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利用多尺度建模方法构建了聚酰亚胺/钽铌酸钾纳米颗粒复合物模型, 通过分子动力学模拟研究了不同
尺寸钽铌酸钾纳米颗粒 (5.5, 8.0, 9.4, 10.5, 11.5 Å)对复合材料的结构、弹性模量和相互作用能的影响规律,
并通过计算纳米颗粒表面原子键能和单位表面积原子数目探究了复合物机械性能提高的内部机理. 聚酰亚胺
和聚酰亚胺/钽铌酸钾复合材料的杨氏模量分别为 2.91和 3.17 GPa, 泊松比分别为 0.37和 0.35, 钽铌酸钾纳
米颗粒的引入可以显著改善聚酰亚胺的机械性能. 纳米颗粒表面原子的键能为 8.62—54.37 kJ·mol−1, 表明
颗粒与基体主要通过范德华力作用结合且有氢键存在. 计算结果表明, 相同掺杂比例下, 纳米颗粒尺寸越小,
纳米颗粒表面原子数目越大, 颗粒与基体作用更强, 杨氏模量的提高幅度越大, 尺寸效应越显著. 因此, 掺杂
小尺寸纳米颗粒是提高聚酰亚胺机械性能的有效途径.

关键词: 分子动力学模拟, 聚合物纳米复合材料, 聚酰亚胺, 钽铌酸钾
PACS: 62.25.–g, 71.15.Pd, 81.07.Nb DOI: 10.7498/aps.64.126202

1 引 言

由于聚合物基纳米复合材料优异的机械 [1−4]、

光学 [5−7]、电学 [8,9]及光伏等 [10−13]性能和广阔的

应用前景, 利用纳米颗粒改善聚合物基体性质已
经成为物理、化学和功能材料领域的前沿和热

点 [14−16]. 聚酰亚胺 (polyimide, PI)是指主链上含
有酰亚胺环的一类聚合物, 其物理化学性质稳定,
介电性能突出, 耐热和耐辐射性能好, 机械强度高,
广泛应用于电气绝缘、电力电子、航天、航空等诸

多领域 [17−19]. 随着变频技术及电子器件小型化、
多功能化的发展, 对PI的耐电晕性能、介电性能及
力学性能等都提出了越来越高的要求, 纯PI已经

很难满足工程应用各方面的要求. 通过掺杂不同
种类、不同尺度的无机纳米颗粒, 能够显著提高其
性能, 如美国杜邦公司Dupont CR薄膜通过纳米
氧化铝掺杂可以把PI在 50 Hz, 20 MV/m电场下
的寿命从200 h提高到100000 h以上 [20]; 二氧化硅
颗粒的填充可以提高弹性模量, 大幅改善其抗拉伸
强度和断裂伸长量 [21]; 引入钛酸钡、钛酸铜钙颗粒
可以使复合薄膜的相对介电常数分别高达20和49,
远大于普通PI约 3.4的相对介电常数等 [22−24]. 在
聚合物复合材料的设计和制备过程中, 纳米颗粒结
构、尺寸, 纳米颗粒在基体中的分散状态, 纳米颗粒
和聚合物基体之间相互作用等因素是决定材料性

能优劣的关键因素. 因此, 需要对复合材料的内部
结构和分子间的作用机制有更好的理解, 考察无机
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纳米粒子尺寸对其与聚合物基体间的表面、界面结

构和键合方式的影响规律, 建立材料内部结构与性
能之间的关系. 然而, 当填充物的尺寸减小到纳米
尺度范围, 通过传统的实验方法很难准确、有效地
控制纳米颗粒的尺寸、结构和在基体中的分散情况.
纳米粒子的尺寸跨度、形状差异、局部团聚都会阻

