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导热 PE-LD 复合材料的制备与性能研究 *
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( 江苏理工学院材料工程学院，江苏常州 213001)

摘要：采用低密度聚乙烯 (PE-LD) 为基体材料，石墨、AlN 为导热填充材料，通过双辊混炼、模压制备了导热复合

材料，并对该复合材料的导热性能、力学性能、热行为进行了分析。结果表明，随着石墨或 AlN 含量的增加，PE-LD／

石墨复合材料和 PE-LD／AlN 复合材料的热导率逐渐增大；PE-LD／石墨复合材料的热导率高于 PE-LD／AlN 复合

材料的热导率。当石墨与 AlN 的总质量分数为 50%、石墨与 AlN 的质量比为 4∶1 时，PE-LD／石墨／AlN 复合材料

的拉伸强度、弯曲强度均达到最大值，分别为 12.8，17.15 MPa ；此时 PE-LD／石墨／AlN 复合材料的热导率达到最

大值，为 0.618 W／(m ·K)，略低于添加质量分数 50% 的石墨时的 PE-LD／石墨复合材料的热导率 [0.634 W／(m ·K)] ；

当石墨与 AlN 质量比为 1∶4 时，PE-LD／石墨／AlN 复合材料的热导率为 0.488 W／(m · K)，高于只添加质量分数

50% AlN 的 PE-LD／AlN 复合材料的热导率 [0.410 W／(m · K)]。当石墨和 AlN 总质量分数为 50% 时，随着 AlN 含

量的增加，PE-LD 的结晶度增大。
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Study on Preparation and Performance of Low Density Polyethylene Thermal Conductive Composites
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(School of Material Engineering， Jiangsu University of Technology， Changzhou 213001， China)

Abstract ：Low density polyethylene(PE-LD) used as matrix material，while graphite and aluminum nitride (AlN) as thermal 
conductive particles，three kinds of composites were prepared by double roll mixing and moulding. Thermal conductivities，
mechanical performances and thermal behaviors were analysed. The experimental results demonstrate that thermal conductivities of 
PE-LD／graphite composites and PE-LD／AlN composites increase gradually with the increase of the single particle such as graphite 
or AlN content. The graphite particles are more beneficial to improve the thermal conductivity than AlN particles. When the mass 
fraction of graphite and AlN is 50% and the mass ratio of graphite and AlN is 4∶1，the tensile strength，flexural strength and thermal 

conductivity reach the maximum value， are 12.8 MPa，17.15 MPa and 0.618 W／(m · K) respectively，and thermal conductivity of 

PE-LD／graphite／AlN composite is slightly lower than that of  PE-LD / graphite composite which is added 50％ mass fraction of 

graphite. The mass ratio of graphite and AlN is 1∶4，the thermal conductivity of PE-LD／graphite／AlN composite is higher than 

that of  PE-LD／AlN composite which is added 50％ mass fraction of AlN. Differential scanning calorimetry analysis indicate that 

the crystallizability of PE-LD decreases when the mass fraction of graphite and AlN is 50% and AlN content increasing.
Keywords ：low density polyethylene ；graphite ；aluminum nitride (AlN) ；thermal conductivity

当今社会，导热材料的用途越来越广泛，尤其

是在电子信息，换热领域。随着集成电路的发展，电

子元器件越来越小，若不及时散热将导致材料的使

用寿命下降 [1]。传统的电子元器件使用金属材料较

多，虽然热导率较高，但金属易被腐蚀。而纯高分子

树脂如环氧树脂、聚酰亚胺等虽然有较高的电阻率、

低介电常数、易加工等特点，但热导率过小，其用于

电子元器件无法使高热量及时散去。因此，通过填

充导热填料的方式获取高分子复合材料，从而改进

高分子的导热性能，以避免热疲劳受损。向高分子

材料中添加导热填料的方法制备添加型导热高分子

材料，其加工工艺简单，成本相对较低，所以目前导

热高分子复合材料的研究主要集中在添加型导热高

分子材料的研究上 [2]。

对于导热低密度聚乙烯 (PE-LD) 的研究，主要

采用单一导热材料 ( 如石墨 ) 进行研究 [3]。笔者分

别采用石墨、氮化铝 (AlN) 及石墨与 AlN 复合作为
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填充导热填料，研究其对 PE-LD 导热性能、力学性

