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聚偏氟乙烯柔性压电式传感器的研制与应用研究
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摘要:针对柔性传感器灵敏度低、制备工艺复杂、难以精准检测动态生理信号的问题,采用纳米纤

维素(CNF)与氧化锌(ZnO)协同改性策略,通过超声波辅助分散-磁力搅拌耦合工艺优化纳米填料

分布,结合溶剂蒸发法制备了厚度为0.1mm的聚偏氟乙烯(PVDF)基复合压电薄膜,并开发聚酰

亚胺(PI)胶带柔性封装工艺,构建可穿戴传感器件。实验表明,该传感器在0~700Pa压力范围内

呈线性响应,拟合优度R2 达到0.983。电压灵敏度达1.1676V/kPa,相较于PVDF柔性传感器提

高了30.6%。响应、恢复时间分别为13、204ms,且成功实现了人体手腕与手肘运动、颈动脉搏动

及鼻息振动等多频生理信号的高保真捕获。研究证实CNF/ZnO协同增强机制可显著提升PVDF
压电性能,为可穿戴生理信号监测提供了新材料解决方案。
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StudyontheDevelopmentandApplicationofPolyvinylidene
FluorideFlexiblePiezoelectricSensor
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Abstract:Toaddresstheissuesoflowsensitivity,complexfabricationprocesses,anddifficulties
inaccuratelydetectingdynamicphysiologicalsignalsinflexiblesensors,asynergisticmodification
strategyusingcellulosenanofibers(CNF)andzincoxide(ZnO)isadopted.Byemployingan
ultrasonic-assisteddispersioncombined with magneticstirringprocess,thedistributionof
nanofillerswasoptimized.Apolyvinylidenefluoride(PVDF)-basedcompositepiezoelectricfilm
withathicknessof0.1mmwasfabricatedviathesolventevaporationmethod,andapolyimide
(PI)tape-basedflexibleencapsulationprocesswasdevelopedtoconstructawearablesensor
device.Experimentsshowthatthesensorexhibitsalinearresponsewithinthepressurerangeof
0—700Pa,withagoodness-of-fitR2of0.983.Thevoltagesensitivityreaches1.1676V/kPa,

representinga30.6%improvementcomparedtoPVDFflexiblesensors.Theresponse/recovery
timeis13,204ms,andthesensorsuccessfullyachieveshigh-fidelitycaptureofmulti-frequency
physiologicalsignalssuchashumanwristandelbowmovements,carotidarterypulsations,and
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nasalairflowvibrations.Thestudyconfirmsthatthesynergisticenhancementmechanismof
CNF/ZnOsignificantlyimprovesthepiezoelectricperformanceofPVDF,providinganew
materialsolutionforwearablephysiologicalsignalmonitoring.
Keywords:Polyvinylidenefluoride;cellulosenanofiber;zincoxide;flexiblepressuresensor;

physiologicalsignalmonitoring

  与传统金属基传感器相比,柔性传感器具有轻

量化、柔韧性好与可拉伸性强的特点,因此柔性传感

器得以成功应用于气体传感[1]、人体医疗[2]、人体生

理指标检测[3]、人体运动监测[4]及个性化健康监

测[5]等领域。近年来,柔性传感器发展迅猛,在各行

各业已经出现了多种类型的柔性传感器以满足不同

的使用需求,主要有压电式[6-7]、电容式[8-9]、电阻

式[10-11]、摩擦电式[12-13]。其中,柔性压电式压力传

感器凭借低功耗特性与自供电能力,在动态力检测

领域展现出显著的应用潜力。现在常见的压电材料

有压电石英、压电陶瓷、聚偏氟乙烯(PVDF)等。相

比于压电石英与压电陶瓷,PVDF具有较好的柔韧

性,在医疗健康检测等领域拥有更广泛的应用。然

而,PVDF压电灵敏度较低[14],限制了传感器灵敏

度的提升,导致其输出信号的线性度难以满足高精

度动态测量需求。因此,提高PVDF的灵敏度和动

态响应时间等压电性能对柔性压电式压力传感器的

发展至关重要。
为了提高压电材料的性能,许多学者通过对压

电薄膜进行拉伸[15]、极化[16]、掺杂其他纳米填料[17]

