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( 2015年 1月 13日收到; 2015年 3月 11日收到修改稿 )

硅功能化石墨烯 (硅化烯)作为锂离子电池的负极材料, 一旦发生分层或粉化等损伤现象, 会严重地降
低材料的电子输运能力和储锂容量, 减少电池的使用寿命, 因此要求负极材料具有较强的力学可靠性. 考
虑到传统分子动力学方法的模拟尺度很难达到硅化烯负极材料的真实尺度, 首先采用Tersoff 势函数和
Lennard-Jones 势函数建立了多种硅化烯的全原子数值模型, 计算材料的各种弹性模量和吸附能; 然后采用
珠子 -弹簧结构, 根据力学平衡条件和能量守恒定律, 结合全原子模型的计算结果, 建立了硅化烯粗粒模型及
其系统的能量方程; 最后, 通过对比石墨烯粗粒模型与其全原子模型的拉伸性能, 验证了硅化烯粗粒模型的有
效性.

关键词: 硅功能化石墨烯, 粗粒模型, 分子动力学, 损伤
PACS: 31.15.xv, 81.05.ue, 61.48.Gh, 62.20.dq DOI: 10.7498/aps.64.143101

1 引 言

锂离子电池因其诸多优点已成为移动通信、笔

记本电脑等便携式电子产品及电动汽车的主要电

源之一, 探索具有容量高、充放电速度快和循环寿
命长的新型负极材料已成为当前锂离子电池研究

的热点 [1,2]. 硅化烯 [3,4]是一种锂离子电池的负极

材料, 通常采用溶液共混方法或机械混合法制备.
2011年, 美国科学家Zhao 等 [5]通过超声波处理成

功地制备出石墨烯面内有空位缺陷的硅化烯, 研究
发现硅纳米颗粒的嵌入可以扩大石墨烯的层间距,
增加石墨烯的比表面积, 有效阻止石墨烯片层之间
因较强的π-π 范德华吸引力作用而发生的堆积或
聚集现象, 为锂离子提供了大量的储存空间, 从而
增加了负极材料的储锂容量. 这种结构可以有效
缓冲材料在冲放电过程中的体积胀缩, 提高材料的
循环寿命. 同时, 空位缺陷提高了锂离子在极端尺

度和片层聚集时的输运能力, 加速电池的充放电
速度.

锂离子电池负极材料 [6]和其他纳米电子元器

件 [7]一样, 要求材料具有很强的力学可靠性. 硅化
烯是一种由硅纳米颗粒和多层石墨烯构成的层状

复合材料, 作为锂离子电池负极材料时, 一旦发生
分层现象, 会严重地降低材料的导电性能和电子的
输运能力 [8]. 层状材料在遇到诸如加载应变、弯曲
或者扭转等机械操作时, 分层现象更容易发生. 这
些材料的破坏机理通常是薄膜层发生屈曲, 导致内
层分离和破坏. 除了分层破坏外, 导致锂离子电池
容量和使用寿命降低和减小的另外一个重要因素

是负极材料的粉化现象 [9]. 负极材料在重复可逆地
脱插锂过程中伴随着较大的体积变化, 吸锂后负极
材料的晶格发生膨胀, 引起材料的内应力增加, 导
致晶粒内微裂纹扩展, 从而引起晶粒破裂而发生负
极材料粉化, 降低了负极材料的嵌锂能力, 使锂离
子电池的可逆容量损失和使用循环寿命减少. 迄今
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为止, 国内外还没有关于该材料力学性能研究的相
关报道. 鉴于此, 研究硅化烯负极材料的拉伸等力
学性能显得尤为重要和紧迫.

本文通过对不同的硅化烯全原子模型进行拉

伸、剪切、弯曲和吸附等模拟, 获得硅化烯的各种
弹性模量和吸附能. 根据全原子模型的模拟结果,
采用珠子 -弹簧结构, 根据力学平衡条件和能量守
恒定律, 建立了硅化烯粗粒模型及其系统的能量方
程, 并对其拉伸性能进行了模拟. 本文模拟软件是
由美国Sandia(圣地亚)国家实验室开发的开源代
码LAMMPS [10].

