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夹层结构 Cf-Si3N4 复合材料微波介电响应机理研究 
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摘 要: 以短切炭纤维、氮化硅为原料, 采用凝胶注模工艺, 在 1600℃、N2 气氛下无压烧结制备了夹层结构 Cf-Si3N4

复合材料。采用网络矢量分析仪测试了夹层结构 Cf-Si3N4 复合材料在 X 波段的介电响应行为, 并通过理论建模深

入分析了该复合材料的微波介电响应机理。结果表明: 短切炭纤维呈二维分布的夹层结构, Cf-Si3N4 复合材料介电

常数随着炭纤维面密度增加存在“阈值”现象。通过修正 Debye 模型, 提出了夹层结构 Cf-Si3N4 复合材料在炭纤维形

成导通网络后的介电响应理论模型, 揭示了夹层结构 Cf-Si3N4 复合材料介电损耗频散特性的机理。研究结果还表明, 

在短切炭纤维刚刚形成导通网络时, 复合材料的弛豫时间存在较大分散性, 介电常数可采用多弛豫时间函数分段描

述法。随着炭纤维面密度逐步增加, 弛豫时间的分散性减小, 分段弛豫时间函数演化成单一弛豫时间理论模型。 
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Abstract: Laminated Cf-Si3N4 composites were prepared by gelcasting followed by pressureless sintering at 1600℃ 

in N2 atmosphere, using short carbon fiber, α-Si3N4 powder as starting materials. Microwave dielectric properties of 

Cf-Si3N4 composites were investigated in X-band using a network analyzer. Moreover, theoretical model regarding 

microwave dielectric responses was established by modification of Debye model, and the corresponding mechanism 

was discussed intensively. Results show that there exists percolation phenomenon in permittivity of laminated 

Cf-Si3N4 composites with surface density of short carbon fibers increasing due to formation of connected carbon fi-

ber network. Additionally, the relaxation time of Cf-Si3N4 composites converges to multiple values immediately af-

ter carbon fibers network being formed, which results from inhomogeneity of microstructure, conductivity and 

coatings of short carbon fibers. And this dispersity can then weaken as surface density of short carbon fibers in-

creasing. Consequently, the characteristic function of tangent loss evolves from multi-relaxation time model to 
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uni-relaxation time model based on numerical analysis. 

Key words: laminated Cf -Si3N4 composites; dielectric response; relaxation time 

 
 

