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(57)摘要

本发明公开了一种高定向高导热石墨烯/铜

复合材料的制备方法，该方法包括：一、大片径氧

化石墨烯分散液的配制；二、铜箔表面预处理及

改性；三、电泳沉积制备择优取向排列氧化石墨

烯/铜箔；四、依次经折叠、堆叠和烧结，制备得到

高定向高导热石墨烯/铜复合材料。本发明采用

电泳沉积在改性铜箔表面得到择优取向排列氧

化石墨烯/铜箔，依次折叠、堆叠并烧结，使得大

片径氧化石墨烯片转动有序排列并重新结合，形

成有序的高定向石墨烯膜，发挥石墨烯的高导热

特性，得到高定向高导热石墨烯/铜复合材料，解

决了石墨烯作为导热增强体时分散性和取向度

难以控制的难题，结合界面改性和铜基体的三维

网络连接，提高了石墨烯/铜复合材料的整体强

度。
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1.一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在于，该方法包括以下步

骤：

步骤一、大片径氧化石墨烯分散液的配制：将异丙醇加入乙醇中并在室温下超声，得到

异丙醇乙醇溶液，然后将大片径氧化石墨烯片加入到异丙醇乙醇溶液中进行超声分散，再

加入硝酸盐搅拌均匀，配制得到大片径氧化石墨烯分散液；

步骤二、铜箔表面预处理及改性：将铜箔经酸洗处理后进行低温退火，得到表面预处理

后的铜箔，然后将表面预处理后的铜箔放入磁控溅射仪内，经氩离子清洗后在铜箔表面溅

射镀覆纳米厚度的改性钛层完成界面改性，得到改性铜箔；

所述酸洗处理的过程为：将铜箔放入稀硝酸溶液中清洗，然后依次采用乙醇和去离子

水清洗并进行干燥；所述低温退火在氢气气氛下进行；

步骤三、择优取向排列氧化石墨烯/铜箔的制备：以步骤一中配制得到的大片径氧化石

墨烯分散液作为电泳液，以步骤二中得到的改性铜箔作为阴极进行电泳沉积，使得电泳液

中的大片径氧化石墨烯沉积到阴极改性铜箔的改性钛层上，得到择优取向排列氧化石墨

烯/铜箔；

步骤四、高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备：将步骤三中得到的择优取向排列氧

化石墨烯/铜箔进行折叠，首先分别以择优取向排列氧化石墨烯/铜箔长度方向的1/4、3/4

处为轴线，向沉积有氧化石墨烯的一侧对折，得到折叠中间体，然后以折叠中间体长度方向

的1/2处为轴线向里对着，得到改性铜箔包裹氧化石墨烯膜的折叠体，将多个折叠体作为重

复单元沿着同一个方向依次层层堆叠在石墨模具中进行电火花等离子烧结，形成高定向石

墨烯膜，得到铜基体三维网络连接的高定向高导热石墨烯/铜复合材料。

2.根据权利要求1所述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在

于，步骤一中所述异丙醇与乙醇的体积比为1~3：1000；所述异丙醇加入乙醇中并在室温下

超声的时间为0.5h。

3.根据权利要求1所述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在

于，步骤一中所述大片径氧化石墨烯片的片径大于5μm，所述硝酸盐为硝酸镁或/和硝酸铝。

4.根据权利要求1所述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在

于，步骤一中所述大片径氧化石墨烯片加入到异丙醇乙醇溶液中超声分散的时间为0.5h~
1h，所述大片径氧化石墨烯片的质量与异丙醇乙醇溶液的体积之比为0.1~0.3：500，其中质

