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摘  要：针对石墨/铜基复合材料存在烧结膨胀的特点，提出用粉末压制、真空热压烧结和热挤压相结合的致密化

工艺。为给后续的烧结提供相对密度较高、质量好的冷压坯，采用刚性模常温单向压制方法研究高能球磨

3%C-Cu(质量分数)粉末的压制压力与相对密度的关系，用黄培云压制理论考察球磨粉末的压制特性。用扫描电镜

和场发射扫描电镜分别研究高能球磨粉末的微观组织和微区成分。结果表明，压制压力相同时，粉末压坯相对密

度随高能球磨时间的延长而逐渐减小。高能球磨时间相同时，粉末压坯相对密度随压制压力的增加而增大。随着

高能球磨时间的延长，粉末体越来越难压制。压制压力和保压时间分别为 700 MPa 和 30 s 时，所得粉末压坯的质

量较好。 
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Abstract: Aiming at intrinsic characteristics of sintering expansion for sintering billets, the process of powder 

compacting followed by vacuum hot pressed sintering and hot extrusion was put forward to densitify the composite 

powders. To provide higher relative density and high quality billets for subsequent sintering, the relation curves of 

pressed compacts prepared by high-energy mechanical milling 3%C-Cu (mass fraction) powders about relative density vs 

compacting pressure were achieved by means of one-direction pressing with rigid mould at room temperature. Cold 

compactability of these powders was investigated with HUANG Pei-yun’s log-log powder compacting theory. 

Microstructures and microzone composition of high-energy mechanical milling 3%C-Cu powders were analyzed with 

scanning electron microscope and field emission scanning electron microscope. The results show that when the 

high-energy mechanical milling time increases, the relative density of pressed compact decreases gradually under the 

same compacting pressure. The relative density of pressed compacts, which were prepared by high-energy milling 

3%C-Cu powders with the same high-energy mechanical milling time, increases with increasing compacting pressure. It 

is more and more difficult for high-energy milling 3%C-Cu powders to be compacted when prolonging high-energy 

mechanical milling time. Pressed compacts with better quality can be obtained when compacting pressure and dwell time 

are 700 MPa and 30 s, respectively. 
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碳[碳纤维(CF)、石墨纤维(GF)、石墨(G)]/铜基复

合材料(统称 C/Cu 复合材料)具有导电导热性能好、摩

擦因数小、磨损率低等优点，作为新型功能材料，一

直受到广泛关注。石墨/铜基复合材料在摩擦材料、含

油轴承、电接触材料、导电材料和机械零件材料等领

域发挥着重要作用[1−4]。这种材料的制备方法主要有粉

末冶金法[5−8]和近期出现的半固态铸造法[9]等。张鹏 

等 [9]用半固态铸造法制备了石墨颗粒均匀分布的

QTi3.5-3.5 石墨复合材料。 

用粉末冶金法制备制品时，孔隙作为制品中的损

伤源，将会严重削弱其力学性能。粉末烧结前的成形

有两个目的，一是获得所需形状的粉末压坯，二是提

高粉末压坯的致密度，从而提高最终烧结密度和烧结

材料的力学性能。作为第二相的高熔点元素 C 在固态

下与Cu互不溶解或极少量互溶[10−11]，即使在 1 285 ℃

时，铜与碳也不润湿。研究表明，石墨/铜基复合材料

存在烧结膨胀的特点[12−14]，为此，拟采用粉末压制、

真空热压烧结和热挤压相结合的致密化工艺。研究高

能球磨 3%C-Cu 粉末的致密特性和行之有效的致密化

工艺，不仅具有很好的学术价值，而且也是该技术路

线最终能否得到良好综合性能的石墨/铜基复合材料

的关键所在。为了给后续的烧结提供相对密度较高、

质量好的冷压坯，本文作者采用刚性模常温单向压制

方法研究了高能球磨 3%C-Cu 粉末的压制特性。 
 

1  实验 
 

实验用树枝状电解铜粉和片状石墨粉为商业用粉

末，平均粒径分别为 50 μm 和 38 μm，纯度(质量分数)

