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基于赝电容的高线性度柔性压力传感器研究
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摘　 要:基于可逆氧化还原反应的赝电容式柔性压力传感器具备高灵敏性能,可用于微弱压力检测,然而,目前赝电容式柔性压

力传感器线性度较差,只能在有限压力区间内保持较高灵敏度。 为此,本文利用 MXene 材料作为电极,设计了一种内部具有孔

隙且表面粗糙的双尺度随机微结构离子凝胶膜,增加了其压缩过程中的缓冲空间,使凝胶膜应力变形更加均匀,确保了灵敏度

在受压过程中保持稳定。 实验数据表明,传感器在 0 ~ 1
 

MPa 范围内具有超高的线性度(相关系数 ~ 0. 994),优异的灵敏度

( ~ 2
 

133. 7
 

kPa-1 )、快速的响应和恢复时间(分别为~15 和~23
 

ms),较低的检测限( ~ 2. 5
 

Pa)和优异的机械稳定性。 将传感器

用于水下,可高线性检测水深,同时传感器可以高灵敏检测到不同水深下螺旋桨扰动产生的微弱水流变化。
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Abstract:The
 

pseudo
 

capacitive
 

flexible
 

pressure
 

sensor
 

based
 

on
 

reversible
 

redox
 

reaction
 

has
 

high
 

sensitivity
 

and
 

can
 

be
 

used
 

for
 

weak
 

pressure
 

detection.
 

However,
 

currently,
 

the
 

linearity
 

of
 

the
 

pseudo
 

capacitive
 

flexible
 

pressure
 

sensor
 

is
 

poor
 

and
 

can
 

only
 

maintain
 

high
 

sensitivity
 

within
 

a
 

limited
 

pressure
 

range.
 

For
 

this
 

reason,
 

this
 

paper
 

uses
 

MXene
 

material
 

as
 

the
 

electrode
 

to
 

design
 

a
 

double
 

scale
 

random
 

microstructure
 

ionic
 

gel
 

film
 

with
 

pores
 

inside
 

and
 

rough
 

surface,
 

which
 

increases
 

the
 

buffer
 

space
 

during
 

the
 

compression
 

process,
 

makes
 

the
 

stress
 

deformation
 

of
 

the
 

gel
 

film
 

more
 

uniform,
 

and
 

ensures
 

that
 

the
 

sensitivity
 

remains
 

stable
 

during
 

the
 

compression
 

process.
 

Experimental
 

data
 

shows
 

that
 

the
 

sensor
 

has
 

ultra-high
 

linearity
 

( correlation
 

coefficient ~ 0. 994)
 

in
 

the
 

range
 

of
 

0 ~ 1
 

MPa,
 

excellent
 

sensitivity
 

( ~ 2
 

133. 7
 

kPa-1 ),
 

fast
 

response
 

and
 

recovery
 

time
 

( ~ 15
 

and~ 23
 

ms
 

respectively),
 

low
 

detection
 

limit
 

( ~ 2. 5
 

Pa),
 

and
 

excellent
 

mechanical
 

stability.
 

The
 

sensor
 

can
 

be
 

used
 

underwater
 

to
 

detect
 

water
 

depth
 

with
 

high
 

linearity,
 

and
 

at
 

the
 

same
 

time,
 

the
 

sensor
 

can
 

detect
 

weak
 

water
 

flow
 

changes
 

caused
 

by
 

propeller
 

disturbances
 

at
 

different
 

water
 

depths
 

with
 

high
 

sensitivity.
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0　 引　 　 言

　 　 高灵敏柔性压力传感器可以检测压力的微弱变化,
在水下微弱流场探测[1-3] 、机器人触觉感应[4-6] 、人体生理

信号检测[7-9] 等领域得到了广泛应用。 对高灵敏柔性压

力传感器商业化生产的探索已经成为目前研究的重点,
制备具有高灵敏度的柔性压力传感器是提高灵巧手、机
械臂等智能感知设备的基础。

近期,西安电子科技大学 Gao 等[10] 、国防科技大学

Yang 等[11] 分别提出了基于可逆法拉氧化还原反应的赝

电容式柔性压力传感器,界面上原子尺度距离( ~ 1
 

nm)
内能够产生极高的能量密度,达到数百 μF / cm2 的界面

电容值,比传统的平行板电容器高约 6 个数量级[12] 。 在

目前电容式压力传感器中具有最高的界面电容和电容灵

敏度, 在下一代高灵敏压力传感器中具有很大的潜

力[13-15] 。 然而,目前的赝电容式压力传感器线性度较差,
随着压力的提升,由于敏感层塑性硬化的影响,导致灵敏

度下降,一般仅能在中低压力范围内保持高灵敏性能,而
在传感器整体工作范围内线性度较差。 对于水下等一些
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大压力范围的工作场景,线性度具有重要意义,如果大压

