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［摘要］ 本文研究了 Tb1 － xDyxFe2 － y ( TDF) 与锆钛酸铅( PZT) 三层膜样品的制备和在单一直流磁场驱动下的磁

电( ME) 效应． 在该系列三层膜样品中测量到了巨大的 ME 耦合效应． 所得实验结果与同种样品的两磁场驱动的

ME 效应完全不同． 这可能预示了某些新的物理内容． 该技术可简化 ME 效应在某些实际应用中的复杂度．
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Single-Field Drived ME Effect in Triple Layers of TDF-PZT-TDF
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Abstract: Tb1 － xDyxFe2 － y /Pb( Zr，Ti) O3 /Tb1 － xDyxFe2 － y trilayers have been fabricated． The ME effect induced by a sin-
gle dc magnetic field in the layered materials has been investegated． A much enhanced ME voltage has been measured in
the trilayers compared with that observed in bilayers Tb1 － xDyxFe2 － y － Pb( Zr，Ti) O3 ． The results obtained are far from
that obtained from the two field － driven ME effect in the same material． This technique can be expected to simplify the
applications of ME effect．
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ME 效应表现之一为由磁场诱变的解电极化． 为了增强材料中的 ME 效应而使其能广泛应用于传感

器、换能器等领域，Van Suchtelen 等人曾建议采用由磁致伸缩相( m 相) 和压电相( p 相) 组成的复合材料

来实现磁电耦合，从而产生磁电效应． 近年来主要研究两种此类复合陶瓷． 一种是压磁 － 压电混合物块材．
Van． den Boomgaard 首先用 CoFe2O4 /NiFe2O4 与 BaTiO3 混合构成了 ME 复合材料

［1，2］，但却发现其磁电效

应仅为理论估计的 1 /40 至 1 /60． Ryu 等人也研究了 PZT /Ni 铁氧体混合物块材，观察到其最大的 ME 电压

系数仅为 0. 144 V /A［3］． 这些混合物不能实现良好 ME 耦合的主要原因可能有: 1) 两相颗粒间的联系不能

控制，2) 铁氧体的低电阻率导致样品产生漏电流从而降低了铁电体的解电性能
［4］． 另一种是由 m 相和 p

相材料组成的双层或多层复合物． 因多层状复合材料可以克服上述不利条件而引起了更多的关注． 近年

来，报道显示了由铁氧体、锰酸盐或 Terfenol － D 作为铁电相，和以钛酸钡、铌酸镁 － 钛酸盐或锆钛酸铅

( PZT) 作为压电相所组成的层状复合物中显示出的较强 ME 效应
［5-8］． 例如，铁氧体( 钴铁氧体或镍铁氧

体) － PZT 层状复合物显示出一个比混合物块材高得多的 ME 电压系数( 大约在 1 V /A) ． 因此，目前磁电

效应的研究多采用层状复合结构材料．
至今，绝大多数已报道的 ME 效应研究均采用两个磁场驱动，即在一个恒定( 偏置) 磁场的基础上再

加一个与之平行的微小交变场． 并用 ME 电压系数 αE ( αE = δV / tδH) 来表征其强度
［9］． 加交变磁场是因为

压电体通常需要工作在一个交变驱动力之下． 这一前提在某种程度上限制了 ME 效应的应用，也增加了

ME 效应应用的复杂度． 而我们发现，对于电阻率较高的压电体( 例如 PZT) 做成的 ME 层状复合物，如果能

采取某些技术手段稳住压电体的表面电位，只采用一个恒定磁场也能得到一个明显的 ME 效应． 这样得到
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的 ME 效应在实验现象上完全不同于两磁场驱动的结果． 之前，我们已经研究了 TDF － PZT 双层膜在单磁

