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 Резюме. Цель. Основной идеей настоящего исследования было получение полимерных 

композитов на основе синтетического изопренового эластомера и полиэтилена низкой плот-

ности, в которых содержатся наночастицы сажи и алюминия в различных количествах. Ме-

тод. В ходе исследования применялся экспоненциальный подход,  позволяющий лучше контро-

лировать область малых добавок, что исключается при линейном распределении нанонапол-

нителей при малых добавках. Композиты  наполнялись наноразмерными частицами алюминия 

и сажи ДГ-100 с удельной адсорбционной поверхностью 100 м
2
/г средним размером частиц 20-

30 нм. Измерение электрофизических параметров производились по стандартным методам: 

электронной микроскопии, электронного теневого микроскопа и гидростатического взвеши-

вания. Применена теория и модель Максвелл-Вагнеровской поляризации. Результат. Экспери-

ментально исследованы зависимости и построены графики диэлектрической проницаемости и 

удельного объемного сопротивления композита 80 % изопренового синтетического каучука 

(СКИ-3)+20% полиэтилена низкой плотности от концентрации наноразмерных частиц напол-

нителей алюминия и сажи. Рассмотрены особенности этих кривых. Показано, что при малых 

содержаниях в композите наночастиц Al и сажи наблюдаются существенные изменения - 

экстремумы - на кривых зависимости ԑ´= ԑ´(C), ρᵥ= ρᵥ(C), не укладывающиеся в рамки модели 

Максвелл-Вагнеровской поляризации. Наблюдалось распределение частиц технического углеро-

да для некоторых гетерогенных полимерных смесей, которое приводило к сверхаддитивному 

электрическому сопротивлению. Вывод. При малых содержаниях в композите наночастиц Al и 

сажи наблюдаются существенные изменения - экстремумы - на кривых зависимости ԑ´= 

ԑ´(C), ρᵥ= ρᵥ(C), не укладывающиеся в рамки модели Максвелл-Вагнеровской поляризации. 

Ключевые слова: синтетический изопреновый каучук, полиэтилен,  диэлектрическая 

проницаемость, удельное сопротивление 
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Abstract  Objectives The main idea of the present study was the production of polymer compo-

sites based on synthetic isoprene elastomer and low-density polyethylene containing nanoparticles of 

carbon black and aluminium in various amounts. Methods An exponential approach was used 

throughout the study to better control the region of small additives; this control was impossible to 

achieve using a linear distribution of nanofillers among the small additives. The composites were 

filled with nanosized aluminium and DG-100 carbon black particles with a specific adsorption surface 

of 100 m
2
/g and having an average particle size of 20-30 nm. Electrophysical parameters were meas-

ured by conventional techniques of electron microscopy, electron shadow microscopy and hydrostatic 

weighing. Maxwell-Wagner theory and polarisation model were applied. Results For a composite 

containing 80% of isoprene synthetic rubber (SCI-3) and 20% of low-density polyethylene, the dielec-

tric permeability and specific volume resistivity dependences were studied experimentally and their 

graphs were plotted against the concentration of nanosized particles of aluminium and carbon black 

fillers.  The features of these curves were considered. It is shown that, for small amounts of Al and 

carbon black nanoparticles in the composite, significant changes (extrema) take place on the curves ԑ 

'= ԑ' (C) and ρᵥ = ρᵥ (C), which do not conform to the Maxwell-Wagner polarisation model. For some 

heterogeneous polymer mixtures, a distribution of carbon black particles was observed that led to a 

superadditive electrical resistance. Conclusion It is shown that for small amounts of Al and carbon 

black nanoparticles in composite materials, significant changes (extrema) take place on the curves ԑ 

'= ԑ' (C) and ρᵥ = ρᵥ (C) that do not fit within the framework of the Maxwell-Wagner polarisation 

model. 

Keywords: synthetic isoprene rubber, polyethylene, dielectric permeability, specific resistivity 

 

Введение. Исследование диэлектрических свойств полимерных систем (композиты, 

смеси), содержащие наноразмерные частицы в малых количествах, является актуальной зада-

чей физики высокомолекулярных соединений и физики диэлектриков [1-5]. Одной из основных 

задач проведенных исследований является изучение влияния концентрации наночастиц сажи и 

алюминия на процесс диэлектрической поляризации и электропроводность полимерных компо-

зитов на основе изопренового синтетического каучука (СКИ-3) и полиэтилена низкой плотно-

сти (ПЭНП) [6-9]. 

