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刚柔协同构建高强韧可循环聚(脲-聚氨酯)弹性体

陆健烨 卢庆闯 罗振扬 罗艳龙 *

(南京林业大学理学院   南京  210037)

摘　要　针对高强韧聚氨酯(PU)难以循环利用的挑战，本工作通过在PU中引入超分子链段，构建刚柔协

同的多级动态网络：刚性链段4,4′-二氨基苯甲酰胺(DABA)借助芳香环结构诱导形成强氢键体系以提供结

构支撑、增强材料强度，柔性链段癸二酰肼(SPH)依托长链脂肪结构构建弱氢键体系，凭其链段迁移能

力缓解应力集中并耗散能量，且二者引入的酰基氨基脲(ASCZ)基团赋予氢键网络动态可逆性 . 所制备的

PUU-DA-SPH3弹性体展现优异综合性能，拉伸强度达 64.55 MPa、韧性为 336.14 MJ·m−3，且经多次热压

循环再加工后强度保留效率91%、韧性保留效率98%. 该研究为设计兼顾高强韧性与可循环利用的聚氨酯

提供了新思路 .
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聚氨酯(PU)因其优异的力学性能、良好的加

工适应性以及性能的可调控性，在航空轮胎、胶

粘剂、柔性电子器件及医学器件等领域受到广泛

关注[1~9]. 然而，随着应用环境日益复杂化，材料

不仅需要具备高强度、高韧性等力学性能，还应

兼具可循环利用性，以满足可持续发展的需

求[10~12]. 如何在兼顾力学性能的同时实现聚氨酯

的动态循环利用，已成为近年来高分子材料研究

的重要方向 .

为解决这些问题，科学家们在可循环利用性

与力学性能协同优化方面进行了很多尝试 . Xu

等[13]通过将二唑烷基尿素(DU)引入含有二硫键

的聚氨酯体系，制备了一种新型的动态双交联结

构(PU-SS-DU). 这种结构存在大量松散堆积的硬

链段和芳香二硫键，有助于材料的室温自愈合和

可循环利用 . 然而，由于缺乏足够的氢键结合

能，其力学性能相对有限，弹性体的拉伸强度

(14.08 MPa)、韧性(64.6 MJ·m−3)难以满足实际的

应用 . Wang等[14]通过将富含氢键供体和受体的

己二酸二酰肼和硼酸引入聚氨酯网络，使聚氨酯

内部产生了丰富的氢键键合，由此制备的热固性

聚氨酯(IP-AD-BA1)，得益于动态氢键的可逆性，

表现出良好的可循环利用性(110 ℃，15 MPa，5 

min的热压下成功重塑). 该材料展现出较高的拉

伸强度(51.1 MPa)，具备良好的承载能力；但其韧

性仍不足(低于200 MJ·m−3)，强度与韧性的平衡

有待进一步优化 . 此外，Wang等[15]通过引入含

有刚性单元的扩链剂到聚氨酯网络，成功制备出

兼具超高强度、超高韧性的聚(脲-聚氨酯)材料

(PUU). 其中 PUU-2000 材料拉伸强度可以达到

84.2 MPa、韧性为322.8 MJ·m−3，力学性能十分突

出 . 但由于其依赖刚性单元与交联结构实现高强
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度，导致内部氢键网络动态性不足，常规条件很难

发生有效重排，可循环利用性能存在明显的短板 .

综上所述，现有研究在聚氨酯体系中通过调

控软硬段结构、引入刚性扩链剂等策略，分别在

可循环利用性或者力学性能单一方面取得了积极

进展，但仍难以在二者之间实现兼顾 . 我们通过

在PU 体系中引入超分子链段，用刚柔协同的策

略实现对氢键相互作用的微观调控(图1). 具体而

言，刚性链段 4,4′-二氨基苯甲酰胺(DABA)凭借

结构的稳定性，诱导形成高密度强氢键以构建分

子级硬域，能够为体系构建超强的物理支撑点 . 

另一方面，柔性链段癸二酰肼(SPH)通过优异的

链段迁移能力，可以动态调节构象减少外部应力

集中 . 同时二者引入带来的动态ASCZ基团赋予

氢键网络动态性 . 最终实现强氢键提供强度–弱

氢键耗散能量-动态键协助循环利用的多级网

络 . 最终获得的 PUU-DA-SPH3性能优异：拉伸

强度 64.55 MPa、韧性 336.14 MJ·m−3；100 ℃热

压循环再加工5次后断裂伸长率保留98%，实现

强韧性与可循环性协同 .

