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Исследованы фазовый состав, микроструктура, диэлектрические, сегнетоэлектрические, магнитные и

магнитоэлектрические свойства объемных керамических композитов (1−x)PZT−xNiFe1.9Co0.02О4−δ со

связностью 3−0. Методами рентгеноструктурного анализа и электронной микроскопии установлено, что

ферримагнитная фаза (со структурой шпинели) и сегнетоэлектрическая фаза (с тетрагональной перов-

скитовой структурой) раздельно сосуществует в композитах всех составов. Одновременное наличие в

композитах сегнетоэлектрических и ферримагнитных свойств подтверждено посредством измерения в них

P(E) и σ (B) петель гистерезиса, а также исследованием температурных зависимостей диэлектрических и

магнитных свойств. Полученные композиты обладают высокими магнитоэлектрическими характеристиками:

коэффициент по напряжению для состава x = 0.4 составляет 215mV/A на частоте 1 kHz и 130V/A на частоте

электромеханического резонанса, равной 380 kHz.
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1. Введение

В последние годы сохраняется устойчивый интерес

к мультиферроикам — классу материалов, в которых

сосуществуют магнитное и электрическое упорядоче-

ние [1,2]. Взаимодействие электрической и магнитной

подсистем в этих материалах проявляется в виде маг-

нитоэлектрического (МЭ) эффекта. Указанный эффект

заключается в возникновении в образце электрического

поля при приложении магнитного — E = αEH (прямой
МЭ-эффект) или магнитного поля при приложении

электрического — H = αHE (обратный МЭ-эффект).
С точки зрения практического применения наиболее

перспективными являются двухфазные магнитоэлектри-

ческие композиты различной связности, состоящие из

двух механически связанных друг с другом фаз — магни-

тострикционной и пьезоэлектрической. Хотя МЭ-эффект

отсутствует в отдельных фазах, в результате взаимо-

действия пьезоэлектрической и магнитной подсистем

через упругие деформационные поля, он наблюдается

в композитах — возникает как результат произведения

свойств (product property) отдельных фаз структуры.

Ключевыми моментами при создании МЭ-композитов

являются высокие характеристики отдельных компонен-

тов, формирование качественного интерфейса (perfect
interface) между магнитной и пьезоэлектрической фаза-

ми и тип связности. Из 10 возможных типов соединения

фаз в двухфазных композитах наибольшее распростране-

ние получили объемные композиты со связностью 3−0

(по классификации Newnham [3]). Их достоинством

является простота технологии изготовления и механи-

ческая прочность. В качестве материалов для магни-

тострикционной и пьезоэлектрической фаз чаще всего

используются, соответственно, различные ферриты и се-

гнетоэлектрические перовскиты (в основном цирконат-

титанат свинца (PZT) различных модификаций) [1].
Функционирование МЭ-элементов в составе различ-

ных электронных устройств предъявляет повышенные

требования к их
”
традиционным“ электрофизическим

характеристикам — величинам диэлектрических потерь,

диэлектрической и магнитной проницаемостей, удельно-

го сопротивлению и т. д. Полевые, концентрационные и

температурные зависимости этих параметров оказывают

значительное влияние на свойства магнитоэлектриков

и требует отдельного рассмотрения. Кроме того, несо-

мненный интерес представляет изучение взаимного вли-

яния фаз на особенности проявления сегнетоэлектриче-

ской и магнитной неустойчивости в магнитоэлектриче-

ских композитах [4–6].
Целью данной работы является исследование структу-

ры, электрофизических, сегнетоэлектрических, магнит-

ных и магнитоэлектричекких свойств объемных 3−0

композитов составов (1−x)PZT−xNiFe1.9Co0.02О4−δ в

диапазоне температур 20−450◦C.

