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摘 要：基于半固态注射成型技术制备了不同石墨烯纳米片（GNPs）含量的镁基复合材料， 系统研究了GNPs
含量对复合材料微观组织、 界面结构及力学性能的影响规律。以AZ91D镁合金为基体， 分别制备了GNPs质
量分数为0. 3%、 0. 6%和0. 9%的复合材料。采用光学显微镜观察晶粒形貌， 利用扫描电子显微镜表征GNPs
的分散状态及失效方式， 采用透射电子显微镜分析GNPs与基体的界面结构。结果表明， 适量GNPs可显著细

化晶粒。GNPs质量分数从0. 3%增加到0. 6%时， 平均晶粒尺寸由5. 5 μm减小至3. 5 μm。GNPs质量分数由

0. 6%增加至0. 9%时， 复合材料的平均晶粒尺寸Sg由3. 5 μm增加至4. 2 μm。0. 6%复合材料中GNPs呈薄片

状均匀分布在晶界及晶内， TEM分析显示其与镁基体形成良好的界面结合。GNPs的失效形式在断裂时分为

脱粘和断裂两种。半固态注射成型过程中， 螺杆剪切作用可有效实现GNPs的均匀分散， 避免了团聚； 同时， 
均匀分散的GNPs显著提升了复合材料力学性能， 抗拉强度提升了21. 7%。本研究揭示了镁基复合材料中GNPs
的分散行为与界面结合特征， 为高性能镁基复合材料的设计与制备提供了实验依据。
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Abstract： Magnesium matrix composites with different graphene nanoplatelet （GNPs） contents were fabricated 
based on thixomolding technology， and the effects of GNPs content on the microstructure， interfacial structure， 
and mechanical properties of the composites were systematically investigated.  Using AZ91D magnesium alloy 
as the matrix， composites with GNPs mass fraction of 0. 3%， 0. 6%， and 0. 9% were prepared.  The grain 
morphology was observed by optical microscopy， the dispersion state and failure mode of GNPs were char⁃
acterized by scanning electron microscopy， and the interfacial structure between GNPs and the matrix was 
analyzed by transmission electron microscopy.  The results show that an appropriate amount of GNPs sig⁃
nificantly refines the grains.  When the GNPs mass fraction increased from 0. 3% to 0. 6%， the average grain 
size decreased from 5. 5 μm to 3. 5 μm.  However， when the GNPs mass fraction further increased from 0. 6% 
to 0. 9%， the average grain size increased from 3. 5 μm to 4. 2 μm.  In the composite with 0. 6% GNPs， the 
GNPs were uniformly distributed as thin flakes at both grain boundaries and within the grains， and TEM 
analysis revealed good interfacial bonding with the magnesium matrix.  The failure modes of GNPs during 
fracture were classified into debonding and fracture.  During the thixomolding process， the screw shear 
effectively achieved uniform dispersion of GNPs and prevented agglomeration； meanwhile， the uniformly 
dispersed GNPs significantly enhanced the mechanical properties of the composite， increasing the ultimate tensile 
strength by 21. 7%.  This study reveals the dispersion behavior and interfacial bonding characteristics of GNPs 
in magnesium matrix composites， providing an experimental basis for the design and fabrication of high-
performance magnesium matrix composites.
Key words： semi-solid injection molding； magnesium matrix composites； interface structure； graphene 

