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石墨烯/柔性基底的界面力学性能研究进展 
 

任  文 1，文  聘 1，何大平 1,2 
(1. 武汉理工大学理学院, 武汉 430070；2. 武汉理工大学硅酸盐建筑材料国家重点实验室, 武汉 430070) 

 
摘  要：石墨烯作为一种新型碳纳米材料，因其优异的力学、电学和热学性能，在柔性电子器件领域具有巨大的应用潜力。

在柔性器件中，石墨烯/柔性基底的界面力学性能决定了器件性能的可靠性。基于此，从实验测试技术(Raman 光谱、原子力

探针技术和鼓泡实验)和理论计算模型(一维线性模型、一维非线性模型、双线性内聚力模型及二维非线性模型) 2 个方面综述

了石墨烯/柔性基底的界面力学性能最新研究进展，并介绍了基于界面力学研究的石墨烯柔性器件相关应用及难点，最后展望

了后期研究与应用方向。 
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Recent Development on Interfacial Mechanical Properties of Graphene/Flexible Substrate 
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Abstract: As a carbon nanomaterial, graphene exhibits the superior mechanical, electrical and thermal properties, indicating an 
enormous application potential in the field of flexible electronic devices. In flexible devices, interfacial mechanical performance 
between graphene and flexible substrate can determine the reliability of devices performance. This review represented recent 
development on the interfacial mechanical performance of graphene/flexible substrate, i.e., experimental technology (by Raman 
spectroscopy, atomic force microscopy and pressurized blister test) and theoretical calculation model (shear-lag theory, nonlinear 
shear-lag analysis, bilinear cohesive law and two-dimensional nonlinear shear-lag mode). In addition, the relevant applications and 
difficulties of flexible graphene devices based on its interfacial mechanical research were also introduced. Finally, the future research 
and application were prospected. 
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自 2004 年被发现后，石墨烯作为一种新型碳纳

米材料，其独特的二维结构，优异的导电性、导热

性和高强度、高弹性[1–4]，使其在柔性电子器件领域

显示出巨大的应用潜力，例如可用于制作传感器、

光电子器件、超级电容器等多种监测人体健康状况

装置或储能装置[5–13]。通常为进一步提高柔性电子

器件的柔性，用高分子聚合物等柔性材料作为基底，

将石墨烯与柔性材料复合，而石墨烯/柔性基底复合

结构的界面主要靠 van der Waals 力结合，在拉伸、

压缩等外力作用下，应力通过界面传递，界面可能

会发生相对滑移甚至脱黏[14–22]，从而导致界面失

效，柔性器件无法正常使用，可见石墨烯/柔性基底

复合结构的界面的性能直接决定了其宏观器件应用

的可靠性。 
此外，原子级厚度的石墨烯具有超高的比表面

积，使其对界面作用力非常敏感，在材料体系中的 
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界面问题更加显著，因此从基础研究的角度来看，

