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基于灰色神经网络的小样本纳米TiO2改性

聚酰亚胺薄膜寿命评估

刘道生， 陈亦杰， 张 良

（江西理工大学 电气工程与自动化学院，江西  赣州  341000）

摘 要：在纳米TiO2改性聚酰亚胺（PI）薄膜寿命评估中，针对失效数据少、寿命分布无法唯一确定、成本高和试验时间

长等问题，提出一种基于灰色神经网络的小样本绝缘寿命评估方法。采用原位聚合法制备纳米TiO2改性PI薄膜，进行

加速电老化试验并获取失效数据；构建并训练灰色神经网络，得到与原始数据特征、变化规律相似的扩充数据。采用

最小二乘法进行参数估计，分析对比不同失效数据样本量、分布模型和经验累计失效函数的寿命评估结果。通过实际

算例，分析扩充前后的最优寿命评估不同方案。结果表明：Weibull分布和数学期望公式的组合更适合原始样本容量的

寿命评估。利用扩充后的绝缘失效数据进行寿命评估效果更好，选用反幂函数模型、对数正态分布和中值公式的组

合，对扩充样本进行寿命评估最合适。
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Life evaluation of small sample polyimide film modified by nano 

TiO2 based on grey neural network

LIU Daosheng, CHEN Yijie, ZHANG Liang

(School of Electrical Engineering and Automation, Jiangxi University of Science and Technology, 

Ganzhou 341000, China)

Abstract: In the life evaluation of polyimide (PI) film modified by nano TiO2, a small sample insulation life evaluation 

method based on gray neural network was proposed to solve the problems such as lack of failure data, life distribution 

cannot be determined uniquely, high cost, and long test time. Nano TiO2 modified PI film was prepared by in-situ 

polymerization method, and the accelerated electrical ageing test was conducted on the films to obtain the failure data. The 

grey neural network was constructed and trained to obtain the extended data with the similar characteristics and changing 

rules with the original data. The least square method was used for parameter estimation, and the life evaluation results of 

different failure data samples, distribution models, empirical cumulative failure functions were analyzed and compared. The 

different life evaluation schemes before and after extending were analyzed by calculation example. The results show that the 

combination of Weibull distribution and mathematical expectation formula is more suitable for life evaluation of original 

sample size.The evaluation of insulation life using expanded failure data has a better effect, and the combination of inverse 

power function model, lognormal distribution, and median empirical formula is the most suitable for the life evaluation of 

the extended samples.
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0　引 言

聚酰亚胺（PI）薄膜是电气领域中重要的绝缘材

料之一，其凭借出色的性能，广泛应用在电工绝缘、

柔性显示、航空航天以及 5G 通信等领域[1-2]。纳米

粒子改性PI薄膜的可靠性随着制备工艺进步、介电

性能调控技术发展得到提高[3-5]，导致其寿命试验时

间延长、试验成本增加和失效数据少等问题，使得

基于大样本容量的传统绝缘寿命评估方法解决小

样本数据的绝缘寿命评估问题存在局限性。因此，

有必要研究能够在小样本容量下准确评估纳米粒

子改性PI薄膜寿命的方法。

文献[6]假设电缆的先验分布是Weibull比例风

险分布，运用贝叶斯推断提出不同工况下小样本容

量电缆个体的可靠性评估方法。贝叶斯方法不依

赖样本数量，使用少量数据和先验信息可以得到较
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好的估计，但假设的先验信息不同会产生不同的评

