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放电等离子烧结制备石墨烯增强7075铝基复合材料的 
显微组织与力学性能*
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（1. 航空工业哈尔滨飞机工业集团有限责任公司，哈尔滨 150066； 
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[ 摘要 ]   通过放电等离子烧结（SPS）技术制备了不同石墨烯含量的 7075 铝合金基复合材料，测试了石墨烯含量对

复合材料力学性能的影响。结果表明，铝基复合材料的硬度、压缩强度、屈服强度均随石墨烯的加入而增加，在石墨

烯质量分数达到 1.0% 时获得最大值；石墨烯与金属之间的界面为纯净的冶金结合，石墨烯与金属原子之间为原子

扩散连接；SPS 烧结过程中未形成有害的 Al4C3 相；随着石墨烯含量的进一步增加 ( 达到 3.0%~5.0%)，铝基复合材料

的力学性能反而会随石墨烯的增加而不断恶化，石墨烯含量的持续增加会使石墨烯片层间的团聚愈发严重，这是复

合材料力学性能不断恶化的主要原因。
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[ABSTRACT]   Graphene-reinforced 7075 aluminum alloy composites with different contents of graphene were 
prepared by spark plasma sintering (SPS). The structure and mechanical properties of the composites were 
investigated. Testing results showed that the hardness, compressive strength, and yield strength of the composites 
were improved with the addition of 1.0% graphene. A clean, strong interface was formed between graphene and the 
metal matrix via metallurgical bonding on the atomic scale. Harmful aluminum carbide (Al4C3) was not formed during 
SPS processing. Further addition of graphene (3.0%–5.0%) deteriorated the mechanical properties of the composites. 
The agglomeration of graphene plates was exacerbated with increasing graphene content, which was the main reason 
for this deterioration.
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Al–Zn–Mg–Cu 系铝合金由于其良好的机械性能及

较低的密度，被广泛应用于航空航天工业，进一步增强

Al–Zn–Mg–Cu 系铝合金的力学性能并降低其密度是材

料领域的研究热点，通过加入增强相制备铝合金基复合

材料是可行方案之一。石墨烯是由 SP2 杂化的碳原子构

成的二维点阵结构，又称寡层石墨，由于其出色的热性

能、电性能及机械性能，近年来受到广泛关注 [1]。单层石

墨烯的断裂强度达到了 130GPa，杨氏模量为 1TPa，而
其密度仅为 1.06g/cm3，比表面积巨大，能够成为优秀的

金属基复合材料增强相 [2]。至今，研究者们已成功制备

了多种石墨烯增强的金属基复合材料，相对于基材，机

械性能得到了显著提升 [2–7]。

但石墨烯与金属材料间的物理、化学性质差别很大，

二者的界面润湿能力很差，造成较差的相容性和很弱的

界面结合力，往往会恶化复合材料的力学性能 [2–4,6]。石* 基金项目： 北华航天工业学院博士科研启动项目（BKY–2018–10）。
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墨烯片层在金属基体中的均匀分布是金属基复合材料

