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摘  要：采用搅拌摩擦加工法制备了不同体积分数碳纳米管增强 AZ80 镁基复合材料，考察了固溶+时效热处理对复合

材料的微观组织和力学性能的影响。结果表明：镁基复合材料组织致密，晶粒细小，其中的碳纳米管均匀分布；热处

理导致碳纳米管与 AZ80 基体界面上有 A13Ni2 化合物生成，改善了界面结构；复合材料的抗拉强度随碳纳米管体积分

数的增加逐渐增加，固溶+时效处理后的复合材料的抗拉强度有所提高，影响 MWCNTs/AZ80 复合材料力学性能的主要

因素是碳纳米管与镁基体之间的界面结合情况。  
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镁合金密度小、比强度和比刚度高，具有优异的阻

尼性能、高温蠕变性能、尺寸稳定性和良好的冷热加工

性能，在航空航天、军事领域、电子电器及汽车等行业

得到了广泛的应用[1,2]。此外，镁基复合材料能够满足

环保和可持续发展的要求，成为继铝基复合材料之后又

一具有极强竞争力的轻金属基复合材料[3]，在某些方面

其性能甚至超过了铝基复合材料。然而，由于镁及镁合

金具有熔点比较低、化学活性高、易燃、易氧化等特点，

在一定程度上增加了制备镁基复合材料的难度[4]。 

搅拌摩擦加工（Friction Stir Processing，FSP）是

在搅拌摩擦焊技术基础上发展而来的一种新型固相材

料制备技术[5-7]，依靠搅拌摩擦产生的热和剧烈的塑性

变形来细化晶粒并得到均匀化微观组织，从而大幅度提

高材料的力学性能。相比于传统的复合材料制备方法，

FSP 技术可以更好更方便地实现碳纳米管（Carbon 

Nanotubes，CNTs）在铝基体中的均匀分布，实现高性

能碳纳米管增强铝基复合材料的快速制备，并且具有操

作简单，无污染，对设备要求低等特点。赵霞等[8]采用

FSP 方法制备了 CNTs/Al 铝基复合材料，实现了碳纳米

管与基体之间的良好结合，所制备的复合材料不存在明

显缺陷，碳纳米管对基材有明显的强化作用，当 CNTs

体积分数为 7%时，其抗拉强度达到 201 MPa。Liu 等[9]

采用 FSP 方法制备 CNTs/Al 铝基复合材料，碳纳米管

均匀分散在铝基体中，并且发现随着碳纳米管含量的增

加，其抗拉强度也逐渐增大，但塑性逐渐变差。简晓光

等[10]利用搅拌摩擦加工技术成功制备了 CNTs/AZ80 镁

基复合材料，并对复合材料加工态试样的显微组织和力

学性能进行了研究。由以上分析可知，目前有关 FSP

制备的金属基复合材料相关研究主要是关于制备工艺

和材料加工态组织和性能的表征，而有关热处理过程中

复合材料组织的变化以及由此带来的材料性能的变化

的相关研究还未见报道。 

本工作对 FSP 制备的镀镍 MWCNTs/AZ80 复合材

料进行固溶+时效处理，并进行微观组织观察、力学性

能测试和拉伸断口形貌观察，研究固溶+时效处理对复

合材料组织和力学性能的影响，为更好地实现

MWCNTs/AZ80 复合材料的性能提高提供实验数据和

理论依据。 

1  实  验  

实验选用退火态挤压 AZ80 镁合金板材为基体材

料，镁板尺寸为 300 mm×90 mm×5 mm，其化学成分如

表 1 所示。增强体为镀镍多壁碳纳米管（Multi-walled 

Carbon Nanotubes，MWCNTs），其外径为 10～20 nm，
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内径为 5～10 nm，长度为 10～30 μm，纯度大于 98%。

