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基于交流阻抗法的复合多层石墨烯丁羟推进剂
老化监测研究

段磊光，霍怡伟，郭剑锋，王鑫峰
（火箭军工程大学，陕西 西安 710025）

摘摘 要要：为探索一种固体推进剂老化无损监测方法，以复合多层石墨烯丁羟推进剂为实验对象，

在 60 ℃的高温环境下进行热加速老化实验。使用了一种新型无源无线式便携固体发动

机推进剂老化数据采集系统，利用其阻抗参数采集模块测量丁羟推进剂不同老化时间

的交流阻抗实部和阻抗虚部参数，制成交流阻抗谱；通过交流阻抗谱分析丁羟推进剂

的交流阻抗参数与老化时间的关系；最后基于该关系，利用BP神经网络算法对热加速

老化条件下推进剂的寿命进行了预测。结果表明：最小性能梯度为 10-6、最高失败次

数为6时，预测结果最佳。
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Study on Aging Monitoring of Composite Multi-layer Graphene
HTPB Propellant Based on AC Impedance Method

DUAN Leiguang，HUO Yiwei，GUO Jianfeng，WANG Xinfeng
（Rocket Force University of Engineering, Xi’an 710025, Shaanxi）

ABSTRACT: In order to explore an AC impedance-based non-destructive monitoring method
for solid propellant aging, this paper took composite multi-layer graphene HTPB propellants as
the experimental object and conducted thermal acceleration aging experiments under a high tem-

perature environment of 60℃. The AC impedance spectrum was drawn by real parts and imagi-
nary parts of the AC impedance measured by the impedance parameter acquisition module and a
new passive wireless portable solid engine propellant aging data acquisition system.By the AC im-

pedance spectrum, relationship between the AC impedance parameters of HTPB and aging time
was analyzed. Accordingly, the aging life of solid propellants under thermal accelerated aging con-
ditions was predicted with the assistant of the BP neural network algorithm. Results showed that
the best prediction result is achieved when the minimum performance gradient is 10-6 and the
maximum number of failures is 6.
KEYWORDS: solid rocket motor；aging monitoring；AC impedance method；HTPB propel-

lant；BP neural network
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端羟基聚丁二烯（Hydroxyl-terminated Poly-
butadiene，HTPB）推进剂（简称丁羟推进剂）已