nanoplatelet

0　引　言

镁及其合金具备优异的加工性能与物理性能， 
但其较差的耐腐蚀性、 有限的高温性能以及较低的

强度和弹性模量， 限制了其在现代工业中的进一步

应用， 难以满足对镁及镁基复合材料日益提升的要

求［1⁃2］。目前， 提升镁合金性能的主要途径包括基体

合金化与复合化。其中， 复合化通过在镁基体中引

入合适的增强相， 并使其实现特定分布， 从而设计

出能够适应复杂性能需求的复合材料［3⁃6］。

石墨烯纳米片（GNPs）是一种由碳原子通过

sp2杂化形成的二维碳材料， 具有六方蜂巢状晶格

结构。由于其独特的结构， GNPs表现出高强度、 
高硬度、 优异的导电导热性能， 其弹性模量最高

可达1 TPa， 被认为是提升复合材料综合性能的理

想增强体之一［7⁃9］。然而， 石墨烯层间存在的范德

华力易导致其在基体中发生团聚， 这一问题制约

了以其作为增强体的复合材料在实际中的应用， 
也成为镁基复合材料发展的关键挑战［10⁃12］。

龙敏等［13］在AZ91合金粉末中添加0. 2%石墨烯， 
并采用真空热压烧结工艺制备了石墨烯增强镁基复

合材料。Xiang等［14］制备了复合材料， 首先将GNPs
与镁粉置于PVA溶液中进行混合， 然后进行过滤干

燥， 将Mg-6Zn熔体加热至半固态温度区间， 放入混

合后的材料进行机械搅拌， 再次加热至700 ℃进行

超声处理， 最后倒入模具中获得试样。该工艺成功

实现了GNPs的均匀分布， 从而显著提升了材料的

力学性能。Kavimani等［5］则采用溶剂处理、 机械合

金化、 冷压及氩气气氛中560 ℃烧结的工艺， 成功将

0. 2%~0. 5%的还原氧化石墨烯纳米片均匀分散于

AZ31镁合金中。

在传统铸造工艺中， GNPs在熔炼过程中易漂浮
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于熔体表面， 导致了团聚现象。而半固态注射成型

工艺借助螺杆搅拌使半固态浆料承受较高的剪切速

率， 同时浆料本身具备高粘度特性， 这两个因素共

同作用可有效抑制GNPs的团聚［15］。因此， 系统研

究增强体在复合材料中的分散行为， 对优化材料设

计、 提升性能稳定性具有重要理论意义， 也为该类

复合材料的实际应用提供了科学依据。

本文聚焦于石墨烯增强镁基复合材料， 旨在探

究不同GNPs含量对其性能的影响， 以确定最佳添

加量， 从而为镁基复合材料在实际工程中的应用提

供理论支撑。

1　实验材料及分析方法

1. 1　实验材料及设备

本研究所采用的基体材料为 AZ91D 镁合金， 
其化学成分如表 1 所示。需提前采用加工设备将

AZ91D镁合金铸锭粉碎为镁合金颗粒。

增强体材料为GNPs， 相关的参数如表 2 所示。

1. 2　制备工艺与设备

本研究采用半固态注射成型技术来制备GNPs/
AZ91D镁基复合材料。首先将不同质量分数的GNPs
（0. 3%、 0. 6%、 0. 9%）与镁颗粒混合， 并通过注射

成型机进行材料定量输送和加热混合， 在螺杆的旋

转剪切和料管加热的双重作用下， 材料被高效地搅

拌和混合， 形成均匀的浆料。

为了确保模具的温度和表面状态达到最佳， 采
用模温机对模具进行预热， 直至温度稳定在275 ℃， 
随后对模具进行表面处理， 确保达到最佳成型条件； 
最后通过合模、 高速射出成型和开模取出铸件完成

