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摘  要：针对石墨烯与铝的界面润湿性差、不易均匀分散等问题，利用超声和机械搅拌方法分散粉体，并采用放

电等离子烧结工艺制备成型石墨烯铝材料。借助扫描电镜(SEM)、透射电镜(TEM)、电子万能试验机、导电率测

量仪、激光导热仪等设备对石墨烯铝材料的微观组织力学性能和物理性能进行研究，重点探讨镀镍石墨烯的加入

对纯铝的力学性能和物理性能的影响。结果表明：采用超声分散和机械搅拌相结合的方法可使镀镍石墨烯均匀分

散在纯铝中；随着镀镍石墨烯的含量从 0%增加到 0.87%(质量分数)，石墨烯铝材料的抗拉强度、硬度、导电率和

热导率均显著提升；当镀镍石墨烯含量为 0.87%时，石墨烯铝材料的抗拉强度达到 194MPa，硬度 52HB，相对于

纯铝放电等离子烧结试样分别提高了 168%和 23%；石墨烯铝材料的导电率达到 48.5%IACS，热导率为

193.4W/(Kꞏm)。石墨烯表面镀镍处理有利于石墨烯与铝二者的界面结合，提升其强度和硬度，但界面处过多的镍

会降低石墨烯铝材料的导电率。 
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    随着现代工业的发展，传统的导电导热材料如铜、

铝及其合金已经逐渐不能满足航空、航天、轨道交通、

电力电子等领域的需要，其对高强、高韧、高导的先进

材料或新型复合材料的需求日益强烈。石墨烯是一种二

维结构材料，具有非常优异的力学与物理性能，如拉伸

强度高达 130 GPa，电子迁移率超过 15000 cm2/(Vꞏs)，

导热系数高达 5300 W/(mꞏK)，作为增强相材料来制备

高强、高导金属基复合材料将极具应用前景[1−5]。 

    石墨烯铝材料又称为石墨烯/铝复合材料、石墨烯

强化铝合金或铝基烯合金，因其具有较高的强度和韧

性以及较高的导电率和热导率等性能特点成为了近年

来的研究热点[6−8]。邹高鹏等[9]用超声和电化学相结合

的方法制备出微纳石墨烯片，然后采用粉末冶金的方

法制备出了含 0.2%石墨烯的铝合金复合材料；结果发

现，复合材料的抗蠕变性能显著提高，保载阶段平均

蠕变度降低了 45%。BASTWROS 等[10]采用半固态烧

结的方法制备出了含 1%石墨烯的铝基复合材料，结

果发现，球磨时间达到 90 min 时，复合材料抗弯强度

比 6061 铝合金的提高了 43%。YAN 等[11]采用热等静

压的方法制备出含 0.5%石墨烯的铝基复合材料，其抗

拉强度比纯铝的提高了 25%，屈服强度提高了 50%，

且其伸长率和纯铝的基本相当。尽管石墨烯铝材料表

现出较高的性能和非常好的应用前景，但目前关于石

墨烯铝材料的研究仍然存在着一些问题，需要深入研

究，如石墨烯和铝润湿性差，界面结合强度较低；固态

法制备成型过程中粉体难分散均匀；液态法制备过程中

石墨烯易与铝合金发生界面反应[12−15]。另外，石墨烯

对铝合金物理性能的影响及其相关机理尚不明晰。 

    本文针对石墨烯与铝合金材料界面润湿性差且难

分散均匀等问题，采用石墨烯表面镀镍处理，通过超

声分散和机械搅拌相结合的工艺将镀镍石墨烯和铝粉

混合均匀，获得石墨烯均匀分散的石墨烯铝材料预制

体，并采用放电等离子烧结(SPS)工艺制备成型石墨 

烯铝材料。通过对石墨烯铝材料的微观组织、力学性

能和物理性能测试分析，总结石墨烯铝材料的力学性

能和物理性能随石墨烯含量的变化规律。 
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1  实验 

 

1.1  实验材料 

    本实验使用河南省远洋粉体科技股份有限公司生

产的微细球形铝粉作为基体材料，铝粉粒度 1~2 μm，

纯度≥99.75%，主要成分及含量见表 1。所用石墨烯

为表面镀镍处理之后的改性石墨烯。镀镍石墨烯是由

石墨烯微粉化学镀镍得到，是将表面活化之后的石墨

烯和镀镍溶液混合超声，并高温水浴加热反应一段时

间得到。并由硫碳分析法测得镀镍石墨烯中 C 含量为

31.46%。图 1 所示为原料铝粉和改性石墨烯的 SEM

像。其中，图 1(a)所示为纯铝粉，呈球形，分散均匀；

图 1(b)所示为改性石墨烯，呈片状，表面的白点为镍。 

 

表 1  纯铝粉的主要成分 

Table 1  Main components of pure aluminum powder (mass 

fraction, %) 

Cu Fe Si O Al 

≤0.015 ≤0.20 ≤0.20 ≤0.10 Bal. 

