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摘 要：以纳米复合材料作为研究体系，选取典型的氮化硼（BN）/环氧树脂（EP）复合材料与钛酸钡（BT）/聚偏

氟乙烯（PVDF）复合材料，通过有限元方法研究了纳米填料的体积分数、粒径大小和尺寸分布对复合材料导

热性能和介电性能的影响，采用均匀场理论计算了复合材料的等效热导率和等效介电常数。结果表明：随着

填料体积分数的提高，BN/EP和BT/PVDF的热导率和介电常数均提高；在相同体积分数、尺寸均匀分布的情

况下，BN/EP和BT/PVDF的热导率和介电常数随着粒径增大而增大；在相同体积分数、同一粒径的情况下，

BN/EP和BT/PVDF的热导率和介电常数随着粒径标准差增大而增大。因此，根据具体需求适当改变填料含

量、粒径大小、粒径标准差是改善材料性能的有效方法。
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Abstract: Typical boron nitride (BN)/epoxy resin (EP) nanocomposite and barium titanate (BT)/polyvinylidene 

fluoride (PVDF) nanocomposite were selected as research system, and the influence of nano-particle volume 

fraction, particle size, and size distribution on the thermal conductivity and dielectric properties of the 

nanocomposites was studied by finite element method. The equivalent thermal conductivity and dielectric constant 

of the nanocomposite was calculated by mean field theory. The results show that with the increase of nano-particle 

volume fraction, the thermal conductivity and dielectric constant of BN/EP and BT/PVDF increase. Under the 

same volume fraction and size distribution, the thermal conductivity and dielectric constant of BN/EP and BT/

PVDF increase with the increase of particle size. Under the same volume fraction and particle size, and the thermal 

conductivity and dielectric constant of BN/EP and BT/PVDF increase with the increase of particle size standard 

deviation. Consequently, it is an effective way to improve the properties of material by changing the filler content, 

particle size, and size standard deviation appropriately according to the specific needs.
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0　引 言

对于各种电气电子设备，如何维持有效的热传

递是一个重要的问题，关系到设备的可靠运行和工

作寿命[1]，随着设备正向着小型化和高功率的方向

发展[2]，设备单位体积内产生的热量急剧增加，散热

更是成为了制约设备向高功率密度化和高度集成

化发展的瓶颈[3]。

设备有效热传递依赖于介电材料的高导热性。

针对材料不同的应用场合，向聚合物中掺入各种纳

米颗粒以改善复合材料的综合性能是常见的方

式[4]。例如，在储能器件、嵌入式电容器、致动器、晶

体管等方面[5-9]，选择金属、陶瓷、碳基材料等高介电

常数填料：DANG Z M 等[10]采用熔融共混法将镍
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（Ni）粒子掺入聚偏氟乙烯（PVDF）中，使 Ni/PVDF

