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(57)摘要

本发明涉及一种定向导热导电石墨碳膜及

定向导热碳件的制备方法，属于石墨烯技术领

域，解决了现有导热炭材料整体导热效果不佳、

导热炭材料特定方向的热导率低等技术问题。解

决方案为：一种定向导热导电石墨碳膜及定向导

热碳件的制备方法，包括以下步骤：1)超声粉碎：

将可溶性中间相沥青通过液氮冷却至‑90～‑60

℃，并对冷却后的可溶性中间相沥青进行超声波

粉碎、去静电；2)制备混合液体；3)制备碳浆膜；

4)高温蒸汽脱除溶剂；5)制备辊压碳膜；6)碳化

处理；7)石墨化处理；8)制备定向导热碳件。与现

有技术相比，本发明具有可大幅面连续化生产、

实现成膜到碳件性能可调控的组合生产、导热炭

材料整体导热效果增强等优点。
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1.一种定向导热导电石墨碳膜及定向导热碳件的制备方法，其特征在于：包括以下步

骤：

1)超声粉碎：将可溶性中间相沥青通过液氮冷却至‑90～‑60℃，并对冷却后的可溶性

中间相沥青进行超声波粉碎、去静电，制得物质A1；

2)制备混合液体：将质量份为7～9份的物质A1与质量份为1份的短切及研磨碳纤维充

分混合，形成混合物B1；

将质量份为1份的混合物B1加入到质量份为1.5～2份的60～70℃乙二醇溶剂中充分搅

拌，并在搅拌状态下冷却至20～30℃，制得均匀浆状可流态的混合液体B2；

3)制备碳浆膜：将混合液体B2均匀倒入循环转动的碳纤维编织的覆带布面上，控制混

合液体B2在碳纤维编织的覆带布面上维持长度0.5‑0.8m，碳纤维编织的覆带布面下方设交

变磁场，控制交变磁场的强度与方向来改变混合液体B2中碳颗粒晶体的排列结构，制得磁

化排列规则的碳浆膜C；

4)高温蒸汽脱除溶剂：将载有碳浆膜C的碳纤维编织的履带布面穿过高温蒸汽箱，高温

蒸汽箱箱内碳纤维编织的履带布面下方10‑15cm处设有强力交变磁场，保持碳浆膜C内的乙

二醇溶剂在渗流过程中晶体移动后取向不变；

5)制备辊压碳膜：对经过高温蒸汽箱后的载有碳浆膜C的碳纤维编织的履带布面进行

第一道热轧辊和第二道热轧辊处理，制得碳源膜D1；

通过碳膜辊将碳源膜D1从碳纤维编织的履带布面上分离并卷绕在陶瓷卷辊上，制得新

的碳膜D2；

对碳膜D2进行第三道热轧辊处理，制得辊压碳膜D3；

将辊压碳膜D3通过轴传送至氧化固化箱，辊压碳膜D3在氧化固化箱的停留时间不低于

60‑150min，并向所述氧化固化箱中通入净化空气，制得氧化固化后的碳膜D4；

将氧化固化后的碳膜D4通过轴传送至第四道热压辊进行处理，制得辊压碳膜D5，所述

辊压碳膜D5卷绕在陶瓷卷辊上；

6)碳化处理：将卷绕在陶瓷卷辊上的辊压碳膜D5和陶瓷卷辊一起放入碳化箱中，碳化

箱内部通过氮气完全置换保护，碳化箱以5℃/min的速率升温到1700‑1800℃后保温30min，

待自然降温至室温后取出辊压碳膜D5，将其反方向卷绕在另一个陶瓷卷辊上，制得碳化碳

膜E1；

7)石墨化处理：将碳化碳膜E1放入高纯氩气保护的石墨箱中进行石墨处理，石墨箱以

5‑10℃/min的速率升温到2800‑3200℃后保温30min，待自然降温至室温后取出，制得定向

导热导电碳膜F1；

8)制备定向导热碳件：将质量份为1.5份的可溶性聚酰亚胺和质量份为0.05份的氧化

石墨烯溶解于质量份为1份的二甲基乙酰胺溶剂中，通过超声波搅拌处理，制得粘接剂G1；

将定向导热导电碳膜F1放到卷辊上并粘粘接剂G1后，往复折叠若干次，制得碳膜件H1；

将碳膜件H1在温度260‑450℃、压力2‑2.5MPa下压紧成块，保持压紧件温度内外均匀，

蒸发掉溶剂后，继续在温度350‑400℃、压力2‑2.5MPa下压紧10‑30min，制得定向导热碳件

I1。

2.根据权利要求1所述的一种定向导热导电石墨碳膜及定向导热碳件的制备方法，其

特征在于：所述步骤1)中可溶性中间相沥青为各向异性体含量100％的AR沥青，超声波粉碎
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后的颗粒孔径为5‑15um。

