
第４８卷第１期 化 工 新 型 材 料 Vol．４８No．１
２０２０年１月 NEW CHEMICALMATERIALS

导热绝缘硅橡胶填料配方的优化设计
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摘　要　采用正交试验设计法对硅橡胶的导热绝缘性能进行研究,通过改变氧化镁、氧化铝、钛酸钡及玻璃纤

维粉的用量来筛选填料的最佳配方.结果表明:单一填料时,导热系数及介电常数随着填料用量的增加而增加,而

拉伸强度则随之 降 低.最 佳 配 方 填 充 条 件 下 制 得 的 硅 橡 胶 复 合 材 料 的 导 热 系 数、介 电 常 数、拉 伸 强 度 分 别 为

０􀆰４４２W/(m􀅰℃)、３􀆰９７４、４􀆰８４MPa,相较于纯硅橡胶导热系数提升了６８􀆰７％、介电常数提升了２８􀆰５％,拉伸强度略有

下降,热稳定性能提高.
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Abstract　Theorthogonalexperimentaldesignmethodwasusedtostudythethermalinsulationpropertiesof

siliconerubber．Theoptimumformulationofthefillerwasscreenedbychangingtheamountofmagnesium oxide,

aluminumoxide,barium titanateandglassfiberpowder．Thethermalconductivity,dielectricconstantandtensile

strengthofthecompositespreparedundertheoptimalformulationfillingconditionswere０􀆰４４２W/(m􀅰℃),３􀆰９７４and

４􀆰８４MPa,respectively,whichwasimprovedcomparedwiththethermalconductivityofpuresiliconerubber,reached

６８􀆰７％,thedielectricconstantincreasedby２８􀆰５％,respectively．Thetensilestrengthwasslightlydecreased,andthe

thermalstabilityofthematerialwasimproved．
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　　硅橡胶材料具有优异的耐热性、耐候性及耐化

学品性,用途广泛,在医疗、航天和农业等领域均有

使用[１].随着石化资源的枯竭,同时环境保护问题

也日益严峻,我国有关部门出台了“煤改电”政策,用
电供暖.一种新型的电暖器应运而生,由碳纤维通

电产生热量,通过外层包覆的硅橡胶将热量散播出

去.但 硅 橡 胶 本 身 的 导 热 系 数 很 差,仅 为 ０􀆰２５
W/(m􀅰℃)左右,不利于热量的传播.以期通过填

料改性的方法来提高硅橡胶的导热性能,减少能源

的浪费.同时,作为碳纤维导体材料的护套,硅橡胶

的绝缘性能应当受到关注.
本研究采用导热性能优良的氧化镁[２]、氧化

铝[３]及高介电常数的钛酸钡[４]和玻璃纤维粉[５]４种

填料,先进行单一填料,再进行复合填料,通过正交

试验来寻找制得硅橡胶复合材料填料的最佳配方.

１　实验部分

１􀆰１　原料与仪器

硅橡胶混炼胶(工业级),南宫市奥通橡塑有限

公司;氧化镁(工业橡胶级),石家庄金和纳米有限公

司;氧化铝(纳米级),长春三邦医药科技有限公司;
钛酸钡(陶瓷级),郑州顺涵化工产品有限公司;玻璃

纤维粉,江苏康达夫材料科技有限公司;硫化剂,衡
水迈途贸易有限公司.

双辊开炼机(XKＧ１６型),上海双翼橡塑机械有

限公司;邵氏硬度计(LXＧA 型),上海震坤工业有限

公司;平板导热仪(FM３６１５型),上海东贸电子有限

公司;全数显高频 Q 表(QBGＧ３E/F型),上海爱义
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电子设备有限公司;电子万能试验机(UTM５３０５
型),深圳三思纵横科技股份有限公司;扫描电子

显微镜(SEM,NovaNanoSEM４５０型),荷兰菲利

普公司;热重分析仪(PyrisＧ１型),美国 PE热分析

公司.

１􀆰２　试样的制备

基本配方(质量份):硅橡胶混炼胶１００份,硫化

剂０􀆰８份,填料为变量.先将硅橡胶混炼胶采用双

辊开炼机(XKＧ１６型,上海双翼橡塑机械有限公司)
进行塑炼,薄通数次.然后使其包辊,加入填料,翻
炼数次,使得填料均匀分散,最后加入硫化剂.依据

测试标准,制得样条.之后进行样品的硫化,一段硫

化条件为３００℃,１min,二段硫化条件为２００℃,２h,
即制得硅橡胶复合材料.