碍甚至混淆对复合材料物理化学参数与性能关系

的定量考察和深入认识, 进而减缓对更高性能材料
的设计与开发. 计算机模拟手段可以提供理想的方
法, 有助于精确控制纳米粒子的尺寸和形状, 研究
纳米颗粒填充物与聚合物基体的相互作用, 进一步
确定影响聚合物基纳米复合材料性质的物理化学

参数, 为新材料的设计提供理论和实验指导 [25].
分子动力学模拟方法在经典力学方程的基础

上, 利用量子计算和实验数据参数, 研究模拟体系
内部相互作用原子的运动, 在模拟纳米材料方面具
有很高的准确性. 国内外学者在聚合物基纳米材
料方面利用分子动力学模拟方法进行了深入的研

究, 并取得了一系列的成果 [26−28]. Brown等 [29]通

过分子动力学模拟方法, 研究了聚合物复合模型中
球体团簇的尺寸效应, 探讨了界面层厚度随尺寸增
加的变化, 发现纳米颗粒的尺寸对界面层的厚度没
有影响. 文献 [30, 31]将不同尺寸的富勒烯巴基球
嵌入无定型聚乙烯基体, 研究了纳米颗粒尺寸的影
响, 并进行了拉伸测试, 研究了纳米尺寸对纳米复
合材料力学行为的影响. Odegard等 [32]建立微观

力学模型模拟了PI/SiO2纳米复合物的机械性质,
发现填充物半径小于 100 nm时, SiO2和PI的界面
层将会对复合物的机械性能产生显著影响. Gozar
等 [33]研究了聚砜薄膜和SiO2纳米颗粒杂化聚砜

薄膜中渗透气体的输运性质, 发现SiO2纳米颗粒

掺杂聚砜薄膜后, 渗透气体的扩散系数、溶解度和
渗透性明显提高. 孙伟峰和王暄 [34]利用分子动力

学模拟方法研究了PI/Cu纳米颗粒复合物的热力
学性质和力学特性, 发现PI/Cu纳米颗粒复合物的
热力学性质表现出显著的尺度效应, 温度稳定性
明显高于PI体系. 掺杂合适的无机粒子对PI的性
能提高有重要的影响, 钽铌酸钾 (KTa0.5Nb0.5O3,
KTN)是一种具有广泛应用前景的无铅光电功能
材料, KTN的掺入可以大幅提高聚合物的相对介
电常数 [35]. 然而, 关于KTN纳米颗粒尺寸对PI力
学性能的影响还鲜有报道. 本文选择四方相结构
的KTN作为增强颗粒, 通过多尺度建模, 利用分
子动力学模拟方法研究KTN纳米颗粒不同尺寸对

PI/KTN复合材料的弹性模量的影响, 以期对进一
步理解复合材料中结构与性能关系、合成性能优异

的复合材料提供理论指导与帮助.

2 分子模拟方法

2.1 力场选择

进行分子动力学模拟时, 需要根据研究体系选
择合适的力场来描述原子内和原子间的相互作用.
常用的力场有CFF, CFF91, PCFF, COMPASS和
Universal等, 由于力场参数多是由实验值或量子计
算值得到, CFF, CFF91, PCFF, COMPASS力场
仅能涵盖周期表中的部分元素, 没有适于KTN的
力场参数. Universal 力场从原子角度出发, 覆盖整
个周期表的元素, 适于用来计算PI/KTN体系的电
荷和非键相互作用, 故本文选择Universal力场.

2.2 弹性常数的计算方法

在分子动力学模拟中, 模型的机械性质利用恒
应变方法计算得到. 对优化好的模型施加应变, 在
原子水平上, 通过Virial表达式求出内应力张量σ.
然后利用Parrinello-Rahman波动方法 [36,37], 由应
力和应变计算得到刚度矩阵Cijkl.

