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摘 要：为了研究硅烷偶联剂改性对SiO2/PI复合材料热力学与介电性能的影响及其内在机理，采用分子动力学模拟的

方法建立纯聚酰亚胺、SiO2/PI以及SiO2表面硅烷偶联剂接枝密度为 6%和 12%的SiO2/PI复合模型，计算 4组模型的溶

解度参数、相互作用能、玻璃化转变温度、杨氏模量、剪切模量、均方位移、自由体积分数、相对介电常数和电气强度。

结果表明：硅烷偶联剂改性显著提升了复合材料的热力学与介电性能，接枝密度对改性效果有明显影响，其中硅烷偶

联剂接枝密度为 6%的SiO2/PI复合体系热力学性能最好，同时保持较低的相对介电常数和较高的电气强度。此外，接

枝硅烷偶联剂的两个体系具有较小的自由体积分数和均方位移，以及较大的溶解度参数和相互作用能，表明限制分子

链的运动以及提升SiO2与PI基体间相容性是改善复合材料热力学与介电性能的关键。
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Abstract: In order to study the effect of silane coupling agent modification on the thermomechanical and dielectric 

properties of SiO2/PI composite and its internal mechanism, we established the composite model of pure PI, SiO2/PI and 

SiO2/PI with 6% and 12% of the grafting density of silane coupling agent on the surface of SiO2. The solubility parameters, 

interaction energy, glass transition temperature, Young's modulus, shear modulus, mean square displacement, free volume 

fraction, relative permittivity, and dielectric strength of the four models were calculated. The results show that the silane 

coupling agent modification significantly improves the thermomechanical and dielectric properties of the composite 

material, and the graft density has an obvious effect on the modification effect. The SiO2/PI composite system with 6% of 

grafting density of silane coupling agent has the best thermomechanical properties, while maintains a lower relative 

permittivity and a higher dielectric strength. In addition, the two systems grafted by silane coupling agent have smaller free 

volume fraction and mean square displacement, as well as larger solubility parameters and interaction energy. It is indicated 

that limiting the movement of molecular chains and improving the compatibility between SiO2 and PI matrix are the keys to 

improving the thermomechanical and dielectric properties of composite materials.
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0　引 言

聚酰亚胺（polyimide，PI）是分子主链上含有酰

亚胺环结构（-CO-N-CO-）的一类高分子聚合物，

其绝缘性能突出、机械强度高、耐热性与耐化学腐

蚀性好，被广泛应用于电工、电力电子、航天、航空

等诸多领域[1-4]。随着高压输电技术的发展及电子

器件的集成化与小型化，单一 PI材料的性能，如高

温尺寸稳定性、耐电晕以及介电性能已经很难满足

工程应用各方面的性能要求。

研究发现纳米粒子具有独特的小尺寸效应、表

面效应以及量子尺寸效应，将其掺杂到PI中能显著

改善PI的热学、力学与电学性能[5-8]。但纳米粒子比基金项目：国家自然科学基金资助项目（51577105）
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表面积大，且与 PI基体相容性差，在掺杂过程中容

易出现团聚现象，从而达不到预期的结果。国内外

学者发现在纳米粒子表面接枝硅烷偶联剂能有效

改善纳米粒子的团聚，提升聚合物的性能。马莉莉

等[9]制备了改性六方氮化硼/聚酰亚胺复合薄膜，并

与普通聚酰亚胺薄膜进行对比研究，发现改性后的

聚酰亚胺薄膜耐电晕寿命提升了 7倍。丁成成等[10]