估结果，导致评估中存在主观误差。受PI薄膜运行

的特殊性影响，其先验信息较少，因此使用贝叶斯

推断评估PI薄膜可靠性存在较大的主观不确定性。

文献[7]采用Bootstrap方法扩充绝缘样本容量，建立

非恒定形状参数的寿命评估模型，但Bootstrap方法

得到的分布参数估计结果偏移大，且过分依赖原始

样本的数据质量。文献[8]指出基于Bootstrap方法

的寿命评估结果可能不准确。文献[9]以平均电荷

密度作为退化特征量，选取Weibull分布作为伪失效

寿命分布，利用虚拟增广法对绝缘可靠性进行评

估。虚拟增广法的准确性取决于伪失效寿命数据

分布模型能否客观表征绝缘寿命实际的概率分布。

文献[10]通过蒙特卡罗仿真比较不同参数估计方

法、样本容量等确定最佳的绝缘直流耐压寿命评估

方案。但蒙特卡罗算法需已知绝缘寿命概率密度

分布函数，因此蒙特卡罗依赖绝缘寿命分布形式和

参数特征的准确性，且无通解公式。文献[11]通过

支持向量机（SVM）和网格搜索法对原始数据进行

训练，预测得到服从原始样本失效规律的大样本容

量数据，表现出优秀的学习性能。SVM方法通过原

始样本训练得到惩罚因子、核函数参数以及不敏感

系数等模型参数，基于训练后的SVM模型扩充样本

容量。但野值点、数据序列波动程度对SVM方法影

响较大，单纯使用 SVM 难以保证模型参数的准确

性。神经网络的输入是原始样本或对原始样本进

行处理后得到的数据特征量，训练并保存网络的结

构与参数，输出与原始数据具备相同特性的大样本

数据。文献[12]针对小样本失效数据，使用BP神经

网络对扩充后的数据进行可靠性分析，发现预测结

果与实际情况之间具有较好的一致性。神经网络

完全不需要先验信息，也不需要假设失效数据的分

布模型，有助于降低其他小样本容量寿命评估方法

的误差。

综上，本文针对纳米TiO2改性PI薄膜寿命试验

成本高、失效数据少等特点，提出基于灰色神经网

络的样本扩充寿命评估方法。将 4种经验累计失效

概率公式计算得到的失效率作为灰色神经网络输

入，输出是改性 PI薄膜失效时间，分别对不同电压

下灰色神经网络进行自主学习训练，通过训练后具

有相同结构参数的模型对相应电压下的样本数量

进行仿真扩容，得到与原始数据特征和变化规律相

似的扩容数据。最后，利用扩容前后的数据分别在

对数正态分布和Weibull分布下，采用最小二乘法得

到不同电寿命评估模型的结果并进行比较。

1　试 验

1.1　主要原材料

纳米TiO2颗粒，粒径为 20 nm，南京海泰纳米材

料有限公司；二甲基乙酰胺（DMAC），浓度≥99.8%，

Mackin 公司；4, 4-二氨基二苯醚（ODA），浓度 ≥
98.0%，Aladdin 公司；吡喃二酸酐（PMDA），浓度≥
98.5%，Aladdin公司。

