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摘　要　聚焦热塑性聚氨酯(TPU)/多壁碳纳米管(MWCNT)/四氧化三铁(Fe3O4)复合材料制备与性能研究 . 

先使用溶液法原位聚合制备出TPU/MWCNT，再使用双螺杆熔融共混工艺制备出不同Fe3O4含量的TPU/

MWCNT/Fe3O4复合材料，系统研究了填料含量对复合材料的聚集态结构、微观形貌、热学和电磁吸波等

性能的影响 . 结果表明，Fe3O4与MWCNT在TPU中均分散良好，无明显的团聚现象 . 复合材料的Tg随着

Fe3O4 含量的增加而轻微升高，其中 Fe3O4 添加量为 40 wt%时 Tg 达到了-29.61 ℃，相比于仅仅添加

MWCNT的样品提高了 4.66 ℃. 此外，Fe3O4的引入有效调节了复合材料的复介电常数与复磁导率，优化

其阻抗匹配特性的同时引入了磁损耗机制，达到了X频段全吸收，最高反射损耗达到-34.49 dB. 该工作

为柔性吸波材料的结构设计提供了新思路，在可穿戴电磁防护、柔性电子器件屏蔽及隐身涂层等领域具

有广泛的应用前景 .
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随着5G通信技术迭代、电子产品快速更新

以及各类新型科技设备的广泛普及，电磁干扰与

辐射污染带来的环境问题愈发突出，也逐渐受到

社会的重视 . 因此，研究并制造出高效能的电磁

吸波接收材料显得尤为重要 . 理想的吸波材料应

具备“强大的吸收能力、广泛的频率范围及轻薄

的结构”等特性[1]. 但传统的吸波材料，如金属

和陶瓷等存在密度高、重量大、柔韧性差等缺

点，在实际应用中备受限制 . 为了克服上述缺

陷，聚合物基复合材料因其易加工、轻量化等优

势而逐渐走进大众的视野 .

TPU属于线性高分子材料，没有化学交联结

构[2~4]. 并且TPU属于多嵌段共聚物，由软段和硬

段交替排列构成[5,6]，硬段与软段在结构上的热

力学不相容性使TPU形成一种特殊的微相分离

结构[7~9]. 微相中的硬段作为物理交联点，为材料

提供高强度、硬度和回弹性，而软段连续相则会

赋予材料弹性和柔韧性，能够让材料在外力作用

下发生可逆形变[10]，这种可逆形变为TPU提供

热塑性加工特性 .

TPU本身不具备吸波性能，但其优异的高

弹性、耐磨性与耐油性，使其成为承载功能性

吸波填料的理想柔性基体 . 在X频段TPU的介电

常数实部(ε')约为4，介电损耗正切(tanδε)约为0，
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能够保证电磁波在材料表面具有极低的反射 . 

MWCNT是一种具有优异导电性、大长径比和强

介电损耗能力的一维纳米材料[11,12]，可以显著

提高材料导电损耗和界面极化 . 但是其高导电

性[13,14]，会造成表面反射增强，阻抗匹配降低，

导致进入材料内部的电磁波减少，且缺乏磁损耗

机制 . 因此需平衡反射损耗和阻抗匹配，实现高

效电磁吸收 .

Fe3O4是一种反尖晶石型亚铁磁性材料，兼

具高饱和磁化强度和复磁导率 . Fe3O4通过Fe2+和

Fe3+之间的电子跃迁实现良好的导电能力，产生

电导损耗 . 并且 Fe3O4 与基体之间还能够形成

Maxwell-Wagner极化，同时还伴随着一定的离

子极化和电子极化，协同增强介电损耗 . Fe3O4能

同时提供自然共振和涡流损耗机制，是目前应用

最广泛的吸波剂之一 . 相比于MWCNT，Fe3O4的

电阻率高出4~6个数量级，可有效降低复合材料

的介电常数和表面反射[15]. 图1为Fe3O4的损耗机

制示意图 .