量的单位为g，体积的单位为mL；所述硝酸盐与大片径氧化石墨烯片的质量比为1：3。

5.根据权利要求1所述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在

于，步骤二中所述铜箔的厚度为50μm~200μm，质量纯度为99.99%，所述低温退火的温度为

300℃~500℃，所述改性钛层的厚度为50nm~200nm。

6.根据权利要求1所述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在

于，步骤三中所述电泳沉积的电压为60V~150V，时间为1min~3min。

7.根据权利要求1所述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在

于，步骤三所述电泳沉积过程中，每电泳沉积一定数量的改性铜箔，采用步骤一中配制的大

片径氧化石墨烯分散液作为补充液替换部分电泳液。

8.根据权利要求1所述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在

于，步骤四中所述电火花等离子烧结的温度为800℃~900℃，保温时间为3min~8min，烧结压
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力为40MPa~100MPa。
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一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法

技术领域

[0001] 本发明属于热管理材料技术领域，具体涉及一种高定向高导热石墨烯/铜复合材

料的制备方法。

背景技术

[0002] 高效散热是维持电子设备性能和安全的重要保障，随着电子器件热功率密度不断

增加，因而对高导热材料提出迫切需求。石墨烯的面内热导率高达4000W/mK以上，是块体热

导率最高材料金刚石的两倍，并且铜也是导热性能极好的金属，因此石墨烯增强铜基复合

材料是高导热材料当前的研究热点。

[0003] 现有的制备石墨烯增强铜基复合材料的主要方法是粉末冶金法，然而所报道的此

类铜基复合材料热导率均不高(<500W/mK)，(Composites  Part  B ,2019 ,163:77‑85；

Materials&Design,2018,140:85‑94)，主要原因是石墨烯的比表面积大、表面能高，且石墨

烯与铜之间存在明显的密度差异等因素，导致石墨烯在与铜混合时容易发生团聚，结果就

是团聚体内部石墨烯层片呈现高无序性。尤其是当石墨烯负载量较高或者与润湿性较差的

铜复合时，会加剧石墨烯的团聚以及无序性。与此同时，二维材料中声子只能在面内晶格中

有效传播，石墨烯热导率具有高各向异性(面内和面外相差两个数量级)，因此石墨烯导热

增强效果的有待提高与石墨烯纳米片在铜基体中的无序取向密切相关。综上所述，当石墨

烯作为复合材料导热增强体时，对石墨烯进行定向处理是充分发挥石墨烯的高导热特性的

重点和难点，否则不但不能起到导热增强的作用，反而产生不利影响。

发明内容

[0004] 本发明所要解决的技术问题在于针对上述现有技术的不足，提供一种高定向高导

热石墨烯/铜复合材料的制备方法。该方法将大片径氧化石墨烯片平铺沉积在改性铜箔表

面得到择优取向排列氧化石墨烯/铜箔，然后依次折叠和堆叠并进行电火花等离子烧结，使

得大片径氧化石墨烯片转动有序排列并重新结合，形成有序的高定向石墨烯膜，从而充分

发挥石墨烯的高导热特性，得到高定向高导热石墨烯/铜复合材料，解决了石墨烯作为导热

增强体时分散性和取向度难以控制的难题。

[0005] 为解决上述技术问题，本发明采用的技术方案为：一种高定向高导热石墨烯/铜复

合材料的制备方法，其特征在于，该方法包括以下步骤：

[0006] 步骤一、大片径氧化石墨烯分散液的配制：将异丙醇加入乙醇中并在室温下超声，

得到异丙醇乙醇溶液，然后将大片径氧化石墨烯片加入到异丙醇乙醇溶液中进行超声分

散，再加入硝酸盐搅拌均匀，配制得到大片径氧化石墨烯分散液；

[0007] 步骤二、铜箔表面预处理及改性：将铜箔经酸洗处理后进行低温退火，得到表面预

处理后的铜箔，然后将表面预处理后的铜箔放入磁控溅射仪内，经氩离子清洗后在铜箔表

面溅射镀覆纳米厚度的改性钛层完成界面改性，得到改性铜箔；

[0008] 所述酸洗处理的过程为：将铜箔放入稀硝酸溶液中清洗，然后依次采用乙醇和去
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离子水清洗并进行干燥；所述低温退火在氢气气氛下进行；