场驱动下的 ME 效应，得到了较大的直流 ME 电压
［10］． 本文将描述单一直流磁场驱动的 TDF-PZT-TDF 三

层膜中的 ME 效应． 我们发现与两层膜相比，在相同条件下，三层膜表现出的 ME 效应更强和更稳定．

1 实验

本文中所研究的材料体系是 Tb1 － xDyxFe2 － y ( TDF) 与在不同温度下烧结的 PZT 结合做成的三层膜

TDF-PZT-TDF． TDF 是近年来新开发出的超磁致伸缩材料． 它具有很好的磁致伸缩性能和低的磁晶各向异

性，用该材料制备成单晶或晶粒取向的多晶后在压应力作用下在低磁场中磁致伸缩系数大大提高，即出现

了所谓“跳跃效应”，因而引起了广泛重视． TDF 由于其较高的铁磁 － 顺磁转变温度和理想的磁致伸缩性

能也成为层状复合物 ME 效应研究中磁致伸缩相的一个理想材料． 我们所采用的 TDF 是购得的直径为 8
mm、厚度为 1 mm 的成品圆薄片． 压电相选择 PZT 是因为其有较高的铁电居里点和较高的压电耦合系数．
将采用化学方法合成的 PZT 粉料压成直径为 10 mm、厚度为 1 mm 薄片，并在 1 000℃ ～1 200℃的温度下烧

结，得到具有不同堆积( 致) 密度的 PZT 薄片． 由于烧结温度不同所得最终样品的尺寸亦不相同． 将所得

PZT 样品加热至 425 K，然后在 10 kV /cm 垂直于样品表面的电场中极化并于空气中冷却． 用环氧基树脂胶

将不同烧结温度的 PZT 薄片分别与 TDF 薄片粘合，从而得所需的 ME 三层膜样品． 对所得 PZT 薄片用 X
射线衍射( XRD) 进行了结构表征． 所得 XRD 图谱显示我们制备的 PZT 薄片具有钙钛矿结构，并不存在其

他杂相． 另外用排水法测量了具有不同烧结温度的 PZT 薄片的致密度．
对 TDF 的磁性表征包括其居里点和磁致伸缩系

数． 我们采用磁热重方法测量了其居里点( 653 K) ，用标

准张力计( 应变片) 测量了 TDF 样品磁致伸缩系数入随

外磁场的变化． 测量沿横向( 磁场平行于样品表面) 进

行．
我们所采用的稳定表面电荷的方法是在三层膜样

品电极两端并联一合适的电容并采取适当的绝缘措施

使被测物构成一孤立系统． 如图 1，将该系统置入磁场

H 中． 调节磁场大小，分别在 2 个方向( 磁场平行于样品

表面和垂直于样品表面) 测量样品的 ME 电压． 样品端

电压的测量采用多功能数字表( Fluke 45) 进行．

2 结果与讨论

图 2 给出了用标准张力计( 应变片) 测量的 TDF 样

品磁致伸缩系数入随外磁场的变化． 该图显示，随着磁

场 H 从零开始增加，λ11 迅速增加，在 H = 1 000Oe时达

到 1 215 ppm，随后随着 H 进一步增加趋于平缓并逐渐

达到饱和．
设样品电容及并联电容分别为 Co 及 C，所测量到

的输出电压为 V，则样品的端电压可简单表示为 V0 = V
［( C0 + C) / tC］，其中 t 为 PZT 薄片的厚度． 测量在室温

下进行，在 2 个不同的方向( 即磁场平行于样品表面和

垂直于样品表面) 分别测量了 ME 效应． 图 3 给出了不

同烧结温度的 PZT 与 TDF 结合形成的三层膜的 V0 的

测试结果． 如果定义 PZT 圆片的表面电场 E 的方向为

方向 1( 与样品平面垂直) ，则磁场与样品平面平行或垂

直时所测得的 ME 电压可分别记为 V013与 V011 ．
由图 3 可见，1) 当磁场方向与样品表面垂直时( 上图) ，随着磁场 H 从零开始增加，ME 电压逐渐增
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大，在 7 000Oe 左右 V011达到饱和． 并且 PZT 的烧结温度越高，饱和压差 V011越大; 2) 当磁场方向平行于样