然而，现有研究仍存在不足，Zhong等[16]采

用机器学习优化羰基铁/Fe3O4复合材料，但仅侧

重单一损耗机制，未考虑阻抗匹配与介电‒磁损

耗协同，且羰基铁密度大、易氧化，难以满足

轻质化的要求 . Ding等[17]制备的MoS2@Fe3O4虽

优化了水热路径，但产物仍为刚性粉末状，

MoS2与 Fe3O4界面结合弱、团聚严重，同时损

耗机制单一，并且缺乏柔性基体支撑 .

本工作以TPU为柔性基体，利用其优异的

柔韧性和热塑性加工性能，通过原位聚合固定

MWCNT的添加量为 6 wt% (该添加量已在前期

工作中优化确定，详见文献[18])，系统研究了

Fe3O4含量的变化对TPU基复合材料微观结构、

电磁参数及电磁波吸收性能的影响 . 在实现介电‒

磁损耗协同与阻抗匹配优化的同时，为柔性吸波

材料的可规模化制备提供了新思路 . 图2为复合

材料的吸波示意图 .
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Fig. 2  Schematic diagram of microwave absorption for TPU composites.
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1　实验部分

1.1　实验原料

聚碳酸酯二醇(PCDL Mn=2000)，实验室自

制；二苯基甲烷二异氰酸酯(MDI)、二月桂酸二

丁基锡(DBTDL)购自上海阿拉丁生化科技有限公

司；1,4-丁二醇(BDO)和N,N-二甲基甲酰胺(DMF)

购自成都科隆化工有限公司；羟基化多壁碳纳米

管(MWCNT-OH)，纯度>98%，内径5~8 nm，外

径 10~15 nm，长度 2~8 μm，羟基含量 0.8 mg/g，

购自常州碳博新材料科技有限公司；Fe3O4，

20 nm，购自上海麦克林生化科技有限公司 .

1.2　TPU/MWCNT/Fe3O4复合材料的制备

称取 200 g PCDL加入到 3 L的三口烧瓶中，

在 110 ℃下负压脱水 1 h直至无气泡冒出，将温

度降到70 ℃ 待用 . 搅拌5 min后，向三口烧瓶中

加入 106 g MDI和 286 μL DBTDL，预聚 4 h. 将

三口烧瓶温度升至80 ℃，再取12 g MWCNT超

声分散在300 g DMF中后加入三口烧瓶中，再加

入26 g BDO扩链反应1 h，将溶液倒入聚四氟乙

烯模具中，置于烘箱中，分别在 70、80、90和

100 ℃下干燥1 h，110 ℃下干燥2小时，最终得

到 TPU/MWCNT复合材料，将其记为 TPU/M6. 

将烘干的 TPU/M6 与 Fe3O4按比例混合均匀后，

使用双螺杆挤出机将其制备成不同Fe3O4含量的

TPU/M6/Fe3O4 复合材料 . Fe3O4 添加量分别为

10 wt%、20 wt%、30 wt%和 40 wt%，将其记为

TPU/M6F10、TPU/M6F20、TPU/M6F30、TPU/

M6F40.

1.3　吸波样品制备

将烘干的样品裁剪成小块，采用平板硫化机

在 180 ℃下将样品压制成长、宽、厚分别为

3.0 cm × 3.0 cm × 2.5 mm的方块，再裁制成长、

宽为 22.08 mm × 10.12 mm的小方块用于测试吸

波性能 .

1.4　表征测试

TPU/MWCNT/Fe3O4的结构使用傅里叶变换

红外光谱(FTIR，型号VERTEX 70v，由布鲁克

公司生产)测定，其光谱检测范围设定在 4000~

500 cm⁻1之间 .

将样品置于液氮中低温淬断，再使用扫描电

镜(Sigma 300，德国蔡司公司)观察复合材料的表

面以及截面微观形貌 .

采用X射线衍射(DX2800，丹东浩元仪器有

限公司)来分析所合成材料的结晶度 . 测试过程

中，样品在 5°~60°的角度范围内，以 0.02°的步

长进行逐点扫描 .

使用热重分析(TGA，德国NETZSCH-TG209

型)，在N2气氛下对材料的热性能进行测定，测试

温度范围为30~600 ℃，升温速率设定为10 ℃/min.