图 1 为镀镍 MWCNTs 的扫描电子显微镜照片。 

在 AZ80 镁板中间位置按一定排列和间距钻盲孔，

孔深 3.5 mm，通过调整孔的直径调整所添加的碳纳米

管含量。将经 100 ℃保温 30 min 烘干后的镀镍

MWCNTs 填充到镁板上已钻好的盲孔内，填满并压实，

再将 2 块已填充好镀镍 MWCNTs 的镁板以盲孔法向相

对的方向叠加在一起后，使镀镍 MWCNTs 包裹在镁板

中，以防止 FSP 过程中镀镍 MWCNTs 的溢出。复合材

料的 FSP 加工工艺参数为：搅拌头与垂直方向倾斜角

度为 3º，旋转速度为 375 r/min，搅拌头移动速度为 23.5 

mm/min。复合材料制备过程中搅拌头沿填充了镀镍

MWCNTs 盲孔的中心线方向进行 5 道次的往返加工，

整个过程的示意图如图 2 所示。多道次 FSP 可使镀镍

MWCNTs 与 AZ80 镁合金基体混合得更均匀。分别制

备碳纳米管含量为 0vol%、6vol%、8.5vol%和 10.6vol%

的 MWCNTs/AZ80 复合材料。 

对制备的各体积分数 MWCNTs/AZ80 复合材料进

行固溶+时效热处理。热处理前采用 NETZSCH STA 

409C 型 示 差 扫 描 量 热 仪 （ Differential Scanning 

Calorimeter, DSC）分析测定复合材料的固溶温度和时

效温度。首先使用加工态试样测定复合材料的固溶温

度，选定温度范围为 20~525 ℃，升温阶段加热速率为

5 ℃/min；再使用固溶后的试样测定固溶后复合材料试

样的时效温度，选定温度范围为 20~250 ℃，升温阶段

加热速率为 5 ℃/min。 

 

表 1  AZ80 镁合金的化学成分 

Table 1  Chemical composition of AZ80 magnesium alloy 

(ω/%) 

Al Zn Mn Fe Si Cu Ni Mg 

8.92 0.62 0.18 0.0034 0.015 0.0016 0.00051 Bal. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 1  镀镍 MWCNTs 的扫描电子显微镜照片 

Fig.1  SEM image of Ni-coated MWCNTs 

对热处理前后的复合材料试样进行显微组织观察

和物相鉴定。用 4%草酸添加少量的硝酸腐蚀液进行金

相试样腐蚀，用 4XB-TV 型倒置光学显微镜观察复合

区横截面的微观组织；采用 BRUKERXS-D8 型 X 射线

衍射仪对加工态和固溶+时效态复合材料进行物相分

析。对热处理前后的复合材料进行拉伸性能测试，沿复

合区的纵向中心取样，利用线切割加工成矩形横截面拉

伸试样，试样尺寸如图 3 所示，厚度为 4 mm。利用

WDS-100 型电子万能试验机进行室温拉伸试验，拉伸

速率为 1.5 mm/min，每组试样沿复合区加工方向截取 3

个试样进行拉伸，3 个试样测试数据平均值作为试验结

果。采用 FEIQUANTA200 型场发射扫描电镜对拉伸断

口进行形貌观察。 

2  结果与讨论 

2.1  MWCNTs/AZ80 复合材料微观组织 

图 4 所示为 AZ80 镁合金及各体积分数 MWCNTs/ 

AZ80 镁基复合材料的微观组织。退火态 AZ80 镁合金

试样中存在大量的片状 β-Mg17Al12 相分布于 α-Mg 基体

中，如图 4a 所示，这保证了材料具有较高的强度，但

降低了材料的塑性。图 4b 所示为未添加碳纳米管的

FSP 加工 AZ80 镁合金试样金相组织，从图中可见 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 2  MWCNTs/AZ80 复合材料搅拌摩擦加工示意图 

Fig.2  Diagrammatic sketch for the FSP of MWCNTs/AZ80 

composite 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 3  复合材料拉伸试样示意图 

Fig.3  Diagrammatic sketch for the tensile test samples 
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FSP 后试样晶粒尺寸较退火态 AZ80 合金试样有所减