石墨烯界面力学问题更具有研究代表性，可为其它纳

米尺度下的微观界面力学研究提供体系借鉴[23–25]。

因此，石墨烯/柔性基底间的界面力学行为及性能研

究意义重大，从界面结合状态的定性分析到宏观性

能的定量调控都需深入探究。 
基于此，本文从实验测试技术和理论计算模型

2 个方面综述了石墨烯/柔性基底的界面力学性能最

新研究进展，其中，实验测试技术主要包括 Raman
光谱、探针技术和鼓泡法；理论计算模型主要包括

一维线性模型(经典剪切滞后模型)、一维非线性模

型、双线性内聚力模型及二维非线性模型。以期能

进一步促进石墨烯/柔性基底复合结构界面力学的

基础研究工作，同时为其在柔性电子器件领域的实

际应用提供理论指导和技术支撑；另外为其它二维

纳米复合材料的界面力学研究提供理论依据和方法

借鉴。 

1  实验测试技术 
纳米尺度的界面力学问题研究需要更精细的实

验测试手段。目前针对石墨烯复合材料界面力学性

能研究的实验测试技术主要包括 Raman 光谱、原子

力探针技术(AFM)和鼓泡实验，其中，Raman 光谱

主要用来监测界面应力传递；AFM 探针技术可用来

研究界面的摩擦特性；鼓泡实验可用于测量界面的

黏附能。由于微观界面力学问题复杂，往往在研究

过程中不是单一使用某种测试方法，而是多种方法

配合使用，从而实现界面力学问题的定性分析到定

量评估或调控的飞跃。 
1.1  Raman 光谱 

Raman 光谱可揭示材料晶体结构和声子能量色

散等信息[26–27]；当材料在外力作用下产生变形时，

其微观晶格会产生相应的振动，因此可通过 Raman
特征峰的改变来了解材料的应变情况[28]。作为一种

新的微观实验力学测试技术，Raman 光谱已成为微

纳米力学领域中最具发展潜力的表征手段之一，目

前这种快速无损的检测方法已被广泛应用于碳纳米

管、富勒烯的研究中[29–30]。 
已有研究表明，石墨烯的 Raman 特征峰对应力

响应明显[31–33]。在拉应力作用下，由于碳–碳键的

拉伸，石墨烯 Raman 特征峰会向低波数位移(红移)；
在压应力作用下，则会由于碳原子间距离的减小，

石墨烯 Raman 特征峰向高波数位移(蓝移)[31]。由于

Raman 光谱能直接给出材料的应变/应力信息，已成

为目前关于石墨烯界面力学行为实验研究的主要手

段[14,19,34–37]。 
通过对柔性基底采取不同的加载方式，研究者

们[14,18–19,34–36,38–45]系统研究了不同类型的应变对石

墨烯/柔性基底复合界面力学性能的影响。 
1.1.1  对柔性基底施加拉伸应力    2008 年 Ni 等[38]

最先在高分子基体聚对苯二甲酸乙二醇(PET)上进

行了石墨烯的轴向拉伸加载，在基体上施加高达

0.8%的拉伸应变，发现石墨烯 Raman 光谱的 2D 峰

和 G 峰均发生了显著的红移。证明了该弹性基体可

以承受这么大的应变，而且 Raman 光谱是可用于监

测应变的超敏感工具。Mohiuddin 等[39]也在 PET 上

进行了石墨烯的单轴拉伸试验，发现石墨烯 Raman
光谱的 G 峰在拉伸应变作用下，会发生分裂；随着

应变的增大，分裂加剧，分裂的 2 个峰均发生红移。

在较小应变作用下，2D 峰也会发生红移，但不会发

生分裂(如图 1 所示)。Huang 等[40]系统研究了单轴

拉伸应力下，聚二甲基硅氧烷(PDMS)基底上单层石

墨烯的 Raman 光学声子。研究发现石墨烯的 Raman 
G 峰和 2D 峰均显示出显著的红移；而且由于应力

诱导的对称性破坏，G 峰会分裂成 2 个亚峰。Gong
等[34]利用 Raman 技术监测了拉伸应变下与卸载后，

光刻胶/石墨烯/聚甲基丙烯酸甲酯(PMMA)“三明

治”结构界面的切应力传递和界面破坏的过程，发现

应力是从聚合物基底传递到单层石墨烯上(石墨烯

作为增强相)；并且观察到受较大应变载荷时，石墨

烯与基底间的应力传递是通过界面摩擦进行的。

Young 等[35]利用 Raman 光谱研究了拉伸应变下，双

薄层聚合物 PMMA 基体包夹单层石墨烯的“三明

治”复合结构中石墨烯面内的应力分布规律。附加应

变在 0.6%以下，石墨烯面内应变分布保持相对均

匀；附加应变超过 0.6%后，石墨烯面内应变分布高

度不均。这个应变分布的变化是由于裂纹发展引起

的。Jiang 等[14]利用原位 Raman 光谱技术，对置于

单轴拉伸基底上石墨烯的应变进行了测量，发现当

基底受较大拉伸载荷时，界面通过纳米摩擦作用进

行切应力传递。Xu 等[18]通过显微拉伸试验和 Raman
光谱的原位测量方法，获得了单轴拉伸加载和卸载

循环条件下，整个石墨烯面内的形变，阐述了石墨

烯与柔性基底间界面的状态(完全黏合，滑移或部分

脱黏，完全脱黏)。讨论了界面应力传递和界面在加

载卸载过程中从一个状态到另一个状态的演变，并

且获得了诸如界面剪切强度的力学参数这些定量分

析，证实了大尺寸石墨烯与 PET 基底的界面相对薄



· 1812 · 《硅酸盐学报》    J Chin Ceram Soc, 2022, 50(7): 1810–1820 2022 年 
 
弱。此外，Xu 等[19]还利用原位 Raman 实验方法，

测量了 7 个不同长度的石墨烯与 PET 基底间的界面

机械性能参数，探究了应力传递过程中石墨烯切向

边缘的尺寸效应。界面剪切应力表现出尺寸效应，

其值随石墨烯长度的增加而显著减小；但是，界面

的最终断裂强度是恒定值，与石墨烯长度无关。Dai
等[36]通过 Raman 实验手段得到单层机械剥离的长度

为9 μm的石墨烯与PMMA基底间界面应力传递的临

界应变为 0.7%，界面间最大切应力为 0.45 MPa。 

 
(a) G peaks             (b)  2D peaks 

图 1  G 峰和 2D 峰随单轴应变的变化[39] 
Fig. 1  G and 2D peaks as a function of uniaxial strain[39] 