3.根据权利要求1所述的一种定向导热导电石墨碳膜及定向导热碳件的制备方法，其

特征在于：所述步骤3)中碳纤维编织的覆带布面的转动速度为6‑20m/min，交变磁场覆盖碳

纤维编织的覆带布面长度为0.6‑1.2m。

4.根据权利要求1所述的一种定向导热导电石墨碳膜及定向导热碳件的制备方法，其

特征在于：所述步骤4)中高温蒸汽箱长度不低于2m，高温蒸汽箱内温度为116‑135℃。

5.根据权利要求1所述的一种定向导热导电石墨碳膜及定向导热碳件的制备方法，其

特征在于：所述步骤5)中第一道热轧辊的温度为150‑180℃，压力维持在0.2‑0.6MPa，辊压

厚度为0.4‑0.8mm；第二道热轧辊的温度为230‑280℃，压力维持在0.8‑1.2MPa，辊压厚度为

0.2‑0.4mm；第三道热压辊的温度为350‑480℃，压力维持在1.5‑2.5MPa，辊压厚度为0.05‑

0.1mm；氧化固化箱的温度维持在160‑350℃，第四道热压辊的压力维持在2.5‑4MPa，辊压厚

度为0.02‑0.05mm。

6.根据权利要求1所述的一种定向导热导电石墨碳膜及定向导热碳件的制备方法，其

特征在于：所述步骤8)中的往复折叠次数Y＝目标件厚度X/2×氧化固化后的碳膜D4厚度Z。
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一种定向导热导电石墨碳膜及定向导热碳件的制备方法

技术领域

[0001] 本发明属于石墨烯技术领域，具体涉及一种定向导热导电石墨碳膜及定向导热碳

件的制备方法。

背景技术

[0002] 随着现代工业、国防和科学技术的飞速发展，导热和散热问题成为制约许多领域

发展的关键。在微电子及通讯技术领域，高频、高速以及大规模集成电路的密集和小型化，

使得单位容积电子器件的发热量迅速增大。目前，微电子芯片的发热量一般为60‑90W·cm
－2，最高可达200W·cm－2以上。因此，电子器件的散热技术越来越成为新产品研发中的关键，