等方式进行研究。其中Chen等[18]研究了氧化石墨

烯(GO)对PVDF纳米纤维晶体结构、形貌和压电

性能的影响。结果显示,GO的存在使PVDF纳米

纤维之间形成新的导电网络,有利于电子传输,并增

加PVDF材料中的峰值电流。除此之外,氧化锌

(ZnO)是一种具备良好压电效应和半导体特性的材

料,广泛应用于传感器、能量收集等领域。ZnO较

大的压电系数、稳定的压电性能以及低廉的生产成

本,使ZnO在压电器件中得到了广泛的使用[19-20]。
此外,含羟基的纳米填料可以增强PVDF的压电性

能。Pan等[21]证明,纤维素纳米晶体(CNCs)能够

与PVDF中的氟原子形成氢键,在不额外处理的条

件下即可限制PVDF分子链的运动,促进其有序排

列,从而显著提升PVDF的压电性能。基于该原理

所制备的压电织物传感器具备自供电特性,能够实

现对人体运动及人机交互信号的有效监测,表现出

良好的多功能性。
现有增强PVDF压电性能的方法较为复杂,为

了提高PVDF基柔性压电式压力传感器的性能,本
文采用溶剂蒸发法,以PVDF材料为基材,采用超

声波辅助混合纳米纤维素(CNF),并通过磁力搅拌

器搅拌混合氧化锌(ZnO)共同作用于PVDF,制备

具有高灵敏度、低响应时间的PVDF/CNF/ZnO柔

性压电式压力传感器。通过搭建的信号检测平台完

成PVDF/CNF/ZnO传感器的灵敏度、响应-恢复时

间、多频响应能力等力学传感性能参数测试,并在典

型人体生理信号测量领域开展了应用。

1 材料和方法

1.1 实验材料与设备

制备PVDF/CNF/ZnO压电薄膜的材料包括:
纳米纤维素(CNF,直径为50nm,长度为1~3μm,
上海 麦 克 林 生 化 科 技 有 限 公 司)、聚 偏 氟 乙 烯

(PVDF,相对分子质量为500000,阿科玛集团)、纳
米氧化锌(ZnO,粒径为50nm,清河县灿恩金属材

料有限公司)、以及N,N-二甲基甲酰胺(DMF,广东

大兴科技股份有限公司)。所有化学品均直接使用,
未经进一步纯化。制备与封装过程所用设备包括电

子天平、磁力搅拌器、烘箱和超声仪。所用耗材包括

玻璃基片、铜电极、屏蔽线及聚酰亚胺(PI)胶带。信

号检测系统主要由电荷放大器(KD5007,扬州科动

电子有限公司)、动态信号分析仪(KD8-LP02Y,扬
州科动电子有限公司)以及手摇压力试验机(ZQ-
21A-1,东莞智取精密仪器有限公司)组成。

1.2 PVDF/CNF/ZnO柔性压电式压力传感器的

制备流程

  基于前期对关键工艺参数与材料组成配比进行

了多次实验验证,最终采用溶剂蒸发法完成压电薄

膜的制备,其制备工艺流程如图1所示。
将0.2g纳米纤维素与20mLDMF溶剂混合,

超声处理30min。然后,向其中加入3gPVDF粉

末,在1000r/min转速下磁力搅拌100min,使其充

分溶解,得到澄清黏稠溶液。之后,加入0.1gZnO
粉末,继续以1000r/min搅拌5.5h,得到PVDF、

CNF与ZnO的均匀混合溶液。最终,将该溶液滴

涂于30mm×30mm的洁净玻璃片上,置于110℃
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图1 传感器的制备工艺流程示意图

