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Аннотация 
Цель статьи: В данной статье исследована анизотропная температуропроводность фольги из терморасширенного 
графита (TEG) с помощью флэш-метода и проведено сравнение его структуры с плёнкой из многослойного оксида 
графена (GO). Продемонстрирована морфология, дифрактограмма и профилометрия поверхностей TEG и GO, 
произведённого по двум различным технологическим процессам – изготовление TEG осуществлялось из интерка-
лированного графита методом термолиза, а GO методом отслаивания оксида графита в микроволновой печи (MEGO). 
Экспериментальная часть: Исследовано распределение температуры в образце TEG в результате непрерывного 
воздействия лазерного излучения и проведено последующее сравнение результатов с аналогичными образцами 
из меди и алюминия. 
Выводы: Описана перспективность применения TEG в задачах теплопередачи.
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1. Введение 
Целью исследования является измерение 

анизотропных физических свойств TEG, в част-
ности тепло- и температуропроводности, и его 
практическое применение. Полученная структу-
ра TEG сравнивалась со структурой GO, которая 
также была изучена в настоящей работе. Jackie 
Renteria и соавт. [1] проводили исследования ор-
тотропии GO, в ходе которых была установлена 
существенная разница значений коэффициен-
та теплопроводности GO 61 Вт/(м·К) в направле-
нии плоскости и 0.09 Вт/(м·К) в перпендикуляр-
ном (вертикальном) направлении. Дальнейшее 
уменьшение содержания кислорода в GO с помо-
щью высокотемпературной обработки до темпе-
ратуры плюс 1000 °С в теоретических расчётах 
приводит к величине коэффициента теплопро-
водности порядка 500 Вт/(м·К). Графен превос-
ходит по своим теплофизическим свойствам та-
кие металлы как медь и алюминий, что обеспе-
чивает его применяемость в таких теплоотводя-
щих конструкциях как радиаторы воздушного и 
жидкостного охлаждения.

Массовое производство GO в настоящее вре-
мя осуществляется такими химическими мето-
дами как осаждение из газовой фазы и последу-
ющее осаждение графена на подложку, окисле-
ние графита и последующее восстановление из 
оксида графена в жидкости, применение поверх-
ностно-активных веществ (ПАВ) при расслоении 
графита и др. Исследуемый GO был изготовлен 
с использованием модифицированного метода 
Хаммерса ООО «ГРАФЕНОКС» [2]. Толщина изго-
товленного GO составляла около 10 мкм.

Массовое производство TEG, исследуемого в 
работе, осуществлялось ООО «Силур» из интер-
калированного графита методом термолиза. В 
качестве исходного материала использовался 
природный, явнокристаллический (крупноче-
шуйчатый) графит, в межслоевое пространст-
во которого внедрялись сульфит-ионы (интер-
каланты) в присутствии серной кислоты H2SO4. 
Далее окисленный графит подогревали со ско-
ростью нагрева не менее 600 ºС/с для выделе-
ния газообразных продуктов разложения H2SO4. 
В процессе терморасширения интеркалирован-
ного графита происходило увеличение размеров 
кристаллитов графита вдоль одного направле-
ния более чем в 300 раз. Полученный TEG про-
катывали в тонкие плёнки с поддержанием ани-
зотропии до толщины 0.3 и 1.5 мм.

В статье также приведено сравнение морфо-
логии боковой поверхности изготовленного TEG 

и GO, в отличии от работы Teddy Tite и соавт. [3], 
где рассматривалась морфология графеновых 
нанопластин от 1 до 20 нм только фронтальной 
поверхности, не позволяющая определить каче-
ство наложения слоёв графена.

Измерение шероховатости боковой поверх-
ности TEG и GO проводилась методом оптиче-
ской профилометрии. 

Измерение температуропроводности произ-
водилось флэш-методом, в котором возрастание 
температуры образца измеряется в зависимости 
от времени с помощью инфракрасного детекто-
ра кадмий-ртуть-теллур (МСТ). 

Для получения дифрактограмм применял-
ся рентгенодифрактометрический метод с оди-
наковыми условиями съёмки и щелями – как со 
стороны рентгеновской трубки, так и со сторо-
ны детектора устанавливалась щель Соллера.

