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摘　 要: 将石墨膜和铝箔以铺层的形式交替排布ꎬ采用真空热压烧结技术制备石墨膜 / 铝复合

材料ꎬ研究真空热压烧结参数对复合材料微观组织和性能的影响ꎮ 结果表明:石墨膜在复合材

料中分布均匀ꎬ符合预期构型设计ꎻ真空热压烧结参数对复合材料微观组织影响显著ꎬ优化后

的制备工艺参数为 ６４０ ℃ / ５０ ＭＰａ / １００ ｍｉｎꎬ该条件下制备的复合材料界面结合良好ꎬ致密度

高ꎬ没有检测到 Ａｌ４Ｃ３ 相ꎻ随着石墨膜体积分数的增加ꎬ复合材料面内热导率呈现先增加后下

降的趋势ꎬ石墨膜体积分数为 ３０％时ꎬ复合材料面内热导率最大ꎬ为 ２１９􀆰 ７１ Ｗ/ (ｍ􀅰Ｋ)ꎮ
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　 　 铝基复合材料具有强度高、密度低、可塑性和

导热性好等优点ꎬ在金属基复合材料中占据主导

地位ꎬ广泛应用于航空航天、轨道交通和电子通讯

等领域[１ － ２]ꎮ 碳材料具有良好的热物理性能ꎬ其



作为增强相可以提高铝基复合材料的性能ꎬ但低

体积分数的增强相对复合材料的性能提升有限ꎬ
不能充分发挥增强相的性能ꎬ而高体积分数的增

强相在基体中的均匀性和取向性难以控制ꎬ容易

产生团聚现象[３ － ５]ꎮ
石墨膜是一种新型高导热二维碳材料ꎬ层与

层之间通过范德华力相互耦合ꎬ独特的片层状结

构使面内热导率明显高于垂直方向热导率ꎬ最高

达到 １ ９５０ Ｗ/ (ｍ􀅰Ｋ) [６]ꎮ 但石墨膜力学性能较

差ꎬ在实际应用过程中不能起到支撑载荷的作用ꎬ
很难直接用于散热材料ꎮ 针对此问题ꎬ黄宇[７] 将

石墨膜作为增强相引入到铝基复合材料中ꎬ为高

导热石墨 /铝复合材料提供新的构型设计与方法ꎮ
此外ꎬ为了获得高性能石墨膜 /铝复合材料ꎬ张福

尹[８]研究了基体中 Ｓｉ 含量对复合材料微观组织

和性能的影响ꎬ结果表明ꎬ随着基体合金中 Ｓｉ 的
质量分数增加ꎬ复合材料热导率降低ꎬ而层间剪切

强度得到提高ꎮ 常靖[９] 对石墨膜进行碳纳米管

(ＣＮＴｓ)和碳化硅纳米线(ＳｉＣｎｗｓ)表面改性ꎬ采
用压力浸渗技术制备出石墨膜 /铝、碳纳米管 － 石

墨膜 /铝和碳化硅纳米线 － 石墨膜 /铝三种高导热

铝基复合材料ꎬ结果表明ꎬ石墨膜表面 ＣＮＴｓ 和

ＳｉＣｎｗｓ 的原位引入能有效解决石墨膜与金属铝

界面相容性差的问题ꎬ使得 Ｘ、Ｙ 方向热导率分别

提高了 ３３％ 和 ７％ ꎬ Ｚ 方向热导率分别提高了