复合材料的介电常数得到大幅提高，并且介质损耗

较小，频率和温度依赖性较低；ZHOU T等[11]通过将

钛酸钡（BT）粒子进行表面羟基化（hydroxylated）的

改性处理，再掺入 PVDF中得到 h-BT/PVDF复合材

料，从而提高其介电常数与电气强度；HE F等[12]将

剥离石墨纳米板（exfoliated graphite nanoplates，

xGnPs）与 PVDF相结合，在显著提高复合材料介电

常数的同时极大降低了其渗流阈值。又如在电子

封装、绝缘基板等方面[13-14]，选择低介电常数填料：

姚彤等[15]通过将氮化硼（BN）和氧化铝（Al2O3）填充

到环氧树脂（EP）中，使基体的导热性能大幅提高，

并且BN-Al2O3/EP复合材料的电气强度维持在较高

水平；曾阳等[16]通过对氮化铝（AlN）表面改性并掺

入到环氧树脂中，极大提高了复合材料的热导率，

改善了热稳定性，且介电性能满足电子封装材料的

要求。目前关于复合材料的制备、填料的类型和含

量研究较多，而关于复合材料中颗粒分布影响的研

究不足，尤其是对介电性能和导热性能的综合研究

较少。

因此，本文针对纳米颗粒复合材料的导热和介

电性能，选择BN/EP和BT/PVDF这两种典型复合材

料作为研究对象，通过仿真建模平台改变填料颗粒

含量、粒径大小、尺寸分布，研究其对两种复合材料

热导率和介电常数的影响。

1　仿真模型

1.1　模型设置

采用二维平面模型进行计算，所有填料颗粒的

半径尺寸设置为服从正态分布。图 1(a)为填料颗粒

半径 r的分布概率图，其中填料颗粒半径平均值为

μ，标准差为 σ，记为 r～N(μ，σ2)。如图 1(b)所示，填

料颗粒随机地分布在基体内，为简化模拟，做出如

下 3个假设：①填料和基体都是各向同性的连续介

质；②填料形状被简化为圆形；③假设填料和基体

的性质均与温度无关。

模型几何形状和尺寸设置为 3 μm×3 μm 的矩

形，BN/EP和BT/PVDF复合材料主要参数设置如表

1所示[17-20]。

1.2　边界条件与等效原理

1.2.1　等效热导率

在复合材料等效热导率的计算中，可以由傅里

叶定律求得，如式（1）所示。

q = -λeff∇T （1）

式（1）中：q是热流密度；λeff是等效热导率；∇T是温度

梯度；负号表示传热方向与温度梯度方向相反。

图 2为求解等效热导率模型，其约束和加载条

件为[21]：在模型的上边界施加恒定温度T1，下边界施

加恒定温度T2，周围设置为周期性绝热边界，使上表

面和下表面被限制在所产生的温差 ∇T=T1-T2中，模

型与外界没有对流换热，不考虑颗粒与填料的界面

热阻影响。最后，通过仿真平台后处理功能求解得

到热流密度 q，利用式（1）即可计算出模型的等效热

导率。

1.2.2　等效介电常数

如图 3所示，将模型等效为一个平行板电容器，

其板间充满相对介电常数为 εeff的电介质，在电容器

(a)填料颗粒半径分布

(b)颗粒填充结果图

图1　复合材料仿真模型

Fig.1　Simulation model of composite materials

表1　材料参数设置

Tab.1　Parameter settings of materials

材料

BN

EP

BT

PVDF

热导率/(W/(m·K))

40

0.25

6.20

0.25

介电常数(f=1 kHz)

4.3

3

800

7.97
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上极板施加电压φ，下极板接地，侧面采用连续周期

