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摘  要：采用机械搅拌和烧结工艺制备了 GNPs/Al 复合材料，实现了无损伤 GNPs 的完全铺展及在铝基体中均匀弥散分

布。研究了 GNPs 对复合材料粉末冷压-烧结致密化行为的作用机制，阐明了 GNPs 对复合材料强度和塑性的作用机理，

探讨了烧结时间对 GNPs/Al 复合材料力学性能的影响规律。结果表明，GNPs 质量分数小于 0.5%，烧结态 GNPs/Al 复

合材料相对密度达到 98%以上。烧结态 Al-0.5%GNPs 屈服强度达到 204 MPa，相对于纯铝提高了 18.6%。以 Al-0.5%GNPs

为例，烧结 6 h 后，复合材料硬度 HV 为 602.7 MPa，烧结 4 h 后屈服强度为 173 MPa，压缩应变 40%时未发生明显破坏。  
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石墨烯具有优异的力学性能，其弹性模量可达到

1 TPa，拉伸强度可达到 125 GPa，是非常理想的金属

基体强化相 [1-5]。增强效果优异的石墨烯密度仅为

2.24 g/cm
3 低于纯铝，使得石墨烯增强铝基复合材料

具有更佳的比强度，研究学者通过机械混合与放电等

离子烧结制备的 Al-1%GNP 复合材料其比强度达到

24.6 kN·m/kg，高于纯铝 86%
[6]。因此，将石墨烯材料

与轻质结构材料纯铝及铝合金复合，能够进一步提高

材料比强度，对于推动铝基复合材料在航空航天结构

零部件领域应用具有重要意义[7-10]。 

石墨烯优异的力学和物理性能严重依赖于单碳原

子层所带来的极大的比表面积，然而作为二维材料其

片层直径与厚度的比值较大，引起极高的不稳定性，

容易出现褶皱、团聚现象，因此实现石墨烯的铺展及

其在基体中的均匀分布成为石墨烯增强铝基复合材料

制备工艺的研究重点[11,12]。目前，根据石墨烯弥散化

过程中铝基体状态的不同，石墨烯增强铝基复合材料

的制备工艺可以分为液相法和固相法 [13,14]。液相法通

常指铸造工艺，其中搅拌铸造应用最为广泛，具有效

率高、低成本、工艺简单的特点，但存在石墨烯的团

聚、分布不均匀及与铝基体的界面结合较差等问题。

上海交通大学 Haiyan Gao 等[15]通过机械球磨与铸造

工艺结合成功解决了石墨烯团聚及分散的难题。固相

法即粉末冶金工艺，首先通过机械手段实现石墨烯增

强铝基复合材料粉末的制备，随后通过传统的塑性加

工工艺对复合材料粉末进行固结成形。固相法在改善

石墨烯在基体材料分散性方面具有显著地优势，成为

获得石墨烯增强铝基复合材料最为普遍的制备工艺。

美国 Kim 等[16]通过机械球磨与固结成形工艺制备了

Al6061-1.0%复合材料，材料强度得到显著优化。然而，

研究证实机械球磨将带来石墨烯二维结构的永久性破

坏，对材料性能造成不利影响[16, 17]。 

基于此，采用机械搅拌工艺实现无损伤石墨烯的

铺展及其在铝基体中均匀分布，研究烧结过程中复合

材料粉末的致密化行为，阐明石墨烯对 GNPs/Al 复合

材料组织性能的影响机制，以 Al-0.5%GNPs 复合材料

为例，探讨烧结时间对 GNPs/Al 复合材料力学性能的

影响。 

1  实 验 

采用长沙天九金属材料有限公司生产的气体雾化

纯铝粉(纯度＞99.7%)，铝粉呈球状，其粒径介于 1~2 μm，

平均粒径约为 1.2 μm，如图 1a 所示。采用苏州碳丰石

墨烯技术有限公司物理剥离技术制造的 GNPs 粉末，

纳米颗粒的厚度为 1~1.77 nm，粒径为 50~100 μm，单

层 GNP 含量大于 30%，如图 1b 所示，由于其巨大的

比表面积而出现褶皱现象。 

采用高速机械搅拌技术，实现 GNPs 在纯铝粉末
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中的均匀分布及其铺展。将总质量为 240 g 的 GNPs