其散热性能的好坏直接影响电子产品的工作性能，这是因为过高的温度会危及半导体的结

点和焊点，损伤电路连接界面的同时增加导体的阻值。电子元件的温度较正常工作温度降

低1℃，其故障率可减少4％；若其温度增加10～20℃，则故障率将提高100％。通常，微电子

芯片的表面温度必须维持在较低温度才能以高性能稳定工作。此外，许多电子器件需要在

40～60℃的环境温度下才能正常工作，这就对作为热控重要组成部分的导热材料提出了越

来越高的要求，因此迫切需要开发出轻质、高热导率和优异热稳定性的材料。

[0003] 传统的金属导热材料，如铝、铜、银等由于存在密度较大、易氧化、比热导率(热导

率和体积密度之比)较低、热膨胀系数较高等局限性，已经很难满足当前微电子领域电子器

件日益增长的散热需求。对于导热型热管理材料而言，材料自身具有较高的比热导率和良

好的热态环境服役性能尤为重要。高导热炭材料种类繁多、形态多样，包括纤维、粉体、块体

和薄膜等，因此在导热、散热、热疏导、热防护等热管理领域具有非常广泛的应用前景和市

场。粉末状炭材料根据个体尺寸特征可直接用于微纳小型器件散热，或作为导热膏/散热脂

的导热填料用于界面散热；形态、尺寸以及石墨微晶结构定向可控的高导热炭材料可用作

宏观散热器件或热沉材料。这两类炭材料在热传导应用中各有所长，可以在小型微纳电子

元件和大型高功率集成器件等领域复合使用实现互补，从而解决高速、高功率、集成化5G通

信等领域的热管理难题。

[0004] 微电子及通讯技术领域的快速发展对热管理材料提出了更高要求，迫切需要设计

和开发高定向导热炭材料。高定向炭材料因其较高的石墨微晶结晶度和石墨化度、有序规

整堆叠的石墨烯层片，而具有典型的各向异性高导热特性。粉末状炭材料(如鳞片石墨、气

相生长炭纤维、纳米碳管、石墨烯等)的热导率虽然很高，但作为导热填料制备的复合材料

的整体导热效果不佳，因此其在大型高功率集成器件散热领域的应用会受到一定限制。

发明内容

[0005] 为了克服现有技术的不足，解决现有导热炭材料整体导热效果不佳、导热炭材料

特定方向的热导率低等技术问题，本发明提供一种定向导热导电石墨碳膜及定向导热碳件

的制备方法。

[0006] 本发明通过以下技术方案予以实现。
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[0007] 本发明提供了一种定向导热导电石墨碳膜及定向导热碳件的制备方法，包括以下

步骤：

[0008] 1)超声粉碎：将可溶性中间相沥青通过液氮冷却至‑90～‑60℃，并对冷却后的可

溶性中间相沥青进行超声波粉碎、去静电，制得物质A1；

[0009] 2)制备混合液体：将质量份为7～9份的物质A1与质量份为1份的短切及研磨碳纤

维充分混合，形成混合物B1；

[0010] 将质量份为1份的混合物B1加入到质量份为1.5～2份的60～70℃乙二醇溶剂中充

分搅拌，并在搅拌状态下冷却至20～30℃，制得均匀浆状可流态的混合液体B2；

[0011] 3)制备碳浆膜：将混合液体B2均匀倒入循环转动的碳纤维编织的覆带布面上，控

制混合液体B2在碳纤维编织的覆带布面上维持长度0.5‑0.8m，碳纤维编织的覆带布面下方

设交变磁场，控制交变磁场的强度与方向来改变混合液体B2中碳颗粒晶体的排列结构，制

得磁化排列规则的碳浆膜C；

[0012] 4)高温蒸汽脱除溶剂：将载有碳浆膜C的碳纤维编织的履带布面穿过高温蒸汽箱，

高温蒸汽箱箱内碳纤维编织的履带布面下方10‑15cm处设有强力交变磁场，保持碳浆膜C内

的乙二醇溶剂在渗流过程中晶体移动后取向不变；

[0013] 5)制备辊压碳膜：对经过高温蒸汽箱后的载有碳浆膜C的碳纤维编织的履带布面

进行第一道热轧辊和第二道热轧辊处理，制得碳源膜D1；

[0014] 通过碳膜辊将碳源膜D1从碳纤维编织的履带布面上分离并卷绕在陶瓷卷辊上，制

得新的碳膜D2；

[0015] 对碳膜D2进行第三道热轧辊处理，制得辊压碳膜D3；

[0016] 将辊压碳膜D3通过轴传送至氧化固化箱，辊压碳膜D3在氧化固化箱的停留时间不

低于60‑150min，并向所述氧化固化箱中通入净化空气，制得氧化固化后的碳膜D4；

[0017] 将氧化固化后的碳膜D4通过轴传送至第四道热压辊进行处理，制得辊压碳膜D5，

所述辊压碳膜D5卷绕在陶瓷卷辊上；

[0018] 6)碳化处理：将卷绕在陶瓷卷辊上的辊压碳膜D5和陶瓷卷辊一起放入碳化箱中，

碳化箱内部通过氮气完全置换保护，碳化箱以5℃/min的速率升温到1700‑1800℃后保温

30min，待自然降温至室温后取出辊压碳膜D5，将其反方向卷绕在另一个陶瓷卷辊上，制得

碳化碳膜E1；

[0019] 7)石墨化处理：将碳化碳膜E1放入高纯氩气保护的石墨箱中进行石墨处理，石墨

箱以5‑10℃/min的速率升温到2800‑3200℃后保温30min，待自然降温至室温后取出，制得

定向导热导电碳膜F1；

[0020] 8)制备定向导热碳件：将质量份为1.5份的可溶性聚酰亚胺和质量份为0.05份的

氧化石墨烯溶解于质量份为1份的二甲基乙酰胺溶剂中，通过超声波搅拌处理，制得粘接剂

G1；

[0021] 将定向导热导电碳膜F1放到卷辊上并粘粘接剂G1后，往复折叠若干次，制得碳膜

件H1；

[0022] 将碳膜件H1在温度260‑450℃、压力2‑2.5mpa下压紧成块，保持压紧件温度内外均

匀，蒸发掉溶剂后，继续在温度350‑400℃、压力2‑2.5mpa下压紧10‑30min，制得定向导热碳

件I1。
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[0023] 进一步，所述步骤1)中可溶性中间相沥青为各向异性体含量100％的AR沥青，超声

