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The results of experimental studies of the heat-conducting properties of polymer micro- and nanocomposites based on polyethylene 
and polycarbonate filled with carbon nanotubes and aluminum particles are presented. Data are submitted concerning the correlation 
between the degree of crystallinity of the polymer matrix of the studied composites and their heat conductivity coefficient. An explanation 
of the mechanism of this dependence is given on the basis of the regularities of the formation of percolation structures from filler 
particles.
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Наведено результати експериментальних досліджень   теплопровідних властивостей полімерних мікро- і нанокомпозитів 
на основі поліетилену і полікарбонату, наповнених вуглецевими нанотрубками і частинками алюмінію. Представлено  дані щодо 
кореляційної залежності між ступенем кристалічності полімерної матриці досліджуваних композитів та їх коефіцієнтом 
теплопровідності. Надано  пояснення механізма такої залежності на основі закономірностей формування перколяційних 
структур з частинок наповнювача.

Вступ
Перспективи застосування високотеплопровідних 

полімерних мікро- і нанокомпозитів безпосередньо 
пов’язані з вивченням їх теплофізичних властиво-
стей. Створення вказаної модифікації полімерних 
композиційних матеріалів передбачає використан-
ня різних наповнювачів з високою теплопровідністю. 
Поряд з цим важливими є дослідження характери-
стик таких матеріалів при застосуванні широкого кола 
полімерних матриць.

Значний інтерес становлять також дослідження, 
спрямовані на встановлення зв’язку між теплофізичними 
властивостями високотеплопровідних полімерних 
матеріалів та їх структурою.

Аналіз літературних джерел
Різні аспекти дослідження теплофізичних властиво-

стей полімерних мікро- і нанокомпозитів висвітлюється 
у великій кількості робіт [1-8]. Щодо теплопровідних 

властивостей полімерних композиційних матеріалів, 
то їх дослідженню приділяється особлива увага [9-
12 ]. Однак наявні публікації не вичерпують потреби 
всебічного вивчення цих властивостей. Актуальними є 
їх подальші дослідження у напрямі розширення номен-
клатури композиційних матеріалів щодо полімерних ма-
триць і наповнювачів.

Стосовно досліджень питомої теплоємності 
полімерних мікро- і нанокомпозитів, то вони суттєво 
менш  численні, ніж відповідні дослідження їх 
теплопровідних властивостей [13-15]. Крім того, ці 
дослідження часто носять допоміжний характер або 
супроводжуються вивченням інших фізичних ха-
рактеристик композитів. Результати досліджень 
температурної залежності теплоємності полімерних 
мікро- і нанокомпозитів використовуються для визна-
чення ступеня кристалічності їх матриць (див., напри-
клад, [16].) Однак в роботах цієї спрямованості прак-

a, b – коефіцієнти кореляційного рівняння;
ΔIm, ΔImc – ентальпія плавлення композиту і повністю 
кристалічного полімеру;
λ – коефіцієнт теплопровідності;

– ступінь кристалічності полімерної матриці;
ω – масова частка наповнювача;
ВНТ – вуглецеві нанотрубки
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тично не приділяється увага такому важливому аспекту, 
як встановлення зв’язку між ступенем кристалічності 
полімерної матриці і теплопровідними властивостями 
композиційних матеріалів.

Отже, виконаний аналіз свідчить про те, що важ-
ливими є дослідження теплофізичних властиво-
стей високотеплопровідних полімерних мікро- і 
нанокомпозитів при використанні великого кола 
мікро- та нанонаповнювачів і полімерних матриць. Із 
наявних публікацій випливає також актуальність про-
ведення досліджень взаємозв’язку між структурни-
ми характеристиками і теплопровідністю полімерних 
мікро- і нанокомпозитів.

Мета роботи і постановка завдань досліджень
Мета роботи полягає у встановленні закономірностей 

зміни теплопровідності полімерних мікро- і 
нанокомпозитів на основі поліетилену або полікарбонату 
від масової частки різних високотеплопровідних 
наповнювачів – ВНТ чи мікрочастинок Al, а також в 
аналізі взаємозв’язку теплопровідних властивостей да-
них композитів та ступеня кристалічності їх полімерної 
матриці.

