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摘要：针对聚丙烯（PP）薄膜电容器在高温高场下热稳定性和力学性能不足，且改性机制缺乏分子尺

度认识的问题，采用 Materials Studio 构建纯 PP 及 1%、3%、5%、7%、9% VTS@BNNS/PP 无定形晶

胞模型。模型以乙烯基三甲氧基硅烷（VTS）接枝氮化硼纳米片（BNNS）形成界面过渡层，经几何优

化、退火及 NVT/NPT平衡后，计算界面相互作用能、内聚能密度、力学模量、热导率、均方位移、自

由体积分数和玻璃化转变温度。结果表明，VTS 接枝增强了 BNNS 与 PP 的界面吸附和相容性；适量

VTS@BNNS可填充分子链间隙，提高内聚能密度并限制链段运动，从而协同提升力学和热学性能。7%

填充时综合性能最优，杨氏模量、热导率和玻璃化转变温度较纯 PP分别提高 42.0%、83.6%和 41.6%；

9%填充时性能回落。模拟结果与实验趋势一致，说明模型具有较好准确性和预测能力，可为高性能 PP

复合薄膜设计提供依据。
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聚丙烯(PP)作为一种可塑性强、机械强度高、绝缘性能良好的聚合物材料被广泛应用于新能源产业、

航空航天及军工等领域[1-3]。然而，PP薄膜材料作为电容器储能介质时，在高温、高电场强度的应用场

景下长期稳定工作温度上限仅为 80 ℃左右[4]，高温环境下介电损耗的增加和热击穿现象的出现导致 PP

薄膜充放电效率和储能密度下降，难以满足大功率电能变换或散热条件不佳的工作环境[5]。电场与热场

叠加产生的高应力会增加 PP 薄膜的损伤概率，造成局部缺陷增加[6]。此外，不规则间隙的出现也会进

一步加剧 PP分子链的自由运动，导致其性能劣化甚至失效。许多学者通过掺杂、接枝或分子界面设计

对 PP 薄膜材料进行改性以提升其热学及力学性能[7-9]。

氮化硼纳米片(BNNS)具有特殊的纳米结构和高带隙宽度等特点，可作为导热或绝缘介质用于制备

多种复合材料[10]。燕仕玉[11]以 BNNS为填料，通过与 PP熔融共混和热压交联相结合制备得到 BNNS/PP

复合薄膜材料，在 1 wt%的填充比重下，BNNS/PP 击穿强度较纯 PP提升约 29.8%，但当填充度达到 3

wt%之后，BNNS 出现堆叠、团聚等现象使材料内部缺陷增加，击穿强度下降，甚至低于纯 PP；Xie

等[12]通过螺杆挤出和熔融共混方式制备得到不同体积分数的 BNNS/PP复合材料，体积分数为 5.5%时，

材料热导率达到 1.96 W/m·K，较纯 PP 提升约 106%，但由于 BNNS 团聚增加，介电损耗因数由纯 PP

的 0.002增至 0.056，说明 BNNS在提升复合材料热学性能的同时，也会因高填充度下的团聚现象导致

BNNS/PP损耗增加，可靠性降低。

为解决高填充量下因 BNNS表面能较高、层间范德华力与静电力吸引所导致的团聚问题[13]，有研
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究希望借助中间相来改善 BNNS 与 PP之间的相容性，进而提升复合材料各项性能[14,15]。其中，乙烯基