2. Образцы и методика эксперимента

Объектом исследования в данной работе

являлся МЭ керамический композит состава
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(1−x)PZT−xNiFe1.9Co0.02О4−δ (где x = 0.1−0.9 ве-

совых долей (weight fraction)) со связностью 3−0,

при которой частицы феррита никеля распределены в

матрице сегнетоэлектрического (пьезоэлектрического)
цирконат-титаната свинца. Выбор феррита никеля в каче-

стве магнитной составляющей обусловлен его высокими

магнитострикционными параметрами и низким коэрци-

тивным полем. Данный материал по своим электриче-

ским свойствам относится к классу полупроводников

с контролируемой валентностью. Несмотря на ионный

характер химической связи, в ферритах преобладает

электронная проводимость, обусловленная переходами

электронов между разновалентными ионами железа,

находящимися в эквивалентных октаэдрических пози-

циях шпинельной решетки — Fe2+(3d6) ↔ Fe3+(3d5)
(механизм Вервея−де Бура [7]). Слабосвязанные с

Fe2+ электроны определяют основные электрические

свойства ферритов, а величина проводимости находится

в прямой зависимости от концентрации ионов Fe2+.

Известно, что высокая проводимость магнитной фазы

делает невозможным поляризацию образца и получение

высоких МЭ-характеристик. Поддержание ионов в

трехвалентном состоянии Fe3+, обеспечивающее повы-

шение удельного сопротивления феррита, достигалось

за счет изменения стехиометрии и добавки 2% кобальта.

В нашем случае образцы феррита NiFe1.9Co0.02О4−δ

имели удельное сопротивление ρ20◦C ∼ 1010 � · cm.

Используемая в данной работе промышленная

пьезоактивная керамика (PZT) представляет собой

сегнетоэлектрический материал (температура Кюри

Tc =365◦C) с высокими диэлектрическими (ε ∼ 103,

tg δ ∼ 0.01 при 20◦C), пьезоэлектрическими (d33 ≈

≈ 280 · 10−12 C/N) характеристиками и низкой про-

водимостью (ρ20◦C = 1012 � · cm). Отметим, что

приведенные выше параметры для материалов обеих

фаз композита характерны для случаев их раздельного

изготовления по оптимальным для них технологическим

режимам. В случае же совместного изготовления, их

индивидуальные характеристики в составе композита

могут отличаться от
”
табличных“, а эффект

”
суммы

свойств“ (sum properties) может не выполняться.

Объемные композиты изготовлены путем спекания

смесей однофазных компонентов. Образцы системы

(1−x)PZT−xNiFe1.9Co0.02О4−δ с содержанием феррита

0.1, 0.2, 0.3, 0.4, 0.5, 0.6, 0.7, 0.8 и 0.9 весовых долей

спекались в тиглях со свинецсодержащей засыпкой в

течение двух h при температуре 1240◦C. Скорость

охлаждения образцов не превышала 50◦ C/h. Образцы

имели форму дисков диаметром 8.7−8.8mm и толщиной

0.8−0.9mm. Электроды наносили вжиганием серебря-

ной пасты при температуре 650◦C в течение 20min.

Поляризацию материалов осуществляли при темпера-

туре 70−100◦C в течение двух h в электрическом

поле 4 kV/mm с последующим охлаждением в поле до

комнатной температуры.

Исследования диэлектрической проницаемости (ε)
и тангенса угла диэлектрических потерь (tg δ) про-

водили с использованием универсального LCR-моста

E7-8 (на частоте 1 kHz). Кристаллическую структуру

и фазовый состав определяли на основании данных,

полученных при комнатной температуре с помощью

рентгеновского дифракционного анализа с использо-

ванием FeKα-излучения (λ = 1.9374�A). Исследование

микроструктуры выполнено на сканирующем электрон-

ном микроскопе высокого разрешения S-4800 (Hitachi).
Определение остаточной поляризации Pr и величины

коэрцитивного поля Ek проводили путем исследования

петель гистерезиса на частоте 50Hz при комнатной

температуре (модифицированная схема Sawyer−Tower).
Петли магнитного гистерезиса σ (B) изучены при помо-

щи автоматизированного вибрационного магнитометра

фирмы Cryogenic Limited. Измерения удельной намаг-

ниченности осуществлены пондеромоторным методом.

МЭ-эффект исследовали путем измерения напряжения,

возникающего на образце при воздействии на него пере-

менного и постоянного магнитных полей. Эксперименты

были проведены при двух различных ориентациях образ-

цов. В одном случае вектор электрической поляризации

был перпендикулярен постоянному и переменному маг-

нитным полям (поперечный эффект), в другом случае —

параллелен (продольный эффект).