σ = − 1

V0

[( N∑
i=1

mi (vi ⊗ vi)

)
+

(∑
i<j

rij ⊗ fij

)]
, (1)

σij = Cijklεkl, (2)

Cijkl =
KT

⟨V ⟩
⟨δεijδεkl⟩−1, (3)

式中, 下标 i表示粒子标号 (i = 1, 2, 3, · · · , N);
mi, vi, ri, fi分别表示第 i个粒子的质量、速度、位

置和作用在其上的力; ⊗表示两个向量的并矢运算;
rij表示从 i原子到 j原子的相对位置矢量; fij表示

j原子作用在 i原子上的力; V0表示体系未变形时

的体积; K为玻尔兹曼常数; T是体系的温度; ⟨V ⟩
是模型体积的平均值.

2.3 模型构建

通过Materials studio 5.5软件的Materials Vi-
sualizer模块建立了PI单体和KTN晶胞模型, 利
用Forcite模块和CASTEP模块分别对PI单体和
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KTN晶胞进行了几何优化, 并构建了PI链和KTN
球体团簇结构. 在PI/KTN复合物模型中, 以无定
型PI为基体, KTN纳米团簇颗粒作为填充物, 没
有对纳米颗粒进行表面处理, 在纳米颗粒与聚合
物基体之间, 只考虑范德华力和静电相互作用力.
PI基体是由不同数目的PI 链封装而成, 每条PI链
均具有 15个PI单体, 球体团簇颗粒内嵌于基体中
心位置, 如图 1所示. 为了研究PI/KTN复合物中
KTN纳米颗粒尺寸的影响, 通过多尺度建模方法,
建立了五组不同的元胞, 分别掺杂不同半径的颗粒
(5.5, 8.0, 9.4, 10.5, 11.5 Å), 并保持相同的掺杂体
积分数5% [38].

(a) (b) H

O

N

C

PI单体结构 KTN原子

Nb

Ta

K

O

H

图 1 PI/KTN复合物模型 (a)复合物整体图; (b) PI
单体结构和KTN的组成原子
Fig. 1. The model of PI/KTN composite: (a) the
whole picture of PI/KTN composite; (b) the molecu-
lar structure of PI and the constituent atoms of KTN.

利用Amorphous cell模块建立纳米复合材料
元胞模型, 在元胞构建时, 元胞的目标密度设为
1.36 g/cm3, 为了反映宏观的性质, 对构建的元胞
选择周期性边界条件. 元胞构建后, 利用Conju-
gate gradient 方法对最初的系统进行几何优化, 能
量收敛水平为 2 × 10−4 kcal/mol, 最大迭代次数设
为 5 × 104. 为了使系统更加稳定达到平衡, 对模
型进行了NV T (固定粒子数、体积、温度)分子动

力学模拟, 采用Nose-Hoover恒温控制方法, 时间
步长为 1.0 fs, 恒定温度设为 298 K, 动力学时间为
500 ps; 随后进行NPT (固定粒子数、压强、温度)分
子动力学模拟, 采用Berendsen方法控制压强, 恒
定温度设为298 K, 动力学时间为100 ps.

3 结果与讨论

为了研究填充颗粒尺寸大小对PI机械性质的
影响, 需要对PI和PI/KTN两种模型进行对比计
算. 因此, 首先构建了五组PI基体模型, 经过几何
优化和分子动力学优化后, 得到结构稳定的基体,
参数列于表 1 . 五组模型最后平衡态的密度相近,
处于1.24—1.35 g/cm3范围, 实际未改性的PI密度
为 1.26—1.36 g/cm3, 说明构建优化的模型和实际
符合得较好 [39,40].

在模型几何结构优化和分子动力学优化的基

础上, 进行了内聚能密度和溶度参数的计算. 根据
经典模拟理论, 分子体系的内聚能是指将体系内所
有分子分离到无限远处所需要的平均能量, 内聚能
密度是指单位体积内的内聚能. 溶度参数是表征体
系内部分子间相互作用强度特征的重要数值, 可以
通过对内聚能密度求平方根得到.