1　实验部分

1.1　实验原料

聚 四 亚 甲 基 醚 二 醇 (PTMEG， Mn=2000 

g·mol−1)、4,4′-二异氰酸酯(HMDI)、4,4′-二氨基苯

甲酰胺(DABA)、二丁基锡二月桂酸酯(DBTDL，

95%)、癸二酰肼(SPH)购自上海阿拉丁生化科技

股份有限公司 . N,N-二甲基甲酰胺(DMF)购自中

国医药集团 . 所有原料均未经处理直接使用 .

1.2　实验方法

PUU-DA-SPHx样品的合成路线和具体化学

计量比见图 2 和表 1. 首先将 PTMEG-2000 (5 g, 

1.0 mmol)加入250 mL三颈烧瓶中，同时向烧瓶

中通入氮气并在120 ℃下真空搅拌2 h以去除软段

中的残留水分 . 随后，冷却至50 ℃，加入HMDI 

(1.05 g，1.6 mmol)和 3 滴 DBTDL 混合的 DMF 

(5 mL)溶液，反应2 h后得到NCO封端的预聚物 . 

升温至80 ℃后，分别加入DABA和SPH扩链剂混

合的DMF (20 mL)溶液，持续搅拌3 h. 所得聚合物

溶液冷却至室温后注入PTFE模具，置于真空烘箱

中脱气，于80 ℃下完全反应48 h，确保无DMF残

留[16]，然后重复热压三次，得到 PUU-DA-SPHx.

1.3　样品表征

材料的化学结构通过傅里叶变换红外光谱仪

(FTIR，ALPHA II，Bruker，德国)在4000~400 cm−1

范围内进行分析，采用衰减全反射(ATR)模式直

接测试样品表面 . 随后在10 ℃·min−1的升温速率

下进行温度依赖性傅里叶变换红外光谱测量，然

后对变温红外得到的数据进行二维红外光谱(2D-

COS)分析 . 利用紫外-可见分光光度计(Lambda 
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Fig. 1  Schematic illustration of the synergistic advantages of rigid-flexible interaction.
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950，PerkinElmer，美国)测定薄膜样品在 400~

800 nm波长范围内的透光率，评估其透明度 . 微

观结构表征包括原子力显微镜(AFM)，X射线衍

射(XRD)测试以及示差扫描量热(DSC)测试 . AFM

测试在 NanoSTAR (Bruker，德国)仪器上进行，

在扫描模式下观察聚(脲-聚氨酯)薄膜的相分离

行为；XRD测试使用Ultima IV (Rigaku，日本)

仪器，在2θ=5°~50°范围内扫描；样品的示差扫

描量热仪测试在NETZSCH 214 DSC (NETZSCH，

德国)仪器上进行，所有样品均以 10 ℃·min−1的

升温速率从−100 ℃加热至 60 ℃进行测试 . 材料

的力学性能通过 CMT4204 SANS 万能试验机

(Metex，中国)测试，样品为标准哑铃型(50 mm × 

10 mm × 1 mm)，拉伸速率为50 mm·min−1. 自愈性

能测试中，将试样切断后在80 ℃条件下愈合5 h，

随后对其恢复的力学性能进行评估 . 可循环利用

性能测试中，选取使用后的PUU-DA-SPH3膜材

进行热压处理(90 ℃，30 min)，随后进行红外光

谱、紫外-可见吸收光谱及拉伸性能测试，以评价

其分子结构、光学性能及力学性能的保持情况 .

2　结果与讨论

2.1　弹性体的结构表征

PUU-DA-SPHx的合成通过傅里叶变换红外

光谱(FTIR)得到了验证(图3(a)). FTIR谱图显示，

2262 cm−1处的异氰酸酯基团(NCO)吸收峰已完全

消失，表明反应体系中的NCO已被充分转化，

无游离的NCO. 同时，在 1687和 3317 cm−1处分

Table 1　Feed ratios for synthesizing PUU-DA-SPHx elastomers.
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Fig. 3  FTIR spectra (a), UV spectra (b), XRD patterns (c) and DSC thermograms (d) of PUU-DA-SPHx.
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别观察到羰基(C＝O)和氨基(N―H)的特征吸收

峰，证实了氨基甲酸酯键的成功形成 . 经固化成

型后，3种弹性体(厚度1.0 mm)在可见光波段均

表现出良好的透光性，在 700 nm附近透过率接

近100% (图3(b)). XRD分析显示(图3(c))，4种弹

性体均没有明显的结晶峰，表明为无定形结构 . 

