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超声辅助 PP／云母片介电复合材料的制备与性能

程德康，王亚璇，王珊，熊传溪
( 武汉理工大学材料科学与工程学院，武汉 430070)

摘要：通过超声波辅助法将云母片分散在聚丙烯 (PP) 基体中，然后通过熔融共混法制备不同组分的 PP／云母片

复合材料。对复合材料的微观形貌和结构进行表征，研究了 PP／云母片复合材料的力学性能、介电性能、击穿强度和

储能密度。结果表明，超声波辅助法一定程度上有助于云母片的剥离和分散。当云母片含量为 5% 时，复合材料的

拉伸强度和断裂伸长率达到最大，分别为 38.8 MPa 和 30%。此时材料的介电性能也达到最佳，击穿强度为 362 MV

／m ；储能密度为 1.46 J／cm3，相比于 PP 纯样增长了 51%。由于云母片和 PP 的协同效应，复合材料的介电损耗也

维持在较低水平，低于 0.05。
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Preparation and Properties of Ultrasonic Assisted PP／Mica Sheet Dielectric Composites
Cheng Dekang， Wang Yaxuan， Wang Shan， Xiong Chuanxi

(School of Material Science and Engineering， Wuhan University of Technology， Wuhan 430070， China)

Abstract ：The mica was dispersed in polypropylene (PP) matrix by ultrasound-assisted method，and then PP／mica 
composites with different components were prepared by melt blending method. The microstructure and morphology of the 
composites were characterized. The mechanical properties，dielectric properties，breakdown strength and energy storage density of 
PP／mica composites were studied. The results show that the ultrasonic assisted method is helpful to the separation and dispersion of 
mica. When the content of mica nanosheet is 5%，the tensile strength and elongation at break of the composite reach the maximum，

which are 38.8 MPa and 30%，respectively. At this time，the dielectric properties of the material also surpass that of counterparts，
the breakdown strength is 362 MV／m ；and the energy storage density is 1.46 J／cm3，which is 51% higher than that of pure 
PP. Due to the synergistic effect of mica sheet and PP，the dielectric loss of the composite is also maintained at a low level，lower 
than 0.05.
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聚丙烯 (PP) 具有良好的热稳定性、耐腐蚀性，

优异的物理力学性能以及很好的加工性能。同时，

PP 原料来源丰富、密度低、价格相对便宜，这使得

PP 在电子设备、汽车行业等众多领域得到广泛应用
[1–3]。另一方面，PP 这种半结晶热塑性材料还具有

高击穿强度、低介电损耗以及快速充放电的能力，可

以在微电子器件和电力系统中作为能源存储单元使

用。然而，与一般的聚合物类似，PP 的介电常数偏

低。此外，随着柔性器件以及可穿戴技术的发展，人

们也希望介电储能材料具有更好的力学性能。为了

进一步改善商业 PP 薄膜的介电和力学性能，研究

人员以 PP 为基体，通过向体系添加各种填料，制备

PP 基介电复合材料来提高材料性能。丁运生等 [4]

用多壁碳纳米管和离子液体修饰的碳纳米管与 PP
复合有效提高了材料的介电常数。王东瑞等 [5] 采

用还原氧化石墨烯与 PP 复合，通过控制填充物含

量使 PP 达到更好的介电及力学性能。此外，包括

二氧化硅、三元乙丙橡胶、硫化铋纳米棒等一系列材
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料改性 PP 都得到研究 [6–8]。