和纯 Al 粉按 GNPs 质量分数 0%、0.25%、0.5%和 1.0%

的比例加入无水乙醇中。在 2000 r/min 机械搅拌 1 h

后，采用喷雾干燥技术对悬浊液进行干燥，干燥过程中

气压约为 0.4 MPa。在室温下，将干燥的粉末在 200 MPa

下压制成块体，随后，在 873 K 下进行烧结，烧结时

间为 1、2、4 和 6 h。 

采用德国蔡司公司生产的 EVOMA10 扫描电子显

微镜(SEM)和能谱仪(EDS)观察粉末及块体微观组织

结构和形貌。采用拉曼光谱仪测试初始石墨烯粉末和

机械搅拌制备的复合粉末的拉曼光谱。在 D/max-rb 型

X 射线衍射仪上，以 10°/min 的扫描速率，在 D/max-rb

衍射仪上进行了 X 射线衍射(XRD)测试，在 X 射线衍

射测试之前，用线切割将样品切割成直径 10 mm、高

度 10 mm 的样品。依次对试验表面进行打磨、抛光和

清洁。采用显微硬度计(HV，HV-1000)测试硬度，负

载为 1000 g，停留时间为 15 s。使用 MTS 公司生产的

型号为 E45 试验机在室温下以 0.001 s
-1 的应变率进行

单轴压缩试验。 

2  结果与分析 

2.1  机械搅拌制备GNPs/Al复合材料粉末的组织特性 

图 2 所示为机械搅拌和喷射干燥制备纯铝和

GNPs/Al 复合粉末形貌，干燥后纯铝粉末仍呈球状，

表面光滑，图 2 给出了 GNPs/Al 复合粉末形貌。可以

看出 GNPs 呈层片状，表面观察到初始团聚态时 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 1  初始纯铝和 GNPs 的 SEM 形貌  

Fig.1  Morphologies of initial materials: (a) pure Al and       

(b) GNPs 

的折痕，部分折痕用黄色点划线标出，复合材料粉末

GNPs 具有较高的透明度，这主要是由于在高速机械

搅拌过程中，起皱的 GNPs 在两侧面受到不同的剪切

力，有利于褶皱的展开，机械搅拌后 GNPs 得到完全

铺展，在铝基体中均匀分布，无重叠、褶皱等现象，

在干燥过程中细小的纯铝颗粒起到支撑作用，抑制层

片状纳米 GNPs 颗粒重新团聚。 

GNPs 的缺陷、结晶和微观结构可以用拉曼光谱

进行表征。初始 GNPs 粉末和机械搅拌制备的 GNPs/Al

复合材料粉末的拉曼光谱如图 3 所示。从图中可以明

显观察到 3 个典型的宽峰，分别位于 1343 cm
-1

(D 峰，

缺陷结构)、1575 cm
-1

(G 等，石墨烯结构)、2723 cm
-1

(2D 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 2  机械搅拌后纯铝及 GNPs/Al 复合粉末形貌 

Fig.2  Morphologies of mechanically stirred pure Al and 

GNPs/Al composites powders: (a) pure Al, (b) Al-0.25% 

GNPs, (c) Al-0.5%GNPs, and (d) Al-1%GNPs 

Al-1%GNPs 

Al-0.5%GNPs 

Al-0.25%GNPs 
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峰，宽二级)处。根据 D 峰和 G 峰对应无序有序的碳