Ucoh = ⟨Uinter⟩ = ⟨Utotal⟩ − ⟨Uintra⟩ , (4)

CED =
Ucoh
V

, (5)

δ =
√
CED, (6)

式中, Ucoh表示体系的内聚能, Uinter表示所有分子

之间的总能量, Utotal表示系统的总能量, Uintra表

示分子内的能量, ⟨· · · ⟩表示一个NV T或NPT系

统中的平均值, CED表示内聚能密度, V 表示系统
的体积, δ表示溶度参数.

表 1 PI的元胞参数、体积、密度和总能量
Table 1. Cell parameters, volumes, densities, and total energies of the PI models.

PI
Cell length

V /103 Å3 ρ/g·cm−3 UPI/103 kJ·mol−1

a/Å b/Å c/Å

case 1 23.9±0.1 24.3±0.1 24.4±0.1 14.16±0.11 1.35 10.81

case 2 34.6±0.1 35.2±0.1 35.5±0.1 43.20±0.22 1.32 29.78

case 3 41.5±0.1 41.5±0.1 41.8±0.1 71.94±0.30 1.32 54.25

case 4 46.8±0.1 46.9±0.1 47.4±0.1 104.00±0.39 1.28 79.30

case 5 51.4±0.1 51.7±0.1 52.1±0.1 138.29±0.46 1.24 103.00
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表 2 PI的内聚能密度和溶度参数
Table 2. Cohesive energy densities and solubility parameters of the PI models.

PI case 1 case 2 case 3 case 4 case 5 Average

CED/108 J·m−3 2.249 2.112 1.957 2.016 1.792 2.025

δ/104 (J/m3)1/2 1.500 1.453 1.399 1.420 1.339 1.422

计算得到PI元胞的内聚能密度和溶度参
数列于表 2 . 五组模型的内聚能密度和溶度

参数平均值分别为 2.025 × 108 J/m3和 1.422 ×
104 (J/m3)1/2, 溶度参数与实际PI的溶度参数值
2.117 × 104 (J/m3)1/2相近 [41].

以PI作为基体, 选择半径为 5.508 Å的KTN
纳米颗粒作为填充物, 填充体积分数为 5%, 构建
PI/KTN复合物模型. 考察在不同温度和压强条件
下, KTN纳米颗粒掺杂对PI杨氏模量影响的规律.
将PI与PI/KTN分别在 200, 298, 400, 500, 600 K
和0 Pa, 1 atm (1 atm = 1.01325× 105 Pa)下进行
优化和性质计算, 得到的PI和PI/KTN材料的机
械性能如图 2所示.

由图 2可见, 压强相同时, PI和PI/KTN的
杨氏模量随温度变化的规律相同. 在 0 Pa时,
PI和PI/KTN弹性模量平均值分别为 3.797和
4.606 GPa, 标准差分别为0.078和0.103, 如图 2 (a)
所示. 在 1 atm时, PI和PI/KTN弹性模量平均
值分别为 3.801和 4.273 GPa [39,42], 标准差分别
为 0.192和 0.194, 如图 2 (b)所示. 相比于PI基体,
0 Pa和1 atm压强下, 复合材料的弹性模量分别增
加了 0.809和 0.472 GPa, 填充物的加入使PI的弹
性模量有明显的提高. 相同压强下, 不同温度下
弹性模量的标准差接近, 弹性模量的波动不大, 且
PI/KTN的弹性模量增加值大致相同, 说明在选定
的温度范围内, 填充颗粒引起弹性模量增加的规律
相同. 因此, 在模拟计算和实验时可以选取一个温
度进行不同尺寸KTN颗粒掺杂PI的性能研究, 通
过这个温度下的性质的变化规律, 来推测其他温度
时的力学性能.

