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摘　要：采用模压成型工艺和固相反应烧结制备了碳纤维 / 莫来石（Cf /
Mullite）复合材料。对 Cf /Mullite 复合材料的物相组成、微观结构进行了表

征，使用矢量网络分析仪研究了碳纤维（Cf）含量对莫来石（3Al2O3•2SiO2）

陶瓷在 X 波段（8.2~12.4 GHz）的介电性能和吸波性能的影响。结果表明：

Al2O3 和 SiO2 在高温下充分反应生成了莫来石陶瓷，Cf /Mullite 复合材料具

有相对致密结构，Cf /Mullite 复合材料的介电常数和介电损耗角正切值（tan δ）
均随碳纤维添加量的增加而增大，且 Cf 的加入使得莫来石陶瓷具有更优的电

磁波吸收性能。Cf 体积分数为 1.2%、Cf /Mullite 复合材料厚度 d=1.5 mm 时，

反射损耗最大吸收峰为 -33.3 dB，反射损耗优于 -5 dB 的吸收频宽达 3.675 
GHz，反射损耗优于 -10 dB 的频宽达到 2.205 GHz。Cf 的加入显著提高了莫

来石陶瓷的吸波性能。
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1 研究背景

在移动电话、医疗设备、雷达和微波传输等各种

电子设备及技术的使用中，电磁波造成的电磁干扰

越来越多，电磁污染问题日益严重 [1]。过去 10 年中，

用于电磁辐射防护、军事装备的雷达隐身技术和医疗

应用的微波吸收材料受到了极大的关注 [2-6]。电磁波

吸收材料是一种对电磁波在宽频带内具有高吸收量

的功能材料，可以通过介电损耗或磁损耗将电磁波能

量转化为热能或其他形式能量 [7-8]。在一些特殊的应

用中，对具有质量轻、厚度薄、机械强度高、耐高温、

抗氧化和吸收频带宽等特点的吸波材料的需求越来

越大 [9-11]，例如航空航天行业。在这种高温氧化环境

中，金属基复合材料 [12-15] 和聚合物基复合材料 [16] 的

吸波性能会发生劣化。陶瓷基复合材料具有低密度、

耐高温等特点，用做高性能的高温吸波材料已受到广

泛关注 [17-19]。

莫来石（3Al2O3•2SiO2）陶瓷具有低密度、低介

电常数，良好的耐化学性、热稳定性、抗蠕变性等特

点。重要的是，莫来石原料可用低成本氧化铝（Al2O3）
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和二氧化硅（SiO2）合成，并且在低莫来石化温度下，