2 硅化烯全原子模型及其力学特性

为了有效获取硅化烯粗粒模型的力学性能参

数, 对硅化烯的各种全原子模型进行力学性能模
拟, 共包括以下 4个测试模块: 1)通过对单层石墨
烯全原子模型的轴向拉伸模拟, 获取其杨氏模量
E; 2)通过对单层石墨烯全原子模型的剪切模拟,
获取其剪切模量G; 3)通过对双层石墨烯全原子模
型的吸附模拟, 获取石墨烯层间单位面积的吸附能
εC-C; 4)通过对由单层石墨烯和单个硅颗粒组成的
硅化烯模型的吸附模拟, 获取石墨烯和硅颗粒之间
单位面积的吸附能 εSi-C. 在模拟过程中, 选择多体
Tersoff势函数 [11]模拟石墨烯面内碳原子之间、硅

颗粒中硅原子之间的相互作用, 其表达式为

E =
1

2

∑
i

∑
j ̸=i

Vij , (1)

Vij = fC (rij)
[
fR (rij) + bijfA (rij)

]
, (2)

fC (rij) =



1, r < R−D,

1

2
− 1

2
sin

(
π

2

r −R

D

)
,

R−D < r < R+D,

0, r > R−D,

(3)

fR (rij) = A exp (−λ1r) , (4)

fA (rij) = −B exp (−λ2r) , (5)

bij =
(
1 + βnζnij

)− 1
2n , (6)

ζij =
∑
k ̸=i,j

fC (rik) g (θijk) exp [λm
3 (rij − rik)

m
] ,

(7)

g (θ) = γijk

{
1 +

c2

d2
− c2[

d2 + (cos θ − cos θ0)2
]}.

(8)

势能的计算包括了所有与第 i个原子距离在截断

半径R +D内的 j和k原子, 其中 θ为 ij 和 ik共价

键之间的夹角. 选择LJ (Lennard-Jones)两体势函
数 [12]模拟石墨烯片层之间碳原子的相互作用及

硅原子与碳原子之间的相互作用. LJ势是 1924年
由Jones提出的原子间相互作用的对势函数, 其表
达式为

V (r) = 4ε

[(σ
r

)12

−
(σ
r

)6
]
. (9)

式中 r是连接 i和 j原子的位置矢量rij的模; 1/r12

项是模拟原子间靠近时的相互排斥项; 1/r6项是

描述原子间的吸引力和凝聚力; 它用来模拟范德
瓦尔斯型的力; σ是基本尺度 (碰撞直径)参数; ε

是基本能量标度参数; 模拟过程中取C-C作用的
两个参数分别为σ = 4.000 Å和 ε = 0.0065 eV,
Si-C之间作用的两个参数分别为σ = 3.1785 Å和
ε = 0.00378 eV. 系统运动方程求解采用速度形式
的Verlet [13]算法, 该方法通过对时间离散, 由 t时

刻的变量及其时间导数推演得到 t + ∆t时刻的物

理量, 逐步计算即得到整个历史过程的物理量, 具
体的速度和加速度表达式如下:

r(t+∆t) = r(t) + v(t)∆t+ a(t)∆t2/2, (10)

a(t+∆t) = −∆E[r(t+∆t)]/m, (11)

v(t+∆t) = v(t+∆t/2) + a(t+∆t)∆t/2. (12)

在模拟之前需要对模型用共轭梯度法进行体系能

量最小化来反复调整原子坐标, 使整个模型显现出
来的能量最低. 弛豫采用Nose-Hoover方法 [14,15]

进行等温调节, 该方法可以把任何数量的原子与一
个热浴耦合起来, 可以消除局域的相关运动和模拟
宏观系统的温度涨落现象.

单层石墨烯的全原子模型如图 1所示, 模型
尺寸为 100 Å×100 Å, 由 3854个碳原子构成, 其
中C—C键长为 0.142 nm. 模型沿x轴方向为扶手

椅型, 沿 y轴方向为锯齿型. 图 2是一个由直径为
5 nm的单个硅颗粒和边长为 50 nm的单层石墨烯
构成的系统模型, 用于模拟单个硅颗粒 (3274个硅
原子) 与单层石墨烯 (95646个碳原子)之间的吸附
性能. 内插图是硅颗粒的晶格结构放大图.