１􀆰３　样品的测试

按照 GB/T ５３１􀆰１—２００８,采 用 邵 尔 硬 度 计

(LXＧA型,上海震坤工业有限公司)对样品的硬度

进行测试.按照 GB/T３３９９—１９８２,采用平板导热

仪(FM３６１５型,上海东贸电子有限公司)对样品的

导热系数进行测试.按照 GB/T１６９３—２００７,采用

全数显高频 Q 表(QBGＧ３E/F型,上海爱义电子设

备有限公司)对样品的介电常数进行测试.按照

GB/T５２８—２００９,采用电子万能试验机(UTM５３０５
型,深圳三思纵横科技股份有限公司)对样品的拉伸

强度进行测试.采用扫描电子显微镜(SEM,Nova
NanoSEM４５０型,荷兰菲利普公司)对样品的表面

微观形貌进行观察.采用热重分析仪(PyrisＧ１型,
美国PE热分析公司)对样品的热性能进行测试,氮
气气氛,升温速率１０℃/min,从５０℃升温至８００℃.

２　结果与讨论

２􀆰１　填充氧化铝、氧化镁对复合材料导热性能的

影响

氧化铝的导热系数在４５W/(m􀅰℃)左右,氧化

镁的导热系数在３６W/(m􀅰℃)左右,两者是很好的

导热填料.氧化铝、氧化镁用量对硅橡胶复合材料

导热系数的影响见图１.从图可以看出,硅橡胶复

合材料的导热系数随着２种填料用量的增加而增

加,氧化铝填充量在５~１５份之间条件下,硅橡胶复

合材料的导热系数涨势平缓,之后随着氧化铝用量

的增大而呈大幅度上升态势,而在氧化镁填料用量

为２０~３０份条件下,硅橡胶复合材料的导热系数呈

平缓态势,之后随着填料用量的增加而呈迅速增长

态势.这是因为填料用量较小条件下,各粒子分散

在硅橡胶基体中,彼此之间没有接触,只有硅橡胶基

体这一个连续相,此时热阻很大,故而导热系数较

低,导热性能差;随着填料用量的增加,各粒子间开

始有接触,进而形成导热网链,此时硅橡胶体系中便

多了一个由填料构成的连续相,硅橡胶复合材料热

阻减小,使得材料导热性能增加[６].

图１　氧化铝、氧化镁用量对硅橡胶复合材料

导热系数的影响

２􀆰２　填充钛酸钡、玻璃纤维粉对复合材料绝缘性能

的影响

钛酸钡、玻璃纤维粉用量对硅橡胶复合材料介

电常数的影响见图２.从图可以看出,随着填料用

量的增加,硅橡胶复合材料的介电常数呈逐渐增加

态势,钛酸钡和玻璃纤维粉具有较高的介电常数及

电导率,与纯硅橡胶有较大的差别,所以材料介电常

数的提高主要来源于填料与硅橡胶主体的界面极

化[７].在此体系中,硅橡胶复合材料载流子在相间

迁移,电荷在两相的界面上积聚,形成空间电荷的局

部累积,导致材料内部的电荷分布不均匀,产生界面

极化,使得介电常数增加[８].随着填料用量的增加,
填料与硅橡胶的相界面在增大,从而在界面上积聚

的电荷也在增加,界面极化作用加强,使得硅橡胶复

合材料的介电常数逐渐增大.

图２　钛酸钡、玻璃纤维粉用量对硅橡胶复合材料

介电常数的影响

２􀆰３　填料对复合材料力学性能的影响

各填料对硅橡胶复合材料拉伸强度的影响见

图３.从图可以看出,除钛酸钡之外,其他３种填料
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用量越多,硅橡胶复合材料的拉伸强度越差,在钛酸

钡填充条件下,硅橡胶复合材料的拉伸强度略有上

升;在纳米氧化铝用量超过７􀆰５份条件下,硅橡胶复

合材料的拉伸强度出现较大降幅,甚至不足１MPa,
几乎失去了使用价值,故而氧化铝的填充量不应高

于７􀆰５份;在氧化镁用量超过４０份条件下,硅橡胶

复合材料的拉伸强度大幅度下降,降到１MPa左右,
影响材料的使用,故而氧化镁的填充量不宜高于４０
份;在玻璃纤维粉作为填料条件下,拉伸强度虽然呈

下降趋势,但仍维持在３MPa以上,并不影响正常使

用;在钛酸钡填充条件下,硅橡胶复合材料的拉伸强

度呈上升趋势,拉伸强度整体维持在较高的数值.
氧化铝、氧化镁和玻璃纤维粉的加入,没有对硅橡胶

起到增强的作用,可能是无机填料与硅橡胶主体之

间的结合较差,甚至对硅橡胶主体结构起到了一定

程度的破坏作用,影响了材料的力学性能.而钛酸

钡则可能与硅橡胶主体之间有着良好的结合,没有

破坏硅橡胶的主体结构.