为 99.9 %。 

为了防止球磨过程中粉末的过度焊合以及避免粘

球，加入 1%(质量分数)的硬脂酸作为过程控制剂。铜

粉和石墨粉按照质量比 3׃ 97 在混粉机中初步混合，然

后放入高能球磨机内球磨。球磨时间分别取 2、3、5

和 10 h。为防止粉末在球磨过程中氧化，采用高纯氩

气作为保护气体，球磨时球磨桶内充氩气至0.15 MPa。

磨球材料为 GCr15，直径 8 mm，球料质量比为 。1׃10

球磨时在桶壁采用循环水强制冷却，以免球磨桶的温

升太高，转子转速为 300 r/min。 

采用 S−570 型扫描电子显微镜和 S−4 700 型场发

射扫描电镜分别研究球磨粉末的微观组织和微区成

分。依据 GB5163—85，用阿基米德法测量密度，并

与其理论密度相比较求得相对密度。 
 

2  结果与讨论 
 
2.1  高能球磨 3%C-Cu 粉末的微观组织 

图 1 所示为未经高能球磨 3%C-Cu 混合粉末的扫

描电镜像。由图可见，在树枝状的铜粉颗粒之间，零

星的分布着片状石墨，即铜与石墨颗粒都保持着各自

的初始形态。 
图 2 所示为高能球磨 2、3、5 和 10 h 后，表明

3%C-Cu 粉末微观形貌演变过程的扫描电镜像。由图

可见，高能球磨 2 h 后，粉末呈片状，而且每个颗粒

又分为多层更薄的片层。经 3 h 高能球磨后，粉末仍

呈片状，但厚度增大。高能球磨 5 h 后，片状粉末厚

度显著增加，粉末呈块状。经 10 h 高能球磨，粉末仍

为块状特征，其尺寸与高能球磨 5 h 后的粉末尺寸相

近。场发射扫描电镜分析表明，球磨所得的片状粉末

或块状粉末的微区成分相同。 
高能球磨 3%C-Cu 粉末微观形貌具有层状结构的

特点，且层间距随球磨时间的延长而单调减少，这是

高能球磨试样(延性—延性或延性—脆性组元)的典型

结构，是粉末颗粒经历反复的锻延、冷焊合、断裂以

及重焊等过程所造成的[15]。在高能球磨过程中，当球

与球或球与筒壁碰撞时，捕获一定数量的粉末。碰撞

力使粉末受到镦粗和剪切变形。粉末在发生塑性变形

的同时，产生加工硬化并断裂。变形的结果是原始表

面的钝化层被破碎，形成新的表面。表面原子具有较

大的活性，有利于粒子之间的焊合，对颗粒尺寸的增

大起到促进作用。在球磨初期，粉末的韧性较好，焊

合并使颗粒尺寸增大的倾向较大。进一步的球磨导致 
 

 
图 1  未高能球磨 3%C-Cu 混合粉的 SEM 像 

Fig.1  SEM image of 3%C-Cu mixed-powders without milled 
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图 2  不同高能球磨时间 3%C-Cu 粉末的 SEM 像 

Fig.2  SEM images of 3%C-Cu powders milled for different times: 2 h; (b) 3 h; (c) 5 h; (d) 10 h 
 
颗粒加工硬化明显，在球的碰撞作用下断裂的可能性

大于焊合的可能性，因而颗粒尺寸开始下降，最终达

到稳定值。 
 
2.2  高能球磨 3%C-Cu 粉末压制压力与压坯相对密

度的关系 
图 3 所示为不同高能球磨时间 3%C-Cu 粉末的压

坯相对密度—压制压力曲线。由图可见，在同一压制

压力下，3%C-Cu 粉末压坯相对密度随球磨时间的延

长而逐渐减小，且变化幅度较大。这是因为球磨时间

越长，粉末颗粒的硬度越高，其屈服强度就越高，成

形越困难，在压制压力相同时的情况下，粉末压坯的

相对致密度也就越小。 
经 5 h 球磨后，再延长球磨时间，粉末的压制特

性变化并不显著。这是因为，球磨 5 h 和 10 h 粉末的

形状均为块状(图 2)，并且硬度相差不太明显，屈服强

度也差不多，成形后粉末压坯的相对致密度比较接近。 
Seelig 和 Wulff[16]认为，金属粉末体在压制过程中

的 3 个阶段不是绝然分开的，而是互相重叠的。图 3 

 
图 3  粉末压坯相对密度与压制压力的关系 

Fig.3  Relationships between relative density of pressed 

compacts and compacting pressure 

 
中压制的第二阶段并不明显，原因在于经高能球磨后

粉末颗粒的形状是片状或块状，而不是规则的球形。

未经球磨及球磨时间短的粉末的塑性较好，屈服强度

较低，并且粉末的形状因素(树枝状和片状)使松装密
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度较低，压制初期压坯密度的提高要明显快于球磨时

