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摘 要：为了应对高导热绝缘复合材料日益增长的需求，本研究以PET无纺布（NWF）为模板，经过聚多巴胺（PDA）改

性和原位还原工艺得到银纳米粒子（AgNPs）修饰的NWF（AgNPs@NWF）。采用循环浸渍吸附-分层组装工艺，通过纳

米纤维素的分散作用和界面结合作用将氮化硼纳米片（BNNS）分别吸附到NWF和AgNPs@NWF表面，构建连续的

BNNS导热网络骨架（BNNS@NWF）和AgNPs/BNNS协同导热网络骨架（AgNPs/BNNS@NWF）。以BNNS@NWF为

表面层，AgNPs/BNNS@NWF为中间层，热压制备了BNNS-AgNPs/BNNS-BNNS三明治结构导热复合薄膜，对复合薄

膜进行微观结构表征并测试其导热性能、绝缘性能、力学性能以及实际热管理性能。结果表明：复合薄膜在形成      

AgNPs/BNNS协同三维导热网络的同时也保证了绝缘性能。在BNNS和AgNPs的质量分数分别为 34.8%和 3.3%时，

复合薄膜的面内导热系数达到 7.56 W/(m·K)，体积电阻率达到 3.54×1013 Ω·cm，同时具有良好的力学性能，实际应用场

景的测试证明该复合薄膜具有良好的热管理性能。
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Abstract: To meet the growing demand for high thermal conductive and electrically insulating composites, a silver 

nanoparticles (AgNPs) modified nonwoven fabric (AgNPs@NWF) was prepared by polydopamine (PDA) modification and 

in situ reduction process using PET nonwoven fabric (NWF) as a template. The continuous boron nitride nanosheets 

(BNNS) thermal conductive network (BNNS@NWF) and AgNPs/BNNS synergistic thermal conductive network (AgNPs/

BNNS@NWF) were constructed by adsorbing BNNS on the surfaces of NWF and AgNPs@NWF through the dispersion 

and interfacial bonding of nanocellulose through a cyclic impregnation adsorption and layer-by-layer assembly process. 

BNNS-AgNPs/BNNS-BNNS sandwich-structured thermal conductive composite films were prepared by hot pressing 

process with BNNS@NWF as the surface layer and AgNPs/BNNS@NWF as the intermediate layer, and their 

microstructure, thermal conductivity, insulating properties, mechanical properties, and actual thermal management 

performance is characterized and tested. The results show that a synergistic three-dimensional thermal conductive network 

of AgNPs/BNNS was constructed in the composite films, at the same time the insulating properties are ensured. When the 

mass fraction of BNNS and AgNPs is 34.8% and 3.3%, the in-plane thermal conductivity of the composite films reaches 

7.56 W/(m·K), the volume resistivity reaches 3.54×1013 Ω·cm, and the mechanical properties is good. The actual application 

test show that the composite films have good thermal management performance.

Key words: thermal conductive composites; boron nitride nanosheets; silver nanoparticles; sandwich structure; thermal 

conductivity

0　引 言

随着 5G时代的到来，电子元器件向微型化、集
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成化和高功率化方向发展，产生的高温对电子器件