原子这一事实，D 峰与 G 峰的强度比（ID/IG）定性地

表明了 GNPs 的结构缺陷[18]。基于拉曼光谱结果，初

始 GNPs 粉末 ID/IG 为 0.1019，机械搅拌制备的复合材

料粉末的 ID/IG 为 0.0646，可以看出机械搅拌工艺能够

修复 GNPs 的部分缺陷，主要归因于机械搅拌利用剪

切力的作用实现石墨烯的无损铺展，初始褶皱位置的

碳原子排列得到优化。Bastwros 等[16]采用机械球磨制

备石墨烯增强 Al6061 铝基复合材料，发现球磨过程中

发生了石墨烯的损伤，球磨 90 min 后 ID/IG 从初始的

1.08 增大为 1.46。Shin 等[19]采用机械球磨实现团聚状

石墨烯的铺展，发现球磨后 ID/IG 值明显增大。因此，

采用的机械搅拌工艺制备具有较低结构缺陷的

GNPs/Al 复合粉末具有显著的优越性。 

2.2  GNPs/Al 复合材料微观组织 

采用阿基米德排水法测量冷压态和烧结态块体材

料密度 (ρt)。根据体积复合模型，不同 GNPs 含量

GNPs/Al 复合材料理论密度可由如下公式算得： 

c m f f f(1 )V V                           (1) 

式中，ρc 为复合材料密度，ρm 为 Al 基体密度，ρf 为

GNPs 增强体密度，Vf 为增强体体积分数。因此，GNPs

质量分数为 0.25%、0.5%和 1.0%的复合材料理论密度

分别为 2.6987、2.6973 和 2.6946 g/cm
3。基于此，材

料的相对密度(ρ%)可由如下公式算得： 

% t c
100%                            (2) 

图 4 给出了冷压态及烧结态(873 K 保温 1 h)不同

石墨烯含量块体材料的相对密度。可以看出冷压后，

随着石墨烯含量的增加，材料相对密度有所降低，纯

铝冷压坯的相对密度为 97.8%，GNPs含量 0.25%、0.5% 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 3  初始 GNPs 粉末及机械搅拌制备的 GNPs/Al 复合材料粉 

