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摘  要：流延法工艺具有工艺便捷、尺寸可调、成膜质量好等优势。采用流延法制备 PZT 压电陶瓷，通过扫描电

子显微镜观察压电陶瓷微观形貌，通过准静态 d33测量仪测试压电陶瓷的压电应变常数 d33。探究粉末粒径以及流

延工艺参数包括刮刀高度、流延速度、热压压力等对 PZT 压电陶瓷性能的影响，获得的 PZT 压电陶瓷其压电应

变常数 d33最高可达 454 pC/N，致密度最高可达 97.68%。该方法适用于制备大尺寸压电器件。 
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    锆钛酸铅(Pb(Zr1−xTixO3)，PZT)陶瓷具有优良压

电、介电性能。由于其稳定性好，精度高，能量转换

效率高，响应速度快，机械品质因子、压电系数、机

电耦合常数明显优于无铅压电陶瓷，广泛应用于压电

传感及驱动领域[1]，如超声换能器[2]等，对结构健康检

测[3]、能量采集[4−6]等领域具有重大意义。 

    目前，压电陶瓷主要制备方法为固相烧结法，为

了提高无铅压电陶瓷的性能，模板晶粒生长法[7]也体

现出巨大的优势。1947 年 HOWATT 等[8]首次提出了

流延法用来生产陶瓷片层电容器。流延成型(Tape 

casting)技术是一种陶瓷材料成型方法[9]，主要通过将

陶瓷粉体与各种添加剂混合得到均一稳定的浆料，然

后在流延机上制备出一定厚度的陶瓷厚膜。流延成型

技术因其制备工艺简单、生产效率高、获得的产品质

量好等优点而被广泛应用于生产各种陶瓷样品，目前，

流延技术在陶瓷工艺中已经较为成熟且日益多样化，

在制备陶瓷基板[10]、多层陶瓷[11−12]、多孔陶瓷[13−15]、

陶瓷织构[16−18]、功能梯度陶瓷(FGCs)[19−20]等方面都有

广泛应用。通过流延技术制备的压电陶瓷，具有尺寸

大，性质均一，产品效率高等一系列优点[21−22]。 

    对流延技术制备陶瓷的工艺探究一直是研究的重

点，LÜ 等[23]研究者已通过水性流延法制备稳定的 SiC

浆料，研究了分散剂、固体负载、烧结助剂、粘合剂

和增塑剂等对流变性能和黏度的影响，研究并优化了

制备稳定 SiC 浆料的条件。YU 等[24]选择蓖麻油、磷

酸酯和蓖麻油磷酸盐作为分散剂，制备出 Al2O3浆料，

研究了浆料中分散剂含量、粘合剂含量、增塑剂/粘合

剂比以及固相含量等对生坯和氧化铝陶瓷样品的力学

性能的影响。DA SILVA 等[25]系统研究了固相压片烧

结与流延法制备陶瓷的区别，表明流延法制备出的陶

瓷质地更均匀，具有更高的力学性能。因此，研究流

延过程工艺条件对流延样品性能的影响，提高流延工

艺的普适性，更有利于陶瓷的制备。CHOI 等[26]通过流

延法制造了由 Pb(Zn1/3Nb2/3)0.2(Zr1/2Ti1/2)0.8 (PZN-PZT) 

压电层和银金属层组成的大面积多层陶瓷致动器。大

部分的压电器件对压电陶瓷的尺寸要求较高，因此，

研究流延法制备较大尺寸的压电陶瓷具有重要意义。 

    本研究通过流延法制备出较大尺寸的PZT压电陶

瓷，并探究流延过程中粉末粒径、刮刀高度、流延速

度、热压压力等因素对制备出的 PZT 压电陶瓷性能的

影响，进而得到高品质 PZT 压电陶瓷，为制备大尺寸

压电器件奠定基础。 

 

1  实验 

 

1.1  实验原料 

    选择淄博宇海生产的 PZT-5A 陶瓷预烧粉作为主 
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要粉料，以二甲苯和酒精的共混物作为溶剂、磷酸三