２２５％和 ７５％ ꎬ层间剪切强度也得到明显提高ꎮ 佟

兴宇[１０] 对比了放电等离子烧结与流延成型 ＋ 压

力浸渗制备方法对复合材料显微组织和热性能的

影响ꎬ结果表明ꎬ流延成型 ＋ 压力浸渗工艺参数可

调控范围更好ꎬ层状结构完整ꎬ石墨膜体积分数为

２０％时ꎬ导热性能与理论值接近ꎮ
本文将石墨膜与铝箔通过铺层的形式进行真

空热压烧结ꎬ制备出石墨膜 /铝复合材料ꎬ对其组

织和性能进行研究ꎮ 首先ꎬ通过优化真空热压烧

结工艺参数ꎬ研究真空热压烧结后复合材料界面

微观形貌ꎬ分析烧结温度、热压压力和保温时间对

石墨膜 /铝复合材料微观组织的影响ꎮ 然后ꎬ在较

佳的工艺条件下制备出不同体积分数的石墨膜 /
铝复合材料ꎬ分析石墨膜体积分数对复合材料导

热性能的影响ꎮ

１　 实验部分

１. １　 实验材料

纯铝箔(纯度为 ９９􀆰 ９％ ꎬ琪睿金属材料有限

公司)作为复合材料基体ꎬ厚度分别为 ３００、１００、
５０ 和 ３０ μｍꎻ石墨膜(纯度为 ９９􀆰 ９％ ꎬ昆山玉山镇

电子材料厂)作为增强相ꎬ厚度约为 ５０ μｍꎮ 为去

除铝箔表面氧化膜和石墨膜表面无定形碳ꎬ使用

的试剂有氢氧化钠(天津市大茂化学试剂厂)、浓
硝酸、丙酮(国药集团化学试剂有限公司)、无水

乙醇(天津市富宇精细化工有限公司)ꎮ
图 １(ａ)为石墨膜表面和截面形貌ꎬ可见石墨

膜宏观上光滑平整ꎬ但微观上能观察到条纹和褶

皱ꎻ图 １(ｂ)为石墨膜的 Ｘ 射线衍射图(ＸＲＤ)ꎬ只
检测到石墨的衍射峰ꎬ且衍射峰强度很高ꎬ说明所

选用的石墨膜具有较高的纯度和结晶度ꎮ

图 １　 石墨膜的表征

Ｆｉｇ. １　 Ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎｓ ｏｆ ｇｒａｐｈｉｔｅ ｆｉｌｍ

１. ２　 复合材料制备

复合材料制备在真空钼丝热压烧结炉(ＺＲ￣６￣
８Ｙ 型ꎬ上海晨华科技股份有限公司)中进行ꎮ 首

先将预处理的石墨膜与铝箔逐层交替排布于

ϕ５０ ｍｍ 的热压模具中ꎬ为便于脱模ꎬ在热压模具

与实验材料之间铺一层石墨纸ꎻ然后以６ ℃ / ｍｉｎ
的升温速率进行梯度升温ꎬ达到烧结温度时施加

热压压力ꎬ保温保压一段时间后ꎬ随炉冷却ꎬ得到

石墨膜 /铝复合材料ꎮ
１. ３　 性能测试与表征

使用光学显微镜(２００ＭＡＴ 型ꎬ卡尔蔡司光学
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有限公司)和扫描电子显微镜(Ｓ￣３４００ 型ꎬ日本日

