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摘要: 针对先进复合材料树脂膜渗透成形技术 ( RF I) 中的树脂膜, 分析了其成形的基本过程, 在测定树脂体系的基

本粘度-温度关系基础上, 采用树脂膜 /离型纸的拉伸剪切实验方法测定了树脂膜的拉伸剪切强度, 研究了树脂膜在不

同温度及速度下的剪切载荷-位移关系及内聚破坏及界面破坏的转变温度范围。结果显示, 破坏形式的转化是决定剪

切强度-温度依赖性的关键。确定了实验树脂体系的成膜工艺区间的下限。
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Abstract: T he manufacturing pr ocessing of r esin film used in r esin film infusion technolog y was

briefly analyzed. Based on the measur ement of visco sity-temperature relationship of resin sy stems,

tensile sheer test w as conducted to invest igate the tr ansit ion temperature range from cohesion failure

to interface failure, and shear load-displacement behav io r. T he results show ed that the t ransit ion of

failur e behav ior fr om cohesion to m ix tur e or inter face w as the key w hich dominated the r elat ionships

betw een shear strength and test temper ature. T he temperature low er limit for the resin f ilm manu-

facturing w as determ ined by results of tensile sheer test .
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　　飞机的主承力结构上应用碳纤维复合材料不仅

性能得到提高, 而且相对于金属结构达到 20%～30%

的减重效率。但是复合材料结构的制造成本较高[ 1]。

因此降低复合材料的制造成本已成为航空复合材料

技术发展的基本目标。为此, 以 RT M (树脂传递模

塑) 为代表的复合材料液态成形技术重新受到重视。

　　RTM 成形大尺寸结构时闭合模具成本很高, 而

缝纫及加筋类结构及预浸料/热压罐技术难以实现大

厚度及型材的浸渍。为克服上述困难, 在 RT M 技术

的基本原理上发展出树脂膜渗透成形 ( RFI) 技术, 并

首先在航空复合材料结构中得到应用
[ 2]
。在 RFI成形

技术中工装组合是前期工作的核心
[ 3]
, 其基本方式与

预浸料/热压罐技术大致相同。不同之处在于树脂集

中铺放在增强材料预制体下 (或间层插入增强材料铺

层间)。RFI 成形过程中, 预先铺放在增强体下的树脂

膜在热作用下熔融低粘度化。低粘度化的树脂在压力

或毛细作用下沿增强体厚度方向渗透, 完成对增强体

的浸渍后, 在热压作用下固化形成复合材料。RFI 技

术由于是短程浸渍克服了长程流动, 可以缩短成形周

期从而节省制造成本。同时树脂体系的粘度可以相对

较高, 这为树脂体系的高性能化提供了研究的基础。

　　树脂膜的制备是 RFI 成形技术应用的关键之一,

是保证复合材料性能水平的重要环节。另一方面树脂

膜操作特性也影响RFI 成形的铺覆性。树脂膜制备在

制膜机上进行, 其基本过程如图 1所示。

　　树脂膜的制备成形过程, 实际为树脂体在固定的

刮刀与离型纸之间的狭缝运动过程, 树脂能成膜必须

满足的条件为: 在一定工艺条件下 (主要为刮膜温度

及刮膜速度) 树脂的内聚力小于树脂与离型纸之间的

界面结合力。只有满足上述条件才能保证树脂在通过

刮刀缝与离型纸之间时能形成稳定连续的树脂膜, 否

则会出现树脂与离型纸之间的滑移从而树脂阻塞在

刮刀缝之后, 不能稳定连续成膜。研究这种界面结合

力与内聚强度的比较关系是本研究的主要工作内容。

1　实验方法

　　树脂体系为自制多官能环氧/芳香胺/热塑性树

脂, 热塑性树脂在体系中的含量 (质量分数) 分别为
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图 1　树脂膜成形基本过程

