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摘要：为了改善石墨烯与双马来酰亚胺（BMI）树脂的相容性，并使其在摩擦过程中快速形成高质量自润滑转

移膜，用超支化聚硅氧烷（HBPSi）和 Ni 纳米粒子共同改性石墨烯纳米带（GNRs），制备了 HBPSi/Ni/GNRs

复合粒子，将其引入到 BMI 树脂中制备出 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料。采用 FTIR、SEM、TEM、摩擦磨损

试验机及分子动力学模拟对复合粒子的结构、形貌及添加量和复合材料的摩擦学性能的影响进行了考察，并探

究了其摩擦磨损机理。结果表明，HBPSi 和 Ni 纳米粒子成功负载到 GNRs 表面上。与 GNRs 相比，HBPSi/Ni/GNRs

复合粒子能够显著提升 BMI 复合材料的摩擦学性能。当 HBPSi/Ni/GNRs 复合粒子添加量（质量分数）为 0.6%

时，HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料的摩擦系数和体积磨损率均降至最低，分别为 0.18 和 1.9×10–6 mm3/(N·m)。

HBPSi/Ni/GNRs 复合粒子与 BMI 树脂强的界面作用是导致其复合材料抗剪切能力提升的关键。 

关键词：石墨烯纳米带；Ni 纳米粒子；超支化聚硅氧烷；摩擦学；分子动力学模拟；功能材料 
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Abstract: In order to improve the compatibility of graphene with bismaleimide (BMI) resin and enable it to 

rapidly form high-quality self-lubricating transfer films during friction. HBPSi/Ni/GNRs/BMI composites 

were synthesized by combination of BMI resin with HBPSi/Ni/GNRs composite particles, which were 

obtained from modification of graphene nanoribbons (GNRs) by hyperbranched polysiloxane (HBPSi) and 

Ni nanoparticles. The influence of structure, morphology and addition amount of the composite particles on 

the tribological properties of the composites were analyzed by FTIR, SEM, TEM, tribological wear testing 

machine and molecular dynamics simulation, with further evaluation on their friction and wear mechanism. 

The results showed that HBPSi and Ni nanoparticles were successfully loaded onto the surface of GNRs, 

功能材料 
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while HBPSi/Ni/GNRs composite particles significantly improved the tribological properties of BMI 

composites compared with GNRs. When addition amount (mass fraction) was 0.6%, the friction 

coefficients and volume wear rate of the HBPSi/Ni/GNRs/BMI composites reached the lowest values of 

0.18 and 1.9×10–6 mm3/(N·m), respectively. The strong interfacial interaction between HBPSi/Ni/GNRs 

composite particles and BMI resin was the key to enhance the shear resistance of its composites. 

Key word s: graphene nanoribbons; Ni nanoparticles; hyperbranched polysiloxane; tribology; molecular 