乙酯(TEP)作为分散剂、聚乙二醇(PEG)、邻苯二甲酸

二丁酯(DBP)作为增塑剂，聚乙烯醇缩丁醛(PVB)作为

粘结剂、正丁醇作为除泡剂，并将原料按照合适的比

例配置成流延浆料。 

 

1.2  实验过程 

    采用流延工艺制备 Pb(Zr1−xTixO3)压电陶瓷，工艺

流程如图 1 所示，首先将 PZT-5A 陶瓷预烧粉与溶剂、

分散剂一起球磨 24 h，再加入粘结剂、增塑剂、除泡

剂等按照合适的比例配置成浆料，将真空除泡后的浆

料在不同的刮刀高度、流延速度下经流延成型在玻璃

板上得到 PZT 压电厚膜，将 PZT 压电厚膜切割成 30 

mm×35 mm，叠加 10 层，通过万能力学试验机在

80 ℃、不同压力下进行热压，干燥后的样品在 500 ℃

排胶后经埋烧法在 1250 ℃下保温 2 h 后得到样品

1~15 号，样品具体制备工艺参数如表 1 所列。将得到

的 PZT 压电陶瓷样品进行打磨、被银后施加 2.5 

kV/mm 的电场、在 80 ℃的温度下油浴极化 20 min，

放置 24 h 后测量其压电性能。 

 

 

图 1  流延工艺示意图 

Fig. 1  Schematic diagram of casting process 

 

1.3  分析与测试 

    采用 AUW120D 电子分析天平分析测量陶瓷样品

的密度与致密度，使用 Nova Nano SEM 230 场发射扫

描电镜(SEM)对流延制备出的压电陶瓷厚膜表面、烧

结后的压电陶瓷断面等进行微观形貌的表征。采用

Agilent 4294A 阻抗分析仪测量压电陶瓷及其器件的

阻抗等，使用准静态 d33 测量仪测量压电陶瓷的压电

常数。 

表 1  样品制备工艺参数 

Table 1  Specific process parameters of samples 

Sample 
No. 

Particle  
size/nm 

Blade  
height/μm 

Casting speed/ 
(m∙min−1) 

Pressure/ 
kN 

1 560 250 0.28 3.0 

2 435 250 0.28 3.0 

3 400 250 0.28 3.0 

4 340 250 0.28 3.0 

5 400 250 0.28 3.0 

6 400 300 0.28 3.0 

7 400 350 0.28 3.0 

8 400 250 0.07 3.0 

9 400 250 0.28 3.0 

10 400 250 0.32 3.0 

11 400 250 0.50 3.0 

12 400 250 0.28 2.0 

13 400 250 0.28 3.0 

14 400 250 0.28 5.0 

15 400 250 0.28 7.0 

 

2  结果与讨论 

 
2.1  粉末粒径对样品性能的影响 

    将 PZT-5A 陶瓷预烧粉末利用行星球磨机分别球

磨 0 h、1.5 h、3 h、6 h 后得到平均粒度分别为 560 nm、

435 nm、400 nm、340 nm 的 4 种陶瓷粉末，其粒度分

布如图 2(a)所示。将其制备陶瓷样品可得到 1~4 号样

品，用球磨过的 4 种样品粉末分别配置出对应的 1~4

号样品浆料，并测试其黏度，如图 2(b)所示。其中 2

号、3 号样品成型性较好，得到的压电厚膜表面光滑，

厚度均匀，无明显缺陷；1 号、4 号样品浆料的黏度较

低，流动性大，成型后压电厚膜厚度不均匀，多次实

验发现当流延的浆料黏度在 10 Pa∙s 以上时，样品较易

成型。1~4 号样品的压电常数 d33 及致密度如图 2(c)

所示，其中 2 号、3 号样品的致密度明显偏高，与浆

料黏度的规律趋势一致，3 号样品的致密度最高可达

96.9%。同时，3 号样品的压电常数 d33最高，可达 453 

pC/N，4 号样品压电性能与 3 号相差不大，但样品较

难成型，得到的数据稳定性差。因此，选择粒径为 400 

nm 左右的 PZT-5A 陶瓷预烧粉末可配制出合适的浆

料，得到的压电厚膜表面光滑平整，厚度均匀，无明

显缺陷。 

 