莫来石原料易于提纯 [20]。由于上述优点，莫来石被

认为是高温氧化环境下使用的首选材料体系 [21-22]。此

外，可引入第二相导电材料来调节莫来石陶瓷的介

电常数，获得较好的阻抗匹配和介电损耗特性，从

而提高吸波性能。如 Zhou L. 等 [23] 采用大气等离子

喷涂技术制备了氧化锌 / 莫来石复合涂层，通过掺杂

ZnO 来提高莫来石陶瓷的介电常数和吸波性能。随

着 ZnO 含量的增加，介电常数实部和虚部均显著增

大。但在高温环境中，ZnO 和 Mullite 进一步反应使

ZnO 的含量下降，导致 ZnO/Mullite 复合涂层的复介

电常数显著下降，从而吸波性能降低。

在众多介电材料中，碳纤维（carbon fiber，Cf）

价格低廉、易于使用，且具有低密度、耐高温、高导

电性能，因而有很大的应用潜力 [24-26]。在非氧化环境、

1 500 ℃的高温下，碳纤维仍表现出优异的物理性能

而不会降解 [27]。因此，在低成本、耐高温性能等方面，

以碳纤维为结构功能材料的莫来石陶瓷，比目前报道

的大多数陶瓷基复合材料具有明显的优势，碳纤维增

强莫来石（Cf /Mullite）复合材料是极具应用前景的

吸波材料。

在 本 课 题 组 前 期 的 工 作 中， 采 用 SPS（spark 
plasma sintering）工艺制备了具有良好电磁屏蔽性能

的 Cf /Mullite 复合材料。当碳纤维质量分数仅为 1%
的复合材料在厚度为 2.0 mm 时，其最高屏蔽效能

超过 40 dB[28]，但 Cf /Mullite 复合材料作为吸波材料

应用及其吸波机理还有待进一步深入研究。此外，

SPS 工艺设备精密复杂，价格高昂且基础理论尚不

清楚 [29]。本研究采用成本低、工艺简单的模压成型

工艺和固相反应烧结制备出 Cf /Mullite 复合材料，并

研究 Cf 对 Mullite 陶瓷室温下介电性能和吸波性能的

影响，以期能为 Cf /Mullite 复合材料的应用提供一定

的理论参考。

2 实验

2.1 原材料与仪器设备

1）主要原材料

氧化铝（Al2O3），分析纯，西陇科学股份有限公司；

二氧化硅（SiO2），分析纯，国药集团化学试剂有限

公司；氧化钇（Y2O3），分析纯，国药集团化学试

剂有限公司；聚乙烯醇 ，分析纯，无

锡市亚泰联合化工有限公司；碳纤维（聚丙烯腈基碳

纤维），T700-12K，日本东丽公司。

2）主要仪器与设备

磁力加热搅拌器，HJ-4，巩义予华仪器有限责

任公司；电热鼓风干燥箱，101-1EBS，北京市永光

明医疗仪器有限公司；箱式高温电炉，JXL180030，

上 海 久 工 电 器 有 限 公 司； 高 温 真 空 管 式 炉，

TL1700，南京博蕴通科技有限公司；立式行星型球

磨机，XQM-4，长沙天创粉末技术有限公司；X 射

线粉末衍射仪，D/max2550，日本 Rigaku 公司；扫

描电子显微镜，Nano SEM230，美国 TEI 公司；矢

量网络分析仪，N5230A，Agilent 公司；快速油压机，

KTQ 系列，昆山金拓智机械有限公司。

2.2 试样制备

1）莫来石的制备

将 Al2O3 和 SiO2 粉末按 3:2 的量比放入玛瑙罐中，

并按 3:2 的球料质量比加入玛瑙球进行球磨。球磨转

速为 250 r/min，时间为 48 h，球磨好的料浆放入鼓

风干燥箱，干燥 12 h。将烘干后的混料研磨过筛，然

后称取适量粉末倒入Φ80 mm钢制模具中干压成型，

压力为 5 MPa，保压 5~8 s。将压制好的生胚放入刚

玉坩埚，并置于箱式高温电炉中，以 5 ℃ /min 升温

至 1 500 ℃，保温 4 h，烧结成莫来石圆块。再将莫

来石圆块粉碎研磨并过 40 目筛，制得莫来石粉末。

2）碳纤维 / 莫来石复合材料的制备

将莫来石粉末与长度为 1 mm 的碳纤维以及质量

分数为 10% 的 Y2O3 放入玛瑙罐中，再加入 100 mL
去离子水和玛瑙球，球磨 4 h。将球磨好的料浆加热

搅拌至黏糊状后，转移到鼓风干燥箱中干燥，然后取

出研磨并过 80 目筛后得到混合粉末备用。在制得的

混合粉末中加入 5~6 滴质量分数为 5% 的聚乙烯醇溶

液进行充分研磨并过 40 目、60 目和 80 目筛，然后

称取适量粉末倒入 Φ60 mm 钢制模具中，使用快速

油压机压制成型，压力为 12.5 MPa，保压 3 min。将

压制得到的生胚放入鼓风干燥箱中干燥，将充分干

燥的生胚置于管式炉中进行固相烧结，Ar 气氛保护，

升温速率为 5 ℃ /min，并在 600 ℃之前将聚乙烯醇

排出，最后升温至 1 500 ℃，保温 4 h，共制得 4 种

不同纤维含量的 Cf /Mullite 材料样品，如表 1 所示。
表 1 不同纤维含量的莫来石陶瓷基复合材料

Table 1 Mullite ceramic matrix composites with 
different fiber contents

样品代号

Cf 体积分数 /%
M0
0

MC0.4
0.4

MC0.8
0.8

MC1.2
1.2

碳纤维增强莫来石陶瓷的介电性能和吸波性能研究
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2.3 分析方法