经成为国内外大多数战略、战术导弹发动机的动

力源材料。在长期贮存、一次消耗、不可更换的

服役条件下，固体推进剂内部组分会发生一系列

不可逆的物理化学变化，这些老化反应会使导弹

武器的性能指标大大降低[1]，严重影响军队实战

能力。研究推进剂的贮存性能（老化规律）可对

老化条件下的推进剂进行状态判定及寿命预估。

为了不破坏导弹的完整性，国外利用光、声、磁

等现代光谱技术实现了对固体推进剂老化寿命的

无损评估，微机电传感器应用于固体推进剂的老

化研究逐渐成为主流。美国 Sandia国家实验室借

助光学传感器系统测定推进剂老化过程中产生的

NO2 浓度，以此为依据对推进剂老化性能进行评

估[2]。Brouwer等[3]在固体火箭发动机中植入双界

面应力传感器和化学传感器，通过测量推进剂老

化过程中应力状态和氧含量的变化，实现了对推

进剂老化性能的监测。Lopatin等[4]在 2015 年利用

嵌入式光纤传感器对固体推进剂进行了健康监测

试验，获得了推进剂材料的老化模量。

国内研究起步虽比国外稍晚，但也取得了大

量研究成果，张守诚等[5]基于高频机电阻抗法对

发动机界面结构试件进行了健康监测实验，利用 2

种粘贴在材料表面的压电传感器检测了界面脱粘

的损伤情况。艾春安等[6]采用声-超声检测技术检

测了发动机结构的粘接质量，实现了对复合材料

冲击损伤的快速检测。段磊光等[7]从固体推进剂

的电学性能和力学性能两方面入手，基于压电阻

抗法开展了一系列推进剂老化监测试验，对推进

剂的机械阻抗谱进行分析，实现了对推进剂老化

健康状态的无损原位检测。

但是，上述方法都会不同程度上对固体推进

剂的结构造成损伤，经过长时间的贮存，传感器

与推进剂之间的粘合结构会发生变化，从而影响

推进剂老化的长期监测。目前，国内外还没有通

过交流阻抗法对推进剂的老化性能进行研究。交

流阻抗法属于一种无损性质的原位监测方法，只

需将接头固定在推进剂表面两端进行阻抗测量，

分析老化期间推进剂阻抗参数的变化规律，研究

推进剂电导特性与老化时间的相关性，最终实现

对推进剂老化寿命的无损预估。基于此，本文制

备了复合多层石墨烯丁羟推进剂，在 60 ℃的高温

环境下进行热加速老化实验，使用了一种新型无

源无线式便携固体发动机推进剂老化数据采集系

统，利用该系统的阻抗参数采集模块测量了固体

推进剂老化后的交流阻抗实部和阻抗虚部参数，

制成交流阻抗谱。最后利用BP神经网络算法进行

热加速老化条件下固体推进剂寿命的预测。

1 电导推进剂制备与性能测试

1.1 电导推进剂制备

由于石墨烯具有高比表面积（2 630 m2 /g）、
高强度（50~300 GPa）、良好导电和导热性能

（导热率 3 000W/（m·K））、表面易官能化、良

好电磁性能等特性，使其在传感器、电容器、储

氢等方面应用广泛。利用这种特性，本文将石墨

烯应用于固体推进剂中，用于调节其电导性能和

力学性能。

复合多层石墨烯丁羟推进剂的基础配方采用

固含量为 88%的丁羟三组元体系，通过添加一定

用量的石墨烯材料来提高电导率。实验所用的推

进剂，固体填料为高氯酸铵（Ammonium Per-
chlorate，AP）和铝粉，其中，AP 质量分数为

69.5%，铝粉质量分数为 18.5%。添加的复合导电

石墨烯质量分数为0.5%[8]。

根据标准 QJ 924—1985 《复合固体推进剂单

向拉伸试验方法》，按照设计配方制备好样品，随

后用立式捏合机真空捏合并浇铸成长方体状。固

化完成后，沿着浇铸方向将其切割成 40 mm×

10 mm×5 mm的长方体状[9]。

1.2 推进剂各项性能测试

对不同固含量的复合多层石墨烯丁羟推进剂

进行电导性能测试，多层石墨烯添加质量分数为

0.5%的丁羟推进剂，电阻率与固含量关系如图 1

所示。可以发现，随着固含量的增加，电阻率降

低，推进剂的导电性能增加。

对多层石墨烯质量分数为 0.1%和 0.5%的推进

剂进行工艺性能和力学性能测试。表 1是采用落球

黏度计测试的 45 ℃下推进剂药浆起始黏度和药浆

黏度随时间变化情况，以此评估推进剂药浆的工

艺性能。测试结果发现，推进剂黏度随着复合多

层石墨烯配比的增加而增大。

按照 GJB 770B—2005 《火药试验方法》 中

413.5 《最大抗拉强度、断裂强度、最大伸长率和

断裂伸长率单项拉伸法》 进行力学性能测试，结

果见表2。
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图图 11 复合多层石墨烯丁羟推进剂电阻率与固含量关系复合多层石墨烯丁羟推进剂电阻率与固含量关系

Fig. 1 Relationship between the multi-layer graphere-

added HTPB propellat’s resistivity and mass fraction of

solid filler

表表 11 推进剂药浆黏度随时间变化测试结果推进剂药浆黏度随时间变化测试结果

Tab. 1 Test results of propellant slurries varying along

with time

批号

A

B

C

石墨烯质量

分数/%

0.1

0.5

1.0

η0 h/
( Pa·s )

301.3

356.8

361.9

η1h/
( Pa·s )

398.5

439.3

443.7

η2 h/
( Pa·s )

524.9

586.1

594.3

η3 h/
( Pa·s )