Практические исследования проводились на 
основании результатов достижения максималь-
ной температуры в образцах меди и алюминия, 
а также образца, образованного после прессова-
ния слоёв TEG. Изменение температуры образ-
цов, достигавшиеся воздействием лазерного из-
лучения, непрерывно регистрировалось тепло-
визором на протяжении всего эксперимента.

Известно, что сверхвысокие давления оказы-
вают воздействия на межатомные расстояния в 
кристаллической решётке графена. Взаимосвязь 
параметра Грюнайзена с теплопроводностью 
описывается формулой Лейбфрида-Шлемана (1):

c
p g

q
= 3
10 3

3

3 2

3k Ma
h T
B D ,		  (1)

где χ  – коэффициент теплопроводности 
(Вт/(м·К)), θD – температура Дебая (К), kB – посто-
янная Больцмана (1.381·10–23 Дж/К), M – молеку-
лярный вес (кг), h  – постоянная Планка 
(6.626·10–34 Дж·с), a – параметр кристаллической 
решётки (м), T – температура (K), γ – параметр 
Грюнайзена.

Однако стоит отметить, что параметр Грюнай-
зена целесообразнее воспринимать как совокуп-
ность акустического γак, упругого γуп и термодина-
мического γtg факторов, значения которых в сум-
ме дают различие в показаниях от 10 до 15 %. Чи-
сленные значения для данных параметров пред-
ставлены в работе Беломестных В. Н. и соавт. [4] 
и доступны для вычисления по формулам (2–4):
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где γак – акустический параметр Грюнайзена, 
x – параметр, характеризующий отношение 
скорости распространения продольных упругих 
волн к поперечным.

3 1
2 2 3

+ sg =
- sуп ,		  (3)

где γуп – упругий параметр Грюнайзена, σ – ко-
эффициент Пуассона.

g a
btg
tg

= V
CV

,		  (4)

где γtg – термодинамический параметр Грюнай-
зена, α – коэффициент теплового расширения 
(1/К), βtg – объёмная сжимаемость (1/Па), СV – 
удельная теплоёмкость при постоянном объёме 
(Дж/К).

В ходе работ по прессованию поликристал-
лического графена, изготовленного методом хи-
мического восстановления оксида графита [5], 
было установлено, что без учитывания его ани-
зотропных свойств, коэффициент теплопровод-
ности составляет около 59 Вт/(м·К) (при давле-
нии прессования до 44 МПа). Макроскопически 
наиболее явно анизотропия проявляется в мо-

нокристаллах, однако может наблюдаться и в 
поликристаллах, например, наиболее стабиль-
ная для нитрида бора гексагональная кристал-
лическая решётка (h-BN) имеет слоистую струк-
туру с анизотропной теплопроводностью, нахо-
дящейся в пределах от 200 до 500 Вт/(м·К) в на-
правлении плоскости [6] и до 30 Вт/(м·К) во вне-
плоскостном направлении [7].

Изображения в плоскости сечения исследу-
емых образцов TEG и GO, представленных на 
рис. 1, создавались методом сканирующей элек-
тронной микроскопии с помощью сканирующе-
го электронного микроскопа AURIGA CrossBeam. 
Как видно из рис. 2, образец GO имеет более ори-
ентированное расположение слоёв, что способ-
ствует изучению его анизотропных свойств. Од-
нако, ввиду малой толщины образца (около 10 
мкм), не представляется возможным измерить 
температуропроводность флэш-методом (по 
крайней мере с помощью анализатора LFA 467 
HyperFlash) ввиду его малой толщины. По этой 
причине дальнейшие измерения температуро-
проводности, в том числе с учётом анизотропии, 
проводились на образце TEG.

Для TEG измерение температуропроводно-
сти в направлении плоскости проводилось флэш-

               а                                                         б                                                                               в
Рис. 1. Изготовленные образцы TEG и GO: а – GO толщиной примерно 10 мкм; б – TEG толщиной при-
мерно 0.3 мм; в – TEG толщиной примерно 1.5 мм

                               а                                                                 б                                                                в
Рис. 2. Морфология боковой поверхности изготовленных образцов TEG и GO: а – GO толщиной при-
мерно 10 мкм; б – TEG толщиной примерно 0.3 мм; в – TEG толщиной примерно 1.5 мм 
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методом на анализаторе LFA 467 HyperFlash при 
различных температурах. В отличии от методов 
горячей охранной зоны (GHP), греющих плит 
(HFM) или термостимулированного тока (TCT), 
флэш-метод (LFA) позволяет проводить точней-
шие измерения температуропроводности образ-
ца в области наибольших значений.