使用示差扫描量热法(DSC，Q100，美国TA

公司) 在 N2气氛下，以 10 ℃/min 的升温速率、

-60~100 ℃的测试温度范围条件对复合材料的玻

璃化转变温度进行测试 .

利用矢量网络分析仪(VNA, 型号 SNA5000

X-E，Siglent公司)对复合材料的电磁吸波性能进

行测定 .

2　结果与讨论

2.1　红外光谱分析(FTIR)

图 3 为纯 TPU、TPU/M6 及 TPU/MWCNT/

Fe3O4复合材料的FTIR光谱图 . 所有样品均呈现

TPU的典型特征吸收峰，峰位与相对强度基本

一致，表明 Fe3O4的引入未破坏TPU分子结构 . 

3336、1702及 1528 cm⁻1等氨基甲酸酯特征峰完

整保留，且1736与1702 cm⁻1处羰基双峰分离度

良好，证实微相分离结构稳定 . 2500~1900 cm⁻1

范围内无吸收峰，表明MDI完全反应 . 综上所

述，复合材料保持了TPU的氢键网络[19].

2.2　XRD分析

从图 4中可以看出，除去纯的 Fe3O4，其他

曲线均在 2θ=20°处有一个强度很高的、宽泛的

弥散峰，那是TPU中部分有序排列的相结构所

产生的馒头峰[20]. 而加入 Fe3O4后该峰的强度均

4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000

TPU

TPU/M6

TPU/M6F10

TPU/M6F20

TPU/M6F30

Tr
an

sm
itt

an
ce

Wavenumber (cm-1)

TPU/M6F40

3336 2950 2860
1702

1736
1599

1463

1528

1406
1243

1064

Fig. 3  FTIR spectra of TPU composites.
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有减弱 . 这是因为非晶的TPU的散射是相干长度

最短的“背景”，一旦有高电子密度的晶体

(Fe3O4)加入后，有效穿透深度减少，非晶层对总

强度的贡献被“衰减”掉 . 随着Fe3O4含量的增

加，Fe3O4的6组特征晶面峰(220)、(331)、(400)、

(422)、(511)、(400)的强度单调升高，位置与纯

Fe3O4 的吻合 . TPU/M6 可以观察到 MWCNT 的

(002)峰，但是加入了Fe3O4后基本观察不到，这

是因为碳管本身结晶度不高，并且被Fe3O4稀释

导致无法分辨独立峰，只能观察到驼峰右肩轻微

抬高 . 并且还可以观察到所有的Fe3O4峰位无偏

移，表明晶格未受MWCNT或TPU基体应力显

著影响，即没有形成核壳或强界面畸变[20].

2.3　微观结构分析

采用液氮对复合材料进行淬断，再通过

SEM观察材料断面处的形貌[21]，图5(a)和5(b)是

TPU/M6F30在5 KX下的SEM图片，从图中可以

观察出灰白色的MWCNT贯穿基体形成导电网

络骨架 . 图5(c)是TPU/M6F30的10 KX图像，在

图中可以清楚地观察到 MWCNT 的管束结构

和Fe3O4的球形结构[22]. 放大倍数提高至 20000× 

(图5(d))，可以清晰辨识MWCNT的管状形貌，同

时观察出Fe3O4颗粒在碳管表面形成“碳管为链，

磁性颗粒为节点”的杂化网络 . 这种“点‒线”的

结构实现了导电损耗和磁损耗的协同分布，为

材料优异的电磁吸波性能提供了微观结构基础 .

2.4　示差扫描量热分析(DSC)

图6为复合材料的DSC热分析曲线 . 一次升

温曲线(图 6(a))显示，纯TPU与TPU/M6仅呈现

玻璃化转变台阶而无熔融吸热峰，表明MWCNT

的加入并没有改变TPU的热行为 . 引入Fe3O4后，

30~50 ℃区间出现明显熔融峰，TPU/M6F10 熔

融焓为 0.10 J/g，随 Fe3O4含量增至 30 wt%，熔

融焓升至2.07 J/g，证实Fe3O4的异相成核效应逐

步突破MWCNT网络对链段运动的限制，诱导

软段结晶 . 二次升温曲线(图6(b))中，Tg呈现系统

性偏移，纯TPU为-31.71 ℃，添加MWCNT后

升至-29.94 ℃，而引入 Fe3O4后单调升高，且

2θ (°)