653.5

679.2

685.4

注：η0 h 为推进剂药浆混合结束后黏度。

表表 22 力学性能测试结果力学性能测试结果

Tab. 2 Test results of mechanical properties

编号

1

2

3

4

5

6

7

8

9

批号

A

B

C

A

B

C

A

B

C

温度/℃

20

20

20

55

55

55

-40

-40

-40

拉伸强度/MPa
0.605

0.623

0.650

0.286

0.267

0.240

1.585

1.604

1.665

伸长率/%

68.9

64.7

58.4

76.4

65.5

55.0

50.9

48.5

44.7

由表 2可以发现，推进剂常温、高温和低温力

学性能优良，复合多层石墨烯与推进剂其他组分

相容性良好，对推进剂力学性能影响较小。推进

剂配方试验表明，添加了复合多层石墨烯的丁羟

推进剂具有良好的导电性能，同时具备较好的工

艺性能，能够完成装药测试。并且复合多层石墨

烯对HTPB固体推进剂力学性能的影响较小。

2 固体推进剂老化监测系统实验

2.1 交流阻抗法原理

推进剂在贮存过程中由于HTPB黏合剂与AP
颗粒之间的交联反应，导致推进剂机械性能下降

的同时产生缩聚，影响石墨烯在推进剂中的分布，

从而使得推进剂产生电导特性的变化。

交流阻抗法的原理是通过复杂阻抗的测定来

对材料的电导特性进行分析。交流阻抗法测量推

进剂阻抗的简单构造如图 2 所示，在固体推进剂

系统的输入端施加交流信号，利用探针在输出端

获取响应信号，通过分析激励信号与响应信号之

间的关系来研究固体推进剂材料的电导特性[10]。

对于推进剂材料而言，其电导特性随着老化时间

的增加而发生变化。通过交流阻抗法测量老化前

后推进剂的复杂阻抗，可以得到其电导特性的变

化情况。具体来说，老化过程可能引起推进剂中

离子导电机制变化、化学吸附机制变化以及晶体

结构演变等，从而影响其电导特性。

图图 22 交流阻抗法测量推进剂阻抗的简单构造交流阻抗法测量推进剂阻抗的简单构造

Fig. 2 Simple structure of AC impedance method-based

propellant impedance measurement

电解质表征部分是由HTPB推进剂在老化过

程中产生的氧化还原反应和离子交换而引起的。

电解质中的离子在电极表面发生反应，生成电荷，

在电解质/电极界面形成双层电容 Cd，又由于电解

质的电导率不同，所以会出现电荷转移电阻 Rd。

电解质表征部分的阻抗 Zd 可以表示为

Zd = Rd - j
1
ωCd

（1）

式中：ω为频率。

阻抗表征部分用来描述HTPB推进剂的热效

应，其电路模型是 2 个 RLC电路并联，分别表示

固相和孔隙相。固相的热效应主要体现在化学键

的断裂和形成、分子结构的改变等方面。这些变

化可能导致材料电导率发生改变，因为电导率与
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材料中的载流子浓度和迁移率有关，而这些因素

受材料结构和化学键的影响[11]。固相电路由电感

L s、电阻 R s 和电容 C s 组成，电阻 R s 表示固相电极

的电阻，电感和电容表示固相中的热效应。因此，

表征固相热效应的阻抗 Z s 可以表示为

Z s = R s + jωL s - j
1
ωC s

（2）

孔隙相的热效应主要体现在孔隙形态和大小

变化、孔隙中存在的气体种类和浓度变化等方面。

这些变化可能影响载流子的扩散和迁移，从而影

响材料的电导特性。孔隙相电路由电感 Lp、电阻

Rp 和电容 Cp 组成，电阻 Rp 表示孔隙相电极的电

阻，电感和电容表示孔隙相中的热效应。因此，

表征孔隙相热效应的阻抗 Zp可以表示为

Zp = Rp + jωLp - j 1
ωCp

（3）

推进剂等效电路模型总阻抗 Z可表示为

Z = Zd +
Z sZp
Z s + Zp

（4）

将式（1）、（2）、（3）代入式（4）可得

Z = Rd - j 1
ωCd

+

( R s + jωL s - j 1
ωC s

)( Rp + jωLp - j 1
ωCp

)

R s + Rp + j ( ωL s + ωLp -
1
ωC s

- 1
ωCp

)