Fig.1Schematicdiagramofsensor’spreparationprocess

烘箱中干燥3h,待溶剂完全挥发,制得长×宽为30
mm×30mm、厚度为0.1mm的PVDF/CNF/ZnO
复合压电薄膜,如图2(a)所示。

在复合压电薄膜两侧分别放置两片略小于薄膜

的铜电极对传感器进行封装,电极厚度为0.01mm,
接触区域长×宽为25mm×25mm,延伸部分用于

焊接屏蔽线。然后,在电极两侧贴覆PI胶带,形成

“PI胶带-铜电极-压电薄膜-铜电极-PI胶带”的整体

结构。封装后的柔性传感器实物如图2(b)所示。

(a)PVDF/CNF/ZnO复合压电薄膜尺寸及厚度

(b)传感器的整体封装

图2 传感器的整体尺寸与封装

Fig.2Overallsizeandpackagingofthesensor

2 PVDF/CNF/ZnO复合材料表征与

压电性能指标检测

2.1 微观形貌表征

通过扫描电镜(SEM,JSM-7800F,日本电子株

式会社)对PVDF薄膜与PVDF/CNF/ZnO复合薄

膜进行表面形貌表征,结果如图3所示。由图3(a)
可以看出,PVDF薄膜表面存在少量微小凹坑与裂

纹。相比之下,由于ZnO纳米颗粒对PVDF基体的

填充与修饰作用,有效减少了薄膜在成膜与固化过

程中产生的结构缺陷。因此,PVDF/CNF/ZnO复

合薄膜的表面更为平整、致密,有效减少了PVDF
薄膜制作中的缺陷,如图3(b)所示。

(a)PVDF薄膜微观形貌

(b)PVDF/CNF/ZnO复合薄膜微观形貌

图3 扫描电镜实验图片

Fig.3Imagesfromscanningelectronmicroscopyexperiments

从图3(b)可以看出,ZnO纳米颗粒在PVDF基

体中分布均匀,PVDF/CNF/ZnO复合薄膜表面上

分布着不规则凹凸结构及团聚的ZnO颗粒(平均粒

径约为2.89μm),共同构筑了具有更高比表面积的

复合结构。由于ZnO纳米颗粒的成核作用抑制了

大孔缺陷的形成,同时浇注液传质阻力的增大促进

了更致密网络的生成,因此薄膜整体呈现交织的纤
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维网络结构,纤维直径约0.31μm。该交织网络结构