三甲氧基硅烷(VTS)作为一种低成本、高稳定性偶联剂，既能通过硅烷端与 BNNS 表面结合，又能通过

有机端与 PP这类弱极性聚合物相连，有助于提高 BNNS在 PP中的分散性，促进界面相互作用的同时

降低界面热阻，减少团簇和孔隙缺陷，相较于其他调控机制复杂、稳定性差的界面，VTS 更有助于实

现 BNNS/PP 复合体系热学、力学性能的协同提升。Seyhan 等[16]利用 VTS对 BNNS进行表面修饰，随

后与 PP 熔融共混并通过热压得到复合材料，当 BNNS 质量分数为 5 wt%时，复合材料热导率为

0.38 W/m·K，相较于未经 VTS修饰的 BNNS/PP复合材料，提高约 73%。Zhao等[17]利用 VTS 对 BNNS

进行改性，与低密度聚乙烯(LDPE)进行复合，结果表明经 VTS修饰的 BNNS 团聚减少，填料与基质界

面得到改善，热稳定性得到增强。因此，利用 VTS修饰 BNNS可提高 BNNS与 PP基质相容性，进而

提升 PP基复合材料综合性能。

近年来，随着分子动力学理论和计算模拟技术的发展，分子动力学模拟已成为新材料开发中最重

要的方法之一，具有效率高、成本低、环境干扰小等优点。利用模拟算法可以在分子尺度上预测纳米

填料对 PP材料各项性能的影响[18]。李亚莎[19]利用分子动力学仿真，设计出经硅烷偶联剂修饰的MgO/PP

模型，通过模拟计算得到模型的玻璃化转变温度、热导率、力学模量等参数，通过对比得出MgO 与

PP相容性最佳的组合。Muhammad等[20]通过分子动力学模拟，构建出石墨烯(Gr)、氧化石墨烯(GO)及

还原氧化石墨烯(rGO)分子模型，分别与 PP组成不同的复合材料模型，研究填充度对材料杨氏模量及

热导率的影响规律，发现在 2 wt%填充度下，PP/Gr模型杨氏模量最高，而 PP/rGO模型则在所有填充

度下均表现出最高热导率。因此，通过模型搭建、仿真计算的方式能够精确分析 PP复合材料力学及热

学性能的变化趋势，可揭示复合材料力学及热学参数之间的内在联系及变化规律，挖掘实验数据背后

材料分子运动机制，实现量化预测目的[21]。

尽管目前针对 PP基复合材料的仿真研究具有一定参考价值，但关于 BNNS/PP复合体系的仿真研

究案例依然缺乏，对 BNNS 与 PP之间微观作用机制的讨论依然存在空白，未从分子层面对 BNNS/PP

复合材料性能差异的成因进行解释，也未能预测 VTS 的引入对 BNNS/PP 复合体系的影响。此外，现

阶段关于 PP基复合材料的性能协同仿真分析不足，缺乏关联性论证，未能清晰解释不同模型在特定环

境下热学及力学性能变化趋势的内在规律。

本文基于MS(2023)仿真软件，将 VTS分子作为接枝基团与 BNNS组成纳米填料，以 PP 为基体，

创建填充质量分数分别为 0、1、3、5、7、9%的无定形晶胞模型作为仿真单元，依次命名为 P0、P1、

P3、P5、P7、P9，经过几何优化、退火等环节使各模型能量接近于真实材料。通过 Dynamic分子动力

学模块调整温度、压力等参数，开展力学性能、内聚能密度、热导率、均方位移系数、自由体积分数、

玻璃化转变温度模拟。旨在通过分子层面深入分析 VTS@BNNS/PP复合材料力学及热学性能的变化规

律，突破常规试验无法观测分子运动情况的局限性，填补 VTS@BNNS纳米材料对 PP 力学及热学性能

微观影响机制的研究空白，通过多组模型对比分析，为实际样品制备提供理论指导和趋势预测。

1． 模型构建及参数设置

1.1 模型构建

通过在Build选项中设置重复单元及连接方式，完成聚合度为10的PP分子链模型绘制[22]，如Fig.1(a)

所示。通过 Findit数据库，选择空间群号为 194、名称为 P63/MMC的六方氮化硼（h-BN）单晶胞模型，

采用纳米团簇功能对单晶胞进一步构建，创建直径为 5 Å，结构为二维的 BNNS模型。根据 Seyhan 等
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[16]的研究，采用 VTS接枝 BNNS 的实质为 VTS水解所得硅醇分子与 BNNS 表面羟基形成氢键，并在