利用 X 射线衍射仪确定试样的物相，利用扫描

电子显微镜观察试样的形貌和微观结构。将 4 种样品

加工成 22.86 mm×10.16 mm×3.00 mm 的长方体试

样，利用矢量网络分析仪和波导法测试材料在 X 波

段的常温复介电常数 εr=ε′-jε″。

3 结果与讨论

3.1 Cf /Mullite 复合材料的物相组成

图 1 为碳纤维、纯莫来石陶瓷（M0）和碳纤维

体积分数为 0.8% 的 Cf /Mullite 复合材料（MC0.8）

的 XRD 图谱。由纯莫来石陶瓷的图谱 b 可知，所有

的衍射峰均对应莫来石相（JCPDS no. 74-2419），

这说明 Al2O3 和 SiO2 在高温下充分反应生成了莫来

石陶瓷。由 Cf /Mullite 复合材料（MC0.8）的图谱 c
可知，除了出现莫来石相的衍射峰外，还出现了部

分由少量烧结助剂 Y2O3 与 SiO2 反应生成的 Y2Si2O7

烧结液相的衍射峰 [30]。由碳纤维的图谱 a 可知，碳

纤维未出现衍射强峰，而是非晶态的宽峰。由于碳纤

维为非晶态结构 [31]，所以 Cf /Mullite 复合材料的衍

射图谱中未出现碳纤维的衍射峰。

3.2 Cf /Mullite 复合材料的显微形貌

图 2 为纯莫来石陶瓷（M0）和 Cf /Mullite 复合

材料（MC0.8）的断口 SEM 形貌。由图 2a 和 2b 可知，

纯莫来石陶瓷试样具有相对致密结构，其中的少量孔

隙是由于高分子黏接剂排胶时蒸发所造成。由图 2c
和 2d 可知，在 Cf /Mullite 复合材料中碳纤维完整地

存在于莫来石基体中。由图 2d 可知，部分碳纤维与

莫来石基体之间存在一定孔隙，这可能是由于碳纤维

与莫来石陶瓷的热膨胀系数不匹配导致两者界面结

合处出现缺陷，也有可能是纤维引入孔隙所导致。

图 1 碳纤维、纯莫来石陶瓷、Cf /Mullite
复合材料的 XRD 图谱

Fig. 1 XRD patterns of carbon fiber, pure Mullite 
ceramics,  Cf /Mullite composites

a）M0 放大 2 500 倍

b）M0 放大 10 000 倍

c）MC0.8 放大 2 500 倍

d）MC0.8 放大 10 000 倍

图 2 纯莫来石陶瓷和 Cf /Mullite 复合材料的

断口 SEM 形貌

Fig. 2 Fracture SEM morphology of pure Mullite 
ceramics and Cf /Mullite composites
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3.3 Cf /Mullite 复合材料的介电性能

