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介电陶瓷/导热硅橡胶复合材料的制备
及介电性能研究
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摘　要　针对单一导热填料在高填充量下也无法同时提高硅橡胶介电、导热性能的问题,采用介电陶瓷钛酸锶

(ST)、导热填料氮化硅(Si３N４)复合填充制备了Si３N４/ST/硅橡胶复合材料,研究了复合材料的介电和导热性能.采

用 LCR频谱分析仪和导热系数测试仪分别测试复合材料的介电常数和导热系数.结果表明:Si３N４ 与ST 的共同填

充提高了复合材料的介电性能和导热系数;Si３N４ 填充量为１５％(体积分数,下同)时,Si３N４/硅橡胶复合材料的介电

常数达到最大值５􀆰４F/m;在Si３N４ 填充量保持不变、ST填充量为２０％时,复合材料介电常数为纯硅橡胶介电常数的

２􀆰３倍,介电损耗保持在０􀆰０５以下,导热系数是纯硅橡胶的３倍.
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Abstract　Inasinglethermalconductivefillerevenunderhighfillcannotmakesiliconerubberimproveits
thermalconductivityanddielectricpropertyatthesametime,thedielectricceramicstrontiumtitanate (ST)and
thermalconductivefillersiliconnitride (Si３N４ )was mixedfillingtostudyitsdielectricpropertyandthermal

performance．ThedielectricpropertiesandthermalconductivityofcompositematerialswerestudiedbyLCRspectrum
analyzerandthermalconductivitytester．Resultsshowedthatthesiliconnitrideandstrontiumtitanatefillingmadethe
dielectricpropertiesandthermalconductivitywereincreased．Whenthevolumefractionofsiliconnitridewas１５％,the
dielectricconstantreacheditsmaxmum５􀆰４F/m．Furtherstrontiumtitanatefilling２０％ volume,itsdielectricconstant
reached２􀆰３timesofpuresiliconerubber,anddielectriclosswasbelow０􀆰０５,it􀆳sthermalconductivityalsoreached３
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　　与普通树脂类聚合物相比,硅橡胶类材料具有

良好的耐候性、耐高低温性、加工性及电绝缘性、高
化学稳定性和特殊的生物惰性等特点[１Ｇ３],广泛应用

于电子封装,电子器件耐热、防热保护层,特殊电子

连接件等电工电子和医学、生物材料等领域.然而,
随着电子器件不断朝着高度集中化、小型化方向发

展,导热率低、功能单一的纯硅橡胶材料已经不能满

足电子元件发热量大、散热快的需求,因此有关导热

硅橡胶的研究引起关注.程宪涛等[４]用硅烷偶联剂

修饰 Al２O３ 填充硅橡胶,在填充量为９００份时制备

的导热硅橡胶导热系数达到２􀆰４７W/(m􀅰K).Mu
等[５]用微米 ZnO 填充硅橡胶,ZnO 体积分数为

３０％时,硅橡胶导热系数达０􀆰５７W/(m􀅰K).Wang
等[６]使用硅油修饰的炭黑作为导热填料,炭黑质量分

数为３６􀆰５９％时,硅橡胶导热系数为０􀆰５９１W/(m􀅰K).
但导热硅橡胶的介电性能差,无法起到均匀电场、储
存电能的作用,使其在电介质材料领域的应用受到

限制;由于在高填充量下才能实现导热通路,使得硅

橡胶在填充的过程中出现黏度大、加工性能变差的

现象,从而进一步限制了导热硅橡胶的应用范围.
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研究表明,单一类型填料很难同时提高硅橡胶的导