随着微波电子技术的发展, 微波吸收材料作为

一种能有效抗电磁干扰、缩减目标特征信号等多功

能材料, 在民用及军用领域倍受关注[1-5]。顺应吸波

材料迈向“薄、轻、宽、强”以及“耐高温”的发展目

标, 炭纤维吸波剂在轻质吸波材料, 尤其是耐高温

陶瓷基复合吸波材料中发挥着重要作用[6-10]。它不

仅能有效损耗电磁波能量, 还能作为复合材料的增

强增韧相进一步提高复合材料服役的可靠性。 

大量的理论及实验研究表明 , 吸波材料的结

构设计是吸波材料发展的重要组成部分 , 其中层

状结构是一种高效吸波材料的结构形式[11-16]。前期

研究结果也表明层状结构炭纤维复合吸波材料能

充分发挥各层功能, 在 X 波段的反射损耗最高可

达–15 dB[17]。众所周知, 吸波材料的介电特性是决

定材料吸波性能的关键因素 , 对于仅具有介电损

耗的耐高温吸波材料而言更是不言而喻。研究者们

虽然对炭纤维吸波材料的介电特性及其损耗机理

进行了系统深入的研究 [18-23], 但主要集中于炭纤

维吸波剂呈三维随机均匀分布的复合材料。而对于

二维层状吸波材料的介电响应机理的研究则鲜见

报导。为此, 本工作采用凝胶注模成型工艺制备了

二维层状分布炭纤维/氮化硅(Cf -Si3N4)吸波材料 , 

并对其介电响应特性进行了研究 , 通过深入分析

炭纤维与入射电磁波的相互作用过程 , 建立相应

的介电响应理论模型 , 重点探讨了二维层状结构

Cf -Si3N4 吸波材料的微波介电响应机理, 希望为高

性能炭纤维吸波材料介电性能的设计与调控奠定

理论基础。 

1  实验方法 

1.1  原料 

实验所用的碳纤维为日本东丽公司(Toray)生产

的聚丙烯腈基炭纤维(T700/12K), 经高温去胶后先后

采用C3H6-N2和CH3SiCl3-H2-Ar复合体系在 1100℃下

化学气相沉积法制备 PyC/SiC 改性涂层[24], 短切后

备用。氮化硅原料为北京紫光方大高技术陶瓷有限

公司生产, D50<0.5 μm。 

1.2  夹层结构 Cf -Si3N4 复合材料制备 

利用凝胶注模工艺原位固化成型的特点, 采用多

次注模–半固化–短切炭纤维铺层工艺制备Cf -Si3N4复

合材料多层坯体, 具体过程如下: 取一定量球磨浆

料加入引发剂后, 注入长方形硅胶模具内成型, 然

后称取一定质量的预先短切的炭纤维并均匀铺洒在

浆料表面。经过 9~11 min, 浆料呈半固化, 重复浆

料注模步骤得到夹层结构 Cf -Si3N4 复合材料坯体。

坯体在 50~80℃干燥 10~15 h 后, 在氮气气氛中

1600℃下烧结 1.5 h, 最终制得 Cf -Si3N4 复合材料。

由于短切炭纤维分布在二维平面内, 实验采用面密

度来表征复合材料中炭纤维含量。炭纤维面密度

M

S
   (mg/cm2), 其中 M 为短切炭纤维质量, S 为

长方形模具上表面面积。通过控制炭纤维质量分别

制备了一系列不同炭纤维含量的 Cf -Si3N4 复合材料

试样, 分别标注为 1#~6#(如表 1 所示)。 

1.3  性能表征 

采用 Nova NanoSEM 230 型扫描电子显微镜观 

表 1  Cf -Si3N4 复合材料中短切炭纤维的面密度 

Table1  Surface density of short carbon fibers inside Cf -Si3N4 composites 

Samples 1# 2# 3# 4# 5# 6# 

Surface density /(mg.cm-2) 0.3067 0.6134 0.7667 0.9201 1.2268 2.4530 

 

图 1  Cf-Si3N4复合材料的宏微观形貌 

Fig. 1  Macro and micro morphology of Cf-Si3N4 composites 
(a) Macro morphology of Cf-Si3N4 composites, (b) Macro morphology of carbon fibers, and (c) Micro morphology of Cf-Si3N4 composites 
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察 Cf -Si3N4 复合材料微观形貌。将烧结后试样加工

成尺寸为 22.86 mm×10.16 mm×2.00 mm 的样品, 采

用 N5230A 型矢量网络分析仪测试复合材料在 X 波

段(8.2~12.4GHz)内的电磁参数。 

2  结果与讨论 

2.1  宏微观形貌 

实验制备单夹层结构 Cf -Si3N4 复合材料的宏观

截面形貌如图 1(a)所示, 炭纤维分布在与厚度方向

垂直的中间平面内, 占厚度约为 0.15 mm 的空间。

图 1(a)中红色方框内区域中短切炭纤维宏观分布俯

视图如图 1(b)所示, 从图中可以看出炭纤维长度主

要分布于 0.88~1.56 mm 范围内, 制备的 1#~6#样品

中短切炭纤维的面密度列于表 1。图 1(c)为局部放

大后的微观截面形貌, 可以看出炭纤维表面包覆着

致密的改性涂层, 且与 Si3N4 基体结合良好。 

2.2  介电响应特性 

电磁参数测试结果发现, 夹层结构 Cf -Si3N4 复

合材料磁导率约为 1, 因此本工作主要研究复合材

料的介电特性。复介电常数及介电损耗角正切随频

率的变化规律如图 2(a)和(b)所示。从图 2 可以看到, 

Cf-Si3N4 复合材料的微波复介电常数随炭纤维面密

度的变化可分两大组: 第一组, 当炭纤维面密度小

于 0.7667 mg/cm2 时, Cf -Si3N4 复合材料在 X 波段内

的介电常数均小于 8, 且几乎不随频率变化而变

化。而介电损耗角正切均低于 0.3, 表现出与 Si3N4

基体类似的介电特性; 第二组, 当炭纤维面密度超

过 0.9201 mg/cm2 时, Cf-Si3N4 复合材料在 X 波段内

的介电常数实部突然增加到 14 以上, 增加了近一

倍。而介电损耗角正切随频率的增加逐渐增加, 最

高达 0.8。 

若以′为横轴, 以″为纵轴作图, 可以看到夹层

结构 Cf -Si3N4 复合材料中第二组样品的介电常数分

布于圆心位于第一象限内的一段圆弧上(如图 3 所

示)。与典型的 Debye 型 cole-cole 曲线相比, 夹层结

构 Cf -Si3N4 复合材料介电频谱特性具有自身的特殊

性, 必须在 Debye 理论模型的基础上加以修正。 

2.3  理论建模 

Debye 弛豫理论模型以一定简化假设为前提, 

比如忽略了偶极子之间的相互作用, 因此其本身就

具有一定的局限性。另外, 实验结果偏离 Debye 弛

豫特性的另一个原因是复合材料的弛豫时间存在一

定的分布特性, 这是由短切炭纤维微观结构、电导

率及其改性涂层的均匀性存在一定程度的分散性所

造成的。为了提高理论模型的适应性 , 需要考虑

Cf -Si3N4 复合材料弛豫时间的分散性。因此, 本文

采用修正的 Debye 模型来描述 Cf -Si3N4 复合材料的

微波复介电常数。 

 
*

1
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j

 
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


 


            (1) 

其中,  为光频介电常数,  为介电强度,  为

电磁波的角频率,  为平均弛豫时间, n 为表征分散

程度的参数。通过进一步解析计算得到介电常数实

部和虚部可分别表示为:  
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因此, 介电损耗角正切为 
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图 2  炭纤维不同面密度的夹层结构 Cf -Si3N4复合材料(a)介电常数和(b)损耗角正切在 X 波段的频谱曲线 