获得良好性能的首要因素。传统的石墨烯增强金属基

复合材料的制备方法，如搅拌铸造等难以解决这个问

题，研究者们通常采用机械合金化的方法（如高能球磨）

来提高石墨烯在金属基体中的均匀分散性 [2–5]，机械合

金化后对混合粉末进行压实和烧结，但是烧结后的复材

中微观孔隙总是难以避免，因此烧结后通常要进行热挤

出加工，以便提高金属基复合材料的致密程度 [4–7]，但该

类制备方法制备周期很长成本很高，此外球磨过程中会

增加石墨烯片层上的缺陷密度，在高温高压烧结过程中

会促进有害金属碳化物的生成并恶化复合材料的力学

性能 [2–8]。

放电等离子烧结 (Spark Plasma Sintering，SPS) 技
术提供了一种快速、低温度、低压力、高质量的金属基复

合材料制备方法 [9–11]，但是截至目前使用 SPS 烧结技术

制备石墨烯增强金属基复合材料的研究还较少。本研

究采用液相超声混合法预混合石墨烯和金属粉末，并采

用 SPS 技术烧结了石墨烯增强的 7075 铝合金基复合材

料，同时研究了石墨烯含量对铝基复合材料力学性能的

影响。

1 试验及方法

1.1 原料及复材制备

采用直径 10μm 的 7075 铝合金粉末作为基体材

料，由氧化石墨烯通过肼还原得到的石墨烯作为增强

体。烧结成的材料中石墨烯的质量分数分别为 0、1.0%、

3.0% 及 5.0%，按照上述质量比将石墨烯粉末（片层）与

7075 铝合金粉末混合，加入丙酮并放入超声水浴中进

行液相超声混合 2h，混合好的粉末在 50℃温度下进行

真空干燥 12h。将干燥好的混合粉末装入内径 15mm
的圆柱形石墨模具中进行 SPS 烧结，烧结模式选择自

动，烧结温度为 450℃，保温时间为 2min，烧结时施加

60MPa 的轴向压力，升温速率为 50℃ /min，烧结后自然

冷却，烧结及冷却过程均处于真空环境中。

1.2 测试表征

维氏硬度测试采用 300g 的加载重量，10s 的保压时

间；烧结后的铝基复合材料圆柱采用线切割加工成尺寸

为 ϕ4×10mm 的圆柱进行恒应变压缩测试，压缩速率为

0.3mm/s ；X 射线衍射（X–Ray Diffraction，XRD）分析

用于确定烧结后复合材料的相组成，2θ角测试范围为

20°~90°，扫描步进为 0.02°，采用 Cu 靶 Kα 放射源；采

用波长为 633nm 的激光进行拉曼光谱测试；扫描电镜

（Scanning Electron Microscope，SEM）测试选用电子背

散射（Backscattered Electron Images，BEI）模式，电子加

速电压为 25kV ；使用透射电镜（Transmission Electron 

Microscopy，TEM）观察铝合金基体与石墨烯增强体之

间的界面，电子加速电压为 200kV。

2 结果分析与讨论

2.1 复合材料的拉曼光谱

含有不同质量分数（1.0%、3.0%、5.0%）石墨烯的复

合材料及纯石墨烯的拉曼光谱如图 1 所示，所有图谱均

显示出了寡层石墨烯的特征峰：D 峰、G 峰及 2D 峰 [12]。

拉曼光谱特征峰的强度随复合材料中石墨烯含量的增

加而增强，在纯石墨烯上获得最大值。纯石墨烯的 G 峰

在 1573cm–1，相对于纯石墨烯，烧结后复材的 G 峰均存

在明显的红移，而且随复材基体中石墨烯含量的增加 G
峰的红移会更严重（复材中石墨烯含量为 1.0% 时 G 峰

在 1586cm–1，为 3.0% 时 G 峰在 1598cm–1，为 5.0% 时 G
峰在 1610cm–1）。这表明随复材基体中石墨烯含量的增

加，石墨烯片层与铝基体界面上的电子相互作用（电连

接特性）变弱了，石墨烯片层间产生了更多的偏聚和团

聚，并且团聚程度随石墨烯含量的增加而加重 [1, 13–14]，由

于团聚的石墨烯片层被烧结在一起后，其界面间的结合

力很弱，因此石墨烯片层间的偏聚团聚对复合材料的力

学性能是有害的。

拉曼光谱 D 峰与 G 峰的强度比值（ID/IG）可用于表

征石墨烯片层上无序结构及缺陷的密度 [7–8]。对于石墨

烯质量分数分别为 1.0%、3.0% 和 5.0% 的铝基复合材

料，其 ID/IG 值分别为 1.387、1.457 和 1.599，表明 ID/IG 值

会随复合材料基体中石墨烯含量的增加而增加。不断

增大的 ID/IG 值主要来源于石墨烯片层上不断增加的无

序结构和缺陷数量，以及石墨烯向普通石墨的转变 [1,3,6]。

2D 峰与 G 峰的强度比值（I2D/IG）同样能够表征复合材

料中石墨烯增强体上缺陷的密度 [14]。I2D/IG 值随复合

图1 石墨烯增强铝基复合材料及纯石墨烯的拉曼光谱

Fig.1 Raman spectra of sintered composites and pure graphene
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材料中石墨烯含量的增加而减小（石墨烯含量 1.0% 时