1.1.2  对柔性基底施加压应力    Proctor 等[41]利

用原位 Raman 技术，研究了在较高的压应力作用

下，石墨烯与硅基底的界面结合情况，发现界面黏

合程度与石墨烯膜的厚度有关。Androulidakis 等[42]

通过监测不同轴向压力作用下，一系列不同尺寸的嵌

入聚合物基体的长方形单层石墨烯片的 2D Raman
光谱波峰的转变，获得了界面断裂临界应变。而且发

现首次失效的临界应变平均值为–0.6%，而且与石墨

烯片尺寸无关，对应的屈服应力高达–6 GPa。此外

还发现黏附在高分子聚合物上的石墨烯片在固定应

变值下发生弯曲，并伴随有 1~2 nm 的褶皱。Wang
等[43]利用原位 Raman 光谱系统探究了 PMMA/石墨

烯/PMMA 复合结构的石墨烯面内双轴压缩行为。

随着压应变的增加，G 峰的位置转变显示出 3 个阶

段的特征(弹性变形，局部欧拉弯曲和连续压缩)。
研究还发现在较低的应变下，嵌入基体的石墨烯片

表现出可逆的压缩循环回复；当压力应变进一步增

大时，石墨烯片上的应变分布变得不均匀，界面发

生脱黏。证明了石墨烯基柔性电极的机械稳定性极

大地取决于变形模式、外加应变和界面结合情况。 
1 .1.3  对柔性基底分别施加拉伸应力和压应力 

Tsoukleri 等[44]分别在拉伸和压缩条件下，通过

监测Raman 2D峰的转换获得了界面应力传递效率。

在拉伸条件下，2D 峰发生红移，嵌入弹性基体

PMMA 的单层石墨烯片可承受高达 1.3%的拉伸应

变；而在压缩条件下，2D 峰发生蓝移，石墨烯片约

在 0.7%压缩应变下发生弯曲。如此高的临界弯曲应

变也证实了嵌入基体的单层石墨烯具有相对较高的

弹性刚度。Frank 等[45]利用原位 Raman 技术，通过

表征 G 峰或 2D 峰，同时监测了一系列拉伸或者压

缩的轴向应变下，PMMA 基体上石墨烯的力学响

应。研究发现，在拉伸应变或者压应变作用下，G
峰均会发生分裂(如图 2 所示)。 

 

Positive values for tensile and negative for compressive strain. 

图 2  石墨烯的 Raman G 峰随单轴应变的变化[45] 
Fig. 2  G band Raman spectra of graphene flake under uniaxial 

strain[45] 

综上研究[14,18–19,34–36,38–45]可以发现，利用Raman
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光谱技术，可根据特征峰的变化，来定性观察石墨

烯上的应力变化趋势：当基底受到拉应变时，石墨

烯的 Raman G 峰和 2D 峰均会发生显著的红移；而

在基底受到压应变时，石墨烯的 Raman G 峰和 2D
峰均会发生蓝移。可见 Raman 光谱技术是探究复合

界面力学问题的有效工具，而且不会对材料产生破

坏性影响。但是，当外加应变较大时，石墨烯面内

应力分布不均匀，实验所测得的石墨烯上应变大小

会受到测量位置的影响，数据波动较大；而且，必

须进行大量实验测试，才能定量评估界面应力的传

递效率或者找到复合界面结合状态变化的临界点

(界面发生相对滑移或者界面完全脱黏)。 
1.2  探针技术 

AFM 探针技术是表征石墨烯的有用工具。用接

触成像模式，它可以简单准确的分辨出石墨烯的层

数[46]，也可以精确探测到石墨烯的变形和摩擦等微

小作用力。 
Lee 等[47]通过 AFM 探针技术探究了拉伸状态

下，不同厚度的石墨烯膜的摩擦力学特性。研究发

现，AFM 探针尖端与石墨烯间的摩擦力随着石墨烯

膜层数的增加而减少，但是与基底无关。Wei 等[48]

