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По керамической технологии изготовлены магнитоэлектрические композиты
xNi0.4Zn0.6Fe2O4−(1− x)Pb0.95Sr0.05Zr0.53Ti0.47O3, где x = 0, 0.2, 0.4, 0.6, 0.8 и 1. Установлено, что по-
лученные композиты являются двухфазными. Изучены магнитные и сегнетоэлектрические свойства
композитов путем измерения петель гистерезиса и температурных зависимостей соответствующих
проницаемостей в зависимости от состава композита. Обнаружено сильное влияние содержания фаз,
составляющих композит, на изученные свойства.
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Открытие магнитоэлектрического (МЭ) эффекта вы-
звало большой интерес из-за потенциальных возмож-
ностей технических применений [1]. Поиск новых
материалов с высоким магнитоэлектрическим откли-
ком привел к необходимости создания копозицион-
ных МЭ-материалов на основе ферритов и пьезоэлек-
триков, обладающих пригодными для практики свой-
ствами. Одним из способов получения МЭ-компози-
тов является изготовление композитов по керами-
ческой технологии. Поэтому целью настоящей ра-
боты было изучение магнитных, сегнетоэлектриче-
ских, упругих и неупругих свойств МЭ-композитов
xNi0.4Zn0.6Fe2O4−(1− x)Pb0.95Sr0.05Zr0.53Ti0.47O3 (далее
xNZF−(1− x)PZT).
Композиты с x = 0, 0.2, 0.4, 0.6, 0.8 и 1 были изготов-

лены по керамической технологии путем спекания смеси
порошков промышленных составов пьезокерамики PZT
и феррита NZT при температуре, которая изменялась
от 1100 для чистого PZT до 1250◦C для чистого NZF. На
поверхность спеченных образцов наносилась серебряная
паста, которая вжигалась при температуре 600◦C в
течение 1 h.
Изготовленные композиты представляют собой двух-

фазные гетероструктуры NZF−PZT, о чем свидетель-
ствует рентгеноструктурный анализ, проведенный на
рентгеновском дифрактометре „ДРОН-3“ с использова-
нием FeKα-излучения. Из дифрактограммы для состава
с x = 0.4 (рис. 1) видно, что композит содержит только
две фазы: ферритовую и сегнетоэлектрическую, и не
наблюдаются какие-либо другие фазы, возникшие при
высокотемпературном спекании.
Исследование магнитных свойств композитов прово-

дили путем измерения магнитных петель гистерезиса и
температурных зависимостей магнитной проницаемости
(индуктивности катушки, где в качестве сердечника
помещались образцы полученных композитов).
Магнитные гистерезисные петли композитов насы-

щаются в поле до ∼ 1 kOe и имеют малую величину

коэрцитивного поля от 2.5 до 9.3 Oe в зависимости от
содержания феррита. Естественно, что гранулы феррита
в композите вносят свой вклад в величины намагни-
ченности насыщения Ms и остаточной намагниченно-
сти Mr , которые увеличиваются с ростом содержания
феррита (рис. 2). Присутствие сегнетоэлектрических
гранул между магнитными гранулами нарушает непре-
рывность магнитных цепочек и приводит к уменьшению
магнитных свойств с увеличивающейся концентрацией
сегнетофазы. В композитах сегнетоэлектрический ма-
териал в присутствии магнитного поля действует как
прослойка, вызывающая уменьшение магнитных пара-
метров [2].
Поскольку композиты спекались при высокой темпе-

ратуре, на их свойствах может сказываться взаимное
влияние фаз. Для изучения этого влияния были проведе-
ны измерения температурных зависимостей индуктивно-
сти катушки, в которую помещались образцы композита
(рис. 3). Из рисунка видно, что температурные зависимо-
сти индуктивности аномально изменяются вблизи темпе-
ратуры магнитного фазового перехода TN . С увеличени-
ем содержания сегнетоэлектрической фазы происходит

Рис. 1. Рентгеновские штрих-диаграммы для композита
0.4Ni0.4Zn0.6Fe2O4−0.6Pb0.95Sr0.05Zr0.53Ti0.47O3.
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Рис. 2. Зависимости намагниченности насыщения от внешнего
магнитного поля (a), а также намагниченности насыщения Ms

и остаточной намагниченности Mr от содержания NZT (b)
в композите.