Шероховатость поверхности в плоскости се-
чения исследуемых образцов определялась таки-
ми параметрами как: среднее арифметическое 
из абсолютных значений отклонений поверх-
ности от базовой плоскости Ra, среднеквадра-
тичное значение высот поверхности (RMS) Rq, 
средняя максимальная высота профиля (среднее 
значение из десяти максимумов и десяти мини-
мумов поверхности) Rz и максимальная высота 
поверхности (расстояние между максимумом и 
минимумом поверхности) Rt. Создание и визуа-
лизация шероховатости поверхности осуществ-
лялась оптическим профилометром WYKO NT 
1100 бесконтактным методом – методом опти-
ческой профилометрии.

Дифрактограммы исследуемых образцов с 
шагом 1.2 угловой минуты, представленные на 
рис. 3, были получены рентгенодифрактометри-
ческим методом при использовании рентгенов-
ского дифрактометра ДРОН-8. Со стороны рен-
тгеновской трубки устанавливалась щель Солле-
ра и экваториальная щель 0.5 мм, а со стороны 
детектора – щель Соллера, экваториальная щель 
0.05 мм и никелевый бета-фильтр.

Для проведения практических исследований 
распределения температуры в образцах была 
собрана установка с управляемым полупровод-
никовым лазером, структурная схема которой 

изображена на рис. 4. В устройстве установле-
ны сегментарные индикаторы величины тока, 
протекающего через полупроводниковый лазер, 
напряжения на нём, рассеивающей электриче-
ской мощности и температуры в пятне лазера. В 
установке главным управляющим устройством 
является микроконтроллер с технологией управ-
ления питанием (picoPower). В качестве связу-
ющего устройства микроконтроллера с персо-
нальным компьютером использовался прео-
бразователь интерфейсов USB-UART с интегри-
рованным тактовым генератором и схемой на-
чального сброса при включении питания (Pow-
er-On Reset), выполненный на базе микросхемы. 
Для измерения величины протекающего через 
лазер тока и напряжения на нём использовался 
аналого-цифровой преобразователь. Величина 
тока, протекающего через лазер, была постоян-
ной и составляла 1 А при напряжении 4.6 В. Для 
измерения температуры в пятне лазера (поверх-
ности образца) помимо термопары использовал-
ся тепловизор Fluke Ti125. 

2. Экспериментальная часть 
Измерение коэффициента температуропро-

водности α образца TEG производилось установ-
лением образца в кювету, нижняя поверхность 
которой нагревалась импульсами длительно-
стью 0.6 мс лучистой энергией 10 Дж, создавае-
мыми ксеноновой лампой. Кювета, изготовлен-
ная из алюминия, предназначалась специально 
для слоистых образцов или композитов с воз-
можностью измерения температуропроводно-
сти в разных направлениях. В последствии из 
многослойной модели кювета-образец с помо-

Рис. 3. Дифрактограммы изготовленных образцов TEG и GO: сверху – TEG; снизу – GO
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щью программного обеспечения Netzsch Prote-
us проводилось выделение коэффициента тем-
пературопроводности образца. Программное 
обеспечение позволяет провести корректиров-
ку в соответствии с потерями тепла и измене-
ния расстояния от ксеноновой лампы до образ-
ца внутри измерительной камеры. Измерения 
проводились после термостатирования образ-
ца в течение 60 минут при постоянной темпера-
туре +25 °С, +100 °С и +150 °С. Интервал време-
ни между импульсами (выстрелами) τ составлял 
7 минут, а их число составляло от 10 до 20 с целью 
получения среднего значения измеряемой вели-
чины. Плотность образцов ρ определялась после 
предварительного термостатирования образца 
в вакууме путём прямых измерений геометри-
ческих размеров образца и его массы. Теплоём-
кость определялась методом дифференциальной 
сканирующей калориметрии с помощью кало-
риметра DSC 204 F1, в котором как образец, так 
и эталон (графит марки AXM-5Q) поддержива-
ются при равной и постоянной температуре. Ве-
личина коэффициента теплопроводности вычи-
слялась по формуле 5 при допущении гомоген-
ной системы:

c a r( ) ( ) ( ) ( )T T T C Tp= ◊ ◊ .		 (5)

Здесь ρ – плотность образца (кг/м3), α – коэффи-
циент температуропроводности (м/с2), Сp – 
удельная теплоёмкость при постоянном давле-
нии (Дж/(кг·К)).