通过探针技术探究了多层石墨烯体系中层间滑移对

于摩擦特性和力学性能的影响，然而仍然缺乏对于

层间耦合作用的定量分析。Koenig 等[49]用 AFM 技

术测量了石墨烯薄膜的形状，并通过其最大挠度和

半径进行参数化，得到了单层石墨烯的黏附能为

(0.45±0.02) J/m2；2~5 层石墨烯薄膜的黏附能为

(0.31±0.03) J/m2。 
Yoon等[50]通过环氧黏接技术将铜/二氧化硅/硅

基底上生长的单层石墨烯与基底连接起来，再进行

双悬臂梁断裂试验用机械力剥离石墨烯，利用 AFM
技术，测量了裂纹扩展过程中的载荷–位移曲线，推

算出石墨烯与铜基底的黏附能。Lanza 等[51]探究了

粗糙基底上石墨烯膜的形态和性能，发现粗糙度会

减小石墨烯与基底的界面黏附能。Scharfenberg等[52]

利用 AFM 技术探究了存在微观褶皱的金属基底上

几层石墨烯薄膜的黏附能和弯曲刚度，得到界面黏

附能为 1.1 eV/nm2。此外，Scharfenberg 等[53]还利用

AFM 技术探测了 1~17 个原子层厚度的石墨烯膜与

基底表面的结合情况，测得层间滑移时石墨烯的弯

曲刚度、黏着力和临界应力。并且发现黏附在基底

上的石墨烯会引起基底的大幅变形；石墨烯厚度越

大，基底变形越大。 
综上研究[46–53]，AFM 探针技术可以探究复合界

面的摩擦特性，测得界面的黏附能等力学性能。但

是，测试结果会受到压头尺寸、形状及位置和材料

的形貌特征影响，因此需要进行大量实验测试点，

从而降低实验结果的分散性。 
1.3  鼓泡法 

鼓泡实验[54]是将附着在硅基底上的石墨烯样

品放入高压釜中，利用增压泵向高压釜内充入氮气，

通过调控气压，使石墨烯产生不同程度的鼓起。在

初始状态下，石墨烯所覆盖圆孔内的气压等于大气

压，石墨烯呈现相对平整的表面形貌；随着高压釜

内压力的升高，石墨烯被氮气压向孔内；当样品在

加载压力下放置一周时间，氮气会通过石墨烯与硅

基底的界面缓慢渗入孔内，直到与孔外的气压持平，

从高压釜取出样品，孔内的压力高于大气压，石墨

烯向上鼓起，形成一个半球形的鼓泡。 
Wang等[54]通过鼓泡法(如图3所示)首次测量出

双层石墨烯层间剪切应力为 40 kPa，而单层石墨烯

与二氧化硅基底的界面剪切强度则要高很多，其值

为 1.64 MPa。此外还证明了气泡外边缘的剪切区域

会连续扩展。Koenig 等[49]采用鼓泡法对石墨烯实

施可控加载，探究了石墨烯在不同压力下的形貌尺

寸，进而计算出不同层数石墨烯与硅基底的界面黏

附能。 
利用鼓泡法，可以测量出界面间的黏附能，但

是鼓泡法忽略了鼓泡过程中孔外的界面剪切变形，

同时还忽略了多层石墨烯的影响，也没有考虑界面

间的相对滑移。因此，对于探究实际应用器件中复

合界面的力学问题，该方法还是很有局限性。 

 
图 3  双层石墨烯鼓泡装置和表征示意图[54] 

Fig. 3  Schematic diagram of a bilayer graphene bulging 
device and characterizations[54] 

2  理论计算模型 
利用仪器实验测试技术直接得到的数据可直观
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反映界面状态的基本情况，可对界面行为和性能进

行定性分析。界面力学问题的深入研究，还需要理

论计算模型，从而对界面性能进行快速定量评估或

调控。 
2.1  一维线性模型 

Gong 等[34]最先将 Cox[55]提出的针对传统纤维

复合材料的经典剪滞模型应用于光刻胶/石墨烯/聚
甲基丙烯酸甲酯“三明治”结构的界面分析。基于石

墨烯的面内应变分布，通过一维线性剪滞模型与实

验结果进行拟合对比，获得了界面应力传递效率的

参数及界面剪切强度。该研究应用的剪滞模型(如图

4 所示)的基本理论如下。 

 
Shear stress τ, acts at a distance z from the flake center. 

图 4  剪切滞后模型(薄片嵌入树脂中)[34] 
Fig. 4  Model of a flake within a resin used in shear-lag 

theory[34] 

假设弹性应力是通过界面剪切从基体传递到纤

维上的。薄片单元上界面剪切力与拉力的平衡可用 
于确定薄片端部附近的界面剪切应力 iτ 与薄片上应

力 fσ 的关系。主要假设界面剪切应力作用下的力

fσ 与薄片中轴向应力变化所产生的力 dσf相平衡。 
这样，如果下图 5 所示的单元具有单位宽度，则有

式(1): 
f id

dx t
σ τ

= −                             (1) 