图 3 为 Cf /Mullite 复合材料在 X 波段的介电性

能曲线。由图 3a 和 3b 可知，Mullite 陶瓷的介电常

数实部和虚部分别为 6.1~6.8 和 0~0.30，属于典型

的透波材料。随着 Cf 添加量的增加，复合材料的介

电常数实部和虚部也随之增大。当 Cf 加入的体积分

数为 1.2% 时，复合材料的实部和虚部分别增大至

18.46~25.58 和 4.2~9.6。因此，Cf 的加入可以显著增

大 Mullite 陶瓷的复介电常数。

根据德拜理论，复合材料介电常数的实部（ε′）

和虚部（ε″），可分别用公式（1）和（2）描述 [32]。

                         ，                   （1）

                      ，                  （2）

式（1）~（2）中：ε∞ 为高频极限介电常数；

εs 为静态介电常数；

ε0 为自由空间介电常数（8.854×10-12 F/m）；

ω 为角频率；

τ 为弛豫时间；

σ 为电导率。

ε′表示电磁波能量储存能力，并由极化所控制。

由公式（1）可知，随着碳纤维的加入，碳纤维与莫

来石基质之间产生大量新的界面，大量电荷聚集在异

质界面上并形成偶极子，从而在外部交变电磁场作用

下导致界面极化增加，所以 ε′也随之增大。

ε″表示电能损耗能力，由极化和电导率所控制。

由公式（2）可知，由于碳纤维具有良好的导电性，

所以随着碳纤维含量的增加，复合材料中的自由电子

越来越多，复合材料的电导率也大大提高；而且 Cf

的加入使材料内部形成一些局部导电网络，显著促进

了迁移电子和跳跃电子运动 [33]，这有利于材料电导

率的提高，从而电导损耗随之增大。因此 ε″随着 Cf

含量的增大而增大。在 X 波段内，电导率可以用下

述公式（3）[34] 描述：

                               。                    （3）
由图 3d 可知，Cf /Mullite 复合材料的电导率随

着 Cf 含量的增多而增大。

极化损耗和电导损耗可以分别由下述公式（4）

和（5）[35] 描述：

e）极化损耗、电导损耗曲线

图 3 Cf /Mullite 复合材料的介电性能曲线

Fig. 3 The curves of dielectric properties of 
Cf /Mullite composites

a）介电常数实部（ε′）曲线

b）介电常数虚部（ε″）曲线

c）介电损耗角正切（tan δ）曲线

d）电导率曲线

碳纤维增强莫来石陶瓷的介电性能和吸波性能研究
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                       ，                    （4）

                              。                             （5） 

由 图 3e 可 知， 随 着 碳 纤 维 含 量 的 增 加，Cf /
Mullite复合材料的极化损耗和电导损耗也随之增大。

介电损耗角正切（tan δ=ε″/ε′）可以用于评估电

磁波吸收的能力 [36]。由图 3c 可知，随着 Cf 含量增

加，Cf /Mullite 复合材料的介电损耗角正切值也随之

增大，这是由于界面极化增强和传导损耗增强所致。

当添加 Cf 的体积分数为 1.2% 时，复合材料的介电损

耗角正切值最大为 0.41。这表明 Cf 的加入能有效调

节 Mullite 陶瓷的微波损耗能力，从而可通过加入适

量的 Cf 来提高 Mullite 陶瓷的吸波性能。

3.4 Cf /Mullite 复合材料的吸波性能

根据传输线理论，通过计算反射损耗（reflection 
loss，RL），在 8.2~12.4 GHz 频带内评估 Cf /Mullite
复合材料的电磁波吸收性能。反射损耗可用下述公式