同时，所有样品的DSC曲线(图3(d))均未出现结

晶放热峰或熔融吸热峰，仅在低温段呈现与玻璃

化转变相关的热流阶跃，表明材料中几乎不存在

可检测的结晶相 . DSC结合XRD结果表明，PUU-

DA-SPHx材料因引入刚柔协同的超分子链段和酰

基氨基脲动态基团，分子链以动态氢键网络为主

导，缺乏长程有序的结晶堆积，这种无定形特征

正是材料实现高强韧性与可循环利用性协同的核

心结构基础：无定形结构避免了结晶相带来的脆

性，使材料在受力时可通过链段滑移和氢键解

离/重组耗散能量，从而表现出高韧性；动态氢

键网络的可逆性(而非结晶相的固定结构)则赋予

材料自修复和可循环利用能力 .

为了探究刚柔协同作用对氢键的调控作用，

我们对PUU-DA-SPH3在30~120 ℃温度范围内进

行了温度依赖性傅里叶变换红外光谱测试 . 并且采

用二维相关2D-COS技术，探究了PUU-DA-SPHx

体系内特定类型的层状氢键及相互作用(图4(a)、

4(b)和表2). 在同步2D-COS光谱中，观察到4组

相关交叉峰 Φ1 (1720, 3325)、Φ2 (1633, 3325)、

Φ3 (1720, 3381)和Φ4 (1633, 3381)的出现 . 而在异

步谱图中这些峰消失，证实了弹性体动态硬域中

存在多级氢键作用[17,18].

为定量分析刚柔协同作用对氢键含量的调控
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Table 2　Classification of different types of hydrogen bonds in PUU-DA-SPHx.

Type of hydrogen bond

Strong hydrogen bonds

Weak hydrogen bonds

Hydrogen bond donor groups

Urea (N―H)

Urea (N―H)

ASCZ (N―H)

ASCZ (N―H)

SPH (N―H)

SPH (N―H)

ASCZ (N―H)

Urea (N―H)

SPH (N―H)

ASCZ (C＝O)

SPH (N―H)

Hydrogen bond acceptor groups

Urea (C＝O)

ASCZ (C＝O)

ASCZ (C＝O)

Urea (C＝O)

ASCZ (C＝O)

Urea (C＝O)

PTMEG (O)

PTMEG (O)

PTMEG (O)

DABA (N―H)

SPH (C＝O)

Hydrogen bond type

N―H···O＝C

N―H···O＝C

N―H···O＝C

N―H···O＝C

N―H···O＝C

N―H···O＝C

N―H···O

N―H···O

N―H···O

C＝O···H―N

N―H···O＝C
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效果，对一维 FTIR谱图中C＝O伸缩振动区域

(与氢键作用直接相关)进行去卷积分峰处理[11,12,19]. 

C＝O 吸收区(1600~1800 cm−1)的分峰处理采用

Origin软件完成，先通过二阶导数法识别隐藏峰

位置，确定自由羰基与氢键结合羰基的初始峰

位；随后使用Gaussian拟合函数进行非线性最小

二乘拟合 . 拟合基线采用线性校正，并限定峰位

与半高宽(FWHM)的合理范围以保证结果稳定 . 

所有样品的拟合相关系数R2均高于0.995，表明

拟合结果具有良好的可靠性 . 弹性体成功地卷曲

成 7个不同的亚峰(图 5(a)~5(c)和表 3). 这些亚峰

分别归因于：氨基甲酸酯基团中游离 C＝O 键

(1717~1714 cm−1) 与氢键有序 C＝O 键 (1708~

1707 cm−1)的谱段；脲基团中游离C＝O键(1699~

1695 cm−1)、氢键无序C＝O键(1687~1641 cm−1)

及有序C＝O键(1633~1632 cm−1)谱段；酰胺键的

无序C＝O键(1613~1611 cm−1)部分 . 通过定量分

析可以发现，样品PUU-DA-SPH3中结合氢键的

比例最高，达到 74.1%，这意味着弹性体 PUU-

DA-SPH3 中形成了更密集的氢键阵列，这可能

会带来更优异的力学性能 . 这是因为我们通过适

当调控刚柔链段的比例对弹性体结构进行了优

化，其中，刚性链段一方面为氢键的形成提供了

稳定的结合位点，另一方面可以抑制分子链无序

运动导致的氢键断裂；柔性链段则赋予了弹性体

适当的链段活动性，促进了氢键供体与受体的有

效接触 . 在二者的协同作用下，不仅提升了结合

氢键的形成效率，并减少了自由C＝O的占比，

实现了对氢键含量与作用稳定性的定向调控 .