力范围内线性度降低,将会导致传感器在深水区内对于

水流等压力场扰动不敏感,限制传感器的使用范围。 传

感器具有良好的线性度有利于降低后端检测电路计算量

和能耗,因为线性区间较窄的传感器需要分段校准和设

计复杂的后端校准电路,这样阻碍了电路低功耗和小型

化设计,限制了传感器的应用[16-17] 。 因此,有必要开发一种

新型的赝电容式压力传感器,在大压力范围内保持高线性。
具有独特微观结构的离子凝胶膜已被证明是提高灵

敏度和线性度的一种实用方法,包括由规则凸起的阵列

形成的微观结构(如圆顶阵列和微柱阵列)和由随机分

布的凸起阵列(如砂纸和树叶) 形成的微观结构。 2021
年,南方科技大学 Lu 等[18] 设计了柱状微结构电极与凝

胶介质层,这种结构设计较好的解决了局部工作区间内

的线性度问题,然而,其不能在大压力范围下应用。 2022
年,该团队又设计了一种由微穹顶阵列与带有次级微柱

的微穹顶(分级微穹顶)阵列所构成的分级互锁结构[19] ,
在较宽工作范围内(0 ~ 485

 

kPa)灵敏度为 49. 4
 

kPa-1,这
种结构设计较好的解决了整体工作区间内的线性度问

题。 同年,该团队又设计使用高孔隙率的开孔聚氨酯泡

沫作为连续的三维网络骨架[20] ,这种结构设计下传感器

灵敏度最高可达 9
 

280
 

kPa-1,但随着压强的增大,灵敏度

会逐渐降低,传感器线性度较差。 因此,有必要开发一种

新型的微观结构,使具有该微观结构离子凝胶膜的赝电

容式压力传感器能够在大压力范围内保持高线性。
针对高灵敏赝电容式压力传感器线性化低的问题,

本文提出了一种基于 MXene 电极和双尺度随机微观结

构(two-scale
 

random
 

microstructure,TRM) 离子凝胶膜的

的赝电容式压力传感器。 该传感器在较宽的工作范围内

(0 ~ 1
 

MPa)实现了良好的灵敏度(2 133. 7
 

kPa-1)和线性

度(相关系数 R2 = 0. 994)。 将传感器应用于水下可以检

测出水深变化,测试深度范围内灵敏度保持一致;进一步

将传感器置于水缸中,可高灵敏检测到由螺旋桨搅动产

生的压力波动。

1　 传感器结构设计及检测原理

　 　 本文设计的传感器如图 1( a) 所示,对称设置上下

PET 封装层、金集流器层、MXene 电极层,以及中间的

TRM 离子凝胶膜。 传感器尺寸为 1. 5 cm×2 cm,通过在

每个电极的边缘粘贴 0. 5 mm 宽的导电铜箔带来实现欧

姆接触,传感器实物如图 1(b)所示。 在 20 μm 厚的 PET
薄膜上电子束蒸发沉积二氧化钛作为过渡层,然后沉积

一层 100 nm 厚的顶部金电极。 为了使电极与集流器紧

密结合,将 MXene 水溶液( mg / ml)通过喷枪( Sibongd 喷

枪,喷嘴尺寸为 0. 3
 

mm,工作压力为 100
 

psi)喷在底层铜

箔上 10
 

min,自然风干后,形成约 4
 

μm
 

MXene 电极层。

TRM 离 子 凝 胶 膜 是 以 P ( VDF-HFP )、 [ EMIM ]
[TFSI](HPLC≥98% )和丙酮(HPLC≥99. 5% )分别作为

结构聚合物、离子电解质和溶剂。 将 12. 5
 

wt%
 

P( VDF-
HFP)颗粒加入丙酮中,搅拌直到颗粒溶解形成粘性液

体。 然后 将 [ EMIM ] [ TFSI ] 滴 加 入 不 同 浓 度 比 的

P(VDF-HFP)-丙酮溶液中,并完全混合。 以 40
 

kHz 的频

率超声照射 30
 

min,用#400 目碳化硅砂纸为模板,以

300
 

rpm 的速度涂覆复合材料 60
 

s,薄膜晾干后,然后用

热热枪加热模具,将薄膜从模板中释放出来一层厚度约

为 100
 

μm 的 TRM 离子电子薄膜,如图 1(c)所示。 TRM