[0009] 步骤三、择优取向排列氧化石墨烯/铜箔的制备：以步骤一中配制得到的大片径氧

化石墨烯分散液作为电泳液，以步骤二中得到的改性铜箔作为阴极进行电泳沉积，使得电

泳液中的大片径氧化石墨烯沉积到阴极改性铜箔的改性钛层上，得到择优取向排列氧化石

墨烯/铜箔；

[0010] 步骤四、高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备：将步骤三中得到的择优取向排

列氧化石墨烯/铜箔进行折叠，得到折叠体，然后将折叠体层层堆叠在石墨模具中进行电火

花等离子烧结，形成高定向石墨烯膜，得到铜基体三维网络连接的高定向高导热石墨烯/铜

复合材料。

[0011] 本发明首先将具有二维特性的大片径氧化石墨烯片分散在异丙醇乙醇溶液中，并

以此为电泳液，在表面预处理后镀覆改性钛层的改性铜箔上进行电泳沉积，利用异丙醇良

好的分散性能使得大片径氧化石墨烯片平铺沉积在改性铜箔表面，实现择优取向排列，得

到择优取向排列氧化石墨烯/铜箔；然后将择优取向排列氧化石墨烯/铜箔依次进行折叠和

层层堆叠，优选采用仿砖墙结构的“砌墙”方式堆叠，并进行热压作用下的电火花等离子烧

结，该烧结过程中，大片径氧化石墨烯片在力偶的作用下发生转动并与界面平行，进一步改

善其层片有序排列，同时，大片径氧化石墨烯片中含氧官能团在热压作用下发生分解，并在

石墨烯层片间重新建立起π‑π结合，形成高定向石墨烯膜，该有序的高定向构型充分发挥石

墨烯面内热导率高的特性，大大增强了复合材料的高导热性能，解决了石墨烯作为导热增

强体时石墨烯分散性和取向度难以控制的难题，得到高定向高导热石墨烯/铜复合材料。

[0012] 通常，铜与石墨烯之间的润湿性差且互不固溶，两者的界面结合为弱物理结合。本

发明先在铜箔表面镀覆改性钛层，后续烧结过程中，该改性钛层与石墨烯膜发生化学反应

原位生成碳化钛，由于铜与碳化钛的润湿角较铜与石墨烯的润湿角更小，提高了铜箔与石

墨烯膜之间的润湿性，与此同时钛与铜、碳元素间的扩散固溶作用促进界面结合从弱物理

结合转变为强化学结合，从而增强了铜箔与石墨烯膜之间的界面结合强度，进而提高了石

墨烯/铜复合材料整体的力学强度，有助于改善石墨烯/铜复合材料界面处的热传输能力。

[0013] 相比于直接层层堆垛的常规层状材料制备方法，本发明先将择优取向排列氧化石

墨烯/铜箔进行折叠再进行堆叠，使得氧化石墨烯被包覆在铜箔的内部，从而相邻的折叠体

之间通过铜基体连接，即所有的铜基体连接成一个三维网络连接整体，铜基体的结合改性

钛层与铜箔之间的界面改性的作用，共同提高了石墨烯/铜复合材料的整体强度。

[0014] 上述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在于，步骤一中

所述异丙醇与乙醇的体积比为1～3：1000；所述异丙醇加入乙醇中并在室温下超声的时间

为0.5h。

[0015] 上述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在于，步骤一中

所述大片径氧化石墨烯片的片径大于5μm，所述硝酸盐为硝酸镁或/和硝酸铝。

[0016] 上述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在于，步骤一中

所述大片径氧化石墨烯片加入到异丙醇乙醇溶液中超声分散的时间为0.5h～1h，所述大片

径氧化石墨烯片的质量与异丙醇乙醇溶液的体积之比为0.1～0.3：500，其中质量的单位为

g，体积的单位为mL；所述硝酸盐与大片径氧化石墨烯片的质量比为1：3。该优选的超声分散

的时间同时满足了大片径氧化石墨烯片均匀分散且片径不发生减小的要求；该优选的大片
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径氧化石墨烯片的质量与异丙醇乙醇溶液的体积之比保证了大片径氧化石墨烯片的均匀