3. Результаты эксперимента
и их обсуждение

Результаты дифракционного анализа композитов раз-

личных составов и чистых исходных компонентов пред-

ставлены на рис. 1. Они свидетельствуют о том, что

используемая в настоящей работе технология позволяет

получать двухфазные структуры: ферримагнитная фаза

NiFe1.9Co0.02О4−δ (со структурой шпинели) и сегнето-

электрическая фаза PZT (с тетрагональной перовскито-

вой структурой) раздельно сосуществует в композитах

всех составов. Других промежуточных или межгранич-

ных фаз с помощью рентгеновского дифракционного
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Рис. 1. Дифрактограммы композитов (1−x)PZT−xNiFe1.9
Co0.02О4−δ .
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Рис. 2. SEM-изображения керамики PZT и композитов различных составов (светлые зерна — PZT, темные зерна — феррит).

анализа обнаружено не было. Из дифрактограмм следу-

ет, что интенсивности пиков, соответствующих феррит-

ной фазе, увеличиваются с ростом ее концентрации в

композите. Данные электронной микроскопии подтвер-

дили получение двухфазного композита со связностью

(3−0). На рис. 2 представлены SEM-изображения об-

разцов с различным содержанием ферритовой фазы при

различном увеличении (черный цвет имеют кристалли-

ты ферритовой фазы, белый — зерна PZT). Образцы
имеют достаточно однородную структуру, в которой

ферритовая фаза диспергирована в матрице цирконат-

титаната свинца. Однако, как видно из микрофотографий

с бо́льшим увеличением, имеются заметные локаль-

ные неоднородности в распределении фаз. Кроме того,

с ростом содержания NiFe1.9Co0.02О4−δ увеличивается

разброс в размерах зерен феррита. Размер зерен PZT

в составе композита меньше в сравнении с
”
чистой“

пъезокерамикой.

Соединения с решетками типа перовскита (PZT) и

обращенной шпинели (феррит никеля) весьма склонны

к захвату чужеродных ионов с образованием твердых

растворов [8]. Кроме того, близость ионных радиу-

сов катионов, ответственных за сегнетоэлектрическое

и магнитное упорядочения в фазах — r(Ti4+) = 60.5�A,

r(Fe3+) = 64.5�A, r(Ni2+) = 69�A (при координационном

числе 6) [9], способствует их взаимодиффузии и вза-
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имозамещению. Это может приводить к модификации

электрофизических, сегнетоэлектрических и магнитных

свойств обеих фаз композита. Наиболее сильные изме-

нения следует ожидать в характеристиках PZT-фазы в

результате ее легирования катионами Fe3+ [8]. Интен-

сивное внедрение таких ионов на B -позиции перовскито-

вой ABO3-структуры подтверждено экспериментально, в

частности, методом энергодисперсионной рентгеновской

спектроскопии [10]. C этим согласуются результаты

наших рентгеновских исследований. Внедрение бо́льших

по размерам катионов Fe3+ на позиции Ti4+ в решетке

PZT приводит к сдвигу пиков в сторону меньших углов,

что свидетельствует об увеличении размеров элемен-

тарной ячейки фазы PZT в составе композита. Ионы

Fe3+, расположенные на позиции титана в решетке PZT,

являются акцепторной примесью — их заряд меньше

заряда замещаемых ионов Ti4+. Основным механизмом

компенсации вносимого при этом дополнительного от-

рицательного заряда является создание вакансий кис-

лорода V ∗∗

O . Будучи наиболее подвижными дефектами,

вакансии V ∗∗

O являются доминирующими носителями

заряда в керамических оксидах. Именно они определяют

электрофизические характеристики керамики и их изме-

нение со временем (т. е. процессы старения) [8].
В свою очередь, в процессе спекания композита воз-

можно внедрение ионов Ti4+ (или Zr4+) на позиции Fe3+

и Ni2+ в шпинельной решетке феррита. Избыточный

положительный заряд, вносимый в решетку при такой

замене, должен уравновешиваться созданием катионных

вакансий или изменением оксидного состояния кати-

онов, в частности, появлением ионов Fe2+. Возник-

новение последних может приводить к значительному

изменению электрофизических характеристик магнит-

ной фазы. Известно, что из-за особенностей электрон-

ной структуры, ферриты, помимо сильного магнитного

отклика, могут проявлять необычные диэлектрические

свойства (особенно в области низких частот электриче-

ского поля) [11,12]. Обмен электронов между ионами

железа разной валентности в феррите эквивалентен

обмену местами этих ионов. При этом магнитная фаза

приобретает свойства, присущие полярному материалу.