易造成不良影响，因此开发具有优异导热性能、绝

缘性能和力学性能等综合性能的新型热界面材料

（TIMs）的需求日益迫切[1-3]。聚合物基导热复合材

料（TCPC）因其质量轻、易加工、耐腐蚀等优点成为

目前研究的热点[4]。对于TCPC，构建连续的三维填

料互联网络被证明是最有效提高导热性能的策

略[5]。目前，研究者已经提出了静电纺丝[6]、冷冻干

燥[7]、空间限域网络强制组装[8]、磁场取向[9]等方法构

建三维填料网络，但这些方法存在工艺复杂、成本

高及效率低等问题。通过定向模板法，使用预先构

建的具有三维网络结构的骨架，例如海绵、纤维等，

通过吸附、沉积、自组装等方式使导热填料沿三维

骨架的结构进行有序排列，可以有效地构建三维互

联的填料网络 ，实现复合材料良好的热管理

能力[10-12]。

降低界面热阻是提高复合材料导热性能的另

一重要途径[13]。通过不同维度粒子间的杂化协同作

用可以进一步提高三维填料网络的热传导效

率[14-15]。银纳米粒子（AgNPs）由于其良好的导热性

能与表面形貌，以及易于在界面进行原位还原的优

势而被用于填料与基体的表面修饰，以达到与其他

填料协同构建完整导热骨架、降低界面热阻的目

的[16]。YUAN H等[17]通过在氮化硼纳米片（BNNS）

表面还原修饰 AgNPs，并与少量氧化石墨烯（GO）

协同，提高了BNNS导热通路的连续性，减少了填料

骨架的缺陷，制备的聚乙烯醇复合材料面内导热系

数达到 6.54 W/(m·K)。相比于单一填料，通过二维

填料 BNNS 和零维填料 AgNPs 的尺寸配合与空间

填充效应，使 BNNS 与 AgNPs 相互搭接，能够进一

步改善界面，降低界面热阻，形成强化的协同导热

通路。但是，简单的协同策略只能依赖于填料间的

随机接触，从而限制了填料间协同作用对导热性能

的提升。将定向模板法与填料协同策略相结合，使

填料沿模板定向排列的同时进行协同，可以进一步

构建完善的导热网络，减少导热网络骨架的缺陷。

“三明治”结构复合薄膜由中间层和表面层组成，通

过结构设计，在中间层构建高效的BNNS与AgNPs

协同导热网络，在表面层构建低填充绝缘BNNS导

热网络，通过热压使层与层之间紧密接触，能够在

低填充下获得完整的三维导热网络的同时保证复

合薄膜的绝缘性能。

聚对苯二甲酸乙二醇酯（PET）作为常见的工程

塑料，具有良好的力学性能和热稳定性，同时电绝

缘性能优良。使用PET作为基体制备高导热TIMs，

能够满足TIMs在长时间高温的实际使用场景下对

其综合性能的要求，解决 TIMs 难以同时具备高导

热性能、绝缘性能、力学性能的问题。PET 无纺布

（NWF）由于其特殊的长程连续且无规则排布的纤

维结构而适合被用作构建三维导热网络的模板。

结合三明治结构的构建，可以在中间层构建杂化协

同导热网络的同时在表面层构建绝缘导热网络，以

保证复合材料的绝缘性能。

本研究将定向模板法与填料协同策略相结合，

在 NWF 纤维表面原位还原 AgNPs进行表面修饰，

通过循环浸渍吸附的工艺，利用纳米纤维素（CNFs）

的界面结合作用将BNNS分层组装到纤维表面，得

到 AgNPs 与 BNNS 协同的导热网络骨架（AgNPs/

BNNS@NWF），在使 AgNPs 沿纤维定向排列的同

时与BNNS进行协同。进一步热压构建以BNNS为

导热网络骨架，BNNS@NWF 为表面绝缘导热层，   

AgNPs/BNNS@NWF为中间高导热层的BNNS-Ag‐

NPs/BNNS-BNNS 三明治结构导热复合薄膜，对复

合薄膜的导热性能、绝缘性能、力学性能和热管理

性能进行测试，为开发新型 TIMs 提供了新颖的

思路。

1　试 验

1.1　原材料

六方氮化硼（h-BN），粒径为 5～10 μm，上海麦

克林生化科技股份有限公司；羧基化纤维素纳米纤

维（CNFs），直径为 4～10 nm，长度为 1～3 μm，桂林

奇宏科技有限公司；异丙醇、无水乙醇、盐酸多巴胺

（DA·HCL），均为分析纯，阿拉丁科技有限公司；硝

酸银（AgNO3）、硼氢化钠（NaBH4），均为分析纯，西

陇科学股份有限公司；三羟甲基氨基甲烷（Tris），分

析纯，天津市光复精细化工研究所；PET 水刺无纺

布，面密度约为 5 mg/cm2，纤维直径约为 10 μm，来

自清风牌清洁湿巾。

1.2　试验步骤

1.2.1　BNNS/CNFs分散液的制备

使用超声辅助液相剥离的方法制备 BNNS[18]。

将 3 g h-BN分散到 100 mL去离子水与异丙醇体积

比为 1∶1的混合溶液中，超声分散处理 6 h，离心并

干燥收集 BNNS。分别取不同质量的 BNNS于 100 

mL去离子水中超声分散 1 h，加入 300 mg CNFs，在

2 000 r/min下高速搅拌 15 min得到质量浓度分别为

10、20、30 mg/mL的BNNS/CNFs分散液。

1.2.2　导热骨架的制备

将 500 mg 盐酸多巴胺（DA·HCL）加入 100 mL
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去离子水中，使用浓度为 1.2 mol/L的Tris缓冲液调