dynamics simulation; functional materials 

双马来酰亚胺（BMI）树脂具有优异的机械强

度和耐高温性能，已广泛应用于机械制件、汽车制

造和航空航天等领域[1-2]。但由于 BMI 树脂存在脆

性大、摩擦系数高、耐磨性差等缺点，极大地限制

了其在摩擦领域的应用需求[3]。研究者们发现，向

树脂基体中引入一系列新材料（如碳基材料、纳米

粒子、超支化聚合物和纤维等）作为润滑填料/增强

相可有效降低其摩擦系数和提高其耐磨性[4-7]。 

石墨烯纳米带（GNRs）是宽度仅有几纳米到几

十纳米的石墨烯，其不但继承了石墨烯诸多优异的

性能，而且具备可调控带隙、自旋极化边界态等石墨

烯所不具有的物化特性[8]。目前，GNRs 的制备方法

主要分为“自上而下”和“自下而上”两大类[9]。“自

上而下”法通常是以碳纳米管/石墨烯为原料，通过

物理/化学的方式进行切割，从而制得 GNRs；而“自

下而上”法是将含有碳元素的物质作为前驱体，制

得 GNRs。例如：KOSYNKIN 等[10]通过加入高锰酸

钾和浓硫酸将碳纳米管沿纵向剪开形成石墨烯纳米

带，制备了宽度<100 nm 的氧化石墨烯纳米带。而

GNRs 因其优异的增强性能和自润滑性能，常被用

作润滑填料引入到聚合物基体中，能够显著提升其

复合材料的摩擦学性能和机械强度[11-12]。然而，石

墨烯片层间范德华力较强，极易发生团聚，难以有

效分散在树脂基体中，从而不能有效发挥其优异的

润滑和增强效果[13-15]。研究发现，将纳米粒子负载

到石墨烯表面，不仅能够防止石墨烯片层的团聚，

而且能够发挥协同润滑效应，提升其复合材料的摩

擦学性能[16-17]。 

Ni 纳米粒子不仅具有纳米材料的特性，还具有

高表面活性和独特的磁性等特征，当用作润滑填料

时，其极易吸附在金属摩擦表面，从而促进其自润

滑转移膜的形成[18-19]。因而，Ni 纳米粒子常被引入

到润滑油或复合材料中以提升其复合润滑油 /材料

的抗磨性和抗极压性。但 Ni 纳米粒子本身的磁性

使其在基体中会发生聚集，从而难以充分发挥其优

异的摩擦学性能。将 Ni 纳米粒子负载到石墨烯表

面能够有效防止二者的叠加/聚集，从而有效发挥二

者的协同效应 [20-21]。然而，不管是石墨烯还是 Ni

纳米粒子，其与聚合物基体相容性均较差，即使将

二者复合依然很难有效分散在聚合物基体中，因而

难以充分发挥二者的优异摩擦学性能。超支化聚合

物不仅具有良好的生物相容性，还具有丰富的支链

结构及高活性反应端基，使其易对纳米材料进行修

饰改性，从而改善纳米材料与基体的相容性[22-24]。

GUO 等[25]通过酯交换反应合成了一种含有伯胺、叔

胺和羟基的超支化聚硅氧烷（HBPSi），将其接枝到

氧化石墨烯表面成功制备了功能化氧化石墨烯

（HBPSi-GO）。与未改性 GO 相比，HBPSi-GO 在

环氧树脂基体中具有更好的分散性。此外，由于材

料摩擦磨损影响因素多、原子尺度和宏观尺度上的

摩擦差别大，其摩擦磨损规律难以归纳总结[26]。因

此，研制高性能聚合物基摩擦材料，并完善、发展

其摩擦机理，已成为目前先进复合材料领域亟需解

决的问题。与传统实验方法相比，采用分子动力学

模拟（MD）进行复合材料的界面研究具有极大的时

间和经济优势。近年来，已有研究者将 MD 应用到

摩擦学的研究中[27-30]。LIU 等[31]采用 MD 建立了石

墨烯/聚合物基体模型，计算了复合材料的力学性能

和摩擦学性能。结果表明，石墨烯的加入使聚合物

复合材料的硬度提高了 35%，平均摩擦系数和磨损

率分别降低了 35%和 48%。 

基于以上背景，本文拟以 HBPSi 和 Ni 纳米粒

子对 GNRs 进行改性，来制备 HBPSi/Ni/GNRs 三元

复合润滑填料；接着，将其引入到 BMI 树脂中，考

察其复合材料摩擦学性能。同时，采用 MD 来建立

填料与 BMI 组成的模拟体系，计算润滑填料对 BMI

的增强机理及其摩擦机制，建立模拟结果与摩擦实

验结果的相关性，完善其复合材料的摩擦磨损机理。

旨在探究复合纳米粒子对树脂基复合材料摩擦学性

能的影响，并为聚合物基纳米复合摩擦材料的开发

奠定理论基础。 

1  实验部分 

1.1  试剂与仪器 

多壁碳纳米管（MW-CNTs），工业级，北京德科

岛金有限公司；磷酸（H3PO4），分析纯，广州市江顺 
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化工科技有限公司；过氧化氢（H2O2，质量分数为