 

 
图 1  原料铝粉和改性石墨烯的 SEM 像 

Fig. 1 SEM images of aluminum powders (a) and Ni-graphene 

(b) 

 

1.2  实验方法 

    本实验中石墨烯铝材料采用放电等离子烧结(SPS)

工艺制备成型，共分为 5 组试样(石墨烯质量分数分别

为 0%、0.26%、0.52%、0.87%、2.10%；分别对应为

图 2 中试样 1、2、3、4 和 5)。首先将表面镀镍处理

后的石墨烯在无水乙醇中超声分散 1h，然后加入纯铝

粉进行机械搅拌 6h，分散均匀之后将浆料过滤、烘干，

得到石墨烯均匀分散的石墨烯铝预混粉体。将不同质

量配比的石墨烯铝预混粉体装进直径 60 mm 的石墨

模具，在真空环境下，施加 30~50 MPa 的压力，在

540℃的烧结温度下进行放电等离子烧结，制备出    

d 60 mm×16 mm 的石墨烯铝材料，如图 2 所示。 

 

 

图 2  石墨烯铝材料试样照片 

Fig. 2  Photo of aluminum/graphene composites 

 

    采用QUANTA FEG250型扫描电子显微镜观察石

墨烯铝材料粉体和试样中的石墨烯形貌特征及拉伸断

口形貌。采用 FEI TECNAL G2 S-TWIN F20 型透射电

子显微镜观察石墨烯铝材料中石墨烯和铝基体的界面

特征，加速电压 200 kV。使用 HB−3000 型布氏硬度

计测量试样硬度，压头选用直径 5 mm 的淬火钢球，

载荷 2500 N，保压时间 30 s。室温拉伸性能测试在岛

津 AG−X 100 kN 型万能材料试验机上完成，加载速率

为 0.3 mm/min。导电率使用德国 SIGMATEST2.069 型

便携式导电率测量仪进行测量，热导率使用

NETZSCHLFA−447 型激光导热仪进行测量。 

 

2  结果与分析 

 

2.1  显微组织特征 

    图 3 所示为表面镀镍石墨烯铝材料粉体扫描电镜

照片。从图 3 可以看出，与铝粉混合之后的石墨烯还

保留着二维片状结构，片层厚度和混合之前的石墨烯

(见图 1)相比有所减薄。推测石墨烯的减薄是由于石墨

烯在无水乙醇中超声震荡，在外力的作用下，片层之

间的范德华力遭到破坏，石墨烯层数减小；在随后的

机械搅拌过程中，铝颗粒对石墨烯产生撞击、剪切等
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作用，再次破坏了石墨烯片层之间的范德华力，使石

墨烯片较为均匀地分散在铝粉中，但是目前还没有直

接证据证明该分析结果。同时，实验中所用的石墨烯

进行了表面镀镍处理，改善了石墨烯和铝粉的相容性，

并且提高了石墨烯的密度，使石墨烯和铝粉密度差减

小，利于石墨烯在铝粉当中的均匀分散。 

 

 
图 3  石墨烯铝材料粉体 SEM 像 

Fig. 3  SEM image of aluminum/graphene composites powder 

 

    图 4 所示为典型的石墨烯铝材料的 SEM 像。其

中黑色区域为石墨烯，由图 4(b)可知白色区域为镍扩

散区。可见试样中石墨烯仍保持二维片状结构，在制

备过程中没有被破坏。镀镍石墨烯片在铝基体中分布

均匀，未发现有明显的团聚现象。另外，由于本文中

采用的烧结温度较低，致密化程度不够，所制备的石

墨烯铝材料中存在一定的孔隙率。 

 

 

图 4  石墨烯铝材料的 SEM 像 

Fig. 4  SEM images of aluminum/graphene composites:    

(a) Aluminum/graphene composites; (b) EDS analysis results 

    图 5 所示为石墨烯铝材料中石墨烯的形貌、分布

及石墨烯−铝界面的 TEM 像。从图 5(a)中可以看出，

透射电镜下的石墨烯呈半透明状，包覆在铝基体表面。

这与颗粒或者碳纳米管增强铝基复合材料的 TEM 特

征不同，这些弥散分布的二维石墨烯片层和复合材料

接触面积较大，可改善界面传载效果。从图 5(b)可以

看出，改性石墨烯主要分布于界面处，可阻碍复合材

料发生变形，提高复合材料的强度。图 5(b)中 1 处颜

色较深区域主要含 Al 和 Ni 元素，为镍和铝扩散结合

区域，其中少量 Fe 元素为原料及混粉过程中的杂质元

素，可见石墨烯表面镀镍，金属镍与铝的相容性较好，

促进了镀镍石墨烯在铝基体中的分散结合。但是，本

文中的石墨烯也存在部分团聚现象，如图 5(d)所示。

对比图 5(c)和(d)可知，石墨烯含量的增加会导致粉体

团聚、孔隙率提高。石墨烯−铝的界面 HRTEM 分析(见

图 5(d)中插图)表明，石墨烯和铝镍之间形成了扩散结

合层，而不是简单的机械结合，这样的界面结合大大

提高了石墨烯和铝基体之间的界面结合强度，提升材

料的性能。此外，在透射电镜观察中并未发现该试验

制备的石墨烯铝材料中存在 Al4C3。 

 