末拉曼光谱 

Fig.3  Raman spectra of initial GNPs powders and GNPs/Al 

composite powders prepared by mechanical stirring 

和 1.0%的复合材料的相对密度分别为 97.6%、97.2%

和 95.8%。烧结过程中，块体内部发生扩散，冷压后

残留的孔洞将形成自由表面，可视为晶体的缺陷，原

子沿着表面扩散速度(DS)略大于晶界扩散(DB)，均远

大于晶体内扩散(DL)，这种“短路”扩散将带来块体材

料进一步的致密化，从图 4 中可以看出 873 K 保温 1 h

烧结后材料相对密度均得到提升，纯铝从 97.6%提高

到 99.6%，接近完全相对密度，GNPs 含量低于 0.5%

时，复合材料相对密度达到 98%以上。 

图 5 所示为冷压态 Al-0.5%GNPs 复合材料 SEM

组织，图 5a 中部分 GNPs 已用蓝色箭头标出，GNPs

在铝基体中分布均匀，没有团聚现象，图 5b 为高倍数

SEM 组织，从图中可以看出，石墨烯与铝基体的结合

处出现孔洞，如图红色椭圆标记。主要归因于 GNPs

与 Al 粉末界面处 Al 粉颗粒受力状态发生改变，变形

初期由点接触转变为面接触，相同作用力时，单个粉

末颗粒受到的应力减小，变形过程中，界面附近未充

分变形 Al 粉颗粒将会带来孔洞，进而影响了复合材料

的致密化进程。因此，随着石墨烯含量增加，冷压态

材料相对密度有所降低。 

图 6 所示为烧结态 GNPs/Al 复合材料微观组织及

EDS 分析结果。图 6e 和 6f 分别为图 6d 中 A 点和 B

点的 EDS 分析结果，从图中可以看出，A 点全部为

Al 元素，B 点含有 Al、C、O 3 种元素。可以推断，

SEM 图中黑色线状为 GNPs，其余为纯 Al 基体。图

6a~6c 分别用蓝色箭头对 GNPs 进行标记，可以看出

GNPs/Al 复合材料中 GNPs 均呈线状，没有明显的取

向，分布较为均匀，无偏聚现象。团聚状 GNPs 粉末

在机械搅拌过程中呈片层状分布于铝粉中，复合材料

在冷压成型时，片状 GNPs 将会发生弯曲变形，因此，

对烧结态复合材料横截面进行组织观察，GNPs 呈无

明显取向的曲线状。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 4  冷压态及烧结态纯铝和 GNPs/Al 复合材料相对密度 

Fig.4  Densification of cold pressed and sintered pure aluminum 

and GNPs/Al composites 
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图 5  冷压态 GNPs/Al 复合材料微观组织 

Fig.5  SEM microstructures of cold pressed GNPs/Al composites 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 6  烧结态 GNPs/Al 复合材料微观组织及 EDS 分析结果 

Fig.6  SEM microstructures of Al-0.25%GNPs (a), Al-0.5%GNPs (b), Al-1%GNPs (c, d) composites and EDS results of point A (e) and 

point B (f) in Fig.6d  

 

2.3  GNPs/Al 复合材料力学性能 

图 7 给出了烧结态 (873 K 保温 1 h)纯铝及

GNPs/Al 复合材料硬度。从图中可以看出，烧结后，

GNPs 含量 0.25%和 0.5%的复合材料硬度 HV 高于纯

铝(607.6 MPa)，材料硬度分别 612.5 和 620.3 MPa。图

7 的插图为 Al-0.5%GNPs 复合材料硬度测试点的 SEM

形貌，可以看出测试点区域分布有石墨烯，弥散分布

较为均匀的石墨烯，使得复合材料不同位置显微硬度

值相差不大。复合材料中 GNPs 含量达到 1.0%时，材

料硬度降低较为明显，硬度为 593.9 MPa，这主要是

由于此时复合材料相对密度显著降低，较大的孔隙率

严重影响复合材料的力学性能。 
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图 7  烧结态纯铝及 GNPs/Al 复合材料硬度 

Fig.7  Hardness of as sintered pure Al and GNPs/Al composites 

 

分别对烧结态纯铝和 GNPs/Al 复合材料进行了室

温压缩试验，图 8 给出了材料的应力-应变曲线。从图

中可以看出，随着 GNPs 含量的增加，材料强度逐渐增

大，塑性逐渐降低。纯铝的屈服强度为 172 MPa，压缩

应变 40%没有发生破坏，具有优异的塑性。GNPs 含量

为 0.25%时，材料塑性稍有降低，压缩断裂应变为 39%，

屈服强度提高到 189 MPa；随着 GNPs 含量的增加，复

合材料强度逐渐增大，Al-0.5%GNPs 复合材料屈服强

度达到 204 MPa，压缩断裂应变为 21%；GNPs 含量增

加到 1.0%时，GNPs/Al 复合材料的强度和塑性均有所

降低，屈服强度和压缩断裂应变分别为 188 MPa 和

20%，这主要归因于 GNPs 含量的增加抑制了复合材料

粉末的冷压致密化，873 K 烧结 1 h 后，Al-1%GNPs 的

相对密度为 97.4%，孔隙率的增加将会促进材料在变形

过程中的裂纹萌生，导致强度和塑性的同时降低。 

金属基复合材料的强化机制包括[20]
：(a) 细晶强

化；(b) 承载强化；(c) Orowan 强化；(d) 热错配强化。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 8  纯铝和 GNPs/Al 复合材料压缩应力-应变曲线 