смещение TN в сторону низких температур (рис. 3, b).
Понижение температуры магнитного фазового перехо-
да с ростом содержания феррита в этих композитах
указывает на то, что в процессе высокотемпературного
спекания композитов, по-видимому, возникает частичное
замещение атомов в структуре шпинели ферримагнети-
ка атомами сегнетоэлектрической перовскитовой фазы,
приводящее к изменению „химического давления“ и к
смещению TN .
Петли диэлектрического гистерезиса (P−E) изуча-

лись с помощью схемы Сойера−Тауэра. Обнаруже-
но, что полученные композиты обладают нелинейной
зависимостью поляризации от электрического поля
(рис. 4, a). Изменения наибольшего значения поляри-
зации Pm в поле E = 3 kV/cm и коэрцитивного по-
ля Ec в зависимости от содержания x представлены на
рис. 4, b. С ростом концентрации феррита величина Pm

уменьшается, так как обладающий большей электропро-
водностью ферритовый материал экранирует поле E ,
что приводит к уменьшению поляризации гетерогенной
структуры.

Для изучения влияния состава на свойства композита
были проведены исследования температурной зависимо-
сти внутреннего трения Q−1 и модуля упругости G.
В диапазоне температур от комнатной до 350◦C тем-
пературный спектр механических потерь в композитах
xNZF−(1− x)PZT имеет сложный вид: на кривых на-
блюдаются два пика вблизи температур 140 и 240◦C.
Пикам при температурах 140 и 240◦C соответствуют
изломы на температурных зависимостях модуля сдвига.
Следует отметить, что эти пики являются релаксаци-

онными, они характерны для керамики PZT [3].
По-видимому, обсуждаемые максимумы внутреннего

трения обусловлены взаимодействием точечных дефек-
тов (вакансий по кислороду и вакансий по свинцу,
которые легко возникают в образце при высокотем-
пературной термообработке) с 90◦ доменными грани-
цами [4]. Согласно данному механизму, заряд на до-
менных границах возникает вследствие пьезоэффекта,
причем величина и знак заряда меняются в течение
периода колебаний. После приложения механических
напряжений в домене возникает электрическое поле,
величина которого определяется пьезоэлектрическим
зарядом на границах. Диффузионное перераспределение
заряженных точечных дефектов с течением времени

Рис. 3. Зависимость магнитного отклика от температуры (a)
и зависимость температуры магнитного фазового перехода от
содержания NZF в композите (b).
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Рис. 4. Зависимости P от E (a), а также Ek и Pm от
содержания NZF в композите (b).

уменьшает это поле. Изменение электрического по-
ля сопровождается добавочной неупругой деформацией
кристалла, которая приводит к внутреннему трению. Для
случая 90◦ доменной структуры величина внутреннего
трения может быть рассчитана по формуле [3]

Q−1 =
4q2(d33 − d31)3c0D

π2ε2ε20kTs

ωτ 2

1 + ω2τ 2
,

где τ = 1
D

(π2

L2 +
q2c0
εε0kT

)−1
, d33 и d31 — пьезоэлектри-

ческие модули, D — коэффициент диффузии точечных
дефектов, q — заряд дефекта, L — ширина доме-
на, s — упругая податливость, ε — диэлектрическая
проницаемость, ε0 — электрическая постоянная, k —
постоянная Больцмана, c0 — концентрация точечных
дефектов, ω = 2π f , f — частота колебаний.
С увеличением в композите концентрации ферритовой

фазы происходит размытие пиков Q−1 и снижение их
интенсивности (рис. 5, a).
Наблюдаемая картина спектра внутреннего трения

представляет собой суперпозицию этих пиков. Для вы-
явления природы пиков Q−1 было проведено разделение
полученного спектра потерь на два релаксационных пика

и рассчитана их энергия активации. Установлено, что в
зависимости от состава энергия активации первого пика
изменяется от 0.43 до 0.53 eV, а второго пика от 0.53
до 1.1 eV. Исследование показало, что пик Q−1 вблизи
140◦C обусловлен взаимодействием 90◦ доменных гра-
ниц с вакансиями по кислороду, а пик при 240◦C —
взаимодействием 90◦ доменных границ с вакансиями по
свинцу.
На температурной зависимости модуля сдвига вблизи

320◦C наблюдается излом G с последующим ростом
(рис. 5, b), который соответствует сегнетоэлектрическо-
му фазовому переходу. Причем с увеличением кон-
центрации феррита излом на кривой G(T ) исчезает,
а фазовый переход смещается в область более низ-
ких температур. Для чистого PZT фазовый переход
наблюдается при 320◦C, а для x = 0.6 — при 250◦C.
Обнаруженное смещение TC может объясняться тем,
что в сегнетоэлектрической перовскитовой фазе про-
изошло частичное замещение атомами, диффузионным
образом переместившимися из ферримагнитных гранул
при высокотемпературном спекании композита. Вслед-
ствие разного размера замещающихся ионов подобное
замещение может приводить к изменению „химического
давления“ и к смещению TC .

Рис. 5. Температурные зависимости внутреннего тре-
ния Q−1 (a) и модуля упругости G (b) при различных
значениях x .
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