品表面时( 下图) ，饱和压差 V013随烧结温度的变化与 H 垂直于样品时类似，但却随磁场的增加逐渐减小，

并在 H≈2 500Oe 左右，V013趋向饱和． 该现象与两磁场驱动的 ME 效应正好相反; 3) 将磁场反向，无论是

在垂直还是平行方向，ME 电压随磁场的变化与正磁场下相同，即单磁场驱动 ME 效应与磁场极性无关，这

一点与两磁场驱动的 ME 效应是相同的; 4) 当 ME 电压达到饱和之前有较好的线性． 这对于 ME 效应的应

用是一个优点． 对我们所研究的体系，在垂直情况下这一区间为 1 500 ～ 5 000Oe，平行时为 500 ～ 2 000Oe;

5) 样品表面与磁场垂直时的 ME 电压比平行情况下大得多． 这与两磁场驱动情况下的结果正好相反． 在

两磁场驱动情况下，平行时的 ME 电压系数通常要比垂直情况下大 4 到 5 倍． 目前的这一结果将使 ME 效

应在应用方法上有较大改观; 6) ME 电压随磁场的变化与 TDF 的磁致伸缩效应并不对应． TDF 的磁致伸

缩在 H = 750Oe 左右开始变化趋于缓慢，而 ME 电压在垂直情况下到 7 000Oe，平行情况下要到 2 500Oe 变

化才趋于缓慢． 这一特性与两磁场驱动的 ME 效应也不相同． 上述讨论中的的现象 2) 、5) 及 6) 是否意味着

与 ME 效应相关某些新的物理内容? 这值得进一步研究．
另外图 3 还显示了 PZT 的烧结温度对 ME 效应的影

响，PZT 的烧结温度越高，ME 效应越强． 这是由于压电效

应是与压电体致密度有关的． 致密度低将导致应力被空

隙或界面吸收，不能完全为对晶体的压力． 为反映 ME 效

应随烧结温度的变化，我们给出了 PZT 的致密度随烧结

温度的变化关系，见图 4． PZT 晶体的试验密度是 7． 5 g /
cm3 ． 致密度( Compactness) = 实测密度 /7． 5． 测量方法是

排水法，工作介质为硅油．
对于双层膜的 ME 耦合已经有了较详细的理论研

究
［11，12］，而三层膜 ME 耦合的理论研究至今未见有报道．

在双层膜的实验研究中所测量到的 ME 电压总是其理论

预测的 20% ～40% ． 这通常被认为是层间偶合的不够理

想所致． 因而引入了一个表面耦合系数 K 来表达非理想

的界面耦合． 但我们观察到三层膜 ME 效应却经常很接近对两层膜情况的理论估计． 这里我们也观察到三

层膜的饱和压差大约是两层膜中同类数值的 2. 7 倍． 据此我们认为双层膜实验数据普遍低于理论估计的

原因未必主要是层间偶合的不理想，而有可能是由非线性形变造成． 由于双层膜中两层的杨氏模量未必相

同，因此由磁致伸缩导致的非线性形变是可能存在的． 而三层膜是关于中心面对称的，产生非线性形边的

可能性较小． 如果对两层膜的理论预测也能用于三层膜，则我们的猜测将得到证实． 因此 ME 三层膜( 压磁

－ 压电 － 压磁) 的理论研究显得很重要．
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3 结论

用在不同温度下烧结了 PZT 薄片与 TDF 结合制备成 ME 三层膜样品． 在单一磁场驱动下测量了样品

的 ME 效应． 在磁场垂直于样品表面时，ME 电压 Vo 都随磁场的增加而增大; 平行于样品表面时，Vo 都随

磁场的增加而减小． ME 电压 Vo 都随 PZT 烧结温度的升高而增大，而对于饱和压差 VS11大约是 VS13的 1. 5
倍． 由于这一稳定而又巨大的 ME 效应是在室温、单磁场驱动下得到的，应用上更显简单，应该较具实用

意义．
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