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摘 要：铝基复合材料具有重量轻、高耐蚀性、热膨胀系数低、导电导热性能优异和加工性能优良等优点而成为当

前轻金属基复合材料研究的主流，其中，石墨烯/Al复合材料是目前研究的热点方向。 为了研究石墨烯含量对石墨烯/Al
复合材料物理性能的影响，本文采用了冷压烧结法制备了石墨烯质量分数为 0%(纯铝)、0.3%、0.6%和 0.9%的石墨烯/Al
复合材料，采用光学显微镜、扫描电子显微镜及其自带的能谱仪分析石墨烯/Al 复合材料的微观形貌及化学成分，采用

高精度固体密度仪、显微硬度计、高温 DSC 分析仪和激光导热系数测量仪测试分析石墨烯/Al 复合材料的密度、硬度、

比热容、热扩散系数和导热系数，对比分析了不同石墨烯含量对石墨烯/Al 复合材料性能的影响机制。 结果表明，石墨

烯/Al复合材料中石墨烯均匀的分布在铝基体中， 石墨烯的添加能够使基体产生明显的晶粒细化， 当石墨烯含量超过

0.6%时，在复合材料中出现石墨烯的团聚现象。 随着石墨烯含量的增加，复合材料的密度和致密度逐渐减小，硬度值呈

现先增大后减小的趋势，比热容逐渐降低，热扩散系数先增大后略微减小，导热系数缓慢上升。
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Abstract： Aluminum matrix composites have become mainstream in current research on light metal matrix composites
because of their advantages, such as light weight, corrosion resistance, low thermal expansion coefficient, excellent
electrical and thermal conductivity and excellent processing properties. Among them, graphene/Al composites are currently
a hot research topic. To investigate the effect of graphene content on the physical properties of graphene/Al composites,
graphene/Al composites with graphene mass fractions of 0% (pure aluminium), 0.3%, 0.6% and 0.9% were prepared via the
cold press sintering method, and the micromorphology of the graphene/Al composites was analysed using optical
microscopy, scanning electron microscopy and X-ray diffractometer. The density, hardness, specific heat capacity, thermal
diffusion coefficient and thermal conductivity of the graphene/Al composites were tested and analysed using a
high-precision solid densitometer, microhardness tester, high-temperature DSC analyser and laser thermal conductivity
meter (LFA) to compare and analyse the mechanism of the influence of different graphene contents on the properties of the
graphene/Al composites. The results show that the graphene in the graphene/Al composites is uniformly distributed in the
aluminium matrix, and the addition of graphene results in obvious grain refinement in the matrix. When the graphene
content is greater than 0.6 wt.%，the agglomeration of graphene is observed in the composites. With increasing graphene
content, the density and densification of the graphene/Al composites gradually decrease, the hardness tends to increase and
then decrease, the specific heat capacity gradually decreases, the thermal diffusion coefficient increases and then slightly
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先进的复合材料由两种或多种材料复合而成，
可最大限度地提高复合材料的强度，并赋予单一材
料无法提供的卓越性能和功能。 然而，航空航天、军
工、交通运输等领域迅速发展，传统的金属材料越
来越难以满足这些领域对材料性能的高要求，因此
开发性能优良，价格低廉的新型复合材料已成为各
国材料工业的重要目标[1-2]。 铝基复合材料具有重量
轻、高耐蚀性、热膨胀系数低、导电导热性能优异和
加工性能优良等优点而成为当前轻金属基复合材
料研究的主流[3]。 铝基复合材料的研究经历了很长
时间的发展， 已经在社会生活中得到了广泛应用[4-5]。
近年来， 如何发展更加成熟有效的生产工艺和方
法，提高复合材料加工性能是铝基复合材料的一个
发展方向，结合不同增强相优点的混杂增强的铝基
复合材料近年来也得到了一定的发展[6-7]。 增强相的
加入可以在复合材料成型的过程中改善基体金属
的显微组织和弥补基体金属性能上的不足，从而影
响着复合材料的综合性能。