Для досягнення поставленої мети вирішенню 
підлягали такі завдання:

- виконати комплекс експериментальних досліджень
зі встановлення залежності теплопровідних власти-
востей одержуваних композитів від масової частини 
наповнювачів;

- за результатами експериментальних досліджень
температурної залежності матеріалів, що розглядають-
ся, виявити закономірності зв’язку теплопровідних 
властивостей композитів і ступеня кристалічності їх 
матриці.

Матеріали і методи досліджень
Розгляду підлягали полімерні мікро- та 

нанокомпозиційні матеріали на основі поліетилену 
або полікарбонату при їх наповненні ВНТ або 
мікрочастинками алюмінію. Одержання зазначених 
композитів здійснювалося із застосуванням методу, 
що базується на змішуванні компонентів у розплаві 
полімеру із застосуванням спеціального дискового ек-
струдера [10].

Теплофізичні властивості досліджуваних 
композиційних матеріалів визначалися з урахуванням 
стандартних методичних підходів. Для визначення їх 
теплопровідності використовувався вдосконалений при-
лад ІТ-λ-400, а масової питомої теплоємності – метод 
диференціальної скануючої калориметрії на установці 

DSC-2 з модифікованим програмним забезпеченням.
У ході проведення досліджень масова частка 

наповнювачів ω варіювалася від 0,3 до 10%. Методи от-
римання та характеристики наповнювачів, що викори-
стовуються, наведено в [11].

Ступінь кристалічності χ одержуваних компози-
ційних матеріалів визначався на основі експеримен-
тальних залежностей теплоємності композитів від тем-
ператури за формулою [16]

Результати досліджень та їх аналіз 
Характерні результати виконаних досліджень пред-

ставлено на рис. 1 – 4 і в табл. 1. 
Зупинимося спочатку на розгляді експерименталь-

них даних для полімерних мікро- і нанокомпозитів 
на основі поліетилену. Рис. 1 ілюструє зміну 
теплопровідності λ досліджуваних композитів від 
вмісту наповнювачів. Як видно, значення коефіцієнтів 
теплопровідності композитів суттєво залежать від 
масової частки наповнювача ω. Зі збільшенням вмісту 
наповнювача спостерігається підвищення значень λ. 
При цьому в усьому аналізованому діапазоні зміни 
ω теплопровідність композитів є більш високою при 
використанні як наповнювача ВНТ у порівнянні з за-
стосуванням мікрочастинок Al. Так, максимально 
досяжні рівні λ (при ω=10%) становлять 45,4 Вт/(мК) та  
26,7 Вт/(мК) при наповненні поліетилену ВНТ та Al 
відповідно. 

Звертає увагу той факт, що характер зміни 
теплопровідності λ композитів у різних областях зміни 
ω виявляється різним. Як видно, можуть бути виділені 
три зони зміни ω, що відповідають різним темпам 
підвищення коефіцієнта теплопровідності композитів.

Перша зона відповідає діапазону зміни вмісту 
наповнювача від 0 до 2%. У цій зоні коефіцієнт 
теплопровідності аналізованих композитів не зазнає 
суттєвих змін. Важливо, що у вказаному діапазоні 
містяться значення першого та другого перколяційних 
порогів (табл. 1). Відповідно після досягнення цих 
порогів має місце помітне відносне підвищення 
теплопровідності композитів. Проте, в абсолютному 
вираженні ці зміни є порівняно невеликими.