30%），分析纯，廊坊鹏彩精细化工有限公司；无水乙

醇，分析纯，天津市科密欧化学试剂有限公司；甲醇

（CH3OH）、乙二醇（EG）、NaOH，分析纯，无锡市

晶科化工有限公司；水合肼（N2H4•H2O），分析纯，

广州市芯苑化工有限公司；γ-甲基丙烯酰氧基丙基三

甲氧基硅烷（KH570），分析纯，西安齐岳生物科技有

限公司；二苯甲烷型双马来酰亚胺（BDM）、二烯丙

基双酚 A（DBA），工业级，武汉志晟科技有限公司。 

KH 型高压反应釜，西安泰康生物科技有限公

司；Vertex 70 型傅里叶变换红外光谱仪（FTIR），

德国布鲁克公司；JFC-1600 离子溅射仪，日本电子

株式会社；Tecnai G2F20 型透射电子显微镜（TEM），

美国 FEI 公司；S-4800 场发射扫描电子显微镜

（SEM），日本日立公司；JSM-6360LV 型扫描电子

显微镜（SEM），日本电子株式会社；PT-1036PC 型

万能材料试验机，山东万辰试验机有限公司；HIT

系列复合式摆锤冲击试验机，广州市科唯仪器有限

公司；H16 型红外热成像仪，杭州海康威视数字技

术股份有限公司；MMUD-1B 型材料超高温摩擦磨

损试验机，济南恒旭试验机技术有限公司。 

1.2  制备方法 

1.2.1  GNRs 和 Ni/GNRs 复合粒子的制备 

氧化石墨烯纳米带（GONRs）的制备参照文 

献[32]，利用改进的 Hummers 法对多壁碳纳米管进

行氧化处理得到。 

将 0.1 g GONRs 和 0.3 g NiCl2•6H2O 加入到

50 mL 乙二醇中，进行超声分散。之后，加入 4 mL

水合肼与 1 g NaOH 混合均匀，转移至 80 mL 高压

反应釜中在 200 ℃下反应 12 h，取出等待冷却。最

后，经过 8000 r/min 离心洗涤和 70 ℃真空干燥 12 h

后得到 Ni/GNRs 复合粒子。其中，GNRs 的制备方

法同上，无需添加 NiCl2•6H2O，仅将乙二醇用同体

积去离子水替换；Ni 纳米粒子的制备方法同上，仅

无需添加 GONRs。 

1.2.2  HBPSi/Ni/GNRs 复合粒子以及复合材料的

制备 

首先，取 1 g Ni/GNRs 复合粒子分散在 10 mL

去离子水和 50 mL 甲醇混合液中，将所得混合液

加入到三口烧瓶中，随后向三口烧瓶中加入 0.2 g 

KH570；接着，在 300 r/min 搅拌速率下用 0.5 mol/L

的盐酸调节体系 pH 至 1~2；然后，体系在 60 ℃

下回流反应 8 h；最后，将产物进行抽滤并用无水

乙醇洗涤 3 次后，真空 60 ℃下干燥 4 h，得到

HBPSi/Ni/GNRs 复合粒子，合成路线示意图如图 1

所 示 。 HBPSi 的 制 备 方 法 同 上 ， 仅 无 需 添 加

Ni/GNRs。 

 

 
 

图 1  HBPSi/Ni/GNRs 复合粒子的合成路线示意图 
Fig. 1  Schematic diagram of synthesis of HBPSi/Ni/GNRs composite particles 