石墨烯作为一种优质增强相能够显著提高复
合材料的综合性能，常被用于 Al、Cu 等金属增强
相 [8-9]。 石墨烯是由单层碳原子形成的二维蜂窝结
构 ，石墨烯的高强度杨氏模量 (E=1.1 TPa)、高断
裂或破裂强度(σ=130 GPa)，是目前已知最坚硬的
材料[10-11]。 石墨烯的近室温导热系数在(4.84±0.44)×
103~(5.30±0.48)×103 W/(m·K)范围，石墨烯中的 π
键使石墨烯具有电子传导性，并使石墨烯层之间产
生较弱的相互作用[12]。 石墨烯优异的综合性能来源
于其本身奇妙的化学结构，使其具有大量的基础应
用及商业用途，将石墨烯材料掺杂进金属材料并最
大化的发挥其增强效应具有广阔的应用前景 [13-14]。
石墨烯/Al 复合材料的研究目前还在起步当中，但
其广阔的应用前景使其成为近年研究的热点 [15-16]。
Yang等[17]利用挤压浸渗的方法制备了石墨烯/Al 复
合材料，复合材料没有产生 Al4C3脆性相，界面结合
良好。当石墨烯质量分数为 0.54%时，复合材料屈服
强度和抗拉强度分别提高了 116%和 45%， 经过二
次加工热挤压后，复合材料屈服强度和抗拉强度分
别提高了 228%和 93%。 Zhang等[18]采用传统的粉末
冶金法制备了石墨烯/Al 复合材料， 当石墨烯的含
量为 0.3%时，相比于纯铝，其复合材料的导热系数
提高了 15.4%，抗压强度提高了 25.6%。石墨烯/Al复合
材料相对于其他复合材料的研究较少，且各研究方

法直接石墨烯含量对复合材料微观组织和性能的影
响存在偏差，因此，目前石墨烯/Al 复合材料的研究
主要集中在开发更佳的加工工艺和搭配更优的石墨
烯成分配比。

本文采用冷压烧结法制备了石墨烯质量分数为
0%(纯铝 )、0.3%、0.6%和 0.9%的石墨烯/Al 复合
材料，并对比分析了复合材料的微观形貌、密度、
硬度、比热容、热扩散系数和导热系数，探究了石
墨烯对铝基复合材料物理性能的影响机制。 研究
结果有助于石墨烯/Al 复合材料的成分优化并为
铝基复合材料的研究和冷压烧结工艺优化提供实
验依据。

1 实验材料与方法

选用石墨烯作为增强体， 石墨烯来自于广西大
学可再生能源材料协同中心。 采用纯铝粉作为复合材
料的基体， 其纯度为 99.9%， 平均粒径为 20 μm 左
右，表 1为铝粉及其杂质含量。 采用超声波分散+高
能球磨+冷压烧结的方法制备了石墨烯/Al 复合材
料，图 1为制备流程。 其具体步骤为：将石墨烯和无
水乙醇混合得到悬浊液， 用超声波清洗仪进行超声
波震荡处理 30 min 得到混合液；再将纯铝粉加入混
合液中，放置于空气中干燥让无水乙醇挥发，得到
润湿且无结块的石墨烯和铝粉的复合粉体 ； 放入
BM6 行星式球磨仪进行高能球磨，球磨过程中产生
的热量使无水乙醇挥发得到干燥的混合粉体； 将混
合粉体用 769YP-40C 粉末压片机进行冷压处理得
到压制块，冷压压力为 30 MPa，保压时间 5 min，
制得的样品直径为 20 mm，高度为 10 mm；最后
将压制块在氩气保护气氛下进行烧结得到石墨
烯 /Al 复合材料样品，烧结温度为 630℃，升温速率
为 10℃/min，烧结时间为 6 h。 采用 Leica 光学金相
显微镜和日立 S-3400 扫描电镜对石墨烯/Al 复合材
料的微观组织进行分析， 采用高精度固体密度仪、
HVS-1000显微硬度计、 高温 DSC 分析仪和激光导
热系数测量仪(LFA)测试分析石墨烯/Al复合材料的
密度、硬度、比热容、热扩散系数和导热系数。

表1 铝粉及其杂质含量
Tab.1 Chemical composition of aluminium powder

(mass fraction/%)
Element Al Fe Si Cu N

Content Bal. ≤0.06% ≤0.03% ≤0.005% ≤0.001%

decreases, and the thermal conductivity slowly increases.
Key words： graphene; aluminum matrix composite; cold press sintering; microstructure; physical properties
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图 3 石墨烯 /Al 复合材料的 SEM形貌：(a) 0.3%; (b) 0.6%; (c) 0.9%
Fig.3 SEM images of graphene/Al composites: (a) 0.3 wt. %; (b) 0.6 wt. %; (c) 0.9 wt. %

图 1 石墨烯 /Al 复合材料制备流程
Fig.1 The preparation process of graphene/Al composites

图 2 石墨烯/Al复合材料金相组织：(a) 0%; (b) 0.3%; (c) 0.6%; (d) 0.9%
Fig.2 Metallographic structure of graphene/Al composites: (a) 0 wt. %; (b) 0.3 wt. %; (c) 0.6 wt. %; (d) 0.9 wt. %