研究发现，硅烷偶联剂表面修饰的纳米 SiO2粒子更

容易分散到聚酰亚胺基体中，进而有效提升聚酰亚

胺的热稳定性和力学性能。杨文彦等[11]采用硅烷偶

联剂KH550接枝改性氧化石墨烯，并将其掺杂到聚

酰亚胺树脂中，发现复合材料的摩擦系数和磨损率

分别降低了 31.5%和 72.8%。现有研究大多从实验

层面展开，并不能清晰阐明硅烷偶联剂的改性机

理，从原子分子层面揭示硅烷偶联剂改性聚酰亚胺

微观结构与性能关系的研究尚有不足。

随着计算机技术的不断发展，分子动力学方法

作为一种新的研究工具，已经广泛应用于高分子复

合材料微观结构与宏观性能的研究[12-15]。分子模拟

技术不仅可以从微观角度验证宏观实验，还可以预

测和探索材料的性质，从而减少传统实验反复尝试

的时间成本和材料成本[16]。本文采用分子动力学模

拟的方法，研究硅烷偶联剂改性对SiO2/PI复合材料

热力学与介电性能的影响。分别建立纯 PI、SiO2/PI

和 SiO2表面硅烷偶联剂接枝密度为 6% 和 12% 的

SiO2/PI复合模型，对上述模型的玻璃化转变温度、

力学性能、相对介电常数等宏观性能指标进行仿真

计算，并通过均方位移、自由体积等微观结构参数

对宏观性能进行解释，建立起宏观与微观的联系，

从而对硅烷偶联剂的作用机理做出合理的解释，同

时也为聚酰亚胺纳米改性技术的进一步发展提供

参考。

1　计算方法

1.1　模型构建

为了研究掺杂 SiO2 和表面接枝硅烷偶联剂

KH550 对 PI 性能的影响，本研究采用 Material Stu‐

dio 2019建立了 4种聚合物的模型：纯 PI分子晶胞

（简称为PI）、SiO2表面氢化处理的复合晶胞（简称为

SiO2/PI）、SiO2表面硅烷偶联剂接枝密度为 6%的复

合晶胞（简称为 6%-SiO2/PI）、SiO2表面硅烷偶联剂

接枝密度为 12%的复合晶胞（简称为 12%-SiO2/PI），

4种模型的分子结构如图1(a)～(d)所示。

研究发现聚合度为 10～15即可精确模拟材料

的性质[17]，本研究基于 6条聚合度为 15的 PI单链利

用 Amorphous Cell 模块构建 PI 基体的无定型区模

型。在构建复合晶胞时，SiO2纳米团簇半径设置为

8 Å，为模拟真实的氧化反应，对 SiO2表面进行氢化

处理，即不饱和氧原子与 H 原子键合，不饱和硅原

子与-OH键合，氢化处理后的SiO2表面共有 68个羟

基。为了分析硅烷偶联剂 KH550不同接枝密度对

复合材料的性能提升，分别将 4条和 8条 KH550分

子手动接枝到 SiO2表面羟基的氧原子上，接枝密度

分别为 6% 和 12%，KH550 以及处理后的 SiO2分子

结构如图 1(e)～ (h)所示。以上 4 种复合模型中，

(a)PI                       (b)SiO2/PI

(c)6%-SiO2/PI                (d)12%-SiO2/PI

(e)KH550分子结构        (f)表面氢化处理的SiO2

(g)接枝密度为6%的SiO2    (h)接枝密度为12%的SiO2

图1　各模型的分子结构

Fig.1　Molecular structure of each model
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SiO2纳米粒子填充质量分数均控制在11%左右。