ChaoXing



第 3 期 沈连根，等: 改性石墨烯纳米带/双马来酰亚胺复合材料的摩擦学性能 ·633· 

HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料的制备参照文

献[33-34]。以填料添加量（质量分数，下同）为 0.6%

的 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料的制备为例。首

先，称取 0.6 g HBPSi/Ni/GNRs 置于 10 mL 丙酮中，

超声约 15 min，得到 HBPSi/Ni/GNRs 的丙酮悬浮液；

其次，称取 56.8 g BDM 和 42.6 g DBA 置于 500 mL

烧杯中混合，并在 130 ℃油浴锅中加热搅拌至黄色

透明状熔融体；接着，将上述 HBPSi/Ni/GNRs 的丙酮

悬浮液加入到黄色透明状熔融体中并搅拌均匀，得

到预聚体复合物；最后，将预聚体复合物加入到预

热的模具后，放置于 150 ℃真空干燥箱中，抽真空

除气泡至无气泡溢出后。按照 150 ℃/2 h+180 ℃/ 

2 h+220 ℃/4 h 的工艺进行升温固化，最后自然冷

却，即得 HBPSi/Ni/GNR 添加量为 0.6%的 HBPSi/ 

Ni/GNRs/双马来酰亚胺（记为 0.6% HBPSi/Ni/GNRs/ 

BMI）复合材料。其中，BMI 树脂的制备方法同上，

仅不添加填料和丙酮。不同 GNRs 和 HBPSi/Ni/ 

GNRs 添加量制备的复合材料方法同上，具体配方

见表 1。 

 
表 1 不同 GNRs 和 HBPSi/Ni/GNRs 添加量下其 BMI 复合 

材料的配方 
Table 1  Formulations of BMI composites with different 

GNRs and HBPSi/Ni/GNRs additions 

GNRs（或 HBPSi/Ni/GNRs）添加量/%
原料用量 

0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

GNRs（或 

HBPSi/Ni/GNRs）质量/g 

0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

BDM/g 57.0 56.9 56.8 56.7 56.6

DBA/g 42.8 42.7 42.6 42.5 42.4

 
1.3  结构表征与性能测试 

采用傅里叶变换红外光谱仪测定样品的 FTIR

谱图，溴化钾压片法制样，波数范围 4000~400 cm–1，

扫描次数设定为 64 次，分辨率 4 cm–1。采用场发射

扫描电子显微镜观察试样表面形貌，测试前用离子

溅射仪对试样表面进行喷金处理。采用透射电子显

微镜在 200 kV 下观察样品的微观形貌。按照 GB/T 

2567—2008，采用万能材料试验机，通过三点弯曲，

测定样品的弯曲强度。依照 GB/T 2567—2008，将

裁好的复合材料试样两端水平放置在复合式摆锤冲

击试验机支撑物上进行冲击，测定样品的冲击强度。

使用材料超高温摩擦磨损试验机，在干摩擦、载荷

196 N 及转速 200 r/min 的条件下对样品的摩擦学性

能进行测试。采用红外热成像仪对复合材料进行测

试，采用 Materials Studio 8.0 软件建立模型（图 2）

并对复合材料进行分子动力学模拟[31]。 

 
 

图 2  BMI（a）、HBPSi（b）、GNRs（c）和 Ni 纳米粒子（d）

的结构模型 
Fig. 2  Structural models of BMI (a), HBPSi (b), GNRs (c) 

and Ni nanoparticles (d) 
 

2  结果与讨论 

2.1  HBPSi/Ni/GNRs 复合粒子的形貌及结构分析 

利用 FTIR 测试了 GNRs、HBPSi、Ni 纳米粒子、

Ni/GNRs 和 HBPSi/Ni/GNRs 复合粒子的化学结构，

结果如图 3 所示。 

 

 
 

图 3  GNRs、HBPSi、Ni 纳米粒子、Ni/GNRs 和 HBPSi/Ni/ 

GNRs 复合粒子的 FTIR 谱图 
Fig. 3  FTIR spectra of GNRs, HBPSi, Ni nanoparticles, Ni/ 

GNRs and HBPSi/Ni/GNRs composite particles  

 
由图 3 可知，GNRs 在 3710、1700 和 1535 cm–1

处的吸收峰分别对应—OH、C—O、C==C 的伸缩振

动。Ni/GNRs 与 GNRs 的 FTIR 谱图相似。HBPSi

在 2900 和 1100 cm–1 处的吸收峰分别对应—CH3、

Si—O—Si 的伸缩振动[35]。HBPSi/Ni/GNRs 既存在—

CH3、Si—O—Si 的伸缩振动特征峰，又存在—OH、

C—O、C==C 的伸缩振动特征峰，说明 HBPSi 已成

功包覆到 Ni/GNRs 表面。 

采用 TEM、SEM 对 GNRs、Ni 纳米粒子、HBPSi/ 

Ni/GNRs 的形貌进行表征，结果如图 4 所示。 
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a、b—GNRs；c、d—Ni/GNRs；e、f—HBPSi/Ni/GNRs 

图 4  GNRs、Ni 纳米粒子、HBPSi/Ni/GNRs 的 TEM（a、

c、e）及 SEM（b、d、f）图；HBPSi/Ni/GNRs 的

Mapping 图（g~j） 
Fig. 4  TEM (a, c, e) and SEM (b, d, f) images of GNRs, 

Ni/GNRs and HBPSi/Ni/GNRs; Mapping images of 
HBPSi/Ni/GNRs (g~j) 

 

由图 4a 可以看出，碳纳米管成功被剥离切割成

石墨烯纳米带[32]。由图 4c 可以看出，Ni 纳米粒子

的粒径大小约为 30 nm，由于 Ni 纳米粒子本身带有

磁性，会相互吸引存在团聚现象。由图 4e 可以看出，

GNRs 表面成功负载上了 Ni 纳米粒子，并且 GNRs/ 

Ni 表面包覆了 HBPSi。由图 4e 放大插图可以看出，

Ni 纳米粒子很好地黏附在 GNRs 表面，石墨烯表面

也发生了明显的褶皱。此外，从 HBPSi/Ni/GNRs 的

元素分布（图 4g~j）可以看出，C、O、Si 和 Ni 元

素均匀分布，进一步证实了 Ni 纳米粒子和 HBPSi

负载在 GNRs 表面。由图 4b 可以看出，石墨烯纳米

带以纵横交错的形式堆叠在一起，表面光滑，而

Ni/GNRs 表面粗糙（图 4d），说明 Ni 成功负载在

GNRs。此外 HBPSi/Ni/GNRs 的表面比 Ni/GNRs 更

粗糙，这也能说明 HBPSi 成功包覆在 Ni/GNRs 表面

（图 4f）。 

2.2  复合材料的力学性能分析 

复合材料的抗变形和抗弯曲损伤能力在应用过

程中非常重要，并且材料的力学性能也与材料的摩

擦学性能密切相关。基于此，考察了 GNRs 和 HBPSi/ 

Ni/GNRs 复合粒子添加量对 BMI 复合材料弯曲强度

和冲击强度的影响，结果如图 5 所示。 
 

 
 