式中：x 为石墨烯片上的位置；t 为石墨烯片的厚度。 
利用该经典剪切滞后模型，可以得到薄片上的

应力分布最终计算公式如式(2)和式(3)所示(关于距

离 x 的函数方程)： 

f m

cosh
1

cosh( / 2)

xns
le e

ns

  
    = −

  
                 (2) 

其中： 

m

f

2G tn
E T

 =  
 

                        (3) 

其中：em 为施加在基体上的已知应变；ef 为沿着单

层石墨烯片上位置 x 变化而变化的应变；Gm是基体

的剪切模量；Ef为石墨烯片的弹性模量；l 为石墨烯

片的长度(沿 x 方向)；t 为石墨烯的厚度；T 为基体

树脂的总厚度；s 为 l 与 t 的比值(s=l/t)。可以看出

参数 n 衡量界面应力传递效率普遍适用；而参数 ns
与石墨烯片的形态和界面间相互作用程度都相关。 

 
图 5  在厚度单元 t 的复合材料中，作用于长度单元 dx 上的

应力平衡[34] 
Fig. 5  Balance of stresses acting on an element of length, dx, 

of the flake of thickness, t, in the composite[34] 

利用式(2)可以获得沿着拉伸轴 x 方向不同外加

应力下，石墨烯上的应变分布，如图 6 所示。再通

过拟合计算可以得到界面剪切强度等评估界面结合

强度的定量化参数。 

 
图 6  0.4%基体应变下石墨烯上的应变分布[34] 

Fig. 6  Distribution of strain in the graphene at 0.4% matrix 
strain[34] 

2.2  一维非线性模型 
Cox[55]提出的剪切滞后模型是针对传统纤维与

弹性基底复合材料的，且基于以下 5 点假设条件： 
1) 纤维与基底均为弹性； 
2) 纤维与基底之间的界面结合完好，即界面间

没有相对滑移； 
3) 纤维端部没有载荷传递； 
4) 忽略纤维端部的应力集中； 
5) 界面剪切应力与纤维在某一点的位移和基
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体在同一点的位移之差成正比。 
所以，当石墨烯/柔性基底复合结构的界面发生

相对滑移甚至脱黏时，该剪切滞后模型将不再适用

评估界面应力的传递效率。基于此，Jiang 等[14]考虑

了石墨烯在变形过程中与基底的相对滑移，提出了

非线性剪滞模型，主要是在界面相对滑移区，将经

典剪切滞后模型进行了修正和优化。 
当 εm>εc时(界面发生相对滑移)，通过式(4)可得

到滑移区的尺寸： 
2D m

c
coth[ ( / 2 )] EL s s β εβ β

τ
− + =           (4) 

其中：εc 为界面开始滑移的临界应变；εm 为外加轴

向应变；L 为石墨烯长度；βL 为基于石墨烯上的应

变分布的剪切滞后参数；E2D=350 N/m，为石墨烯的

弹性模量；τc为界面剪切强度；s 为滑移区长度。归

一化的滑移区大小与附加应变关系如图 7 所示。 
Jiang 等[14]利用一维非线性剪滞模型算得单层

机械剥离的石墨烯与PET基底间界面应力传递的临

界应变为 1.2%，界面间最大切应力为 0.46~0.69 MPa。
同时通过卸载过程中形成的褶皱形貌获得了界面的

黏附能[14]。 
此外，Anagnostopoulos 等[56]在光刻胶/甲基丙

烯酸甲酯基底上单层石墨烯片的边缘进行了步长为

100 nm 的更精细的 Raman 线扫，发现在距边缘约    
2 μm 的区域内，石墨烯片上轴向应力分布规律偏离

了经典剪切滞后模型的预测。 
Xu 等[18]研究了化学气相沉积法(CVD)制备的

大尺寸(长 10 mm，宽 3 mm)单层石墨烯与柔性基底

的界面力学性能。研究发现，决定边缘结合状态的

临界应变为 0.5%与 PET 上应变相等；切向开始脱

黏的临界应变为 2%；可传递到石墨烯上的最大应

变为 1.02%。在此工作的基础上，Xu 等[19]还通过监

测从宏观(1 cm)到微观(50 μm)一共 7 个不同长度的

石墨烯与 PET 基底间的界面应力传递过程，探究了

应力传递过程中石墨烯切向边缘的尺寸效应。研究

发现，最大界面剪切应力随石墨烯长度的增加而显

著减小；例如长 50 μm 的石墨烯与基底的最大界面

剪切应力为 0.237 MPa；而长度为 1 cm 的石墨烯与

基底的最大界面剪切应力仅为 0.004 MPa。仇巍等[20]

在更大载荷范围对石墨烯/PET 基底界面应力传递

进行了研究，同样在基底受到较大拉伸载荷情况下

观察到了界面滑移行为，并且发现石墨烯与 PET 基

底间界面应力传递存在尺寸效应问题。 
鉴于石墨烯长度方向的边缘尺寸效应问题突

出，本文将目前文献中不同长度的石墨烯与柔性基

底界面性能主要参数做了对比，表 1 为不同尺寸石

墨烯的界面力学参数。 

 

εc is the critical interfacial shear strain; εm is the applied strain to the substrate;  
s is sliding zone size; L is graphene length; βL is the shear-lag parameter. 