缩合反应后形成聚硅酮层。因此，利用 Define fragment 功能将硅醇分子模型定义为接枝基团，选择其

羟基中的氢原子作为连接终端，与 BNNS团簇模型中 B原子上的羟基发生缩合反应，生成 Si-O-B共价

键，此外，硅醇分子之间还通过自缩合生成 Si-O-Si共价键，由此构成聚硅酮层结构，如 Fig.1(b)所示。

结合目前研究进展，以生成 Si-O-B共价键为有效接枝计算，实际接枝率可达到 20%以上[23]，因此，为

充分体现 VTS对提高 BNNS与 PP界面相容性等功能，本文将接枝率控制在 25%。

Fig. 1 (a) Molecular chain model of PP and (b) nanocluster model of VTS@BNNS

为获得包含不同掺杂比例的 VTS@BNNS/PP复合材料，采用MS软件中 Amorphous Cell模块下的

Calculation功能，在 Setup选项卡中创建 Construction任务，通过调整填充分子数目及材料密度生成具

有周期性重复边界的无定形晶胞模型，得到的 6组稳定状态下的仿真单元如 Fig.2所示，其中 Fig.2(a)

为纯 PP模型，Fig.2(b)~(f)分别为填充比重为 1、3、5、7、9%的 VTS@BNNS/PP复合材料模型。

Fig. 2 Amorphous unit cell model of VTS@BNNS/PP composite material: (a) P0; (b) P1; (c) P3; (d) P5; (e) P7; (f)

P9

将 Fig.2(a)~(f)模型分别命名为 P0、P1、P3、P5、P7、P9。在分子数目方面，为避免模型分子在周

期性边界条件下的相互作用被重复计算，本文按照密度和填充比例的不同设置足够数目的分子量，其

中，P0至 P9模型所包含的 PP分子链数目分别为 66、458、150、88、61、47，除 P0 模型外，每个晶

胞所包含 VTS@BNNS纳米粒子数目均为 1。几何尺寸方面，P0至 P9模型立方体边长分别为 37.2、70.9、

49.1、41.2、36.6、33.7 Å，均大于范德华截断半径的二倍，满足仿真计算要求。

1.2 仿真参数设置
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基于MS 软件 Forcite 模块下的 Dreding 力场参数形式统一、适用元素范围较广，能够较好描述键