Fig. 1　Schemat ic diagram of res in film manu facturin g

0% , 6% , 11% , 17% , 其相应体系分别标为B0, B1,

B2, B3。树脂制膜温度为90℃, 制膜速度为2m / min。

使用条形搭接试样, 搭接面积为 25mm×25mm。拉伸

剪切实验在 Inst ron 4442-500N 上进行。环境箱为自

制。采用Brookf ield DV-I 旋转粘度仪测试粘度。

2　结果与讨论

2. 1　树脂体系的基本粘度-温度关系

　　树脂体系的粘度-温度关系如图 2所示。

图 2　不同树脂体系的粘度-温度关系

Fig. 2　Viscosity-temperatu re cur ves of resins

　　树脂体系中, 热固性组分的分子量一般在几百至

一千左右, 而热塑性组分的分子量则在几万左右, 因

此热塑性树脂含量增加时, 体系在同一温度下的粘度

会大大增加。

　　实验用树脂体系均含有一定量的热塑性树脂 ( B0

空白体系除外)。由于在粘度测定时受限于设备条件,

因而无法在较低温度下获得粘度值。按照高分子材料

的流变-形变的统一性描述[ 4]观点,实际上这种软固体

(或半固体) 物料在剪切载荷作用下已更接近于形变

过程, 而远离流变过程。而在低温下及高粘度半固体

的条件下这种剪切载荷-形变-流变关系正好反映了树

脂膜成形的工艺条件范围。

2. 2　树脂膜拉伸剪切实验研究

2. 2. 1　典型的拉伸剪切载荷-位移关系

　　50℃时 B2体系在不同加载速率下典型的拉伸剪

切载荷-位移曲线如图 3所示。图 3中的载荷-位移曲

线均有一致的表现形式。曲线分为三个阶段: 加载初

期位移较小增加, 载荷即迅速增大, 直到出现载荷峰

值。该阶段树脂膜表现出一定程度的线性刚性。达到

峰值载荷的位移随加载速度增加而增大。加载速度 V

= 5, 10, 50mm/ min 峰值载荷时的位移分别是 0. 326,

0. 472, 0. 608mm。载荷出现峰值后, 随位移增加载荷

迅速下降到一定程度。该阶段, 载荷-位移的关系符合

指数关系下降。当加载速度V = 5mm/ m in时, 位移在

0. 3262mm 内; V = 10mm/ min, 位移在 0. 4722mm

内; V = 50mm/ min, 位移在 0. 6082mm 内时, 其回归

系数 R
2
分别为 0. 92, 0. 98, 0. 99, 表现出良好的回归

关系。在该阶段后, 载荷-位移关系基本符合线性关

系, 呈缓慢下降趋势。

图 3　不同加载速度下 B2体系的拉伸剪切实验载荷-位移曲线

Fig. 3　Load-displacemen t cu rves of resin

B2 at variou s loadin g rates

　　这种典型的载荷-位移关系反映出树脂膜在拉伸

剪切情况下的应力-应变-时间关系。将载荷刚性上升

阶段 (从初始加载点到载荷峰值) 按线性处理, 用峰

值载荷 (应力) 与其对应的位移 (表观应变) 之比表

示为表观刚度。加载速度提高, 树脂膜的表观刚度提

高, V = 5, 10, 50mm/ min时, 表观刚度分别为 18,

22, 91kPa。加载的初始阶段, 高分子材料由于有粘性

滞后现象, 链段来不及随加载过程伸展, 其响应外载

过程中随拉伸速度提高滞后程度越大, 应变增加速度

越小, 从而表观刚度越大, 峰值载荷 (以及峰值应

力) 也越大。这些均符合高分子材料的基本粘弹性特

性。载荷峰值后的过程也同样如此。该过程是树脂的

链段松驰过程。第三阶段的载荷稳定下降则与拉伸过

程中拉伸剪切面积的减少有关。

　　典型拉伸剪切试样的破坏形式均是树脂膜的内

聚破坏。这些峰值载荷均表现为树脂在该温度、速度

条件下的树脂内聚强度。在 RFI技术树脂膜的制备过

程中, 树脂的内聚破坏条件 (而不是界面破坏条件) ,
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是树脂体在成膜刀缝中形成连续膜的基本条件。研究

