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柔性反对称层合复合材料的制备及其力学性能

黄耀丽 1，宇峰 1，董钢 1，邵慧奇 2

(1.中航西安飞机工业集团股份有限公司，西安 710089； 2.东华大学纺织科创中心，上海 210620)

摘要： 针对层合复合材料热稳定性和力学性能研究在复合材料构件应用中的重要性，采用反对称铺层和刮刀涂

层的方法制备了聚酰亚胺纤维增强聚二甲基硅氧烷复合材料。通过热重分析、拉伸测试等方法研究了铺层层数、成

型温度、成型时间、纤维铺层密度和纤维线密度变化对其力学性能的影响。结果表明，该反对称层合复合材料在

300 ℃之前质量损失率仅为0.66%，具有优异的热稳定性。随着功能层铺层层数的增加，拉伸强度和拉伸弹性模量均

呈现逐渐增加的趋势。随着成型温度的不断升高，拉伸强度和拉伸弹性模量均呈现先增加后减小的趋势。随着成型

时间的不断增加，拉伸强度先增加再减小，拉伸弹性模量表现出先减小后增加再减小的趋势。随着纤维铺层密度的

增加，拉伸强度呈现先增加后减小再增加的趋势，拉伸弹性模量呈现逐渐增加的趋势；随着纤维线密度的增加，复合

材料的拉伸强度和弹性模量均呈现逐渐增加的趋势。
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Preparation and mechanical properties of flexible antisymmetric laminated composites
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Abstract ： In view of the importance of studying thermal stability and mechanical properties of laminated composites in the 

application， polyimide fiber reinforced polydimethylisoxane composites were prepared by means of antisymmetric laying and 

scraper coating. The effects of laying numbers， molding temperature， molding times， fiber laying density and fiber linear density 

on its mechanical properties were studied by thermogravimetric analysis and tensile test. The results show that the antisymmetric 

laminated composite has a low mass rate of only 0.66% at 300 ℃ ， indicating excellent thermal stability. The tensile strength and 

modulus of elasticity both show an increasing trend with the increase of laying number. The tensile strength and modulus of elastici‐

ty show an increasing trend first and then decreasing with the continuous increase of the moulding temperature. With the continuous 

increase of the moulding time， the tensile strength first increases and then decreases， while the modulus of elasticity shows a trend 

of first decreasing then increasing and then decreasing. With the increase of fiber laying density， the fracture strength shows a trend 

of first increasing then decreasing and then increasing， and the elastic modulus shows a trend of gradual increase. With the increase 

of fiber linear density，the tensile strength and elastic modulus of composites increase gradually.
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随着复合材料技术的日渐成熟，越来越多的纤

维增强柔性复合材料不但被应用于建筑、航空航天

等重点领域，也时常被应用到传感器、驱动器、共形

天线等智能集成领域[1-3]。纤维增强柔性复合材料

主要由纤维增强体和基体组成[4-5]。因此合适的聚

合物基体和增强体的选择对复合材料的应用领域

至关重要。在基体选择方面，聚二甲基硅氧烷

(PDMS)作为一种基体材料，具有环境友好性、超疏

水性、优异的拉伸性能和良好的热稳定性，被科研

人员不断应用在各种结构功能件上[6-8]。在纤维选
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择方面，聚酰亚胺(PI)纤维因具有高强、高模、耐高

