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聚合物基复合材料导热模型及其应用 3
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文 　摘 　将有许多理论性和经验性的模型用于预测高分子复合材料的热导率 ,并详细总结了各种高分

子复合材料导热模型的特点 ,给出了几种最常用模型的应用建议。
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Abstract 　Many theoretical and empirical models have been proposed to predict the effective thermal conductivity of

polymer composites ,and comprehensive reviews about them are given. Some of the most frequently used models are recom2
mended with the proper conditions of applicability.
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　　传统的导热材料一般为金属材料 ,随着工业生

产和科学技术的发展 ,许多情况下金属材料已不能

满足使用要求。如在化工生产和废水处理中使用的

热交换器既需要所用材料具有导热能力 ,又要求其

耐化学腐蚀、耐高温 ;在电气电子领域由于集成技术

和组装技术的迅速发展 ,电子元件、逻辑电路的体积

成千成万倍地缩小 ,则需要高导热性的导热绝缘材

料 ,因此人们在过去的几十年里对聚合物基复合材

料开展了许多理论和应用的研究[1～5 ] 。绝大多数高

分子材料本身属于绝热性材料 ,要想赋予高分子材

料以导热性 ,主要通过共混 (熔体共混和溶液共混

等)方法在高分子材料中填充导热性好的填料 ,从而

可获得高导热性的高分子材料 ,并且具有价格低廉、

易加工成型等优点。本文主要对聚合物基复合材料

导热理论模型作了详细的介绍 ,并对它们的应用提

出了几点建议。

1 　粒子填料模型

1. 1 　Maxwell2Eucken 模型

Maxwell2Eucken 模型[4 ]简单地表征了没有相互

作用的均一球体无规分散在均一基体中所形成的复
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合材料的热传导性。在体系的填料量比较低时 ,这

个模型能够很好地预测其热传导性 ,然而在高填充

量时 ,粒子开始相互作用 ,并在热流方向形成了导热

链 ,此时该模型就低估了体系的热传导性 ,该模型的

数学表达式如下 :

λ=
2λ1 +λ2 + 2V (λ2 - λ1)

2λ1 +λ2 - 2V (λ2 - λ1)
λ1 (1)

式中 ,λ1为聚合物的热导率 ;λ2为粒子的热导率 ;λ

为复合材料的热导率 ; V 为粒子的填充体积分数。

1. 2 　Bruggeman 模型

基于不同的假设 ,Bruggeman[5 ]对填充型复合材

料给出了如下关系式 :

1 - V =
λ1 - λ
λ2 - λ1

λ1

λ

1/ 3

(2)

1. 3 　Cheng2Vachon 模型

基于 Tsao 的概率模型[6 ] ,Cheng 和Vachon[7 ]假定

非连续相服从一个抛物线分布 ,抛物线分布常数是

非连续相体积分数的函数 ,这样体系的热传导性可

以根据该分布函数而预测 ,该模型的数学表达式如

下 :

1
λ =

1 - B
λ1

+
1

{ C (λ2 - λ1) [λ1 + B (λ2 - λ1) ]} 1/ 2ln
[λ1 + B (λ2 - λ1) ]1/ 2 + B/ 2[ C (λ2 - λ1) ]1/ 2

[λ1 + B (λ2 - λ1) ]1/ 2 - B/ 2[ C (λ2 - λ1) ]1/ 2 (3)

其中 , B =
3V
2

1/ 2

, C =
2

3V

1/ 2

　　对于两相复合材料 ,当连续相的热导率远小于

非连续相的热导率时 ,即λ2 µλ1 ,只要 V < 0. 667 ,则

复合体系的热导率可以用下面这一简化式来估算 :

λ≈
λ1

1 - B
(4)

1. 4 　Russell 模型[ 8]

Russell 根据热传导与电导的相似性 ,早期推导

出的一种模型 ,他假定分散相是分散在基体材料中

的具有相同尺寸、相互之间没有作用的立方体。该

模型的数学表达式如下 :

λ=λ1

V2/ 3 +
λ1

λ2
(1 - V2/ 3)

V2/ 3 - V +
λ1

λ2
(1 - V2/ 3)

(5)

1. 5 　Baschirow2Selenew模型[ 4]

Baschirow 和 Selenew 在假定粒子是球形的 ,并且

复合体系的两相是各向同性的前提下推导出了下列

的预测公式 :

λ
λ1

= 1 -
a2π
4

+
aπP

2
1 -

P
a

ln 1 +
a
P

(6)