143101-2

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 64, No. 14 (2015) 143101

X

Y

100 A

1
0
0
 
A

图 1 (网刊彩色)单层石墨烯的全原子模型
Fig. 1. (color online) The full atomic model of mono-
layer graphene.
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图 2 (网刊彩色)单层石墨烯与单个硅纳米颗粒系统的全
原子模型

Fig. 2. (color online) The full atomic model comprised
of monolayer graphene and a silicon nano-particle.

2.1 轴向拉伸

在模拟开始之前, 为了得到一个稳定和能量最
低的系统, 首先对单层石墨烯全原子模型的系统进
行了能量最小化, 并使系统在NVT (固定粒子数、
体积、温度)系综下弛豫了 10 ps (时间积分步长为
0.1 fs). 在拉伸过程中, 模型左端固定, 右端施加一
个大小不变、沿x轴正向的力缓慢拉伸, 拉伸速度
为0.1 Å/ps, 如图 3所示. 在分子动力学模拟中, 我
们通常应用维里应力对应宏观应力, 二者之间的关
系如下式：

σij = SijΩ
−1, (13)

其中σij为宏观应力, Sij为维里应力, Ω为模型的
体积. 对应平面应力问题, 轴心应力应变关系为

εx =
1

E
[σx − vpσy] . (14)

根据全原子模型的轴线拉伸模拟结果, σx ≫ σy,因
此我们可以得到

σx = Eεx → E =
∂σx

∂εx
∼=

∆σx

∆εx
. (15)

图 3是模型的拉伸示意图、拉伸时模型的应力
应变曲线 (A)和局部变形放大图 (B). 从局部放大
图中可以看出石墨烯的破坏机理, C—C键逐渐伸
长, 并伴随着键角的变化, 碳环始终保持为六边形.
随着载荷增大, 六边形碳环越来越不规则, 在模型
端部的对角线附近的碳环上形成了空位缺陷. 随着
应力的增大, C—C键逐渐断裂, 并形成了沿载荷方
向大约呈 45◦ 的主断裂带, 裂纹沿着主断裂带不断
往四周扩展, 最后呈断裂破坏. 从应力应变曲线B
可以观察到模型在拉伸的起始阶段表现出了明显

的线性关系. 根据 (15)式对其进行线性拟合, 得到
单层石墨烯的杨氏模量E ≈ 1.04 TPa, 与之前报
道的结果 0.918 TPa和 1 TPa相近 [16−19]. 拉伸过
程中最大应力值为 189.94 GPa, 对应的极限应变为
0.29.

0 0.054 0.108 0.162 0.216 0.270 0.324
0

50

100

150

200

Equation y / a ⇁ bx

Weight No Weighting

Residual Sum 
of Squares

226.1716

Pearson's r 0.99815

Adj. R-Square 0.9963

Value Standard Error

B Intercept 2.8643 0.11616

B Slope 1036.65168 3.91244

/
G

P
a

A

B

F
Dl

l0

图 3 (网刊彩色)单层石墨烯全原子模型的单向拉伸测试
Fig. 3. (color online) Uniaxial tensile test of monolayer
graphene full atomic model.

2.2 简单剪切

模型及其弛豫过程与轴心拉伸模拟相同. 在剪
切过程中, 上下边界分别施加x方向和−x方向两

个拉力, 拉伸速度均为 0.1 Å/ps. 剪切应力和应变
关系为

γxy =
2(1 + ν)

E
τxy =

1

G
τxy, (16)

变形后可得到

τxy = Gγxy → G =
∂τxy
∂γxy

∼=
∆τxy
∆γxy

. (17)
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根据剪切模拟的应力应变曲线图 4和 (17)式, 对
线性部分进行拟合, 得到单层石墨烯的剪切模量
G = 212.85 GPa, 与之前报道的结果 224 GPa相
近 [16]. 最大剪切应力 τmax = 50.11 GPa, 对应的极
限应变γult = 0.24.