В случае приложения внешнего электрического по-

ля происходят переходы электронов преимущественно

вдоль направления поля. Ориентационная поляризация

диполей Fe2+ ↔ Fe3+ в области низких частот может

давать существенный вклад в значение диэлектриче-

ской проницаемости феррита и соответственно всего

композита. В ряде случаев он может даже превышать

вклад от сегнетоэлектрической компоненты компози-

та [6,11,13].
Повышенная концентрация указанных выше дефектов

в области границы раздела фаз приводит к росту влияния

интерфейсных релаксационных процессов. Известно, что

интегральные диэлектрические характеристики компози-

тов определяются как свойствами фаз, так и максвелл-

вагнеровскими поляризационными процессами на меж-

фазных границах (interfacial polarization) [12,14,15].
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Рис. 3. Температурная зависимость диэлектрической прони-

цаемости (a) и тангенса угла диэлектрических потерь (b)
композитов (1−x)PZT−xNiFe1.9Co0.022О4−δ .

На рис. 3 представлены температурные зависимости

диэлектрической проницаемости (ε) и тангенса угла

потерь (tg δ) композитов различных составов в диа-

пазоне температур 20−450◦C. При изменении содер-

жания магнитной компоненты в образцах сохраняются

свойственные сегнетоэлектрической фазе PZT темпера-

турные аномалии ε в области сегнетоэлектрического

фазового перехода. Это свидетельствует о сохранении

в материалах сегнетоэлектрической неустойчивости. За-

мена ионами Fe3+ части катионов Ti4+ в кислородном

октаэдре перовскитовой решетки PZT (ответственных
за сегнетоэлектрическую активность) приводит к

”
раз-

бавлению“ (dilution effect) сегнетоэлектрических ха-

рактеристик. Рост концентрации феррита способствует

увеличению степени размытия сегнетоэлектрического

фазового перехода. При этом температура Tm (
”
темпе-

ратура Кюри“ композита), соответствующая максимуму

εm, снижается по сравнению с температурой фазового

перехода (Tc = 365◦C) в
”
чистой“ сегнетоэлектрической

компоненте (вставка на рис. 3, a). Такие особенности

диффузного фазового перехода могут быть объяснены

структурным разупорядочением и флуктуацией состава

в приповерхностных слоях сегнетоэлектрических зерен,
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Рис. 4. Зависимость диэлектрической проницаемости компо-

зитов от содержания феррита при комнатной температуре.

возникающими в результате внедрения ионов Fe3+ в пе-

ровскитовую решетку PZT в процессе спекания [6,12,16].
Разбавление сегнетоэлектрической PZT-керамики маг-

нитной фазой приводит к уменьшению ε композита прак-

тически во всем исследуемом диапазоне температуры

(изменение величины εm также представлено на вставке

рис. 3, a).
График зависимости диэлектрической проницаемо-

сти композита при комнатной температуре (20◦C) от

концентрации феррита приведен на рис. 4. Из него

видно, что диэлектрическая проницаемость композита

уменьшается от ε ≈ 420 (x = 0.1) до ε ≈ 40 (x = 0.8),
причем наиболее существенное изменение происходит

при низких концентрациях феррита (до 30wt.%). Можно

предположить, что наблюдаемое уменьшение ε связано

не с ослаблением сегнетоэлектрических свойств PZT-

фазы в композите, а является результатом разбавле-

ния сегнетоэлектрической матрицы несегнетоэлектриче-

скими компонентами (ферритом) [12]. Количественные
детали этого эффекта неплохо описываются в рам-

ках модели эффективной среды, развитой для сегнето-

ферримагнитных композитов [17].
При высоких температурах подвижность зарядов в

феррите значительно возрастает. Как было отмечено

выше, вследствие этого резко увеличивается вклад в

поляризационные характеристики композита как самой

магнитной фазы, так и релаксационных максвелл-вагне-

ровских процессов на межфазных границах. Из рис. 3, a

видно, что уже при относительно небольшой концентра-

ции феррита (x = 0.1) диэлектрическая проницаемость

композита при T > 400◦C начинает превосходить ε

”
чистой“ сегнетоэлектрической керамики PZT.