Исходя из дифрактограмм, изображённых 
на рис. 3, можно приближённо оценить разме-
ры кристаллитов образцов по формуле Шер-
рера (6):

d
k= l

b qcos
,		  (6)

где d - средний размер областей когерентного 
рассеяния кристаллитов (нм), k – коэффициент 
формы частицы образца, λ – длина волны рен-
тгеновского излучения (нм), β – ширина рефлек-
са на полувысоте (º), θ – угол дифракции (º).

Методом сканирующей электронной микро-
скопии можно установить не только ориентиро-
ванность слоёв, как было показано на рис. 2, но 
и подтвердить его поликристаллическую струк-
туру. Для изготовленных образцов была иссле-
дована морфология фронтальной поверхности 
образцов, характерные размеры кристаллитов, 

Рис. 4. Структурная схема установки с управляемым полупроводниковым лазером
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полученных данным методом, которые также 
представлены на рис. 5.

Для проведения практических исследова-
ний распределения температуры в образце 

была применена установка с управляемым по-
лупроводниковым лазером. Образец TEG пред-
варительно был спрессован под давлением 
300 МПа до кубической формы со стороной 1.5 
см. Прессование производилось на гидравличе-
ском прессе путём однократного воздействия 
на 105 слоёв образца, что неизбежно приводи-
ло к уплотнению слоёв и изменению параметра 
Грюнайзена γ, а, следовательно, и коэффициен-
та теплопроводности χ. Полученный образец, 
изображённый на рис. 6, помещался на рассто-
янии 10 см от источника излучения, как показа-
но на рис. 7. После 30 секунд непрерывного воз-
действия лазерного излучения на образец фик-
сировалось максимальное значение его темпе-
ратуры. При большем значении коэффициента 
теплопроводности χ и температуропроводно-
сти α образца достигается большая максималь-
ная температура Tmax. Для сравнения получен-
ных результатов применялись также два ана-
логичных по форме и размеру образца из меди 
и алюминия.

3. Результаты и обсуждение 
В табл. 1 приведены результаты измерений 

и расчётов физических свойств исследуемого 
образца TEG.

Увеличение температуры таких металлов как 
медь, алюминий и серебро от +27 до +127 °С при-

Рис.  5.  Морфология фронтальной поверхности 
изготовленных образцов TEG и GO: а – GO толщи-
ной примерно 10 мкм; б – TEG толщиной пример-
но 0.3 мм; в – TEG толщиной примерно 1.5 мм

Рис. 6. Внешний вид спрессованного при давлении 
300 МПа образца TEG

Рис. 7. Условия эксперимента по исследованию 
распределения температуры в образцах при воз-
действии на них лазерного излучения

а

б

в
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водит к уменьшению коэффициента теплопро-
водности на 2 % [12, с. 70] для меди и на 1.3 % [12, 
с. 76] для серебра, но к увеличению коэффициен-
та теплопроводности на 1 % [12, с. 108] для алю-
миния. Как видно из табл. 1, увеличение темпе-
ратуры TEG при почти аналогичных температу-
рах (от +25 до + 150 °С) приводит к увеличению 
теплопроводности на 3 %, однако стоит отме-
тить, что для получения качественной зависи-
мости температуры от коэффициента теплопро-
водности TEG необходимо увеличить число про-
ведённых измерений до нескольких десятков. В 
среднем, в исследуемом диапазоне температур 
теплопроводность образца TEG почти на треть 
превышает теплопроводность серебра. Стоит 
отметить, что изменение температуропровод-
ности TEG в исследуемом диапазоне темпера-
тур выражено более ярко. При увеличении тем-
пературы меди, алюминия и серебра от + 27 до 
+127 °С их температуропроводность снижается 
на 5 % [12, с. 70], 2 % [12, с. 76] и 0.2 % [12, с. 108] 
соответственно, тогда как у TEG происходит на 
43 % при почти аналогичных температурах.