能的影响，研究表明，将石墨和 AlN 复合有助于提

高 PE-LD 的导热性能并改善其综合力学性能。

1　实验部分

1．1　主要原材料

PE-LD ：2426H，中国石油天然气股份有限公司

大庆石化分公司；

AlN ：三河燕郊新宇高新技术陶瓷材料有限公

司；

高导热石墨：K15，南京格瑞碳素材料有限公

司。

1．2　主要仪器与设备

双辊开炼机：XH–401BE 型，东莞市锡华检测

仪器有限公司；

压片机：XH406B 型，东莞市锡华检测仪器有限

公司；

万能材料试验机：CMT4104 型，珠海市三思泰

捷电气设备有限公司；

哑铃型制样机：ZYJ1251 型，深圳新三思材料

检测有限公司；

缺口型制样机：QYJ1251 型，深圳新三思材料

检测有限公司；

摆锤式冲击试验机：ZBC–1 型，深圳新三思材

料检测有限公司；

维卡软化点试验机：ZWK1302–B 型，美斯特工

业系统 ( 中国 ) 有限公司；

导热系数测定仪：DRPL–I 型，湘潭市仪器仪表

有限公司；

差示扫描量热 (DSC) 仪：Q2000，美国 Waters
公司。

1．3　试样制备

按配方准确称取所需各物料，在双辊开炼机上

进行充分混合塑炼，前辊温度控制在 108℃，后辊温

度控制在 106℃。将混合塑炼好的物料定量放入压

片模具中，将模具放入压片机上加热加压，并经过冷

却定型得到 PE-LD 导热复合板。压片工艺参数为：

上下模温均为 150℃。模压参数为：低压 5 MPa，
2 min ；高压 15 MPa，5 min。
1．4　性能测试

拉伸性能按 GB／T 1040–2006 测试；

冲击性能按 GB／T 1843–2008 测试；

弯曲性能按 GB／T 9341–2008 测试；

导热性能按 GB／T 3399–1982 测试；

DSC 分析：在扫描速率 10℃／min 下，从室

温升至 200℃，保温 5 min，再降至室温，再升温至

200℃。

2　结果与讨论

2．1　单一导热填料含量对 PE-LD 复合材料力学性

能的影响

(1) 石墨含量对 PE-LD／石墨复合材料力学性

能的影响。

石墨含量对 PE-LD／石墨复合材料力学性能的

影响如表 1 所示。
表 1　石墨含量对 PE-LD／石墨复合材料力学性能的影响

项目
石墨质量分数／%

0 20 30 40 50
拉伸强度／MPa 10.00 9.25 9.48 9.78 11.06
弯曲强度／MPa 5.95 8.4 9.28 11.28 15.74

缺口冲击强度／(kJ ·m-2) 30.1 12.53 6.14 4.43 4.49

从表 1 可见，当石墨质量分数小于 40% 时，

PE-LD／石墨复合材料的拉伸强度小于纯 PP 的拉

伸强度。当石墨质量分数为 20% 时，复合材料的拉

伸强度达到最小值，随着石墨含量的增加，复合材料

的拉伸强度缓慢增加。当石墨质量分数为 50% 时，

复合材料的拉伸强度出现最大值，为 11.06 MPa。
说明石墨在 PE-LD 基体中含量达到 50% 时，对复

合材料有一定的增强作用。随着石墨含量的增加，

PE-LD／石墨复合材料的弯曲强度不断增大。其原

因是石墨为片状结构晶体，当复合材料受到弯曲应

力时，能承受更大的弯曲应力。但随着石墨质量分

数的增加，PE-LD／石墨复合材料的缺口冲击强度

呈下降趋势。其原因是石墨是无机填料，与 PE-LD
共混后相界面的相容性差，使得 PE-LD／石墨复合

材料受到冲击时，相界面失去吸收冲击能量的作用，

导致复合材料的缺口冲击强度下降 [4]。

(2) AlN 含量对 PE-LD／AlN 复合材料力学性

能的影响。

AlN 含量对 PE-LD／AlN 复合材料力学性能的

影响如表 2 所示。
表 2　AlN 含量对 PE-LD／AlN 复合材料力学性能的影响

项目
AlN 质量分数／%

0 20 30 40 50
拉伸强度／MPa 10.00 9.55 9.87 10.24 11.07
弯曲强度／MPa 5.95 7.97 8.18 9.49 10.04

