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摘 要

采用有机物燃烧法制备了不同孔隙率多孔 PZT陶瓷基体，在此基础上通过原位聚合法制备了 PMMA/PZT压电复合材料。研

究了复合材料的形貌与压电陶瓷体积含量对复合材料介电性能和压电性能的影响。结果表明，复合材料仍存在一定的孔隙率，随

着 PZT体积含量的增加，电性能参数呈非线性增加。当 PZT体积含量为 75%时，d33值达 98 PC/N。
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1 前 言

无机压电陶瓷材料具有很高的介电性、较强的压
电性和较高的机电藕合系数等优点，但其脆性大，使

其应用受到很大限制[1]。而聚合物材料具有很高的机
械强度、很好的柔性和低密度的优点，同时还具有高
的强度和耐冲击性，但压电性甚微，机电藕合系数低

的缺点，使其在应用上同样受到很大的限制。而压电
陶瓷和聚合物复合得到的压电复合材料往往集中了

各相材料的优点，克服了压电陶瓷的不足，保留了其

良好的压电性能。压电复合材料的密度和声速远低
于压电陶瓷，故其声阻抗小，易与空气、水和生物组织
实现声阻抗的匹配，满足水声、电声、超声换能器等方
面的要求，适合制作高灵敏度、宽频带、窄脉冲换能
器[2- 5]，如采用压电陶瓷 /聚合物复合材料[6]、多孔压电
陶瓷材料[7]。0- 3型聚合物基压电复合材料由于压电
陶瓷相分散在聚合物基体中，压电陶瓷相颗粒与颗粒

之间接触不是很好，而复合材料的电性能主要由压电

性能优良的陶瓷相的性能决定的，因此其电性能比较

低。本文首先用有机物燃烧法制备出不同孔隙率的
多孔压电陶瓷基体，再通过原位聚合法制备

PMMA/PZT压电复合材料，并研究压电陶瓷体积含

量对复合材料介电性能和压电性能的影响。

2 实验过程

2.1 多孔陶瓷基体的制备
按照 Pb[(Zr0.52Ti0.48)Nb0.01]O3目标组成称取 PbO、

ZrO2、Nb2O5、TiO2，混合后放入行星球磨机中，以无水

乙醇为溶剂湿法球磨 4h，球料比为 1∶1。将研磨好
的物料倒入烧杯放在恒温磁力搅拌器上加热并搅拌，

干燥后的粉料在压片机上压制成片，放入马弗炉

950℃预烧 2小时，然后把预烧好的陶瓷粉碎，再放入
球磨机中湿法球磨 6h。将煅烧制得的陶瓷粉料与一
定量的造孔剂球磨混合，在压片机上压成圆片，在

1200℃烧结 2h后得到多孔陶瓷基体。
2.2 压电复合材料的制备
将不同孔隙率的多孔陶瓷基体片放入真空室抽

真空数小时，然后把单体注入真空室，在一定的温度下

聚合。当单体聚合成粘稠状的时候，将试片取出，放入
开水中煮沸四个小时，将片剖光，即得到PMMA/PZT
复合材料。
2.3 极化处理
将样品进行镀银处理，干燥后放入已加热的硅油

中进行极化。在一定的电压及温度下经过一段时间

收稿日期：2010- 03- 31

通讯联系人：黄学辉

DOI:10.13957/j.cnki.tcxb.2010.03.005



《陶瓷学报》2010年第 3期

即可极化完毕，关掉加热器，待硅油温度降至 80℃
时，将电压调至 0V，然后关闭电源开关，取出样品，静
置一天即可进行性能测试。
2.4 性能测试
用 X 射线粉晶衍射仪分析压电陶瓷粉体的晶

相，见图 1；用扫描电镜观察压电复合材料的微观形
貌，见图 2、图 3；用阿基米德法测量多孔陶瓷基体和
复合材料的体积密度和显气孔率，见图 4；用 HP4294
阻抗分析仪测量样品的介电常数 ε33和介电损耗

tanδ，结果如图 5、图 6；采用 ZJ- 3AN 型准静态 d33
测量仪测量压电复合材料的压电常数 d33，结果如图 7。

3 结果分析与讨论

3.1 陶瓷粉体的 XRD分析
图 1为预烧和烧结后的XRD图谱。从图 1可以看
出，预烧后的 PZT已形成了钙钛矿主晶相，衍射强度
大且基线较低，说明结晶比较完全。虽然其衍射峰背

底较平滑，但仍存在杂峰，说明还有其它杂相存在，图

谱中可以看见过量的 PbO存在。经过 1200℃的高温
烧结后，杂质峰减弱消失，衍射峰强度大且背底变得

平滑干净，2θ=22°、32°、45°和 56°附近的衍射
峰出现明显的劈裂，说明结晶和合成反应进一步完全。
3.2 多孔陶瓷和复合材料的 SEM分析
图 2为以（22%）PMMA为造孔剂制得的多孔陶