节 pH值至 8.5。将NWF使用乙醇溶液反复超声清

洗 5次，裁剪成 4 cm×4 cm的正方形，放入 DA溶液

中，在 60℃水浴中加热并缓慢搅拌 12 h，取出后使

用去离子水反复冲洗以去除杂质，干燥得到聚多巴

胺表面修饰的NWF（PDA@NWF）。

将不同质量的AgNO3溶解在 100 mL去离子水

中得到质量浓度分别为 1、3、5、7 mg/mL 的 AgNO3

溶液。将 PDA@NWF分别放入不同浓度的AgNO3

溶液中，缓慢搅拌 1 h，接着以 5 mL/min的速度分别

滴入 20 mL 浓度分别为 1.2、3.6、6.0、8.4 mg/mL 的

NaBH4溶液，继续搅拌 1 h后取出，使用去离子水反

复冲洗以去除杂质，烘干得到表面 AgNPs 修饰的

Ax@NWF导热骨架，其中 x为所用AgNO3溶液的浓

度值，未经过 AgNPs 修饰的 PDA@NWF 命名为

A0@NWF，以此类推。

最后，将 Ax@NWF 分别在不同浓度的 BNNS/

CNFs分散液中浸渍 10 s，取出后使用红外加热灯辐

照烘干，将烘干后的样品再次浸渍并烘干，如此循

环浸渍 3 次得到 AxBy@NWF 导热骨架，其中 y 为

BNNS/CNFs分散液的浓度值。

1.2.3　三明治结构复合薄膜的制备

固 定 以 A0B10@NWF 为 上 下 表 面 层 ，Ax‐

By@NWF为中间层，在 150℃、20 MPa压力下层叠

热压 5 min，得到 AxBy 三明治结构复合薄膜。以

A5B10 三明治结构复合薄膜为例，它是指以 A5B10 

@NWF导热骨架为中间层，A0B10@NWF为上下表

面层制得的三明治结构复合薄膜。通过称重法获

得AgNPs与BNNS的填料含量，对于同一复合薄膜

进行多次称重计算后取平均值。

1.3　测试方法

使用场发射扫描电子显微镜（SEM，Quanta 

FEG 450型，美国 FEI公司）观测复合薄膜表面与截

面的微观形貌与内部结构。使用能谱仪（EDS，

XMAX-20 型，英国 Oxford 公司）观察 Ag 与 B 元素

的分布状态。使用热常数分析仪（TPS2500s型，瑞

典 Hot Disk AB 公司）根据瞬态平面源法（ISO 

22007-2:2022）在室温下对不同复合薄膜的圆形样

品（直径为 20 mm，厚度为 400 μm）进行面内导热系

数测试。使用绝缘电阻测试仪（CHT3530型，常州

市和普电子科技有限公司）根据 ASTM D257-2007

在室温下对不同复合薄膜样品进行绝缘电阻测试。

为了方便测试，制备了更大尺寸的样品，裁剪成尺

寸为 50 mm × 50 mm、厚度为 400 μm 的正方形，施

加 100 V的电压进行体积电阻率测试。使用万能拉

伸试验机（SPL-10KN型，日本 SHIMADZU公司）对

复合薄膜的拉伸强度进行测试，根据 ISO 527-3:

2018制备哑铃型试样，拉伸速率为 1 mm/min。使用

红外热成像仪（E50型，德国FLIR公司）记录LED芯

片在工作过程中的表面温度变化情况，以测试不同

样品在实际应用过程中的热管理能力。

2　结果与讨论

2.1　AgNPs/BNNS@NWF的微观形貌

NWF经PDA表面改性以及原位还原AgNPs后

的SEM图像如图1所示。

从图 1可以看出，NWF表面光滑，具有长程连

续的纤维结构，如图 1(a)所示。经过多巴胺原位自

聚合后，NWF表面形成了一层致密的聚多巴胺层，

PDA层紧密贴附在NWF纤维表面。多巴胺的自聚

(a)NWF                   (b)PDA@NWF

(c)A1@NWF                 (d)A3@NWF

(e)A5@NWF                 (f)A7@NWF

          (g)A5@NWF的                            (h)A5@NWF上

         局部放大SEM图                     Ag元素的EDS能谱图

图1　NWF、PDA@NWF、Ax@NWF的SEM图及

A5@NWF的Ag元素EDS能谱图

Fig.1　SEM images of NWF, PDA@NWF, and Ax@NWF and 

EDS energy spectra of Ag element on  A5@NWF
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会在物质表面形成PDA薄膜，通过静电吸引提供丰