云母是一种具有片层状结构的硅酸盐矿物，其

主要由 SiO2 和 Al2O3 组成 [9]。云母具有优良的介

电性能，其绝缘性好，介电损耗较低。此外它还具有

良好的物化性能，比如力学强度高、耐高温和耐腐蚀

等 [10]。与石墨烯、多壁碳纳米管和钛酸钡等填充材

料相比，云母成本低、模量高，可以用作片状填充材

料。

在聚合物基复合材料的制备中，填充物在基体

中的分散效果对材料性能有很大影响，一般的熔融

挤出和溶剂分散法都很难达到均匀分散。超声波

辅助法 [11–12] 通过超声波诱导的空化效应可以使能

量和物质之间产生分子水平的相互作用，这种作用

导致能量非常集中，容易控制颗粒大小以及分散性。

此外这种方法操作条件温和、设备简单，在制备复合

材料方面具有很大优势。

笔者采用超声波辅助法将云母片分散在 PP 基

体中，然后通过熔融共混法制备不同组分的 PP／云

母片纳米复合材料。超声波对云母具有剥离细化作

用，还可以改变填充物与基体的界面作用，提高界面

极化。通过扫描电子显微镜对 PP／云母片复合材

料的微观形貌进行表征，研究体系的分散性。同时

对复合材料的力学性能、介电性能、击穿性能和储能

密度也进行了研究。

1　实验部分

1．1　原材料

云母粉：博彤化工有限公司；

PP ：深圳市扬子江石化有限公司；

二甲基甲酰胺 (DMF) ：分析纯，国药集团化学

试剂有限公司。

1．2　主要仪器与设备

密炼机：SU–70 型，常州苏研科技有限公司；

真空干燥箱：DZF–6050 型，上海博迅实业有限

公司；

超声波细胞粉碎仪：JY99–IIDN 型，宁波新芝

股份公司；

热压机：R–3201 型，武汉启恩科技发展有限责

任公司；

SEM ：Zeiss Ultra Plus 型，德国蔡司公司；

X 射线衍射 (XRD) 仪：D8 Advance 型，德国

Bruker Axs 公司；

万能拉力试验机：CTM6001 型，上海协强仪器

制造有限公司；

同步热分析仪：STA499C 型，德国 Netzsch 公

司；

介电频谱测试仪：E4980A 型，安捷伦科技 ( 中
国 ) 有限公司；

电压击穿试验仪：DDJ–50KV 型，北京冠测试

验有限公司。

1．3　PP／云母片纳米复合材料的制备

称取一定量的 PP 和云母分散于 DMF 溶剂中，

在 80℃下搅拌 2 h，然后通过超声波细胞粉碎仪进

行超声波处理 40 min，超声波探针置于液面以下。

将样品除去溶剂，放入密炼机中熔融共混 20 min，
温度控制在 185℃。最后用热压机热压成型制得云

母片体积分数分别为 5%，10%，15% 和 20% 的 PP
／云母片薄膜复合材料。

1．4　测试与表征

(1) SEM 表征：样品在液氮中淬断，对断面形貌

进行观察。

(2) XRD 表征：试样表面平整且尽量光滑，使

用 Cu-Kα 辐射 ( 波长 0.154 nm)，扫描速率为 10°／
min，2θ范围为 10°～25°。

(3) 热稳定性测试：测试温度为 30～1 000℃，在

氮气氛围下以 10℃／min 的速率扫描。

(4) 拉伸性能测试：将薄膜样品切成尺寸为

5 mm×40 mm 的矩形条，按照 GB／T 1447–2005
测试。初始距离设定为 10 mm，拉伸速率为 10 mm
／min。每个组分制备 5 个样品，测试取平均值。

(5) 介电性能测试：将复合薄膜冲片制成直径

为 10 mm 的圆形薄膜，然后将薄膜进行正反两面

喷金处理，每个组分涂制三个样品测试，结果取平均

值。测试频率设置为 100 ～1 000 000 Hz，
(6) 击穿强度测试：采用与介电测试相同的方

法制样，在装有硅油的样品台中进行测试，每种组分

测试 10 个样品。

2　结果与讨论

2．1　微观形貌分析

图 1 为 PP 纯样和云母片体积分数为 5% 的 PP
／云母片复合材料的断面 SEM 照片。从图 1a 可

以看出，PP 纯样出现少许孔洞，这是由于制样过程

中气体残留引起的，但薄膜断面整体较为平整。在

图 1b 中云母纳米片的尺寸较小，并且大部分镶嵌在

PP 基体中，二者表现出一定的相容性，片状的云母

纳米片在聚合物中表现出较好的分散性，没有明显

的聚集现象。说明超声辅助的熔融法一定程度上有
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利于填料在基体中的分散，以及超声波辅助法对云