图 5  GNRs 和 HBPSi/Ni/GNRs 添加量对其 BMI 复合材

料弯曲强度（a）和冲击强度（b）的影响 
Fig. 5  Effects of addition amount of GNRs and HBPSi/Ni/ 

GNRs on flexural strength (a) and impact strength 
(b) of BMI composites 

 

由图 5a 和图 5b 可以看出，在几乎所有添加量

下，HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料的弯曲强度和冲

击强度都高于 GNRs/BMI 复合材料。随着添加量的

增大，GNRs/BMI 和 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材

料的弯曲强度均呈现先升高再降低的趋势。当 GNRs

和 HBPSi/Ni/GNRs 添加量为 0.6%时，GNRs/BMI

复合材料的弯曲强度和冲击强度均达到最大，分别

为 158.23 MPa 和 14.92 kJ/m2。HBPSi/Ni/GNRs/BMI
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复合材料在 HBPSi/Ni/GNRs 添加量为 0.6%时的弯

曲强度和冲击强度也达到最大，分别为 178.35 MPa

和 18.53 kJ/m2，比 BMI 树脂（弯曲强度和冲击强度分

别为 132.55 MPa 和 11.87 kJ/m2）分别提高了 34.6%

和 56.1%。这主要归因于以下三方面：一是 GNRs

本身具有很高的冲击强度和韧性，不会轻易折断，

可看作是复合材料的“骨架”；二是 Ni 纳米材料的

负载可以分散应力；三是 HBPSi 与 BMI 形成物理缠

绕，并通过 HBPSi 结构上的 C==C 可以与 BMI 的

C==C 发生反应，提高与 BMI 基体的界面结合性，

且其包覆到 Ni 纳米颗粒表面，减弱 Ni 纳米颗粒带

来的磁性，防止其在 BMI 基体中的聚沉，提高复合

粒子的在基体中的有机相容性和分散性。在外力冲

击下，HBPSi/Ni/GNRs 可吸收冲击所产生的能量，

有效地承载应力。然而，当填料添加量>0.6%后，

GNRs/BMI 和 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料的弯曲

强度均出现下降趋势。这主要是由于过多的 GNRs

和 HBPSi/Ni/GNRs 会在 BMI 基体中形成聚集体，

造成两相界面处出现大量缺陷，破坏基体的连续性，

导致其力学性能下降，但仍高于纯 BMI的弯曲强度。 

为了进一步研究复合材料的断裂机理，对 BMI

树脂及其复合材料的断口特征进行了 SEM 测试，结

果见图 6。 
 

 
a—BMI；b—0.6% GNRs/BMI 复合材料； c—0.6% HBPSi/Ni/ 

GNRs/BMI 复合材料；d—1.0% GNRs/BMI 复合材料；e—1.0% 

HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料 

图 6  复合材料的断面 SEM 图 
Fig. 6  Cross-section SEM images of composites 

 

由图 6a 可以看出，BMI 树脂的断面裂纹扩展区

域较为光滑，裂纹呈河流状分布，断裂机理主要以

脆性断裂为主，说明 BMI 树脂抵御外力变形的能力 

较差。由图 6b 可以看出，GNRs 的加入使其对应 BMI

复合材料断面变得较为粗糙，裂纹走势不再呈河流

状分布。值得注意的是，相同添加量 HBPSi/Ni/GNRs

的加入使其对应的复合材料出现更多的韧窝且其具

有更小的尺寸，这是韧性断裂的典型特征。出现这

一现象的原因主要是复合材料受到外力冲击，断裂

时产生裂纹，裂纹扩展时受到 HBPSi/Ni/GNRs 复合

粒子阻碍，方向发生偏移，应力传递到 HBPSi/Ni/ 

GNRs 复合粒子时大量的能量被吸收，形成大量韧

窝，并且韧窝分布更密集（图 6c）。这说明复合材

料的韧性得到进一步提高。 

由图 6d 可以看出，1.0% GNRs/BMI 复合材料

的断面出现了少量的粒子团聚体，这可能是由于

GNRs 表面不含活性官能团，极易发生团聚，添加

量过大导致其在 BMI 基体中难以均匀分散，容易在

材料中产生孔洞缺陷，导致力学性能下降。由图 6e

可以看出，1.0% HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料断面

比 1.0% GNRs/BMI 复合材料断面的粒子团聚体显

著减少，说明 HBPSi 和 Ni 纳米粒子共同改性能够

有效提高 GNRs 在 BMI 基体中的分散性。 

2.3  复合材料的摩擦学性能分析 

图 7a 为 GNRs 和 HBPSi/Ni/GNRs 添加量对其

复合材料摩擦系数的影响。 

 