富的-OH和-NH2基团来锚定前体Ag+[19]，使其能够

在 NaBH4的还原作用下在 PDA层表面原位还原形

成AgNPs，得到AgNPs@NWF骨架。当AgNO3浓度

为 1 mg/mL时，NWF表面修饰有少量AgNPs。随着

AgNO3浓度的增加，NWF 表面修饰的 AgNPs 逐渐

增多，当 AgNO3浓度为 5 mg/mL 时，AgNPs 沿纤维

紧密排布，如图 1(e)所示。AgNPs的分布放大图以

及 Ag 元素的 EDS 能谱如图 1(g)～(h)所示，可以清

楚地看到 Ag元素沿纤维均匀分布，并且产生了极

少量的团聚体，证明了 AgNPs在 NWF 纤维表面的

成功还原，形成了沿纤维路径的强化导热通路。当

AgNO3浓度为 7 mg/mL 时，过量的 Ag+导致 AgNPs

形成了大量的团聚体，如图 1(f)所示，团聚后的    

AgNPs尺寸增大，密集程度降低，导致声子匹配程

度降低，不利于与 BNNS 产生协同作用，因此，当

AgNO3浓度超过 5 mg/mL后，复合薄膜导热性能的

提升会受到限制。

使用超声辅助液相剥离法制备了具有片层状

结构的BNNS，并利用CNFs对BNNS进行高速分散

得到BNNS/CNFs分散液。在AgNPs@NWF纤维表

面引入 BNNS，密集的 BNNS能够对 AgNPs进行搭

接，从而进一步降低BNNS间的接触热阻，降低声子

散射程度。构建AgNPs/BNNS杂化导热通路，相比

于单纯的 BNNS 导热路径能够提高声子的传输速

度，形成优化的协同杂化三维导热网络，从而提高复

合薄膜的面内导热性能。在AgNO3浓度为 5 mg/mL

时，改变BNNS/CNFs分散液浓度，固定循环吸附次

数为 3次，研究BNNS浓度对AgNPs/BNNS@ NWF

杂化骨架形貌的影响，各样品的 SEM 图像如图 2

所示。

从图 2可以看到，随着BNNS浓度的增加，纤维

表面吸附的 BNNS 逐渐增多。当 BNNS 浓度为 10 

mg/mL时，如图 2(a)所示，BNNS与纤维表面紧密贴

合，起到了对 AgNPs 的桥接作用，同时 BNNS 之间

也能够产生接触，此时BNNS对AgNPs的搭接作用

最为突出。但由于BNNS含量较低，导热路径不够

完善，可能会限制声子的高速传输。当BNNS浓度

为 20 mg/mL 时，如图 2(b)所示，纤维表面吸附的

BNNS含量增加，已经可以对AgNPs进行有效地搭

接，同时 BNNS之间相互接触，共同形成了 AgNPs/

BNNS 与 BNNS/BNNS 双重导热通路，可以进一步

降低界面热阻，提高声子的传输速度。当BNNS浓

度为 30 mg/mL 时 ，Ag 元素与 B 元素在 AgNPs/

BNNS@NWF骨架纤维表面的分布如图 2(e)～(f)所

示，可以发现Ag元素在纤维表面分布均匀，B元素

对应的纤维表面吸附的BNNS也在大部分区域分布

均匀，证明了 BNNS 对 AgNPs 的搭接作用。当

BNNS浓度为 30 mg/mL时，如图 2(c)所示，BNNS在

CNFs 的作用下紧密包裹在 AgNPs@NWF 纤维表

面，形成了完善的导热通路。此时 BNNS 已经将

AgNPs完全覆盖，而BNNS也因此对AgNPs产生了

完整的搭接作用。从形貌上分析，BNNS对AgNPs

的搭接以及 BNNS 对纤维间的界面填充作用使得

BNNS对导热性能的提升起到了主导作用。不同复

合薄膜的BNNS与AgNPs含量如表1所示。

从表 1可以看出，随着BNNS分散液浓度提升，

复合薄膜BNNS含量逐渐提高，而AgNPs含量则随

BNNS含量上升而逐渐降低。其中A5B30复合薄膜

表1　不同复合薄膜中BNNS与AgNPs的含量

Tab.1　Content of BNNS and AgNPs in the 
different composite films

样品名称

A5B10

A5B20

A5B30

BNNS质量分数/%

19.6

27.3

34.8

AgNPs质量分数/%

6.3

4.9

3.3

(a)A5B10@NWF             (b)A5B20@NWF

        (c)A5B30@NWF         (d)A5B30@NWF的局部放大图

        (e)A5B30@NWF上                     (f)A5B30@NWF上

     Ag元素的EDS能谱图                  B元素的EDS能谱图

图2　A5Bx@NWF的SEM图及A5B30@NWF的Ag元素和

B元素的EDS能谱图

Fig.2　SEM images of A5Bx@NWF and EDS energy 

spectra of Ag element and B element on A5B30@NWF
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中的 BNNS 质量分数为 34.8%，AgNPs 质量分数为

3.3%。

2.2　复合薄膜的微观形貌

A5B30三明治结构复合薄膜的截面形貌如图 3

所示。从图 3(a)可以看到，复合薄膜经过热压后，不

同层在CNFs的界面结合作用以及机械互锁作用下

紧密贴合，NWF的部分纤维结构得到保留。同时，

在压力作用下，纤维间紧密接触，增加了不同纤维

表面上BNNS的接触面积，起到了降低界面热阻的作

用。表面层放大图像如图 3(b)所示，使用 10 mg/mL

的BNNS/CNFs分散液循环浸渍 3次后，纤维表面的

BNNS通过循环吸附组装到NWF表面，相互搭接形

成导热网络。

中间层放大图像如图 3(c)所示，可以看出

BNNS沿NWF纤维表面定向排布，同时对AgNPs实

现进一步搭接，能够起到桥梁的作用[17]，不同形貌填

料的协同作用使得中间层成为高导热层，声子得以

快速传输。从其对应的EDS能谱图 3(e)和图 3(f)可

以看出，B和Ag元素沿纤维方向均匀分布，证明了

杂化协同导热通路的成功构建。当热量在复合薄

膜表面积聚时，首先通过表面层的BNNS/BNNS单

导热通路传输至中间层，进一步通过AgNPs/BNNS

和 BNNS/BNNS 的双重协同导热通路进行高速传

输。同时，表面层作为绝缘层，中间层作为高导热

层的三明治结构也保证了复合薄膜的绝缘性能。

2.3　导热性能

当 BNNS/CNF3分散液浓度为 10 mg/mL 时，复

合薄膜面内导热系数随中间层还原使用的 AgNO3

溶液浓度的变化如图 4 所示。循环浸渍 3 次后

BNNS通过CNFs自组装到NWF纤维表面，形成了

连续导热通路，并通过三层热压构建了三维导热网

络。从图 4可以看出，未引入AgNPs时，复合薄膜的

导热系数为 1.23 W/(m·K)。随着AgNO3浓度增加，

NWF 纤维表面的 AgNPs 含量逐渐增加，AgNPs 的

引入起到了对 NWF 纤维的修饰作用，得益于零维

导热填料与二维导热填料的协同作用，BNNS 对

AgNPs起到了搭接作用，而BNNS自身也相互搭接，

使得复合薄膜的面内导热系数提升。当 AgNO3浓

度为 5 mg/mL时，NWF纤维表面AgNPs均匀分布，

此时良好的形貌和结构最有利于BNNS的吸附和搭

接，因此当BNNS含量一定时，5 mg/mL的AgNO3对

复合薄膜的导热系数提升最大。

AgNPs对AxB10复合薄膜导热增强系数（TCE）

的影响如图5所示，计算过程如式（1）所示。

TCE(AxB10)=
λ ( AxB10 ) - λ ( A0B10 )