2.2　弹性体的机械性能

为精准验证刚柔协同策略对材料力学性能的

调控效能，对不同刚柔配比的 PUU-DA-SPHx 系

列样品开展单轴拉伸测试 . PUU-DA-SPHx的工程

应力-应变行为如图 6(a)所示，随着对刚柔协同

作用的调节，材料性能呈现明显差异 . 柔性相互

作用占主导时(PUU-DA-SPH1)，材料缺乏足够刚

性支撑构建稳定的氢键硬域，虽然断裂伸长率

1978%最高，但拉伸强度不够(14.26 MPa). 而刚

性相互作用占主导时(PUU-DA-SPH4)，硬段过度

聚集形成团聚，易诱发裂纹快速扩展，最终仅在

断裂伸长率为1231%就发生断裂 . 当刚柔协同作

用最佳时，所获得的PUU-DA-SPH3展现出最优的

综合力学性能，拉伸强度高达64.55 MPa，断裂

伸长率为1828.36%，实现了强度与韧性的良好平

衡 . 进一步的真应力-应变分析(图 6(b)和 6(c))显

示，PUU-DA-SPH3的真实断裂应力达到1.24 GPa，

其韧性高达 336.14 MJ·m−3，是天然蜘蛛丝(约

135 MJ·m−3)的2.48倍[20,21]，充分展现出该材料卓

越的能量耗散能力与结构优化效果 . 同时，与单

一扩链剂制备的对照组样品(PUU-DA、PUU-SPH)

相比，PUU-DA-SPH3的力学性能实现了显著协
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Fig. 6  (a) Engineering stress-strain curves, (b) true stress-strain curves and (c) toughness histograms of PUU-DA-SPHx; 

(d) Engineering stress-strain curves and (e) true stress-strain curves of PUU-DA-SPH3, PUU-DA and PUU-SPH; (f) Comparison 

chart of tensile strength and toughness between PUU-DA-SPH3 and common elastomers.

Table 3　Summary of C＝O peak area ratios in different environments.

Assignment

ν(C=O) 

urethane amide

ν(C=O) 

urea amide

ν(C=O) amide

Total number of hydrogen bonding

Free

H-bonded (Ordered)

Free

H-bonded (Disordered)

H-bonded (Disordered)

H-bonded (Ordered)

H-bonded

Wavenumber (cm−1)

PUU-DA-

SPH2

1717

1707

1699

1678

1646

1633

1612

PUU-DA-

SPH3

1714

1708

1700

1687

1649

1633

1611

PUU-DA-

SPH4

1716

1708

1698

1676

1641

1632

1613

Area (%)

PUU-DA-

SPH2

2.57

5.97

32.49

17.64

32.43

7.04

1.86

64.94

PUU-DA-

SPH3

2.97

9.47

22.93

25.31

18.56

17.83

2.92

74.10

PUU-DA-

SPH4

1.70

7.75

30.73

20.80

30.43

7.12

1.47

67.57
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同提升(图 6(d)和 6(e))：仅含DABA的 PUU-DA

样品因刚性链段过度聚集导致伸长率受限，仅含

SPH的PUU-SPH样品则因柔性链间关联薄弱导

致拉伸强度较弱 . 而 PUU-DA-SPH3通过 DABA

与 SPH 在刚柔比例及化学计量上的优化平衡，

实现了对2类缺陷的同步破解 . 这一结果的本质，

源于二者在分子层面构建的刚性锚定-柔性调节

协同机制 . 具体而言，DABA的刚性芳香骨架赋

予其―NH2氢键供体极强的空间定向性，可作为

稳定的氢键锚定位点，从分子层面保障氢键硬

域的密度与空间排布稳定性；SPH含有的柔性

―NH―NH―CO―链段则具备高构象自由度，

能通过局部链段运动动态调整氢键作用状态，显

著提升氢键形成效率与网络连续性 .