伸缩、键角弯曲、二面角转动及范德华相互作用，输出稳定性及收敛性更好，常用于有机/无机杂化体

系与界面模型研究，更适用于 VTS@BNNS/PP无定形晶胞模型。因此，采用 Forcite 模块下的 Dreding

力场对 VTS@BNNS/PP材料分子力场及电荷进行赋值。静电相互作用算法选择 Ewald，将长程静电作

用分解为短程项与长程项分别求和，可更精确地处理VTS@BNNS/PP这种周期性体系的库仑相互作用；

模型输出质量选择 Fine，兼顾模型质量和计算效率。

通过 Forcite模块中 Geometry Optimization任务对模型进行几何优化，利用能量收敛与迭代次数双

重判据，设定体系能量收敛于 1×10-4 kcal/mol，迭代次数设为 30000次，使分子结构趋于稳定并达到较

低能量水平；随后通过 Anneal任务进行退火，从 300 K至 650 K 共循环 5 次，每次循环设置 10个温

度梯度，每个梯度包含 1000步计算，步长为 1 fs，仿真时长共 100 ps，目的是消除内应力影响并细化

晶体结构，使模型趋近于真实材料；随后参考 PP薄膜材料高温工作环境，以 353 K及标准大气压为目

标，先后通过分子动力学 NVT系综下的 Nose恒温算法及 NPT系综下的 Berendsen算法使各模型达到

温度和压力的平衡，其中，每种系综下的仿真步长均设为 1 fs，总时长设为 150 ps，目的是通过足够长

的平衡时间使各模型能量及密度趋于稳定，最终得到 P0 至 P9模型的轨迹文件。

2． 仿真结果与分析

2.1 力学性能

PP材料的力学性能参数与其微观结构和组分密切相关，不同的结构形态表现出不同的应力-应变特

性，进而对材料制造过程中的拉伸/卷绕等工艺环节带来影响[14]。通过对高温环境下各模型力学参数进

行仿真能够为实际工作状态下 VTS@BNNS/PP复合材料抗形变能力提供参考。

通过创建 Forcite模块中Mechanical Properties机械性能仿真任务，对置于 353 K及标准大气压下的

各模型轨迹文件进行仿真测试，得到各模型的刚度矩阵 Cij及柔度矩阵 Sij，二者互为逆矩阵，分别通过

Voigt记号法以六阶对称矩阵的形式呈现，最终得到各模型体积模量(K)、剪切模量(G)、杨氏模量(E)的

理论上限与下限[24]，如组合式(1)和(2)所示。

Voigt平均算法
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Reuss平均算法
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对模量上下限取平均值如 Fig.3 所示，模量大小与 PP分子链相互作用形式和强弱密切相关[25]。其

中，G表征分子链之间位错运动阻力的强弱，G越大，分子链越不易产生滑移或解缠，材料宏观均匀

性越强；K与分子链间隙大小有关，K越小表示材料越疏松，易在外界压力作用下发生体积变化；E反
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映分子链间距变化所需能量的大小，E值越小，分子链间作用力越弱，材料延展性越强。

Fig. 3 Mechanical property parameters of VTS@BNNS/PP composite material model

随着填充质量分数增加，复合模型的 K呈先上升后下降的趋势，在 P7模型中达到最大值 3.87 GPa，

E与 G也分别呈现出最大值 2.34 GPa 和 0.83 GPa。一方面，由于 BNNS 能够填补 PP 分子链间的自由

空隙，分子排布更加紧密，填料与聚合物分子链的界面作用能够有效传递机械载荷，减少应力集中带

来的影响[26]；另一方面，VTS 作为接枝分子有助于增强 BNNS与 PP分子链的相容性，提高 BNNS在

PP基质中的分散程度。但填充比例过大将导致 BNNS 出现不规则层叠，材料自由体积增大，两相界面

处缺陷增多，各模量参数出现降低。

2.2 界面相容性分析

为定量表征 VTS 接枝对 BNNS/PP 界面相容性的影响，本文进一步计算了复合体系界面相互作用

能，可由式(3)进行表示：

inter total BNNS/PP VTSE E E E   (3)

式中，Einter表示体系相互作用能，由体系总能量 Etotal减去 BNNS/PP复合体系能量 EBNNS/PP和 VTS

接枝分子能量 EVTS，Einter绝对值越大，说明 VTS@BNNS纳米填料与 PP基体之间界面相互作用越强、

相容性越好。通过 Forcite Calculation 模块分别对 P1 至 P9 模型创建 Energy 任务，计算得到

VTS@BNNS/PP复合材料体系总能量，然后删除 P1至 P9 模型中接枝的 VTS 分子，得到尺寸、分子数

目与原模型一致的 BNNS/PP无定型晶胞模型，对各模型及 VTS分子分别计算能量，最后由式(3)统计

得出复合材料相互作用能随 VTS@BNNS填充比重的变化情况，如 Tab.1所示。

Tab. 1 Changes in the interaction energy of VTS@BNNS/PP composite material model

Etotal (kcal/mol) EBNNS/PP (kcal/mol) EVTS(kcal/mol) Einter(kcal/mol)
P1 21897.34 22068.28 209.36 -380.30
P3 7192.70 7380.45 209.36 -397.11
P5 3911.93 4104.68 209.36 -402.11
P7 1950.66 2257.73 209.36 -516.43
P9 1726.62 1938.32 209.36 -421.06

结果表明，相较于未改性的 BNNS/PP界面，VTS@BNNS/PP体系相互作用能明显增大，说明 VTS

接枝后 BNNS 与 PP链之间的界面吸附作用增强。其原因在于，VTS 在 BNNS 表面引入了有机硅烷过

渡层，一方面降低了 BNNS 与非极性 PP基体之间的表面能差异，另一方面增加了 PP 链段与填料表面

的有效接触面积，使界面区域形成更致密的吸附层，为后续开展其他性能模拟提供仿真依据。
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2.3 内聚能密度及溶解度参数