母片具有剥离细化的作用。不可避免的是，随着填

料的增多，分散相和基体之间会出现一些间隙，从而

产生一定的缺陷，影响材料的力学性能和介电性能。

(a)             (b)

a—PP 纯样；b—PP／云母片复合材料

图 1　PP 纯样与 PP／云母片复合材料的断面 SEM 照片

2．2　XRD 表征

图 2 为 PP 纯样与云母片体积分数为 5% 的 PP
／云母片复合材料的 XRD 图谱。对于 PP 纯样，在

衍射角为 14.3°，16.8° 和 18.7° 出现衍射峰，分别对

应 PP α 晶型的 (110)，(040) 和 (130) 晶面，PP 表

现出一定的结晶性 [13–14]。对于 PP／云母片复合材

料，衍射角为 17.8° 出现强衍射峰，对应云母纳米片

(004) 特征晶面。PP α 晶型对应的衍射峰强度有所

减弱，结晶度降低，这是由于云母片的加入破坏了基

体的规整度，从而使材料结晶性能下降。此外，对应

各衍射峰的存在表明 PP α 晶型没有被破坏，云母

片的加入没有改变 PP 的晶体结构。

10 15 20 25
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PP
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图 2　PP 纯样与 PP／云母片复合材料的 XRD 图谱

2．3　力学性能分析

复合材料力学性能的优劣对材料的实际应用

具有重要影响。对 PP 以及不同组分的 PP／云母片

复合材料进行拉伸性能测试，结果见图 3。由图 3a
可知，当云母片体积分数为 5% 时，PP／云母片薄膜

的拉伸强度为 38.8 MPa，比 PP 纯样提高了 5% 左

右。随着云母片含量的继续增加，拉伸强度出现下

降。由图 3b 可知，复合材料断裂伸长率与拉伸强度

的变化相似，随着云母片含量的增加，断裂伸长率

先上升后下降，在云母片含量为 5% 时达到最大，为

30%。这是由于在低填充量时，基体中的云母纳米

片分散相对均匀，片层间相互接触的可能性小，具有

高强度的纳米片在拉伸过程中能够分担一定负荷，

吸收更多的应力，并且能减少聚合物基体分子链的

运动，对裂纹的产生有抑制作用，使得拉伸强度和断

裂伸长率有所增加。但随着云母片含量的增加，云

母片容易发生团聚而产生缺陷，破坏了基体的结构，

导致力学性能下降。
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a—拉伸强度；b—断裂伸长率

图 3　PP／云母片复合材料拉伸性能随云母片含量变化的曲线

2．4　热性能分析

图 4 为 PP 纯样与云母片体积分数为 5% 的 PP
／云母片复合材料的 DSC 熔融曲线。从图 4 可以

看出，在 PP 中添加云母片使复合材料的熔融温度

略有上升，这是因为云母片本身具有较高的熔融温

度，且分散在基体中的云母片可以有效抑制分子链

150 160 170 180 190 200
 

PP

PP

图 4　PP 纯样与 PP／云母片复合材料的 DSC 熔融曲线
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的运动，从而提高了材料的熔融温度。由于样品中

云母片的含量不高，使得材料温度提升的效果并不

显著。但过高的填料量又会因为团聚问题而影响材

料性能。

热稳定性对材料的用途和使用范围具有重要

影响。图 5 为 PP 纯样与云母片体积分数为 10% 的

PP／云母片复合材料的热失重曲线。由图 5 可知，

PP／云母片复合材料的热分解温度较 PP 纯样有所

升高，说明添加了云母片的复合材料热稳定性增加。

当云母片含量为 10% 时，复合材料发生降解的温度

在 404℃，而 PP 纯样的热分解温度为 392℃。这是

由于云母片本身是一种耐高温材料，具有较大的热

容量，即云母片更易吸收热量，使复合材料需要在更

高温度下才能分解，热稳定性增强。随着温度的上

升，云母片不能被热分解而残留下来，剩余固体量增

大。
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图 5　PP 纯样与 PP／云母片复合材料的热失重曲线