热、介电性能.因此,研究介电性能优异的导热硅橡

胶显得十分重要.
朱艳慧等[７]分别用纳米氮化硅(Si３N４)和纳米

氧化铝(Al２O３)为填料,制备了导电硅橡胶.当纳

米Si３N４ 填充量最大时,导电硅橡胶导热系数可达

０􀆰８W/(m􀅰K);当纳米 Al２O３ 填充量最大时,导电

硅橡胶导热系数则高达１􀆰７W/(m􀅰K),但介电常数

增幅有限(最大仅增加了３).周文英等[８]使用不同

粒径的Si３N４ 混杂填充时,复合材料导热系数最高

可达１􀆰７９W/(m􀅰K),但材料介电常数因小颗粒造

成的空隙而减小.这充分说明仅填充导热填料时,
由于填料介电常数普遍偏小,因此难以提高复合材

料的介电性能;而填料复合、混杂填充则可以提高颗

粒的填充率,减少空隙,增大复合材料的界面相,从
而提高材料的导热与介电性能[９Ｇ１１].本研究在使用

导热填料Si３N４ 填充硅橡胶的基础上,通过实验筛

选出介电性能最佳的Si３N４/硅橡胶材料,然后再填

充介电陶瓷钛酸锶(ST)制备了Si３N４/ST/硅橡胶

复合材料,考察了填料填充量对复合材料导热和介

电性能的影响.

１　实验部分

１􀆰１　试剂与仪器

９０３０＃ 硅橡胶(分析纯),密度１􀆰３g/cm２,深圳

市红叶杰科技有限公司;αＧSi３N４(纯度９９􀆰９％,密度

３􀆰４４g/cm２),阿 拉 丁 试 剂 有 限 公 司;ST(密 度

４􀆰８１g/cm２),南通奥新电子科技有限公司;２＃ 导电

银胶,上海市合成树脂研究所.
电子天平(FA２００４型),上海舜宇恒平科技仪

器有限 公 司;LCR 频 谱 分 析 仪 (AgilentE４９８０A
型),深圳市安吉伦电子仪器有限公司;电热鼓风干

燥箱(WGLＧ６５B 型),天津市泰斯特仪器 有 限 公

司);导热系数测定仪(TCＧⅡ型),上海复旦天欣科

教仪器有限公司.

１􀆰２　复合材料的制备

按照５％(体积分数,下同)梯度分别称取５组

Si３N４ 粉末和硅橡胶,在碾磨好的 Si３N４ 中加入硅

橡胶,混合均匀后平铺在聚四氟乙烯膜上,放入干燥

箱成型,成型温度 ７０℃,成型时间 ５~７h.测试

Si３N４/硅橡胶复合材料的性能,在性能最佳的复合

材料中添加ST粉末,并按５％的比例逐渐增加ST
添加量.为了更好地确定Si３N４ 对硅橡胶的补强作

用,再做一组硅橡胶中只添加ST的实验,ST 添加

比例与Si３N４ 相同.

１􀆰３　性能测试

１􀆰３􀆰１　介电常数及介电损耗的测定

将样品从聚四氟乙烯膜中剥离,选取厚度均匀、
平整的位置测量样品厚度,再涂上一层银浆,置于

５０℃干燥箱中烘４h待用.用LCR频谱分析仪测试

不同频率(１００Hz~１MHz)时样品的介电损耗和电

容.介电常数计算公式见式(１):
ε＝Cd/ε０A (１)

　　式中,C 为电容,F;ε为介电常数,F/m;A 为样

品面积,m２;d 为样品厚度,m;ε０ 为真空介电常数,

取８􀆰８５×１０１５F/m.

１􀆰３􀆰２　导热系数的测定

按照测试要求将制备的样品剪成大小一致、厚
度均匀的圆片,放置在 TCＧⅡ型导热系数测定仪上.
每个样品测试３—５次,取平均值作为导热系数.

２　结果与讨论

２􀆰１　填料填充量对材料介电性能的影响

为考察添加Si３N４ 后复合材料的介电性能,采
用LCR频谱分析仪在频率１×１０２~１×１０６Hz范围

内对复合材料的介电常数和介电损耗进行测试,测
试结果见图１—图２.由图１(a)可知:随着Si３N４ 填

充量的增加,复合材料的介电常数随之增大,但当填

充量超过１５％(体积分数,下同)时,复合材料的介

电常数反而出现了下降的趋势.由于Si３N４ 的介电

常数小,其填充量大时会形成团聚从而降低材料的

介电强度,导致材料介电常数减小[１２].从图１(b)可

图１　Si３N４ 填充量不同时Si３N４/硅橡胶

复合材料介电性能

[(a)介电常数;(b)介电损耗]
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以看出,Si３N４ 填充量为１５％时,复合材料的介电损

耗有所增加,但在中高频率时与纯硅橡胶相比介电

损耗增幅不大,由此可以确定Si３N４ 填充量为１５％
时,复合材料介电性能最好.