 Постановка задачи.  Основной идеей настоящей работы является получение и иссле-

дование полимерных композитов на основе синтетического изопренового эластомера и поли-

этилена низкой плотности, в которых содержатся наночастицы сажи и алюминия в различных 

количествах.  

Методы исследования. Композиты наполнялись наноразмерными частицами алюминия 

и сажи ДГ-100 с удельной адсорбционной поверхностью 100 м
2
/г средним размером частиц 20-
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30 нм. Распределение наночастиц сажи и алюминия по размерам представлены на рисунках 1     

и 2. 

Из рис.1 видно, что наночастицы алюминия довольно мелкие и большая часть их со-

ставляет 20-30 нм. 

 

 
Рис.1. Распределение наночастиц алюминия по размерам 

Fig.1. Distribution of aluminum nanoparticles by size 

В отличие от инертного алюминия сажа очень активна и наночастицы образуют агломе-

раты размерами от 100 нм до 10 мкм (рис. 2). 

 
Рис.2. Распределение частиц сажи ДГ-100 по размерам 

Fig.2. Distribution of soot particles DG-100 in size 

      Количество сажи и алюминия рассчитывались по формуле 

                                                                        (1) 

где, c– содержание наполнителя, в масс.%, 

n – целые числа от 0 до 4 включительно,    

е – основание натуральных логарифмов, равное примерно 2,71. 

Экспоненциальный подход позволяет лучше контролировать область малых добавок, 

что исключается при линейном распределении нанонаполнителей при малых добавках. В этом 

случае изменяя концентрацию нанонаполнителей (проводники), легко изменить сопротивление 

исследуемых композитов в широких пределах. Измерение электрофизических параметров про-

изводились по стандартным методикам. Следует учитывать, что эффективная диэлектрическая 

проницаемость – это комплексная величина, определяемая по формуле 

                                                                   (2) 

Действительная часть диэлектрической проницаемости определялась как отношение ем-

костей 

   
  

  
                                                                   (3) 

где   – емкость пустой ячейки (воздушное заполнение);    – емкость образца из компо-

зита. Мнимая часть диэлектрической проницаемости определялась как величина 



Вестник Дагестанского государственного технического университета. Технические науки. Том 44, №2, 2017 

Herald of Daghestan State Technical University.Technical Sciences. Vol.44, No.2, 2017 

http://vestnik.dgtu.ru/ ISSN (Print) 2073-6185 ISSN (On-line) 2542-095Х 

21 
 

            
 

 
                                                        (4) 

где,   – добротность конденсатора. 

Добротность конденсатора определялась для схемы параллельного соединения конден-

сатора и сопротивления по стандартной методике. Замеры емкости и добротности производи-

лись на частоте 1 кГц. 

Обсуждение результатов. Основные результаты экспериментальных исследований 

электрических свойств композитов 80% СКИ-3+20% ПЭНП, содержащего наночастицы алю-

миния и сажи в различных количествах представлены на рисунках 3-7. 

Из рис. 3 (кривая 2) и рис. 4 видно, что диэлектрическая проницаемость композита с 

увеличением содержания наночастиц Al до 0,73 масс % падает почти на 2 единицы, затем при 

дальнейшем увеличении содержания Al до 5,37 масс % значение действительной части диэлек-

трической проницаемости начинает увеличиваться и достигает величины ԑ´=4,10, что немного 

выше ԑ´ исходного (чистого) композита. 