2 实验结果及讨论

2.1 石墨烯含量对复合材料显微组织的影响
图 2是石墨烯/Al复合材料的金相照片，其中图 2

a~d 分别代表石墨烯质量分数为 0%、0.3%、0.6%、
0.9%的复合材料金相图片。 当石墨烯的添加量为
0%，即纯铝基体时，图 2a 中出现了部分细小的等轴
晶体，但是没有出现明显的晶界现象。 当石墨烯的
添加量为 0.3%时，从图 2b 中可以看出，晶界逐渐的
明显起来，且晶粒出现明显的细化，石墨烯分布较
均匀，此时石墨烯充当了“细化剂”角色。 当石墨烯
的添加量为 0.6%时，从图 2c 中可以明显看出，出现
了粗大的等轴晶， 且石墨烯出现轻微的团聚现象。

当石墨烯含量达到 0.9%时，图 2d 可以看到，晶界越
来越明显，部分晶粒得到明显的细化，不过此时石墨
烯团聚现象严重，对材料的性能产生不利影响。

图 3是石墨烯/Al复合材料的 SEM形貌。 从图
中可以看到基体表面分布着一些白色颗粒物质，这
些是在冷压烧结过程中未能完全熔合而残留在基体
上的铝颗粒。表 2是图 3中不同区域的化学成分，从
EDS 检测结果中可以看出 ，3 种复合材料均含有
Al、C、O 3种元素， 其中 Al 的含量基本维持在 97%
以上，O 的含量基本维持在 2%左右，而 C 的含量只
有不足 1%。 此外由表 2可知，在晶粒边界处 C和 O
的含量较高， 这说明在晶粒边界处形成了石墨烯的
薄片，而 O元素的存在是因为在烧结过程中基体 Al
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不可避免的出现了氧化现象在局部生成了 Al2O3。图
4 是石墨烯/Al 复合材料的 XRD 图谱，然而在 XRD
图谱中仅发现纯铝的衍射峰， 并未发现 C 和 Al2O3

的衍射峰。 这是因为石墨烯的添加量极少，超出了
XRD 检测的下限值，而复合材料中的 Al2O3含量也
极少并且只是出现在局部区域， 故无法在 XRD 图
谱中检测到明显的 C和 Al2O3衍射峰。

2.2 石墨烯含量对复合材料物理性能的影响
图 5 是石墨烯/Al 复合材料的密度变化曲线和

硬度变化图，从图 5a 中可以看出，基体纯铝样品的
密度为 2.588 g/cm3，致密度为 95.85%。 当石墨烯的
质量分数超过 0.3%时， 实际密度下降趋势更加明
显；当达到 0.9%时，复合材料密度为 2.534 g/cm3，比

铝基体下降了 2.1%，此时复合材料的致密度达到最
低值 94.48 %。 因为采用的是冷压烧结法而且石墨
烯具有团聚倾向， 所以制备的复合材料存在些许空
隙孔洞在所难免。 从图 5b中可以看出，复合材料的
硬度随着石墨烯的增加呈现先上升而下降的趋势，
当石墨烯的质量分数为 0.6%时， 硬度达到最高值
43.575 HV，比基体提高了 21.6%。 石墨烯质量分数
为 0.9%时，硬度值为 41.725 HV，相比于最高值下降
了 4.2%。 从结果可见，石墨烯的添加确实能够提高
铝基体的硬度值， 这是因为石墨烯本身的高强度的
特性， 在承受载荷时能够很好达到转移应力的作用
[19]。 另外石墨烯颗粒在材料变形时能够起到阻碍位
错移动的作用，从而提升硬度。然而随着石墨烯添加
量增加，当石墨烯质量分数为 0.9%时，石墨烯在复
合材料中形成团聚， 降低了铝基体与石墨烯之间晶
界的结合力，从而使硬度下降[20]。

图 6为不同石墨烯含量的复合材料的比热容和
热扩散系数随温度变化的曲线， 从图 6a中可以看出，
随着温度的提高， 复合材料的比热容呈现逐渐增长
趋势。当温度超过 120℃后，加入石墨烯的复合材料
的比热容会有一个比较大下降， 其原因可能是石墨
烯的加入使得复合材料内部会有细小的孔洞， 当温度
上升到一定程度后，“孔洞” 被作为复合材料的一部分
用于比热容的计算，从而导致整体比热容的下降[21]。随
着石墨烯的添加，复合材料的比热容呈下降的趋势。在
温度为 50℃时，纯铝的比热容为 0.96 J/(g·K)，当石
墨烯质量分数为 0.9%时，比热容为 0.74 J/(g·K)，相
比铝基体降了 22.9%。在温度分别为 100℃，200℃时，
石墨烯质量分数为 0.9%的复合材料的比热容相
比铝基体分别下降了 20.9%和 18.6%。 因为纯铝的
比热容大概在 0.88 J/(g·K)左右，而碳的比热容在
0.5 J/(g·K)左右，所以加入石墨烯后，复合材料的比
热容会基本呈现下降的趋势。