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
0

10

20

30

40
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/
G

P
a

Equation y / a ⇁ bx

Weight No Weighting

Residual Sum 
of Squares

60.38856

Pearson's r 0.99769

Adj. R-Square 0.9953

Value Standard Error

B Intercept -0.5537 0.25573

B Slope 212.85137 1.9913

F
γxy

l0

图 4 (网刊彩色)单层石墨烯全原子模型的简单剪切测试
Fig. 4. (color online) Simple shear test of monolayer
graphene full atomic model.

2.3 吸 附

为了获取石墨烯片层之间、 石墨烯片层

和硅纳米颗粒之间的非接触弱相互作用能量,
我们分别对单层石墨烯 (100 Å×100 Å)、双层
石墨烯 (100 Å×100 Å)、单个硅纳米颗粒 (直径
20 Å)、单层石墨烯和单个硅纳米颗粒系统 (石墨烯
100 Å×100 Å, 硅颗粒直径20 Å)进行了NVT系综
下势能最小化弛豫性能模拟, 结果如图 5和图 6所
示. 单层和双层石墨烯在弛豫后的最小势能分别为
−27880 eV 和−56276 eV, 单层石墨烯的最小势能
扩大到 2 倍后为−55760 eV, 与双层石墨烯的最小

0 1 2 3 4 5
-56400

-56200

-56000

-55800

-55600

-55400

-55200

-55000

-54800

-56276 eV

/ps

/
e
V

2

-55760 eV

DEC-C=

516 eV

图 5 (网刊彩色)单层和双层石墨烯全原子模型的弛
豫性能

Fig. 5. (color online) Relaxation performance of
monolayer and bilayer graphene full atomic model.

势能差 516 eV为石墨烯层间的吸附能，即单位面
积的吸附能为EC-C = −413.3 mJ·m−2. 单层石墨
烯最小势能 (−27880 eV)加上硅纳米颗粒最小势能
(−835 eV)后为−28715 eV, 与由单层石墨烯和硅
纳米颗粒构成的系统最小势能 (−28730 eV)差值为
15 eV. 这里假设硅纳米颗粒为一个点, 考虑到石
墨烯片层上碳原子与硅点之间距离变化对吸附能

的影响, 计算单位面积吸附能时只计算了边长为
3×25 Å的正方形区域, 25 Å为粗粒的键长, 得到石
墨烯单位面积上的吸附能为ESi-C = −42.72 eV.全
原子模型的模拟结果参照表 1 .

0 1 2 3 4 5

-28750

-28700

-28650

-28600

-28550

-28500

-28730 eV

-28715 eV

/ps

/
e
V

DESi-C=15 eV

图 6 (网刊彩色)单层硅功能化石墨烯全原子模型的弛豫
性能

Fig. 6. (color online) Relaxation performance of mono-
layer silicon functionalized graphene.

表 1 全原子模型的模拟结果

Table 1. The simulation results of full atomic models.

参量 数值

杨氏模量E/TPa 1.04

最大正应力 σmax/GPa 189.94

极限正应变 εult/% 29

剪切模量 G/GPa 212.85

最大剪切应力 τmax/GPa 50.11

极限剪切应变 γult/rad 0.24

表面吸附能 EC-C/mJ·m−2 413.3

表面吸附能 ESi-C/mJ·m−2 42.72

3 硅化烯粗粒模型的建立

硅化烯的粗粒模型是根据其全原子模型的模

拟结果而建立的具有中尺度或宏观尺度的数值模

型. 应用传统分子动力学方法, 通过诸多模块的
测试, 获取能够反映硅化烯材料特性的一系列力
学参数, 然后采用珠子 -弹簧结构, 并根据力学平
衡条件和能量守恒定律, 建立硅化烯粗粒模型及
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其系统的能量方程. 该方法已经被用于碳纳米管
的折叠、破坏和缠绕 [20,21], 石墨烯的折叠、扭转等
方面的模拟研究 [16,17]. 势函数的选取或建立在分
子动力学数值模拟中是最关键和最重要的一个环

节, 因为它直接影响到模拟结果的准确性和可靠
性. 本文通过对硅功能化石墨烯全原子模型的数
值模拟, 获取硅功能化石墨烯粗粒模型所需要的
一些力学参数. 粗粒模型系统的能量方程表示为
Usys = UT +Uφ +Uad1 +Uad2, 其中Usys代表系统

的总能量, UT 为轴向拉伸的应变能, Uφ为剪切变

形的应变能, Uad1为不成键碳粗粒之间的吸附能,
Uad2为碳粗粒和硅颗粒之间的吸附能. 系统的总
能量为珠簧模型的键能和两两粒子间的作用能之

和, 为了将全原子模型的模拟结果和粗粒模型的参
数关联起来, 这里假设两种模型的能量相等.