其中 , P =
λ2

λ1 - λ2
, a =

6V
π

1/ 3

1. 6 　Nielsen2Lewis 模型

Nielsen 和 Lewis[9 ]通过对 Halpin2Tsai 公式的修

正而得到了一个半理论的模型 ,模型中他们考虑了

粒子形状以及粒子在体系中聚集类型和取向方式。

该模型的数学表达式如下 :

λ=
1 + ABV
1 - BΨV

(7)

其中 , B =
λ2/λ1 - 1
λ2/λ1 + A

,Ψ = 1 +
V2 (1 - Vm)

V2
m

式中 , A , Vm是与粒子的大小和形状有关的常数。

Nielsen2Lewis 模型中 : A = KE - 1 ; KE 为爱因斯坦

常数 ,A 值依赖于分散粒子的形态和取向方式 , Vm

是分散粒子的最大堆积体积分数。一些粒子的 A

和 Vm 值在文献[8 ]中有列出。对于无规堆积的球状

粒子 ,A = 1. 5 , Vm = 0. 637 ;而对于无规堆积无规形

状的粒子 , A 、Vm 的建议值分别是 3 和 0. 640 ,另外

对于各种类型的纤维填料也有许多建议值 ,因此该

模型不仅可以应用于粒子填充型复合体系 ,也可以

用于纤维填充型复合体系。

1. 7 　Y. Agari 模型

Y. Agari 等分析了前几个模型中存在的不足 ,主

要是当体系的填充量较高时 ,它们不能够很好地预

测结果 ,原因是高填充量的体系内 ,粒子彼此有了接

触而发生了团聚现象甚至形成了导热链 ,另外填充

粒子对聚合物形态的影响也应有所考虑 ;因此 Y. A2
gari 提出了一种新的模型[4 ] ,引入了垂直和平行传

导机理 ,并很好地解决了前述模型的此类缺陷。该
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模型的表达公式 :

lgλ= VC2lgλ2 + (1 - V) lg ( C1λ1) (8)

式中 , C1为影响结晶度和聚合物结晶尺寸的因子 ;

C2 为形成粒子导热链的自由因子 ;这里 C2 体现了

形成导热链的难易程度 ,1 ≥C2 ≥0。粒子越容易形

成导热链 ,粒子对复合材料导热性的影响越大 , C2

就越接近 1。

2 　纤维填料模型[ 10]

2. 1 　Springer2Tasi 模型

Springer2Tasi 模型是一个半经验模型 ,它假设圆

柱状纤维在基体材料中呈直角分布 ,基于复合材料

对剪切负荷的响应与对热传导的响应之间的相似

性 ,Springer 推导出了复合体系垂直于纤维方向的热

导率预测公式 :

λ=λ1 1 - 2
V
π +

1
B

π-
4

1 - ( B2 V/π)
tan - 1 1 - ( B2 V/π)

1 + B V/π
(9)

其中 , B = 2
λ1

λ2
- 1

2. 2 　Rayleigh 模型

Rayleigh 分析了垂直于纤维方向上的热障对体

系导热性的影响 ,推导出了纤维填充量与体系热导

率关系 ,如下所示 :

λ=λ1
1 -

2V

γ+ V -
C1

γV2 -
C2

γV2 (10)

其中 , C1 = 0. 3058 , C2 = 0. 0134 ,γ=
(λ1/λ2) + 1
(λ1/λ2) - 1

2. 3 　Cheng2Vachon 模型

Cheng2Vachon 模型适用于球形粒子的两相体系

热导率的预测 ,同时它也可以应用于纤维填充复合

材料的热导率 ;其公式部分同公式 (3) 。

2. 4 　Halpin2Tsai 模型

Halpin2Tsai 利用了平面场方程和边界条件来模

拟导热情况 ,对板状复合材料的横截面方向上热导

率预测推导了一种理论模型 ,具体方程如下 :

λ=λ1
1 + 3lg ( a/ b)ηV

1 - ηV
(11)

其中 ,η=
λ2/λ1 - 1

λ2/λ1 + 3lg ( a/ b)