分散，有利于提高后续电泳沉积的效率。该优选的硝酸盐中的金属阳离子Mg2+或/和Al3+牢

固吸附在大片径氧化石墨烯片的表面，得到大片径氧化石墨烯分散液并作为后续电泳沉积

的电泳液，在电泳沉积过程中，在电场作用下金属阳离子Mg2+或/和Al3+向作为阴极的改性

铜箔定向运动，并带动大片径氧化石墨烯片同时定向运动，有利于实现择优取向排列，得到

择优取向排列氧化石墨烯/铜箔；由于硝酸镁的水解程度较硝酸铝小，因此优选采用硝酸

镁。

[0017] 上述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在于，步骤二中

所述铜箔的厚度为50μm～200μm，质量纯度为99.99％，所述低温退火的温度为300℃～500

℃，所述改性钛层的厚度为50nm～200nm。

[0018] 上述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在于，步骤三中

所述电泳沉积的电压为60V～150V，时间为1min～3min。该优选的电泳沉积的电压有效调节

了大片径氧化石墨烯片的沉积速率及沉积的有序性，保证大片径氧化石墨烯片快速沉积的

同时，还有效控制了其沉积在改性铜箔上的有序性；该优选的电泳沉积的时间有效控制了

大片径氧化石墨烯片的沉积厚度，有利于实现微米级厚度的氧化石墨烯膜的沉积。

[0019] 上述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在于，步骤三所

述电泳沉积过程中，每电泳沉积一定数量的改性铜箔，采用步骤一中配制的大片径氧化石

墨烯分散液作为补充液替换部分电泳液。随着电泳沉积过程的进行，电泳液中大片径氧化

石墨烯片不断沉积到改性铜箔上，因此优选在电泳沉积过程中采用与电泳液成分相同的大

片径氧化石墨烯分散液作为补充液替换部分电泳液，以保证电泳液中大片径氧化石墨烯片

的浓度稳定，进而保证了沉积的均匀性和持续性。通常，每电泳沉积15片改性铜箔，即采用

大片径氧化石墨烯分散液替换一半电泳液。

[0020] 上述的一种高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备方法，其特征在于，步骤四中

所述电火花等离子烧结的温度为800℃～900℃，保温时间为3min～8min，烧结压力为40MPa

～100MPa。该优选的温度和保温时间实现了复合材料的固化烧结，实现了界面改性层发生

界面反应以及氧化石墨烯表面官能团的分解去除；该优选的烧结压力实现了在石墨烯层片

的旋转，有利于获得高定向石墨烯膜。

[0021] 本发明与现有技术相比具有以下优点：

[0022] 1、本发明先将大片径氧化石墨烯片平铺沉积在改性铜箔表面得到择优取向排列

氧化石墨烯/铜箔，然后依次折叠和堆叠并进行电火花等离子烧结，使得大片径氧化石墨烯

片转动有序排列并重新结合，形成有序的高定向石墨烯膜，从而充分发挥石墨烯的高导热

特性，得到高定向高导热石墨烯/铜复合材料，解决了石墨烯作为导热增强体时分散性和取

向度难以控制的难题。

[0023] 2、本发明突破石墨烯均匀分散在基体中的常规设计思路，将大片径氧化石墨烯片

组装成高定向石墨烯膜作为铜基体的导热增强体，形成的复合材料具有多尺度高定向构

型，包括层状结构微米尺度高定向和石墨烯膜内纳米尺度高定向，在层状结构面内方向充

分发挥了石墨烯面内热导率高的特性，并避免了界面对热流的阻碍作用，实现了层状结构

面内的高导热性能。

[0024] 3、本发明采用电泳沉积使得大片径氧化石墨烯进行择优取向排列，结合电火花等
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离子烧结的热压效应进一步进行取向改进，使得大片径氧化石墨烯片转化为高定向构型，