薄膜是一种高度柔性和半透明的独立离子电子膜。 通过

超声处理预混溶液,离子电解质和结构聚合物分子链有

序聚合,同时刺激预混溶液内部产生松散的多孔微结构,
形成 TRM 的一级微观结构;其次,TRM 中粗糙的大尺度

微观结构是指以预设的模式为模板,在离子凝胶表面形

成较大的不均匀形貌,形成 TRM 的二级微观结构。 TRM
薄膜的扫描电镜图像( SEM)如图 1( d)所示。 在粗糙大

尺度微观结构的设计上,砂纸是一种方便易得的模板,表
面具有随机粗糙形貌,可以高效、经济地将微结构转移到

到离子凝胶电子膜上[21-22] 。 作为对比,将省略超声预处

理的混合溶液直接旋涂在#400 目碳化硅砂纸上,得到只

有大尺度微结构的单一尺度随机微观结构( single-scale
 

random
 

microstructure,SRM)离子凝胶膜。
MXene 电极与 TRM 薄膜的粗糙表面之间形成了一

个纳米级厚度的界面。 由于 MXene 表面带负电,当中间

层 TRM 与电极发生接触时,在正电压下,EMIM+阳离子

会发生可逆插层 / 脱插层。 当电极在一定压力下与

TRM 薄膜接触时,薄膜中 EMIM +阳离子插入 Ti3 C2 Tx

层之间,伴随着钛原子发生可逆的氧化还原反应。 由

于可逆氧化还原反应仅发生在电极与介质层的纳米级

厚度接触间,界面电容与 TRM 变形引起的面积变化成

正比,因此所制造的传感器的灵敏度取决于界面之间

接触面积的变化。 图 1( e)展示了赝电容压力传感器在

压力循环过程中的传感机理,该过程包括初始、加载和

释放 3 个关键阶段。

2　 高线性分析

　 　 当外界压力作用于电极表面时,MXene 电极与 TRM
薄膜接触产生的电容值 CPSE 与单位面积电容值(UAC)和
接触面积(A)有关:[23]

CPSE = UAC × A (1)
传感器在灵敏度方面的巨大优势在于赝电容效应引

起的极高 UAC。 经过长时间的研究,UAC 主要是由电极

和凝胶层的材料属性,与离子种类和浓度,介电常数,电
极的表面电位,环境的温度有关。 这些材料参数在压力
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图 1　 传感器结构及受压过程

Fig. 1　 Structure
 

diagram
 

of
 

the
 

sensor
 

sensor
 

pressure
 

process
 

diagram

响应过程中保持不变,因此 UAC 可以在一个给定的系统

中被视为一个常数,因此电容信号的变化只与接触面积

的变化有关。
大量的离电式柔性压力传感器具有类似 SRM 的结

构,这些传感器通常在较大的传感范围内表现出较差的

响应线性度,这可以用接触力学中的经典的泊松接触理

论解释。 泊松接触将上表面与粗糙面的接触简化为一系

列压力变形下的粗糙峰,每个粗糙峰近似为球体,如

图 2(a)所示,其受到的法向压力(P)与接触面积(A)满

足以下公式[25] :

δ = 9P2

16E2R( )
1 / 3

a = 3PR
4E( )

1 / 3

P = 4
3
ER1 / 2δ3 / 2

A = πa2 = πRδ

ì

î

í

ï
ï
ï
ïï

ï
ï
ï
ï

(2)

其中, E 是弹性模量,δ,a,R 分别为几何参数,δ 表示

压缩后粗糙峰的法向变形,a 表示通过法向压力变形后

的单个粗糙峰接触面积(A) 的半径,R 表示粗糙峰近似

为球体时的球体半径。 对于整个粗糙表面,如图 2(b)所
示,粗糙峰在基面上方的最大高度为 h,压缩后粗糙峰的

法向变形为 h-d。 假设每个粗糙度峰值承受相同载荷,结
合式(2)可得出接触面积与法向压力之间的关系如下:

A = P2 / 3·π
3

9R2

16E2 (3)