λ ( A0B10 )
× 100%（1）

式（1）中，λ(AxB10)、λ(A0B10)分别为AxB10、A0B10复合薄

膜的面内导热系数。

从图 5 可以看出，随着 AgNO3浓度从 1 mg/mL

提高到 5 mg/mL，复合薄膜的 TCE 从 26% 提高到

206.5%，继续提升AgNO3浓度，TCE下降。通过图 1

(e)～(f)的SEM图像可以观察到，当AgNO3浓度从 5 

mg/mL提高到 7 mg/mL时，纤维表面的AgNPs明显

产生了团聚效应，AgNPs尺寸增大，与BNNS尺寸失

(a)截面SEM                (b)表面层SEM

             (c)中间层SEM         (d)中间层局部EDS能谱图

(e)中间层局部B元素分布图 (f)中间层局部Ag元素分布图

图3　A5B30复合薄膜的SEM图及其EDS能谱图

Fig.3　SEM images and EDS energy spectra  of 

A5B30 composite film

图4　AxB10复合薄膜的面内导热系数随

AgNO3溶液浓度的变化

Fig.4　The variation of in-plane thermal conductivity of 

AxB10 composite films with different concentrations of 

AgNO3 solution 
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配，同时密度减小，不利于协同导热网络的构建。

因此，5 mg/mL为AgNPs原位修饰NWF表面的最佳

浓度，这一点在微观形貌分析中也得到了证实。

为了进一步探究BNNS对复合薄膜导热性能的

影响，测试了A0By与A5By复合薄膜的面内导热系

数，结果如图 6 所示。从图 6 可以看出，A0By复合

薄膜的面内导热系数随着BNNS/CNFs分散液浓度

的提高而逐渐提升，这是由于BNNS在循环吸附自

组装过程中在 NWF 表面形成了连续的导热通路，

构建了三维导热网络，BNNS含量的提升使A0By中

间层的导热网络趋于完善。对于 A5By复合薄膜，

AgNPs的引入使得导热系数得到大幅提升，其中当

BNNS/CNF 分散液为 10 mg/mL 时，A5B10 复合薄

膜的面内导热系数比A0B10提高了 2.54 W/(m·K)。

随着BNNS含量的逐渐增加，AgNPs对复合薄膜导

热系数的提升作用逐渐减弱，这是由于随着中间层

BNNS含量增加以及BNNS导热通路的完善，BNNS

逐渐起到提升导热性能的主导作用。

2.4　绝缘性能

A0By与A5By复合薄膜的体积电阻率随BNNS/

CNFs分散液浓度的变化如图 7所示。从图 7可以发

现，A5By复合薄膜的体积电阻率相对于A0By有所

下降，这是由于导电AgNPs粒子的引入虽然提高了

导热性能，但同时也为电荷的传输提供了路径。

BNNS作为绝缘填料，在对AgNPs进行搭接的同时

也起到抑制电荷载流子迁移的作用，同时三明治结

构上下表面层的绝缘作用也进一步保证了复合薄

膜的绝缘性能。随着BNNS/CNFs分散液浓度的提

高，中间层BNNS的吸附量逐渐提升，得益于完整的

BNNS网络的构建，A0By与A5By复合薄膜的体积

电阻率均得到提高，其中A5B30复合薄膜的体积电

阻率达到 3.54×1013 Ω·cm。值得注意的是，所有复

合薄膜的体积电阻率均超过了绝缘标准（1×109     

Ω·cm）[21]，满足热界面材料对绝缘性能的要求。在

复合薄膜中，AgNPs与BNNS相互协同降低了界面

热阻，改善的界面提高了复合材料的导热性能，

BNNS与AgNPs界面作用的增强也使复合材料的介

电常数进一步提高，而AgNPs的加入对复合材料的

介质损耗有一定的抑制作用[20]。因此，AgNPs的加

入可能会对复合材料的介电性能有一定的提升。

2.5　力学性能

热界面材料的力学性能与其作为热界面与散

热器之间的介质使用寿命密切相关[21]。不同复合薄

膜的拉伸强度如图 8所示。从图 8可以看出，NWF

的拉伸强度仅为 4.51 MPa。随着BNNS/CNFs分散

液浓度的提高，A5By 复合薄膜的拉伸强度逐渐提

升，这是由于 BNNS 作为刚性粒子在 CNFs 的界面

结合作用下分层吸附到NWF纤维表面，在NWF表

面形成了均匀的包覆层，进而对中间层的纤维起到