图３　各填料对硅橡胶复合材料拉伸强度的影响

２􀆰４　采用正交试验优选填料配方

为了使硅橡胶复合材料获得导热和绝缘两方面

的优良性能,需要将填料进行复配,以期获得更好的

效果.本研究考察因素有４个,分为３个水平,忽略

各因素之间的相互作用,采用 L９(３４)正交试验表.
因素及水平的设计见表１.从表１可知填料的不同

用量.
表１　因素及水平的设计

水平

因素

氧化镁

用量/份

氧化铝

用量/份

钛酸钡

用量/份

玻璃纤维粉

用量/份

A B C D

１ ５ ２ １０ ５

２ １０ ４ １５ １０

３ １５ ６ ２０ １５

正交试验的安排及结果见表２.从表２可知,

按照导热系数的指标,优选出的方案是 A３B３C１D１,
按照介电常数的指标,优选出的方案是 A２B１C３D３,
按照拉伸强度的指标,优选出的方案是 A１B１C１D１.

表２　正交试验的安排及结果

试验号 A B C D

导热系数/

[W􀅰

(m􀅰℃)－１]

介电

常数

拉伸

强度/

MPa

１ １ １ １ １ ０􀆰４４２ ３􀆰９７４ ４􀆰８４

２ １ ２ ２ ２ ０􀆰３４８ ４􀆰０４７ ３􀆰２３

３ １ ３ ３ ３ ０􀆰４１９ ４􀆰２０５ ２􀆰３６

４ ２ １ ２ ３ ０􀆰３６９ ４􀆰２３７ ３􀆰２１

５ ２ ２ ３ １ ０􀆰３９８ ４􀆰１４８ ３􀆰４７

６ ２ ３ １ ２ ０􀆰４０９ ４􀆰０７８ ２􀆰４６

７ ３ １ ３ ２ ０􀆰４３９ ４􀆰３７３ ２􀆰３５

８ ３ ２ １ ３ ０􀆰４２７ ４􀆰１４３ ２􀆰５７

９ ３ ３ ２ １ ０􀆰４５９ ３􀆰２８４ １􀆰７４

K１ ０􀆰４０３ ０􀆰４１７ ０􀆰４２６ ０􀆰４３３ 导热系数

K２ ０􀆰３９２ ０􀆰３９１ ０􀆰３９２ ０􀆰３９９ 　

K３ ０􀆰４４２ ０􀆰４２９ ０􀆰４１９ ０􀆰４０５ 　

R ０􀆰０５０ ０􀆰０３８ ０􀆰０３４ ０􀆰０３４ 　

优方案 A３ B３ C１ D１ 　

K１ ４􀆰０７５ ４􀆰１９５ ４􀆰０６５ ３􀆰８０２ 介电常数

K２ ４􀆰１５４ ４􀆰１１３ ３􀆰８５６ ４􀆰１６６ 　

K３ ３􀆰９３３ ３􀆰８５６ ４􀆰２４２ ４􀆰１９５ 　

R ０􀆰２２１ ０􀆰３３９ ０􀆰３８６ ０􀆰３９３ 　

优方案 A２ B１ C３ D３ 　

K１ ３􀆰４８ ３􀆰４７ ３􀆰２９ ３􀆰３５ 拉伸强度

K２ ３􀆰０５ ３􀆰０９ ２􀆰７３ ２􀆰６８ 　

K３ ２􀆰２２ ２􀆰１９ ２􀆰７３ ２􀆰７１ 　

R １􀆰２６ １􀆰２８ ０􀆰５６ ０􀆰６７ 　

优方案 A１ B１ C１ D１ 　

由于研究结果有多个指标(导热系数、介电常数

和拉伸强度),根据现有计算结果,仍不能够筛选出

兼顾各方面性能的最优填料方案.可采用矩阵法计

算各试验因素对各指标的影响因素,依据权重大小

来确定因素的主次顺序[９].首先对导热系数这个指

标的权重来进行计算.矩阵 M１ 是由导热系数指

标中的K１、K２ 和 K３ 构成,矩阵T１ 由 K１、K２ 及

K３ 和的倒数组成,矩阵S１ 由各因素对应极差的

比例组成,由此来计算出导热系数所占权重ω１,见
式(１).
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(１)

　　同理,计算出介电常数及拉伸强度对应的权重

ω２ 和ω３,以及将３个指标融合后的平均权重ω,见
式(２).