低温性能，不断地被应用在特种工程领域[9-11]。

层合复合材料是航空航天领域应用最多的复

材结构之一，具有良好的承载、减震、质轻和隔音的

功能[12-13]。反对称铺层是指在复合材料层合板的成

型过程中，将两层材料中的纤维以相反的顺序交替

铺放，使得整个层合板呈现出反对称性。正是由于

这种特性的存在，反对称铺层的方式可以在一定程

度上解决层合复合材料在单一方向上力学性能分

布不均的问题。在反对称层合板性能研究方面，张

雅倩等[14]和赵健[15]运用复合材料层合板理论研究了

反对称层合板的非线性后屈曲，结果发现随着铺层

层数的增加，其临界屈曲载荷也逐渐增加。此外，

李谨[16]提出了多种解决层合复合材料耦合效应的设

计方法。张博宇等[17]研究了湿热环境下反对称铺层

板的性能并进行了非线性动力学建模。可以发现，

目前关于反对称复合材料的研究大多集中在结构

屈曲、扭转性能评估方面，关于反对称层合复合材

料自身力学性能的研究较少。

在之前的研究中，笔者发现采用反对称铺层的

方法不仅可以在一定程度上解决层合复合材料在

单一方向上力学性能分布不均的问题，而且可以制

备出具有双稳态特征的层合复合材料，同时对影响

双稳态性能的诸多因素进行了分析[18-20]。其中双稳

态性能是指具有两个稳定构型的特殊结构，具有明

显的低能量输入特点。但是除了双稳态性能外，热

稳定性和力学性能更是所有复合材料在工程应用

中比较受关注的一点，这与复合材料构件的应用场

景息息相关。

因此笔者采用反对称铺层的方式制备一种柔

性层合复合材料并研究其热力学性能是至关重要

的。为了精准预测和评估反对称层合复合材料的

力学性能，笔者研究了铺层层数、成型温度和成型

时间对其力学性能的影响，为反对称层合复合材料

的工程化应用提供了参考。

1 实验部分

1. 1　主要原材料

PDMS： Sylgard 184 硅弹性体，黏度为 5500 

mPa·s，美国道康宁有限公司；

PI 纤维：直径 160 µm，密度 1.44 g/cm3，江苏先

诺新材料科技有限公司；

PI静电纺膜：厚度80 µm，湖南工程学院。

1. 2　仪器及设备

烘箱：DZF-6020，上海精宏设备有限公司；

分析天平：PX124ZH，奥豪斯仪器有限公司；

数显恒温测速磁力搅拌器：HJ-2B，常州金坛友

联仪器研究所；

热重(TG)分析仪：TGA8000，珀金埃尔默公司；

电子万能试验机：MTS E42. 503 ， 美特斯工业

系统(中国)有限公司。

1. 3　反对称层合复合材料制备

采用反对称铺层和刮刀涂层的方法制备了 PI

纤维增强PDMS层合复合材料，具体制备流程如图

1所示。

从图 1可以看出，首先将PI纤维按照实验设定

的纤维铺层密度铺放在已经擦拭干净的玻璃板上。

然后将PDMS基础剂和固化剂按 10∶1的质量比混

合，室温脱泡 30 min。其次将脱泡后的PDMS溶液

倒在已经铺放好PI纤维的玻璃板上，然后放置在高

温烘箱中 100 ℃预固化 5 min，形成功能层；随后将

厚度为80 µm的PI静电纺膜放在预固化功能层上，

该PI静电纺膜的作用主要是为了保持PI纤维增强

PDMS功能层的残余热应变，提供支撑作用；最后将

PI纤维按照实验设定的纤维铺层密度反对称铺放

在PI静电纺膜上，其中纤维铺层密度是指每1 cm内

所铺放的纤维根数；其次将脱泡后的PDMS溶液倒

在上述铺放好PI纤维的PI静电纺膜上，最后放置在

高温烘箱中100 ℃固化2 h。

图2为反对称层合复合材料的示意图及其实物

图，可以看出，该反对称层合复合材料由功能层(定

向PI纤维增强PDMS复合膜)和支撑层组成。

PI fibers were laid 

in 0 ° direction

Paving PI electrospun

membrane

PI fibers were laid 

PDMS curing agent

PDMS base agent

Curing at 100 °C

PDMS�coating

PDMS coating

Configure PDMS 
solution

Pre-curing at 100 °C 
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in 90 ° direction

for 2h

Composite 
molding

图1　反对称层合复合材料制备流程图

Fig. 1　Preparation flow chart of antisymmetric laminated composite
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1. 4　测试与表征