各模型力学性能之间的差异可以采用内聚能密度(CED)及溶解度参数(δ)进行解释[27]。其中，CED

表示单位体积材料分子克服相互作用力由凝聚态转变为气态所需总能量，CED值越大，分子之间结合

强度越高，发生单位形变所需克服的能量越高，材料抵抗变形的能力越强。与此同时，CED与材料热

学性能也存在密切联系，较高的 CED能够减少声子散射，增强分子链间耦合振动，提高热传递效率，

从而实现高热导率及玻璃化转变温度。

与 CED 反映材料整体性能有所不同，δ由三种分量组成，分别为范德华力能溶解度δ1、静电力能溶

解度δ2和氢键能溶解度δ3，三种分量的算术平方和即为 CED。通过对 P0至 P9 模型的δ分量进行比较能

够得到不同材料分子在不同分量下相互作用的差异。

通过 Forcite Calculation模块，对已在 353 K及标准大气压下平衡的 P0至 P9模型文件创建“Cohesive

Energy Density”任务，经运算生成结果文件，总结如 Tab. 2所示。

Tab. 2 Cohesive energy density and solubility parameter of VTS@BNNS/PP composite material

CED (J/m3) δ1 δ2 δ3
P0 231.21 14.84 1.61 2.88
P1 245.63 15.31 1.71 2.90
P3 251.96 15.50 1.83 2.91
P5 268.77 16.05 1.64 2.93
P7 275.83 16.27 1.58 2.94
P9 267.75 15.99 1.80 2.95

从 Tab. 1可以看出，在 P0至 P9模型中，范德华力对内聚能密度的影响最大，其中 P7 模型的内聚

能密度达到最大值 275.83 J/m3，因为在适当的填充比例下，VTS@BNNS 与 PP之间可形成最小的分子

间隙，材料发生形变所需克服的范德华力更大，因此整体表现出更为优异的力学性能。此外，P7模型

的高 CED也使得分子碰撞传热效率提高，为复合材料热导率性能的提升提供了理论参考。

2.4 热导率

PP薄膜电介质作为非极性材料，热导率性能的提升，有助于抑制材料在局部高温下泄漏电流的增

大，从而减少电导损耗带来的热击穿等不利影响[28]。本研究分别对处于 353 K及标准大气压下的 P0 至

P9模型进行热导率仿真测试。通过 perl格式脚本文件，基于反向非平衡分子动力学理论[29]，对晶胞中

两个不同区域之间的分子速度进行交换。综合考虑仿真准确性及效率，脚本设置 500次能量交换次数

作为达到稳态的次数。

各模型热导率计算结果如 Fig.4 所示，随 VTS@BNNS填充质量分数的增加，复合材料热导率呈现

先上升后下降的变化趋势，在 P7模型中出现极大值，达到 0.426 W/m·K，随着进一步填充，材料模型

自由体积占比升高，分子间不规则间隙的出现导致局部热传递受限，材料热导率出现下降。根据 Seyhan

等[16]的研究结果，VTS@BNNS/PP复合材料热导率在填充质量分数为 0%、1%和 5%时分别为 0.22、0.26

和 0.38 W/m·K，与我们的仿真结果几乎一致，证实了我们的仿真模拟结果的有效性与准确性。除此之

外，已有研究也从实验层面验证了界面改性有效性。Muratov等[30]报道，硅烷改性 BN使 PP中可引入

填料量提高约 3倍，复合材料热导率较未改性体系提高近 2倍；Chen等[31]发现，多巴胺功能化 BN与

PP-g-ma 协同可改善 BN分散和界面兼容性，从而形成更多热传导通路。尽管分子模拟与实验在数值上

存在一定偏差，但借助分子动力学仿真能够捕捉材料性能发展趋势，有助于科学指导实验设计。
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Fig. 4 Thermal conductivity of VTS@BNNS/PP composite material model