1.2　模拟细节

建立的复合模型初始状态不够稳定，因此对其

进行结构优化和能量最小化处理。为了使体系达

到平衡状态，依次选择 NVT（固定粒子数、固定体

积、固定温度）系综和NPT（固定粒子数、固定压强、

固定温度）系综对体系进行分子动力学驰豫，模拟

时长均为 500 ps，温度为 300 K，压强为 1 atm。为了

消除体系内局部最小值的势阱以及使晶胞的空穴

分布更接近真实材料，对复合体系进行 300～800 K

的 5次循环退火处理，退火总时长为 500 ps，系综为

NVT。选取退火处理后能量最低的模型在 800 K温

度下依次进行 300 ps的NVT和NPT分子动力学模

拟，获取 800 K温度下模型的参数。随后将模型以

0.1 K/ps的冷却速率降温至 300 K，即先进行 200 ps

的NVT模拟将模型降温，随后在相同的温度下进行

300 ps的NPT模拟，记录降温过程中模型的密度、体

积等参数。

整个模拟过程均采用 COMPASS力场，该力场

是第一个把有机分子体系和无机分子体系统一起

来的分子力场[18]。温度和压强的控制分别采用An‐

dersen热浴法和Berendsen压浴法，对于非键相互作

用、Vander Wslls作用采用Atom Based方法，静电作

用采用Ewald法。

2　结果与讨论

2.1　相容性分析

纳米复合材料的性能很大程度上取决于纳米

粒子与聚合物基体的相容性，相容性越好，说明纳

米粒子与聚合物基体结合越紧密，两者的界面相互

作用越强，复合材料的性能就越好。内聚能是指体

系内所有分子分离到无限远处所需要的平均能量，

是评价分子间作用力大小的物理量，内聚能密度是

指单位体积内的内聚能[19]。溶解度参数是表征复合

体系相容性优劣的重要参数，可以通过对内聚能密

度求平方根得到。对复合材料而言，纳米粒子与基

体之间的相互作用能也是衡量复合体系相容性的

指标之一，相互作用能越大，纳米粒子与基体相互

作用越强，则复合体系越稳定。内聚能、内聚能密

度、溶解度参数、相互作用能计算方法如式（1）～

（4）所示。

Ucoh = U inter = U total - U intra （1）

βCED =
Ucoh

V
（2）

δ = βCED （3）

U interaction = UPI/SiO2
- UPI - USiO2

（4）

式（1）～（4）中：Ucoh为体系的内聚能；Uinter为分子间

的总能量；Utotal为体系的总能量；Uintra为分子内的能

量；〈...〉为体系的平均值；βCED为内聚能密度；V为体

系的体积；δ为溶解度参数；Uinteraction为纳米粒子与聚

合物基体的相互作用能；UPI/SiO2
为 PI/SiO2复合材料

的能量；UPI为PI的能量；USiO2
为SiO2的能量。

300 K温度下，4种模型的内聚能密度与溶解度

参数如图 2 所示，PI 与 SiO2 的相互作用能如表 1

所示。

从图 2可以看出，接枝硅烷偶联剂的 SiO2/PI复

合体系的溶解度参数明显高于纯 PI和不接枝硅烷

偶联剂的复合体系，表明采用硅烷偶联剂对 SiO2表

面进行修饰，可以提升复合材料的分子间作用力，

改善纳米SiO2粒子与PI基体的相容性，使得复合材

料更加稳定。计算得到聚酰亚胺的溶解度参数为

20.35 (J/cm3)1/2，与文献[20]中的 21.17 (J/cm3)1/2接近，

说明本文构建的模型与实际相符。硅烷偶联剂接

枝密度为 6% 时提升效果最好，复合体系的溶解度

参数达到 22.41 (J/cm3)1/2。随着接枝密度的继续增

大，复合体系的溶解度参数呈现下降的趋势，这是

因为接枝密度过高时 KH550 分子链包裹在纳米

SiO2表面，形成了半封闭的空间结构，阻碍了 PI分

子链与SiO2之间氢键的形成。

由表 1可见，未经硅烷偶联剂修饰的 SiO2与 PI

的相互作用能为-263 kcal/mol，经过硅烷偶联剂处

理之后两者的相互作用能进一步提升，接枝密度为

6% 时相互作用能最大，为-329 kcal/mol，接枝密度

图2　内聚能密度与溶解度参数

Fig.2　Cohesive energy density and solubility parameters

表1　SiO2与PI基体的相互作用能

Tab.1　Interaction energy between SiO2 and PI matrix

体系

SiO2/PI

6%-SiO2/PI

12%-SiO2/PI

相互作用能/(kcal/mol)

-263

-329

-275
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为 12%提升效果降低，因此选择合适的接枝密度对