2.2  石墨烯铝材料的力学性能 

图 6(a)给出了石墨烯铝材料的抗拉强度随石墨烯

含量和材料致密度变化关系曲线。从图 6(a)中可以看

出，石墨烯的加入大幅度提高了纯铝基体的强度。当

石墨烯的质量分数达到 0.87%时，石墨烯铝材料的抗

拉强度达到 194MPa，较纯铝提高 168%。随着石墨烯

含量的进一步增加，石墨烯铝材料的抗拉强度缓慢提

升。石墨烯铝材料的硬度随石墨烯含量和材料致密度

变化关系曲线如图 6(b)所示。从图 6(b)中可以看出，

石墨烯的加入也提高了纯铝的硬度。当镀镍石墨烯的

含量达到 0.87%时，石墨烯铝材料的硬度达到 52HB，

较纯铝提高 23%。 

与以往的研究结果相似，本文中少量石墨烯的加

入就实现了纯铝合金的抗拉强和和硬度的大幅度增

加，随着石墨烯含量的继续增加，材料的性能并没有

得到更大改善。图 7 所示为不同石墨烯含量石墨烯铝

材料典型拉伸断口的 SEM 像。从图 7 中可以看出，

石墨烯保持片状结构嵌入铝基体内，复合材料断裂之

后石墨烯仍保持片状结构，可见通过超声和机械搅拌

相结合的方法可以均匀分散镀镍石墨烯，并且不破坏

石墨烯的二维层状结构。分析认为：石墨烯本身强度

较高，抗拉强度可达到 130 GPa，远高于铝基体的，

石墨烯表面的镍和铝形成扩散结合层，增强了石墨烯

和铝基体的结合强度，而石墨烯和铝之间良好的界面 
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图 5  石墨烯铝材料中石墨烯的形貌及石墨烯−铝界面 TEM 像 

Fig. 5  Morphologies of graphene and TEM images of graphene-aluminum inter face of aluminum/graphene composites (Content of 

graphene: (a), (c) 0.52%; (b), (d) 2.10%): (a) Morphologies of graphene; (b) Distribution of graphene;(c) Microstructures of 

composites;(d) Interface characteristics of aluminum/graphene composites 

 

结合可以有效传递载荷。因此，在石墨烯铝材料中均

匀分散的石墨烯可以大幅提升材料的抗拉强度和硬

度。图 6(c)与图 6(d)所示为本试验制得的石墨烯铝材

料强度、硬度和部分文献中的石墨烯铝材料强度、硬

度对比，结果可知，与压力浸渗方法制备出石墨烯增

强 Al20Si 复合材料(强度值为 214MPa)及热挤压后的

石墨烯增强铝基复合材料(抗拉强度为 225 MPa，硬度

值为 135HB)[20]相比，本文中的石墨烯铝材料的抗拉

强度和硬度值还有较大的提升空间。 

 

2.3  石墨烯铝材料的物理性能 

图 8(a)所示为石墨烯铝材料的导电率随镀镍石墨

烯含量变化曲线。从图 8(a)可以看出，添加少量石墨

烯即可显著改善石墨烯铝材料的导电性能，当石墨烯

含量达到 0.87%时，石墨烯铝材料的导电率达到峰值

48.5%IACS，当石墨烯的含量高于 0.87%时，石墨烯

铝材料的导电性能逐渐降低。研究表明，石墨烯是目

前已知的室温导电率最高的材料；对于铝基复合材料，

导电率的影响因素有增强相的种类和含量，基体本身

的晶粒尺寸和晶体缺陷等。总的来说，石墨烯铝材料

的导电率是由以下因素综合作用：石墨烯的导电率高

于基体铝的，有利于石墨烯铝材料导电率的提升，这

是石墨烯含量较低时影响石墨烯铝材料导电率增加的

主要因素；石墨烯的加入阻碍烧结过程中复合材料的

晶粒长大，晶粒细化增加界面对电子的散射，降低材

料的导电率；石墨烯含量增大，易造成石墨烯团聚，

团聚的多层石墨烯会降低石墨烯铝材料的导电率，这

是石墨烯含量较高时石墨烯铝材料导电率有所降低的

主要原因；复合材料内部的微孔等组织缺陷也会降低

材料的导电率。和其他文献中制备的石墨烯铝材料相
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比，本实验中制备的石墨烯铝材料导电性能没有到达