Fig.8  Compressive stress-strain curves of pure aluminum and 

GNPs/Al composites 

研究表明，由于 GNPs 片层直径较大，Orowan 强化效

果可忽略不计[21]
，以 Al-0.5%GNPs 复合材料为例，石

墨烯的添加使得材料屈服强度增大 32 MPa，主要可以

归因于石墨烯所带来的承载强化和热错配强化。图 9 给

出了 GNPs/Al 复合材料及 CNT/Al、SiCp/Al 复合材料第

二相含量和压缩屈服强度增加率之间的关系图[18, 22-26]
，

从图中可以看出，在第二相含量较低时，相比于

CNT 和 SiCp，GNPs 具有出优异的强化效果。

Bhadauria 等 [23]
采用超声分散和放电等离子烧结制备

了 Al-0.5%GNPs 复合材料，材料的抗压缩屈服强度为

147 MPa，相对于纯铝提高了 13%。Asgharzadeh 等[24]

通过冷压-烧结工艺制备了 GNPs含量 1.0%的 GNPs/Al

复合材料，屈服强度增加比例约为 7%。本研究制备

的 Al-0.5%GNPs 复 合 材 料 压 缩 屈 服 强 度 达 到      

204 MPa，相对于纯铝提高了 18.6%，呈现出较高的强

化效果，归其原因在于本研究制备工艺实现了无损伤

石墨烯的完全铺展。 

2.4  烧结时间对GNPs/Al复合材料微观组织与力学性

能的影响 

以 Al-0.5%GNPs 为研究对象，研究了烧结时间对

材料组织结构和力学性能的影响规律，图 10 给出了冷

压态纯铝和 Al-0.5%GNPs 复合材料，以及不同烧结时

间 Al-0.5%GNPs 复合材料的 XRD 图谱，从图中可以

看出冷压态纯铝仅能观察到 Al 相衍射峰，证实了制备

过程中没有引入杂质元素，铝粉末也没有发生反应。

冷压态复合材料可以观察到明显的 Al 相衍射峰和微

弱的 GNP 的(003)衍射峰，烧结态复合材料，仍能观

察到 GNP 的(003)衍射峰，没有发现 Al4C3 相衍射峰，

说明了烧结过程中没有 Al4C3相的生成或生成的 Al4C3

相太少未被检测到。通过对衍射图谱 2θ 为 24°~28°位

置处曲线的放大可以发现，烧结后 6 h 仍存在 GNP 的 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 9  铝基复合材料强度增加率和第二相含量的关系  

Fig.9  Relationship between increase rate of strength and second 

phase content of aluminum matrix composites
[18,22-26] 
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图 10  纯铝及 Al-0.5%GNPs 复合材料 XRD 图谱 

Fig.10  XRD patterns of pure Al and Al-0.5%GNPs composites: 

(a) 3D image and (b) 2D image 

 