 
 

图 7  GNRs 和 HBPSi/Ni/GNRs 添加量对其 BMI 复合材料

摩擦系数（a）和体积磨损率（b）的影响 
Fig. 7  Effects of GNRs and HBPSi/Ni/GNRs addition amount 

on friction coefficient (a) and volume wear rate (b) of 
BMI composites 
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由图 7a 可以发现，随着填料添加量的增加，

GNRs/BMI 和 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料的摩擦

系数均呈先降低后升高的趋势。当填料添加量为

0.6%时，GNRs/BMI 和 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材

料的摩擦系数均达到最低，分别为 0.28 和 0.18。与

BMI 树脂的摩擦系数（0.35）相比，分别降低了 20.0%

和 48.6%，主要原因是 HBPSi 的包覆有利于降低

GNRs 和 Ni 纳米粒子的团聚，在摩擦过程能够在摩

擦副表面形成更均匀的自润滑转移膜。然而，当填

料添加量>0.6%后，GNRs/BMI 和 HBPSi/Ni/GNRs/ 

BMI 复合材料摩擦系数均呈增大趋势。这主要归因

于过大的添加量会使填料在树脂基体中的分散变

差，进而形成局部聚集，造成表面不均匀，在摩擦

过程中难以在摩擦副表面形成高质量的自润滑转移

膜，因而进一步导致其摩擦系数增大[36-37]。由图 7b

可知，随着填料添加量（<0.6%）的增加，GNRs/BMI、

HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料的体积磨损率逐渐降

低。当填料添加量为 0.6%时，GNRs/BMI 和 HBPSi/ 

Ni/GNRs/BMI 复合材料的体积磨损率均达到最低，

分别为 4.5×10–6 和 1.9×10–6 mm3/(N·m)，与 BMI 树

脂〔18.9×10–6 mm3/(N·m)〕相比，分别降低了 76.2%

和 89.9%。HBPSi/Ni/GNRs 对 BMI 体积磨损率的降

低效果明显，优于文献 [12,34]。这一结果说明，

HBPSi/Ni/GNRs 的添加显著提高了其复合材料的耐

磨性能，这主要归因于 HBPSi 包覆 Ni/GNRs 后，减

弱了 Ni 纳米颗粒磁性并提高其复合粒子的有机相

容性和分散性，在摩擦过程中可以快速吸附到在金

属摩擦副表面沟壑，形成了均匀、牢固的自润滑转

移膜。当添加量>0.6%后，其复合材料的体积磨损率

会随着填料添加量的增加而有小幅度上升[38-39]。这

是由于复合粒子添加量过大容易在 BMI基体中发生

聚集，不能充分发挥复合粒子的减摩抗磨性能。此

外，在任何添加量下，HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材

料的体积磨损率均低于 GNRs/BMI 复合材料。 

如无其他特殊说明，后面用于研究的 BMI 复合

材料中填料的添加量均为 0.6%。 

2.4  添加方式对复合材料的力学性能和摩擦学性

能影响 

图 8 为 HBPSi/Ni/GNRs 添加方式对其 BMI 复

合材料力学性能和摩擦系数的影响，其中，HBPSi/ 

Ni/GNRs 的添加量均为 0.6%。 

由图 8a 和图 8b 可以看出，HBPSi/Ni/GNRs 分

散到丙酮后添加到 BMI基体制备的复合材料的力学

性能和摩擦学性能优于 HBPSi/Ni/GNRs 直接添加到

BMI 基体制备的复合材料的力学性能和摩擦学性

能。这可能归因于 HBPSi/Ni/GNRs 在丙酮中具有良

好的分散性，使 HBPSi/Ni/GNRs 复合粒子在 BMI

基体中能均匀分散，从而提高其复合材料的力学性

能和摩擦学性能。 
 

 
 

图 8  0.6% HBPSi/Ni/GNRs 添加方式对 BMI 复合材料力

学性能（a）和摩擦性能（b）的影响 
Fig. 8  Effects of 0.6% HBPSi/Ni/GNRs addition mode on 

mechanical (a) and frictional (b) properties of BMI 
composites 

 

2.5  复合材料的磨损机理研究 

图 9 为 BMI 树脂、0.6% GNRs/BMI 和 0.6% 

HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料磨损面的 SEM 图。 
 

 
 