2．5　介电性能分析

介电性能反映了电介质储能材料在电场作用

下的极化程度以及储能能力。图 6 为 PP／云母片

复合材料在不同频率下的介电常数和介电损耗变化

曲线。由图 6 可知，在频率为 100 Hz 下，纯 PP 的

介电常数约为 2.44，随着云母片含量的增加，复合材

料介电常数升高。云母片体积分数为 5% 的复合材

料介电常数约为 2.69 ；云母片体积分数为 20% 时

介电常数则升高至 3.88。这是由于云母片与 PP 的

界面效应增大了界面极化而使介电常数升高。随着

频率的增加，材料介电常数有所降低。介电损耗也

随着云母片含量的增加而逐渐增大，但表现出对频

率的低依赖性，并且始终低于 0.05，维持在一个相对

较低的水平。

2．6　击穿性能分析

通常介电复合材料的储能性能不仅取决于其

介电常数，还取决于其在高电压下的绝缘性能，即击

穿强度。采用 Weibull 分布对击穿强度进行分析，

每种组分测试 10 个样品。Weibull 分布的关系式如

式 (1) 所示 [15–16]。

 P(E)=l –exp[–(E／E0)
β] (1)

式中：P 为累积失效概率；E 是实验测量的击穿场强；

E0 是尺度参数，指具有 63.2% 累积失效概率的特征

击穿强度；β是表示数据分布的形状参数，其值越

大，数据的稳定性越好。

对式 (1) 两边取对数，可以发现 lg[–ln(1–P)] 与
lgE 线性相关。图 7 为 PP／云母片复合材料击穿场

强的 Weibull 分布，根据图中散点拟合，计算出各组

分复合材料的 Weibull 参数。

1.6 2.0 2.4 2.8
1.2

0.8

0.4

0.0

0.4

lg
[

ln
(1

P)
]

lgE

  0%   5%  10%  15%  20%

图 7　不同组分的 PP／云母片复合材料击穿场强的 Weibull 分布

当云母片的体积分数为 5%，10%，15% 及 20%
时，复合材料的击穿强度分别为 362，247，172，93 
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a—介电常数；b—介电损耗

图 6　PP 纯样与 PP／云母片复合材料在不同频率下的介电性能
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MV／m，而 PP 纯样的击穿场强约为 305 MV／m。

可见云母片与 PP 复合后，在云母片体积分数为 5%
时复合材料的击穿强度达到最高。随着云母纳米片

含量的增加，击穿强度出现下降，这是由于较高含量

的云母纳米片容易发生团聚，使样品内部产生缺陷

而更易击穿。通过计算可知，云母片的体积分数为

5%，10%，15%，20% 时，复合材料的形状参数 β 分

别为 7.7，5.4，3.7，2.7。云母片含量越低，复合材料

的形状参数 β 越大，材料的稳定性也越好。击穿强

度在云母片体积分数为 5% 时达到最大值，此时形

状参数也相对较大，显示出云母片含量为 5% 的 PP
／云母片复合材料的击穿性能更为优异。

2．7　储能密度分析

图 8 为外加电场下 PP 纯样与 PP／云母片复合

材料的储能密度。PP 纯样在 305 MV／m 的电场强

度下储能密度为 0.97 J／cm3。随着填料含量的增

加，复合材料的储能密度出现先增加后减小的趋势，

在云母片体积分数为 5% 时，复合材料的储能密度

达到最大，为 1.46 J／cm3( 场强为 362 MV／m)。材

料的储能密度依赖介电常数和击穿场强，云母片与

聚合物复合后，材料的电位移发生变化，材料能承受

更高的电场强度，复合材料因而表现出更大的储能

密度。而当云母片发生团聚时，复合材料内部结构

受到破坏，介电性能和储能密度也随之降低。
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图 8　PP 纯样与 PP／云母片复合材料的储能密度曲线

3　结论

(1) 通过超声波辅助法和熔融共混法，可使云母

片在一定程度上良好地分散在基体材料中。在 PP
／云母片复合材料中，PP 保持 α 晶型，云母纳米片

没有使 PP／云母片复合材料发生晶型转变。

(2) 随着云母片体积分数增加，PP／云母片复

合材料的拉伸强度和断裂伸长率均出现先上升后下

降的趋势，在云母片体积分数为 5% 时分别达到最

大值 38.8 MPa 和 30%。

(3) PP／云母片复合材料的介电常数随着云母

片体积分数的增加而提高。在云母片体积分数为

20% 时，复合材料介电常数可以达到 3.88。在云母

片体积分数为 5% 的复合材料中，材料介电常数为

2.69，其击穿场强达到 362 MV／m，储能密度也有一

定提升，为 1.46 J／cm3。这显示出 PP／云母片复合

材料在储能应用方面具有一定潜能。
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盖，各项成品试验测试均合格，得到了客户的认可。
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