Fe3O4

TPU/M6

TPU/M6F10

TPU/M6F20
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Fig. 4  XRD patterns of Fe3O4 and TPU composites.
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Fig. 5  SEM images of TPU/M6F30: (a, b) 5000×, (c) 10000×, and (d) 20000×.
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F20~F30区间跃升幅度显著增大 . 当Fe3O4添加量

较低时，颗粒被 MWCNT 三维网络物理隔离，

约束效应有限，Tg升幅平缓 . 当Fe3O4含量增加

后，颗粒间形成物理接触并与MWCNT骨架桥

联，构建“MWCNT为链、Fe3O4为节点”的杂

化填料网络，几何约束与界面吸附协同增强，显

著抑制链段松弛运动[23,24]，导致Tg增加 . F40时

Tg达-25.15 ℃，较纯TPU提升6.56 ℃.

2.5　热失重分析 (TGA)

图 7 为 TPU 复合材料的热重分析 (TGA、

DTG)曲线 . TGA 曲线 (图 7(a))显示纯 TPU 在

280 ℃开始分解，600 ℃完全失重，添加 6 wt% 

MWCNT后，起始分解温度升至333.9 ℃，残重

约 6%，MWCNT 网络能够阻碍挥发物的扩散，

使气体挥发的路径更加曲折[25]，增加了材料的热

稳定性 . 引入Fe3O4后，残重随填料含量增加而

线性增大，TPU/M6F40达 46%，与理论投料比

一致，证实了Fe3O4的高温稳定性 .

以材料质量损失 5% (Td,5%)为材料的热分解

温度，从图中能够清晰地观察到，随着Fe3O4添

加量的增大，TPU/MWCNT/Fe3O4 复合材料的

Td,5%随之降低 . 这是因为Fe3O4在TPU受热过程

中还会起到催化剂的作用，催化TPU的热降解

过程 . 尤其是Fe3O4颗粒尺寸小、分散性好，其

高比表面积使 Fe3O4 与 TPU 基体的接触面积

增大，为降解反应提供更多成核位点的同时还会

加剧 Fe3O4的催化效果 . 并且伴随 Fe3O4添加量

的增大，复合材料在250 ℃左右产生了形成一个

新的失重平台的趋势 . 在复合材料的DTG曲线

(图5(b))中能够更加清晰地观察到这种趋势，随

着Fe3O4添加量的增大，曲线在235~295 ℃之间

逐渐开始形成第三个失重峰，表明Fe3O4诱导了

额外的低温分解[26].

2.6　电磁吸波性能

图 8 是使用矢量网络分析仪测得的数据，

TPU/M6的 ε′和介电常数虚部(ε″)显著高于其他样

品且呈强烈频率依赖性，这是因为MWCNT的

添加量为6 wt%时形成导电网络产生了强极化效

应 . 而将Fe3O4引入后，复合材料 ε′和 ε″均显著降

低，这是因为源于“导电网络破坏与界面极化竞
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争”的双重机制 . 绝缘性的Fe3O4颗粒物理阻隔

MWCNT导电通路使体系从近渗流态转变为绝缘

态，导致电荷储存能力和欧姆损耗大幅下降，同

时Fe3O4与MWCNT及TPU形成大量异质界面产

生Maxwell-Wagner界面极化部分补偿介电常数，

但界面极化强度远弱于导电网络极化，故显示为

介电常数单调递减[27]. TPU/M6的高介电常数与

低磁导率严重失配导致电磁波强烈反射，而

TPU/M6F30的适中介电常数与激活的磁损耗实

现良好阻抗匹配，使电磁波有效进入材料内部并

被协同损耗，使其能获得最优的反射损耗 .