为 0.164，石墨烯含量为 3.0% 时为 0.150，石墨烯含量为

5.0% 时为 0.147），这同样表明随复材中石墨烯含量的

增加，石墨烯片层上的缺陷密度也是增加的，这主要是

由于偏聚团聚的石墨烯经过烧结后存在大量的弱界面

及薄弱点，这些部位含有大量微裂纹、孔隙、无序结构及

晶格缺陷 [15]。拉曼光谱测试表明，随着复合材料中石

墨烯含量的增加，石墨烯片层间的团聚偏聚会变得更加

严重，促使增强体片层上产生了更多的缺陷，烧结过程

中偏聚的石墨烯也会转变为普通石墨，同时生成更多的

有害金属碳化物，对铝合金基复合材料的力学性能十分

不利。

2.2 复合材料的力学性能

图 2 是 SPS 烧结成的纯 7075 铝合金及复合材料的

维氏硬度（HV) 值，由图 2 可知，纯 7075 铝合金的 HV
值为 131.5，含有 1.0% 石墨烯时复合材料的 HV 达到了

151.2，但随着石墨烯添加量的增加，材料的 HV 反而会

下降，含 3.0% 石墨烯时为 128.3，含 5.0% 石墨烯时材料

的 HV 仅为 98.6，已低于纯铝合金的硬度值。

复合材料及纯 7075 铝合金的压缩强度测试结果如

图 3 所示。相对于纯 7075 铝合金，含有 1.0% 石墨烯时，

复合材料的强度明显增加，屈服强度增加了 34.9%，抗

压强度增加了 22.1%。复合材料强度的提高首先归因

于石墨烯本身极高的强度；其次是石墨烯片层在合金基

体中的均匀分布；同时，像其他增强体如 AlN、B4C、SiC
及碳纳米管一样，石墨烯也能通过晶界钉扎作用防止晶

粒长大 [16–20] ；石墨烯与铝合金基体间纯净有力的界面

连接也是复合材料强度提高的重要因素。此外，合金基

体中的石墨烯片层也会阻碍位错和空位的移动，因此相

对于纯合金，含 1.0% 石墨烯的复合材料的压缩应变量

会有微弱下降。当石墨烯的质量分数达到 3.0% 及 5.0%
时，复合材料的压缩强度及压缩应变量均会明显下降，

且石墨烯的含量越高，力学性能恶化越严重，由前文中

的拉曼光谱分析可知，性能恶化主要来源于石墨烯片层

间的团聚偏聚，由于石墨烯的密度很低，较低的质量分

数就能产生很大的体积分数，再加上 7075 铝合金粉末

的尺寸较大（10μm 直径 )，当石墨烯的质量分数较高时

（达到或超过 3.0%)，石墨烯片层在复材基体中的团聚偏

聚将不可避免。

很多研究 [3,6,8] 都采用拉曼光谱测试证实了向金属

基体中加入过多的石墨烯会产生严重的片层间团聚偏

聚，并恶化材料的力学性能。由于单片石墨烯片层上存

图3 SPS烧结材料的压缩测试曲线及结果

Fig.3 Typical compressive strength curves and correlative test results

图2 不同石墨烯含量的铝基复合材料的维氏硬度

Fig.2 Vickers hardness of sintered composites with different 
graphene contents

（a）SPS 烧结材料压缩测试曲线 （b）SPS 烧结材料压缩测试结果
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在较多的褶皱（石墨烯的特性之一 )，因此团聚的石墨烯