可以看出,顶部电极与凝胶之间接触面积与器件上

的法向压力的 2 / 3 次方成正比,说明在线性响应方面,
SRM 类器件存在固有缺陷。

故本文在 SRM 的基础上设计了 TRM 微结构,理想

模型如图 2 ( c) 所示, 使用商业软件包 Abaqus / 标准

2019,对传感器界面微观结构的力诱导变形进行了有限

元分析(FEA),如图 2( d)所示。 参数设置方面,由 SEM
图像如图 3( a) 和( b) 所示,近似获得了大小半球半径

R= 10 μm 与 r = 1 μm。 采用经典的超弹性材料双参数

Mooney-Rivlin 模型。 为了模拟经典微观结构与 TRM 之

间的差异,在研究中分别建立了相应的二维几何模型。
将下板设置为固定约束,指定上板的法向位移。 界面接

触摩擦系数设置为 0. 2,输出的离子凝胶与上电极之间

的接触面积作为压力的函数输出,接触面积-压力响应曲

线如图 3(c)所示。 通过有限元分析,可以深入阐明其高

线性变形机理。 与 SRM 传感器相比,TRM 传感器的响应

曲线更具线性。
简言之,信号的高线性度在于离子凝胶与柔性基底

电极之间的模量匹配。 超声波处理增加了离子膜的杨氏

模量,使电极和凝胶处于微妙的平衡状态,最终实现了传

感器线性度的增加。 为了进一步验证 TRM 的线性优化

效果,实验中 MXene 电极和不同结构的电解质膜的电容-
压力响应曲线如图 3( d)所示。 只有二尺度微观结构的

器件的相对电容变化曲线与其他使用砂纸接枝微观结构

的工作的结果相似,它的线性范围不如使用 TRM 薄膜的

柔性离子电子传感器好。 采用最小二乘拟合法估计了
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图 2　 离子凝胶膜的理想模型与有限元分析

Fig. 2　 Ideal
 

model
 

and
 

finite
 

element
 

analysis
 

of
 

ionic
 

gel
 

membranes

图 3　 离子凝胶膜微结构的扫描电镜图与压力响应曲线

Fig. 3　 Scanning
 

electron
 

micrographs
 

and
 

pressure
 

response
 

curves
 

of
 

ionic
 

gel
 

membrane
  

microstructures
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传感器的响应曲线。 R2 = 0. 994 特别需要注意的是,由于

加压前与电极接触,实际值小于模拟结果。

3　 传感器性能测试

　 　 灵敏度是传感器最关键的参数之一,灵敏度 S 定义为:
S = δ(ΔC / C0) / δP (4)

其中, C0 为初始电容,ΔC 为施加压力下的电容变

化。 对比 TRM 薄膜和 SRM 薄膜传感器的灵敏度曲线,
如图 4(a)所示,基于 TRM 的柔性压力传感器灵敏度高

达 2 133. 7
 

kPa-1,约为 SRM 薄膜传感器的两倍。 在整个

工作范围内,TRM 薄膜传感器的整体线性度指数 R2 >
0. 99, 明显高于 SRM。 采用 TRM 薄膜结构,极大地提升

了传感器范围和整体线性度,如表 1 所示。

表 1　 传感器线性度与灵敏度调研表

Table
 

1　 Sensor
 

linearity
 

and
 

sensitivity
 

research
 

table

文　 献 工作范围 / kPa 工作区间分段 线性指数 R2 灵敏度

本文 0~ 1
 

000 1 0. 993 2
 

133. 7

[21] 0 ~ 2、2 ~ 30 2
0. 97

0. 924
131. 5、11. 73

[22] Below
 

0. 2、0. 2 ~ 2、2~ 8 3 - Smax = 9. 55

[24] 2~ 20、20 ~ 60、60 ~ 114 3 - 9
 

280、1
 

811. 4、627. 7
[26] 0. 08 ~ 10、10~ 100、100~ 360 3 - 3

 

302. 9、671. 7、229. 9
[27] Below

 

0. 5、0. 5~ 10、10 ~ 40、40 ~ 115 4 - 54. 31、30. 11、8. 42、10. 3
[28] Below

 