3.1 拉伸弹性常数

对于石墨烯的轴向拉伸, 我们用弹簧振子的变
形能来模拟成键碳粗粒间的能量, 表达式如下:

UT (∆r) =
1

2
kT(r − r0)

2
=

1

2
kT∆r2, (18)

其中 kT为弹簧的拉伸弹性系数, r为两个碳粒

之间的距离, r0为两粒子间的平衡距离, 这里取
r0 = 25 Å. 一个碳粒的等效拉伸弹性应变能表
达式为

ET(ε) =
1

2

∫
σεdΩ =

1

2

AcE∆r2

r0
. (19)

因为每个粗粒代表一个 r0, 根据全原子模型和粗粒
模型能量相等, 令UT(∆r) = ET(ε), 可得到

kT =
AcE

r0
. (20)

这里取杨氏模量E = 1.04 TPa = 1.04 ×
10−18 J/Å3 ≈ 6.49 eV/Å3; Ac = dr0为石墨烯
的横截面面积, 取石墨烯厚度 d = 3.35 Å, 得到
kT = Ed ≈ 21.75 eV/Å2. 也可根据服从胡克
定律的材料应变能表达式 [22] ET(ε) = P∆r/2

得到和 (20)式相同的拉伸弹性系数表达式, 其中
∆r = Pr0/(EAc).

3.2 剪切弹性常数

对于石墨烯的剪切变形, 我们用扭转弹簧振子
的变形能来模拟材料的剪切应变能. 扭转弹簧振子
的变形能为

Uφ (∆φ) =
1

2
kφ(φ− φ0)

2

=
1

2
kφ∆φ2 =

1

2
kφγ

2, (21)

其中kφ为弹簧的弯曲弹性系数, φ为相互成键的三
个碳粗粒之间的角度, φ0为系统平衡时的角度, 取
φ0 = 90◦, 剪切应变γ = φ − φ0. 一个碳粒的等效
剪切应变能为

ET (γ) =
1

2

∫
τγdΩ =

1

2
Gγ2Acr0. (22)

这里, 每个粒子代表 4个φ0, 根据两种模型能量相
等, 4Uφ(∆φ) = ET(γ), 可得到

kφ =
1

4
GAcr0 =

1

4
Gdr20. (23)

根据全原子模型的模拟结果, 剪切模量G =

212.85 GPa ≈ 1.33 eV/Å3, 得到弹簧的弯曲弹性常
数kφ = 695.44 eV.

3.3 不成键粗粒间的相互作用

对于模型中不成键粗粒之间的弱相互作用 (范
德瓦尔斯吸附), 我们采用Lennard-Jones 12 : 6势

函数进行模拟, 势函数的形式如 (9)式. 用σC-C和

εC-C分别代表C-C粗粒间的碰撞直径和C-C粗粒
间作用的势阱深度, 用σSi-C和 εSi-C分别代表Si-C
粗粒间的碰撞直接和Si-C粗粒间作用的势阱深度.
每个碳粗粒子的质量取决于石墨烯的质量分布,
由单位面积石墨烯的质量决定, 每个硅粗粒子的
质量为硅纳米颗粒的质量. 对于 100 Å×100 Å的
单层石墨烯, 含有 3854个碳原子, 取碳原子的摩
尔质量为 12.01 g/mol, 所以单位面积石墨烯的质
量为 7.6888×10−22 g/A2. 每个碳粗粒代表的石墨
烯面积为 25 Å×25 Å, 对应的摩尔质量为 2892.91
g/mol. 对于硅纳米颗粒 (直径20 Å), 含211个硅原
子, 硅粗粒的摩尔质量为5926.15 g/mol.

