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摘要：以锆钛酸铅（ＰＺＴ）为压电相，分别以Ｎｉ和非晶铁合金（Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ）为磁致伸缩相，采用焊接的方法制 备 了 层 状

磁电复合材料Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ和 Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ，并研究其在０～１００℃范围内的磁电效应．结果表明，通过焊

接复合得到的２种层状磁电复合材料都表现出良好的温度稳定性，在０～１００℃范围内磁电电压系数基本保持恒定，有

望用于高温磁电器件的设计．
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　　磁电材 料 作 为 一 种 新 型 的 多 功 能 材 料 而 备 受 人

们的关 注，它 集 铁 磁 性、铁 电 性、磁 电 效 应 于 一 体，能

够实现电磁间的转化．由磁致伸缩材料和压电材料复

合成的层状 磁 电 复 合 材 料 因 其 在 室 温 下 具 有 显 著 的

磁电效应而引起研究人员广泛的兴趣［１－９］．目前，研究

人员已经系统地研究了层状磁电复合材料在变压器、
传 感 器、回 转 器、存 储 器 和 微 波 等 磁 电 器 件 上 的 应

用［１０－１４］．但是，这 些 层 状 磁 电 复 合 材 料 一 般 都 是 采 用

环氧树脂或５０２强力胶黏接复合得到［１－７］，由于高温下

环氧树脂强度降低，５０２强力胶失效，所以基于这种层

状磁电复合 材 料 的 磁 电 器 件 很 难 在 温 度 变 化 的 环 境

尤其 是 高 温 环 境 中 工 作．因 此，制 备 高 温 度 稳 定 性 的

层状磁电复 合 材 料 并 研 究 其 在 不 同 温 度 下 的 磁 电 效

应是非常必要的．
近年来，研究人员在温度对磁电效应的影响方面

进行了一些理论和实验研究．Ｆａｎｇ等［１５］在２０～８０℃
范围内测量了３种 环 氧 树 脂 黏 接 复 合 的 层 状 磁 电 复

合 材 料 Ｔｅｒｆｅｎｏｌ－Ｄ／ＰＺＴ／Ｔｅｒｆｅｎｏｌ－Ｄ、Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ和

Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ（其 中 ＰＺＴ 为 锆 钛 酸

铅，Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ为非晶 铁 合 金）的 磁 电 系 数 随 温 度 的

变化，结果表明随着温度的升高其磁电电压系数和谐

振频率均下降．Ｚｈｏｕ等［１６－１９］建立了不同的理 论 模 型，
研究温度对层状磁电复合材料Ｔｅｒｆｅｎｏｌ－Ｄ／ＰＺＴ／Ｔｅｒ－

ｆｅｎｏｌ－Ｄ、Ｔｅｒｆｅｎｏｌ－Ｄ／Ｐｂ（Ｍｇ１／３Ｎｂ２／３）Ｏ３－ＰｂＴｉＯ３／Ｔｅｒ－
ｆｅｎｏｌ－Ｄ和 Ｔｅｒｆｅｎｏｌ－Ｄ／ＢｉＴｉＯ３／Ｔｅｒｆｅｎｏｌ－Ｄ磁 电 系 数

的影响，结 果 表 明 其 磁 电 电 压 系 数 随 温 度 升 高 而 下

降．Ｙａｏ等［２０］建立 了 一 种 机 械－热－磁 耦 合 模 型 研 究 温

度 对 层 状 磁 电 复 合 材 料 ＦｅＣｕＮｂＳｉＢ／Ｔｅｒｆｅｎｏｌ－Ｄ／

ＰＺＴ／Ｔｅｒｆｅｎｏｌ－Ｄ／ＦｅＣｕＮｂＳｉＢ的磁 电 系 数 的 影 响，结

果表明其磁电电压系数随温度升高而下降．这些研究

结果表明层状磁电复合材料的温度稳定性通常较差．
采用低熔点焊料的钎焊，是电子电路中非常常见

的电 气、机 械 连 接 方 式．焊 接 工 艺 的 温 度 主 要 受 焊 料

的影响，常用的焊料为共晶铅锡焊料，熔点为１８３℃．
因此，在 室 温 附 近 的 温 度 范 围 内，焊 接 材 料 通 常 具 有

良好 的 热 稳 定 性，能 够 保 持 一 定 的 机 械 强 度．压 电 陶

瓷ＰＺＴ的制备工艺较成熟且具有高压电性 能，Ｎｉ和

Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ则为常用的、具有较高磁致伸缩系数的材

料；而对称结构的三层磁电复合材料中铁磁相与压电

相耦 合 得 较 好，性 能 较 高，不 存 在 两 层 磁 电 复 合 材 料

中两相耦合 时 出 现 弯 曲 变 形 导 致 磁 电 性 能 降 低 的 现

象．因 此，本 研 究 分 别 通 过 焊 接 复 合 和 环 氧 树 脂 黏 接

复合的方 法，以ＰＺＴ为 压 电 相，Ｎｉ和 Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ为

磁致伸缩相，制备了４种对称结构的三层磁电复合材

料，并且在０～１００℃范 围 内 考 察 其 磁 电 系 数 随 温 度

的变化．期望通过焊接复合的方法引入比高分子黏结
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剂热稳定性更高的焊接材料，以提高磁电复合材料的