性条件，其边界条件满足如式（2）～（4）的方程[22]。

∇ ( ε0ε ( x,y )∇φ ) = 0 （2）

ε ( x,y ) = ε1 ( x,y ) - iε2 ( x,y ) （3）

φ = φ0e
iωt （4）

式（2）～（4）中：ε(x，y)为复有效介电常数，ε1、ε2分别

为其实部和虚部；ε0为真空介电常数；φ为点位于(x，

y)位置的电压；φ0为电压幅值；ω为角频率。

取复有效介电常数的实部，利用式（5）中的能

量等效原理求出模型的等效介电常数 εeff。

εeff

2
⋅ E 2V =∑

i = 1

N ε1 i Ei

2
Vi （5）

式（5）中：E为所加电场；V为电容器两极板间体积；

N为微元个数；ε1i、Ei、Vi分别代表第 i个微元的复有

效介电常数实部、局部场强和体积。

1.2.3　仿真设置

本文在研究复合材料性能与填料含量、粒径大

小、粒径标准差的关系时，进行了以下设置。

在研究填料含量对复合材料导热性能和介电

性能的影响时，维持填料粒径、粒径标准差相同，保

持模型中填料半径 r为 50 nm、粒径标准差 σ为 0，均

匀分布，通过改变填料体积分数（0～40%），得到复

合材料性能与填料含量的关系。

在研究填料粒径对复合材料导热性能和介电

性能的影响时，取相同的填料含量、粒径标准差，保

持模型中填料体积分数为 30%、粒径标准差 σ为 0，

均匀分布，通过改变填料粒径大小（20～100 nm），

得到复合材料性能与填料粒径大小的关系。

在研究填料粒径标准差对复合材料导热性能

和介电性能的影响时，保持填料含量、粒径相同，模

型中填料体积分数为 30%、填料半径 r为 50 nm。通

过改变填料粒径标准差 σ（0～30），得到填料半径分

布在正态分布的情况下复合材料性能与填料粒径

标准差的关系。

2　结果与讨论

2.1　热导率

2.1.1　填料体积分数的影响

图 4 为 BN/EP 和 BT/PVDF 复合材料的热导率

随填料体积分数的变化。

从图 4 可以看出，随着填料体积分数的增加，

BN/EP和BT/PVDF复合材料的热导率均显著增大。

在填料体积分数较低时，两种材料的热导率提升相

对平缓，随着填料体积分数的增大，曲线的斜率逐

渐增大，热导率的提升效率更高。在基体热导率相

同的情况下，BN/EP比BT/PVDF的热导率提升得更

多。当填料体积分数为 40%时，BN/EP复合材料的

热导率达到 0.65 W/(m·K)，是纯环氧树脂热导率

（0.25 W/(m·K)）的2.6倍；BT/PVDF复合材料的热导

率达到 0.59 W/(m·K)，比纯 PVDF 的热导率提高了

2.36倍。

这是因为填料颗粒具有较高的热导率（BN 为

40 W/(m·K)，BT 为 6.2 W/(m·K)），都远高于基体的

图3　等效电路模型

Fig.3　Equivalent circuit model

图4　不同填料体积分数复合材料的热导率

Fig.4　Thermal conductivity of composites with 

different volume fraction of fillers

图2　求解等效热导率模型

Fig.2　Model for solving the 

equivalent thermal conductivity
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热导率（0.25 W/(m·K)）。在填料颗粒的体积分数较