Повышенные флуктуации локальных электрических

свойств, присущие МЭ-керамикам, способствуют сни-

жению энергий активации проводимости и процессов

диэлектрической релаксации. Очевидно, что с увеличе-

нием содержания магнитной фазы эти эффекты должны

усиливаться, приводя к росту диэлектрических потерь

в композите. Как следует из рис. 3, b, диэлектрические

потери в композите монотонно увеличиваются с ростом

концентрации ферритовой фазы. Следует отметить, что

при концентрациях менее 40wt.% потери в практиче-

ски важном диапазоне температур 20−80◦C находят-

ся на удовлетворительно низком уровне (tg δ ≤ 0.05).
Существенный рост tg δ при концентрации магнитной

фазы свыше 50wt.% связан с высокими потерями в

NiFe1.9Co0.02О4−δ . Возрастание диэлектрических потерь

с ростом температуры для всех исследуемых составов

(x = 0.1−0.9) вызвано увеличением проводимости в

обеих компонентах системы.

Несмотря на ряд общих феноменологических свойств

сегнетоэлектриков и ферритов (существование спон-

танной поляризации и намагниченности ниже критиче-

ской температуры, наличие петель гистерезиса P(E) и

σ (H), нелинейности диэлектрической ε(E) и магнитной

µ(H) проницаемостей и т. п.), физические причины,

лежащие в их основе, существенно различаются для

обоих типов материалов. Для магнетиков характер-

ны короткодействующие сильные взаимодействия (об-
менного типа). Сегнетоэлектрическая неустойчивость

определяется дальнодействующими дипольными силами.

В случае появления в процессе спекания в феррит-

сегнетоэлектрическом композите различных заряжен-

ных и дипольных дефектов именно дальнодействующие

взаимодействия должны претерпевать наибольшие из-

менения. Исследования различных Fe-дефектных перов-

скитовых структур методом электронного парамагнит-

ного резонанса показали присутствие в них различных

дипольных дефектных комплексов — как заряженных

(Fe′Ti,Zr−V ∗∗

O )∗, так и нейтральных (2Fe′Zr,Ti−V ∗∗

O ) [8,18].
Такие дефектные комплексы оказывают стабилизирую-

щее влияние на поляризационное состояние решетки в

своей окрестности и создают внутренние электрические

и деформационные поля, влияющие на проводимость и

процессы переполяризации.

Эффективным способом изучения сегнето- и фер-

римагнитной неустойчивости материала является экс-

периментальное исследование петель гистерезиса: на-

магниченность — магнитное поле (σ−H) и поляриза-

ция — электрическое поле (P−E). Типичные P−E-петли
гистерезиса для нескольких концентраций феррита в

композите представлены на рис. 5. Получение более

”
насыщенных“ петель (при напряженностях электриче-

ского поля выше 3 kV/mm) невозможно из-за высокой

вероятности пробоя образцов.

Из вида петель гистерезиса следует, что исследу-

емые материалы демонстрируют сегнетоэлектрическое

поведение, характерное для фазы PZT,
”
разбавленной“

несегнетоэлектрическим соединением (ферритом). Сви-
детельством такого

”
разбавления“ сегнетоэлектрических

свойств является уменьшение величин спонтанной (Ps )
и остаточной (Pr ) поляризаций. С увеличением со-

держания NiFe1.9Co0.02О4−δ остаточная поляризации Pr

немонотонно уменьшается от 1.64µC/cm2 (x = 0.1)
до 0.03µC/cm2 (x = 0.8). Причем зависимость Pr от

концентрации феррита в композите носит сильно вы-

раженный нелинейный характер — наиболее сильное
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Рис. 5. Петли гистерезиса P(E) композитов

(1−x)PZT−xNiFe1.9Co0.02О4−δ .