缺口冲击强度／(kJ · m-2) 30.1 21.51 8.17 7.69 4.75

从 表 2 可 见，当 AlN 质 量 分 数 为 20% 时，

PE-LD／AlN 复合材料的拉伸强度降到 9.55 MPa，
下降 4.5% ；随着 AlN 含量的继续增加，复合材料的

拉伸强度逐渐增大。随着 AlN 含量的增加，PE-LD
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／AlN 复合材料的弯曲强度逐渐增加，说明 AlN 的

加入使得复合材料的刚性提高。其原因是当弯曲应

力作用于复合材料时，弯曲应力传递给 AlN 粒子，

AlN 粒子起到抵抗弯曲应力的作用，导致 PE-LD／

AlN复合材料的刚性提高。但随着AlN含量的增加，

PE-LD／AlN 复合材料的缺口冲击强度不断下降。

其原因是 AlN 属于无机填充物，与 PE-LD 基体的

相容性差，两者相界面存在缺陷，导致复合材料的缺

口冲击强度下降。

2．2　单一导热填料含量对 PE-LD 复合材料热导率

的影响

导热填料石墨、AlN 对 PE-LD 复合材料热导率

的影响如图 1 所示。
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图 1 导热填料对 PE-LD 复合材料热导率的影响

从图 1可以看出，当石墨质量分数小于 40%时，

PE-LD／石墨复合材料的热导率随石墨含量的增加

呈线性增加。当石墨质量分数达到 40% 时，复合材

料的热导率为 0.435 W／(m · K)，相比于纯 PE-LD
的 0.266 W／(m · K)，提高了 63.5%。这是因为石墨

含量较小时，石墨粒子在体系内相互接触机会少，虽

然石墨的热导率较高，但石墨粒子被树脂隔开，热

阻较大，不能形成导热通路，导致复合材料的热导

率不高。当石墨质量分数大于 40% 时，PE-LD／石

墨复合材料的热导率随石墨含量的增加急剧增大。

当石墨质量分数为 50% 时，复合材料的热导率为

0.636 W／(m · K)，为纯 PE-LD 的 2.39 倍。这是因

为石墨含量较高时，填料间相互接触的几率增大，整

个体系形成导热网链结构，因此 PE-LD／石墨复合

材料的热导率迅速提高 [5]。

从图 1 还可以看出，PE-LD／AlN 复合材料

的热导率随着 AlN 含量的增加而缓慢增大。当

AlN 质量分数为 50% 时，复合材料的热导率仅为

0.410 W／(m · K)。AlN 以孤岛方式存在于 PE-LD
基体中，粒子间接触少，对复合材料的导热性能贡献

不大 [6]。另外，可能由于本实验所用 AlN 为粉末，

由多晶组成，存在较多的缺陷，且由于 AlN 粉末的

长径比小，与树脂结合界面存在较多的间隙，不易形

成导热通路，所以热导率不高 [7]。对比图 1 中的两

条曲线可知，在添加相同含量导热填料情况下，石墨

对复合材料的导热性能的提高大于 AlN。

2．3　单一导热填料 PE-LD 复合材料的 DSC 分析

PE-LD／石墨复合材料和 PE-LD／AlN 复合材

料的 DSC 曲线分别如图 2、图 3 所示，DSC 分析数

据见表 3、表 4。
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石墨质量分数：1—0% ；2—20% ；3—30% ；4—40% ；5—50%

a—熔融曲线；b—结晶曲线

图 2　PE-LD／石墨复合材料的 DSC 曲线

由图 2、图 3 及表 3、表 4 可知，随着石墨或 AlN
质量分数的增加，PE-LD 复合材料的玻璃化转变温

度呈先下降后上升趋势，而熔融温度、结晶温度变化

不大，熔融焓、结晶焓和结晶度呈下降趋势。石墨

或 AlN 的存在影响了 PE-LD 大分子链有序排列，

降低了 PE-LD 的结晶度，使 PE-LD 分子链段的活

动能力增大，导致了 PE-LD 复合材料的玻璃化转变

温度降低。而当石墨或 AlN 增加到一定量时，由于

导热填料含量过多，阻碍 PE-LD 分子链段运动，使

PE-LD 复合材料的玻璃化转变温度有所升高。

另外，在导热填料用量相同情况下，PE-LD／

AlN 复合材料的结晶度高于 PE-LD／石墨复合材料

的结晶度。其原因是 AlN 的密度比石墨大，添加相

同含量时，其在 PE-LD 中所占体积较小，对 PE-LD
的结晶能力影响相对较小。
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2．4　石墨与 AlN 质量比对 PE-LD／石墨／AlN 复