1.2　样品制备

采用原位聚合法制备纳米TiO2改性PI薄膜，制

备步骤见图 1。在圆底烧瓶中加入纳米TiO2颗粒和

二甲基乙酰胺（DMAC）溶液，用搅拌器搅拌 1.5 h，

获得分散均匀的悬浊液。向烧瓶中加入提前在真

空干燥箱中干燥 3 h的 4,4′-二氨基二苯醚（ODA），

利用超声波振荡溶液 30 min，直到ODA完全溶解。

然后，将同样干燥完成的吡喃二酸酐（PMDA）分成

5份依次缓慢的倒入悬浊液中，ODA和 PMDA的质

量比为 1∶1.05。在 PMDA完全溶解后，用搅拌器搅

拌混合物 1 h，将其浇铸在涂有中性脱模剂的定制玻

璃板上。将玻璃板放入真空干燥箱中干燥 2 h。最

后将样品放入烘箱中，分别在 100、140、180、220、

260℃下进行梯度固化 1 h，从玻璃板上剥离得到厚

度为（25±1）μm的纳米TiO2改性PI薄膜。

1.3　电寿命试验

把采用相同工艺制备得到的性能差别微小的

同批次 32个改性PI薄膜分为 4组，每组 8个样品，再

将 4 组样品分别在 800、900、1 000、1 100 V 下进行

电老化试验；使用柱板电极，电极间隙为 13 mm，试

验温度为 80℃，电压频率为 2 kHz，得到不同电压下

试样的失效时间，如表1所示。

1.4　电老化寿命评估模型

纳米TiO2改性PI的电老化寿命L与外施电压U

存在符合反幂函数模型（IPM）的经验关系式，如式

（1）[13]所示。

L = aU -n （1）

图1　纳米TiO2改性PI薄膜制备流程图

Fig.1　Preparation flow chart of PI film modified by nano TiO2
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式（1）中：L为样品在试验电压下的失效时间，s；U为