2.5 均方位移与自由体积分数

2.5.1均方位移：均方位移(MSD)是指分子在一定时间内位移距离的平方，表征着材料分子在给定条件

下运动能力的强弱[32]。表达式如式(4)所示。

 
-1

2

0

1MSD ( ) - (0)
N

i i
i

R t R
N 

  (4)

其中，Ri(t)表示材料模型中任一原子在时间 t内的位置矢量，Ri(0)则表示该原子在初始时刻的位置。

通过对 P0 至 P9 在不同温度下MSD 的变化趋势进行比较，可得出各模型在不同温度下分子链运动剧

烈程度的差异，进而分析 VTS@BNNS 的引入对材料热学性能的影响。

通过 Forcite Analysis模块中“Mean square displacement”均方位移计算功能，对 P0至 P9 模型在 200

K至 500 K共 7个温度节点下达到 NPT 系综平衡的轨迹文件分别进行 100 ps数据分析，对所得MSD

散点数据进行拟合，P0至 P9 模型MSD拟合曲线分别如 Fig.5(a)~(f)所示。

由 Fig.5(a)~(f)可以看出，随着温度升高，P0 至 P9 模型均方位移系数均有所上升，在 450 K及以

上温度范围内MSD上升趋势尤为明显，这是由于 PP在 440 K左右时由高弹态转变为粘流态，分子链

运动不再受到缠结网络限制，出现宏观位移及扩散运动，此时复合材料作为储能介质已不再具有实际

价值。因此，对比 200 K至 400 K温度范围之内MSD的变化趋势更具有参考意义。通过对比发现，在

350 K 温度下，Fig.5(e)所指示的 P7 模型相较于其他模型 MSD 值最低，在 0-100 ps时间内MSD 始终

位于其他模型之下，说明在相同高温环境下 P7 模型分子链运动幅度最小，具有良好耐高温性能。当温

度由 200 K逐步升高至 400 K时，P7的MSD变化程度最小，说明 P7模型分子链运动幅度受温度变化

影响较小，热稳定性更强。
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Fig. 5 Mean square displacement curve of VTS@BNNS/PP composite material model: (a) P0; (b) P1; (c) P3; (d)

P5; (e) P7; (f) P9

2.5.2自由体积分数：为更好解释各模型MSD系数差异的来源，引入自由体积百分比(FFV)的概念，如

式(5)所示。

0

FFV f

f

V
V V




(5)

式中，Vf表示分子链间隙的自由体积，V0表示分子链所占据的空间体积，自由体积分数表示材料

自由体积与材料总体积的比值，表征材料分子链自由运动空间的大小[33]。FFV 数值越小，自由空间占

比越少，分子链运动受限，进而影响材料力学特性及玻璃化转变温度[34,35]。

本文通过 MS 工具栏中“Atom Volumes& Surface”功能，对置于 353 K 及标准大气压下的 P0 至 P9

模型创建康诺利等值面，网格间距参数设为 0.25 Å，网格分辨率设为 fine，以 0.7 Å的康诺利半径对各

模型自由体积分数进行分析，如 Fig.6 所示。经分析可知，P0 至 P9 模型 FFV 呈现先减小后增大的趋

势，由纯 PP的 18.62%不断减小至 P7模型的 17.89%，随后又于 P9模型中增大至 17.96%。这一结果进

一步说明了 P7 模型均方位移系数较低的原因。由于 VTS@BNNS 纳米填料的适当引入使 PP分子链间

的空隙得到填充，抑制了 PP 分子链的相对运动，使复合材料具有良好的热学和力学性能。

Fig. 6 Free volume fraction of VTS@BNNS/PP composite material model

2.6 玻璃化转变温度

PP 作为一种半结晶聚合物材料，在微观结构上存在晶区与非晶区[36]，其玻璃化转变温度(Tg)表征

非晶区分子链由玻璃态转为高弹态的变化。纯 PP材料的 Tg约为 274 K，Tg附近 PP分子链运动幅度较

小，以β弛豫为主，随着温度升高，介电损耗呈下降趋势；而在 359K附近，α弛豫的出现使 PP 非晶区

分子链产生协同运动，在外电场作用下漏导损耗增加，局部温升增大[37]。因此，提升材料的玻璃化转

变温度有助于提高β弛豫起始温度，延缓α弛豫的发生，进而抑制 PP在高温工作条件下的分子链运动，
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改善材料热力学性能。