温度稳定性．

１　实验方法

１．１　层状磁电复合材料的制备

本文中研究的Ｌ－Ｔ（纵向磁化和横向极化）模式的

层状磁电复合材料的结构示意图如图１所示．外部磁

场（ＨＡＣ或ＨＤＣ）平行于磁电复合 材 料 的 纵 向，并 且 磁

致伸缩层沿着其纵向被磁化，压电层沿着其厚度方向

被极化．选用ＰＺＴ－５陶瓷（中国科学院声学研究所，北

京）作为压电相，尺寸为１０ｍｍ×３ｍｍ×０．５ｍｍ．磁致

伸 缩 相 为 Ｎｉ和 Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ，其 面 内 尺 寸 与ＰＺＴ 相

同，但是Ｎｉ的 厚 度 为０．５ｍｍ，Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ的 厚 度 为

０．０８ｍｍ．分别通过焊接和环氧树脂黏接的方法将两

层磁致伸缩相 和 一 层 压 电 相 复 合 在 一 起 得 到４种 层

状磁电 复 合 材 料 Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ（ｗｅｌｄｉｎｇ）、Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ
（ｅｐｏｘｙ）、Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ（ｗｅｌｄｉｎｇ）和

Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ（ｅｐｏｘｙ）．采用焊接复合

方法制备层状磁电复合材料时，需先将焊锡镀在磁致

伸缩层Ｎｉ和 Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ的表面，然后通过加热加压

的方法使磁致伸缩层和压电层焊接在一起．焊接时间

要控制在５ｓ内，以避免焊接时间过长对压电层ＰＺＴ
上下表面电极造成损伤．

图１　Ｌ－Ｔ模式层状磁电复合材料的结构示意图

Ｆｉｇ．１ Ｔｈｅ　ｓｔｒｕｃｔｕｒａｌ　ｄｉａｇｒａｍ　ｏｆ　Ｌ－Ｔ　ｍｏｄｅ　ｌａｍｉｎａｔｅｄ

ｍａｇｎｅｔｏｅｌｅｃｔｒｉｃ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

１．２　磁电系数的测量方法

采用动态法测量磁电系数，测试装置的结构示意

图如图２所示．首先由信号发生器驱动电磁线圈产生

１ｋＨｚ的微 扰 交 流 磁 场（ＨＡＣ），静 态 偏 置 磁 场（Ｈｂｉａｓ）
由电磁铁产生，再将Ｈｂｉａｓ和ＨＡＣ施加在磁电复合材料

上并测量诱导产生的磁电电压或磁电电荷；其中在压

电层上产生的电压δＶ 经锁相放大器放大，产生 的 电

荷δＱ 经 电 荷 放 大 器 放 大．磁 电 电 压 系 数 通 过 公 式

αＭＥ ＝
δＥ
δＨ ＝

δＶ
ｔδＨ

计算，其中Ｅ为电场强度，Ｈ 为交

变磁场强度，ｔ为压电层的厚度．磁电电荷系数通过公

式αＱＭＥ ＝δＱδＨ
计算．

图２　磁电系数测试装置的结构示意图

Ｆｉｇ．２ Ｔｈｅ　ｓｔｒｕｃｔｕｒａｌ　ｄｉａｇｒａｍ　ｏｆ

ｍａｇｎｅｔｏｅｌｅｃｔｒｉｃ　ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ　ｔｅｓｔ　ｄｅｖｉｃｅ

２　结果与讨论

图３是４种 层 状 磁 电 复 合 材 料 的αＭＥ－Ｈｂｉａｓ曲 线，

可以看出，温度变化不会影响αＭＥ－Ｈｂｉａｓ曲线的形状，随

着Ｈｂｉａｓ的增加αＭＥ均先增大后减小．但是，不同的复合

方法导致层状磁电复合材料的温度稳定性差异很大，
采用焊接复合的αＭＥ在０～１００℃范围内随温度的变化

不明显，而采用环氧树脂黏接复合的αＭＥ整体上在４０～
１００℃范围内随温度升高而减小．

比较图３（ａ）和（ｃ）可以看出，２种通过焊接复合的

层状磁电 复 合 材 料 Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ和 Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／

Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ的αＭＥ－Ｈｂｉａｓ曲 线 的 峰 值 差 别 很 大，Ｎｉ／