式中 , a 为板的宽度 , b 为板的厚度 ;对于圆形或方

形的纤维 3lg ( a/ b) = 1。

2. 5 　Y. Agari 模型

由 Y. Agari 模型推导出的公式能够很好地预测

粒子填充复合材料的热导率。Y. Agari 在研究对碳

纤维填充聚乙烯复合材料的导热性时[11 ] ,又将公式

进一步地完善使得其也能够应用于各种长径比纤维

填充复合材料热导率的预测。公式如下 :

lgλ= V [ Clg ( L / D) + E]lgλ2 + (1 - V) lg ( C1λ1)

(12)

式中 , L / D 为纤维长径比 ; C、E 是与纤维种类以及

分散体系种类有关的常数。

3 　片状填料预测模型

预测片状填料复合材料的导热性时 ,可用 Hatta

等提出的模型[12 ] :

λ/λ1 = 1 + V/ [ S (1 - V) +λ1/ (λ2 - λ1) ] (13)

式中 , S 依赖于热导率测量的方向 ,当沿平面测量材

料的热导率时 , S =πL/ 4 X ;当测量厚度方向上的热

导率时 , S = 1 -πL/ 2 X ( L 为片状填料的有效直径 ,

X 为片状填料的厚度) 。

4 　其他

4. 1 　填充多种粒子的高分子复合材料的导热模型

前述各理论模型都是用于预测两相复合材料的

导热性 ,而对于填充多种粒子的聚合物复合材料的

导热模型报道的很少。Agari 等人[13 ]在其研究的基

础上讨论了一种新的模型 ,其能够适用于多相体系

的聚合物复合材料。实验中它设计了四种体系 ,它

们分别是 : PE 填充石墨和铜粉 , PE 填充石墨和

Al2O3 ,PE填充 Cu 和 Al2O3 ,PE 填充石墨、Al2O3 和铜

粉。实验结果发现 ,把体系热导率的对数与混和粒

子的体积比作图后看到实验数据大约都在一条直线

上 ,这一点证明了其讨论的新模型是能够解释多相

体系的。该模型的数学表达式如下 :

lgλ= V ( X2 C2lgλ2 + X3 C3lgλ3 + ⋯⋯) + (1 - V) lg ( C1λ1) (14)
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式中 ,λ1 为聚合物的热导率 ;λ2、λ3 ⋯⋯为粒子的热

导率 ;λ为复合材料的热导率 ; V 为混和填料在整个

体系中占有的体积分数 ; X2、X3 ⋯⋯分别为混和填

料中各种粒子占总混和粒子的统计分数 ,它们的加

和等于 1。

4. 2 　Privalko 模型

Privalko 等[14 ]认为 ,以往绝大多数模型属于”实

用型”模型 ,它们一般假设两相界面是无限薄的 ,没

有考虑相界面区对导热性能的影响 ;并且还假设分

散相是完美的孤立状态。事实上 ,随着填料含量的

增加 ,填料在基体中形成聚集体的可能性也越大 ,当

达到临界体积分数时 ,两相形成了互穿网络状态 ,因

而预测结果发生了偏差 ,据此 ,他提出了一种”计算

型”模型逐步平均法 ,并对一些体系作出了很好的预

测。

I. H. Tavman[2 ] 、I. H. Tavman[10 ,15 ] 、Sundstrom2
Lee[16 ]和 F. Lin 等人[3 ]具体研究了几种体系 ,将实

验结果和用上述一些模型作出的理论预测加以比

较 ,发现他们对于这些模型的适用性有着基本相似

的结论。

5 　结语

我们总结了上述前人的工作 ,建议当应用这些

模型对填充型两相复合体系进行热导率预测时 ,根

据体系的不同 ,如填料种类、填料含量等 ,应按具体

情况进行选择。当体系的粒子填充量 V < 10 %时 ,

可以选用 Maxwell2Eucken、Bruggemen 模型 ;当 10 % <

V < 20 %时可选用 Cheng2Vachon 模型 ;当 V > 20 %

时 ,可以选择 Y. Agari 或者 Nielsen 模型 ,虽然说二者

在整个范围内都有很好的适用性 ,尤其是 Y. Agari

模型[式 (8) ] ,但是它们二者都是半经验性方程 ,其

中的参数都必须先由实验确定后才能使用。对于纤

维填料 , 应用 Springer2Tasi、Rayleigh、Y. Agari [ 式

(12) ]、Halpin2Tsai 模型都比较合适。对于片状填料

可以用 Hatta 模型。对于多种粒子填充的高分子复

合材料可应用 Y. Agari 模型[式 (13) ]。当然上述建

议是经验性的不是绝对的 ,而且具体到一个体系应

该使用的模型也不是唯一的。
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