复磁导率分析(图 8(c)和 8(d))显示，对于磁

性吸波材料，如铁氧体或金属磁性颗粒，高磁导

率虚部(μ″)值是实现强磁损耗的关键 . Fe3O4含量
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Fig. 8  Electromagnetic parameters of TPU composites with different Fe3O4 mass fractions: the relationship between the real 
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低于30 wt%时，复合材料几乎无磁响应 . 30 wt%

时μ″显著增至0.12，且 tanμ明显增大，表明磁损

耗机制被激活；40 wt%时磁损耗进一步增强 . 磁

损耗机制在X频段(8.2~12.4 GHz)以自然共振和

涡流损耗为主，低添加量下涡流损耗较弱、自然

共振主导，随Fe3O4含量增大，μ′和μ″先增后减，

过量添加时新导电网络形成产生极强涡流效应，

虽增加涡流损耗，但过强涡流引发强烈趋肤效应

使内部磁性填料无法有效磁损耗[28]，导致μ′、μ″

下降，此即涡流屏蔽效应 . 介电‒磁损耗协同分析

表明，TPU/M6F30在适中的介电损耗(tanδ≈0.2)

和最大的磁损耗之间实现最佳平衡，电磁参数的

良好匹配是其反射损耗最优(-34.49 dB)的根本

原因 .

由复介电常数和复磁导率可进一步定义2个

关键的无量纲比值：介电损耗角正切(tanδ = ε″/ε′)

和磁损耗角正切(tanμ = μ″/μ′). 这两个参数直接量

化了材料在单位周期内耗散能量与储存能量的比

率 . 介电‒磁损耗协同分析(图 8(e)和 8(f))表明，

TPU/M6F30在适中的介电损耗和显著的磁损耗

之间实现了最佳平衡，这与该样品反射损耗最优

(-34.49 dB)的结果相一致 .

图 9是 TPU-M6及 TPU/MWCNT/Fe3O4复合

材料的α-f曲线图 . 电磁波进入材料内部后的衰减

程度可由衰减常数(α)评价 .

α的计算公式如下：

α=
2  πf
C ( )μ″ε″-μ′ε′ + (μ″ε″-μ′ε′)2+(μ″ε″+μ′ε′)2

(1)

式中 ε"为介电常数虚部，ε'为介电常数实部，μ"

为磁导率虚部，μ'为磁导率实部，f为电磁波频

率 (GHz)，C为真空光速 (m/s).

图中显示出TPU/M6具有最佳的衰减常数，

这得益于MWCNT极强的介电损耗 . TPU/M6F30

具有仅次于 TPU/M6 的衰减常数，最高达到了

150，这是因为它同时存在的极强的磁损耗和介

电损耗[29]. 即使TPU/M6F40在低频范围内具备更

强的介电损耗性能，但是TPU/M6F30的 2种损

耗机制互补，远比单一的损耗对电磁波的衰减能

力强，所以导致TPU/M6F30在X频段内的衰减

常数都大于TPU/M6F40.

2.7　Cole-Cole 曲线

图 10为复合材料的Cole-Cole曲线(ε"-ε'图). 

TPU/M6 呈现复杂的多弧重叠特征，表明

MWCNT导电网络导致多种极化机制竞争及强烈

的非Debye弛豫，引入Fe3O4后，曲线逐渐简化，

TPU/M6F10和TPU/M6F20分别呈现单弧和双弧

特征，说明磁性颗粒有效阻隔了导电网络，使介

电弛豫机制趋于有序 . TPU/M6F30的Cole曲线呈

现多段不规则弯曲，表明界面极化(MWCNT-

Fe3O4-TPU三相界面)成为介电损耗中的主导机

制，同时磁损耗机制被有效激活，介电-磁损耗

的协同有序化与其最优的反射损耗结果相一致 . 

而TPU/M6F40的半圆出现明显畸变并伴随尾端

上翘，归因于过量Fe3O4导致的颗粒团聚及磁-
电耦合干扰 . Cole-Cole曲线的规整性与反射损耗

结果高度一致，TPU/M6F30的标准半圆特征证

实了其优异的阻抗匹配特性[30].