有效地解决石墨烯纳米片在铜基体中分散性差、无序排列的难题，设计合理，易于实现。

[0025] 4、相比于传统层状材料常采用的依次堆叠方式，本发明采用两步法，即先折叠再

进行层层堆叠，使得氧化石墨烯被包覆在铜箔的内部，从而相邻的折叠体之间通过铜基体

连接，即所有的铜基体连接成一个三维网络连接的整体，结合界面改性，共同提高了石墨

烯/铜复合材料的整体强度。

[0026] 下面通过附图和实施例对本发明的技术方案作进一步的详细描述。

附图说明

[0027] 图1为本发明择优取向排列氧化石墨烯/铜箔的折叠和堆叠过程示意图。

[0028] 图2为本发明高定向石墨烯膜的形成过程原理图。

[0029] 图3为本发明实施例1得到的择优取向排列氧化石墨烯/铜箔的形貌图。

[0030] 图4为本发明实施例1制备的高定向高导热石墨烯/铜复合材料的横截面形貌图。

具体实施方式

[0031] 如图1所示，本发明择优取向排列氧化石墨烯/铜箔的折叠和堆叠过程为：首先分

别以择优取向排列氧化石墨烯/铜箔长度方向的1/4、3/4处为轴线，向沉积有氧化石墨烯的

一侧对折，得到折叠中间体，然后以折叠中间体长度方向的1/2处为轴线向里对着，得到改

性铜箔包裹氧化石墨烯膜的折叠体；将多个上述折叠体作为重复单元沿着同一个方向依次

层层堆叠在石墨模具中并烧结，得到高定向高导热石墨烯/铜复合材料。

[0032] 如图2所示，本发明高定向石墨烯膜的形成过程为：在电火花等离子烧结的热压作

用下，折叠体中包覆在铜箔(包括上基板铜箔和下基板铜箔)之间的大片径氧化石墨烯片发

生旋转转动并与界面平行，同时大片径氧化石墨烯片中含氧官能团在热压作用下发生分

解，并在石墨烯层片间重新建立起π‑π结合，形成高定向石墨烯膜，且上基板铜箔和下基板

铜箔表面的改性钛层与石墨烯膜发生反应，生成具有界面改性作用即提高界面结合力和润

湿性的改性碳化物碳化钛。

[0033] 实施例1

[0034] 本实施例包括以下步骤：

[0035] 步骤一、大片径氧化石墨烯分散液的配制：将异丙醇加入乙醇中并在室温下超声

0.5h，得到异丙醇乙醇溶液，然后将片径大于5μm的大片径氧化石墨烯片加入到异丙醇乙醇

溶液中进行超声分散0.5h，再加入硝酸镁搅拌均匀，配制得到大片径氧化石墨烯分散液；所

述异丙醇与乙醇的体积比为1：1000；所述大片径氧化石墨烯片的质量与异丙醇乙醇溶液的

体积之比为0.2：500，其中质量的单位为g，体积的单位为mL；所述硝酸镁与大片径氧化石墨

烯片的质量比为1：3；

[0036] 步骤二、铜箔表面预处理及改性：将厚度为50μm、质量纯度为99.99％的铜箔放入

质量浓度5％的稀硝酸溶液中清洗，并依次采用乙醇和去离子水清洗并进行干燥，然后放入

真空管式炉中在氢气气氛下、300℃进行低温退火，得到表面预处理后的铜箔，然后将表面

预处理后的铜箔放入磁控溅射仪内，经氩离子清洗后在铜箔表面溅射镀覆厚度为100nm的

改性钛层完成界面改性，得到改性铜箔；
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[0037] 步骤三、择优取向排列氧化石墨烯/铜箔的制备：以步骤一中配制得到的大片径氧