从图 6b 中可以看出，随着温度的提高，复合材
料的热扩散系数会呈现一个下降的趋势， 而且当温

图 4 石墨烯/Al复合材料的 XRD 图谱
Fig.4 XRD patterns of graphene/Al composites

图 5 石墨烯/Al复合材料的密度和硬度：(a)密度变化曲线；(b)硬度变化图
Fig.5 Density and hardness of graphene/Al composites with varying graphene content: (a) density; (b) hardness

表2 图3中不同区域的EDS检测结果
Tab.2 EDS results for different regions in Fig.3

(mass fraction/%)
Area Al C O

A 97.93 0.29 1.78

A1 88.31 3.16 8.53

A2 100 0 0

B 97.57 0.61 1.82

B1 83.27 7.07 9.66

B2 100 0 0

C 97.33 0.90 1.77

C1 81.58 9.52 8.90

C2 100 0 0
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度超过 100℃时，下降趋势会更加的明显。 当温度
为 200℃时，相比较于室温，不同石墨烯含量的复
合材料的热扩散系数分别下降了 20.4% 、6.0% 、
9.3%、7.0%。 数据表明当温度上升至 200 ℃铝基
体下降趋势要远远大于含石墨烯的复合材料，这
是因为石墨烯具有高的热扩散性，石墨烯在铝基体
中形成了更多的导热通道，石墨烯的加入改善了复
合材料的热扩散性性能[22]。室温下，纯铝的热扩散系
数为 41.53 mm2·s-1，随着石墨烯的加入，复合材料的
热扩散系数会呈现一个初步上升的趋势，当石墨烯
质量分数达到 0.6%时， 热扩散系数为 44.1 mm2/s，
相比铝基体提高了 6.2%，当石墨烯的量继续增加到
0.9%时，此时的热扩散系数较 0.6%时并未有明显提
高，可能是因为过量的石墨烯会在铝基体中形成团
聚，造成基体空隙而对热扩散系数有所影响，而且
石墨烯含量增大后会造成石墨烯从基体中脱落，影
响复合材料力学性能和导热性能。 上述结果表明石
墨烯的适量添加能够提高复合材料的热扩散系数。

根据石墨烯/Al 复合材料的热扩散系数 α，比热
容 c 和密度 ρ，即可由式(1)计算复合材料的导热系
数 λ[23]。

λ=α×ρ×c (1)
式中 ，λ 为导热系数 ，W/(m·k)；α 为热扩散系数 ，
mm2/s；c为比热容，J/(g·K)；ρ为密度，g/cm3。

图 7 为不同温度下复合材料的导热系数随石
墨烯质量分数增加而变化的曲线。 从图中可以看
出，随着石墨烯质量分数的增加，复合材料的导热
系数整体呈现一个缓慢上升的趋势，当石墨烯质量
分数为 0.9%时，导热系数达到最大值 ，在温度为
50 ℃、100 ℃和 200 ℃时， 分别为 87.5 W/(m·K)、
95.3 W/(m·K) 、86.7 W/(m·K)， 相比铝基体提高了
3.3%、3.8%、14.7%， 表明石墨烯能在一定程度下提
高复合材料的导热系数。 而随着温度的提高，复合
材料的导热系数呈现先上升后下降的趋势，当温度
从 50℃升高到 100℃， 导热系数会有比较大的提

高，而温度从 100℃升高到 200℃后，导热系数会有
一个比较大的下降。 其直接原因是因为温度从 100℃
升高到 200℃后复合材料的热扩散系数会有一个比
较大的下降从而导致导热系数的下降。 而根本原因
在于，物体的导热传递依靠的是温度梯度差，当外部
环境的温度升高到一定程度时，温度梯度差会变小，
导热速率就会变慢，所以温度升高到 200℃时，样品
的导热系数也会有所下降。

3 结论

(1)石墨在石墨烯/Al复合材料中均匀分布，并起
到晶粒细化的作用。当石墨烯的质量分数超过 0.6%
时，在复合材料中开始出现石墨烯的团聚现象，当石
墨烯含量过多， 石墨烯团聚加剧时会对复合材料的
性能产生影响。

(2)随着石墨烯含量的增加，复合材料的密度和
致密度逐渐减小，硬度值呈先增大后减小的趋势，比热
容逐渐降低，热扩散系数先增大后略微减小，导热系
数缓慢上升。 石墨烯质量分数在 0.6%时，复合材料达
到最大硬度值 43.575 HV， 石墨烯质量分数在 0.9%
时，复合材料导热系数达到最大值 95.3 W/(m·K)。
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