（6）和（7）[37] 描述。

             ，         （6）

                      ，                       （7）

式（6）和（7）中：Zin 为归一化输入阻抗；

μr 为复磁导率，非铁磁材料复磁导率为 1；

c 为电磁波在自由空间的传播速度；

f 为电磁波频率；

Lr 为反射损耗。 
Cf /Mullite 复合材料厚度 d=1.5 mm 时在 X 波段

的反射损耗计算结果如图 4 所示。由图 4 可知，随

着 Cf 的加入，材料的电磁波反射衰减效果逐渐改善，

Cf /Mullite 复合材料吸波性能逐渐提高。当 Cf 的体

积分数为 0.8% 时，复合材料只有在高频阶段反射衰

减得到明显改善，其反射损耗最低可达 -18.98 dB，

反射损耗优于 -5 dB 的频宽达到 0.714 GHz，占整个

X 波段的 17%，但吸波效果不理想。当 Cf 的体积分

数为 1.2% 时，其反射损耗为 -2.05~-33.30 dB，反射

损耗优于 -5 dB 的频宽达到 3.675 GHz，占整个 X 波

段的 87.5%，反射损耗优于 -10 dB 的频宽达到 2.205 
GHz，占整个 X 波段的 52.5%，Cf /Mullite 复合材料

的吸波性能得到显著改善。

为了获得高效的电磁波吸收性能，材料的输入阻

抗应接近自由空间的输入阻抗，以实现最佳阻抗匹

配，即空气阻抗 Z0=Zin。这样在空气和材料之间的界

面处产生零反射电磁波，大部分电磁波进入材料内

部，即满足阻抗匹配原则 [38]。通常用下述公式（8）

来表征材料的阻抗匹配 [39]：

                               ，                          （8）

理想状态下，阻抗匹配系数 Z=1。

图 5 为 Cf /Mullite 复合材料的阻抗匹配系数变化

曲线。

由图 5 可知，当 Cf 的体积分数为 1.2%，复合

材料厚度为 1.5 mm 时，Cf /Mullite 复合材料具有良

好的阻抗匹配。而碳纤维的体积分数为其他值的 Cf /
Mullite 复合材料，其阻抗系数值均远偏离 1，从而具

有较差的阻抗匹配。阻抗匹配差会导致大量电磁波在

表面反射而无法进入材料内部被损耗，从而使材料的

吸波性能较差。

图 4 Cf /Mullite 复合材料的吸波性能曲线

Fig. 4 Curves of absorbing performance of 
Cf /Mullite composites

图 5 Cf /Mullite 复合材料的阻抗匹配系数变化曲线

Fig. 5 Curves of impedance matching coefficient of 
Cf /Mullite composites
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从上述分析得知，当 Cf 的体积分数为 1.2% 时能