L-J势参数的选取参照硅化烯全原子模型的模
拟结果. 石墨烯的层间距∆D = 3.35 Å, 设D1为

系统能量最小时不成键碳粗粒间的最近距离, 即邻
近原子间距, 如图 7所示. R1为上层粒子 1在下层
粒子面内的投影到邻近粒子的距离,

φ = tan−1 R1

∆D
, (24)

D1 =
∆D

cosφ, (25)

所以D1 = 17.99 Å. 根据势函数表达式 (9)式, 令
dV (r)

dr = 0, 可得
(σ
r

)6

=
1

2
, 即势能最小时两粒子

间距离 r与碰撞半径σ之间的关系. 这里取 r = D1,
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得σ = 16.03 Å. 根据 (24)和 (25)式, 再结合图 8 ,
可以得到次邻近粒子的距离分别为D2 = 39.67 Å,
D3 = 53.14 Å, D4 = 63.83 Å, D5 = 72.96 Å,
D6 = 88.45 Å和D7 = 95.26 Å, 取截断半径为
96 Å. 若粒子 1只与邻近粒子作用, 则单位面积的
吸附能量可表示为

EC-C =
4V (D1)

r20
, (26)

其中V (D1) = −εC-C, 则 εC-C = −EC-Cr
2
0/4. 若粒

子1还与次邻近粒子作用, 则总的吸附能为

V = 4V (D1) + 8V (D2) + 4V (D3) + 8V (D4)

+ 8V (D5) + 12V (D6) + 8V (D7) , (27)

单位面积的吸附能为

EC-C =
V

r20
. (28)

令

H = 1 + 2
V (D2)

V (D1)
+

V (D3)

V (D1)
+ 2

V (D4)

V (D1)

+ 2
V (D5)

V (D1)
+ 3

V (D6)

V (D1)
+ 2

V (D7)

V (D1)
,

所以

εC-C = −EC-Cr
2
0

4

(
1

H

)
. (29)

经计算, H = 1.04, 可得 εC-C = 3.88 eV. 在硅化烯
系统能量最小时, 硅颗粒到石墨烯表面的最小距离
为2.9 Å,硅颗粒半径为10 Å.取硅粒到石墨烯表面
的距离∆D = 12.90 Å, 硅粒在石墨烯面内投影与
碳粒间的距离Ri (i = 1, 2, 3, 4, 5, · · · )可参考碳粒
1. 按照上述相同方法可得到硅粒和碳粒间的碰撞
直径和作用的势阱深度分别为σSi-C = 19.49 Å和
εSi-C = 0.38 eV, 取截断半径为 42 Å. 至此, 建立硅
化烯粗粒模型的所需参数已全部得到, 具体见表 2 .

表 2 粗粒模型的模拟参数

Table 2. Simulation parameters of coarse-grain model.

参量 数值

碳粗粒子的摩尔质量 mC/g·mol−1 2892.91
硅粗粒子的摩尔质量 mSi/g·mol−1 5926.15

碳粒间键平衡距离 r0/Å 25
碳粒间键平衡角度 φ0/(◦) 90
拉伸弹性常数 kT/eV·Å−2 21.75
剪切弹性常数 kφ/eV·rad−2 695.44

碳 -碳粗粒间的碰撞直径 σC-C/Å 16.03
碳 -碳粒子间作用势阱深度 εC-C/eV 3.88
硅 -碳粒子间碰撞直径 σSi-C/Å 19.49

硅 -碳粒子间作用势阱深度 εSi-C/eV 0.38

r0

R1

D1

DD

ϕ

图 7 (网刊彩色) 邻近粒子间的位置关系
Fig. 7. (color online) Spatial relationships be-
tween neighboring atoms.
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2
r
0

R7

R6

R4

R5

R3

R2

R1

图 8 (网刊彩色) 上层粒子投影与次邻近粒子间的位置关系
Fig. 8. (color online) Spatial relationships between top
atom and lesser neighboring atoms.

4 硅化烯粗粒模型的验证

结合前面所得结果, 利用LAMMPS软件包
建立了 750 Å×250 Å的单层石墨烯粗粒模型, 如
图 9所示. 其中图 9 (a)为粗粒模型示意图, 图 9 (b)
为粗粒模型的局部放大图, 图 9 (c)为石墨烯粗粒模
型和全原子模型尺度的比较图. 该粗粒模型一共
包含 341个粗粒子, 数量为同尺寸盒子全原子模型
(包含71910个碳原子)的0.47%.