立)观察复合材料微观形貌ꎮ 利用阿基米德排水

法测量石墨膜 /铝复合材料的密度并计算致密度ꎮ
使用 Ｘ 射线衍射仪(Ｒｉｇａｋｕ Ｕｌｔｉｍａ ＩＶ 型ꎬ日本理

学)对石墨膜和复合材料进行成分检测ꎬ快速扫描

角度为 １０° ~ ９０°ꎬ扫描速度为 １０(°) / ｍｉｎꎻ慢速扫

描角度为 ３０° ~ ３７°ꎬ扫描速度为 ２(°) / ｍｉｎꎮ 慢速

扫描的目的是检测复合材料是否存在界面产物ꎮ
使用激光导热仪(ＬＦＡ４２７ 型ꎬ德国耐驰)对室温

下复合材料面内热导率进行测试ꎬ试样直径为 ２３
ｍｍꎬ厚度为 ２ ｍｍꎮ

２　 结果与讨论

２. １　 烧结温度的影响

烧结温度是真空热压烧结的关键工艺参数之

一ꎮ 为了探究烧结温度对复合材料微观组织和性

能的影响ꎬ在热压压力 (５０ ＭＰａ) 和保温时间

(１００ ｍｉｎ)一定时ꎬ通过改变烧结温度制备出不同

的复合材料ꎬ采用扫描电子显微镜对复合材料的

微观组织形貌进行测试ꎬ结果如图 ２ 所示ꎮ
由图 ２(ａ)可见ꎬ当烧结温度为 ６２０ ℃时ꎬ界

面处出现局部脱粘现象ꎬ说明在该温度下制备的

复合材料界面结合强度较低ꎻ当烧结温度升高至

６４０ ℃时ꎬ界面处没有观察到明显缝隙ꎬ界面结合

强度较好ꎬ如图 ２ ( ｂ) 所示ꎻ当烧结温度升高至

６５５ ℃时ꎬ复合材料界面继续保持良好结合ꎬ如图

２(ｃ)所示ꎮ 表明烧结温度对石墨膜 /铝复合材料

界面微观组织影响明显ꎬ复合材料在 ６４０ ~ ６５５ ℃
范围内结合良好ꎮ
　 　 石墨膜与铝在较高的烧结温度下会在界面处

发生化学反应ꎬ形成 Ａｌ４Ｃ３ 化合物ꎬＡｌ４Ｃ３ 是脆性

相且容易水解ꎬ其存在会导致界面结合强度降低ꎮ
为进一步分析烧结温度对复合材料界面的影响ꎬ
确定是否有界面产物生成ꎬ对不同烧结温度下制

备的复合材料进行 ＸＲＤ 物相分析ꎬ如图 ３ 所示ꎮ
　 　 图 ３(ａ)中只观察到铝和石墨的衍射峰ꎬ没有

检测到 Ａｌ４Ｃ３ꎬ这可能是因为 Ａｌ４Ｃ３ 相的含量很

少ꎬ在较大的扫描速率下很难被检测到ꎮ 对石墨

膜 /铝复合材料在 Ａｌ４Ｃ３ 特征峰的区间 ３０° ~ ３７°
进行低速扫描ꎬ如图 ３(ｂ)所示ꎬ同样没有检测到

界面产物 Ａｌ４Ｃ３ 的衍射峰ꎬ说明在 ６２０ ~ ６５５ ℃温

度范围内进行真空热压烧结ꎬ界面没有 Ａｌ４Ｃ３ 生

成或者生成的 Ａｌ４Ｃ３ 很少ꎬ超出了 ＸＲＤ 的检测

范围ꎮ

图 ２　 烧结温度对复合材料微观形貌的影响

Ｆｉｇ. ２　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｓｉｎｔｅｒｉｎｇ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｏｎ ｔｈｅ
ｍｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

　 　 为进一步确定烧结温度ꎬ 对 ６２０ ~ ６５５ ℃制

备的石墨膜 /铝复合材料进行致密度测试ꎬ研究烧

结温度对复合材料致密度的影响ꎬ如图 ４ 所示ꎮ
　 　 由图 ４ 可见ꎬ烧结温度从 ６２０ ℃ 增加到

６５５ ℃时ꎬ复合材料致密度先增加后降低ꎬ６４０ ℃
时致密度最大ꎬ其值为 ９９􀆰 ４％ ꎮ 金鹏等[１１] 在研究

热压烧结温度对 ＳｉＣ 颗粒增强铝基复合材料微观

组织和性能的影响时ꎬ也出现了致密度先增加后

降低现象ꎮ 这可能是由于 ６５５ ℃接近纯铝熔点ꎬ
铝的变形能力增强ꎬ在热压压力的作用下ꎬ少量的

铝进入模具间隙形成“飞边”ꎬ导致复合材料中铝

的含量降低ꎬ使复合材料理论密度偏小ꎬ从而导致

复合材料致密度降低ꎮ 为使复合材料具有较好的

界面结合强度和较高的致密度ꎬ选择 ６４０ ℃作为

石墨膜 /铝复合材料真空热压烧结的热压温度ꎮ
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图 ３　 不同烧结温度下复合材料 ＸＲＤ 物相分析结果

Ｆｉｇ. ３　 ＸＲＤ ｐａｔｔｅｒｎｓ ｏｆ ｔｈｅ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ ａｔ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓｉｎｔｅｒｉｎｇ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ

图 ４　 烧结温度对复合材料致密度的影响

Ｆｉｇ. ４　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｓｉｎｔｅｒｉｎｇ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｏｎ ｔｈｅ
ｄｅｎｓｉｆｉｃａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