2.2  刮刀高度对样品性能的影响 

    CHOU等[27]发现流延制备出的压电厚膜厚度D与

其他各种流延参数的关系如式(1)所示，其中 α为收缩
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系数，h为刮刀高度，∆P为压力，η为浆料黏度，v0 为

流延速度，L 为刮刀长度。通过实验选择不同的刮刀

高度得到样品 5~7 号，得到的压电厚膜厚度分别为 60 

μm、80 μm、100 μm 左右，压电厚膜厚度与刮刀高度

成明显的正相关。 
 

2

0

1
2 6

h h P
D

v L



 

    
 

                         (1) 

    通过扫描电子显微镜观察压电样品的形貌如图 3

所示，其中图 3(a)~(c)所示为 PZT 压电厚膜表面形貌，

当刮刀高度为 250 μm 时得到的压电厚膜表面孔隙较

小， 且较为均匀，当刮刀高度为 350 μm 时，压电厚

膜表面孔隙较为明显，且出现了较大的裂纹，主要是

由于刮刀高度的增加使得在流延过程中增大了与空气

的接触面积，使得气泡增多，同时干燥过程中由于厚 

 

 
 

 
图 3  不同刮刀高度下压电厚膜的 SEM 像以及不同刮刀高度下的压电陶瓷断面 BSED 图 

Fig. 3  SEM images of piezoelectric thick film with different blade heights((a)−(c)) and BSED diagrams of piezoelectric ceramic 

section with different blade heights((d)−(f)): (a), (d) 250 μm; (b), (e) 300 μm; (c), (f) 350 μm 

图 2  1~4 号样品的粒度分布、黏度性能

和压电常数 d33与致密度对比曲线 

Fig. 2  Comparison curves of size 

distribution(a), viscosity performance(b) 

and piezoelectric constant d33 with density 

of No.1−4 sample 
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度较大，上下表面干燥速度差异较大，在表面张力的

作用下使样品表面出现了裂纹。图 4 所示为样品 5~7

号的压电常数 d33 及致密度对比，其中随着刮刀高度

的增大，压电常数 d33 逐渐减小，5 号样品压电常数

d33最大，可达到 451 pC/N，同时 5 号样品的致密度也

达到最大，为 97.58%。因此，当刮刀高度为 250 μm

时，将获得的压电厚膜叠 10 层、热压后可以得到最终

厚度为 500 μm，致密度较高，表面光滑无明显缺陷的

压电厚膜生坯，烧结后得到的压电陶瓷形貌良好。 
 

 
图 4  刮刀高度对样品压电常数 d33与致密度的影响 

Fig. 4  Effect of blade height to piezoelectric constant d33 and 

density of samples 

 

2.3  流延速度对样品性能的影响 

    在不同的流延速度下制备得到 8~11 号样品，其中

11 号样品由于流延速度过快，浆料流延过程中无法连

续成型，无法获得完整的压电厚膜。图 5 所示为 8~10

号样品的阻抗−相位角频谱图，样品的第一谐振频率

都在 150 kHz 左右，说明相同尺寸的压电陶瓷极化后

性能差异较小，然而 8 号、10 号样品的第一谐振峰存

在轻微变形且杂峰较多，主要是因为压电陶瓷自身的

缺陷导致在极化过程中漏电流偏大，而 9 号样品的谐

振峰最为明显，杂峰较少，其阻抗性能最为优异。8~10

号样品的压电常数 d33 及致密度对比如图 6 所示，相

关规律与阻抗规律一致，9 号样品的致密度可达

97.55%，压电性能较好。过快的流延速度使得浆料无

法均匀流动，无法在玻璃板上形成完整的压电厚膜；

过慢的流延速度加大了浆料在流延过程中与空气的接

触时间，使得气孔在厚膜中逐渐扩散，增大了厚膜的

缺陷。因此，选择 0.28m/min 作为最佳流延速度，可

得到致密度较好，d33较高的 PZT 压电陶瓷。 

 

2.4  热压压力对样品性能的影响 

    在叠层热压过程中，采用不同的压力压制得到样

品 12~15 号，其陶瓷样品断面形貌如图 7 所示，随着 

 

 

