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ВСТУП
Протягом останніх років помітно зросла увага
до магнітовпорядкованих матеріалів, що по-
в’язано з широким їх застосуванням в сучас-
ній техніці [1]. Потреби сучасної науки стиму-
люють пошук нових властивостей вказаних
матеріалів, а також створення та дослідження
матеріалів, використання яких дозволить по-
кращити деякі характеристики приладів та
розширити їх функціональні можливості. Іс-
нування в речовинах магнітної і електричної
підсистем та взаємодія між ними вносять ряд
особливостей у властивості матеріалу, в реак-
цію системи на електричне та магнітне поля,
зокрема, появу магнітоелектричного (МЕ)
ефекту. Магнітоелектричний (МЕ) ефект,
вперше передбачений в [2] і експерименталь-
но виявлений в [3, 4] полягає у виникненні
поляризації під дією магнітного поля, або нав-
паки, виникненні намагніченості під дією
електричного поля. На сьогоднішній день вже

відомо багато як однофазних так і багатофазних
МЕ матеріалів [5 – 7] та, незважаючи на це,
продовжується пошук нових. Останнім часом
велика увага приділяється ферит-п’єзоелект-
ричним МЕ матеріалам [8 – 12], оскільки на-
явність МЕ ефекту в таких речовинах зумовле-
на механічною взаємодією феритової та п’єзо-
електричної компонент. При намагнічуванні
МЕ структури зовнішнім полем деформація
феритової компоненти, зумовлена магніто-
стрикцією, призводить до деформації меха-
нічно зв’язаної п’єзоелектричної компоненти,
що викликає зміну поляризації п’єзоелектрика
та появу електричних зарядів на границях роз-
ділу вказаних компонент, і, як наслідок, виник-
нення напруги на поверхнях структури. Таким
чином, задача отримання та дослідження МЕ
речовин є досить актуальною, зважаючи на
те, що показана широка перспектива практич-
ного застосування МЕ матеріалів, зокрема, для
створення нового типу пам’яті.
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Приведено результати дослідження діелектричних та провідних властивостей ферит-п’єзо-
електричних композитів складу (1 – x)MgFe2O4 – xBaTiO3 в інтервалі температур 293 – 723 К
в частотному діапазоні 10–2 – 106 Гц. За даними імпеданс-спектрів виявлений при  Т > 523 К
домінуючий вклад електропровідності на постійному струмі. Показано, що енергія активації
електропровідності σdc при зростанні температури близько 400 К значно збільшується для всіх
композитів.
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Приведены результаты исследования диэлектрических и проводящих свойств феррит-пьезо-
электрических композитов состава (1 – x)MgFe2O4 – xBaTiO3 в интервале температур 293 –
723 К в частотном диапазоне 10–2 – 106 Гц. По данным импеданс-спектров обнаружено при
Т > 523 К доминирующий вклад электропроводности на постоянном токе. Показано, что энергия
активации электропроводности σdc при возрастании температуры около 400 К значительно
увеличивается для всех композитов.
Ключевые слова: феррит-пьезоэлектрический композит, электропроводность, энергия
активации.

The results of study dielectric properties of ferrite-piezoelectric composites of (1 – x)MgFe2O4 –
xBaTiO3 are given in the temperature range 293 – 723 K in the frequency range 10–2 – 106 Hz. Ac-
cording to the impedance spectra the dominant contribution of electrical conductivity on direct cur-
rent is detected at  T > 523 К. It is shown that the activation energy of conductivity σdc increases
significantly with increasing temperature about 400 K for all composites.
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На даний час створено та досліджено бага-
то ферит-п’єзоелектричних композитів на
основі сегнетоелектрика BaTiO3 та кобальто-
вого чи нікелевого феритів, легованих іонами
цинку, міді, марганцю та ін. [13 – 15]. В пред-
ставленій роботі приводяться результати дос-
ліджень електричних властивостей магніто-
електричних композитів системи (1 – x)Mg
Fe2O4 – xBaTiO3, феромагнітним матеріалом
яких служить магнітом’який ферит MgFe2O4,
що володіє високим значенням питомого опо-
ру [16].