Друга зона зміни ω характеризується значним зро-
станням коефіцієнта теплопровідності композитів, що 
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Рис. 1. Залежність λ=λ(ω) для мікро- і нанокомпозитів на основі поліетилену, 
наповненого різними наповнювачами: 1 – вуглецеві нанотрубки;  

2 – мікрочастинки алюмінію; а, б – лінійна і  логарифмічна шкала ординат

наповнювач
ВНТ Al

Номер порогу перколяції
матриця

1 2 1 2
поліетилен 0,40 1,55 0,55 1,98

полікарбонат 0,20 2,40 0,50 1,90

Таблиця 1. Значення порогів перколяції (%) для полімерних мікро- і нанокомпозитів на основі поліетилену і 
полікарбонату, наповнених ВНТ і частинками алюмінію
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свідчить про інтенсивне формування перколяційних 
структур, відповідальних за теплопровідні властивості 
матеріалів, які розглядаються. Щодо меж цієї зони, то 
вони різні при використанні різних наповнювачів. Так, у 
разі наповнення поліетилену ВНТ вона охоплює область 
зміни ω приблизно від 2% до 3%, при його наповненні 
мікрочастинками Al – від 2% до 4%.

У третій зоні (що відповідає значенням ω 3-10% 
при використанні як наповнювача ВНТ, і 4-10% – 
мікрочастинок Al) темп зростання теплопровідності 
композитів різко знижується. Даний факт свідчить про 
те, що подальше розгалуження перколяційних структур 
зі зростанням ω призводить до менш інтенсивного фор-
мування теплопровідних каналів з частинок наповню-
вача. 

Як видно з рис. 2, із зростанням ω спостерігається 
зменшення ступеня кристалічності  полімерної матриці 
композиту. При цьому це зменшення виявляється знач-
но суттєвішим при наповненні поліетилену ВНТ, ніж 
мікрочастинками Al. Так, у першій з цих ситуацій 
при збільшенні ω від 0 до 10% ступінь кристалічності 
матриці падає від 74% до 63,2%, а в другій – лише до 
70,2%.

Як і у разі залежності λ= λ(ω) інтенсивність знижен-
ня ступеня кристалічності  є різною в різних областях 
зміни масової частки наповнювача. Зіставлення даних 
на рис. 1 і 2 показує, що виділені вище три зони зміни 
ω також відповідають різним темпам зниження ступеня 
кристалічності .

У першій зоні збільшення кількості наповнювача 
суттєво позначається на величині ступеня кристалічності 
полімерної матриці композитів. Тобто тут ступінь 
кристалічності вельми чутливою до збільшення масової 
частки наповнювача. За цих умов частинки наповнюва-
ча є значними стеричними перешкодами для формуван-
ня у полімерної матриці кристалічних структур.

У другій зоні зміни ω темпи падіння ступеня 
кристалічності полімерної матриці помітно знижують-
ся, залишаючись вищими для полімеру, наповненого 
ВНТ.

Третя зона характеризується тим, що тут 
продовжується зниження ступеня кристалічності із зро-
станням масової частки наповнювача, хоча темп цього 
зниження дещо зменшується.

Отже, отримані дані свідчать про наявність пев-
ного зв'язку між теплопровідними властивостями 
полімерних мікро- і нанокомпозитів, що розглядають-
ся, і ступенем кристалічності їх полімерної матриці. 
Для другої та третьої з розглянутих зон зміни масової 
частки наповнювача даний зв'язок може бути виражено 
залежністю	

В табл. 2 наведено значення коефіцієнтів рівняння 
(2) для композитів на основі поліетилену.

Рис. 2. Залежність χ=χ(ω) для мікро- і нанокомпозитів на основі поліетилену, 
наповненого ВНТ (1) та мікрочастинками алюмінію (2) 
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Перейдемо далі до розгляду результатів викона-
них досліджень для мікро- і нанокомпозитів на основі 
полікарбонату. Необхідно відмітити, що ступінь 
кристалічності полікарбонату χ = 24%; це приблиз-

но в 3 рази менше, ніж поліетилену (χ = 76%). Рис. 
3 і 4 ілюструють залежності λ=λ(ω) та χ=χ(ω) для 
композитів на основі полікарбонату, наповнених ВНТ 
та мікрочастинками Al. Згідно з отриманими даними 