片层间存在较多的孔隙和裂纹，界面结合力很弱，这是

造成金属基复合材料力学性能下降的主要原因 [3–6] ；此

外，经过 SPS 烧结，很多偏聚的石墨烯会转变为石墨，失

去优秀的力学性能，这也是造成复合材料机械性能下降

的一个因素。

对于金属材料中最佳的石墨烯添加量，不同的研究

者有不同的结论。Li[4] 认为在铝合金中最佳的石墨烯

添加量的质量百分数为 0.5%；Bustamante[3] 则发现铝合

金的硬度随基体中石墨烯含量的增加而增大，当质量百

分数达到 1.0% 时，材料的硬度值最大；Dutkiewicz[8] 发

现向纯铜中加入质量分数为 1.0% 的石墨烯，会使纯铜

的硬度提高 50% 而电阻率下降 30%，但进一步增加石

墨烯的含量（超过 2%)，会使石墨烯片层的厚度增加到

十几至几百 nm，此时石墨烯片层间发生了严重的团聚

偏聚，达到如此厚度的石墨烯已经转变为普通石墨，失

去了出色的性能。金属中最佳的石墨烯添加量取决于

金属基复合材料的制备工艺、金属粉末的粒径以及金属

基材的种类。针对 10μm 直径的金属粉末，Li[4] 通过理

论计算得出铝合金中最佳的石墨烯理论添加量为质量

分数 4.0%，此时石墨烯片恰好均匀分布在晶界处，对每

个金属粉末形成了完美包覆，但实际添加量很少能够超

过 1.0% 而不引起基材力学性能的下降，理论与实际的

差异主要来源于以下几点：石墨烯不会完全均匀地分布

在晶界（金属粉末的外表面 ) 部位，总是或多或少存在

偏聚；金属粉末的尺寸并不是均一的，形状也不都是规

则的球形，这些都会造成理论计算的偏差。

2.3 复合材料的微观结构

复合材料（含 1.0% 石墨烯）的 SEM 电子背散射图

像及相应的能谱线扫描结果如图 4 所示。石墨烯片层

能均匀分布于金属基体中，表明液相超声混合及 SPS 烧

结能获得均匀的增强相分布，这对金属基复合材料力学

性能的提高非常有利。能谱（EDS）测试也表明图 4 中

黑色的相均为石墨烯，C 及 Al 元素的分布曲线也非常

平滑，说明石墨烯与金属之间经过 SPS 烧结后形成了高

质量、结合良好的界面，这对复合材料性能的提高也是

（a）铝基复材整体 BEI 图

（c）图 4（b）中能谱线扫描元素强度分布

（b）单片石墨烯增强体 BEI 图及能谱分布

（d）图 4（c）中元素强度分布局部放大图

图4 含1.0%石墨烯的铝基复合材料的BEI图像及能谱线扫描结果

Fig.4 BEI images and EDS line scan results of 1.0 % graphene composites

10μm 2μm
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有利的。

为了研究烧结后石墨烯与铝合金基体间的结合界

面，采用 TEM 对复合材料进行观察。图 5 的 TEM 明

场相图片就显示石墨烯与金属基体间的界面上不存在

裂纹、孔隙及分层，界面区域C与Al元素是平滑过渡的，

说明 SPS 烧结促使石墨烯与铝合金间形成了纯净的界

面，C 原子与 Al 原子互相嵌入对方的晶格当中，形成了

强有力的冶金结合，能够有效地将基体上的载荷传递到

增强相上，从而提高了复合材料的强度、硬度。其他研

究者 [1–4,7] 采用 TEM 观察到了类似的高质量的石墨烯 /
金属结合界面。此外，单片石墨烯增强体（图 5（a）为

含 1.0% 石墨烯的复材）的厚度也小于重叠的石墨烯片

层（图 5（b）为含 3.0% 石墨烯的复材），这也说明随石

墨烯含量的增加，石墨烯片层间会发生团聚，增大了复

合材料中石墨烯片层的厚度，而石墨烯的团聚偏聚对复