合材料力学性能的影响

当石墨与 AlN 的总质量分数为 50% 时，石墨

与 AlN 质量比对 PE-LD／石墨／AlN 复合材料力

学性能的影响如表 5 所示。由表 5 可知，当石墨与

AlN 的质量比为 4∶1 时，PE-LD／石墨／AlN 复合

材料的拉伸强度达到最大值，为 12.80 MPa，相比

单一填充质量分数 50% 石墨的 PE-LD／石墨复合

材料的拉伸强度 11.06 MPa，提高了 15.7% ；当石

墨与 AlN 的质量比为 1∶4 时，PE-LD／石墨／AlN

复合材料的拉伸强度下降到 10.89 MPa，相比单一

填充质量分数 50% AlN 的 PE-LD／AlN 复合材料

拉伸强度 11.07 MPa，拉伸强度变化不大。随着石

墨含量的减少，PE-LD／石墨／AlN 复合材料的弯

曲强度总体呈降低趋势。当石墨与 AlN 的质量比

为 4∶1 时，弯曲强度有最大值，为 17.15 MPa ；而

当石墨与 AlN 的质量比为 1∶4 时，弯曲强度有最

小值，为 12.52 MPa。而单一填充质量分数 50%
石墨或 AlN 的复合材料的弯曲强度分别为 15.74，
10.04 MPa。表明两种填料对复合材料的弯曲性能

有正向协同增强效果。当石墨与 AlN 的质量比为

4∶1 时，PE-LD／石墨／AlN 复合材料的缺口冲击

强度有最小值，为 3.28 kJ／m2 ；当石墨与 AlN 的质

量比为 1∶4 时，复合材料的缺口冲击强度有最大

值，为 3.95 kJ／m2 ；而单一填充质量分数 50% 石墨

或 AlN 的 PE-LD 复合材料的缺口冲击强度分别为

4.49，4.75 kJ／m2。说明混合导热填料对 PE-LD 复

合材料的缺口冲击强度不如单一填料的填充效果

好。
表 5　石墨与 AlN 混合比对 PE-LD／石墨／AlN

复合材料力学性能的影响

项目
石墨与 AlN 质量比

4∶1 3∶2 2∶3 1∶4
拉伸强度／MPa 12.80 11.41 11.42 10.89
弯曲强度／MPa 17.15 13.41 14.22 12.52

缺口冲击强度／(kJ · m-2) 3.28 3.88 3.74 3.95

2．5　石墨与 AlN 质量比对 PE-LD／石墨／AlN 复

合材料热导率的影响

当石墨与 AlN 的总质量分数为 50% 时，石墨

与 AlN 质量比对 PE-LD／石墨／AlN 复合材料热

导率的影响如图 4 所示。
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图 4　石墨与 AlN 质量比对 PE-LD／石墨／AlN

复合材料热导率的影响

由图 4 可以看出，随着 AlN 的含量不断增加，

PE-LD／石墨／AlN复合材料的热导率呈下降趋势。

当石墨与 AlN 质量比为 4∶1 时，PE-LD／石墨／
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AlN 质量分数：1—0% ；2—20% ；3—30% ；4—40% ；5—50%

a—熔融曲线；b—结晶曲线

图 3　PE-LD／AlN 复合材料的 DSC 曲线

图 3 PE-LD／石墨复合材料的 DSC 分析数据

项目
质量分数／%

0 20 30 40 50
玻璃化转变温度／℃ 68.98 58.56 57.19 57.51 63.44

熔融温度／℃ 102.73 103.44 102.83 102.68 102.20
熔融焓／(J · g-1) 111.90 73.65 63.68 56.65 37.58
结晶温度／℃ 103.56 101.20 101.25 100.80 101.73
结晶焓／(J · g-1) 131.00 96.46 86.65 79.89 67.98