在Si３N４ 填充量为１５％条件下,在硅橡胶中添

加ST进一步考察Si３N４/ST/硅橡胶复合材料的介

电性能.由图２(a)可知,随着 ST 填充量的增大,

Si３N４/ST/硅橡胶复合材料介电常数呈现上升的趋

势,ST 填 充 量 为 ２０％ 时 介 电 常 数 达 到 最 大 值

８􀆰２F/m,约为纯硅橡胶介电常数的２􀆰３倍.从图２
(b)可知:虽然复合材料介电损耗发生了变化,但总

体变化不大;添加ST后,５组复合材料介电损耗均

小于０􀆰０５,变化幅度不大,进一步说明ST的添加对

复合材料介电损耗影响不大,ST能更好地提升复合

材料的介电性能.

图２　ST填充量不同时Si３N４/ST/硅橡胶

复合材料介电性能

[(a)介电常数;(b)介电损耗]

２􀆰２　填充量对材料导热系数的影响

为了考察填料对复合材料导热性能的影响,分
别测试了Si３N４/硅橡胶、ST/硅橡胶,Si３N４/ST/硅

橡胶复合材料的导热系数.图３为填充量不同的复

合材料导热系数趋势图.从图 ３(a)可以看 出:

Si３N４ 和ST都能提高复合材料的导热系数,从而提

高材料的导热性能.Si３N４ 和ST 填充量低于５％
时,２种复合材料的导热系数相差不大而且增幅有

限;但填充量超过１０％时,添加Si３N４ 的复合材料

导热系数则高于添加ST的复合材料.由于填充量

较小时填料无法大面积接触,因此无法形成导热通

路.填充量低于１０％时,Si３N４/硅橡胶、ST/硅橡胶

复合材料导热系数相差也不大;填充量提高时导热

通路逐渐形成,由于Si３N４ 的导热性能远优于ST,
使得Si３N４/硅橡胶复合材料的导热系数更大;填充

量为２０％时,Si３N４/硅橡胶复合材料的导热系数达

０􀆰３２W/(m􀅰K).从图３(b)可以看出:在Si３N４ 填充

量(１５％)保持不变的条件下,尽管大量研究[１３Ｇ１６]表明

ST的导热系数不大[＜１０W/(m􀅰K)],但导热系数仍

出现随ST填充量增加而增大的趋势;ST填充量为

２０％时材料导热系数达到０􀆰６２W/(m􀅰K),是纯硅橡

胶导热系数的３倍.这是由于２种填料粒径不同,
使得小颗粒能填充在大颗粒的空隙,从而增加导热

通路,提高了材料的导热系数.

图３　不同填充量复合材料的导热系数趋势图

[(a)Si３N４/硅橡胶、ST/硅橡胶;(b)Si３N４/ST/硅橡胶]

３　结论

(１)使用导热填料Si３N４、介电陶瓷ST 填充硅

橡胶,制 备 出 Si３N４/硅 橡 胶、ST/Si３N４/硅 橡 胶、

Si３N４/ST/硅橡胶复合材料,并对复合材料的介电

性能和导热系数进行测试.
(２)复合材料介电性能和导热系数测试结果表

明:单一填料对材料介电、导热性能提升有限;Si３N４

填充量超过１５％时,复合材料介电常数开始下降;

ST填充量为２０％时,材料导热性能小幅提升.
(３)同时添加Si３N４ 和ST可以明显提高复合材

料的性能.Si３N４ 填充量为１５％、ST填充量为２０％
时,Si３N４/ST/硅橡胶复合材料介电常数达８􀆰２F/m,
介电损耗小于０􀆰０５,导热系数为０􀆰６２W/(m􀅰K),复
合材料的导热系数为纯硅橡胶导热系数的３倍.

(４)介电陶瓷、导热填料的复合填充能明显提高

硅橡胶类材料的介电、导热性能,从而使其具有更广

泛的应用范围和良好的应用前景.
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