合材料的力学性能是有害的。

2.4 复合材料的XRD测试结果

在石墨烯或碳纳米管增强的铝基复合材料中，

Al4C3 相的生成往往难以避免。Al4C3 的热力学生成倾

向很大，作为脆化相对金属基复合材料的力学性能危害

较大，它的生成与复合材料的烧结（制备 ) 温度密切相

关，在高于 500℃时，往往难以避免 [2,4,7]。Al4C3 极易在

石墨烯或碳纳米管的缺陷部位形成，因为缺陷部位的表

面自由能较高 [4]，会促进金属碳化物的生成；而在没有

缺陷的碳纳米管或石墨烯上，即使在很高的温度下（熔

融铝液中 )，Al4C3 也不会生成。

图 6 是纯 7075 铝合金及含有不同质量分数石墨烯

的复合材料的 XRD 测试结果，所有材料的 XRD 图谱

中均不存在 Al4C3 的特征峰，说明 SPS 烧结后的材料中

不存在 Al4C3，其他种类的金属碳化物也没有生成，即

使是石墨烯的含量达到了 3.0% 以上，石墨的特征峰已

经出现在 XRD 图谱中，烧结成的复合材料中依然没有

生成有害的 Al4C3 相，这主要归功于 SPS 烧结温度较低

（450℃ )，同时，粉末混合过程中未采用高能球磨的混合

方式，石墨烯片层上不存在高密度的缺陷，限制了 Al4C3

的生成。由于含有 3.0% 和 5.0% 石墨烯的复合材料中

均存在明显的石墨特征峰，XRD 测试再次证明了团聚

偏聚的石墨烯经过 SPS 烧结会转变为普通石墨。SPS
烧结具有特殊的表面清洁功能 [9–11]，烧结过程中的放电

活化不但去除了石墨烯片层上的含氧基团及各类缺陷，

也能有效清除铝合金粉末表面的氧化膜及吸附的各类

污染物，结合特有的电阻热效应，使 SPS 能够制备具有

高强度洁净界面，同时不含 Al4C3 的石墨烯增强的铝基

复合材料。

在本研究中，金属粉末及石墨烯片层的尺寸都是较

大的（μm 尺度），如果铝合金粉末及石墨烯片层的（二

维）尺寸均减小到 nm 尺度，石墨烯的最终添加量、均匀

分散性及复合材料最终的力学性能均会进一步提高。

（a）含 1.0% 石墨烯的铝基复合材料的 TEM 明场像

（b）含 3.0% 石墨烯的铝基复合材料的 TEM 明场像

图5 石墨烯增强铝基复合材料的TEM明场像

Fig.5 Bright field TEM images of graphene-reinforced aluminum composites
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此外，相对某些研究 [2,4]，本研究中石墨烯的添加量相对

较高，但由于 SPS 技术优秀的烧结原理及全致密的成型

能力，本研究中制备的复合材料依然获得了比纯 7075
铝合金更优秀的力学性能。

3 结论

SPS 烧结技术用于制备石墨烯增强的 7075 铝合金

基复合材料，石墨烯与铝合金基体间通过原子尺度的冶

金结合形成了纯净有力的结合界面，有利于提高复合材

料的力学性能，这主要归因于 SPS 特有的表面清洁作用

及电化学活化作用。SPS 烧结温度较低，复合材料中均

未生成有害的 Al4C3 脆化相。相对于纯 7075 铝合金，

当石墨烯的质量分数达到 1.0% 时，复合材料的硬度、屈

服强度、抗压强度均会显著增加；但进一步增加石墨烯

的含量，使其质量分数达到 3.0% 及 5.0% 时，由于片层

间越发严重的偏聚团聚，复合材料的力学性能会显著下

降。SPS 烧结技术能够高效地制备高质量的石墨烯增

强金属基复合材料。
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