Номер зони зміни ω Коефіцієнт
Наповнювач

ВНТ Al

2
a 1357,7 837,24
б 19,47 11,43

3
a 286.4 411,6
б 3,813 5,482

Таблиця 2. Значення коефіцієнтів а і б в залежності (2) для мікро- і нанокомпозитів на основі поліетилену для 
різних зон зміни масової частки наповнювача ω

Рис. 3 Залежність λ=λ(ω) для мікро- і нанокомпозитів на основі полікарбонату,  
наповненого різними наповнювачами: 1 – вуглецеві нанотрубки;  2 – мікрочастинки алюмінію; 

а, б – лінійна і логарифмічна шкала ординат 
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при використанні полімерної матриці з полікарбонату 
зазначені залежності якісно подібні до відповідних за-
лежностей для композитів на основі поліетилену. Хоча 
при цьому мають місце певні кількісні відмінності.

Щодо залежності λ=λ(ω) для композитів на основі 
полікарбонату та поліетилену, то тут привертає увагу 
наявність помітних розбіжностей у темпах підвищення 
теплопровідності композитів у другій і третій зонах 
зміни ω. А саме, для композитів на основі полікарбонату 
ці темпи є нижчими в другій зоні зміни ω і більш висо-
кими в третій зоні. Так, при наповненні полімерів ВНТ 
у другій із зазначених зон для матриці з полікарбонату 
збільшення  становить 19,8 Вт/(м К), і для матриці 
з поліетилену 23,4 Вт/(м К). У третій зоні значення 
коефіцієнтів теплопровідності зростають відповідно на 
28,7 Вт/(м К) і на 19,8 Вт/(м К).

Наявні також певні відмінності в максимально до-
сяжних рівнях теплопровідності композитів для ω=10%, 
при застосуванні різних полімерних матриць. Напри-
клад, для полімерів, наповнених ВНТ, ці максимальні 
рівні становлять 50,0 і 45,4 Вт/(м К) при використанні 
полімерної матриці з полікарбонату і поліетилену 
відповідно.

Кількісні відмінності в залежності χ=χ(ω) для 
композитів на основі полікарбонату та поліетилену 
є вельми великими. Це, як очевидно, зумовлено 
суттєво різними значеннями ступеня кристалічності 
полікарбонату та поліетилену. 

Як свідчать отримані дані, суттєво різними для 
композитів на основі полікарбонату і поліетилену є 
також величини зменшення ступеня кристалізації в 
аналізованому діапазоні зміни масової частки напо-
внювача (рис. 2 і 4). Так, при наповненні полімерів ВНТ 
величина зазначеного зменшення становить 6,0% для 
матриці з полікарбонату і досягає 12,8% для матриці з 
поліетилену.

Щодо зв'язку між теплопровідними властивостя-
ми композитів на основі полікарбонату і ступенем 
кристалічності полімерної матриці, то він може бути 
виражений залежністю (2) при значеннях  відповідних 
коефіцієнтів, наведених в табл. 3.

Висновки.
1. Для полімерних мікро- та нанокомпозитів на

основі поліетилену або полікарбонату, наповнених 
ВНТ або частинками алюмінію, виконано комплекс 
експериментальних досліджень їх теплопровідних 

Рис. 4. Залежність χ=χ(ω) для мікро- і нанокомпозитів на основі полікарбонату, 
наповненого ВНТ (1) та мікрочастинками алюмінію (2) 

Номер зони зміни ω Коефіцієнт
Наповнювач

ВНТ Al

2
a 439,2 707,8
б 22,00 31,44

3
a 562,0 573,7
б 28,46 25,37

Таблиця 3. Значення коефіцієнтів а і б в залежності (2) для мікро- і нанокомпозитів на основіполікарбонату для 
різних зон зміни масової частки наповнювача ω
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властивостей. Отримано залежності теплопровідності 
полімерних композитів від масової частки наповню-
вача в діапазоні її зміни від 0,3 % до 10 %. Показа-
но, що коефіцієнти теплопровідності композитів при 
наповненні полімерних матриць ВНТ можуть значно 
перевищувати відповідні величини при її наповненні 
частинками алюмінію. Встановлено можливість отри-
мання полімерних композитів на основі полікарбонату 
з коефіцієнтами теплопровідності 50,0 та 25,7 Вт/(м К) 
у разі використання як наповнювач відповідно ВНТ та 
частинок алюмінію при їх вмісті, що дорівнює 10 %.