波粉碎后的颗粒孔径为5‑15um。

[0024] 进一步，所述步骤3)中碳纤维编织的覆带布面的转动速度为6‑20m/min，交变磁场

覆盖碳纤维编织的覆带布面长度为0.6‑1.2m。

[0025] 进一步，所述步骤4)中高温蒸汽箱长度不低于2m，高温蒸汽箱内温度为116‑135

℃。

[0026] 进一步，所述步骤5)中第一道热轧辊的温度为150‑180℃，压力维持在0 .2‑

0 .6mpa，辊压厚度为0 .4‑0 .8mm；第二道热轧辊的温度为230‑280℃，压力维持在0 .8‑

1 .2mpa，辊压厚度为0 .2‑0 .4mm；第三道热压辊的温度为350‑480℃，压力维持在1 .5‑

2.5mpa，辊压厚度为0.05‑0.1mm；氧化固化箱的温度维持在160‑350℃，第四道热压辊的压

力维持在2.5‑4mpa，辊压厚度为0.02‑0.05mm。

[0027] 进一步，所述步骤8)中的往复折叠次数Y＝目标件厚度X/2×氧化固化后的碳膜D4

厚度Z。

[0028] 本发明所达到的有益效果是：本发明提供了一种定向导热导电石墨碳膜及定向导

热碳件的制备方法，采用交变磁场控制材料内部石墨微晶的尺寸、取向以及取向的连续性，

可使石墨晶体沿晶面方向保持高导热特性，实现连续高定向、多维度可调控热传导产品的

生产，且生产过程中的物质可回收循环利用。

[0029] 与现有技术相比，本发明具有可大幅面连续化生产、实现成膜到碳件性能可调控

的组合生产、导热炭材料整体导热效果增强等优点。

具体实施方式

[0030] 下面结合实施例对本发明作进一步的详细描述。

[0031] 一种定向导热导电石墨碳膜及定向导热碳件的制备方法，包括以下步骤：

[0032] 1)超声粉碎：将可溶性中间相沥青通过液氮冷却至‑90～‑60℃，并对冷却后的可

溶性中间相沥青进行超声波粉碎、去静电，制得物质A1，所述步骤1)中可溶性中间相沥青为

各向异性体含量100％的AR沥青，超声波粉碎后的颗粒孔径为5‑15um；

[0033] 2)制备混合液体：制备混合液体：将质量份为7～9份的物质A1与质量份为1份的短

切及研磨碳纤维充分混合，形成混合物B1；

[0034] 将质量份为1份的混合物B1加入到质量份为1.5～2份的60～70℃乙二醇溶剂中充

分搅拌，并在搅拌状态下冷却至20～30℃，制得均匀浆状可流态的混合液体B2；

[0035] 3)制备碳浆膜：将混合液体B2均匀倒入循环转动的碳纤维编织的覆带布面上，其

中碳纤维编织的覆带布面的转动速度为6‑20m/min，控制混合液体B2在碳纤维编织的覆带

布面上维持长度0.5‑0.8m，碳纤维编织的覆带布面下方设交变磁场，交变磁场覆盖碳纤维

编织的覆带布面长度为0.6‑1.2m，控制交变磁场的强度与方向来改变混合液体B2中碳颗粒

晶体的排列结构，制得磁化排列规则的碳浆膜C，采用交变磁场控制材料内部石墨微晶的尺

寸、取向以及取向的连续性，可使石墨晶体沿晶面方向保持高导热特性，实现连续高定向、

多维度可调控热传导产品的生产，碳浆膜C的宽度可以通过碳纤维编织的覆带布面宽度来

调节，碳纤维编织的覆带布面底部渗留出的液体可循环使用；

[0036] 4)高温蒸汽脱除溶剂：将载有碳浆膜C的碳纤维编织的履带布面穿过高温蒸汽箱，
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高温蒸汽箱箱内碳纤维编织的履带布面下方10‑15cm处设有强力交变磁场，保持碳浆膜C内