温度相同时, 压强为 0 Pa下杨氏模量增加的
程度略大于压强为 1 atm时的情况. 在实际中, PI
和PI/KTN本身为固体, 在模拟中只有大气压数量
级压强才可能对性质有显著影响. 考虑到实际形态
和计算量, 选择0 Pa或1 atm作为压强条件来计算
分析KTN颗粒对PI机械性质的影响都是有意义
的. 因此, 不同温度和压强条件下, PI/KTN的杨氏
模量均大于PI的杨氏模量值, 引入KTN颗粒可以

在一定程度上提高PI的机械性质. 在研究的温度
和压强范围内, 可以选择其中的一个温度和压强进
行模拟研究, 来探究体积分数一定的情况下不同纳
米尺寸对PI机械性质的影响.
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图 2 不同压强和温度下PI和PI/KTN的杨氏模量 (内
插图为同一温度下PI和PI/KTN的杨氏模量) (a)压强
为 0 Pa; (b)压强为 1 atm
Fig. 2. The Young’s modulus of PI and PI/KTN at dif-
ferent pressures and temperatures: (a) 0 Pa; (b) 1 atm.
Inset shows the Young’s modulus of PI and PI/KTN
at the same temperature.

最后利用多尺度建模方法建立了PI/KTN
复合物模型, 分别选择半径为 5.5, 8.0, 9.4, 10.5,
11.5 Å的KTN纳米颗粒对PI进行掺杂, 体积分数
均为 5%. 几何优化完成后, 在模拟温度为 298 K,
压强为 0 Pa条件下进行了分子动力学优化, 表 3给
出了优化后的PI/KTN的相应元胞参数. 可见, 掺
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杂KTN 颗粒后, 由于KTN无机纳米颗粒的密度
远大于PI的密度, 复合材料的密度相比于纯PI
均有一定的提高, 处于 1.42—1.55 g/cm3范围内.
PI/KTN和相应PI的杨氏模量E和泊松比υ, 见
表 4 . 计算结果表明, PI和PI/KTN的杨氏模量
均在 2—4 GPa范围内, 普通PI薄膜杨氏模量实验
值为 2—4 GPa, 杜邦公司生产的PI薄膜杨氏模量
值在 3—4 GPa之间 [39,42], 可见模拟得到的结果和
实际结果符合得很好. 五组PI模型杨氏模量和
泊松比的平均值分别为 2.914 GPa和 0.370, 五组
PI/KTN模型杨氏模量和泊松比的平均值分别为
3.169 GPa和 0.353. 相对于PI基体, 掺杂KTN的
复合物的弹性模量均有相应的增加, 泊松比均有相
应的减小, 说明掺杂KTN纳米颗粒可以提高PI的
抗弹性变形能力, 增强其机械性质.
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图 3 杨氏模量增长率随纳米颗粒尺寸变化的规律 (内插
图为PI与PI/KTN的杨氏模量)
Fig. 3. The growth rate of Young’s modulus along
with various sizes of nanoparticles (inset is the Young’s
modulus of PI and PI/KTN).

表 3 PI/KTN复合物的元胞参数、密度和体积分数
Table 3. Cell parameters, densities, volume fractions of the PI/KTN.

PI/KTN Radius/Å
Cell length

ρ/g·cm−3 Volume fraction
a/Å b/Å c/Å

case 1 5.5±0.1 24.0±0.1 24.5±0.1 24.6±0.1 1.55 0.05
case 2 8.0±0.1 35.0±0.1 35.6±0.1 36.0±0.1 1.54 0.05
case 3 9.4±0.1 41.9±0.1 42.1±0.1 42.3±0.1 1.56 0.05
case 4 10.5±0.1 47.1±0.1 47.1±0.1 47.8±0.1 1.56 0.05
case 5 11.5±0.1 52.5±0.1 52.7±0.1 53.3±0.1 1.42 0.05

表 4 PI和PI/KTN的杨氏模量和泊松比
Table 4. Young’s modulus and Poisson’s ratio of PI and PI/KTN.