0. 1、0. 1 ~ 2 2 - 44. 5、0. 55

[29] Below
 

6、6 ~ 12、12 ~ 176 3
-
-

0. 999
7. 49、17. 76、33. 16

[30] Below
 

12、30 ~ 50、80 ~ 160 3 - 26. 75、162. 90、16. 78

　 　 此外,还研究了 TRM 薄膜传感器其他关键参数。
为了测试设备的响应和恢复时间,在传感器上施加

10
 

kPa 的重量压力,如图 4( b) 所示,电容随施加的压

力突然增加,当压力撤走后,传感器电容值迅速恢复初

始状态,响应和恢复时间分别为 15 和 23
 

ms,快速的响

应速度来自于 TRM 薄膜内部含有大量的孔洞和空隙,
存在足够的内部空间来存储和释放能量,以降低电极-
凝胶膜界面的粘弹性。 此外,超轻的压力检测能力体

现了所制备传感器的压力分辨率,在传感器表面依次

施加轻微压力, 如图 4( c) 所示, 传感器可以感受到

10
 

mg( ~ 2. 5
 

Pa)的轻微压力变化,证明了传感器对于

超轻压力的响应能力。 传感器的稳定性是决定其长期

可靠运行的重要指标,在 60
 

kPa 的加载压力下,通过

10
 

000 次循环测试,传感器表现出良好的性能和稳定

响应,显示出低信号漂移,这是因为在去除压力后,具
有回弹性能的 TRM 薄膜能够迅速恢复到初始状态。 经

过 10
 

000 次压缩释放循环后,响应曲线略有波动,传感

器的灵敏度和线性度略有下降,但线性度指数仍然高

达 0. 95,如图 4( d)所示。

4　 高线性度传感器应用

　 　 目前,多数传感器线性测量范围有限,在高水压环境

中需要进行额外的线性校准,才能够精确测量周围流场

压力。 本文设计了两个实验来验证传感器在水下环境中

所具备的高线性、高灵敏优势。
在传感器上下旋涂聚二甲硅氧烷(polydimethylsiloxane,

PDMS)作为防水封装层,80 ℃下固化 3 h,在铜箔接口处

引出防水漆包线,将传感器置于可测试 0 ~ 100 m
 

( 0 ~
1 MPa)水深变化的液压密封箱中测试深度-电容响应曲

线,采用 LCR 测试仪记录传感器电容数据,设定扫描频

率为 100
 

Hz,电压为 0. 25
 

V,随着逐渐将监测系统沉入

一个水箱中,并在距水面 0. 5、1、1. 5 m 处连续停留 10 s,
记录电容随时间的关系如图 5( a) 所示,随着水深的增

加,系统的电容呈阶梯式增加,与增加的静压成正比。 最

终传感器的深度-电容响应曲线如图 5( b) 所示,随着水

深的增加,电容有增加的趋势,且即使在水下环境,响应

曲线仍然保持了较高的线性度( R2 > 0. 99)。 为了进一

步说明设备的响应速度在具体应用中的体现,采用可调

转速的直径 250
 

mm 的轴系螺旋桨搅动水波引发水流场

扰动,通过对高频区域检测到的电容波形进行时频变换,
可以清楚地分辨出螺旋桨的旋转频率在 16

 

Hz 左右

(图 5(c)),这表明我们的设备响应速度非常快,分辨率

也非常高。 为了进一步验证柔性传感器在水下的高灵敏

特性,将传感器贴附在水深分别为 1 m 和 2 m 的玻璃池

壁上,采用可调转速的直径 250
 

mm 的轴系螺旋桨搅动水

波引发水流场扰动, 调整螺旋桨转速至 100
 

rad / s。
图 5(d)表示在 1

 

m 深度检测到了几组具有近似振幅的
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图 4　 传感器的性能测试曲线

Fig. 4　 Sensor
 

performance
 

test
 

curves

图 5　 传感器的水下应用测试曲线

Fig. 5　 Test
 

curves
 

of
 

sensors
 

for
 

underwater
 

applications
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电容信号波形,导致振幅变化约为 800
 

nF。 随后将传感

器移动到 2 m 水深处,随着深度的增加,由于螺旋桨引起

的振动耗散,电容值的振强减弱,振幅下降到 130
 

nF 左

右,仍然可以识别出规律的波峰信号,如图 5( e) 所示。
实验表明,所制备的传感器不需要额外的线性校准系统,
即可以高灵敏检测水压深度变化和周围流场扰动。

5　 结　 　 论

　 　 本文提出了一种高度线性(在整个工作范围内)的

赝电容式柔性压力传感器,这种高线性度得益于 TRM 凝

胶。 有限元模拟和实验结果表明,TRM 凝胶相对于传统

SRM 凝胶在压力作用下与电极的接触面积变化更平稳,
线性度更高。 同时,采用 MXene 作为电极材料,利用界

面产生的赝电容效应,极大地提升了界面电容值和灵敏

度。 本文为微结构离子凝胶和活性电极材料的设计提供

了一种优化的方法,不仅扩大了线性范围,而且具有良好

的灵敏度。 将所设计的传感器应用于水下环境中,可以

检测出水深和水下微弱流场扰动,为柔性传感器的水下

应用提供了理论和方法基础。
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