图 5  8~10 号样品的阻抗−相位角频谱图 

Fig. 5  Impedance-phase angle spectrum of samples 8(a), 9(b) 

and 10(c) 
 

 
图 6  流延速度对样品压电常数 d33与致密度的影响 

Fig. 6  Effect of casting speed on piezoelectric constant d33 

and density of samples 
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图 7  不同流延压力下的压电陶瓷断面形貌 

Fig.7  Sectional morphology of piezoelectric ceramics obtained by casting under different pressures: (a) 2.0 kN; (b) 3.0 kN; (c) 5.0 

kN; (d) 7.0 kN 

 

压力的增大，样品断面的气孔逐渐减少，且孔径减小，

当压力为 3.0 kN 时断面气孔最少，当压力达到 7.0 kN

左右时样品断面出现了部分裂纹，主要是由于热压压

力过大，压电厚膜之间会发生错位，剪切力过大导致

厚膜断裂进而产生了部分裂纹。同时测试压电陶瓷样

品的压电应变常数 d33 和致密度如图 8 所示，压电陶

瓷样品的压电常数及致密度规律一致，随着叠层热压

压力的增大，压电常数及致密度都是先增大后减小，

当压力为 3.0 kN 时，压电陶瓷样品的压电常数及致密

度最大，分别为 454 pC/N 和 97.68%。主要是由于当

热压压力较小时，多层陶瓷厚膜之间无法完全接触，

导致层间存在间隙。当热压压力过大时，层间剪切力

也较大，使得多层厚膜之间易发生错位等现象，烧结

之后样品断面出现了裂纹，使得样品的压电常数与致

密度降低。因此，选择 3.0 kN 的热压压力可以得到性

能优异的压电陶瓷。 

 
图 8  热压压力对PZT压电陶瓷压电常数d33与致密度的影响 

Fig. 8  Effect of pressure on piezoelectric constant d33 and 

density of PZT ceramics in process of hot-press 

 

3  结论 

 
    1) 采用流延法制备出 30 mm×35 mm 的 PZT 压
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电陶瓷片，当使用粒径为 400 nm 左右的 PZT-5A 陶瓷

预烧粉末可配制出合适的浆料，得到的压电厚膜表面

光滑平整，厚度均匀，无明显缺陷。 

    2) 在流延过程中，当刮刀高度为 250 μm、流延

速度为 0.28 m/min、叠层热压压力为 3.0 kN 时，可以

得到厚度为 500 μm、致密度较高、压电性能较好的压

电陶瓷，其压电应变常数 d33最高可达 454 pC/N，致

密度最高可达 97.68%，由于流延法工艺获得的样品尺

寸可调性佳，可用于制备大尺寸压电器件，获得大驱

动、大变形能力，具有良好的应用前景。 
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Preparation and properties of lead zirconate titanate piezoelectric 
ceramics via tape casting 

 

ZHANG Shao-feng1, YUAN Xi1, 3, YAN Ming-yang1, WANG Xiao-yu2, GAO Feng2, ZHOU Ke-chao1, ZHANG Dou1 
 

(1. State Key Laboratory of Powder Metallurgy, Central South University, Changsha 410083, China; 

2. Beijing Spacecraft System Engineering, Beijing 100094, China; 

3.School of Chemistry and Chemical Engineering, Central South University, Changsha 410083, China) 

 

Abstract: The tape casting method has several advantages, such as convenient process, adjustable size and better film 

forming quality. The lead zirconate titanate (PZT) piezoelectric ceramics were prepared by tape casting. The 

microstructure of the piezoelectric ceramics was observed by scanning electron microscope. The d33 of piezoelectric 

ceramics was detected by a berlincourt d33 meter. The effects of powder particle size, blade height, casting speed were 

studied, and the pressure of hot pressing process on properties of PZT ceramics was also studied. Then, high quality PZT 

piezoelectric ceramics were obtained with the piezoelectric strain constant d33 reaching up to 454 pC/N, and the highest 

density could reach to 97.68%. This method is also suitable for the preparation of large-size piezoelectric devices. 

Key words: lead zirconate titanate; piezoceramic; tape casting; density; piezoelectric strain constant 
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