2. На основі результатів експериментальних
досліджень питомої теплоємності композитів отримано 
дані щодо ступеня кристалічності їх полімерної матриці. 
Встановлено, що зменшення ступеня кристалічності 
зі зростанням масової частки наповнювача є більш 
суттєвим при використанні як наповнювача ВНТ, ніж ча-
стинок алюмінію. Відмічається, що характер залежності 
χ = χ(ω) зумовлений тим, що при зростанні масової част-
ки наповнювача збільшується ступінь розгалуженості 
перколяційних сіток, які є стеричними перешкодами для 
утворення кристалічних структур полімерної матриці. 
Показано, що має місце певна кореляційна залежність 
між ступенем кристалічності χ полімерної матриці мікро- 
і нанокомпозитів і їх коефіцієнтом теплопровідності 
λ. Наявність даної залежності пояснюється тим, що 
значення величин χ і λ значною мірою визначаються 
закономірностями формування перколяційних структур 
з частинок наповнювача.

Дане дослідження частково фінансувалося у межах 
проекту ДР № 012U110115 (наказ №257 від 25.02.2021) 
фундаментальних та прикладних досліджень та науково-
технічних розробок закладів вищої освіти та наукових 
установ на 2021 р., що належать до сфери управління 
Міністерства освіти і науки України.
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THERMOPHYSICAL PROPERTIES OF POLYMER 
MICRO- AND NANOCOMPOSITES AND THEIR 

CONNECTION WITH THE STRUCTURAL 
CHARACTERISTICS OF THE POLYMER MATRIX

Fialko N., Dinzhos R., Sherenkovskyi Ju., Prokopov V., 
Meranova N. 
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The results of experimental studies of the heat-conducting 
properties of polymer micro- and nanocomposites based on 
polyethylene and polycarbonate filled with carbon nanotubes 
and aluminum particles are presented. The dependences of 
the heat conductivity of the considered polymer composite 
materials on the content of the filler are obtained. The 
possibility of obtaining polymer composites based on 
polycarbonate with a coefficient of heat conductivity of 50.0 
and 25.7 W/(m K) using carbon nanotubes and aluminum 
particles as fillers, respectively, has been established. The 
results of studies of the degree of crystallinity of polymer 
matrices of the considered composites are presented. Data are 
submitted concerning the correlation between the indicated 
degree of crystallinity and the heat conductivity coefficient 
of the studied composite materials. An interpretation of the 
mechanism of such a dependence is given on the basis of the 
laws governing the formation of percolation structures from 
filler particles.
Представлены результаты экспериментальных исследо-
ваний теплофизических свойств полимерных микро- и 
нанокомпозитов на основе полиэтилена и поликарбона-
та, наполненных углеродными нанотрубками и части-
цами алюминия. Получены зависимости теплопрово-
дности рассматриваемых полимерных композиционных 
материалов от содержания наполнителя. Установлена 
возможность получения полимерных композитов на ос-
нове поликарбоната с коэффициентом теплопроводно-
сти 50,0 и 25,7 Вт/(м•К) при использовании в качестве 
наполнителей углеродных нанотрубок и частичек алю-
миния соответственно. Приведены результаты иссле-
дований степени кристалличности полимерных матриц 

рассматриваемых композитов. Представлены данные, 
касающиеся корреляционной зависимости между ука-
занной степенью кристалличности и коэффициентом 
теплопроводности исследуемых композиционных мате-
риалов. Дана интерпретация механизма такой 
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conductivity, degree of crystallinity, carbon nanotubes, 
aluminum microparticles.
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