case 1 case 2 case 3 case 4 case 5 Average
EPI/GPa 3.141 2.740 3.363 2.899 2.427 2.914

υPI 0.387 0.364 0.364 0.374 0.363 0.370
EPI/KTN/GPa 3.922 2.943 3.414 3.014 2.554 3.169

υPI/KTN 0.352 0.351 0.361 0.343 0.358 0.353

表 5 PI/KTN复合物中基体与纳米颗粒的相互作用能量、纳米颗粒表面原子数、表面单个原子对应的作用能和单
位表面积的原子数

Table 5. The binding energy between nanoparticles and the matrix, the surface atom number of nanopar-
ticles, the surface atom energy of nanoparticles, and the atom number per surface area in the PI/KTN
composite.

Radius/Å
UPI/KTN

/103 kJ·mol−1

UPI

/103 kJ·mol−1

UKTN

/103 kJ·mol−1

U interaction

/103 kJ·mol−1
Nsurface

Uinteraction
Nsurface

/kJ·mol−1

Nsurface
4πr2

5.5±0.1 30.37 10.81 16.05 3.52 408 8.62 1.07

8.0±0.1 104.00 29.78 59.11 15.12 811 18.64 1.02

9.4±0.1 207.94 54.25 120.36 33.33 1048 31.80 0.94

10.5±0.1 265.88 79.30 171.16 15.42 1301 11.85 0.93

11.5±0.1 374.19 103.00 190.72 80.46 1480 54.37 0.90
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根据表 4中的数据可以计算得到PI/KTN复
合模型相对于PI杨氏模量的增长率, 见图 3 . 从
图 3可以看到, 随着填充的KTN纳米颗粒尺寸的
增大, 杨氏模量增长率随之减小, 表明掺杂浓度相
同时, 颗粒尺寸越小, 杨氏模量增加程度越大, 尺寸
效应越明显, 这应该是受基体和填充物之间的相互
作用能的影响 [30,31]. 利用下式计算分析PI/KTN
复合物相互作用能,

Uinteraction = UPI/KTN − UPI − UKTN, (7)

式中, Uinteraction表示基体与纳米颗粒的相互作用

能, UPI/KTN表示PI/KTN复合物的能量, UPI表示

PI的能量, UKTN表示KTN纳米颗粒的能量.
五组模型对应的KTN纳米颗粒表面原子数

目、表面单个原子键能和单位表面积的原子数列于

表 5 . 随着纳米颗粒半径由5.5 Å增加到11.5 Å, 颗
粒与基体间的结合能由 3.52 × 103 kJ/mol增加到
80.46×103 kJ/mol, 可以看到不同的颗粒对应的相
互作用能不同, 随着纳米颗粒尺寸的增加, 颗粒与
基体之间的相互作用能随之增加. 颗粒表面原子的
键能为 8.62—54.37 kJ/mol, 众所周知范德华力键
能在10 kJ/mol以下, 氢键能为 40 kJ/mol左右, 表
明KTN颗粒与PI通过范德华力结合在一起, 并有
氢键存在. 填充颗粒体积相同时, 从表 5可以看到,
随着颗粒半径的增加, 颗粒单位表面积的原子数随
之减小. 小尺寸颗粒单位表面积原子数目大, 与基
体结合作用更强, 使得PI/KTN复合物的杨氏模量
增加程度越大.

4 结 论

通过多尺度建模方法建立五组PI/KTN复
合物模型, 研究KTN纳米颗粒的不同尺寸 (5.5,
8.0, 9.4, 10.5, 11.5 Å)对PI/KTN复合物弹性性
能的影响. 利用分子动力学模拟方法对PI基体
和PI/KTN复合物的元胞参数、能量组成、内
聚能密度、溶度参数、杨氏模量和泊松比进行