изменение поляризации происходит при x < 0.2 (ниж-
няя вставка на рис. 5). Отметим, что коэрцитивное

поле Ek снижается существенно меньше, соответствен-

но с 0.85 kV/mm (x = 0.1) до 0.44 kV/mm (x = 0.8).
С ростом количества ферритовой фазы наблюдается

уменьшение площади петель гистерезиса, указывающее

на снижение переполяризационных потерь. При этом

уменьшается
”
степень прямоугольности“ петель, что

свидетельствует об увеличении неоднородности образ-

цов по составу и размерам зерен. Наблюдаемое умень-

шение наклона петель P(E) c увеличением содержа-

ния феррита является характерным свойством кера-

мических материалов, в которых сегнетоэлектрические

зерна окружены
”
пассивными“ прослойками с низкой

диэлектрической проницаемостью [19]. Симметрия пе-

тель гистерезиса по обеим осям свидетельствует об

отсутствии в композите внутренних электрических по-

лей, часто возникающих в неоднородных по составу

структурах [20,21]. Заметим, что использование в дан-

ной работе NiFe1.9Co0.02О4−δ с повышенным удельным

сопротивлением (ρ20◦C ∼ 1010 � · cm) позволило суще-

ственно уменьшить отрицательное влияние эффекта пер-

коляции и исследовать поляризационные характеристики

композитов с повышенным содержанием ферритовой

фазы (более 50wt.%) при высоких напряженностях элек-

трического поля.

На рис. 6 представлены петли магнитного гистерезиса

σ (B) для композитных образцов с различной концен-

трацией ферритовой фазы. Вид петель подтверждает

наличие в системе упорядоченных структур, вызываю-

щих сильную намагниченность (имеющую почти безги-

стерезисный характер), высокую начальную магнитную

проницаемость и низкое значение поля насыщения. Это

свидетельствует о том, что аналогично чистому ферриту

NiFe1.9Co0.02О4−δ спонтанная намагниченность в МЭ-

керамике носит ферримагнитный характер и возникает

в результате обменного взаимодействия разкомпенсиро-

ванных спинов.

Магнитные свойства феррита определяются коротко-

действующими обменными взаимодействиями. Каждая

частица феррита в композите действует как независимый

центр намагничивания, а намагниченность всего образца

определяется как векторная сумма этих индивидуальных

вкладов. Следовательно, намагниченность образца долж-

на изменяться пропорционально концентрации фазы

феррита. Как видно из рис. 6, намагниченность насы-

щения σs практически линейно увеличивается с ростом

массовой доли феррита в композите соответственно

от 4A ·m2 · kg−1 (x = 0.1) до 17A ·m2 · kg−1 (x = 0.4).

Изучение температурного поведения σ = f (T ) пока-

зало устойчивость удельной намагниченности образцов

к прогреву до температуры 820K. В режимах изме-

рений
”
нагрев“ и

”
охлаждение“ зависимости практиче-

ски идентичны (рис. 7). С уменьшением содержания

фазы NiFe1.9Co0.02О4−δ от 40 до 10wt.% наблюдается

снижение как удельной намагниченности (для темпера-

туры жидкого азота от ∼ 19.5 до ∼ 4.6A ·m2 · kg−1),
так и температуры фазового превращения

”
магнит-

ный порядок−магнитный беспорядок“ (от Tc = 795

до Tc = 715K). Такое уменьшение Tc может быть объяс-

нено интенсификацией процесса внедрения немагнитных

ионов Ti4+(Zr4+) в октаэдрические B -позиции обращен-
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Рис. 6. Магнитные петли гистерезиса σ (B) композитов с

различным содержанием феррита.
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Рис. 7. Температурные зависимости удельной намагниченности композитов.