可有效增大压力作用下的有效接触面积,减少应力集

中,从而有利于压电电荷的收集。通过薄膜表面上不

同尺寸的ZnO包裹颗粒所产生的表面电荷和极性相

互作用,诱导PVDF分子链由α相(非极性)向β相

(高极性)转变,从而增强薄膜的压电性能。
通过能量色散光谱(EDS)分析对PVDF薄膜

与PVDF/CNF/ZnO复合薄膜的元素组成进行表

征,结果如图4所示。从图4(a)中可以看出,由于

机械搅拌的均质化作用,从而使Zn与 O 元素在

PVDF基复合薄膜表面均匀分布,证实ZnO纳米颗

粒成功负载且分散性良好。所制备PVDF/CNF/

ZnO复合材料的元素定量分析结果显示,其中C、

O、F、Zn的实测质量分数分别为41.28%、1.14%、

54.65%和2.94%,与理论计算各元素质量分数(C
为45.99%,O 为 2.83%,F 为 48.04%,Zn 为

3.26%)的偏差均在允许误差范围内。图4(b)所示

的PVDF薄膜中,F质量分数为57.72%、C质量分

数为42.28%,与理论组成(F质量分数为57.46%,

C质量分数为36.37%)相比具有良好的一致性。
该结果证实磁力搅拌-溶剂蒸发法能够有效控制合

成过程中的组分比例。

(a)PVDF/CNF/ZnO薄膜面扫描结果

(b)PVDF薄膜面扫描结果

图4 EDS面扫描实验结果

Fig.4ExperimentalresultsofEDSsurfacescanning

2.2 XRD图谱分析

采用X射线衍射仪(XRD,UltimaⅣ,日本理

学公司)对PVDF/CNF/ZnO复合薄膜及PVDF薄

膜进行表征,得到XRD图谱如图5所示。

图5 PVDF与PVDF/CNF/ZnO的XRD图谱

Fig.5XRDpatternsofPVDFandPVDF/CNF/ZnO

在PVDF的XRD图谱中,2θ位于18.4°(020)
和20.2°(110)的衍射峰分别对应于非极性α相和极

性β相。晶胞膨胀会引起α相和β相衍射峰位置发

生偏移,引入CNF/ZnO能抑制晶胞膨胀,从而防止

峰位偏移。PVDF/CNF/ZnO复合材料的XRD分

析表明,ZnO片晶沿(101)晶向生长,其所有衍射峰

均与六方结构ZnO的标准谱一致,具体出现在2θ
为31.8°(100)、34.5°(002)、36.3°(101)、47.7°
(102)和56.73°(110)处。由于 PVDF/CNF/ZnO
压电复合薄膜形成过程中 ZnO 起主导作用,而
CNF仅起辅助作用,所以对应于CNF的衍射峰强

度较弱。此外,ZnO对CNF的覆盖削弱了其XRD
信号,导致难以获得CNF的有效衍射数据。
2.3 灵敏度测试

灵敏度是表征传感器性能的关键指标,反映了

其在外力作用下的电压响应能力。由于柔性传感器

产生的原始电压信号难以直接准确测量,因此需要

使用电荷放大器进行信号放大。实验过程中,将柔

性传感器连接至电荷放大器,再接入动态信号分析

仪,最终通过信号分析检测系统获取电压响应波形,
其信号采集系统搭建方案如图6所示。
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图6 信号采集系统搭建

Fig.6Constructionofsignalacquisitionsystem

  为评估所制备柔性传感器的灵敏度,采用手摇

式压力试验机对其施加等步长递增的压力,同时监

测传感器在不同压力下将机械能转换为电信号的响

应输出。通过记录电压-压力变化关系,并计算其灵

敏度,从而实现对传感器压电性能的定量评估。灵

敏度计算式为

S=ΔUΔp
(1)

式中:ΔU 为柔性压电传感器的开路电压差;Δp 为

其所受的外加压力差。
通过压力试验机每隔70Pa分别对 PVDF/

CNF/ZnO传感器与PVDF传感器样机施加压力并

记录产生的3组电压数据,最后对3组峰值电压数

据取平均值,得到施加载荷与输出电压的实验数据

分别如表1与表2所示。

表1 PVDF/CNF/ZnO传感器灵敏度实验数据

Table1SensitivityexperimentaldataforPVDF/CNF/ZnOsensor

压力/Pa
峰值电压/mV

第1次测量 第2次测量 第3次测量
平均电压/mV 重复性误差/%

70 155.71 160.90 156.63 157.75 0.57
140 185.62 170.35 193.65 183.21 2.57
210 247.02 216.46 227.25 230.24 3.37
280 357.82 357.08 365.11 360.00 0.88
350 387.48 406.06 391.69 395.08 2.05
420 510.76 534.89 512.66 519.44 2.66
490 571.23 560.09 568.18 566.50 1.23
560 680.50 690.69 700.79 690.66 2.23
630 725.55 744.90 739.31 736.59 2.13
700 898.71 855.59 907.68 887.33 5.74