2.8　阻抗匹配

通过精确的传输线方程计算了阻抗匹配系数

Z，保持测量得到的 ε'、εʺ、μ' 和 μʺ不变，将样

品厚度 d 作为变量 (0.5~5.0 mm，步长 0.1 mm)，

根据厚度使用传输线公式计算出 Z(f, d)，并绘制

出Z=1的二维等值线图(图11). 计算公式如下：

Z =
|

|
|
||
| Zi

Z0

|

|
|
||
|
=

μi

εi
tanh ( j

2πfd
c

μiεi ) (2)

式中Zi为吸波材料的阻抗，Z0为自由空间 (空气

或者真空)的阻抗，μi为材料的磁导率 (H/m)，εi：

材料的介电常数(F/m).

图11(a)是TPU/M6，此时材料具有良好的阻

抗匹配 . 图 11(b)是 TPU/M6F10，其中没有蓝色

的区域，说明在X频段内材料的阻抗匹配性能

差 . 图 11(c)中TPU/M6F20的蓝色区域狭窄，表

8.2 8.9 9.6 10.3 11.0 11.7 12.4

50

100

150

200

250

300

350

α

Frequency (GHz)

TPU/M6
TPU/M6F10
TPU/M6F20
TPU/M6F30
TPU/M6F40

Fig. 9  Frequency dependence of attenuation constant (α) 
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明其阻抗匹配特性较差 . 这是因为Fe3O4含量较

低时，对于MWCNT导电网络的影响程度有限，

复合材料仍然具有较高的介电常数，并且此时的

磁导率尚未有效激活，导致|μi/εi|1/2偏离 1，仅在

部分厚度‒频率下阻抗匹配为 1. 随着Fe3O4含量

的增多，新的导电网络逐步形成，所以材料的阻

抗与空气阻抗在某些厚度下相等即为阻抗匹配 . 

TPU/M6F40因Fe3O4过量导致介电常数过低且涡

流效应引发 μ′、μ″下降，|μi/εi|1/2再度偏离 1，匹

配厚度变窄 . 其中TPU/M6F30阻抗匹配时的厚度

最宽即阻抗匹配特性最佳，得益于Fe3O4的加入

对复合材料阻抗匹配特性的调节，使得 TPU/

M6F30阻抗匹配厚度相比于TPU/M6更宽 .

2.9　反射损耗

图 12 展示了不同 Fe3O4 添加量的 TPU/

MWCNT/Fe3O4复合材料反射损耗(RL)的三维投
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影 . 从图中可以看出，仅添加 6 wt% MWCNT

时，材料最小反射损耗为-20.78 dB，TPU/M6的

高 ε′与强频率依赖性导致其反射损耗峰位随厚度

增加快速向低频移动，但是高介电失配使有效

吸收下降 . 引入 Fe3O4后，随着 Fe3O4添加量从

10 wt%增至 20 wt%，反射损耗降至-16.17 和

-12.95 dB，这是由于磁性颗粒的引入破坏了原

有导电网络的连续性，复介电常数虚部 ε″的降低

减少了电磁波在材料表面的反射 . 当Fe3O4添加

量达到 30 wt%时，材料呈现出明显的阻抗匹配

优化与电磁协同损耗效应，最小反射损耗大幅提

升至-34.49 dB，有效吸收带宽显著拓宽 . TPU/

M6F40 虽 μ″增至 0.18，但 ε′过低导致 |μi/εi|1/2>1，

阻抗失配加剧，且过量Fe3O4引发的涡流效应使

高频段 μ′和 μ″下降，α值在 12 GHz后显著低于

TPU/M6F30，故反射损耗强度与带宽均有所下

降[31]. 可以分析出，在 Fe3O4添加量为 30% 时，

复合材料的反射带宽以及反射强度最高 .

2.10　吸收带宽

图 13 展示了不同 Fe3O4 添加量的 TPU/

MWCNT/Fe3O4复合材料最强吸收厚度下(图13(a))

和最宽吸收厚度(图13(b))下的RL-f曲线图 . TPU/

M6F10仅在小范围内存在阻抗最接近匹配的区

域，对电磁波具有有效吸收 . 随着Fe3O4添加量
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的增大，TPU/M6F20和TPU/M6F30的有效吸收

区逐渐增大，并不断向更薄的厚度偏移 . 而当

Fe3O4添加量达到40 wt%时，复合材料的阻抗匹

配区域减小并向更厚的厚度偏移，导致 TPU/

M6F40 有效吸收区域缩小 . 少量 Fe3O4 破坏了

TPU/M6原本良好的介电损耗机制，同时又没有

建立有效的磁损耗机制，导致 TPU/M6F10 和

TPU/M6F20对电磁波的损耗能力弱于TPU/M6. 