拉伸剪切条件下的树脂膜的内聚破坏条件及剪切破

坏条件范围, 可以提供树脂制备可成形工艺范围。

2. 2. 2　不同条件下拉伸剪切载荷-位移关系

　　在 24, 28, 40, 42, 50℃温度下 B1, B2, B3体

系的拉伸剪切强度与加载速度关系曲线如图 4所示。

　　40, 42, 50℃ (图 4c- e) 条件下各树脂体系显示

出良好的拉伸剪切强度-加载速度依赖性。随着加载

速度增加拉伸剪切强度大体呈线性关系增加。而在

24, 28℃ (图 4a, b) 条件下时, 则不同树脂体系的拉

伸剪切强度与速度关系依赖性规律不一致。这其中最

为关键的是温度。在 40℃及以上时, 所有试样的破坏

均是树脂膜层内聚破坏形式。而 24, 28℃温度下则是

树脂膜层与离型纸的界面破坏。破坏形式的不同, 使

测试结果与速度的关系依赖性发生变化。在内聚破坏

情况下, 高分子材料的受载变形行为符合粘弹性特

征; 而界面破坏条件下, 试样的破坏不仅受到树脂膜

粘弹特征的影响, 更为主要的是存在界面复杂应力状

态及界面特性的影响, 规律性不明显。

　　图 4表现出另一个特点, 树脂体系中热塑性含量

增加 (如B3最大) , 内聚破坏的强度增加, 而界面破

坏时体系中热塑性含量增加, 界面破坏的强度反而相

对较小。因为, 在内聚破坏时, 相对高分子量的高强

度组分热塑性树脂含量增加 (热固环氧组分是分子量

相对较低的低聚物) , 在树脂体系中起更大的作用。界

面破坏时, 界面强度已不是完全由树脂膜的内聚强度

控制, 而是主要取决于界面的浸润性及浸润界面强

度, 而高热塑性树脂含量的 B3体系, 测试温度下浸润

程度十分困难, 界面润湿效果较差导致了较低的界面

结合力。

　　不同加载速度下拉伸剪切强度随温度的变化关

系如图 5所示。拉伸剪切强度随温度的变化, 明显地

出现三个区域, 在低温时 ( 30℃以下) 拉伸剪切试样

均出现界面破坏, 而在高温时 ( 40℃以上) 试样均出

现内聚破坏。可以预见, 在这两个区域间应该能存在

混合破坏的过渡区。在内聚破坏的情况下, 拉伸剪切

强度随温度升高而逐渐下降; 在界面破坏情况下加载

速度低于50mm/ m in时, 界面破坏强度随测试温度升

高而升高。加载速度为50mm/ min时, B3体系仍随温

度而升高, 而 B1, B2体系则随温度升高而下降。界面

破坏条件下, 界面润湿程度及润湿界面强度两个因素

影响试样的界面强度。可以理解高温会促使高粘度体

系对界面的润湿, 这种情况在加载速度较小时会使润

湿界面强度随升温而下降的趋势体现不出来, 从而提

高界面强度。较高的加载速度时, 温度对粘度相对较

小的体系B1, B2有较大的影响, 使其总体效果表现出

随温度升高而下降的趋势。而高粘度体系 B3的强度

本身对温度敏感性较小 (分子量相对较大) , 润湿界面

的强度较小, 而另一方面粘度下降, 界面润湿能力增

加较大, 因而界面强度随温度升高而继续升高。

图 4　不同温度下 B1, B2, B3体系拉伸剪切强度-加载速度关系

Fig. 4　Relationship betw een lap shear st rength an d loading

rate of sys tem B1, B2 and B3 at various temper atures

( a) 24℃; ( b) 28℃; ( c) 40℃; ( d) 42℃; ( e) 50℃
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图 5　不同加载速度下拉伸剪切强度随温度的变化关系

Fig. 5　Relat ionsh ip b etw een lap sh ear st ren gth

and temperatur e at various loading rates

( a) 5mm/ min ; (b ) 10mm / min; ( c) 50mm/ min

2. 3　树脂膜成膜工艺区间分析

　　由于树脂膜的拉伸剪切实验过程与树脂膜的制

膜过程十分相近, 因而通过树脂膜的拉伸剪切实验确

定树脂膜在剪切力作用下发生内聚及界面破坏的转

变范围, 可以作为树脂膜成膜工艺区间确定的下限区

间。当然一般情况下, 树脂膜的内聚破坏强度在提高

温度后会继续下降, 有利于树脂成膜过程的进行。但

是, 这种温度的提高必须以树脂的固化反应开始点作

为理论上限。同时对于成膜工艺的要求, 这种高温还

必须能保证树脂的流变特性, 以便在离型纸上连续成

膜, 不至于过度流淌而形成不连续的珠滴形态。

　　结合图 5温度-拉伸剪切强度关系曲线可有如图

6所示的关系。一般情况下内聚强度随温度升高而下

降; 界面强度由低粘体系的随温度升高而下降逐步转

变为高粘度体系随温度升高而上升。对 RFI工艺过程

而言, 树脂成膜的基本条件为树脂的内聚强度低于界

面结合强度, 才能使树脂膜成形过程中离型纸相对树

脂无滑动, 从而在离型纸上成形出连续的树脂膜。由

图 6可知, 树脂的成形温度应该跨过界面破坏区域及

混合破坏区域, 提高至发生树脂内聚破坏的区域。内

聚破坏与混合破坏区的温度分界即为树脂膜成形温

度范围的下限。实验范围内, 树脂膜的成形最低温度

应该在 40℃以上。在粘度-强度变化趋势上, 采用较低

的粘度体系, 有利于在成形工艺条件下降低其内聚强

度, 便于树脂成膜。

图 6　RFI树脂膜成膜工艺条件区间分析

Fig. 6　Sch emat ic diag ram of proces sing condit ion

region of res in f ilm u sed in RFI

3　结论

( 1) 热塑性树脂改性的环氧体系中热塑性树脂含

量的增加会大幅度提高树脂体系的粘度。

( 2) 树脂膜拉伸剪切实验的载荷-位移关系, 呈现

三阶段形式。加载速度对剪切强度有较明显影响。

( 3) 对实验的树脂体系而言, 拉伸剪切破坏形式

在 30～50℃之间出现由内聚破坏向界面破坏的转变,

温度越高, 越易于内聚破坏。

( 4) 利用拉伸剪切实验可以确定树脂体系的成膜

工艺区间的下限。
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