采用电子万能试验机测试反对称层合复合材

料的拉伸性能。测试标准选择 GB/T 1447-2005。

按照标准制备矩形状的样品，尺寸为 100 mm × 0.2 

mm × 100 mm。拉伸速度选择 50 mm/min，标准距

离50 mm。

采用TG分析仪检测反对称层合复合材料的热

稳定性，以 10 ℃/min 的升温速度从 50 ℃上升到

800 ℃。

2 结果与讨论

2. 1　热稳定性分析

热稳定性的分析有助于确定复合材料的应用

环境，保证材料不受损，图3为反对称层合复合材料

的TG-DTG曲线。

根据质量变化趋势可以将复合材料热稳定性

曲线分为 3 个阶段，首先是初始升温阶段 (50~

300 ℃)，此时的质量损失率为 0.66%，质量变化很

小，说明双稳态驱动器在 300 ℃以下具有优异的热

稳定性。其次是在 300~700 ℃，此时总质量损失率

为52.05%，但是在450~700 ℃的质量损失就达到了

45.49%。这说明该层合复合材料的各项性能已经

急剧下降，已经不适合再应用。最后是在 700~

800 ℃，此时质量损失率为 3.5%，认为是热分解后

产生的残留物质挥发。总之，该层合复合材料具有

良好热稳定性，可长期应用300 ℃以内的高温环境。

2. 2　力学性能分析

2.2.1　铺层层数对拉伸性能的影响　

为了研究功能层铺层层数对该反对称层合复

合材料拉伸性能的单一影响，采用 150 ℃的成型温

度、200D的PI纤维、5根/cm的铺层密度和 2 h的成

型时间精确控制工艺。图4所示为铺层层数对反对
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(c)  Tensile elastic modulus
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图4　铺层层数对反对称层合复合材料拉伸性能的影响

Fig. 4　Effect of laying numbers on tensile properties of antisymmetric 

laminated composites
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图3　反对称层合复合材料的TG-DTG曲线

Fig. 3　TG-DTG curves of antisymmetric laminated composites
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Functional layer

PDMS

图2　反对称层合复合材料示意图

Fig. 2　Schematic diagram of antisymmetric laminated composite
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称层合复合材料力学性能的影响。

从图 4a 可以看出，随着功能层铺层层数的增

加，反对称层合复合材料的最大应力显著增加，但

断裂应变的变化不大，最大应力随着铺层层数的增

加而增加；从图4b和图4c可以看出，随着铺层层数

的增加，拉伸强度和拉伸弹性模量均呈现逐渐增加

的趋势。且当铺层层数为 6 时，拉伸强度达 50.17 

MPa，拉伸弹性模量为822 MPa，说明铺层层数对复

合材料力学性能的影响较大。这主要是因为随着

铺层层数的增加，纤维含量逐渐增大，该反对称层

合复合材料的各层纤维在拉伸过程中出现了断裂

不同时性。

2.2.2　成型温度对力学性能的影响　

除了功能层层数外，该反对称复合材料在成型

过程中的成型温度对其力学性能也存在着不可忽

略的影响，为了研究成型温度对该反对称层合复合

材料力学性能的单一影响，采用2层的功能层层数、

200D的PI纤维、5根/cm的铺层密度和2 h的成型时

间精确控制工艺。图5为成型温度对反对称层合复

合材料力学性能的影响。

从图5a可以看出，当成型温度为最小值110 ℃

时，最大应力仅为22.54 MPa，这是因为当成型温度

较低时，PDMS 和 PI 纤维之间的界面结合力较弱，

交联并不完全，因此力学性能较弱；随着成型温度

的不断升高，反对称层合复合材料的最大应力和应

变变化不大，但当成型温度达到190 ℃时，最大应力

显著降低，仅为17.74 MPa，这是由于过高的成型温

度使PDMS在固化过程中发生了过度交联，内部化

学键发生了破坏。

从图 5b~图 5c可以看出，随着成型温度的不断

升高，拉伸强度和拉伸弹性模量均呈现先增加后减

小的趋势。且当成型温度为 150 ℃时，拉伸强度达

26.45 MPa，拉伸弹性模量为 490 MPa，说明成型温

度对复合材料力学性能的影响较大。这主要是因

为成型温度的变化逐渐影响到 PDMS 的交联度和

PDMS与PI纤维之间界面结合力的大小。

2.2.3　成型时间对力学性能的影响　

除了成型温度的影响外，成型过程中的成型时

间对复合材料力学性能也存在着不可忽略的影响，

为了研究成型时间对该反对称层合复合材料力学

性能的单一影响，采用 2层的功能层层数、200 D的

PI纤维、5根/cm的铺层密度和150 ℃的成型温度精

确控制工艺。

图6为成型时间对反对称层合复合材料力学性

能的影响。从图6a可以看出，当成型时间为2 h时，

应力-应变曲线对应的最大应力最大，为26.23 MPa。

当成型时间为 4 h时，应力-应变曲线对应的最大应

力最小，为 17.48 MPa。从图 6b~图 6c可以看出，随

着成型时间的不断增加，拉伸强度先增加再减小，

在成型时间为 2 h 时，达到最大值 26.45 MPa；随着

成型时间的不断增加，拉伸弹性模量表现出先减小

后增加再减小的趋势，在成型时间为1 h时，达到最
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(b) Tensile strength