图 7  归一化的滑移区大小与附加应变的关系[14] 
Fig. 7  Normalized sliding zone size versus applied strain[14] 

表 1  不同尺寸石墨烯的界面力学参数 
Table 1  Interfacial mechanical parameters of graphene 

with different lengths 
Authors L/μm ɛp/% ɛmax/% τc/MPa 

Jiang, et al[14] 12.4 2.0 1.22 0.689 

13.4  1.23 0.643 

16.8  1.40 0.583 

17.2 2.0 1.22 0.497 

19.5 2.0 1.30 0.467 

21.8  1.55 0.498 

Gong, et al[34] 12.0   0.800 

Dai, et al[36] 9.0 0.7  0.450 

Xu, et al[37] 20.0 1.5 0.91 0.314 

50.0 2.0 1.00 0.237 

100.0 2.0 0.99 0.158 

200.0 2.0 0.99 0.089 

800.0 2.0 1.00 0.055 

2 000.0 2.0 1.01 0.022 

5 000.0 2.0 1.01 0.009 

10 000.0 2.0 1.01 0.004 

Qiu, et al[20] 40.0 2.0 0.99 0.380 

100.0 2.0 1.02 0.247 

160.0 2.0 1.02 0.190 

ɛp is interfacial tangential debonding strain limit; ɛmax is maximum strain of 
interface transfer; τc is maximum section shear stress. 

2.3  双线性内聚力模型 
Guo 等[21]用经典剪切滞后整合后的双线性内聚

力模型，如图 8 所示,受单轴拉伸作用的聚合物基底
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与单层石墨烯间的界面剪切应力传递过程中，石墨

烯片上的应变分布总体表现为 3 个不同阶段：黏合、

破坏和脱黏。 

 

K0 is the constant stiffness; τmax is the shear strength; δi is the critical failure 
displacement; δf is the critical sliding displacement. 

图 8  双线性内聚力模型[21] 
Fig. 8  Bilinear cohesive law[21] 

将实验数据用此内聚力剪切滞后模型拟合后，得

到界面刚度为 74 TPa/m，界面剪切强度为 0.50 MPa，
断裂韧性为 0.08 N/m[21]。 

Cui 等[22]将受单轴载荷的石墨烯/基底结构沿加

载方向上的单向界面切应力传递视为Ⅱ型裂纹沿界

面切向的扩展，并利用双线性内聚力模型近似代替

一维非线性剪滞模型对该问题进行了研究，计算了

复合结构界面滑移的临界应变，并且发现滑移临界

应变明显受到石墨烯长度尺寸的影响。 
2.4  二维非线性模型 

由于常用石墨烯复合结构基底的柔性材料(PET, 
PMMA 等)比石墨烯的 Poisson 比更大[14,18–20,34]，一维

剪滞模型只考虑了受单轴载荷的石墨烯/基底结构

沿加载方向的界面切应力传递，忽略了石墨烯和基

底 Poisson 效应引起的界面横向切应力传递作用，

可能会对石墨烯应变分布、界面切应力分布以及滑

移临界应变的计算结果造成一定的影响。 
Poisson 比是材料的一项基本属性，它描述了材

料横向正应变与轴向正应变的负比值。白家豪等[57]

考虑了石墨烯和基底 Poisson 效应的影响，提出了

二维非线性剪滞模型，如图 9 所示。该研究发现，

石墨烯/柔性基底界面发生相对滑移的临界应变值

低于经典一维非线性剪滞模型的计算结果，且明显

受到石墨烯宽度尺寸和基底 Poission 比大小的影

响。基于该二维非线性剪滞模型，建立了有限元模

型，揭示了界面滑移阶段石墨烯双向正应变和双向

界面切应力的分布规律：当石墨烯宽度较大时，一

维非线性剪滞模型和该二维非线性模型计算的石墨

烯正应变、界面切应力以及滑移临界应变存在较大

差别；当石墨烯宽度很小时，该二维模型可近似用

一维模型代替。最后，通过与 Raman 实验结果对

比，验证了二维非线性剪滞模型的可靠性，并获得

了石墨烯/PET 基底结构的界面刚度为 100 TPa/m及

界面剪切强度为 0.295 MPa。 

 

K is the constant stiffness; δm is the actual relative displacement; Tc is the 
interfacial shear strength; δm,c is the actual relative displacement when 
interfacial sliding occurred; D=1−δm,c/δm. 