（5）

2.2 固体推进剂阻抗测量原理

为了实现便携、灵活度高及远程实时监测结

构健康状态的目标，实验采用基于AD5933阻抗测

量芯片的无线阻抗测量仪器，原理如图 3所示。

AD5933是一款高精度阻抗测量芯片，内部集

成的直接数字频率发生器可以产生特定频率来激

励推进剂试件，试件上得到的响应信号被模拟数

字转换器（Analog to Digital Converter，ADC）采

样，并通过芯片上的数字信号处理（Digital Sig-
nal Process，DSP）模块进行离散傅立叶变换，从

而得到试件在输出频率下的阻抗实部值和虚部值 。

2.3 推进剂试件的阻抗测量

依据国标QJ 2328—1992 《复合固体推进剂贮

存老化试验方法》，在 60 ℃下进行热加速老化实

验。根据经验[12]，热加速老化前期的采样时间间

隔要短，后期逐步拉大时间间隔，因此选用采样

老化点为 1、2、4、7、14 和 28 d。在每个采样老

化点随机抽取 4个推进剂试件进行阻抗测量，每个

试件测量 2 次以保证数据的准确性和一致性。图 4

为固体推进剂老化数据采集系统整体结构，表 3为

每个采样点随机测量推进剂试件序号。

3 交流阻抗谱绘制与分析

根据各频率下测量的阻抗实部 Z和阻抗虚部

Z′，计算得到推进剂试件的阻抗模量 || Z ，然后将

这些量绘制成交流阻抗谱。通过分析对比不同老

化点的交流阻抗谱，发现推进剂试件电导特性的

老化规律，从而找到判定固体推进剂老化状态的

特征指标。

3.1 阻抗实部随频率变化情况

图 5 为在 0~50 kHz频率下，所有老化点的阻

图图 33 AD5933阻抗测量原理阻抗测量原理

Fig. 3 Diagram of AD5933 impedance measurement device
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抗实部变化（拟合）曲线。