施加在样品上的试验电压，kV；n是绝缘的寿命表征

指数，其值越大说明绝缘寿命越长；a是与材料性能

相关的常数。

2　纳米TiO2改性PI薄膜寿命分布模型

对数正态分布和Weibull分布是绝缘寿命评估

中常用的概率分布，本文将分别在对数正态分布和

Weibull分布下，使用原始失效数据和样本容量扩充

后的数据，对纳米TiO2改性PI薄膜进行电老化寿命

评估，并比较评估结果。

2.1　对数正态分布

当纳米 TiO2改性 PI薄膜的电寿命数据服从对

数正态概率模型时，其寿命的概率分布函数和密度

函数分别如式（2）和式（3）所示。

F ( t ) = Φ (
ln t - μ
σ

) =
1

2π
∫

-∞

ln t - μ
σ

e
-

t2

2 dt （2）

f ( t ) =
1

2π σt
exp [-

( ln t - μ )2

2σ 2
] （3）

式（2）～（3）中：Φ(x)是标准正态分布函数；t是试样

的失效时间；μ、σ分别是对数正态分布的数学期望

和标准差。

对式（2）进行整理，得到式（4）。

 Φ-1 ( Fi ( t ) ) =
ln t - μi

σi

⇒ Y = Φ-1 ( Fi ( t ) ) =
1
σi

lnt -
μi

σi

（4）

2.2　Weibull分布

当纳米 TiO2 改性 PI 薄膜的电寿命数据服从

Weibull 概率模型时 ，其寿命的概率分布函数

如式（5）所示。

F ( t ) = 1 - exp [-(
t
α

)β ] （5）

对式（5）求导可得密度函数式（6）。

f ( t ) =
β
α

(
t
α

)β - 1 exp [-(
t
α

)β ] （6）

对式（6）取两次对数运算可得式（7）。

Y = ln [-ln Fi ( t ) ] = β ln ti - β ln α （7）

式（7）中：Fi(t)为累计失效概率；t为试样失效时间；α

为尺度参数；β为形状参数。

在绝缘寿命评估中，采用不同的绝缘失效概率

分布形式、寿命评估模型和经验累计函数等将得到

不同的参数估计结果，最终影响绝缘统计寿命的准

确性[14-15]，因此避免人为选择带来的主观误差是十

分必要的。大量精确的失效数据是绝缘寿命评估

结果准确可靠的前提，但随着 PI 薄膜纳米调控技

术、制备工艺和生产成本等提高，采集大量失效数

据已成为难题，小样本失效数据寿命评估问题更为

常见。

由于小样本数据统计特征不显著，可能导致多

种分布模型拟合效果良好且相似[16]，从而不能准确

反映纳米TiO2改性PI薄膜的实际失效进程，也不能

表征其实际失效特性。本研究运用最小二乘法拟

合扩充前后的失效数据，通过相关系数对比和确定

纳米TiO2改性PI薄膜寿命评估的最佳方案。

3　灰色神经网络模型

3.1　灰色神经网络模型建立

小样本扩容的实质是选取合适的方法，挖掘有

限信息量中的潜在信息，找出并运用信息之间的变

化规律进行准确预测。

神经网络预测精度高，具备良好的非线性函数

逼近能力，可以揭示绝缘失效进程的发展趋势。而

灰色模型针对小样本、贫信息的原始数据，通过对

“部分”原始数据进行生成、挖掘，建立微分方程，从

而预测未来数据[17]。本文将两者相结合对纳米TiO2

改性PI薄膜的小样本失效数据进行数据扩充，不仅

可以表征纳米 TiO2改性 PI薄膜失效数据的整体变

化规律，还无需假设原始数据的分布模型，减小主

观误差。

为弱化纳米 TiO2改性 PI薄膜原始失效数据序

列的离散性，灰色理论通过正向累加序列生成法，

得到规律性强、随机性弱的新数列 x(1) ( k )，设原始失

效序列为 x(0 ) ( k ) ( k = 1,2,...,N )，如式（8）所示。

x(1) ( k ) =∑
i

1

x(0 ) ( i ) （8）

式（8）中：k=1,2,…,N，N是单一电压水平下失效数据

的个数。

建立 x(1) ( k )的微分方程为式（9）。

dx(1) ( t )
dt

+ ax(1) ( t ) = b （9）

表1　不同电压下的失效时间

Tab.1　Failure time under different voltages

序号

1

2

3

4

5

6

7

8

800 V

失效时

间/s

7 513

8 933

9 241

9 378

11 986

12 049

13 143

13 587

时间

对数

8.924

9.097

9.131

9.146

9.391

9.396

9.483

9.516

900 V

失效时

间/s

6 041

7 622

8 171

8 927

9 081

9 930

10 542

12 613

时间

对数

8.706

8.938

9.008

9.096

9.113

9.203

9.263

9.442

1 000 V

失效时

间/s

4 943

7 723

7 822

8 099

8 270

8 411

9 046

10 886

时间

对数

8.505

8.951

8.964

8.999

9.020

9.037

9.110

9.295

1 100 V

失效时

间/s

3 922

5 490

6 172

6 496

6 686