了增强的作用。当纤维受到拉伸应力时，纤维表面

图5　AxB10复合薄膜的导热增强系数随

AgNO3溶液浓度的变化

Fig.5　The variation of thermal conductivity enhancement 

coefficients of AxB10 composite films with concentrations of 

different AgNO3 solution

图6　A0By与A5By复合薄膜的面内导热系数随

BNNS/CNFs分散液浓度的变化

Fig.6　The variation of in-plane thermal conductivity of A0By 

and A5By composite films with different  concentrations of 

BNNS/CNFs dispersion

图7　A0By与A5By复合薄膜的体积电阻率随

BNNS/CNFs分散液浓度变化

Fig.7　The variation of volume resistivity of A0By and A5By 

composite films with concentrations of BNNS/CNFs dispersion
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的BNNS通过CNFs的界面吸附作用阻止裂纹的扩

展，同时在BNNS与AgNPs的共同作用下纤维表面

变得粗糙，进而阻止了纤维的滑移。随着 BNNS/

CNFs 分散液浓度的提高，BNNS 的吸附率逐渐升

高，使得复合薄膜的拉伸强度得到了提升。同时，

得益于三明治结构的构建和 NWF 纤维结构的保

留，复合薄膜在受到拉伸时单一层的裂纹不会扩展

到相邻层，进一步提高了复合薄膜的拉伸强度。其

中 A5B30 复合薄膜的拉伸强度达到 19.45 MPa，相

比于 NWF 提高了 331.3%，满足热界面材料对拉伸

强度的要求。

2.6　热管理应用

分别使用 A0B10、A0B30、A5B30 作为 LED 芯

片（1 W）的热界面材料（TIMs），将 TIMs 置于 LED

芯片与散热片之间并固定，使用红外热成像仪记录

LED 芯片工作 180 s 内的表面最高温度，其温度变

化曲线如图 9所示，LED芯片的红外热成像图如图

10所示，样品尺寸均为 40 mm×40 mm，LED芯片直

径为 20 mm。从图 9可以看出，使用A0B10复合薄

膜作为TIMs时，LED芯片温度上升速度最快，这是

由于BNNS虽然构建了部分导热通路，但未能形成

完整的高效导热网络。而 A0B30复合薄膜由于构

建了完整的BNNS导热网络和BNNS产生的搭接作

用使热管理性能得到提升，所以其LED芯片的升温

速度相比 A0B10 复合薄膜有所降低。使用 A5B30

复合薄膜作为TIMs时，LED芯片的升温速度最慢，

这是由于 AgNPs 与 BNNS 的双重搭接作用使得

A5B30的热管理能力相比A0B30得到进一步提升，

证明了A5B30复合薄膜具有优秀的热管理能力，满

足TIMs的使用要求。

3　结 论

（1）以 BNNS@NWF 为表面层，AgNPs/BNNS 

@NWF为中间层制备了三明治结构复合薄膜，构建

了 AgNPs/BNNS 协同导热通路。AgNPs 的引入使

得复合薄膜的面内导热系数得到提升，在AgNO3浓

度为 5 mg/mL时，A5B10复合薄膜的面内导热系数

达到 3.77 W/(m·K)，此时复合薄膜的 TCE 达到最

高，为 206.5%。继续增加AgNO3浓度，复合薄膜的

导热性能降低。

（2）随着BNNS/CNFs分散液浓度的提高，复合

薄膜的面内导热系数得到提升，在 34.8% 的 BNNS

和 3.3% 的 AgNPs 含量下，A5B30 复合薄膜的面内

导热系数达到7.56 W/(m·K)。

（3）得益于BNNS对AgNPs的载流子抑制作用

以及特殊三明治结构的构建，A5B30复合薄膜具有

良好的绝缘性能，体积电阻率达到 3.54×1013 Ω·cm。

得益于 BNNS 和 CNFs 对 NWF 的增强作用以及三

明治结构的构建，A5B30复合薄膜的拉伸强度达到

19.45 MPa，同时该复合薄膜具有优异的热管理

能力。
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