低时，填料颗粒之间的距离较远，很难达到良好的

相互作用，随着填料颗粒的体积分数逐渐增加，填

料颗粒之间的距离逐渐缩短，相互作用增强，在体

系中形成了导热网链[3]，使复合材料的导热性能得

到提升。且体积分数越高，导热网链越致密，复合

材料的热导率越高。仿真结果表明在选择填料时，

热导率更高的填料对于材料热导率的提升贡献

更大。

2.1.2　填料粒径的影响

图 5 为 BN/EP 和 BT/PVDF 两种复合材料的热

导率随粒径的变化曲线。

从图 5可以看出，在保持填料含量不变的情况

下，填料颗粒粒径从 20 nm增大到 100 nm，BN/EP和

BT/PVDF复合材料的热导率均逐渐增大。其他条

件相同的情况下，粒径为 100 nm 时 BN/EP 和 BT/

PVDF复合材料的热导率分别达到 0.52 W/(m·K)和

0.48 W/(m·K)，相比基体分别提高了 108% 和 92%。

可见随着填料粒径的逐渐增大，更有利于热量的传

导。在热量的传递过程中，热导率更高的填料占据

主导作用，随着填料粒径增大，在基体中彼此相互

作用变大，更容易搭建起有效的导热网络。此外，

在实验中，对于高分子聚合物来说，声子是热量的

主要载体，决定着材料的热量传递能力[23]，在相同填

料体积分数下，当填料粒径过小时，填料与基体之

间的界面增多，会导致声子在单位长度内穿过的界

面增多，声子散射现象严重，不利于复合材料热导

率的提高。因此，使用较大尺寸的填料更有助于改

善材料的热导率。

2.1.3　填料粒径标准差的影响

图 6 为 BN/EP 和 BT/PVDF 两种复合材料的热

导率随粒径标准差 σ的变化曲线。

从图 6 可以看出，随着填料粒径标准差 σ的增

大，复合材料的热导率提升效果较为明显，在 σ＜5

时，热导率提升较为有效；在 5＜σ＜20时，在原有基

础上有小幅提升；当 20＜σ＜30时，热导率的提高更

为迅速。在填充体积分数、粒径大小相同的情况

下，当 σ为30时BN/EP和BT/PVDF复合材料的热导

率分别达到 0.54 W/(m·K)和 0.50 W/(m·K)，分别是

基体的2.16倍和2倍。

上文分析得出了大尺寸的填料更利于热导率

的提高，也就是说大尺寸的填料更有利于作为聚合

物基体的导热填料，而小尺寸的填料会桥联大尺寸

的填料，使填料间有更好的相互作用。这比使用单

一的大尺寸填料填充形成的复合材料热导率更高。

这主要是因为不同颗粒尺寸的填料复合使用可以

提高填料的堆积密度，更易形成导热网络[24]。

为了更好地解释这一现象，选取变化更为明显

的BN/EP材料，并绘制其内部热通量结果图，如图 7

所示。从图 7可以看出，在不同粒径标准差 σ的填

料情况下，其内部热通量明显不同，随着 σ增大，颜

色由黄至红，表明材料内部的热通量逐渐增大，更

有利于导热网络的建立。在填料粒径平均值不变

的情况下，σ越大，大尺寸的颗粒越多，“岛”越能充

分扮演传导热量的主要角色，同时小粒径的颗粒也

越多，使之前相对孤立的大粒径颗粒通过“桥”连接

起来，填料之间的间距减小，大小粒径的填料颗粒

协同效应明显，类似“岛-桥”的结构促进了导热路

径的建立[25]，使材料内部导热网络更加完整，热传导

更有效率。

2.2　相对介电常数

2.2.1　填料体积分数的影响

图 8 为 BN/EP 和 BT/PVDF 两种复合材料在不

同填料体积分数下的相对介电常数。从图 8可以看

图5　不同填料粒径复合材料的热导率

Fig.5　Thermal conductivity of composites with 

different particle diameter of fillers

图6　不同填料粒径标准差 σ复合材料的热导率

Fig.6　Thermal conductivity of composites with 

different σ of fillers

54



绝缘材料    2022,55(3) 王 仲等： 纳米复合材料导热与介电性能仿真

出，在同一频率下，随着填料体积分数的增加，BN/

EP和BT/PVDF复合材料的相对介电常数均逐渐升

高。在填料体积分数为 40%时，电压频率在 103 Hz

下，BN/EP和BT/PVDF复合材料的相对介电常数分

别达到 3.46 和 19.20。电压频率在 102～106 Hz 内，

随着频率升高，两种复合材料的介电常数都逐渐

降低。

对于BN/EP复合材料，因为BN和EP的介电常

数相差不大，所以复合后介电常数提升效果相对不

显著，在 103 Hz频率下，填充体积分数为 40% 的复

合材料介电常数相对基体提升了 15.38%；对于BT/

PVDF复合材料，103 Hz下，填充体积分数为 40%的

复合材料介电常数是基体的 2.4倍，这是因为钛酸

钡本身的介电常数比较高，填料对材料的介电常数

贡献较大。在实验中，当填料体积分数增加时，颗

粒间的距离减小，相互作用增强，有利于复合材料

中极性基团的偶极取向[26]，因此介电常数随填料含

量的增加而增大。

在相同填料体积分数下，随频率升高介电常数

降低的原因可能是在较低频率时，材料的极化能力

较强，介电常数高，随着电场频率的升高，材料内部

的慢极化过程如偶极子转向跟不上电场变化，使偶

极极化难以进行[27]，因此介电常数呈现降低的趋势。

2.2.2　填料粒径的影响

图 9 为 BN/EP 和 BT/PVDF 两种复合材料在不

同填料粒径下的相对介电常数。从图 9可以看出，

随着填料粒径的增大，BN/EP复合材料的相对介电

常数有小幅提高，但是变化较小，这是因为BN和EP