7 011

7 285

8 247

时间

对数

8.274

8.610

8.727

8.778

8.807

8.855

8.893

9.017
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求解式（9）对应的离散时间序列响应函数得到

式（10）。

x(1)
* ( k ) = ( x(1) (0 ) -

b
a

)e-ak +
b
a

（10）

整理式（10）得到式（11）。

x(1)
* ( k ) = ( ( x(1) (0 ) -

b
a

) - x(1) (0 )
1

1 + e-ak
+

2b
a

1
1 + e-ak

) (1 + e-ak )
（11）

将式（11）引入BP神经网络中，得到 1个输出参

数、n个输入参数的灰色神经网络模型，图 2是其网

络拓扑结构。

图 2 中 ：y2 ( t ) ,...,yn ( t ) 是网络的输入参数 ；

ω11,ω21,ω22,...,ω2n,ω31,ω32,...,ω3n 是网络权值，y1 是输

出值；LA、LB、LC、LD分别为神经网络的４层。

令 2b1 /a = u1，2b2 /a = u2，…，2bn - 1 /a = un - 1，初

始权值可转化为 ：ω11 = a，ω21 = y1 (0 )，ω22 = u1，

ω23 = u2,…,ω2n = un - 1，ω31 = ω32 = …= ω3n= 1 + e-at。

则L4层输出节点阈值为 θ = (1 + e-at ) (d - y1 (0 ) )。

首先通过灰色方法对原始数据进行预测，将原

始值和预测值作为输入对神经网络进行训练，修正

灰色神经网络预测的误差。通过对累加生成的新

失效寿命序列进行误差修正，降低了原始序列的分

散性，进而突出失效数据的变化规律。

3.2　基于灰色神经网络的样本扩充

在不确定改性PI薄膜寿命分布模型时，可用多

种经验累计失效概率作为灰色神经网络的输入，降

低累计失效函数主观选择造成的误差。

数学期望公式为式（12）。

F1 ( ti ) =
i

n + 1
（12）

中值公式为式（13）。

F2 ( ti ) =
i - 0.3
n + 0.4

（13）

Blom公式为式（14）。

F3 ( ti ) =
i - 0.375
n + 0.25

（14）

海森公式为式（15）。

F4 ( ti ) =
i - 0.5

n
（15）

式（12）和式（13）都是通过 Fi的特征值进行估

计，式（12）结构简单且不受分布形式影响；式（13）

是 F̂i 中值近似公式；式（14）是通过 xi 的特征值进行

估计，由正态分布推导得到的近似公式；式（15）是

古典概率公式的修正式，适合对偏态系数为正的分

布。式（12）～（15）有一定理论基础或来自工程经

验，需要确定最适合纳米TiO2改性PI薄膜寿命评估

的经验公式，降低评估中的误差，以提高评估结果

的准确性。

根据图 3所示基于灰色神经网络的纳米TiO2改

性PI薄膜寿命评估后流程，将得到的纳米TiO2改性

PI薄膜电老化试验的失效数据，通过上述的累计失

效概率公式计算出相应的失效概率值 Fi，把向量

{ F1 ,F2 ,...,FN }作为灰色神经网络的输入，把原始失

效序列{ t1 ,t2 ,...,tN }作为灰色神经网络的输出，对灰

色神经网络进行学习训练，以优化确定网络内部的

权参数和阈值参数，并应用该网络模拟生成新的失

效数据。

图2　灰色神经网络的拓扑结构示意图

Fig.2　Structure of Grey neural networks model

图3　基于灰色神经网络的纳米TiO2改性

PI薄膜寿命评估流程图

Fig.3　Life evaluation flow chart of PI film modified by 

nano TiO2 based on grey neural network
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灰色神经网络的特性决定其仿真生成的失效

数据与原始数据有近似的规律和特性，因此可用于

寿命评估。

4　实例分析

通过灰色神经网络仿真生成的扩充失效数据

具备与原始失效数据相似的特征和变化规律，分别

对样本量扩充前后的失效数据在Weibull分布和对

数正态分布下使用数学期望公式、中值公式、Blom

公式和海森公式进行纳米 TiO2改性 PI薄膜的寿命

评估，得到不同评估方案下的参数值；根据最小二

乘法的相关系数 ρ确定扩充前后失效数据最佳的寿

命评估方案，即 ρ的绝对值越接近于 1，说明该方案

越能反映真实的失效进程。

将采集到的纳米 TiO2改性 PI薄膜失效数据按

数值排序：t1 ≤ t2 ≤ ⋅ ⋅ ⋅ ≤ tN。灰色神经网络的输入

是通过数学期望公式、中值公式、Blom公式和海森

公式计算的累计失效概率向量 F1(ti)、F2(ti)、F3(ti)、  

F4(ti)，输出分别是不同电压下原始失效时间的向量

T800V、T900V、T1000V、T1100V。对 4个电压下的灰色神经网

络进行训练，当训练误差小于 0.001时，保存灰色神

经网络的结构和参数。向量F1(ti)、F2(ti)、F3(ti)、F4(ti)