结晶度／% 39.08 25.72 22.24 19.78 13.12
表 4　PE-LD／AlN 复合材料 DSC 分析数据

项目
质量分数／%

0 20 30 40 50
玻璃化转变温度／℃ 68.98 61.61 57.53 58.10 58.72

熔融温度／℃ 102.73 103.56 101.98 101.81 101.47
熔融焓／(J · g-1) 111.90 76.29 71.15 64.57 44.13
结晶温度／℃ 103.56 100.63 100.31 100.93 100.97
结晶焓／(J · g-1) 131.00 90.59 80.81 72.75 57.07

结晶度／% 39.08 26.64 24.85 22.55 15.41
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AlN 复合材料的热导率有最大值，为 0.618 W／(m ·
K) ；当石墨与 AlN 质量比为 1∶4 时，PE-LD／石墨

／AlN 复合材料的热导率则下降到 0.488 W／(m ·
K)。只添加质量分数 50% 的石墨时，PE-LD／石墨

复合材料的热导率为 0.634 W／(m · K)，略大于石

墨与 AlN 质量比为 4∶1 时的 PE-LD／石墨／AlN
复合材料的热导率；只添加质量分数 50% AlN 的

PE-LD／AlN 复合材料的热导率仅为 0.410 W／(m
· K)，低于石墨与 AlN 质量比为 1∶4 时的 PE-LD／

石墨／AlN 复合材料的热导率。这是因为相同质量

的石墨比 AlN 的体积大，又由于 AlN 是颗粒状，而

石墨是片状结构，并具有超大的径厚比，在聚合物基

体中片状石墨与 AlN 颗粒易于搭接，容易形成导热

网链。当石墨与 AlN 的质量比为 4∶1 时，达到最

佳填充状态，热导率取得最大值。

2．6　PE-LD／石墨／AlN 复合材料的 DSC 分析

当石墨与 AlN 的总质量分数为 50% 时，PE-LD
／石墨／AlN 复合材料的 DSC 分析数据如表 6 所

示。
表 6　PE-LD／石墨／AlN 复合材料 DSC 分析数据

项目
石墨与 AlN 质量比

4∶1 3∶2 2∶3 1∶4
玻璃化转变温度／℃ 68.82 65.86 64.62 66.45

熔融温度／℃ 102.73 102.75 103.24 103.26
熔融焓／(J · g-1) 39.42 42.86 43.07 51.26
结晶温度／℃ 102.00 102.13 102.06 101.69
结晶焓／(J · g-1) 55.78 56.40 54.38 53.04

结晶度／% 13.76 14.97 15.04 17.90

由表 6 可知，随着 AlN 含量的增加，PE-LD／

石墨／AlN 复合材料的玻璃化转变温度呈现先减小

后增大趋势，而熔融温度和结晶温度变化不大，熔融

焓和结晶度不断增大，结晶焓呈现先增大后减小趋

势。AlN 的密度比石墨大，随着 AlN 用量的增大，

混合导热填料在复合材料中的的体积占有率降低，

导致对 PE-LD 结晶能力影响减小。所以石墨／AlN
复合材料的结晶度有所增加。

3　结论

(1) 随着石墨或 AlN 含量的增加，PE-LD 复合

材料的弯曲强度逐渐增大，而缺口冲击强度呈下降

趋势。

(2) 随着石墨或 AlN 含量的增加，PE-LD 复合

材料的热导率逐渐增大，且石墨对复合材料热导率

的提高比 AlN 显著。

(3) 随着石墨或 AlN 含量的增加，PE-LD 复合

材料的玻璃化转变温度呈先减小后增大的趋势，而

结晶度逐渐降低。

(4) 当石墨与 AlN 的总质量分数为 50%，石墨

与 AlN 的质量比 4∶1 时，PE-LD／石墨／AlN 复合

材料的拉伸强度、弯曲强度均达到最大值，分别为

12.8，17.15 MPa ；此时 PE-LD／石墨／AlN 复合材

料的热导率达到最大值，为 0.618 W／(m · K)。
(5)采用石墨和AlN填充PE-LD制备复合材料，

降低了 PE-LD 的结晶能力。当石墨和 AlN 总质量

分数为 50% 时，随着 AlN 含量的增加，PE-LD 的结

晶度增大。
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