化石墨烯分散液作为电泳液，以步骤二中得到的改性铜箔作为阴极进行电泳沉积，电泳沉

积的电压为60V，时间为2min，使得电泳液中的大片径氧化石墨烯沉积到阴极改性铜箔的改

性钛层上，得到择优取向排列氧化石墨烯/铜箔；所述电泳沉积过程中每电泳沉积15片改性

铜箔，即采用步骤一中配制的大片径氧化石墨烯分散液作为补充液替换电泳液的一半；

[0038] 步骤四、高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备：将步骤三中得到的择优取向排

列氧化石墨烯/铜箔进行折叠，得到折叠体，然后采用“砌墙”的方法将45片折叠体堆叠在石

墨模具中进行电火花等离子烧结形成高定向石墨烯膜，电火花等离子烧结的温度为800℃，

保温时间为3min，烧结压力为40MPa，得到铜基体三维网络连接的高定向高导热石墨烯/铜

复合材料。

[0039] 图3为本实施例得到的择优取向排列氧化石墨烯/铜箔的形貌图，从图3可以看出，

大片径氧化石墨烯片有序堆叠在改性铜箔的表面，实现了氧化石墨烯膜内氧化石墨烯纳米

片的择优取向排列。

[0040] 图4为本实施例制备的高定向高导热石墨烯/铜复合材料的横截面形貌图，从图4

可以看出，复合材料中石墨烯膜与铜箔相间分布，形成层状复合材料，且层状结构中的层与

层之间实现微米尺度的高定向，石墨烯膜中石墨烯纳米片则实现纳米尺度的高定向。

[0041] 实施例2

[0042] 本实施例包括以下步骤：

[0043] 步骤一、大片径氧化石墨烯分散液的配制：将异丙醇加入乙醇中并在室温下超声

0.5h，得到异丙醇乙醇溶液，然后将片径大于5μm的大片径氧化石墨烯片加入到异丙醇乙醇

溶液中进行超声分散1h，再加入硝酸镁搅拌均匀，配制得到大片径氧化石墨烯分散液；所述

异丙醇与乙醇的体积比为2：1000；所述大片径氧化石墨烯片的质量与异丙醇乙醇溶液的体

积之比为0.1：500，其中质量的单位为g，体积的单位为mL；所述硝酸镁与大片径氧化石墨烯

片的质量比为1：3；

[0044] 步骤二、铜箔表面预处理及改性：将厚度为50μm、质量纯度为99.99％的铜箔放入

质量浓度5％的稀硝酸溶液中清洗，并依次采用乙醇和去离子水清洗并进行干燥，然后放入

真空管式炉中在氢气气氛下、500℃进行低温退火，得到表面预处理后的铜箔，然后将表面

预处理后的铜箔放入磁控溅射仪内，经氩离子清洗后在铜箔表面溅射镀覆厚度为50nm的改

性钛层完成界面改性，得到改性铜箔；

[0045] 步骤三、择优取向排列氧化石墨烯/铜箔的制备：以步骤一中配制得到的大片径氧

化石墨烯分散液作为电泳液，以步骤二中得到的改性铜箔作为阴极进行电泳沉积，电泳沉

积的电压为150V，时间为3min，使得电泳液中的大片径氧化石墨烯沉积到阴极改性铜箔的

改性钛层上，得到择优取向排列氧化石墨烯/铜箔；所述电泳沉积过程中每电泳沉积15片改

性铜箔，即采用步骤一中配制的大片径氧化石墨烯分散液作为补充液替换电泳液的一半；

[0046] 步骤四、高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备：将步骤三中得到的择优取向排

列氧化石墨烯/铜箔进行折叠，得到折叠体，然后采用“砌墙”的方法将90片折叠体堆叠在石

墨模具中进行电火花等离子烧结形成高定向石墨烯膜，电火花等离子烧结的温度为900℃，

保温时间为5min，烧结压力为100MPa，得到铜基体三维网络连接的高定向高导热石墨烯/铜

复合材料。
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[0047] 实施例3

[0048] 本实施例包括以下步骤：

[0049] 步骤一、大片径氧化石墨烯分散液的配制：将异丙醇加入乙醇中并在室温下超声

0.5h，得到异丙醇乙醇溶液，然后将片径大于5μm的大片径氧化石墨烯片加入到异丙醇乙醇

溶液中进行超声分散0.75h，再加入硝酸镁搅拌均匀，配制得到大片径氧化石墨烯分散液；