Шероховатость боковой поверхности спрес-
сованного образца TEG, двумерные изображе-
ния рельефа которой представлены с различ-
ными разрешениями на рис. 8, не требует даль-
нейшей обработки перед использованием в за-
дачах теплопередачи. 

Измерение морфологии поверхностей TEG и 
GO позволило определить поликристаллическую 
структуру с границами раздела кристаллитов.

В табл. 2 приведены результаты расчётов по 
дифрактограммам образцов TEG и GO, изобра-
жённым на рис. 3. Образец TEG имеет пик вбли-
зи 26.55° (рис. 3), соответствующий фазе графи-
та с ориентацией (002) [14], а пик вблизи 54.69° 
с ориентацией (004). Пики в областях от 23° до 

25° и от 42° до 45° могут соответствовать как 
фазе графита, так и графена. Дифрактограмма 
образца GO имеет один интенсивный пик в об-
ласти угла 11°. Исходя из более ранних исследо-
ваний дифрактограмм графена [15–17], можно 
сделать вывод, что дифрактограмма образца TEG 
соответствует дифрактограмме графита, но до-
стоверно нельзя сказать и об отсутствии в нём 
графена. Дифрактограмма образца GO соответ-

Таблица 1. Результаты измерения физических 
свойств исследуемого образца TEG

ρ, кг/м3 α, мм2/с χ, Вт/(м·К) T, °С

990

116.75±da 622.8±dc плюс 25

81.94±da 597.4±dc плюс 100

66.37±da 642.6±dc плюс 150
* da – относительная погрешность измерения тем-

пературопроводности 3 % [8] или ± 8 % [9]
** dc – относительная погрешность измерения те-

плопроводности 4 % [8,10] или 10.5 % [9,11], рассчитан-
ная, исходя из суммарной погрешности по формуле (5) 
при пренебрежимо малой погрешности измерении 
плотности (около 0.2 %)

Рис. 8. Шероховатость боковой поверхности спрес-
сованного образца TEG с различными разрешени-
ями: а – 5.1 X; б – 20.5 X; в – 51.1 X

а

б

в
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ствует дифрактограмме графена, причём без со-
держания графита. 

При исследовании распределения темпера-
туры в образце спрессованного TEG при непре-
рывном воздействии лазерного излучения была 
получена термограмма, изображённая на рис. 9. 
В результате непрерывного воздействия лазер-
ного излучения за 30 секунд была зафиксирова-
на максимальная температура в данном образце 
плюс 31.2 °С, тогда как в аналогичных образцах, 
изготовленных из меди и алюминия, она состав-
ляла плюс 29.0 °С и плюс 28.4 °С соответственно.

Рис. 9. Термограмма распределения температуры 
в образце спрессованного TEG, при воздействии 
непрерывного лазерного излучения

4. Выводы 
Применение анизотропных свойств TEG в 

направлении плоскости позволяет на порядок 
увеличить теплопроводность, что обуславлива-
ет его применение как материала, заменяющего 
медь в таких конструкциях, как теплораспреде-
лительные крышки (IHS), радиаторы охлаждения 
простейшей формы, термоинтерфейсы (TIM).

В качестве особенностей, ограничивающих 
применение TEG, целесообразно упомянуть его 

как хорошего проводника электрического тока, 
и проблемы в изготовлении из него сложных по 
форме конструкций.

Несмотря на то, что ввиду малой толщины 
(около 10 мкм) для образца GO не представля-
ется возможным измерить температуропровод-
ность флэш-методом (по крайней мере с помо-
щью анализатора LFA 467 HyperFlash) ввиду его 
малой толщины, однако теплофизические свой-
ства данного образца могут превосходить тепло-
физические свойства образца TEG. Произвес-
ти аналогичные измерениям образца TEG для 
образца GO возможно также путём прессования 
множества GO при высоких давлениях (вплоть 
до нескольких ГПА).
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