这种优化平衡一方面避免刚性过强导致的链

段取向受限、硬域团聚问题，另一方面解决柔性

过强引发的链间关联减弱、氢键网络不连续缺

陷 . 同时，DABA与SPH在氢键强度、供体取向

及构象自由度上的固有差异，会诱导分子层面的

微尺度错配，这种错配既抑制刚性链段的过度堆

砌，又维持氢键网络的微观异质性，最终形成具

有自调控能力的动态氢键网络，实现硬段有序分

布与界面氢键动态重构，进而达成强度与韧性的

同步优化 . 如图6(f)所示，PUU-DA-SPH3在强度

与韧性2大核心指标上，均优于文献中报道的大

多数高强度弹性体[22~28].

随后我们对PUU-DA-SPH3的综合实用性进

行了表征 . 图7(a)展示了PUU-DA-SPH3的卓越机

械坚固性，其中尺寸为 15 cm × 8 cm × 1 mm的

0.183 g样品能够拉起一个重 6 kg (32786倍于自

身重量)的哑铃，而不会发生断裂 . 与此同时，

PUU-DA-SPH3弹性体具有优异的抗穿刺性 . 如

图7(b)和7(c)所示，0.3 mm厚的试样在穿孔前承受

了85.2 N的穿透力，针头位移为86.8 mm[29]. 最后，

为了验证PUU-DA-SPH3的弹性特征，我们进行

了(0%~500%)循环拉伸实验 . 结果表明，首次循

环拉伸曲线呈现显著滞后现象，这可归因于外力

作用下氢键的断裂 . 这些键无法快速恢复，导致

大量能量耗散 . 经过90 min等待后，循环拉伸曲

线逐渐恢复至初始状态 . 这表明断裂的氢键随时

间重新形成，导致弹性逐渐恢复，侧面证实了氢

键具有动态可逆性，能够重建连接(图7(d)).
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Fig. 7  (a) Photographs of PUU-DA-SPH3 lifting a 6-kg dumbbell; (b) Photographs showing the performance of PUU-DA-SPH3 

film in the puncture test; (c) Schematic diagram of the puncture test for PUU-DA-SPH3; (d) Cyclic tensile curves of PUU-DA-SPH3.
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为深入探究PUU-DA-SPHx材料力学性能差

异的结构根源，我们对不同样品进行了AFM 观

察(图 8). 结果表明，三者的AFM相位对比度与

域结构显著不同并直接对应其拉伸行为：PUU-

DA-SPH2样品的微相分离度最低、相尺寸小且分

布分散，从而使强度不足以形成有效的应力传递

网络，链段可自由滑移，因而强度偏低而延展性

高 . PUU-DA-SPH3样品表明存在适度的相分离，

形成大小合适的硬域，既能承载外力又不显著降

低链段柔性，刚柔结构协同匹配，因此兼具较高

的强度和韧性 . PUU-DA-SPH4样品存在明显刚性

团聚区域，这种结果导致当应力达到临界值时，

裂纹会在聚集区域快速萌生并沿相界面扩展，最

终导致材料断裂伸长率最低 .

2.3　自愈合及可重复加工性能

为了验证PUU-DA-SPH3的自愈合行为，我

们用剪刀将PUU-DA-SPH3弹性体(厚度0.36 mm)

切割为完全分离的2部分，随后将断裂处重新贴

合并滴加两滴乙醇，最后将 2段样品置于 80 ℃

烘箱中恒温处理5 h以完成修复(图9(a))[30~32]. 取

出修复过后的样条对其进行拉伸测试，结果表

明，拉伸强度修复效率高达90%，断裂伸长率修

复效率达 95% (图 9(b)). 与此同时，为了评估其

可循环利用性能，我们将PUU-DA-SPH3样品裁

剪成碎块，然后在 90 ℃，30 min的条件下进行

热压，最终得到重新加工后的薄膜[33]. 发现经过

5次循环后，样品的化学结构和透过率保持不变

(图10(a)和10(b))，并且循环第5次时的拉伸强度

和断裂伸长率分别为初始的91%和98%，展现出

优异的可循环利用性能(图10(c)).