小，但是 5 道次的 FSP 加工后晶粒尺寸明显增大。在

添加了碳纳米管后，FSP 后 MWCNTs/AZ80 镁基复合

材料试样的晶粒组织明显细化，晶粒尺寸在如图所示的

金相照片中不可分辨，如图 4c 至 4e 所示。同时，与未

添加碳纳米管的 FSP 试样比较可知，碳纳米管的加入

有效的抑制了 FSP 过程中晶粒尺寸的长大，这说明 FSP

技术在实现碳纳米管有效分散的同时，可以实现晶粒细

化，得到超细晶组织。 

2.2  MWCNTs/AZ80 复合材料的固溶时效处理 

对碳纳米管体积分数为 10.6vol%的复合材料试样

进行 DSC 分析，确定复合材料的固溶温度。图 5a 是

加工态 MWCNTs10.6/AZ80 复合材料的 DSC 分析结

果。可见在 340 ℃至 431.7 ℃间，存在 1 个吸热峰，

这表明在该温度范围内，基体 AZ80 镁合金中的析出

相发生溶解。温度超过 431.7 ℃时，基体 AZ80 镁合

金开始出现液相。由此认为，复合材料的固溶处理温

度应该选择在 340 ℃至 431 ℃之间，同时固溶温度选

择太低则固溶效果较差，固溶温度选择过高则容易出

现晶粒组织过分长大。因此，结合常规 AZ80 镁合金

常用热处理制度，可以选择 420 ℃作为复合材料的固

溶处理温度，固溶时间设定为 4 h。 

对经 420 ℃固溶处理 4 h 后水淬的 MWCNTs/AZ80

镁基复合材料进行 DSC 热分析，确定复合材料的时效

温度，测试结果如图 5b 所示。可以看出，在 152.6 ℃

至 192.7 ℃温度范围内存在 1 个吸热峰，说明在此温度

范围内 β-Mg17Al12 可以在复合材料中析出。考虑到过高

时效温度可能会造成 β-Mg17Al12 相过度长大，可选择

160 ℃为复合材料的时效温度，保温时间选择 12 h。 

2.3  热处理前后 MWCNTs/AZ80 复合材料的物相分析 

图 6 给出了退火态 AZ80 镁合金和不同体积分数

MWCNTs/AZ80 复合材料的 X 射线衍射分析结果。从

图中可知，退火态 AZ80 镁合金中有大量 β-Mg17Al12

相存在，而其经过 FSP 后材料中未测得 β-Mg17Al12 相

存在。原退火态的 AZ80 镁合金存在一定数量的

β-Mg17Al12 相，这些 β-Mg17Al12 相作为合金的强化相

对合金起到了一定的强化作用，但是镁合金 FSP 过程

中的热作用和搅拌力的作用使得 β-Mg17Al12 相破碎并

快速溶解于 α-Mg 基体中，且 β-Mg17Al12 相的析出需

要满足一定的温度和保温时间条件，而在 FSP 过程中

热量散失快，降温迅速，造成 β-Mg17Al12 相来不及充

分析出。从 X 射线衍射结果中也可以看出添加了

MWCNTs 后的复合材料中有一定量的 A13Ni2 相生成，

且经过固溶时效之后，A13Ni2 的量增加，这说明碳纳

米管表面的镀镍层与合金中的 Al 元素发生了反应，生

成了金属间化合物相 A13Ni2。同时，MWCNTs/AZ80

镁基复合材料试样在时效处理后仍未检测到大量

β-Mg17Al12 相，这说明 160 ℃保温 12 h 的时效处理不

能实现 β-Mg17Al12 相的大量析出。 

通过 XRD 分析结果可知，体积分数为 10.6 %的

MWCNTs/AZ80镁基复合材料中有A13Ni2化合物生成。

由 Al-Ni 二元相图可知 A1 与 Ni 可形成 AlNi、A13Ni、

A13Ni2、A13Ni5 和 A1Ni3 共 5 种金属间化合物。A13Ni5

形核较难，需要在较高温度（1000 ℃以上）、保温很

长时间才可能形成[11-13]。根据热力学公式，计算得到 4

种铝镍化合物的标准生成吉布斯自由能 ΔG
Θ 与温度的

关系如图 7 所示[11]。结果表明，4 种铝镍化合物的 ΔG
Θ

均小于零，因此，在 MWCNTs 与镁基体界面上均可能

生成。在相同温度下，通常 ΔG
Θ 越小的化合物，最先

生成。图中表明 A13Ni2 的 ΔG
Θ 最小，因此在 MWCNTs

与镁基体界面上 A13Ni2 最先生成。在复合材料的 FSP

制备过程中，基体 AZ80 镁合金塑化，β-Mg17Al12 相在

热和力的共同作用下固溶，基体 Mg 中 Al 的溶解量较

为充足。MWCNTs 表面镍熔点高，固态的 Ni 与基体材

料中 Al 发生界面反应，随着 FSP 的进行，界面反应逐

