用ꎬ从而全面提高了复合材料

的力学性能ꎮ
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