通过变温红外测试，我们系统阐明了PUU-

DA-SPH3 弹性体的自修复与可循环利用机理

(图 11(a)). 测试结果显示，在 60~120 ℃区间内，

材料中NCO的特征峰逐渐重现且强度随温度升

高而增强(图11(b)和11(c)). 需要强调的是，这一

现象并非源自氨基甲酸酯键在中低温下直接断

裂，而是归因于刚柔协同调控下ASCZ基团与氢

键网络的动态响应行为[34~36]. 具体机制如下：首

先，随着温度升高，分子链段的运动与扩散能力

显著增强，使得ASCZ基团所形成的动态键合结
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Fig. 8  AFM images of 3 PUU-DA-SPHx elastomers: (a) PUU-DA-SPH2, (b) PUU-DA-SPH3, (c) PUU-DA-SPH4.
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Fig. 9  (a) Photographs of PUU-DA-SPH3 before and after healing; (b) Mechanical property test results of PUU-DA-SPH3 

before and after self-healing.
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Fig. 10  UV transmittance test patterns (a), infrared test patterns (b) and mechanical property test patterns (c) of PUU-DA-

SPH3 before and after cyclic reprocessing.
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构能够发生可逆转化，从而释放出少量处于暂时

结合状态的NCO基团 . 其次，由DABA与 SPH

协同构建的氢键网络在升温过程中发生可逆解离

与重组，不仅为链段运动提供额外自由度，也进

一步促进了可逆转化过程中NCO的暴露 . 正是在

这两个机制的协同作用下，NCO特征峰在红外光

谱中表现为逐步增强的趋势 . 该结果直接证实，

通过刚柔并济策略构建的ASCZ基氢键网络具有

明确的动态可逆性，可在温度刺激下实现动态键

可逆转化—氢键解离重组的协同循环，为弹性体

的自修复与循环利性能提供了核心结构支撑 .

3　总结

通过在PU中引入超分子扩链剂，实现了刚柔

协同作用对氢键网络的精细化调控 . 具体来说，

通过DABA和SPH的协同引入，在赋予材料动态

ASCZ基团提高可循环性的同时，还通过对氢键

相互作用的精准调控，有效缓解了氢键的过度聚

集所导致的能量耗散受损问题，最终实现材料强

度、韧性与可循环利用性的协同平衡 . 得益于这

一结构设计，所制备的PUU-DA-SPH3 表现出优

异的综合性能：最大拉伸强度达64.55 MPa，韧

性高达336.14 MJ·m−3，自愈合拉伸强度效率超过

90%，并在多次循环后仍能保持稳定的力学性能

和透过率 . 综上，本工作提出了一种基于刚柔协

同效应的聚(脲-聚氨酯)设计策略，为开发兼具

高强韧性、可循环利用性的高性能聚(脲-聚氨

酯)弹性体提供了新的思路 .
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Research Article

Rigid-flexible Synergy for Constructing High-strength, Tough, and 
Recyclable Poly(urea-urethane) Elastomers

Jian-ye Lu, Qing-chuang Lu, Zhen-yang Luo, Yan-long Luo*

(College of Science, Nanjing Forestry University, Nanjing 210037)

Abstract  To address the challenge of cyclic reprocessing of high-strength and tough polyurethane (PU), this 

study introduces supramolecular segments into PU to construct a rigid-flexible synergistic multilevel dynamic 

network. The rigid segment 4,4′-diaminobenzamide (DABA) induces the formation of a strong hydrogen bond 

system via its aromatic ring structure to provide structural support and enhance material strength, whereas the 

flexible segment sebacoyl hydrazide (SPH) establishes a weak hydrogen bond system through its long-chain 

aliphatic structure, alleviating stress concentration and dissipating energy owing to its segment migration capability. 

Additionally, the acylsemicarbazide (ASCZ) groups introduced by both segments endowed the hydrogen-bond 

network with dynamic reversibility. The prepared PUU-DA-SPH3 elastomer exhibited excellent comprehensive 

properties, with a tensile strength of 64.55 MPa and toughness of 336.14 MJ·m−3. Moreover, it maintained a 

stable performance after multiple cycles of hot-press reprocessing (tensile strength retention rate of 91% and 

toughness retention rate of 98%). This study provides a novel approach for designing polyurethanes that integrate 

high strength, toughness, and cyclic reprocessability.

Keywords  Combination of rigidity and flexibility; Hydrogen bonding; Acylsemicarbazide; Cyclic reprocessability; 
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