所述异丙醇与乙醇的体积比为3：1000；所述大片径氧化石墨烯片的质量与异丙醇乙醇溶液

的体积之比为0.3：500，其中质量的单位为g，体积的单位为mL；所述硝酸镁与大片径氧化石

墨烯片的质量比为1：3；

[0050] 步骤二、铜箔表面预处理及改性：将厚度为200μm、质量纯度为99.99％的铜箔放入

质量浓度5％的稀硝酸溶液中清洗，并依次采用乙醇和去离子水清洗并进行干燥，然后放入

真空管式炉中在氢气气氛下、400℃进行低温退火，得到表面预处理后的铜箔，然后将表面

预处理后的铜箔放入磁控溅射仪内，经氩离子清洗后在铜箔表面溅射镀覆厚度为200nm的

改性钛层完成界面改性，得到改性铜箔；

[0051] 步骤三、择优取向排列氧化石墨烯/铜箔的制备：以步骤一中配制得到的大片径氧

化石墨烯分散液作为电泳液，以步骤二中得到的改性铜箔作为阴极进行电泳沉积，电泳沉

积的电压为100V，时间为1min，使得电泳液中的大片径氧化石墨烯沉积到阴极改性铜箔的

改性钛层上，得到择优取向排列氧化石墨烯/铜箔；所述电泳沉积过程中每电泳沉积15片改

性铜箔，即采用步骤一中配制的大片径氧化石墨烯分散液作为补充液替换电泳液的一半；

[0052] 步骤四、高定向高导热石墨烯/铜复合材料的制备：将步骤三中得到的择优取向排

列氧化石墨烯/铜箔进行折叠，得到折叠体，然后采用“砌墙”的方法将30片折叠体堆叠在石

墨模具中进行电火花等离子烧结形成高定向石墨烯膜，电火花等离子烧结的温度为850℃，

保温时间为8min，烧结压力为70MPa，得到铜基体三维网络连接的高定向高导热石墨烯/铜

复合材料。

[0053] 对本发明实施例1～实施例3制备的高定向高导热石墨烯/铜复合材料的热导率进

行检测，并与现有文献报道中的石墨烯/铜复合材料的热导率进行比较，其中，文献1中将氧

化石墨烯粉末与铜粉直接混合，并采用热压烧结机烧结制备得到石墨烯/铜复合材料；文献

2中首先真空过滤铜和石墨烯的分散液，然后采用SPS制备得到石墨烯/铜复合材料；结果如

表1所示。

[0054] 表1
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[0055]

[0056] 表格中“～”表示不超过。

[0057] 文献1:Faisal  Nazeer ,et  al .,Thermal  and  mechanical  properties  of 

copper‑graphite  and  copper‑reduced  graphene  oxide  composites[J] .Composites 

Part  B,2019,163:77‑85.

[0058] 文献2:Ke  Chu,et  al.,Thermal  properties  of  graphene/metal  composites 

with  aligned  graphene[J].Materials&Design,2018,140:85‑94.

[0059] 从表1可看出，本发明实施例1～实施例3制备的高定向高导热石墨烯/铜复合材料

的热导率均远高于现有文献报道，文献报道的石墨烯/铜复合材料的热导率均在500W/mK以

下，而本发明中高定向高导热石墨烯/铜复合材料的热导率最高可实现600W/mK以上，说明

本发明的制备方法在复合材料中形成有序的高定向石墨烯膜，从而充分发挥石墨烯的高导

热特性，得到高定向高导热石墨烯/铜复合材料。

[0060] 以上所述，仅是本发明的较佳实施例，并非对本发明作任何限制。凡是根据发明技

术实质对以上实施例所作的任何简单修改、变更以及等效变化，均仍属于本发明技术方案

的保护范围内。
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图3

图4
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