瓷的 SEM照片。从图 2可以看出，样品中的微孔比
例很大，具有很大的比表面积。另外，微孔以球形状态
存在，存在大量的开口气孔，以三维交错的网状孔道

贯穿其中，分布较均匀，部分地方有造孔剂聚集形成

较大孔。孔径大约在 50~150μm之间，孔与孔之间存
在塌陷现象，这是由于造孔剂含量较大，孔壁过薄，且

部分造孔剂聚集造成的。图 3为以（20%）PMMA为
造孔剂制得的复合材料的 SEM照片。从图 3可以看
出，孔隙基本上完全被聚合物填满，另外，部分小孔中

没有聚合物填充，这是由于多孔陶瓷坯体中存在闭气

孔。
3.3 多孔陶瓷和复合材料的显气孔率和体积密度
图 4为多孔陶瓷和复合材料的显气孔率和体积

密度。从图 4可以看出，在相同烧结温度下，在骨料和
造孔剂颗粒尺寸一定的条件下，随着造孔剂含量的增

加，多孔陶瓷的显孔隙率随之增加，而体积密度随之

减小，这是因为在制备多孔陶瓷的过程中，随着造孔

剂含量的增加，烧结后样品中留下的空隙的总体积也

随之增加，颗粒间的堆积自然不够紧密，所以显孔隙

率明显增大，而体积密度则减小。当造孔剂的含量为
10%~26%时，多孔陶瓷的显气孔率约为 35%~65%，
体积密度约为 2.10~4.20g/cm3。通过原位聚合制得的
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复合材料的显气孔率明显降低，体积密度变化微小。
复合材料的显气孔率约为 7%~15%，体积密度约为
2.50~4.30g/cm3。从图 3中我们可以看出，孔隙基本上
完全被聚合物填满，因此复合材料的显气孔率较小。
另外，随着多孔陶瓷显气孔率的增加，复合材料的显

气孔率也随之增加的幅度较小，这是由于随着多孔陶

瓷的显气孔率的增加，复合材料中没有被聚合物完全

填满的孔隙也增加。其次，多孔陶瓷的体积密度比较小，
聚合物的密度更小，因此经过复合所得的复合材料的

体积密度增加比较小，这是此种复合材料的一大优点。
3.4 复合材料的介电性能和压电性能
3.4.1复合材料的介电性能
图 5为 1KHZ下，PMMA/PZT复合材料的介电

常数随 PZT体积含量的变化趋势。从图 5可以看出
随着 PZT体积含量的增加，复合材料的介电常数呈
非线性增大。当 PZT的体积含量为 33%时，复合材料
的介电常数为 23。当 PZT的体积含量超过 45%后，
复合材料的介电常数迅速增大。这是因为压电陶瓷
PZT的介电常数远大于 PMMA的介电常数。图 6为
1KHZ 下，PMMA/PZT 复合材料的介电损耗随 PZT
体积含量的变化趋势。从图 6可以看出，复合材料的
介电损耗随着 PZT体积含量的增加而增大。
3.4.2复合材料的压电性能
由于聚合物和孔的存在，复合材料的压电性能较

致密的 PZT降低。图 7为 PMMA/PZT复合材料压电
应变常数 d33随 PZT体积含量变化的关系。从图 7中
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可以看出，PMMA/PZT压电复合材料的压电应变常
数 d33随着 PZT体积含量的增加先缓慢增大，当 PZT
的体积含量为 45%时，压电应变常数 d33迅速增大。复
合材料中 PZT的体积含量从 45%变化到 75%时，d33
从 40 PC/N增加到 98 PC/N。这是由于复合材料的压
电性能主要由压电性能优良的陶瓷相的性能决定。

4 结 论

（1）用固相法合成了以钙钛矿相为主晶相的纯度较
高的 PZT陶瓷粉体。采用有机物燃烧法，以聚甲基丙
烯酸甲酯为造孔剂，制备出了不同孔隙率的多孔陶瓷

基体。SEM显示其孔以球形状态存在，存在大量的开
口气孔，以三维交错的网状孔道贯穿其中，分布较均匀。
（2）采用原位聚合法，以MMA为单体，制备出了
不同 PZT体积含量的 PMMA/PZT 压电复合材料。
其结构仍存在一定的气孔率，孔隙没有完全被聚合

物填满。
（3）随着 PZT体积含量的增加，复合材料的介电
常数和介电损耗呈非线性增大，压电复合材料

PMMA/PZT的压电性随陶瓷含量的提高而增加，当
体积含量为 75%时，d33值达 98PC/N。
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STUDY ON PREPARATION AND ELECTRICAL PROPERTIES OF
PMMA /PZT PIEZOELECTRIC COMPOSITES
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Abstract

Porous piezoelectric PZT ceramics were fabricated by BURP, and PMMA/PZT piezoelectric composites were prepared

by in-situ polymerization method. The morphology of composites was observed and the effects of the PZT volume content

on the piezoelectric and dielectric properties of the composites were studied. The results indicated that the composites have

some pores, and the electric parameters of the composites nonlinearly increase with the increasing of the volume content of

PZT. Their d33 attains 98 PC/N, when the composites contain 90vol% PZT.
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