复合材料的改性具有重要意义。对比 4种模型的内

聚能密度、溶解度参数和相互作用能，可以发现接

枝硅烷偶联剂能有效提升 SiO2粒子与 PI基体的相

容性，6%-SiO2/PI复合体系的溶解度参数和相互作

用能最大，说明硅烷偶联剂接枝密度为 6% 的 SiO2

与PI基体结合更紧密，复合材料性能更优越。

2.2　玻璃化转变温度

多数高分子聚合物都存在结晶区和非结晶区

（无定型区），玻璃化转变温度（Tg）是无定型聚合物

从玻璃态转变为橡胶态的临界温度，它是衡量聚合

物材料热学性能的一项重要指标。玻璃化转变过

程会导致PI的各项性能急剧恶化，如力学性能和热

解稳定性。因此提升玻璃化转变温度对增强 PI热

力学性能具有重要意义。在 Tg附近，聚合物宏观上

表现为体积和密度的突变，微观上则呈现出分子链

段从冻结到开始运动的转变。因此，本文采用均方

位移（mean square displacement，MSD）和比体积-温

度曲线来计算Tg。

MSD 是表征体系分子链段运动的微观参数，

MSD值越大，分子链段运动能力越强，其计算公式

为式（5）。

MSD =
1

3N∑i = 0

N - 1( )|| ri ( t ) - ri (0 )
2

（5）

式（5）中：ri ( t ) 和 ri (0 ) 分别表示体系中任意原子 i

在 t时刻和初始时刻的位置矢量；N表示体系中原子

的总数。

当聚合物发生玻璃化转变时，分子热运动能量

急剧增加，使得分子链能够克服运动势能位垒，进

而提升分子链段的运动能力，表现为 MSD-时间曲

线会在玻璃化温度附近产生突变。因此可以通过

研究聚合物不同温度下MSD-时间曲线，寻找MSD

发生突变的温度区间来预测玻璃化温度。然后对

温度区间上下比体积-温度散点图作线性拟合，两

条曲线相交处即Tg。

以 6%-SiO2/PI 复合体系为例，图 3 为模型在不

同温度下的MSD曲线。从图 3可以看出，650 K和

700 K的MSD曲线差距较大，因此玻璃化转变温度

应在 650～700 K。然后拟合 300～650 K 和 700～

800 K的比体积-温度散点图即可得到 Tg，基于此得

到各模型的Tg如图4所示。

表 2 列出了 4 种模型的 Tg模拟值与实验值，从

表 2 可以看出，纯 PI 的 Tg模拟值为 624 K，比文献

[21]中的实验值低 33 K。这主要是因为本研究的重

点是 PI无定型区的性质，而文献[21]中一系列制备

流程使得样品的结构与本研究构建的模型有差异，

但并不影响对不同体系的对比分析。SiO2/PI复合

体系的 Tg为 635 K，高于纯 PI 的 Tg，这是由于掺杂

SiO2可以填补聚合物分子链的间隙，降低体系内分

子的运动程度，进而提升 PI的热学性能，SiO2/PI的

Tg相比于纯 PI提升了 11 K。经硅烷偶联剂改性后

复合材料的热学性能得到了进一步的提升，6%

-SiO2/PI 和 12%-SiO2/PI 复合体系的 Tg相比于 SiO2/

PI分别提升了 24 K和 8 K。这是因为接枝硅烷偶联

剂占据了体系内的一部分自由体积，使得体系结构

更加紧密，进一步限制了聚酰亚胺分子链的运动。

但当接枝密度过高时，KH550分子链相互靠近形成

的半封闭的空间结构使得 PI分子链不易渗透进来

与 SiO2形成氢键，对分子链段的限制能力也变弱，

因而12%-SiO2/PI的Tg提升不大。

2.3　力学性能

采用静态常应变法对 PI及其复合材料的力学

性能进行计算，对处于平衡状态的体系施加微小的

形变，根据体系对应变的响应，即可推导出刚度矩

阵Cij
[23]。在模拟中PI可视为各向同性材料，其刚度

矩阵Cij可简化为式（6）。

C =

é

ë

ê

ê

ê

ê

ê

ê

ê
êê
ê
ê

ê

ê

ê

ê

ê
ù

û

ú

ú

ú

ú

ú

ú

ú
úú
ú
ú

ú

ú

ú

ú

ú
λ + 2μ λ λ 0 0 0

λ λ + 2μ λ 0 0 0

λ λ λ + 2μ 0 0 0

0 0 0 μ 0 0

0 0 0 0 μ 0

0 0 0 0 0 μ

（6）

式（6）中：λ和 μ为拉梅常数，可以通过刚度矩阵求

得，如式（7）～（8）所示。

λ =
1
6 (C12 + C13 + C21 + C23 + C31 + C32 ) （7）

μ =
1
3 (C44 + C55 + C66 ) （8）

材料的杨氏模量与剪切模量可由 λ和 μ计算得

出[24]，如式（9）～（10）所示。

图3　6%-SiO2/PI的MSD曲线

Fig.3　MSD curves of 6%-SiO2/PI
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E = μ
3λ + 2μ
λ + μ

（9）

G = μ （10）

为了考察温度对 PI及其复合材料力学性能的

影响，对 4个模型在 300～700 K内各个温度下进行

200 ps的NPT动力学模拟，并对 150 ps后的模型施

加应变，计算其力学性能。为了提高模拟结果的准

确性，每个温度下重复计算 5组数据，取平均数作为

最终结果，聚酰亚胺及其复合体系力学性能如图 5

所示。

将 300 K温度下 PI力学性能与文献[25]中的实

验值进行对比，如表 3所示。从表 3可以看出，模拟

结果与实验值比较接近，表明本文模拟计算结果是

可靠的。

(a)PI

(b)SiO2/PI

(c)6%-SiO2/PI

(d)12%-SiO2/PI

图4　各模型的玻璃化转变温度

Fig.4　Glass transition temperature of each model

表2　4组模型的Tg模拟值与实验值

Tab.2　The simulated and experimental values of Tg of 

4 groups of models

℃

模型

PI

SiO2/PI

6%-SiO2/PI

12%-SiO2/PI

模拟值

624

635

659

643

实验值

657[21]