整个制备过程。铸件示意图如图 1 所示。

1. 3　分析测试

制备出GNPs质量分数分别为 0. 3%、 0. 6%、 
0. 9%的 3个石墨烯复合镁基材料铸件后， 分别在

如图 1 红框内的浇道处取样， 采用 DK7753 型号

的线切割机从铸件浇道处切割出约 10 mm×
10 mm×10 mm 的试样， 以便进行后续观察。将

切割好的试样分别使用 600~3 000 目（25~5 μm）

的砂纸进行打磨， 然后在金相抛光机进行抛光， 
采用 3% 的硝酸酒精进行腐蚀。最后使用 Leica 
DMi8 型金相显微镜进行金相组织观察并用

HITACHI SU5000型扫描电镜和高分辨率透射电

镜对微观组织形貌进行微观表征。利用 Image-
Pro plus 图像分析软件对试样形状因子（Sf）进行分

析， Sf计算公式为［16］

S f =
∑
N= 1

N 4πA
P 2

N
， （1）

式中： A为晶粒的面积； P为晶粒的周长； S f在 0~
1之间， 越趋近于1说明晶粒越圆整。

使用 AG-XPLUS 型电子万能试验机在室温

下对拉伸试样进行拉伸， 拉伸试样的尺寸处理遵

循国标 GB/T228. 1−2010 的标准， 拉伸速率为

0. 2 mm/min。

2　实验结果与分析

2. 1　微观组织

图 3 为不同 GNPs 质量分数（0. 3%、 0. 6%、 
0. 9%）下的GNPs/AZ91D镁基复合铸锭的OM图

像。可以发现， 当GNPs的质量分数由0. 3%逐步提

升至0. 6%时， 由熔体凝固后生成的晶粒（二次α-Mg

表 1　AZ91D基体成分
Tab. 1　AZ91D matrix composition %

ωAl

8.3
ωZn

0.54
ωMn

0.23
ωSi

≤0.05
ωFe

≤0.04
ωCu

≤0.08
ωNi

≤0.08
ωMg

余量

表 2　GNPs性能参数
Tab. 2　GNPs performance data

厚度/nm

3~10

直径/μm

5~10

表面积/
(m²·g-1)
31.657

态密度/
(g·cm-3)

0.075

表观密度/
(g·cm-3)

0.050

图 1　半固态注塑GNPs/AZ91D镁基复合材料铸锭

Fig. 1　Semi-solid injection molded GNPs/AZ91D magnesium 
matrix composite ingot

图 2　拉伸试样尺寸

Fig. 2　Tensile specimen dimensions
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晶粒）的平均晶粒尺寸Sg明显减小。在GNPs质量分

数为0. 3%时， 平均晶粒尺寸为5. 5 μm。当GNPs质
量分数达到0. 6%时， 平均晶粒尺寸减小至3. 5 μm。

随着GNPs的加入， 形状因子Sf 由0. 86减小至0. 55。
但对于图 3（e） 和 图 3（f）， 当GNPs质量分数由0. 6%
增加至 0. 9% 时， 复合材料的平均晶粒尺寸 Sg由

3. 5 μm增加至4. 2 μm， 且形状因子Sf 也由0. 55增加

至0. 63， 晶粒尺寸略有增大且圆整度下降， 这是由

于GNPs团聚导致晶粒细化效果降低。

导致晶粒细化的原因有两个： 一是在形核阶

段， GNPs作为异质形核基底， 显著提高了非均质

形核的数量； 二是在晶粒长大过程中， 晶核数目

很多， 在自身长大的同时有效限制了其他晶粒的

生长空间， 进而促进了晶粒的细化。

图 4 为不同 GNPs 质量分数（0. 3%、 0. 6%、 
0. 9%）下合成的GNPs/AZ91D镁基复合铸锭的SEM
图像和碳元素分布图。图 4（a）~图 4（c） 为石墨烯

复合镁基材料的SEM图， 浅色部分为镁基体， 部分

深色部分为GNPs。可以看出， 当GNPs质量分数较

低（0. 3%）时， 能明显观察到GNPs在基体中存在的

形态为长条状。当GNPs质量分数为0. 6%时， 其分

布状态呈现出高度均匀性， GNPs均匀地分散于基体

材料中。在进一步增加GNPs质量分数的过程中， 
当GNPs质量分数提升至0. 9%时， 部分石墨烯片层

开始出现了轻微的团聚现象（石墨烯纳米片的厚度

大幅度增加）， 由于团聚的石墨烯纳米片片层间结合

不紧密， 在负载过程中会成为裂纹萌生的源头。分

散效果下降时进一步提高GNPs质量分数对复合材

料产生了不利影响， 导致复合材料的性能有所降低。

图 5 为 GNPs 质量分数为 0. 3% 时 GNPs/
AZ91D 镁基复合铸锭的 SEM 图像及 Mg、 Al、 C、 
Zn元素面扫图像。

图 3　不同GNPs质量分数下复合材料的OM微观形貌和

晶粒大小的分布图

Fig. 3　Distribution of OM micromorphology and grain size of 
composites with different GNPs mass fraction

图 4　不同GNPs质量分数复合材料的SEM图像和碳元素分布图

Fig.  4　SEM images and carbon element distribution maps of 
composites with different GNPs mass fraction