计算分析. 计算结果表明, PI基体模型的密度
在 1.24—1.35 g/cm3之间, 内聚能密度为 2.025 ×
108 J/m3, 溶度参数为1.422× 104 (J/m3)1/2, 与实
际PI参数一致. 分析不同压强和不同温度时PI和
PI/KTN的杨氏模量的变化规律, PI/KTN 的杨氏
模量均大于PI, 压强相同时掺杂KTN引起杨氏模
量的增加值基本相同,且不同温度的PI和PI/KTN

的弹性模量的标准差几乎相同, 说明在选定的温
度和压强范围内, 填充KTN颗粒对PI弹性模量影
响具有相同规律. PI基体杨氏模量和泊松比分别
为2.914 GPa和0.370, 掺杂KTN的PI复合物杨氏
模量和泊松比分别为3.169 GPa和0.353, 说明掺杂
KTN可以使PI机械性能有一定的提高. KTN粒
表面原子的键能在 8.62—54.37 kJ/mol之间, 纳米
颗粒与基体通过范德华力和氢键结合在一起. 同
时, 由于小尺寸颗粒单位表面积原子数目大, 与基
体作用更强, 掺杂比例相同时, 填充物颗粒尺寸越
小, PI/KTN 复合材料弹性模量增加的程度越大,
尺寸效应越强. 因此, 掺杂小尺寸颗粒是提高PI机
械性能的有效途径.
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Abstract

The polyimide/potassium tantalite niobate (PI/KTa0.5Nb0.5O3) nanoparticle composite model is established by a
multi-scale modeling method. The influences of KTa0.5Nb0.5O3 nanoparticles with different sizes (5.5, 8.0, 9.4, 10.5,
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11.5 Å) on the structure, elastic modulus and interaction energy of the polyimide-based nanocomposites are investigated

by the molecular dynamics simulation. The cell parameters, cohesive energy density, solubility parameter, Young’s

modulus and Poisson’s ratio are calculated. Moreover, the bond energy and the number of atoms per unit surface area

of the nanoparticles are analyzed to explore the internal mechanism of mechanical property improvement. The results

demonstrate that the density of PI matrix is 1.24–1.35 g/cm3, the cohesive energy density of PI matrix is 2.025×108 J/m3,

and the solubility parameter of PI matrix is 1.422 × 104 (J/m3)1/2, which are consist with the actual PI parameters.

Meanwhile, the Young’s moduli of the PI and PI/KTa0.5Nb0.5O3 composites are respectively 2.914 GPa and 3.169 GPa,

and the Poisson’s ratios are respectively 0.370 and 0.353, which illustrate that the mechanical properties of the PI

could be significantly improved by introducing the KTa0.5Nb0.5O3 nanoparticles. At the same pressure, the increases of

Young’s modulus with temperature are basically the same without and with doping the KTa0.5Nb0.5O3 nanoparticles

into the PI matrix; and when the temperatures are different, the standard deviations of elastic moduli of the PI matrix

and PI/KTa0.5Nb0.5O3 composite are almost the same. No matter what the pressures and the temperature are, the

Young’s modulus of PI/KTa0.5Nb0.5O3 composite is always larger than that of PI matrix. These all indicate that the

effect of KTa0.5Nb0.5O3 nanoparticle on elastic modulus has a similar variation rule under the selected pressure and

temperature conditions. In addition, the bond energies of particle surface atoms are 8.62–54.37 kJ·mol−1, which shows

that the binding force between particles and the matrix is mainly van der Waals force, and hydrogen bonds exist at the

same time. When the doping concentration is fixed, the proportion of nanoparticles surface atoms increases significantly

as the size decreases, the interaction between particles and the matrix becomes stronger, the Young’s modulus increases

obviously and the size effect is more significant. Therefore, it is confirmed that the doping small size KTa0.5Nb0.5O3

nanoparticles into the polyimide matrix is an effective way to improve the mechanical properties of the composite.

Keywords: molecular dynamics simulation, polymer nanocomposite, polyimide, potassium tantalate
niobate
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