662[22]

—

—

(a)杨氏模量

(b)剪切模量

图5　4组模型在不同温度下的力学性能

Fig.5　Mechanical properties of 4 groups of models at 

different temperatures

表3　PI力学性能的模拟值与实验值

Tab.3　The simulated values and experimental values of 

mechanical properties of PI

GPa

力学性能

杨氏模量

剪切模量

模拟值

3.75

1.40

实验值

3.2

—
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从图 5可以看出，PI及其复合材料的杨氏模量

和剪切模量随着温度的升高均呈现下降趋势。比

较 4组模型，在相同温度下，纯 PI的模量始终最低，

说明 SiO2的掺杂改善了材料的力学性能。采用硅

烷偶联剂对 SiO2进行表面处理能进一步提升复合

材料的力学性能，6%-SiO2/PI 的提升最大，相比纯

PI，其杨氏模量和剪切模量分别提升了 37.7% 和

36.6%。

自由体积为聚合物分子链的运动提供空间，影

响着材料的宏观力学性能[26]。由于复合体系的体积

并不相同，不能直接比较各体系的自由体积，因此

引入自由体积分数（αFFV）来表示自由体积的相对大

小，计算方法如式（11）所示。

αFFV =
VFV

VFV + VOV

× 100% （11）

式（11）中：VFV是自由体积；VOV是被原子或分子占据

的体积。

表 4列出了 4组模型在 300 K下的自由体积分

数。从表 4 可以看出，PI复合体系的 αFFV均比纯 PI

要低，其中硅烷偶联剂接枝密度为 6% 的复合体系

的自由体积分数最低。自由体积越小，意味着分子

链的运动空间越小，从而可以阻碍分子链在弹性形

变过程中的运动，提高材料的弹性模量。

图 6为 4组模型在 300 K下的MSD曲线。从图

6可以看出，纯 PI的MSD值最高，说明该体系中分

子链段运动能力最强，力学性能最差。SiO2表面接

枝硅烷偶联剂之后，复合材料的 MSD 值下降，6%

-SiO2/PI的MSD值最小，说明其结构更加稳定，力学

性能更加优异。这是由于硅烷偶联剂表面改性增

强了SiO2与PI之间的界面相互作用，这种强界面相

互作用具有锚定效应，将聚合物分子链吸附并缠绕

在纳米粒子表面，进一步限制了分子链段的运动。

此外，界面区具有更强的界面能，可以作为能量耗

散源，吸收更多的能量，减少聚合物在外力作用下

产生的裂纹。值得注意的是不同接枝密度的 SiO2

对复合材料性能的影响不同，12%接枝密度的提升

效果比 6% 接枝密度的差，因此应选择合适的接枝

密度，以获得更好的力学性能。

2.4　介电性能

2.4.1　相对介电常数

材料的高介电常数会加剧其表面电荷的积聚，

容易导致局部放电，因此降低材料的介电常数具有

重要意义。本研究通过偶极矩波动计算复合体系

的相对介电常数，如式（12）所示。

ε = 1 +
1

3ε0 kBTV ( < M 2 > - < M > 2 ) （12）

式（12）中：M是运行轨迹中每一帧分子构象的偶极

矩；< M2 >是对运行轨迹中的每一帧分子构象的偶

极矩依次平方后加和再平均；< M >2是对运行轨迹

中所有分子构象的偶极矩平均后再平方；V是体积；

T是热力学温度；kB是玻尔兹曼常数；ε0 是真空介电

常数。

将 4组模型在 300 K下进行 1 ns的NPT动力学

模拟，记录模拟中体系的偶极矩，根据公式(12)计算

出相对介电常数，重复计算 10组，取平均值作为最

终结果，得到PI及其复合体系的相对介电常数如图

7所示。

从图 7可以看出，模拟得到纯 PI的相对介电常

数为 3.27，而 PI的相对介电常数一般在 3.0～3.4，模

拟结果在区间范围内，说明分子动力学模拟的计算

方法比较准确。掺杂 SiO2之后，复合材料的相对介

电常数降到了 3.01，低于纯PI，说明掺杂SiO2能提升

表4　不同模型的自由体积占比

Tab.4　Fractional free volume of different models

模型

PI

SiO2/PI

6%-SiO2/PI

12%-SiO2/PI

VFV

9 334

7 652

7 018

7 440

VOV

35 785

38 412

39 852

39 728

αFFV/%

20.69

16.61

14.97

15.77

图6　不同模型的MSD曲线

Fig.6　MSD curves of different models

图7　不同模型的相对介电常数

Fig.7　Relative permittivity of different models
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PI的介电性能。这是因为掺杂 SiO2在体系内引入