图 5　石墨烯复合镁基材料（质量分数0. 3%）的SEM图像及

Mg、 Al、 C、 Zn元素面扫图像

Fig. 5　SEM images of the graphene-reinforced magnesium matrix 
composite （mass fraction of 0. 3%） and elemental mapping images 

of Mg， Al， C， and Zn
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从图 5（a） 中可以观察到石墨烯纳米片周围的组

织无明显缺陷， 表明组织致密。对石墨烯纳米片放

大（如图 5（b））进行观察， 发现石墨烯纳米片两侧分

布着短棒状的Mg17Al12相， 证明其分布在晶界周围。

在石墨烯纳米片与基体之间没有发生间隙。

图 6 为GNPs质量分数为0. 6%时GNPs/AZ91D
镁基复合铸锭的SEM图像及Mg、 Al、 C、 Zn元素面

扫图像。从图 6（a） 中可以观察到石墨烯纳米片横跨

在多个晶粒之间。由图 6（b） 可以发现， 石墨烯纳米

片之间并没有明显的裂缝和气孔， 在负载过程中可

以有效提高材料的强度。

图 6（b） 的 EDS 分析结果如图 7 所示。对于

GNPs质量分数为 0. 6%时的复合材料的试样， 在
GNPs出现团聚现象的附近选取区域进行EDS表征。

如图 7（a） 所示， 选取GNPs附近的成分有所差异且

明暗不一致的3个点： 点A、 点B、 点C。图 7（b）~
图 7（d）分别表征出点A、 点B、 点C处的EDS谱图。

结果表明， 点A所在位置为Mg17Al12相， 点A处的主

要成分是Al， 而且该处C含量很低； 点B处含量最

多的成分为C， 表明点B处的浅色长条状颗粒为加

入基体中的GNPs， 可以观察到GNPs分布在晶界周

围； 而点C处的Mg含量最高， 表明此处为基体合金

镁。这与上述的分析结果一致。

图 8 为 GNPs 质 量 分 数 0. 9% 时 GNPs/
AZ91D 镁基复合铸锭的 SEM 图像及 Mg、 Al、 C、 
Zn元素面扫图像。

从图 8（a） 可以观察到石墨烯纳米片在基体中以

团聚的形态存在， 在大倍数下可以观察到团聚的石

图 8　石墨烯复合镁基材料（质量分数0. 9%）的SEM图像及
Mg、 Al、 C、 Zn元素面扫图像

Fig. 8　SEM images of the graphene-reinforced magnesium matrix 
composite （mass fraction of 0. 9%） and elemental mapping images 

of Mg， Al， C， and Zn

图 6　石墨烯复合镁基材料（质量分数0. 6%）的SEM图像及

Mg、 Al、 C、 Zn元素面扫图像

Fig. 6　SEM images of the graphene-reinforced magnesium matrix 
composite （mass fraction of 0. 6%） and elemental mapping images 

of Mg， Al， C， and Zn

图 7　石墨烯复合镁基材料（质量分数0. 6%）的EDS分析
Fig. 7　EDS analysis of graphene composite magnesium-based 

materials （mass fraction of 0. 6%）
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墨烯纳米片厚度超过2 μm， 这在负载的过程中可能