 

            
Рис. 3. Концентрационные зависимости действительной части диэлектрической проницаемости: 

1 - 80% СКИ-3 + 20% ПЭНП + сажа; 2 – 80% СКИ-3 + 20% ПЭНП + Al; 3 – расчетная кривая, 

по методу контактных групп для композита 80% СКИ-3 + 20% ПЭНП + Al 

Fig. 3. Concentration dependences of the real part of the dielectric constant: 1 - 80% SCI-3 + 20%  

LDPE + soot; 2 - 80% of SKI-3 + 20% of LDPE + Al; 3 - calculated curve, according to the contact  

group method for a composite of 80% SCI-3 + 20% LDPE + Al 

 

Из рис.4 видно, что с увеличением содержания наночастиц Al до 0,73 масс % удельное 

объемное электрическое сопротивления ρ´ᵥ уменьшается на порядок, а электрическая проводи-

мость композита увеличивается в 10 раз. При дальнейшем увеличении содержания наночастиц 

Al зависимость ρᵥ (с) приводит к насыщению. 

Из рисунка (кривая 1) видно, что в исследуемом композите 80% СКИ-3+20% ПЭНП при 

содержании 0,1% сажи значение диэлектрической проницаемости падает на 1,5 единицы, затем 

при дальнейшем увеличении нанодобавок сажи достигает значения ԑ´=3,8. Если сравнить зави-

симости ԑ´= ԑ´(C) для композитов, содержащих наночастицы сажи (рис.1, кривая 1) и Al (рис.3, 

кривая 2), видно, что они существенно различаются.  

У первого композита падение значения ԑ´ наблюдается только в области добавок 0,1%, а 

затем начинается резкое возрастание значения ԑ´, а у второго падения ԑ´ наблюдается при кон-

центрации Al 0,73%, а затем постепенный рост ԑ´ до 4 единиц.  
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Сравнение данных на зависимостях ρᵥ = ρᵥ (C) для композита 80% СКИ-3+20% ПЭНП, 

содержащих наночастиц сажи (рис.5) и Al (рис.4), показывает, что ход этих кривых также силь-

но различается. 

 

 
Рис.4. Концентрационные зависимости удельного сопротивления для композита  

80% СКИ-3 + 20% ПЭНП + Al 

Fig.4. Concentration dependencies of the resistivity for the composite  

80% of the SKI-3 + 20% LDPE + Al 

Если для композита, содержащего наночастицы Al 0,1%, 0,27% и 0,73%, как описано 

выше, значения ρᵥ  падает на 1,5 порядка, а затем приходит к насыщению, то для того же ком-

позита, содержащего наночастицы сажи, при таких концентрациях, значение ρᵥ возрастает по-

чти на 2 порядка, затем при дальнейшем увеличении содержания сажи, значения ρᵥ  приближа-

ются к значениям ρᵥ чистого композита. 

 
Рис.5. Концентрационные зависимости удельного объемного электрического 

сопротивления для композита 80% СКИ-3 + 20% ПЭНП + сажа 

Fig.5. Concentration dependencies of the specific volumetric electrical resistivity 

for the composite 80% of the SKI-3 + 20% LDPE + carbon black 

Обычно при рассмотрении полимерного диэлектрика, содержащего электропроводящие 

примеси (частицы) используется теория и модель Максвелл-Вагнеровской поляризации, кото-

рая приводит к следующим отношениям:  

     
 (  

 

      
)                                             (5) 

 

    
  
    

                                                                      (6) 

 

  
  ԑ   ⌊  

    ԑ   ԑ   

 ԑ   ԑ  
⌋                                                 (7) 
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    ԑ   ԑ   

 ԑ   ԑ  
                                                         (8) 

 

  
  
   ԑ   ԑ   

  
   

     
    

                                                 (9) 

где, ԑ    ԑ  - действительная часть диэлектрической проницаемости композита и вклю-

чения,     и    – удельная проводимость соответственно композита и включения,    удельное 

электрическое сопротивление,   
 - диэлектрическая проницаемость при высоких частотах,  - 

время релаксации,   - частота. 

Из (9) следует, что время релаксации обратно пропорционально удельной проводимости 

включений, а ε´ и ε´´ композита и включений зависят от времени релаксации  . 

На рис. 6 и рис. 7 представлены логарифмические зависимости диэлектрической прони-

цаемости от удельного объемного сопротивления композита 80% СКИ-3+20% ПЭНП, содер-

жащего наночастицы Al и сажи. Отсюда видно, что концентрационная зависимость ԑ´=f (lg ρᵥ) 
имеет сложнейший характер. 