但是当Fe3O4含量开始增加后，材料内部开始建

立良好的磁损耗机制，所以TPU/M6F30和TPU/

M6F40的损耗能力强于TPU/M6，但是由于“涡

流屏蔽效应”导致Fe3O4含量为40 wt%时吸收能

力弱于TPU/M6F30.

3　结论

以TPU为基体，固定MWCNT含量为6 wt%，

通过溶液原位聚合结合双螺杆挤出制备了一

系列 Fe3O4添加量可调(10 wt%~40 wt%)的TPU/

MWCNT/Fe3O4复合吸波材料 . 研究了Fe3O4含量

对复合材料微观结构、电磁参数以及吸波性

能的影响规律 . 结果显示，Fe3O4 颗粒分布于

MWCNT导电网络表面，形成“碳管为链、磁

性颗粒为节点”的杂化填料网络 . 这种结构一

方面通过物理阻隔导电通路有效降低了介电常

数，同时引入磁损耗机制，一定程度上优化了

阻抗匹配 . 当Fe3O4添加量为 30 wt%时，复合材

料实现了适中的介电损耗与最大磁损耗的最佳

协同，最小反射损耗达-34.49 dB，有效吸收带

宽显著拓宽，Cole-Cole曲线呈现理想的单一半

圆特征，证实了其优异的阻抗匹配特性 . 本研究

为设计高性能柔性吸波材料提供了一定的实验
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Preparation and Electromagnetic Wave Absorption Properties of 
Thermoplastic Polyurethane/Multi-walled Carbon 

Nanotubes/Fe3O4 Composites

Ze-jun Pu*, Ling-yu Li, Jia-hong Pang, Zhen-zhen Tan, Xiu-ling Cao, Yu-feng Tan, Jiao-hong Li, Jia-chun Zhong
(Material Corrosion and Protection Key Laboratory of Sichuan Province, School of Materials Science and Engineering, 

Sichuan University of Science & Engineering, Zigong 643000)

Abstract  This study focuses on the preparation and property investigation of thermoplastic polyurethane/multi-

walled carbon nanotube/ferroferric oxide (TPU/MWCNT/Fe3O4) composites. Aiming at the problems of uneven 

dispersion and easy agglomeration of MWCNTs in the traditional twin-screw melt blending process, TPU/MWCNT 

was synthesized by solution-based in situ polymerization, and then TPU/MWCNT/Fe3O4 composites with different 

Fe3O4 loadings (10 wt%, 20 wt%, 30 wt% and 40 wt%) were prepared via twin-screw melt blending. The effects 

of the filler content on the aggregate structure, micromorphology, thermal properties, and electromagnetic wave 

absorption performance of the composites were systematically studied. The results showed that Fe3O4 and MWCNTs 

were well dispersed in the TPU matrix without obvious agglomeration. The glass transition temperature (Tg) of 

the composites increased slightly with increasing Fe3O4 content. Specifically, the Tg of TPU-M6F40 reached 

-29.61 ℃ , which is 4.66 ℃ higher than that of TPU/M6. In addition, the introduction of Fe3O4 effectively 

regulates the complex permittivity and complex permeability of the composites, thereby optimizing their 

impedance-matching characteristics and introducing a magnetic loss mechanism. The composites achieved full 

absorption in the X band, with a minimum reflection loss of -34.49 dB. This work provides a new design concept 

for flexible absorbing materials and has broad application prospects in fields such as wearable electromagnetic 

protection, shielding of flexible electronic devices, and stealth coatings.

Keywords  Thermoplastic polyurethane; Multi-walled carbon nanotubes; Trioxide iron; Electromagnetic absorbing 
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