会成为裂纹萌生源。

综上所述， GNPs 质量分数增加至 0. 9% 时， 
GNPs在基体中的分散效果最差， 当GNPs质量分

数增加到 0. 6% 时， 可以观察到 GNPs 分散均匀， 
从而能够与细晶强化协同作用， 进而提升石墨烯

复合镁基材料的综合性能。

2. 2　界面结合机理

在GNPs/AZ91D镁基复合铸锭中， 界面结构

至关重要。图 9 为采用高分辨透射电镜对石墨烯

复合镁基材料（0. 6%）中的GNPs/Mg界面进行表

征的结果， 可以看出， GNPs 嵌入了镁合金基体

中。在复合材料中观察到Mg元素， 其测量的间距

值 d为 0. 195 nm 和 0. 246 nm， 分别对应于（10-12）
和（10-11）面。

同时， 具有 0. 350 nm 的晶面间距的 GNPs 分
布在Mg基体之间， GNPs在基体材料中表现出良

好的分散性。同时， GNPs与Mg基体之间建立了

坚实而稳固的界面连接， 这种牢固的界面结合为

复合材料的性能提供了强有力的保障。在图 9（b）

（Mg/GNPs 界面的逆傅里叶转变图像）中发现存

在大量位错， 这归因于 Mg/GNPs 界面处晶格结

构的畸变， 形成了高密度的位错网。另外， 在界

面处没有气孔、 夹杂等杂质的干扰， 也未发现界

面处有不良反应物的生成。

在GNPs/AZ91D镁基复合铸锭中， GNPs与镁

基体间产生了稳固的界面结合。这种界面结合的强

度是保证复合材料界面结构质量的关键指标之一。

同时， 在界面中， GNPs在基体中分布均匀， 无其他

杂质的破坏， GNPs的结构保持较为完整。

3　力学性能与强化机制

3. 1　复合材料的力学性能

对制备的GNPs/AZ91D镁基复合铸锭试样进

行力学性能分析。如图 1 所示， 在复合材料试样

上A、 C部位分别取样。图 10 为在不同 GNPs 质
量分数（0. 3%、 0. 6%、 0. 9%）下测试出的铸件的

抗拉强度和伸长率。

图 9　石墨烯复合镁基材料的TEM图像

Fig. 9　TEM images of graphene composite magnesium-based 
materials

图 10　力学性能

Fig. 10　Mechanical properties
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从图 10 中可以看出， 随着 GNPs质量分数的

增加， 材料的力学性能呈现出先高后低的趋势。

具体而言， 当GNPs质量分数达到 0. 6%时， 材料

的抗拉强度和伸长率均达到了峰值， 这标志着此

时材料的力学性能达到了最优状态。进一步分析

发现， 在 GNPs质量分数从 0. 3% 增加至 0. 6% 的

过程中， 材料的抗拉强度和伸长率均有所增强， 
其中抗拉强度提升了21. 7%。

当GNPs质量分数进一步增加至 0. 9%时， 材
料的抗拉强度和伸长率均出现了下滑， 这表明

GNPs 质量分数过高会导致力学性能的下降。通

过分析可知， 这是由于 GNPs 质量分数较高时， 
GNPs在基体中的分散效果下降， 出现了团聚。因

此， GNPs的均匀分散对复合材料的力学性能起着

决定性的影响， 添加适当质量分数的 GNPs 对材

料性能的改进与提升有显著作用。

3. 2　断裂机制

GNPs 的分散效果会直接影响复合材料在载

荷作用下的断裂方式， 由上述分析可知 GNPs 分
散效果越好极限抗拉强度越高， 在负载过程中

GNPs的增强效果主要受到分散效果的影响， 具体

作用机制将在下面详细解释。

GNPs 与基体间的紧密结合在拉伸过程中可

以有效阻止裂纹扩展。作为硬质相的 GNPs阻挡

裂纹继续扩展直至断裂。由图 11（c） 可以看出拉

伸过程中 GNPs 在载荷作用下被拉断。但是仍有

部分区域因 GNPs 分散差， 导致其与基体间的结

合较差， 在施加载荷时发生脱黏导致 GNPs 失去

增强作用， 反而会成为裂纹萌生的部位， 降低了

复合材料的性能， 由于 GNPs 和基体间的结合较

差， 导致拉伸过程中 GNPs 从基体中被拔出（如

图 11（b） 所示）， 使得复合材料的抗拉强度降低。

4　结　论

本文采用半固态注射成型技术制备了石墨烯

纳米片（GNPs）增强镁基复合材料， 系统研究了

3种GNPs质量分数（0. 3%、 0. 6%、 0. 9%）对材料

微观结构与性能的影响。主要结论如下：

1） 当 GNPs质量分数由 0. 3% 增至 0. 6% 时， 
复合材料的晶粒得到有效细化， 晶粒形态趋于圆

整； 但当质量分数进一步提高至 0. 9% 时， GNPs
发生团聚， 细化效果减弱， 力学性能随之下降。

2） SEM 及元素面扫描分析结果表明， GNPs
质量分数为 0. 6% 时， 其在镁基体中分散最为均

匀， 且以片状形态分布于晶界。

3） 界面结构显示， GNPs 与镁基体之间形成

了良好的界面结合， 这是提升复合材料力学性能

的关键因素。
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