和T800V、T900V、T1000V、T1100V分别为：

F1(ti) = [0.111, 0.222, 0.333, 0.444, 0.555, 0.666,

0.777,0.888]；

F2(ti)=[0.083,0.202,0.321,0.44,0.56,0.679,0.798,

0.917]；

F3(ti) = [0.076, 0.197, 0.318, 0.439, 0.561, 0.682,

0.803,0.924]；

F4(ti) = [0.063, 0.188, 0.313, 0.438, 0.563, 0.688,

0.813,0.938]；

T800V=[7513,8933,9241,9378,11986,12049,13143,

13587]；

T900V= [6041, 7622, 8171, 8927, 9081, 9930, 10542,

12613]；

T1000V= [4943, 7723, 7822, 8099, 8270, 8411, 9046,

10886]；

T1100V= [3922, 5490, 6172, 6496, 6686, 7011, 7285,

8247]。

取 n=50，按式（12）～（15）分别计算累计失效概

率得到 4×50的向量矩阵，将矩阵各行分别按从小到

大排序，作为 4个电压下已完成训练的灰色神经网

络模型的输入，预测 4个电压下失效数据样本量为

50的灰色神经网络仿真扩容数据。

采用最小二乘法对扩充前后的失效数据进行

拟合，得到对数正态和Weibull分布下不同经验累计

失效函数的评估结果，见表 2，分析拟合参数和评估

结果发现：

（1）相关系数 ρ表征失效数据与对应概率分布

的符合程度，对比Weibull分布和对数正态分布的相

关系数可知，对于原始数据，在各个经验累积失效

函数下Weibull分布拟合的相关系数都显著优于对

数正态分布，因此Weibull分布更符合纳米TiO2改性

PI薄膜原始失效数据的失效分布模型。

（2）对比扩充前后的失效数据拟合情况，发现

扩充后的相关系数 ρ普遍大于小样本数据，说明经

灰色神经网络扩充后的寿命评估方案一方面降低

了来自分布模型选择的主观性误差，另一方面减小

了失效数据样本量小造成的评估误差。

（3）不同的经验累积失效函数下，两种失效概

率分布模型的拟合曲线及参数略有差异，但样本容

量扩充后的相关系数更接近于 1，说明曲线拟合的

效果得到提高，即表明随着失效样本容量的增加，

经验累积失效函数对寿命评估的影响得到减弱。

5　结 论

（1）灰色神经网络的特性决定其扩充得到的失

表2　纳米TiO2改性PI薄膜寿命评估结果

Tab.2　Life evaluation results of PI film modified by nano TiO2

数据类型

原始数据

仿真扩充数据

分布模型

对数正态分布

Weibull分布

对数正态分布

Weibull分布

拟合曲线

IPM拟合函数

相关系数

IPM拟合函数

相关系数

IPM拟合函数

相关系数

IPM拟合函数

相关系数

估计结果

数学期望公式

L=3×108U -1.522

0.967 2

L=4×108U -1.545

0.975 1

L=9×108U -1.684

0.981 9

L=1×109U -1.721

0.984 8

中值公式

L=3×108U -1.53

0.969 1

L=4×108U -1.541

0.974 4

L=9×108U -1.686

0.989 5

L=1×109U -1.716

0.988 6

Blom公式

L=3×108U -1.532

0.969 4

L=3×108U -1.54

0.974 2

L=9×108U -1.685

0.984 3

L=1×109U -1.715

0.987 5

海森公式

L=3×108U -1.535

0.969 9

L=3×108U -1.538

0.973 8

L=9×108U -1.687

0.984 9

L=1×109U -1.712

0.973 3
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效数据与原始数据具备相似的特征和变化规律，不

会改变其统计分布规律。此外，灰色神经网络还能

降低失效数据分布模型选择错误造成的主观误差。

（2）选择合适的寿命评估方案，可以降低绝缘

寿命评估误差。当失效数据为小容量时，纳米TiO2

改性 PI 薄膜的电寿命评估方案应选择 IPM 模型、

Weibull分布和数学期望公式的组合，该方案在小样

本下误差最小；当失效数据为大容量时，应选择 IPM

模型、对数正态分布和中值公式的组合，该方案在

大样本下误差最小。

（3）评估方案受样本量影响发生改变的主要原

因是不同样本容量的最优拟合分布模型可能不一

致，且失效数据分散性大小发生变化。样本容量扩

充后的拟合相关系数比原始失效数据更接近于 1，

说明样本扩充后的曲线拟合效果更好，参数估计也

更精确，因此寿命评估结果也更准确。
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