(003)衍射峰。因此，烧结后 GNPs/Al 复合材料的主要

的强化相仍为弥散分布 GNPs 纳米相。 

对不同烧结时间 Al-0.5%GNPs复合材料的硬度演

变进行了测定，并以相同工艺制备的纯铝作为对照。

图 11 给出了不同烧结时间纯铝和 Al-0.5%GNPs 复合

材料硬度的演变。随着烧结时间的延长，纯铝的硬度

HV 逐渐降低，从 1 h 的 607.6 MPa 降低到 6 h 的 531.2 

MPa，降低 12.6%。Al-0.5%GNPs 复合材料硬度从 620.3 

MPa 降低到 602.7 MPa，降低 2.8%，材料表现出优异

的热稳定性。GNPs 为二维材料，具有极大的表面积，

大量的 Al/GNPs 界面能够很好地抑制晶界原子的迁

移，从而改善铝基体的热稳定性。Gürbüz 等[27]在对

Al-0.5%GNPs 复合材料烧结过程中硬度演变的研究中

也发现相同的现象。烧结 6 h 后，Al-0.5%GNPs 复合

材料硬度高于纯铝 13.5%。 

不同烧结时间 Al-0.5%GNPs 复合材料室温压缩应

力-应变曲线如图 12 所示。从图中可以看出随着烧结时

间的增加，复合材料屈服强度有所降低，塑性得到改善。

873 K 保温 2 h 复合材料屈服强度从 1 h 的 204 MPa 降

低到 191 MPa，压缩断裂应变为 27%，保温时间延长到

4 h，复合材料表现出优异的塑性，应变为 40%时，材

料仍未发生破坏，此时屈服强度为 173 MPa。随着烧结

时间的增加，材料屈服强度降低趋缓。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 11  873 K 烧结不同时间纯铝和 Al-0.5%GNPs 复合材料硬度 

Fig.11  Hardness of sintered pure Al and Al-0.5%GNPs 

composites at 873 K for different time 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 12  不同烧结时间的 Al-0.5%GNPs 复合材料压缩应力-应变

曲线 

Fig.12 Compressive stress strain curves of Al-0.5%GNPs 

composites sintered at 873 K for different time 

 

3  结  论 

1) 采用机械搅拌与喷雾干燥制备了 GNPs 质量分

数分别为 0.25%、0.5%和 1.0%的 GNPs/Al 复合材料粉

末，实现了片状 GNPs 的完全铺展及在铝基体中均匀弥

散分布，GNPs 材料 ID/IG 比值由初始 0.1019 降低到

0.0646，有效避免了复合粉末制备过程中 GNPs 的损伤。 

2) 阐明了 GNPs/Al 复合材料粉末冷压-烧结致密

化行为。随着 GNPs 含量的增加，冷压制备的复合材

料相对密度有所降低，GNPs 质量分数 0.25%、0.5%

和 1.0%的复合材料的相对密度分别为 97.6%、97.2%

和 95.8%，低于纯铝的 97.8%；873 K 保温 1 h 烧结后，

相对密度得到提升，GNPs 质量分数小于 0.5%，相对

密度达到 98%以上，接近完全致密。 

3) 研究了GNPs对复合材料力学行为的作用机制。
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GNPs 有利于复合材料强度的优化，0.5%的 GNPs 使得复

合材料屈服强度达到 204 MPa，相对于纯铝(172 MPa)提

高了 18.6%，材料塑性有所降低，压缩断裂应变为 21%。 

4) 揭示了烧结时间对复合材料力学性能的影响

规律。随着烧结时间的增加，GNPs/Al 复合材料强度

有所降低，烧结 6 h 后，Al-0.5%GNPs 复合材料硬度

HV 从 620.3 MPa 降低到 602.7 MPa；烧结 4 h 后，材

料屈服强度降低为 173 MPa，材料塑性改善明显，应

变为 40%时，材料未发生明显破坏。 
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Abstract: GNPs/Al composites were prepared by mechanical stirring and sintering method. The complete spreading of non -destructive 

GNPs and uniform distribution of GNPs in aluminum matrix were realized. The effect mechanism of GNPs on the densification 

behavior of composite powder during cold pressing and sintering was studied. The effect mechanism of GNPs on the strength and  

plasticity of composite was clarified. The effect of sintering time on the mechanical proper ties of GNPs/Al composite was 

discussed. The results show that the relative density of sintered GNPs/Al composite is more than 98% when the content of GNPs is 

less than 0.5wt%. The yield strength of as sintered Al-0.5wt%GNPs reaches 204 MPa, which is 18.6% higher than that of pure 

aluminum. Taking Al-0.5wt%GNPs as an example, after sintering for 6 h, the hardness HV of the composite is 602.7 MPa; after 

sintering for 4 h, the yield strength is 173 MPa. No obvious failure occurs at the compression strain being 40%. 

Key words: powder metallurgy; metal-matrix composites; graphene nanoplatelets; strengthening mechanisms  
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