表2 PVDF传感器压电灵敏度实验数据

Table2ExperimentaldataofpiezoelectricsensitivityofPVDFsensor

压力/Pa
峰值电压/mV

第1次测量 第2次测量 第3次测量
平均电压/mV 重复性误差/%

70 57.39 62.19 25.09 48.22 8.71
140 41.26 38.68 39.88 39.94 0.61
210 66.48 88.90 93.67 83.03 6.38
280 117.16 128.66 114.45 120.09 3.33
350 107.02 295.27 270.46 224.25 44.19
420 283.31 259.40 309.45 284.05 11.75
490 397.98 400.45 412.78 403.74 3.47
560 428.19 474.80 457.34 453.44 10.94
630 455.18 450.53 431.05 445.59 5.66
700 480.10 450.77 467.27 466.05 6.88
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  通过表1与表2的实验数据进行曲线拟合,得
到PVDF/CNF/ZnO传感器与PVDF传感器的灵

敏度,结果如图7(a)所示。
对PVDF/CNF/ZnO传感器在0~700Pa压力

范围内的实验数据进行一元线性拟合,得到方程U
=1.1676p+23.15,拟合优度R2=0.983,灵敏度

为1.1676V·kPa-1,表明传感器在该范围内具有

良好的线性响应特性。PVDF传感器的灵敏度为

0.8106V·kPa-1,所 制 备 的 PVDF/CNF/ZnO
传感器比PVDF传感器的灵敏度提升了30.6%。
本研究的PVDF/CNF/ZnO传感器灵敏度优于文

献[22-25]中报道的PVDF基传感器,如图7(b)
所示。

(a)PVDF与PVDF/CNF/ZnO传感器响应电压拟合曲线

(b)灵敏度

图7 压力与响应电压拟合曲线和灵敏度对比示意图

Fig.7 Comparisonchartofpressureandresponsevoltage

fittingcurveandsensitivity

2.4 响应时间及恢复时间测试

柔性传感器的响应时间与恢复时间分别反映传

感器对压力信号的快速响应能力及动态测量精度,
分别对PVDF/CNF/ZnO传感器与PVDF传感器

进行响应测试。

如图8(a)所示,PVDF柔性传感器的响应与恢

复时 间 分 别 为 114ms和 228ms。图 8(b)为

PVDF/CNF/ZnO传感器在压力激励下的动态响应

曲线,其响应时间仅为13ms,恢复时间为204ms,
表明该传感器具备优异的压电响应速度,能够快速

输出电信号,适用于监测复杂、瞬变的人体运动信

号。此外,所设计的PVDF/CNF/ZnO传感器与文

献[26-28]报道的PVDF基传感器相比在响应速度

上具有显著优势,如图8(c)所示。

(a)PVDF柔性传感器的响应/恢复时间

(b)PVDF/CNF/ZnO柔性传感器的响应/恢复时间

(c)响应时间

图8 传感器响应/恢复曲线与响应时间对比

Fig.8 Schematicdiagram ofcomparisonbetweensensor

response/recoverycurveandresponsetime
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2.5 多频率响应检测