图 9  BMI 树脂（a）、0.6% GNRs/BMI（b）和 0.6% HBPSi/ 

Ni/GNRs/BMI（c）复合材料磨损表面的 SEM 图 
Fig. 9  SEM images of worn surfaces of BMI resin (a), 0.6% 

GNRs/BMI (b), 0.6% HBPSi/Ni/GNRs/BMI (c) 
 

由图 9a 可以看出，BMI 树脂的磨损表面非常粗

糙且有很多裂纹、碎屑以及明显的撕裂，说明其减

摩抗磨性能较差。同时，由其磨损面的形貌可以判

断 BMI 树脂的磨损机制主要为疲劳磨损[40]。由图
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9b 可以看出，相比于 BMI 树脂，0.6% GNRs/BMI

复合材料的磨损面更加光滑，且存在许多由于摩擦

而形成的小平面，说明在摩擦过程中 GNRs 对 BMI

基体起到了一定的润滑作用，提高了其减摩性。然

而，其磨损面上有轻微的裂纹。这是因为，GNRs

在 BMI 中的分散性较差，形成的转移膜不均匀，含

有聚集体。如图 9c 所示，0.6% HBPSi/Ni/GNRs/BMI

复合材料的磨损面更加平滑、紧凑，说明其耐磨性显

著提高，其磨损机理主要为磨粒磨损。这主要是由于

HBPSi/Ni/GNRs 在 BMI 基体中具有良好的分散性，

在摩擦过程中能形成更加均匀的自润滑转移膜，有效

阻止了复合材料与对磨环的直接接触，从而有效降低

复合材料的摩擦系数及磨损率[40]。 

2.6  复合材料的热成像分析 

摩擦产生热量的积累会使复合材料软化，产生

更大的磨损，从而影响材料的摩擦学性能。采用红

外热成像技术观察 BMI 树脂、0.6% GNRs/BMI 和

0.6% HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料的传热过程，对

测试复合材料的一侧加热，通过红外热成像仪每隔

30 s 记录一次材料的热成像，结果见图 10。 
 

 
 

图 10  BMI 树脂、0.6% GNRs/BMI 和 0.6% HBPSi/Ni/ 

GNRs/BMI 复合材料的热成像图 
Fig. 10  Thermal images of BMI resin, 0.6% GNRs/BMI 

and 0.6% HBPSi/Ni/GNRs/BMI composites 
 

由图 10 可以发现，BMI 树脂的温度从 12.5 ℃

上升到 50.5 ℃需要 150 s，0.6% GNRs/BMI 复合材

料需要 120 s，而 0.6% HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材

料仅需要 90 s。此外，相同时间下，材料中心颜色

以及扩散范围颜色越亮越大，说明其复合材料的导

热性能越好。在相同时间下对比 3 种材料的颜色，

0.6% HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料的颜色比 0.6% 

GNRs/BMI 复合材料和 BMI 树脂的颜色成像更亮，

说明 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料的导热性能更

好，扩散的热量更多。这主要归因于 HBPSi/Ni/GNRs

本身的超支化结构及良好的导热性能，将其作为填

料与 BMI 混合后，在相互缠结无规的聚合物链之间

形成更多的连接通路，可以加快声子传播，从而使

其导热性能得到提升。因此，在摩擦过程中，摩擦

产生的热量会被 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料导

出，减少对复合材料和自润滑转移膜的破坏，从而

实现材料的耐磨和长效润滑。 

2.7  GNRs/BMI 和 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料

的分子动力学模拟分析 

建模过程是按照 1 个 GNRs（或 HBPSi/Ni/ 

GNRs）粒子和 6 个 BMI 分子进行交联，图 11 为

BMI 树脂、GNRs/BMI 和 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合

材料进行分子动力学模拟后的结构模型。由图 11 可

以发现，在 GNRs/BMI 复合材料的结构模型中，GNRs

倾向于与 BMI分布在不同的两个方向。在 HBPSi/Ni/ 

GNRs/BMI 复合材料的结构中，HBPSi/Ni/GNRs 复

合粒子被包裹在 BMI 中间。 

 

 
 

图 11  BMI 树脂（a）、GNRs/BMI（b）和 HBPSi/Ni/GNRs/ 

BMI 复合材料（c）的结构模型 
Fig. 11  Structural models of BMI resin (a), GNRs/BMI (b) 

and HBPSi/Ni/GNRs/BMI (c) composites 

 
表 2 为 GNRs/BMI 和 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合

材料经分子动力学模拟计算得到的复合材料的结合

能。由表 2 可以看出，在 GNRs 表面负载 HBPSi 和

Ni 后，能显著提升其与 BMI 树脂基体的界面结合能。 

 
表 2  GNRs/BMI 和 HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料的界面

结合能 
Table 2  Interfacial interaction energy of GNRs/BMI and 

HBPSi/Ni/GNRs/BMI composites 

复合材料 结合能/(kJ/mol) 