图图 44 固体推固体推进剂老化数据采进剂老化数据采集系统整体结构集系统整体结构

Fig. 4 Overall structure of solid propellant aging data

acquisition system

图图 55 阻抗实阻抗实部随频率变部随频率变化曲线化曲线

Fig. 5 Curves of impedance real parts varying with
frequencies

表表 33 推进剂试件实验测序推进剂试件实验测序

Tab. 3 Material parameters of concrete

老化时间点

第1天

第2天

第4天

第7天

第14天

第28天

环境温度为60 ℃的推进剂试件

15号、16号、39号、40号

33号、34号、21号、22号

35号、36号、31号、32号

23号、24号、25号、26号

07号、08号、27号、28号

29号、30号、03号、04号

从图 5可以看出，阻抗实部 Z的变化曲线呈抛

物线状，各老化点曲线的峰值随着老化时间的延

长而逐渐下降。

3.2 阻抗虚部随频率变化情况

图 6 为 0~50 kHz频率下，所有老化点阻抗虚

部 Z′的变化（拟合）曲线。

图图 66 阻抗虚部随频率变化曲线阻抗虚部随频率变化曲线

Fig. 6 Curves of impedance imaginary parts varying with

frequencies

从图 6 可以看出，阻抗虚部 Z′随着频率的增



段磊光，等： 基于交流阻抗法的复合多层石墨烯丁羟推进剂老化监测研究2024年 71

加呈上升趋势，各老化点曲线的整体线形随着老

化时间的延长而逐渐下降。

3.3 阻抗模量随频率变化情况

图 7 为在 0~50 kHz频率下，所有老化点的阻

抗模量 || Z 的变化（拟合）曲线。从图 7可以看出，

阻抗模量 || Z 与频率之间具有一定的线性相关性，

各老化点曲线的斜率随着老化时间的延长而逐渐

降低。

图图 77 阻抗模量随频率变化曲线阻抗模量随频率变化曲线

Fig. 7 Curves of impedance moduli varying with

frequencies

3.4 推进剂的交流阻抗谱

以阻抗虚部 Z′为横轴，阻抗实部 Z为纵轴，

所有老化点的交流阻抗谱如图 8所示。从图 8可以

看出，阻抗谱呈半圆弧状，随着老化时间的增加，

各老化点圆弧曲线的半径越来越小。

通过分析 4种变化曲线发现，老化期间推进剂

阻抗参数的变化具有一定的规律性。因阻抗模量

|| Z 可以同时反映实部和虚部的变化规律，且线性

关系较容易分析，所以，将阻抗模量 || Z 设置为表

征推进剂老化的特征指标。

图图 88 推进剂在各老化点的交流阻抗谱推进剂在各老化点的交流阻抗谱

Fig. 8 Impedance spectra of propellants at different

aging points

4 基于 BP 神经网络的推进剂老化寿命分

类预测

BP神经网络具有分类功能，可用于实现推进

剂老化寿命的预测。

4.1 模型设计

输入层：每个推进剂试件的阻抗模量 || Z 有

500 个测量数据，为减小网络训练的难度，每隔

100 个数据点选取 1 个数据作为推进剂试件的特征

属性，因此，设置的输入层节点数为5。

输出层：输出层为预测的推进剂老化天数，

所以输出层节点数为1。

隐藏层：本文设计的网络为 3层，所以只设置

1个隐藏层。根据经验，将隐藏层节点数设置为输

入层节点数的 75%，且经过大量训练测试发现，

当隐藏层节点数为 4时，网络可以达到较好的训练

效果[13]。

为确保训练不失普遍性，将 48 个推进剂试件

的阻抗模量数据集随机打乱，前 90%的数据（43

个）作为训练集，后 10%的数据（5个）作为测试
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集，并将每个推进剂试件实际的老化天数作为训

练模型的期望输出值。

4.2 模型训练

在模型训练前对所有输入数据进行归一化处

理，使得其范围统一，可以提升训练速度及模型

泛化能力。通过大量测试发现，当BP神经网络的

训练次数为 3 000、学习速率为 0.01、训练目标最

小误差为 0.001、最小性能梯度为 1×10-6、最高失

败次数为6时，预测结果最佳，拟合效果最好。

4.3 模型测试

由于在模型训练时BP神经网络各层的权值和

阈值是随机产生的，所以，需要进行大量训练，

最后选出预测精确度高且拟合效果好的网络模型。

图 9是 5个测试试件的预测老化天数与实际老化天

数的对比，预测准确率为 100%。图 10 是推进剂

试件训练集与测试集的训练预测效果。可以发现，

拟合效果良好，可以准确地预测出推进剂试件的

老化寿命。

图图 99 预测老化点与实预测老化点与实际老化点对比际老化点对比

Fig. 9 Comparison of predicted and actual aging points

图图 1010 推进剂试件训练集与测推进剂试件训练集与测试集的训练预测结果试集的训练预测结果

Fig. 10 Training Prediction results of training sets and

test sets of propellant specimens

5 结论

本文研究了一种新型的无损监测方法——交

流阻抗法，并将其用于固体推进剂的老化监测，

以复合多层石墨烯丁羟推进剂为研究对象进行试

验，测量了其在热加速老化条件下第 1、2、4、7、

14、28 天的交流阻抗参数，通过数据分析得到如

下结论：

（1）分析对比热加速老化期间推进剂的交流

阻抗谱，发现推进剂试件的阻抗参数随着老化时

间的延长会逐渐减小，表明推进剂材料的电阻率

越来越小。

（2）以阻抗模量 || Z 为老化特征指标，利用

BP神经网络算法实现了推进剂老化寿命预测，比

较了预测结果与目标期望值之间的差值，发现模

型预测的结果准确，拟合效果良好，验证了将交

流阻抗法用于固体推进剂老化监测的可行性。

（3）所提出的交流阻抗法是非破坏性的原位

监测，由于电导特性与老化的相关性，以及其对

于推进剂老化的敏感性及规律性，使得该方法在

固体推进剂监测领域拥有广阔的发展前景。

本文的研究处于初步阶段，尚有不足需要进

一步研究：为了更加全面地分析交流阻抗法对推

进剂老化的敏感性，有必要开展多温度点下的

HTPB推进剂老化监测试验；开展推进剂材料微

观层次的监测试验，观察推进剂材料内部组分发

生的反应，探究老化期间推进剂材料电导特性变

化的根源，从而为失效模型的提出及寿命预测模

型建立提供坚实基础。
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