 
Рис.6. Логарифмическая зависимость диэлектрической проницаемости от 

объемного сопротивления композита 80% СКИ-3 + 20% ПЭНП + Al при температуре 300 К 

Fig.6. Logarithmic dependence of the dielectric constant on the specific volume resistance of 

the composite 80% of the SKI-3 + 20% LDPE + Al at a temperature of 300 K 

До концентрации 0,27 масс% Al, ρᵥ  падает на полтора порядка, а диэлектрическая про-

ницаемость практически не меняется. А при содержании в композите 0,73 масс% ԑ´ уменьшает-

ся почти на 2 единицы. 

При дальнейшем увеличении содержания Al величины ρv и ԑ´ принимают среднестати-

стические значения, соответствующие исследуемому композиту, содержащему включения в 

виде наночастиц алюминия. 

Подобное парадоксальное падение или рост различных физических параметров исследу-

емого композита при малых добавках наночастиц Al и сажи можно назвать – наноэффектом, 

который и наблюдается при исследовании механической прочности композита, при изучении 

плотности композита и количества частиц алюминия и сажи на поверхности композита. 

Исходя из вышеизложенного, полученные концентрационные зависимости ρv(C) и ԑ´(C) 

и функция                для исследуемого композита не представляется возможным объяс-

нить в рамках модели Максвелл-Вагнеровской поляризации. Из рисунков 3-7 видно, что зави-

симости ԑ´= ԑ´ (С), ρv= ρv(С), lg ԑ´– f(lgρv) претерпевают существенные изменения в области 

малых добавок наночастиц Al и сажи в композите СКИ-3 80 масс. % + 20 масс. % ПЭНП. При-

чем природа наночастиц (Al или сажа) определяет, иногда при одинаковых концентрациях, 

диаметрально противоположное изменение некоторых электрических параметров исследуемого 

композита. 
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Рис.7. Логарифмические зависимости диэлектрической проницаемости от удельного объемного 

электрического сопротивления для композита 80% СКИ-3 + 20% ПЭНП + сажа 

Fig.7. Logarithmic dependences of the dielectric constant on the specific volumetric electrical resistance 

for the composite 80% SCI-3 + 20% LDPE + soot 

Эти результаты, как отмечено выше, невозможно объяснить ни Максвелл-Вагнеровской 

поляризацией диэлектриков с проводящими включениями, ни рептационной моделью Хохлова- 

Гроссберга [6]. С целью объяснения полученных экспериментальных данных-диэлектрических 

параметров и удельной электрической проводимости  нами проводились исследования струк-

туры и морфологии, изменение плотности композита СКИ-380%+ ПЭНП 20%, с нано добавка-

ми Al и сажи методами электронной микроскопии, электронного теневого микроскопа и гидро-

статического взвешивания. Эти данные представлены на рис.8 и рис. 9 соответственно. 

 
       а)                               б) 

Рис.8. Распределение алюминия по поверхности СКИ-3, содержащего:  

а) 0,1 масс. %; б) 5,37 масс. % частиц наполнителя 

Fig.8. Aluminum distribution over the surface of SKI-3, containing: 

 a) 0.1 wt. %; b) 5.37 wt. % of the filler particles 
Данные элементного сканирования поверхности, полученные на электронном микроско-

пе показывают (рис.8 а), что частицы алюминия при малых добавках равномерно распределя-

ются в матрице композита.  Однако при повышении содержания алюминия до 5,37 масс % 

определенная часть наночастиц выстраивается в линии 2-го порядка, возможно располагаясь на 

границах или очерчивая формы надмолекулярных образований в композите.  

Такое расположение наночастиц Al в композите, по-видимому, связано с тем, что они 

занимают наиболее энергетически выгодные положения при смешении ингредиентов компози-

та в расплаве. Авторы работы [10] наблюдали аналогичное распределение частиц технического 

углерода для некоторых гетерогенных полимерных смесей, которое приводило к сверхадди-

тивному электрическому сопротивлению. В работе [11] показано, что такое перераспределение 

частиц наполнителя обусловлено термодинамической выгодностью этого процесса и в подав-

ляющем большинстве случаев наполнитель (выше 5масс %) локализуется на границе раздела 

фаз. 
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В отличие от инертного алюминия (из-за того, что частицы имеют оксидную пленку 

(Al₂О₃) сажа достаточно активна и ее наночастицы образуют агломераты размерами от 100 нм 

до 10 микрон (рис.9).  