GNRs/BMI 391.890 

HBPSi/Ni/GNRs/BMI 6119.606 

 
为了研究引入 GNRs 和 HBPSi/Ni/GNRs 复合粒

子作为增强材料改善 BMI 摩擦学性能的微观机制，

构建了用于摩擦学研究的两个“三明治”模型，结果

见图 12。由于实验中，铁是摩擦副材料的主要原料，

因此在该模型构建过程中，选取铁原子作为模型的

上下两层构成摩擦配副。 

经过剪切动力学模拟后的摩擦模型如图 13 所示。

由图 13a 可知，由于在摩擦过程中，摩擦表面原子

间相互吸引而引起了黏着效应，树脂的分子链经过

剪切后出现了明显的断裂，链段不再连续规整，且

出现分子链段向铁层集聚的现象。由图 13b 可知，

HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料进行剪切后，其分子
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链段沿剪切方向分布完整连续，接触界面附近的分

子链没有出现明显的断裂现象，表明 HBPSi/Ni/ 

GNRs 复合粒子的加入增强了分子链的刚性，在与

铁原子层的摩擦过程中，BMI 分子链抵抗剪切变

形的能力得到加强。这与实验过程中观察到的磨损

后表面现象一致。 
 

 
 

图 12  GNRs/BMI（a）和 HBPSi/Ni/GNRs/BMI（b）复合

材料的摩擦模型的初始构象 
Fig. 12  Initial conformations of friction models of GNRs/ 

BMI (a) and HBPSi/Ni/GNRs/BMI (b) composites 
 

 
 

图 13  GNRs/BMI（a）和 HBPSi/Ni/GNRs/BMI（b）复合

材料摩擦模型剪切构象 
Fig. 13  Shear conformations of friction models of GNRs/BMI 

(a) and HBPSi/Ni/GNRs/BMI (b) composites 
 

3  结论 

本文首先以 Ni 纳米粒子和 HBPSi 对石墨烯纳

米带进行协同改性，制备了 HBPSi/Ni/GNRs 复合粒

子，然后将其引入到 BMI 树脂基体中，采用 MD 建

立了填料与 BMI 组成的模拟体系，探究复合粒子对

树脂摩擦学性能的影响。得出以下结论： 

（1）FTIR、TEM、SEM 对 HBPSi/Ni/GNRs 复

合粒子的结构及形貌表征结果证实，HBPSi/Ni/ 

GNRs 复合粒子的成功制备。 

（2）研究了 GNRs 和 HBPSi/Ni/GNRs 添加量对

其 BMI 复合材料的力学性能和摩擦学性能的影响。

结 果 表 明 ， 相 比 于 BMI 树 脂 ， GNRs 和

HBPSi/Ni/GNRs 的引入均降低了其复合材料的摩擦

系数及体积磨损率。其中，当 HBPSi/Ni/GNRs 添加

量为 0.6%时，其复合材料的力学性能和摩擦学性能

最优。相比于 BMI 树脂，其复合材料的弯曲强度和

冲击强度分别提高了 34.6%和 56.1%。这主要归因

于 GNRs 本身具有很高的冲击强度和韧性，以及

GNRs 表面负载上的 Ni 纳米粒子和 HBPSi 能够显著

提升其与 BMI 树脂基体的界面结合力。在外力冲击

下，HBPSi/Ni/GNRs 可吸收冲击所产生的能量，有

效地承载应力。相比于 BMI 树脂，其复合材料摩擦

系数和体积磨损率分别降低了 48.6%和 89.9%。主

要的原因是 HBPSi/Ni/GNRs 能够更均匀地分散在树

脂基体中，同时与 BMI 树脂基体产生较强的界面结

合性；此外，在摩擦过程中形成牢固且稳定的自润滑

转移膜，从而提高其复合材料的摩擦学性能。

HBPSi/Ni/GNRs/BMI 复合材料在摩擦领域具有应用

潜力，可用于各种汽车和航空航天零部件。 

（3）分子动力学模拟结果表明，相比于 GNRs

与 BMI 树脂分子链间的作用力，HBPSi/Ni/GNRs 与

BMI 树脂分子链间的作用力更强，能使 BMI 材料的

摩擦学性能得到有效改善，与实验结果相符合。 
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