柔性传感器的多频响应能力能够体现其对于不

同频率压力信号的动态响应特性。对PVDF/CNF/

ZnO柔性传感器施加6.5Hz与1.15Hz的压力信

号来分析其多频响应性能,测试结果如图9所示。

图9 传感器多频响应能力检测结果

Fig.9 Schematicdiagram of multifrequencyresponse
capabilitydetectionofsensors

从图9可以看出,PVDF/CNF/ZnO传感器在

6.5Hz和1.15Hz的动态压力刺激下,均能输出稳

定的电压信号,展现出良好的多频响应性能,不仅能

准确捕捉人体1~2Hz的脉搏信号,还可捕捉到频

率更高的手肘与手腕屈伸等人体活动所产生的动态

压力信号。

3 PVDF/CNF/ZnO柔性压电式压力

传感器的应用

  为评估PVDF/CNF/ZnO柔性压电式压力传感

器在生理信号检测中的实际性能,将其分别粘贴于口

罩、颈动脉、手腕及手肘处,依次检测鼻息、颈动脉脉

搏与关节弯曲情况,具体粘贴位置如图10所示。

图10 传感器粘贴位置示意图

Fig.10 Schematicdiagramofsensorpastingposition

  采用图10中的粘贴方式,对被试者分别检测鼻

息、颈动脉脉搏与关节弯曲情况,结果如图11所示。

(a)鼻息检测测试结果

(b)颈动脉信号检测结果

(c)手肘弯曲信号检测结果

071



 第5期 刘源,等:聚偏氟乙烯柔性压电式传感器的研制与应用研究

 zkxb.xjtu.edu.cn 

(d)手腕弯曲信号检测结果

图11 生理信号检测结果

Fig.11Resultsofphysiologicalsignaldetection

从图11(a)可以看出,传感器成功采集到被测

者的鼻息信号。在被测者的4个呼吸周期中,呼气

开始的时间点分别为0.28、2.23、4.03、5.75s,呼
气结束的时间点分别为1.25s、3.17s、4.97s、

6.65s。每次呼气的平均时长约为0.94s,平均呼吸

每次约为1.82s。实验结果表明,所制备的柔性传

感器具有检测鼻息信号的能力,可为医护人员监测

被测者的呼吸健康状态提供可靠的依据。
心动周期是指心脏完成一次收缩和舒张的全过

程所需时间。从图11(b)可以看出,传感器成功测量

出被测者的连续9个心动周期的颈动脉脉搏信号。
以第1个心动周期为例,收缩期发生于0.7~1.34s
(持续0.64s),舒张期发生于1.34~1.54s(持续

0.20s),总时长为0.84s。收缩期起始时二尖瓣于

0.7s关闭,0.74s主动脉瓣随即开放。舒张期初始阶

段(1.34s)主动脉瓣关闭,至1.42s二尖瓣重新开放

完成心室充盈,计算所得被测者的心率为71/min。
通过对颈动脉信号的检测,验证了传感器具有优异

的动态响应特性。
手肘屈曲信号如图11(c)所示,传感器成功记

录连续3次60°屈肘运动,电压信号规律性波动,屈
曲(B)与伸直(R)阶段交替出现。信号时域特征显

示,负向相位时长(约1.1s)大于正向(约0.7s),即
屈肘时需克服更大阻力。该测试表明传感器可用于

关节运动速度与肌肉收缩特性的分析。
手腕弯曲信号检测结果如图11(d)所示,传感

器可灵敏响应手腕周期性屈伸运动,弯曲(F)与恢

复(R)阶段分别产生124~209mV的正向电压和

-474~-238mV的负向电压,表明其能够区分不

同弯曲角度并实现运动量化评估。

4 结 论

为有效提升PVDF柔性压电式压力传感器的

灵敏度,降低响应时间,增强其对人体生理信号的检

测能力,本文基于溶剂蒸发法,将超声波辅助混合纤

维素纳米纤维(CNF)和磁力搅拌氧化锌(ZnO)纳米

颗粒与PVDF结合,制备出一种PVDF/CNF/ZnO
柔性压电式压力传感器,得到主要结论如下。

(1)基于信号采集系统对PVDF/CNF/ZnO柔性

压电 式 压 力 传 感 器 进 行 灵 敏 度 测 试,得 出 其 在

0~700Pa的压力范围内灵敏度为1.1676V/kPa,
相较于PVDF传感器灵敏度提高了30.6%。

(2)分析测量了所制备PVDF/CNF/ZnO柔性压

电式压力传感器的响应/恢复时间为13ms/204ms,
满足用于人体生理信号检测所需的快速反应性能的

需求。
(3)PVDF/CNF/ZnO柔性压电式压力传感器

可获得鼻息、颈动脉、手腕与手肘弯曲测量部位的压

力信号,该传感器在多项生理信号监测中均表现出

良好的响应特性与稳定性,具备优异的实际应用

潜力。
本文制备的性能优良的柔性压电式压力传感

器,可应用于医疗保健监测领域。未来可开发透气

性良好的柔性传感器,在增强穿戴舒适性等方面开

展进一步研究。
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