ＰＺＴ／Ｎｉ的最大磁电电压系数αＭＥ，ｍａｘ 约为３１４ｍＶ／Ａ，

而 Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ的αＭＥ，ｍａｘ约为１２５．６
ｍＶ／Ａ．因为在外加偏置磁场下，磁电复合材料的磁致

伸缩层将产生应变，通过焊锡层应变传递给压电层，压
电层两端将产生束缚电荷（即电压），而这２种层状磁电

复合材料具有相同的压电层ＰＺＴ，所以这种差异是由磁

致伸缩相的不同引起的．下面基于弹性力学模型从理论

上分析计算这２种层状磁电复合材料的αＭＥ．对称结构

的三层磁电复合材料αＭＥ的计算公式如下［２１］：

αＭＥ ＝
ｄＶ
ｔｄ　Ｈ ＝－

φ（１－φ）ｇ３１，ｐｄ１１，ｍａ
［（１－φ）ｓ１１，ｍ＋φｓ１１，ｐ］ｔ

， （１）

其中，ａ为层状磁电复合材料的总厚度，φ为磁致伸缩

·８１６·
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图３　不同温度下４种层状磁电复合材料的αＭＥ－Ｈｂｉａｓ曲线

Ｆｉｇ．３ Ｔｈｅ　ｃｕｒｖｅｓ　ｏｆαＭＥ－Ｈｂｉａｓｏｆ　４ｋｉｎｄｓ　ｌａｍｉｎａｔｅｄ　ｍａｇｎｅｔｏｅｌｅｃｔｒｉｃ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ　ａｔ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ

相的体积分数，ｇ３１，ｐ 为压电相ＰＺＴ的压电系数，ｄ１１，ｍ
为磁致伸缩相的压磁系数，ｓ１１，ｐ 和ｓ１１，ｍ 分别为压电相

ＰＺＴ和磁致伸缩相的柔顺度系数．压电相ＰＺＴ和磁致

伸缩相Ｎｉ、Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ的材料参数如表１所示．

表１　Ｎｉ、Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ、ＰＺＴ的材料参数

Ｔａｂ．１　Ｍａｔｅｒｉａｌ　ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ　ｏｆ　Ｎｉ，Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ　ａｎｄ　ＰＺＴ

材料
ｇ３１，ｐ／

（Ｖ·ｍ·Ｎ－１）
ｄ１１，ｍ／

（１０－１０　ｍ·Ａ－１）
ｓ１１，ｐ 或ｓ１１，ｍ／
（１０－１２　ｍ２·Ｎ－１）

Ｎｉ －６．２８　 ６．６２

Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ　 ２５．１　 １２５

ＰＺＴ －０．０１０　３　 １４．６

　注：表中数据均在室温下测得．

从式（１）可以看出这２种层状磁电复合材料的αＭＥ
的不同主要是由ｓ１１，ｍ、ｄ１１，ｍ、φ及ａ引起的．根据式（１）计
算得到焊 接 复 合 的 Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ的 磁 电 电 压 系 数 高 于

Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ，与实验结果一致．
图４是４种层状磁电复合材料的最大磁电电压系

数αＭＥ，ｍａｘ 随温度 的 变 化 曲 线．可 以 看 出，由 环 氧 树 脂

黏接复合的层状磁电复合材料 Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ和 Ｍｅｔａｌ－
ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ的αＭＥ，ｍａｘ 分 别 在２０和４０℃
后开始下降，而焊接复合的αＭＥ，ｍａｘ 表现出良好的温度

稳定 性．Ｆａｎｇ等［１５］研 究 了 温 度 对 Ｎｉ和 Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ
压磁系数的 影 响，随 着 温 度 的 升 高 Ｎｉ和 Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ
的压磁系数略有下降．因此可以认为温度对磁电复合

材料 磁 致 伸 缩 相 的 影 响 很 小．然 而，随 着 温 度 的 升 高

环氧树脂的强度降低，这将导致环氧树脂黏接复合的

层状磁电复 合 材 料 中 磁 致 伸 缩 层 的 应 变 不 能 有 效 传

递到 压 电 层．由 于 测 量 温 度 远 低 于 焊 料 的 熔 点，所 以

通过焊接复 合 的 层 状 磁 电 复 合 材 料 在 测 量 温 度 范 围

内的磁电耦合很稳定．
图５是不同温 度 下 通 过 焊 接 复 合 的 层 状 磁 电 复

合 材 料 的磁电电荷系数αＱＭＥ 随偏置磁场Ｈｂｉａｓ的变化

曲线以及其最大磁电电荷系数αＱＭＥ，ｍａｘ 随温度的变化

曲线．可 以 看 出，通 过 焊 接 复 合 的 层 状 磁 电 复 合 材 料

Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ和 Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ的αＱＭＥ
均随着温度的 升 高 而 增 加．这 与 已 有 的 研 究 结 果（即