２. ２　 热压压力的影响

提高热压压力不仅有利于复合材料致密化ꎬ
而且有控制增强相取向的作用ꎬ通常热压压力为

３０ ~ ６０ ＭＰａꎮ 当热压压力为 ５５ ＭＰａ 时ꎬ石墨膜内

部出现局部脆性断裂和重排现象[１２ － １３]ꎬ使石墨膜

的取向性和增强效果降低ꎮ 此外ꎬ热压压力过高

导致铝溢出严重ꎬ使复合材料性能趋于不稳定ꎮ
本实验研究 ３０ ~ ５０ ＭＰａ 的热压压力对复合材料

的影响ꎮ
图 ５ 为 ６４０ ℃ 时在不同热压压力下保温

１００ ｍｉｎ制备的石墨膜 /铝复合材料界面微观形

貌ꎮ 由图 ５ 可见ꎬ随着热压压力的增高ꎬ复合材料

界面从局部脱粘向良好结合转变ꎬ界面缺陷得到

改善ꎮ

图 ５　 不同热压压力下复合材料微观形貌

Ｆｉｇ. ５　 Ｍｉｃｒｏｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ ｏｆ ｔｈｅ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ ｕｎｄｅｒ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｈｏｔ ｐｒｅｓｓｉｎｇ ｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

　 　 图 ６ 为不同热压压力下复合材料的致密度对

比图ꎮ 随着热压压力从 ３０ ＭＰａ 增加到 ５０ ＭＰａꎬ
复合材料致密度从 ９８􀆰 ７％ 增加到 ９９􀆰 ４％ ꎮ 这说

明热压压力的增高有利于使复合材料致密化ꎮ 这

一结果与图 ５ 所示的界面微观形貌相一致ꎮ 为获

得高性能石墨膜 /铝复合材料ꎬ选择 ５０ ＭＰａ 作为

石墨膜 /铝复合材料真空热压烧结的热压压力ꎮ
２. ３　 保温时间的影响

保温时间不同ꎬ复合材料界面结合和界面反

应程度也会变化ꎮ 通常在没有界面产物生成的情
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图 ６　 热压压力对复合材料致密度的影响

Ｆｉｇ. ６　 Ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｈｏｔ ｐｒｅｓｓｉｎｇ ｐｒｅｓｓｕｒｅ ｏｎ ｔｈｅ
ｄｅｎｓｉｆｉｃａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

况下ꎬ延长保温时间会增加界面扩散距离ꎬ从而促

进良好界面成键ꎬ提高界面结合强度[１４]ꎮ
　 　 图 ７ 为烧结温度为 ６４０ ℃ 和热压压力为

５０ ＭＰａ时ꎬ不同保温时间下制备的石墨膜 /铝复合

材料 ＸＲＤ 图ꎮ

图 ７　 不同保温时间下复合材料 ＸＲＤ
Ｆｉｇ. ７　 ＸＲＤ ｐａｔｔｅｒｎｓ ｏｆ ｔｈｅ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ ｕｎｄｅｒ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｉｎｓｕｌａｔｉｏｎ ｔｉｍｅｓ

　 　 图 ７(ａ)中只检测到铝和石墨的衍射峰ꎬ没有

检测到 Ａｌ４Ｃ３ 的峰ꎮ 对复合材料在 Ａｌ４Ｃ３ 特征峰

的衍射角区间 ３０° ~ ３７°进行低速扫描ꎬ如图 ７(ｂ)
所示ꎬ在保温时间为 ５０ ~ １００ ｍｉｎ 时没有检测到

Ａｌ４Ｃ３ 特征峰ꎬ保温时间增加到 １５０ ｍｉｎꎬ检测到

Ａｌ４Ｃ３ 的(０１５)特征峰ꎬ说明保温时间为 １５０ ｍｉｎ
时ꎬ有界面产物 Ａｌ４Ｃ３ 生成ꎮ

图 ８ 为保温时间在 ５０ ~ １５０ ｍｉｎ 时制备的石

墨膜 /铝复合材料致密度对比图ꎮ 随着保温时间

从 ５０ ｍｉｎ 增加到 １００ ｍｉｎꎬ复合材料致密度从

９８􀆰 ６％增加到 ９９􀆰 ４％ ꎬ当保温时间继续增加到

１５０ ｍｉｎꎬ复合材料致密度没有明显变化ꎮ 主要原

因是ꎬ随着保温时间的增加ꎬ复合材料界面缺陷得

到改善ꎬ使得复合材料致密化ꎮ 当达到最佳保温

时间以后ꎬ保温时间对复合材料致密度的影响很

小ꎮ 因此ꎬ选择 １００ ｍｉｎ 作为石墨膜 /铝复合材料

真空热压烧结的保温时间ꎮ

图 ８　 保温时间对复合材料致密度的影响

Ｆｉｇ. ８　 Ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｉｎｓｕｌａｔｉｏｎ ｔｉｍｅ ｏｎ ｔｈｅ
ｄｅｎｓｉｆｉｃａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