渐进行，在复合材料界面上生成 A13Ni2。而后续热处

理更可促进 Al-Ni 元素的扩散，促进 A13Ni2 相形成，

因此热处理后 A13Ni2 的量有所增加。 

 

 

 

 

 

 

 

图 4  AZ80 镁合金及不同体积分数 MWCNTs/AZ80 镁基复合材料试样的微观组织照片 

Fig.4  Microstructures of AZ80 matrix and MWCNTs/AZ80 composites with different additions of MWCNTs: (a) annealed AZ80,      

(b) FSPed AZ80, (c) MWCNTs/AZ80 with 6vol% CNTs, (d) MWCNTs/AZ80 with 8.5vol% CNTs, and (e) MWCNTs/AZ80 with 

10.6vol% CNTs 

a b c d e 

10 µm 10 µm 10 µm 10 µm 20 µm 
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图 5  MWCNTs10.6/AZ80 镁基复合材料 DSC 分析结果 

Fig.5  DSC analysis of MWCNTs10.6/AZ80 composites:      

(a) as-FSPed sample and (b) after heat treated at 420 ℃ 

for 4 h followed by water quenching 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 6  退火态 AZ80 镁合金及热处理前后 MWCNTs/AZ80 镁基

复合材料的 XRD 图谱 

Fig.6  XRD patterns of annealed AZ80 alloy magnesium and 

MWCNTs/AZ80 composites before and after heat 

treatment 

 

2.4  MWCNTs/AZ80 复合材料的力学性能 

图 8 为加工态和固溶+时效态的块体复合材料的

抗拉强度的比较。从图中可以看出，随着 MWCNTs

体积分数的增加，镁基复合材料的抗拉强度呈上升的

趋势，且经固溶+时效处理后，各体积分数 MWCNTs/ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 7  铝镍化合物的标准生成吉布斯自由能与温度的关系  

Fig.7  Relationship between standard Gibbs free energy and 

temperature for Al-Ni compounds 

 

AZ80 复合材料的抗拉强度都显著提高。未添加

MWCNTs 经 FSP 后的 AZ80 镁合金后试样的抗拉强度

提高了 54.5 MPa，提高幅度为 28.8%。含 10.6vol% 

MWCNTs 的复合材料试样的抗拉强度最大达到了 310 

MPa，抗拉强度相比未热处理态提高了 43.1 MPa，提

高幅度为 16.1%，且相对于未添加 MWCNTs 经 FSP

的 AZ80 镁合金，其抗拉强度则提高了 63.9%。结合

图 6 中关于热处理前后复合材料物相分析可知，在固

溶+时效处理过程中，由于 MWCNTs 比较稳定，其形

态不会发生变化，但 β-Mg17Al12 相发生了固溶，并在

后续的 160 ℃保温 12 h 的时效处理中重新析出。而在

本实验中 XRD 物相分析结果显示时效处理后所有试

样中均无明显的 β-Mg17Al12 相析出，即在本实验中

β-Mg17Al12 相对材料抗拉强度的影响较小。由此认为，

由于 Al3Ni2 相在 MWCNTs 与镁基体界面上形成，提

高了界面结合强度，从而提高了合金的抗拉强度。  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 8  MWCNTs 体积分数对复合材料抗拉强度的影响  

Fig.8  Variations of tensile strengths with the volume fraction of 

MWCNTs 
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图 9 为体积分数为 10.6vol%的 MWCNTs/AZ80 镁