 

 

       Рис.9. Снимок, полученный электронным теневым микроскопом для композита 80 масс. %  

СКИ-3 + 20 масс. % ПЭНП + 0,1 масс % сажа 

Fig.9. A photograph obtained by an electronic shadow microscope for a composite of 80 wt. %  

SCI-3 + 20 wt. % LDPE + 0.1 wt. % carbon black 

Однако в процессе приготовления композита сажевые ассоциаты разрушаются до нано-

метров [12]. Авторы этой работы показали, что агломераты сажи дробятся на части под дей-

ствием напряжений, возникающих при перемешивании.  Другой подход состоит в том, что эти 

агломераты испытывают «коррозию», при которой из их поверхностей выламываются малень-

кие кусочки [13]. Авторы [13-14] показали, что работают оба механизма последовательно. На 

первых стадиях агломераты в основном разрушаются, а затем следует «коррозия». 

Таким образом, наличие наночастиц Al в исследуемом композите выше 2,0 масс % не 

оказывает существенного влияния на формирование макроскопических физических свойств и 

структуры данного композита. 

Экспериментальные данные представленные на рис.3 (кривая 1), рис.5 и рис.7 для зави-

симостей ԑ´= ԑ´ (C), ρv = ρv (C) и lg ԑ´= (lg ρv ), как отмечено выше, не укладываются в рамки 

известных моделей, что не позволяет объяснить структурными исследованиями. Но можно 

предположить существование особого эффекта – фрактальной поляризации для композита 80% 

СКИ-3+20% ПЭНП+сажа.  

В работе [15] показан факт зависимости микроскопических свойств композита от фрак-

тального строения. Установлено, что внутри кластера сохраняется индивидуальность отдель-

ных частиц, хотя со стороны кластер представляется как структурное образование с качествен-

но другими новыми свойствами, которые отсутствуют у отдельных, составляющих частиц.  

При исследовании геометрии кластеров возник термин - фрактальный кластер, пред-

ставляющий ассоциацию связанных между собою частиц, имеющих фрактальное строение [16]. 

Комплексный характер сопротивления между отдельными кластерами сохраняется. Это 

означает, что при переменном напряжении на электродах конденсатора перезаряд перколяци-

онного кластера происходит через значительные активные и емкостные сопротивления.  

Процесс перезаряда перколяционного кластера вносит свой вклад в изменение обоих ча-

стей диэлектрической проницаемости. Описанный механизм подтверждается ходом кривых ԑ´= 

ԑ´ (C), ρv = ρv (C) и рис.3 и рис. 5 высокими значениями фактора потерь ԑ´´(табл. 1) для компо-

зита, содержащего наночастицы сажи более 2 масс% 
Таблица 1. Значения фактора диэлектрических потерь ԑ´´, обусловленных электропроводимостью 

композита 80% СКИ-3+20% ПЭНП содержащих наночастицы Al и сажи 

Table 1. Values of the dielectric loss factor ԑ'', due to the electrical conductivity of the composite 80% of 

the SKI-3 + 20% LDPE containing Al and carbon black nanoparticles 

№ Al, C.масс% ԑ´´*    Сажа, C. масс % ԑ´´*    

1 0 2,74 0 2,74 

2 0,10 13,84 0,10 2,25 

3 0,27 4,50 0,27 1,00 

4 0,73 1,12 0,73 9,00 

5 1,99 4,50 1,99 18,00 

6 5,37 3,60 5,37 3,00 
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Вывод. Экспериментально исследованы зависимости диэлектрической проницаемости и 

удельного объемного сопротивления композита 80 масс% СКИ-3+20%масс% ПЭНП от концен-

трации наноразмерных частиц наполнителей алюминия и сажи.  

Рассмотрены особенности этих кривых. Показано, что при малых содержаниях в компо-

зите наночастиц Al и сажи наблюдаются существенные изменения - экстремумы - на кривых 

зависимости ԑ´= ԑ´(C), ρᵥ= ρᵥ(C), не укладывающиеся в рамки модели Максвелл-Вагнеровской 

поляризации. 
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