(c) Tensile elastic modulus 
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图5　成型温度对反对称层合复合材料拉伸性能的影响

Fig. 5　Effect of moulding temperature on tensile properties of

antisymmetric laminated composites
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大值 540 MPa，这是因为当成型时间为 1 h时，对应

的反对称层合复合材料的应变较小。综合来看，当

成型时间为 2 h时，复合材料拉伸强度和拉伸弹性

模量均处于中等水平。

2.2.4　纤维铺层密度对力学性能的影响　

纤维在复合材料中起主要的承载作用，为了研

究纤维铺层密度对该反对称层合复合材料力学性

能的单一影响，采用 2 层的功能层、200 D 的 PI 纤

维、150 ℃的成型温度和2 h的成型时间精确控制工

艺。图7为纤维铺层密度对反对称层合复合材料力

学性能的影响。从图7a可以看出，随着铺层密度的

增加，复合材料的最大应力明显增加。从图 7b~图

7c可以看出，随着铺层密度不断增加，断裂呈现出

先增加后减小再增加的趋势，在铺层密度为9根/cm

时，达到最大值43 MPa；随着铺层密度的不断增加，

拉伸弹性模量逐渐增加，其中当铺层密度为5根/cm

和 7根/cm时，拉伸弹性模量几乎相等。综合来看，

当铺层密度为9根/cm时，其拉伸强度和拉伸弹性模
(a) Stress-strain curve

(b) Tensile strength 

(c)  Tensile elastic modulus 
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图6　成型时间对反对称层合复合材料力学性能的影响

Fig. 6　Effect of moulding times on mechanical properties of antisym‐

metric laminated composites
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图7　纤维铺层密度对反对称层合复合材料力学性能的影响

Fig. 7　Effect of fiber laying densities on mechanical properties of anti‐

symmetric laminated composites
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量最大，这是因为随着铺层密度的增加，纤维含量

逐渐增加，复合材料的力学承载性能逐渐增强。

2.2.5　纤维线密度对力学性能的影响　

为了研究纤维线密度对该反对称层合复合材

料力学性能的单一影响，采用2层的功能层、5根/cm

的铺层密度、150 ℃的成型温度和2 h的成型时间精

确控制工艺。图8为纤维线密度对反对称层合复合

材料力学性能的影响，从图 8a可以看出，随着纤维

线密度的增加，复合材料的最大应力呈现出先增加

再减小的趋势。

从图 8b~图 8c可以看出，随着线密度的不断增

加，拉伸强度及其弹性模量均呈现逐渐增加的趋

势，当线密度为200 D时，拉伸强度为26 MPa，拉伸

弹性模量为450 MPa，这是因为随着线密度的增加，

纤维逐渐变粗，纤维体积含量逐渐增加，力学性能

逐渐增强。

3 结论

通过对反对称层合复合材料的热稳定性、力学

性能的研究分析，主要得出以下结论：

(1)该反对称层合复合材料在50~300 ℃质量损

失率仅为 0.66%，这说明该复合材料可以在 300 ℃

以内的高温环境中进行长期应用；随着温度的持续

升高，300~450 ℃质量损失率为 5.9%，随后质量急

剧下降，这说明在温度高于450 ℃时，该复合材料性

能急剧下降。

(2)随着功能层铺层层数的增加，拉伸强度和拉

伸弹性模量均呈现逐渐增加的趋势，当铺层层数为

6时最大拉伸强度达 50.17 MPa，拉伸弹性模量 822 

MPa；随着成型温度的不断升高，拉伸强度和拉伸弹

性模量均呈现先增加后减小的趋势，当成型温度为

150 ℃时，拉伸强度达 26.45 MPa，拉伸弹性模量达

490 MPa；随着成型时间的不断增加，拉伸强度先增

加再减小，在成型时间为 2 h 时，达到最大值 26.45 

MPa，随着成型时间的不断增加，拉伸弹性模量表现

出先减小后增加再减小的趋势，在成型时间为 1 h

时，达到最大值540 MPa。

(3)当纤维铺层密度为 9 根/cm 时，其拉伸强度

及其弹性模量最大；当线密度为200 D时，力学性能

最优，其拉伸强度为 26 MPa，拉伸弹性模量为 450 

MPa，主要是由于纤维含量增加引起的力学性能增

强。
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