有效地改善 Mullite 的吸波性能。由式（6）和（7）可知，

材料的厚度也影响材料的吸波性能，因此进一步探究

材料的厚度对其吸波性能的影响。

图 6 为 Cf 的体积分数为 1.2% 的 Cf /Mullite 复

合材料（MC1.2）在不同厚度下的吸波性能。由图

6 可知，试样 MC1.2 的反射损耗能力随厚度的增加

先增强后减弱，其在厚度为 1.5 mm 时具有最佳的

吸波性能，反射损耗最低可达 -33.3 dB，反射损耗

优于 -10 dB 的频宽达到 2.205 GHz，占整个 X 波段

的 52.5%。

此外，吸收带宽也通常用来评判材料吸波性能的

优劣，图 7 为 Cf /Mullite 复合材料 MC1.2 反射损耗

优于 -5 dB 的吸收带宽随厚度的变化曲线。

由图 7 可知，当厚度小于 1.0 mm 时，复合材料

的吸波性能较差，反射损耗在整个 X 波段没有超过 -5 
dB。当厚度为 1.0~2.5 mm 时，吸收带宽增加，厚度

为 1.5 mm 时，吸收带宽达到最大为 3.675 GHz，占

整个波段的 87.5%；厚度为 2.0 mm 时，吸收带宽为

2.33 GHz，占整个波段的 55.5%。当厚度为 2.5~3.5 
mm 时，复合材料的吸波性能变差，反射损耗没有超

过 -5 dB。当厚度为 4 mm 时，复合材料的吸收宽带

为 1.050 GHz，占整个波段的 25%。当厚度 4.5~5.0 
mm 时，复合材料的吸波性能再次变差，反射损耗没

有超过 -5 dB。

Cf /Mullite 复合材料的吸波性能比纯 Mullite 显

著提高，主要有以下几个原因：

1）Cf 在材料内部形成导电网络，提高了复合材

料的电导率 [40]。在导电网络中，电子等载流子可以

自由移动，与入射的电磁辐射相互作用，以热的形式

耗散电磁能量 [41]。

2）Cf 与 Mullite 基体界面的大量偶极子和积累

电荷，在电磁场的作用下产生极化耗散电流，耗散

电流在材料内部衰减，使电磁波能量以热损耗的形

式耗散 [41]。

3）厚度是影响 Cf /Mullite 复合材料吸波性能的

关键因素之一，适当的厚度可以充分发挥材料对电

磁波的半波损耗效应 [42]。Cf /Mullite 复合材料在厚度

为 1.0~2.5 mm 范围内，除了碳纤维电导损耗和界面

间的极化损耗之外，半波损耗效应进一步拓宽了吸收

带宽，提高了电磁波的吸收性能。

Cf /Mullite 复合材料的吸波机制如图 8 所示。

将所制备的 Cf /Mullite 复合材料与具有代表性的

陶瓷基复合材料进行了电磁波吸收性能的比较，结果

如表 2 所示。

由表 2 可知，与文献 [43] 中的复合材料相比，

本研究中 Cf 体积分数为 1.2% 的 Cf /Mullite 复合材料

（MC1.2）的反射损耗相近，但厚度明显降低；与文

献 [45] 中的复合材料相比，本研究的 MC1.2 具有更

宽的吸收频宽。

图 6 MC1.2 在不同厚度时的反射损耗曲线

Fig. 6 The reflection loss curve of MC1.2 under 
different thicknesses

图 7 MC1.2 反射损耗优于 -5 dB 的吸收带宽

随厚度的变化曲线

Fig. 7 MC1.2 reflection loss better than -5 dB absorption 
bandwidth curve with thickness

图 8 Cf /mullite 复合材料的电磁波吸收机制

 Fig. 8 Electromagnetic wave absorption mechanism of 
Cf /Mullite composites
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4 结论

本文采用模压法和固相烧结法制备了 Cf /Mullite
复合材料，并对其介电性能和吸波性能进行了研究，

可得如下主要结论：

1）碳纤维加入莫来石陶瓷，使 Cf /Mullite 复合

材料的复介电常数实部和虚部显著提高，并增强了界

面极化损耗和电导损耗，从而增强了 Cf /Mullite 复合

材料的电磁波损耗能力，明显改善了其在 X 波段的

吸波性能。

2）当添加 Cf 的体积分数为 1.2% 时，Cf /Mullite
复合材料的吸波最佳厚度为 1.5 mm，反射损耗最大

值 达 到 -33.3 dB， 优 于 -5 dB 的 吸 收 带 宽 达 3.675 
GHz，占整个 X 波段的 87.5%。若进一步优化 Cf /
Mullite 复合材料的性能，其有望作为优异的吸波材

料应用于高温吸波领域。
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Study of the  Dielectric Properties and Microwave Absorbing Properties of 
Carbon Fiber Reinforced Mullite Ceramics

PI Weiqiang，ZHOU Wei，CHEN Maolin，YIN Ruiming

（College of Metallurgy and Material Engineering，Hunan University of Technology，Zhuzhou Hunan 412007，China）

Abstract：The carbon fiber/mullite composites (Cf /Mullite) were prepared through compression molding 
process and solid-phase reaction sintering. The phase composition and microstructure of Cf /Mullite composites were 
characterized, and the influence of carbon fiber(Cf) content on the dielectric properties and microwave absorption 
properties of Mullite (3Al2O3•2SiO2) ceramics in the X band (8.2~12.4 GHz) was investigated by using a vector 
network analyzer. The results showed that Al2O3 and SiO2 fully reacted to produce Mullite ceramics at high temperature, 
and Cf /Mullite composites ceramics had a relatively dense structure. The dielectric constant and dielectric loss tangent 
(tan δ) of Cf /Mullite composites increased with the increase of fiber addition, and mullite ceramics exhibited better 
electromagnetic wave absorption capacity by adding Cf When the Cf content was 1.2% (volume fraction) and Cf /Mullite 
composites thickness d=1.5 mm, the maximum absorption peak of reflection loss was -33.3 dB and the absorption 
bandwidth of reflection loss better than -5 dB reached 3.675 GHz, while the absorption bandwidth of reflection loss 
better than -10 dB reached 2.205 GHz. The addition of Cf obviously improved the electromagnetic wave absorption 
performance of mullite ceramics.

Keywords：carbon fiber；Cf /Mullite；dielectric property；wave absorbing property
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