Fig. 2  (a)Permittivity and (b)dielectric loss tangent diagram of Cf -Si3N4 composites with different surface density chopped carbon fibers 
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图 3  夹层结构 Cf-Si3N4复合材料的介电常数 Cole-Cole 图 

Fig. 3  Cole-Cole diagram of sandwich-structure Cf -Si3N4 
composites 

 

基于式(4)所述的理论模型, 采用 Trust-Region 

算法[25]对 4#、5#和 6#样品的介电损耗角正切进行

非线性拟合, 结果如图 4 所示。从图 4 可以清晰地

看到, 理论模型与实验结果较为吻合, 确定性系数

为 0.9577~0.9955。注意到采用式(4)所述的理论模型

得到的夹层结构 Cf -Si3N4 复合材料平均弛豫时间分

布在 9.115~9.271 ps(见图 4), 它远小于 X 波段的特

征弛豫时间: 

 0
1

80.65 ~ 121.95 ps


 
        

(5)
 

即短切炭纤维内部自由电子在外加电场作用下由初

始状态到建立新的极化稳定态所需时间小于外加电

场变换方向的时间, 因此电子极化状态交变的步伐

赶得上电场交变的步伐。同时, 随着频率增加, 电容

效应增强, 即短炭纤维连通网络中断点处的等效电

导逐渐增加。另一方面, 电子运动过程对极化过程

中极化能的影响几乎可以忽略不计, 复合材料介电 

 

图 4  损耗角正切随频率变化的实验结果与理论模型拟合曲线 

Fig. 4  Experimental and theoretical curves of dielectric loss 
tangent vs frequency 

常数实部仍对频率保持稳定。在上述两方面的共同

作用下, Cf -Si3N4 复合材料的介电损耗角正切表现

出随着频率的增加而增加的特点。 

进一步分析发现, 相对 5#和 6#样品而言, 4#样

品的介电损耗角正切实验值与理论模型偏差较大,

尤其是在 X 波段的两端, 该理论模型已不能很好地

描述实验结果, 若将测试频段进一步拓宽, 这种偏

差将会更加严重。考虑到复合材料的弛豫时间存在

一定的分散性, 将 4#样品的介电损耗角正切按(4)

式所述模型进行分段拟合, 其结果如图 5 所示。由图

5 可知, 低频段和高频段的弛豫时间分别为 7.320 ps

和 9.998 ps, 拟合度分别达到 0.9648 和 0.9930。理

论结果均与实验结果吻合很好 , 表明对于短切炭

纤维刚刚形成部分导通网络时 , 整个复合材料的

弛豫时间仍存在较大的分散性, 此时分段拟合更

能准确地预测实验结果。而随着炭纤维面密度进一

步提高, 采用(4)式所述的单一弛豫时间模型描述

即可, 复合材料弛豫时间的分散性降低。这主要是

因为, 炭纤维开始形成导通网络后, 随着炭纤维面

密度的增加, 炭纤维断点产生的概率逐渐降低, 由

此而产生的复合材料电导率随机分散性也得到有

效改善。 

综上 , 弛豫时间的分散性是影响夹层结构

Cf -Si3N4 复合材料介电响应行为的关键因素之一, 

而且可通过控制短切炭纤维含量可对复合材料介电

性能最终实现调控, 从而为高性能炭纤维吸波材料

的优化设计提供理论指导。 

3  结论 

1) 短切炭纤维呈二维分布的夹层结构, Cf -Si3N4

复合材料介电常数随着面密度增加存在“阈值”现 

 

图 5  4#样品介电损耗角正切值分段拟合曲线 

Fig. 5  Piecewise fitted curves of dielectric loss tangent of 
Cf -Si3N4 4# 
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象, 该“阈值”分布在 0.7667~0.9201 mg/cm2 之间;  

2) 通过修正Debye模型, 提出夹层结构Cf -Si3N4

复合材料的介电响应理论模型, 并得到复合材料的平

均弛豫时间分布在 9.115~9.271 ps, 远小于 X 波段的

特征弛豫时间, 它是夹层结构 Cf -Si3N4复合材料的介

电损耗角正切随着频率的增加而增加的根本原因; 

3) 基于本文提出的介电响应理论模型, 在短

切炭纤维刚刚形成导通网络时, 夹层结构 Cf-Si3N4

复合材料的弛豫时间存在较大分散性, 在低频段和

高频段的弛豫时间分别为 7.320 和 9.998 ps。随着炭

纤维密度进一步增加到 1.2268 和 2.4530 mg/cm2 时, 

炭纤维断点产生的概率逐渐降低, 弛豫时间的分散

性减小, 逐渐演变成单一弛豫时间模型, 弛豫时间

为 9.142 ps。因此, 可通过控制炭纤维的含量对复合

材料介电性能进行调控, 并为炭纤维吸波材料优化

设计提供指导。 
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