的介电常数相近，粒径对于材料的相对介电常数影

响不大；而BT/PVDF复合材料的相对介电常数有所

提高，在 103 Hz下粒径为 100 nm时复合材料的相对

图7　不同填料粒径标准差 σ 时BN/EP内部热通量

Fig.7　Internal heat flux of BN/EP with different σ of fillers

(a)BN/EP复合材料

(b)BT/PVDF复合材料

图8　不同填料体积分数复合材料的相对介电常数

Fig.8　Relative permittivity of composites with 

different volume fractions of fillers

5555



绝缘材料    2022,55(3)王 仲等： 纳米复合材料导热与介电性能仿真

介电常数达到 15.79，相比基体的介电常数提高了

98%。造成上述现象的原因可能是在外加电场环境

下，填料颗粒附近会产生电场畸变，从而产生局部

电场增强效应，粒径太小时，颗粒局域电场增强作

用有限，而大粒径的局域电场增强作用更强[28]。由

式（5）可得，在外加电场相同的情况下，局部电场的

增强会导致总电场能量更大，从而等效介电常数

更高。

2.2.3　填料粒径标准差的影响

图 10为BN/EP和BT/PVDF两种复合材料的相

对介电常数随粒径标准差 σ的变化曲线。从图 10

可以看出，在相同频率下，随粒径标准差 σ的增大，

BN/EP有小幅上升，效果不是很明显；而 BT/PVDF

材料的相对介电常数上升较为明显，在 103 Hz频率

下，粒径标准差 σ为 30时复合材料的相对介电常数

达到 15.85，相比基体的介电常数提高了 99%。这是

因为BN和 EP的相对介电常数相差不大，σ的增大

引起局域电场增强，进而引起局域极化强度增强作

用有限；而BT/PVDF材料基体和填料的介电常数相

差较大，随 σ增大介电常数变化显著。这里选取BT/

PVDF材料在 f=103 Hz频率下的内部电位移分布图

（如图11所示）进行分析。

式（6）为电介质极化强度P的定义，将其与电位

移D的定义相联系[29]，得到式（7），可以看出当所加

电场一定的情况下，电位移D越大，极化强度越高，

相对介电常数也越大。

P = ε0 χE （6）

D = ε0 E + P = ε0 (1 + χ ) E = ε0εr E （7）

式（6）～（7）中：ε0为真空介电常数；χ为介质极化率；

E为外加电场；εr为相对介电常数。

由图 11可知，随着 σ增大，颜色由蓝至红，电位

移由小至大，材料内部在电场作用下的介电响应由

弱变强，更有利于相对介电常数的提高[30]。可见，随

σ的增大，电位移强度明显增强，主要集中在填料颗

粒的内部及其与基体的界面处，相同含量下填料 σ

越大，电位移越大，大尺寸填料和小尺寸填料具有

明显的协同效应，复合材料的介电常数有较为明显

的提升。这也论证了要提高材料的介电常数，通过

增大填料粒径标准差 σ改变材料内部分布是一种较

为有效的方法。

3　结 论

通过有限元方法，基于纳米颗粒的体积分数、

粒径大小和尺寸分布，采用均匀场理论对BN/EP和

BT/PVDF复合材料的等效热导率和等效介电常数

(a)BN/EP复合材料

(b)BT/PVDF复合材料

图9　不同填料粒径复合材料的相对介电常数

Fig.9　Relative permittivity of composites with 

different particle diameter of fillers

(a)BN/EP复合材料

(b)BT/PVDF复合材料

图10　不同填料粒径标准差 σ 复合材料的相对介电常数

Fig.10　Relative permittivity of composites with 

different σ of fillers
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进行了计算，得到如下结论：

（1）随着填料体积分数的增加，BN/EP 和 BT/

PVDF复合材料的热导率均有较大的提高，提高幅

度与填料体积分数成正相关；随着填料粒径的增

大，BN/EP和BT/PVDF复合材料的热导率均有较大

提高；随着填料粒径标准差的增大，BN/EP 和 BT/

PVDF复合材料的热导率均有较大提高；且对于填

料热导率更高的BN/EP复合材料效果更为明显。

（2）随着填料体积分数的增加，BN/EP 和 BT/

PVDF复合材料的相对介电常数均有较大提高；随

着填料粒径的增大，BN/EP复合材料的相对介电常

数有小幅提高，而BT/PVDF复合材料的相对介电常

数有较大提高；随着填料粒径标准差的增大，BN/EP

复合材料的相对介电常数有小幅提高，而BT/PVDF

复合材料的相对介电常数有较大提高。

（3）在不考虑其他因素影响的情况下，改善复

合材料的导热性能和介电性能首先应该考虑的是

填料本身的参数，一般来说，采用热导率越高、相对

介电常数越高的填料，得到的复合材料性能越

优异。

（4）在其他条件相同的情况下，对BN/EP和BT/

PVDF复合材料导热性能和介电性能影响最大的是

填料体积分数；采用粒径更大的填料，可以在不改

变填料体积分数的情况下有效改善材料的综合性

能；当填料粒径为正态分布时，由于“岛-桥”协同和

局域电场增强效应，所得复合材料会具有比填充均

匀分布更为优异的性能。因此，适当增大 σ也是一

种改善材料性能的有效方法。
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