的乙二醇溶剂在渗流过程中晶体移动后取向不变，其中高温蒸汽箱长度不低于2m，高温蒸

汽箱内温度为116‑135℃；

[0037] 5)制备辊压碳膜：对经过高温蒸汽箱后的载有碳浆膜C的碳纤维编织的履带布面

进行第一道热轧辊和第二道热轧辊处理，制得碳源膜D1，其中第一道热轧辊的温度为150‑

180℃，压力维持在0.2‑0.6mpa，辊压厚度为0.4‑0.8mm；第二道热轧辊的温度为230‑280℃，

压力维持在0.8‑1.2mpa，辊压厚度为0.2‑0.4mm；

[0038] 通过碳膜辊将碳源膜D1从碳纤维编织的履带布面上分离并卷绕在陶瓷卷辊上，制

得新的碳膜D2；

[0039] 对碳膜D2进行第三道热轧辊处理，制得辊压碳膜D3，其中第三道热压辊的温度为

350‑480℃，压力维持在1.5‑2.5mpa，辊压厚度为0.05‑0.1mm；

[0040] 将辊压碳膜D3通过轴传送至氧化固化箱，氧化固化箱的温度维持在160‑350℃，辊

压碳膜D3在氧化固化箱的停留时间不低于60‑150min，并向所述氧化固化箱中通入净化空

气，制得氧化固化后的碳膜D4；

[0041] 将氧化固化后的碳膜D4通过轴传送至第四道热压辊进行处理，制得辊压碳膜D5，

所述辊压碳膜D5卷绕在陶瓷卷辊上，其中第四道热压辊的压力维持在2.5‑4mpa，辊压厚度

为0.02‑0.05mm；

[0042] 6)碳化处理：将卷绕在陶瓷卷辊上的辊压碳膜D5和陶瓷卷辊一起放入碳化箱中，

碳化箱内部通过氮气完全置换保护，碳化箱以5℃/min的速率升温到1700‑1800℃后保温

30min，待自然降温至室温后取出辊压碳膜D5，将其反方向卷绕在另一个陶瓷卷辊上，制得

碳化碳膜E1；

[0043] 7)石墨化处理：将碳化碳膜E1放入高纯氩气保护的石墨箱中进行石墨处理，石墨

箱以5‑10℃/min的速率升温到2800‑3200℃后保温30min，待自然降温至室温后取出，制得

定向导热导电碳膜F1；

[0044] 8)制备定向导热碳件：将质量份为1.5份的可溶性聚酰亚胺和质量份为0.05份的

氧化石墨烯溶解于质量份为1份的二甲基乙酰胺溶剂中，通过超声波搅拌处理，制得粘接剂

G1；

[0045] 将定向导热导电碳膜F1放到卷辊上并粘粘接剂G1后，往复折叠若干次，制得碳膜

件H1，按照所需要的目标件的厚度计算往复折叠多少次，目标件厚度X，折叠次数Y，碳膜D4

厚度为Z，得到往复折叠次数Y＝目标件厚度X/2×氧化固化后的碳膜D4厚度Z；同时可以通

过轴放方向的不同，以及轴放方向的层叠数控制二维方向的导热比，实现导热方向的定量

可控；

[0046] 将碳膜件H1在温度260‑450℃、压力2‑2.5mpa下压紧成块，保持压紧件温度内外均

匀，蒸发掉溶剂后，继续在温度350‑400℃、压力2‑2.5mpa下压紧10‑30min，制得定向导热碳

件I1。

[0047] 表1石墨碳膜、碳件的性能指标
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[0048]

[0049] 通过上述工艺之后在室温下(～25℃)测量定向导热导电碳膜F1及定向导热碳件

I1的具体性能指标如上表1：两者的电阻均维持在0.74Ω，面向导热提升到940‑1180W·m
‑1·K‑1，定向导热导电碳膜F1的轴向导热提升至154±8W·m‑1·K‑1，定向导热碳件I1的轴向

导热提升至122±7W·m‑1·K‑1。
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