750 A

(a)

z x

y

(b)

(c)

2
5
0
 
A

图 9 (网刊彩色) 石墨烯粗粒模型及其和全原子模型的比较
Fig. 9. (color online) Relationship between graphene
full atomic model and its coarse-grain model.

为了验证硅化烯粗粒模型的有效性, 对上面所
建立的模型沿长度方向进行了拉伸模拟. 在模拟过
程中, 用弹簧的伸缩能量表示粗粒之间的键能, 用
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L-J势函数 [12]模拟不成键粒子的相互作用, 系统
运动方程求解仍然采用速度形式的Verlet [13]算法.
时间积分步长取 1 fs, 为了得到一个稳定和能量最
低的系统, 让系统在NVT系综下弛豫 500万步. 最
后固定模型左边界粒子,以1 fs的步长在NVE系综
下以 0.05 Å/ps的速度拉伸右边界粒子共 1000万
步, 拉伸的应力应变关系如图 10所示. 从应力应变
曲线图中可以观察到模型在拉伸过程中表现出了

明显的线性关系, 根据全原子模型的模拟结果, 拉
伸过程中极限应变设置为 0.30. 并对线性部分进行
拟合, 如蓝色直线所示. 拟合得到单层石墨烯的杨
氏模量E ≈ 981.5 GPa, 与全原子模型的单层石墨
烯杨氏模量 1 TPa比较接近, 证明了所建粗粒模型
的有效性.

-0.05 0 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.35

0

50

100

150

200

/
G

P
a

Equation y / a ⇁ bx

Weight No Weighting

Residual Sum 
of Squares

258.88821

Pearson's r 0.99966

Adj. R-Square 0.99932

Value Standard Error

B Intercept -35.15769 0.28683

B Slope 981.51773 1.38108

图 10 (网刊彩色)石墨烯粗粒模型拉伸的应力应变关系
Fig. 10. (color online) The stress-strain curve of
graphene coarse-grain model.

5 结 论

首先建立了单层石墨烯、双层石墨烯和单层硅

功能化石墨烯的全原子数值模型, 采用Tersoff 势
函数模拟成键碳原子间的相互作用, L-J 势函数模
拟层间碳原子的相互作用. 通过计算单层石墨烯全
原子模型的杨氏模量和剪切模量, 拟合粗粒珠簧模
型中弹簧的拉伸弹性常数kT = 21.74 eV/Å2和弯

曲弹性常数kφ = 695.44 eV. 模拟了全原子模型中
石墨烯层间的吸附能和硅纳米颗粒与石墨烯片之

间的吸附能, 以L-J势函数模拟不成键碳粗粒间相
互作用和碳粗粒与硅粗粒之间的相互作用, 根据全
原子模型和粗粒模型间的能量守恒, 推导了用L-J
势函数的势阱深度和碰撞直接, 建立了硅化烯粗粒
模型及其系统的能量方程. 最后, 通过对所建石墨

烯粗粒模型的拉伸模拟, 得到石墨烯的杨氏模量和
全原子模型的模拟结果相近, 验证了硅化烯粗粒模
型的有效性. 后期的研究将重点考虑硅颗粒粒径、
分布密度等因素对硅化烯负极材料损伤的影响, 建
立一套材料的损伤准则.
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Abstract
The electronic transport, the storage capacity, and the service life of the anode material for lithium ion batteries

will be reduced seriously in the event of the material layering or cracking, so the anode material must have strong
mechanical reliability. Firstly, in view of the traditional molecular dynamics limited by the geometric scales of the model
of silicon functionalized graphenen (SFG) as lithium ion battery anode material, some full atomic models of SFG are
established by using Tersoff potential and Lennard-Jones potential, and used to calculate the modulus and the adhesion
properties. What is more, according to the mechanical equilibrium condition and energy conservation and by combining
with calculations from full atomic model through adopting the bead-spring structure, the SFG coarse-grain model and
its system energy reservation equation are established. Finally, the validity of the SFG coarse-grain model is verified by
comparing the tensile property of coarse-grain model with full atoms model.
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