间较长的粉末压坯。由此造成了压制第一阶段中虽然

以粉末颗粒的位移致密为主，但同时也存在较大程度

的变形致密，随着压力的增加，快速过渡到第三阶段，

变为以颗粒的塑性变形致密为主，位移致密为辅。 
高能球磨 10、5、3 和 2 h 后的粉末在 1 500 MPa

单向压制压力下所得压坯的相对致密度在 81%~87%
之间。由压制压力—相对密度曲线还可以看出，压制

压力超过 700 MPa 以后，再增加压制压力对提高高能

球磨粉末压坯的相对致密度的效果不明显。因为当压

力增加到一定程度时，粉末颗粒剧烈变形造成加工硬

化，使粉末难以进一步变形，所以，在此之后随着压

力的增加，压坯密度的变化不大，逐渐平缓下来。 
 
2.3  高能球磨 3%C-Cu 粉末的压制特性 

作为具有代表性的粉末压制理论，黄培云压制理

论[17]也称双对数粉末压制公式，其具体的描述是 
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式中  ρ0为压制粉末的松装密度，g/cm3；p为压制压

力，MPa；m 为粉末压制过程的非线性硬化指数；M
为压制模量，表征粉末体压制的难易，MPa。 

为此，采用黄培云压制理论对图 3 中的数据点进

行了处理，得到图 4 所示不同球磨时间粉末的压制特

性。由图可见，根据曲线和直线的近似程度，球磨时

间较长的粉末的压制特性与黄培云压制理论吻合较

好。这也验证了黄培云压制理论的特点，即：在多数

情况下，黄培云双对数方程不论硬、软粉末适用效果

都比较好。 
 

 

图 4  球磨时间与粉末压制特性的关系 

Fig.4  Relationship between milling time and compacting 

characteristics of powders 

图 4 中直线的斜率表示粉末压制过程硬化趋势的

大小，直线在 lg p轴上的截距代表粉末体压制的难易

程度。由图 4 可看出，随着高能球磨时间的延长，粉

末体越来越难压制。 
对于未经球磨的粉末，由于是 Cu 和 C 的混合粉

末，并且主要成分是 Cu，因此，压制过程中主要是

Cu 的变形。初始粉末中的电解 Cu 粉为树枝状，压制

时很容易产生变形，即易于进行压制作业。而混合粉

末经 3 h 球磨后为片状，进行压制时，其过程为片状

粉末的重新排列和破碎。若要使片状继续变形就比较

困难。实际上，致密化过程的塑性变形量很小，这两

种情况的致密化过程都可近视为无加工硬化。 
至于球磨时间较短的粉末，由于粉末中硬脂酸的

影响比较明显，压力作用下的冷焊合比较缓慢，粉末

驰豫不充分，不能满足黄培云压制理论的充分驰豫的

假设条件。 
实验发现，采用未经高能球磨的混合粉压制时，

压坯没有表面裂纹，质量非常好。而混合粉末经一定

时间的高能球磨之后，产生了一定的变形量，使其硬

度增加，不利于压制作业，所得压坯的质量不好，从

而不利于后续的搬运与烧结。因此，根据压制压力—
相对密度的关系以及压坯质量的好坏，得到粉末压坯

压制时合理的工艺参数为：压制压力 700 MPa、保压

时间为 30 s。 
 

3  结论 
 
1) 压制压力相同时，粉末压坯相对密度随高能球

磨时间的延长而逐渐减小，且变化幅度较大，但经 5 h
球磨后，再延长高能球磨时间，粉末的压制特性变化

并不显著。 
2) 高能球磨时间相同时，粉末压坯相对密度随压

制压力的增加而增大，但当压力超过 700 MPa 后，相

对密度增加不再明显。 
3) 高能球磨时间较长的粉末，与黄培云压制理论

吻合较好。随着高能球磨时间的延长，粉末体越来越

难压制。 
4) 压制压力和保压时间分别为 700 MPa 和 30 s

时，所得粉末压坯的质量较好。 
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