基复合材料热处理前后试样拉伸断口形貌。从图 9a

中可以看出，未热处理试样断口比较平整，没有明显

的孔洞缺陷存在，呈宏观脆性断裂特征。而经过固溶

+时效热处理后断口上有台阶形成，小台阶是在屈服

过程中产生的，裂纹沿小台阶扩展，最终导致复合材

料断裂，呈宏观脆性断裂特征，如图 9b 所示。图 9c

和图 9d 分别给出了热处理前后两试样断口组织微观

形貌。 

根据对基体、增强体和界面结构的分析，复合材

料的断裂机制大致可分为 3 种：界面脱粘机制、基体

撕裂机制和增强体断裂机制[14]。碳纳米管的力学性能

很高，不易断裂，而且 MWCNTs 和基体间有良好的

界面结合，所以碳纳米管增强的复合材料的拉伸断裂

主要是以 MWCNTs 与基体之间的界面脱粘和基体撕

裂为主。图 10 为碳纳米管体积分数 10.6vol%的

MWCNTs/AZ80 复合材料未热处理试样拉伸断口的高

倍 SEM 照片。对断口微区观察发现有碳纳米管拔出的

现象，碳纳米管一端被拔出，而另一端仍在镁基体内

部，说明 MWCNTs 在复合材料中起到了连接桥的作

用，其在塑性变形过程中与镁基体之间发生界面脱粘。

其过程可做如下描述：在拉应力的作用下复合材料发

生了变形，位错开始运动，当位错运动到碳纳米管周

边时，由于 MWCNTs 的高强度，位错会按照绕开机

制在 MWCNTs 的周围形成位错环，这些位错环在外

加拉应力的作用下不断的在 MWCNTs 与镁基体之间

的界面处聚集起来，当位错环聚集产生的应力大于界 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 9  MWCNTs10.6/AZ80 镁基复合材料拉伸断口形貌 

Fig.9  Fracture morphologies of MWCNTs10.6/AZ80 composite 

samples with (a, c) and without (b, d) heat treatment  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 10  未热处理 MWCNTs/AZ80 镁基复合材料试样拉伸断口

中的 MWCNTs 脱粘现象 

Fig.10  Interfacial debonding of MWCNTs and AZ80 matrix in 

MWCNTs/AZ80 sample without heat treatment 

 

面强度时，界面就会脱粘，形成孔洞和微孔，进而孔

洞和微孔在外加拉应力的作用下不断的长大，最终导

致 MWCNTs 与镁基体材料的脱粘。由此可以认为，

影响 MWCNTs/AZ80 复合材料力学性能的主要因素是

碳纳米管与镁基体之间的界面结合情况。 

3  结  论 

1) 采用搅拌摩擦加工方法制备出高体积分数的

MWCNTs/AZ80 复合材料，材料组织致密，在搅拌摩

擦复合中心区 MWCNTs 均匀分布。 

2) 420 ℃固溶处理过程中在 MWCNTs 与基体的

界面间形成 A13Ni2 金属间化合物，界面结构得到改

善。 

3) 固溶+时效处理后的复合材料的抗拉强度有所

提高，影响 MWCNTs/AZ80 复合材料力学性能的主要

因素是碳纳米管与镁基体之间的界面结合情况。  
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Effect of Heat Treatment on Microstructure and Mechanical Property of 

MWCNTs/AZ80 Composite 
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Abstract: AZ80 magnesium based composites strengthened by multi-walled carbon nanotubes (MWCNTs) of different volume fractions 

were fabricated by friction stir processing (FSP) and the effect of heat treatment on microstructure and mechanical property of 

MWCNTs/AZ80 were investigated. The results show that the Mg-based composites are dense with fine grains, in which MWCNTs 

distribute uniformly. A13Ni2 intermetallic compounds are formed on the interface between the MWCNTs and the magnesium matrix, 

leading to a sound bonding condition. The tensile strength of the composites increases with the increase of volume fraction o f the 

MWCNTs, and it is also improved by the post heat treatment of solid solution and aging. The major factor affecting the mechanical 

property of the MWCNTs/AZ80 is the interface structure between the MWCNTs and the magnesium matrix. 

Key words: friction stir processing; carbon nanotubes; composite; heat treatment 
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