２. ４　 体积分数的影响

图 ９ 为不同体积分数的石墨膜 /铝复合材料

金相图片ꎬ可见ꎬ复合材料均具有预期设计的构型

结构ꎬ石墨膜和铝箔沿复合材料面内方向交替排

布ꎮ 石墨膜和铝箔界面结合良好ꎬ没有发现界面

脱粘现象ꎮ
图 １０ 为不同体积分数的石墨膜 /铝复合材料

密度与致密度对比图ꎮ 随着石墨膜体积分数的增

加ꎬ复合材料密度逐渐下降ꎬ而致密度先增加后下

降ꎬ其原因可能是由于石墨膜体积分数的增加ꎬ使
得复合材料界面增多ꎬ石墨膜与铝润湿性较差导

致复合材料界面存在局部缺陷ꎬ致密度降低ꎮ 当

石墨膜体积分数为 ３０％时ꎬ致密度最大ꎮ
　 　 热导率是石墨膜 /铝复合材料的关键性能评

价指标ꎬ石墨膜体积分数是影响复合材料热导率

的重要因素ꎮ 不同体积分数石墨膜 /铝复合材料

面内热导率如图 １１ 所示ꎮ 由图 １１ 可知ꎬ随着复

合材料中石墨膜体积分数的增加ꎬ复合材料的面

内热导率呈先增加后下降趋势ꎮ 当石墨膜体积分
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图 ９　 不同体积分数石墨膜 /铝复合材料金相图片

Ｆｉｇ. ９　 Ｍｅｔａｌｌｏｇｒａｐｈｉｃ ｉｍａｇｅｓ ｏｆ ｇｒａｐｈｉｔｅ ｆｉｌｍ / ａｌｕｍｉｎｕｍ
ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｖｏｌｕｍｅ ｆｒａｃｔｉｏｎｓ

数为 ３０％时复合材料的面内热导率达到最大值ꎬ
为２１９􀆰 ７１ Ｗ/ (ｍ􀅰Ｋ)ꎬ相较于纯铝基体的热导率

(２１７􀆰 ７ Ｗ/ (ｍ􀅰Ｋ))略有提升ꎮ 造成复合材料面

内热导率降低主要有两方面原因:一是石墨膜虽

然具有较高的面内热导率ꎬ但其体积分数的增加

使得复合材料界面增多ꎬ而且石墨膜与铝的界面

结合能力和润湿性都较差ꎬ导致界面热阻增加ꎬ阻
碍了电子的热运动ꎬ使得面内热导率较低ꎻ二是复

合材料在测试过程中容易被氧化ꎬ氧化铝的存在也

会对电子的热运动产生严重的阻碍ꎬ降低材料的导

热性能ꎮ

图 １０　 体积分数对复合材料致密度的影响

Ｆｉｇ. １０　 Ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｖｏｌｕｍｅ ｆｒａｃｔｉｏｎ ｏｎ ｔｈｅ ｄｅｎｓｉｔｙ
ｏｆ ｔｈｅ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

图 １１　 不同体积分数石墨膜 /铝复合材料面内热导率

Ｆｉｇ. １１　 Ｉｎ￣ｐｌａｎｅ ｔｈｅｒｍａｌ ｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙ ｏｆ ｇｒａｐｈｉｔｅ ｆｉｌｍ /
ａｌｕｍｉｎｕｍ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｖｏｌｕｍｅ ｆｒａｃｔｉｏｎｓ

３　 结论

采用真空热压烧结技术制备了石墨膜 /铝复

合材料ꎬ并对复合材料的制备工艺和性能进行研

究ꎬ得到以下结论ꎮ
１)石墨膜与铝箔沿复合材料面内方向交替排

布ꎬ构型符合预期设计方案ꎮ
２)研究烧结温度、热压压力和保温时间对石

墨膜 /铝复合材料性能的影响ꎬ得出较佳的工艺条

件ꎬ即烧结温度为 ６４０ ℃ꎬ热压压力为 ５０ ＭＰａꎬ保
温时间为 １００ ｍｉｎꎮ

３)石墨膜体积分数为 ３０％时ꎬ面内热导率最

大ꎬ为 ２１９􀆰 ７１ Ｗ/ (ｍ􀅰Ｋ)ꎮ
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