图 9  二维非线性剪滞模型[57] 

Fig. 9  Two-dimensional nonlinear shear-lag mode[57] 

3  界面力学研究的实际应用 
目前已有学者探究石墨烯基复合材料的界面热

学、光学、电化学及力学性能[5–13,58–61]，其中许多

研究[5–13]表明，石墨烯基柔性复合材料可应用于制

作传感器、光电子器件、超级电容器等柔性器件，

其中，石墨烯基传感器可用于监测人体的健康情况

(体温、脉搏、运动、声音识别、呼吸等)[5–11]；石墨

烯基柔性材料还可用于制作柔性电极、柔性超级电

容器等储能装置[13]；此外还可用于制作晶体管、光

电子探测器等光电子器件[12]。 
Pan 等[62]利用多孔铜箔(PCF)作为基板，将 CVD

法制备的三维石墨烯膜(3D-GFs)与 PDMS 复合(如
图 10 所示)，制备出兼具高灵敏度和广应变范围的

复合膜。研究结果显示，1 000 ℃制备的复合膜的电

导率高达 11.6 S/cm，且柔韧性良好；在 50%拉伸应

变下，其相对电阻变化较小。在 900 ℃制备的复合

膜具有良好的应变传感性能，其应变范围可达

187%，可持续超过 5 000 次的拉伸–释放循环(在
50%拉伸应变下)。用这种复合膜制作的应变传感器

可用于监测手指弯曲等人体活动。 
为了克服严重机械变形导致的器件电性能的退

化甚至破坏，He 等[63]将无缺陷的石墨烯纳米片在空

气–水界面上自组装成超薄石墨烯膜，然后转移到经
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过氩气等离子体处理的 PDMS 预拉伸基底上。应变

消除后，由于等离子预处理导致的内层和表面超薄

二氧化硅层之间的不匹配变形，形成了带褶皱的弹

性基体(如图 11 所示)。基于这种晶片级图案化和可

拉伸的纳米级超薄褶皱石墨烯–PDMS(Gr–PDMS)
复合材料，研制出应变不敏感自供电摩擦电触觉传

感器，在人机交互界面具有较大的应用潜力。此外，

还基于这种复合材料研制出一种半透明的高度可拉

伸的单电极摩擦电纳米发电机(SE-TENG)，TENG
可以拉伸到 100%应变，而不会出现明显的功率输

出衰减。 

 
图 10  多孔铜箔 (PCF)，CVD 法制备的三维石墨烯膜

(3D-GFs)，PDMS 覆盖的 3D-GFs(移除 PCF 前)和
PDMS 覆盖的 3D-GFs(移除 PCF 后)[62] 

Fig. 10  Porous copper foil (PCF), three dimensional graphene 
films (3D-GFs) on PCF after chemical vapor 
deposition (CVD), 3D-GFs covered with 
polydimethylsiloxane (PDMS) before PCF is removed 
and 3D-GFs on PDMS after PCF is removed[62] 

 
图 11  可拉伸褶皱石墨烯-PDMS 复合材料的制备[63] 

Fig. 11  Fabrication of the stretchable wrinkled graphene– 
PDMS composite[63] 

何大平研究团队[64–66]也在石墨烯柔性器件研

究方面取得了一些成果。Li 等[64]以氧化石墨烯的自

组装工艺为基础，利用氧化石墨烯氢键作用下的自

愈合作用，通过多层氧化石墨烯薄膜的堆叠、高温

热处理及热压工艺，制备出兼具高导电性、高导热

性的柔性石墨烯组装膜(GAF)。在此基础上，Song
等[65]采用独特真空加压工艺，在不添加任何黏结剂

和金属材料的前提下，将石墨烯薄膜与介质基板复

合研制出 “三明治 ”结构的石墨烯印刷电路板

(PCB)(如图 12 所示)。该复合界面间没有黏合剂和

气隙，使得该石墨烯 PCB 的介电常数稳定且可控。

同时，在自组装和高温热处理过程中，逸出的气体

在石墨烯薄膜内部形成的微气囊在热压作用下形成

微褶皱，增加了石墨烯薄膜与介质基板的接触面积，

提高了石墨烯 PCB 界面的稳定性。该课题组所制备

的石墨烯 PCB 电学性能优异，轻质、高散热、耐腐

蚀；且制备工艺简单，成本低，可以量产，为制造

高性能射频微波天线提供了基础。 

 
GAF is grapheme assembled film. 