本文通过 MS 仿真，将 Tg与 VTS@BNNS 填充质量分数的关系进行模拟。在 Forcite 分子动力学

NPT系综下，以 50 K为温度梯度，将 P0 至 P9模型温度由 650 K逐步降至 200 K。通过对结果文件中

密度参数取倒数，得到不同模型在每个温度点下的比体积，对比体积进行线性拟合得到比体积-温度变

化趋势，Fig.7(a)~(f)分别展示 P0至 P9模型比体积-温度线性拟合情况。

当比体积-温度变化斜率出现明显增大并保持上升趋势时，转折点即为 Tg。由 Fig.7(a)~(f)可以看出

随着填充质量分数的不断提高，VTS@BNNS/PP 复合材料玻璃化转变温度先升高后降低，在 Fig.7(e)

所指示的 P7模型中达到最大值 388 K，这一趋势与均方位移系数及自由体积分数仿真结果一致，说明

Tg与MSD及 FFV之间存在密切联系，从分子热运动角度可以充分解释不同模型 Tg存在差异的根本原

因，为优化纳米填料填充质量分数、提升复合材料热学性能提供参考。

Fig. 7 Glass transition temperature of VTS@BNNS/PP composite material: (a) P0; (b) P1; (c) P3; (d) P5; (e) P7;

(f) P9

3． 结论

（1）本文所建立的 VTS@BNNS/PP分子动力学模型能够表征 VTS@BNNS与 PP 基体的界面作用

及性能演化规律，模拟热导率与已有实验结果趋势一致，说明模型具有较好的准确性和预测能力。

（2）VTS接枝在 BNNS表面形成有机硅烷过渡层，降低 BNNS 与非极性 PP之间的界面差异，增

强界面作用和有效接触面积，改善填料与 PP基体的相容性。适量 VTS@BNNS可填充 PP分子链间自

由空隙，提高内聚能密度，增强载荷传递并限制链段运动。

（3）VTS@BNNS 对 PP 力学和热学性能的影响呈“先提升后回落”的规律。7%填充时综合性能最

优，体积模量、剪切模量和杨氏模量较纯 PP分别提高 20.9%、43.5%和 42.0%，热导率和 Tg分别提高

83.6%和 41.6%；9%填充时局部层叠、界面缺陷和自由体积增加，削弱载荷传递与热传导通路，导致性

能下降。
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ABSTRACT: To address the insufficient thermal stability and mechanical properties of polypropylene (PP)

film capacitors under high-temperature and high-electric-field conditions, as well as the lack of

molecular-scale understanding of their modification mechanisms, amorphous cell models of pure PP and

VTS@BNNS/PP composites with filler mass fractions of 1%, 3%, 5%, 7%, and 9% were constructed using

Materials Studio. In the models, vinyltrimethoxysilane (VTS) was grafted onto boron nitride nanosheets

(BNNS) to form an interfacial transition layer. After geometry optimization, annealing, and NVT/NPT

equilibration, the interfacial interaction energy, cohesive energy density, mechanical modulus, thermal

conductivity, mean square displacement, fractional free volume, and glass transition temperature were

calculated. The results show that VTS grafting enhances the interfacial adsorption and compatibility between

BNNS and PP. An appropriate amount of VTS@BNNS can fill the gaps between molecular chains, increase

the cohesive energy density, and restrict the motion of chain segments, thereby synergistically improving the

mechanical and thermal properties. The composite with 7% filler exhibits the optimal comprehensive

performance, with Young’s modulus, thermal conductivity, and glass transition temperature are increased by

42.0%, 83.6%, and 41.6%, respectively, compared with pure PP; however, the properties decrease at the filler

content of 9%. The simulation results are consistent with the experimental trend, indicating that the

established model has good accuracy and predictive capability, and can provide a guidance for the design of

high-performance PP composite films.
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