ω２＝M２T２S２＝

０􀆰０５５３０
０􀆰０５６３７
０􀆰０５３３７
０􀆰０８７３２
０􀆰０８５６１
０􀆰０８０２６
０􀆰０９６３４
０􀆰０９１３９
０􀆰１００５４
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(２)

　　由以上计算可以看出,各因素对正交试验指标

值影 响 的 主 次 顺 序 (主 → 次)为 BADC;其 中

A１B１C１D１所占权重较大,正交试验的最优方案为

A１B１C１D１,即氧化镁的填充量为５份,氧化铝为２
份,钛酸钡为１０份,玻璃纤维粉为５份.

在氧化镁的填充量为５份,氧化铝为２份,钛酸

钡为１０份,玻璃纤维粉为５份条件下,正交试验优

方案与纯硅橡胶各性能的对比见表３.从表３可知

可,在氧化镁的填充量为５份,氧化铝为２份,钛酸

钡为１０份,玻璃纤维粉为５份的正交试验优方案条

件下,制得的硅橡胶复合材料的导热系数、介电常

数、拉 伸 强 度 分 别 为 ０􀆰４４２W/(m􀅰℃)、３􀆰９７４、

４􀆰８４MPa,相 较 于 纯 硅 橡 胶 导 热 系 数 提 升 了

６８􀆰７％、介电常数提升了２８􀆰５％,拉伸强度虽略有

下降,但不影响材料的使用.
表３　正交试验优方案与纯硅橡胶各性能的对比

种类
导热系数/

[W􀅰(m􀅰℃)－１]

介电

常数

拉伸强度/

MPa

纯硅橡胶 ０􀆰２６２ ３􀆰０９２ ５􀆰３２

优方案硅橡胶复合材料 ０􀆰４４２ ３􀆰９７４ ４􀆰８４

２􀆰５　硅橡胶复合材料的微观结构

优方案条件下硅橡胶复合材料的SEM 图见图

４.从图４(a)可以看出,玻璃纤维均匀地嵌入在硅

橡胶基质中,两者形成了良好的结合,对材料起到了

补强作用.由图４(b)可知,各填料在硅橡胶基质中

分散均匀,且相容性较好,相界面模糊,界面热阻小,
可形成有效的导热通路提高材料的导热系数.

图４　优方案条件下硅橡胶复合材料的SEM 图

２􀆰６　硅橡胶复合材料的热稳定性

纯硅橡胶与优方案硅橡胶复合材料的热重图见

图５.从图可以看出,优方案条件下制得的硅橡胶

复合材料的热稳定性能明显优于纯硅橡胶,纯硅橡

胶和优方案条件下制得的硅橡胶复合材料的初始分

解温度均为３１０℃,二者没有明显差别,随着温度升

高,在３９０℃条件下,纯硅橡胶失重１０％,而优方案
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条件下制得的硅橡胶复合材料的温度是４２０℃,提
高了３０℃;在失重率为４０％条件下,纯硅橡胶对应

的温度为４９０℃,优方案硅橡胶复合材料为５３０℃,
提高了４０℃.

图５　纯硅橡胶与优方案硅橡胶复合材料的热重图

纯硅橡胶与优方案硅橡胶复合材料的微商热重

图见图６.从图可以看出,热分解过程分为两段,分
别为硅橡胶侧基氧化断裂和主链热重排解扣降

解[１０],优方案填充条件下制得的硅橡胶复合材料相

较于纯硅橡胶降解峰值温度升高,延缓了材料的降

解,加入填料后,硅橡胶复合材料的导热性能提升,
加速了对热流的疏散作用,降低了热量在材料中的

聚集,从而使其具有较好的耐热分解性[１１].同时填

料与硅橡胶基质之间相互接触作用,钝化了硅橡胶

的活性中心,增加了硅橡胶的物理、化学交联点,从
而阻止材料的降解[１２].

图６　纯硅橡胶与优方案硅橡胶复合材料的微商热重图

３　结论

(１)在填充氧化铝、氧化镁条件下,随着填料用

量的增加,硅橡胶内部的导热网链逐步形成与完善,
导热系数增加;在填充钛酸钡和玻璃纤维粉条件下,
复合材料的界面极化作用随着填料用量的增加而增

强,介电常数增大.
(２)通过正交试验优选出来的最佳填料方案制

得的硅橡胶复合材料的导热系数、介电常数、拉伸强

度分别为０􀆰４４２W/(m􀅰℃)、３􀆰９７４、４􀆰８４MPa,相较

于纯硅橡胶导热系数提升了６８􀆰７％、介电常数提升

了２８􀆰５％,拉伸强度虽略有下降,但不影响材料的

使用.
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