ной шпинельной решетки феррита с ростом концентра-

ции PZT. При этом увеличение расстояния между маг-

нитными моментами в A- и B -подрешетках приводит к

ослаблению косвенного обменного A−О−B взаимодей-

ствия, ответственного за ферримагнитное упорядочение

в системе [22]. Следует отметить, что размер зерна

феррита также может влиять на магнитные свойства

и температуру Кюри [23]. Однако данные электронной

микроскопии для наших образцов указывают, что этот

фактор не является определяющим (размеры кристалли-

тов феррита изменяются незначительно).
Как продольный, так и поперечный МЭ-коэффициенты

композитов возрастают с увеличением концентра-

ции феррита (рис. 8). Максимальными характери-

стиками обладали образцы с содержанием ∼ 40wt.%

NiFe1.9Co0.02О4−δ , при котором обеспечивается наилуч-

шее взаимодействие магнитной и пъезоэлектрической

подсистем [24]. Дальнейший рост массовой доли ферри-

та приводит к снижению магнитоэлектрических характе-

ристик.

Полевая зависимость МЭ-коэффициента по

напряжению для образца состава 0.6PZT42−

0.4NiFe1.9Co0.02О4−δ , демонстрирующего максимальный

МЭ-сигнал при продольном и поперечном эффектах,

представлена на рис. 9. В случае продольного эффекта

(кривая 1) МЭ-коэффициент по напряжению достигает

максимальной величины 215mV/А в магнитном
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Рис. 8. Зависимости продольного (1) и поперечного (2)
МЭ-коэффициентов по напряжению от состава керамики.
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го (2) МЭ-коэффициентов (на частоте 1 kHz) для композита

0.6PZT−0.4NiFe1.9Co0.02О4−δ .

поле, равным 100 kА/m. В случае поперечного

эффекта (кривая 2) коэффициент по напряжению

принимает максимальное значение 137mV/А при

16 kА/m. Магнитоэлектрический сигнал на частоте

электромеханического резонанса 380 kHz в композите

данного состава превышает низкочастотный на три

порядка и достигает 130V/A. Полевые зависимости

МЭ-коэффициентов, полученные для образцов других

составов, имеют аналогичный вид, отличающийся вели-

чиной сигнала и значением подмагничивающего поля.

4. Заключение

С использованием керамической техно-

логии изготовлены объемные композиты

(1−x)PZT−xNiFe1.9Co0.02О4−δ (x = 0.1−0.9) со связ-

ностью 3−0. Методами рентгеноструктурного анализа

и электронной микроскопии подтверждено, что ис-

пользуемая технология позволяет получать двухфазные

композиты, состоящие из ферримагнитной фазы

NiFe1.9Co0.02О4−δ (со структурой шпинели) и сегнето-

электрической фазы PZT (с тетрагональной перовскит-

ной структурой).

Изучены диэлектрические, сегнетоэлектрические, маг-

нитные и магнитоэлектрические свойства образцов в

зависимости от концентрации феррита. Одновремен-

ное наличие сегнетоэлектрических и ферримагнитных

свойств в композитах подтверждено посредством ис-

следования сегнетоэлектрической и магнитной петель

гистерезиса, а также температурных зависимостей σ (T )
и ε(T ). При увеличении содержания магнитной фазы

NiFe1.9Co0.02О4−δ в композитах диэлектрическая прони-

цаемость, спонтанная и остаточная поляризации немо-

нотонно уменьшаются. Наиболее существенные измене-

ния свойств имеют место при низких концентрациях

феррита (до 30wt.%). Установлено, что при содержании

NiFe1.9Co0.02О4−δ менее 40wt.% диэлектрические поте-

ри в важном для практического применения диапазоне

температур 20−80◦C находятся на достаточно низком

уровне (tg δ ≤ 0.05). Намагниченность насыщения σs

при комнатной температуре увеличивается пропорци-

онально концентрации фазы феррита, соответственно,

от 4A ·m2 · kg−1 при x = 0.1 до 17A ·m2 · kg−1 при

x = 0.4.

Образцы с содержанием ∼ 40wt.% NiFe1.9Co0.02О4−δ

демонстрируют высокие МЭ-характеристики — про-

дольный коэффициент по напряжению составляет

215mV/A на частоте 1 kHz и 130V/A на частоте элек-

тромеханического резонанса, равной 380 kHz.
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