了空腔，且 SiO2有较强的吸附和转移电荷的能力，

能减少偶极矩的波动。此外，SiO2表面的羟基与 PI

分子链中的氧原子形成氢键，构建无机-有机界面，

使偶极、电子以及离子极化率得到了抑制，外电场

下体系不易被极化，所以介电常数降低。经硅烷偶

联剂处理后复合体系的介电常数进一步降低，其中

6%接枝密度的复合体系介电常数最低为 2.74，比纯

PI降低了 16.2%，这是因为接枝硅烷偶联剂引入了

氨基，界面区形成更多氢键，极化率得到较好抑制。

当接枝密度过大时，硅烷偶联剂包裹在纳米粒子表

面，使得 PI分子链不易渗透进来，破坏了复合体系

本身的氢键网络，故而 12%接枝密度复合体系的相

对介电常数降幅偏小。

2.4.2　电气强度

电气强度是绝缘材料的基本电学参数之一，能

够表征绝缘材料在强电场作用下的绝缘耐受能力。

根据电-机械击穿理论，PI的电气强度可由杨氏模

量Y近似计算得出，如式（13）所示［27］。

Eb = 0.6 ( Y
ε0εr )

1
2

（13）

式（13）中：Eb为电气强度；Y为杨氏模量；ε0 为真空

介电常数；εr为相对介电常数。

根据式（13），可以计算出PI及其复合材料在不

同温度下的电气强度，如图 8所示。模拟得到 PI在

300 K 下的电气强度为 6.84×103 kV/mm，远大于实

验值 293.6～317.8 kV/mm[28]。实验和模拟结果的差

异是样品厚度的不同造成的，样品厚度太大热量不

易散发，更容易发生击穿。在XLPE直流击穿的实

验中也发现，材料的电气强度与样品厚度遵循反幂

定律[29]。本文模拟模型的厚度仅有 38.52 Å，而实验

样品的厚度为 125 µm，因此模拟得到各体系的电气

强度较大。

从图 8可以看出，PI及其复合材料的电气强度

均随着温度的升高而降低，接枝硅烷偶联剂的复合

体系电气强度下降速率小于未接枝硅烷偶联剂的

体系。在相同温度下，接枝硅烷偶联剂的复合体系

电气强度始终较高，说明硅烷偶联剂能有效提升复

合材料的电气强度，且在高温时提升效果更明显。

这是因为未接枝硅烷偶联剂时，体系的自由体积较

大，分散在聚合物中，为电子加速和积累能量提供

了空间。接枝硅烷偶联剂能降低体系的自由体积，

在温度升高时可有效抑制分子链的热运动，减弱了

复合体系内电子的动能，使其不易发生碰撞电离，

进而能够提升 PI的电气强度。添加硅烷偶联剂同

时也在体系内引入了“孔隙”缺陷，适量的硅烷偶联

剂使得纳米粒子分布更均匀，能增强界面相互作

用，使复合材料耐击穿性能得到提升。但过量的硅

烷偶联剂会使体系内的“孔隙”缺陷显著增加，且

“孔隙”的存在会使局部电场发生畸变，更容易发生

击穿，从而导致复合材料的电气强度下降，因此 6%

-SiO2/PI的电气强度比 12%-SiO2/PI的大，其电气强

度达到8.77×103 kV/mm，相比纯PI提升了28.2%。

3　结 论

（1）在SiO2表面接枝硅烷偶联剂能提高PI复合

材料的玻璃化转变温度、弹性模量和电气强度，降

低相对介电常数，提升聚酰亚胺复合材料的热力学

与介电性能。

（2）硅烷偶联剂不同接枝密度对复合材料的性

能提升效果不同，接枝密度为 6%时提升效果最好。

其中，玻璃化转变温度提升了 35 K，杨氏模量、剪切

模量、电气强度分别提升了 37.7%、36.6%、28.2%，相

对介电常数降低了16.2%。

（3）通过对溶解度参数、相互作用能、自由体积

分数和均方位移的分析发现，硅烷偶联剂能提升纳

米粒子与PI基体的相容性，增强两者的界面相互作

用，且有效限制了聚酰亚胺分子链的运动，从而达

到改善复合材料热力学与介电性能的目的。
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