图 12  石墨烯基复合层压板天线制备过程图[65] 
Fig. 12  Preparation process of antenna based on the graphene 

clad laminate (GCL)[65] 

此外，Li 等[64]以氧化石墨烯为前驱体，通过高

温热处理和压延协同调控的方法，制备了具有负

Poisson 比的高导电柔性宏观石墨烯组装膜

(GAMF)。在此基础上，Zhang 等[66]利用石墨烯的负

Poisson 比效应，研制出宏观石墨烯/聚偏二氟乙烯

(PVDF)压电薄膜复合结构界面的压电能量收集器。

图 13 为该课题组设计的 GAMF/PVDF/GAMF“三明

治”层压结构。该石墨烯组装膜柔性电极显著提高了

开路电压和短路电流，从而提高了输出性能。 

 

GAMF is graphene assembled macro-film. 

图 13  石墨烯基柔性压电能量收集器的设计和性能测试[66] 
Fig. 13  Design and measurement of flexible piezoelectric 

energy harvester devices based on graphene[66] 
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4  结语 
石墨烯作为一种新型碳纳米材料，因其优异的

力学、电学和导热性能，使其在柔性电子器件领域

显示出巨大的应用潜力，而石墨烯/柔性基底复合结

构的界面力学性能决定了柔性器件应用的可靠性，

因此深入研究其界面力学问题意义重大。 
实验测试技术方面，目前 Raman 光谱技术已经

相当成熟，可以直接给出石墨烯/柔性基底界面的应

力应变信息，但是，当外加应变较大时，石墨烯面

内应力分布不均匀，实验所测得的石墨烯上应变大

小会受到测量位置的影响，数据波动较大；AFM 探

针技术可以探究界面的摩擦特性，但是测试结果受

压头尺寸及形状、位置和材料的形貌特征影响，需

要大量测点，从而降低实验结果的分散性；鼓泡法

可以测量出界面间的黏附能，但是鼓泡法忽略了鼓

泡过程中孔外的界面剪切变形，同时忽略了多层石

墨烯的影响，也没有考虑界面间的相对滑移。 
单一的实验测试方法无法系统全面揭示界面力

学问题，而且需要大量的实验测试和数据处理，从

而影响了界面力学研究的进程。因此，需要将抽象

复杂的界面力学问题提炼简化，然后构建模拟计算

模型，从而快速找到界面状态演化的规律，甚至找

到关键临界点，以此来定量调控界面的性能。 
理论计算模型方面，当石墨烯/柔性基底界面完

好黏合(没有相对滑移)时，将针对纳米纤维的经典

剪切滞后模型应用于平面石墨烯膜复合界面研究，

该一维线性模型与实验实测数据吻合度高；但是，

当界面发生相对滑移甚至脱黏时，经典剪切滞后模

型将不再适用，可以用改良后的一维非线性模型和

双线性内聚力模型精确评估界面状态；但是，前期

研究都忽略了石墨烯的长度对界面性能的影响，即

还需考虑石墨烯长度方向的边缘尺寸效应，找到界

面开始发生相对滑移或者脱黏的临界位置；同样，

前期研究也忽略了石墨烯宽度方向的影响，于是发

展提出了二维非线性模型，解决了石墨烯与柔性基

底 Poisson 比差异所带来的界面性能评估误差。但

是，目前关于石墨烯/柔性基底界面力学问题的研究

还忽略了石墨烯膜的厚度对界面力学性能的影响，

后续研究可补充这方面的工作。此外，目前研究中

柔性基底材料主要是 PMMA 和 PET，可在其它柔

性材料做类似工作的尝试。 
实验测试技术与理论计算模型相辅相成，促进

石墨烯/柔性基底界面问题研究，研究成果的理论基

础也将为柔性电子器件的实际应用提供技术支撑；

但是，从理论研究到宏观器件应用还有很大的挑战

性：首先要实现宏观石墨烯膜的大规模低成本简单

快速制备；其次是要保证宏观石墨烯膜与基底界面

的良好结合；最后，还要保证界面应力的高效传递。

目前复合界面研究成果主要集中于纳米尺度，而宏

观柔性器件界面与微观界面的力学性能存在很大差

异，因此宏观石墨烯膜与基底界面的研究亟待探索。

已有数值模拟计算方法(分子动力学方法、量子力学

方法等)来研究石墨烯力学性能，后续研究可尝试将

这些方法应用于石墨烯基复合界面力学问题研究。

探明石墨烯与柔性材料的复合界面行为，并解决以

上这些问题，相信未来可实现石墨烯基柔性器件的

大规模应用。 
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