磁电耦合效应一般会随着温度的升高而减弱）［１５－２０］有
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图４　层状磁电复合材料的αＭＥ，ｍａｘ 随温度的变化

Ｆｉｇ．４ Ｖａｒｉａｔｉｏｎ　ｏｆαＭＥ，ｍａｘｗｉｔｈ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ　ｏｆ　ｌａｍｉｎａｔｅｄ　ｍａｇｎｅｔｏｅｌｅｃｔｒｉｃ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

图５　不同温度下焊接复合的层状磁电复合材料的αＱＭＥ －Ｈｂｉａｓ曲线（ａ）及其αＱＭＥ，ｍａｘ 随温度的变化曲线（ｂ）

Ｆｉｇ．５ Ｔｈｅ　ｃｕｒｖｅｓ　ｏｆαＱＭＥ －Ｈｂｉａｓｏｆ　ｗｅｌｄｅｄ　ｌａｍｉｎａｔｅｄ　ｍａｇｎｅｔｏｅｌｅｃｔｒｉｃ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ　ａｔ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ（ａ），ａｎｄ　ｖａｒｉａｔｉｏｎ　ｏｆαＱＭＥ，ｍａｘｗｉｔｈ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ（ｂ）

很大不同．在 考 察 了 不 同 温 度 下 压 电 层ＰＺＴ的 电 容

后，发现ＰＺＴ的电容随着温度的升高而增加，如图６（ａ）

所示．从图３和４可知ＰＺＴ在不同温度下的磁电电压

几乎 保 持 恒 定．由 于 电 荷 是 电 压 和 电 容 的 乘 积，所 以

随着ＰＺＴ电容的增加，磁电复合材料的电荷增加．这

种磁电电荷 系 数 随 温 度 增 加 的 异 常 现 象 可 以 为 高 温

磁电器件的设计提供一种新的补偿方法．
比较图５（ｂ）和（ｄ）可以看出，同一温度下焊接复合

的层状磁电复合材料Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ的αＱＭＥ，ｍａｘ大于Ｍｅｔａｌ－
ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ，这是由于电荷是电压和电容的

·０２６·
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乘积，而Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ的磁电电压大于Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／

Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ（图３）．随 着 温 度 的 升 高，Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ的

αＱＭＥ，ｍａｘ 增 加 速 度 大 于 Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ的

增加速度．这与图６（ｂ）通过两种层状磁电复合材料的

磁电电 压 与 不 同 温 度 下 压 电 相 的 电 容 计 算 得 到 的

αＱＭＥ，ｍａｘ 随温度的变化曲线相吻合．由于磁电电压和磁

电电荷的测量方法不同，对应的电学边界条件分别为

开路和短 路 边 界 条 件，而 锁 相 放 大 器 具 有 一 定 的 内

阻，并 不 能 完 全 等 效 于 电 学 开 路，所 以 通 过 磁 电 电 压

计算得到的αＱＭＥ，ｍａｘ 比实验测得的αＱＭＥ，ｍａｘ 小．

图６　压电相ＰＺＴ的电容（ａ）及αＱＭＥ，ｍａｘ
的计算值（ｂ）随温度的变化曲线

Ｆｉｇ．６ Ｖａｒｉａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｃａｐａｃｉｔａｎｃｅ　ｏｆ　ｐｉｅｚｏｅｌｅｃｔｒｉｃ　ｐｈａｓｅ

ＰＺＴ（ａ）ａｎｄ　ｔｈｅ　ｃａｌｃｕｌａｔｅｄαＱＭＥ，ｍａｘ（ｂ）ｗｉｔｈ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

３　结　论

通过对比 焊 接 复 合 和 环 氧 树 脂 黏 接 复 合 制 备 的

层状磁电复合材料的磁电系数随温度的变化，发现焊

接复合 的 层 状 磁 电 复 合 材 料 Ｎｉ／ＰＺＴ／Ｎｉ和 Ｍｅｔａｌ－
ｇｌａｓｓ／ＰＺＴ／Ｍｅｔａｌ－ｇｌａｓｓ在０～１００℃范围内磁电电压

系数 基 本 保 持 恒 定，具 有 良 好 的 温 度 稳 定 性．结 果 表

明高温焊接 有 助 于 提 高 层 状 磁 电 复 合 材 料 的 温 度 稳

定性，这 可 为 高 温 磁 电 器 件 的 设 计 提 供 有 益 的 参 考．
同时，ＰＺＴ的电 容 随 着 温 度 的 升 高 而 增 加，导 致 磁 电

电荷系数随着温度升高而增加，这种异常现象可为高

温磁电器件的设计提供一种新的补偿方法．
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