预期效果。分析认为镍的导电性能较差，石墨烯铝材

料中界面存在较多的镍降低了材料的导电性能。 

图 8(b)所示为石墨烯铝材料的热导率随石墨烯含

量的变化曲线。可见，仅加入 0.26%石墨烯的石墨烯

铝材料导热性能相对纯铝就大幅增加，热导率可达到

193.7 W/(mꞏK)；当石墨烯含量大于 0.87%时，石墨烯

铝材料的导热性能又稍有降低。分析认为：由于增强 

 

 
图 6  石墨烯铝材料的力学性能随石墨烯含量变化关系 

Fig. 6  Change of mechanical properties with graphene content of aluminum graphene: (a) Tensile strength; (b) Hardness;        

(c) Contrast of tensile strength in different literature; (d) Contrast of hardness in different literature 

 

 
图 7  石墨烯铝材料的拉伸试样断口 SEM 像 

Fig. 7  Fracture SEM images of aluminum/graphene composites: (a), (b) 0.87% graphene; (c), (d) 2.10% graphene 



                                           中国有色金属学报                                              2019 年 4 月 

 

714
 
 

 
图 8  石墨烯铝材料的物理性能随石墨烯含量变化关系 

Fig. 8  Change of physical properties with graphene content: 

(a) Electronic conductivity; (b) Thermal conductivity 

 

体石墨烯的导热性能强于基体铝的，少量石墨烯的加

入即可大幅提高石墨烯铝材料的热导率。随着石墨烯

片层厚度的增加，声子散射发生改变，当石墨烯达到

一定厚度时，石墨烯的导热性甚至会降低到石墨的程

度，因此，随着石墨烯含量的增加，石墨烯团聚严重

片层厚度增加，石墨烯铝材料的热导率又会逐渐降低。

相对其他工艺和材料成分的石墨烯铝材料，本文中石

墨烯片层分散均匀，界面结合良好，导致石墨烯铝材

料的热导率较高。 

 

3  结论 

 

    1) 表面镀镍处理的石墨烯易于分散且与纯铝基

体界面结合良好；超声和机械搅拌方法可以有效分散

石墨烯和纯铝粉体，获得混合均匀的石墨烯铝预混粉

体。 

    2) 放电等离子烧结工艺可以有效制备成型石墨

烯铝材料，其低温、快速烧结成形工艺特点使得石墨

烯二维片层结构不被破坏，同时避免了 Al4C3 等界面

产物的生成。 

    3) 少量石墨烯的加入可大幅提升石墨烯铝材料

的抗拉强度，当石墨烯含量为 0.87%时，石墨烯铝材

料的抗拉强度达到 194 MPa，硬度达到 52HB，相对于

纯铝粉末烧结试样的分别提高 168%和 23%。 

    4) 石墨烯铝材料具有高的导电率和热导率。

0.87%的石墨烯铝材料的导电率可达到 48.5%IACS，

热导率达到 193.4W/(K∙m)，但界面处过多的金属镍会

降低石墨烯铝材料的导电率。 
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composites prepared via spark plasma sintering 
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Abstract: In order to solve the problem of poor interfacial wettability and difficult to disperse uniformly of graphene and 

aluminum, the ultrasonic and mechanical stirring were used to disperse powder, and the spark plasma sintering was 

employed for the fabrication of the aluminum/graphene composites. In order to investigate the influence of Ni-graphene 

content on the microstructure and properties of aluminum/graphene composites, the microstructure and properties were 

characterized and determined by scanning electron microscopy(SEM), transmission electron microscopy (TEM), 

electronic universal testing machine, conductivity measuring instrument, and thermal conductivity tester. The results 

show that ultrasonic dispersion and mechanical agitation can make Ni-graphene uniformly disperse in pure aluminum 

matrix. With the content of Ni-graphene increases from 0% to 0.87%, all of the tensile strength, hardness, electrical 

conductivity and thermal conductivity of aluminum/graphene composites are significantly improved. The tensile strength 

of the composites reinforced with 0.87% Ni-graphene can reach 194 MPa, and the hardness is 52 HB, which are increased 

by 168% and 23% compared with those of the pure aluminum prepared via spark plasma sintering, respectively. The 

conductivity of the composites can reach 48.5%IACS and the thermal conductivity is 193.4 W/(K∙m). The Ni-graphene is 

beneficial for the interface bonding between graphene and aluminum alloy, so, the strength and hardness of the 

composites can be enhanced. However, too much nickel at the interface will reduce the conductivity of 

aluminum/graphene composites. 

Key words: graphene; spark plasma sintering; microstructures; property 
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