ЕКСПЕРИМЕНТАЛЬНА ЧАСТИНА
Відомо, що більшим значенням МЕ ефекту во-
лодіють неоднорідні композитні системи, то-
му феритова складова композитів була синте-
зована за допомогою методу золь-гель з учас-
тю автогоріння [17 – 18], який  дозволяє отри-
мувати частинки нанометрового розміру. В
якості сегнетоелектричної фази використано
мікрочастинки титанату барію, який було от-
римано, використовучи  керамічну техноло-
гію. Таким чином, була досягнута неоднорід-
ність в даних композитах за рахунок різниці у
розмірі частинок кожного компоненту. МЕ
композити системи (1 – x)MgFe2O4 – xBaTiO3,
де x = 0.0, 12.5, 25.0, 37.5, 50.0, 62.5 об’ємних
% були створені шляхом пресування у брике-
ти механічної суміші порошків феромагнітного
та сегнетоелектричного матеріалів з додаван-
ням 10% ПВС. Отримані зразки діаметром
1,7 см та висотою близько 0,1 см піддавалися
спіканню при температурі 1280 °С протягом
7 годин в атмосфері повітря з повільним охо-
лодженням. На поверхню спечених зразків
осаджувався тонкий шар срібла, який впікався
при температурі 700 °С протягом 1 години.
Фазовий склад контролювався за допомо-

гою рентгеноструктурного аналізу, який про-
водився на дифрактометрі ДРОН-3 з викорис-
танням CuKα-випромінювання. Проведений
аналіз підтвердив існування в синтезованих
композитах магнітної і сегнетоелектричної фаз
зі структурою шпінелі та перовскиту відповід-
но. Діелектричні та провідні характеристики
досліджуваних композитів визначались за па-
раметрами комплексного імпедансу, вимірю-
вання якого проводилось з використанням
спектрометра Autolab PGSTAT 12/FRA-2 в

діапазоні частот 10–2 – 106 Гц в інтервалі тем-
ператур 293 – 723 К з кроком 50 К.

РЕЗУЛЬТАТИ  ДОСЛІДЖЕНЬ  ТА  ЇХ
ОБГОВОРЕННЯ
На рис. 1 представлені імпедансні спектри
композиту складу 75MgFe2O4 – 25BaTiO3  в ко-
ординатах Нейквіста при температурах 293 –
473 К. На діаграмі z″(z′) чітко виділяються дві
області, що мають форму дуги. Перша область
відповідає за вклад в діелектричний відгук
об’єму зерен композиту. Наявність другої об-
ласті, що розташована правіше попередньої
області, може бути пов’язана з вкладом в діе-
лектричний відгук границь зерен чи інших
електричних бар’єрів [19] в даних зразках. Зі
збільшенням температури друга область на ді-
аграмі Найквіста звужується і при температурі
423 К зовсім зникає. Подібний характер залеж-
ності  z″(z′) спостерігається для всіх досліджу-
ваних композитів системи (1 – x)MgFe2O4 –
xBaTiO3. Аналіз діаграм z″(z′) показав, що
значення опору зразків значно зменшується з
підвищенням температури.

На рис. 2 зображена частотна залежність
тангенса втрат для композиту з 25% об’ємним
вмістом сегнетоелектрика. З даного рисунка
видно, що для вказаних температур спосте-
рігається загальна тенденція зменшення вели-
чини діелектричних втрат зі збільшенням час-
тоти. Характерне зростання tgδ при зниженні
частоти є ознакою появи dc – електропровід-
ності. Для підтвердження вказаного ефекту на

Рис. 1. Температурні залежності годографів іпедансу
композиту при  х = 25%.

В.С. БУШКОВА,  О.В. КОПАЄВ



362

рис. 3 представлена частотна залежність дій-
сної частини питомої провідності в логариф-
мічних координатах. Для низьких температур
при частотах f  > 10 Гц спостерігається відхи-
лення від лінійності частотної залежності
дійсної частини електропровідності, а при
високих температурах криві σ′(f) виходять на
плато.

Це свідчить про те, що в досліджуваних
композитах має місце електропровідність на
постійному струмі, вклад якої в діелектричний
відгук зростає з температурою і стає доміну-
ючим при Т > 523 К. Потрібно відмітити, що
подібний характер залежності σ′(f) має місце
для всіх складів системи (1 – x)MgFe2O4 –
xBaTiO3. Частотна залежність дійсної складо-
вої питомої електропровідності описується за
допомогою співвідношення:

σ′ = σdc + Aωn,                   (1)
де А і n – параметри, що залежать від  темпе-
ратури та складу композитів. Коефіцієнт про-
порційності А визначається формулою:

2 2

6 B

nqA
k
δ υ= ,                       (2)

де υ – частота коливань іонів у вузлах крис-
талічної решітки, n, q і δ – відповідно концент-
рація, заряд і довжина вільного пробігу носіїв,
kB – стала Больцмана. Другий доданок у виразі
(1) відповідає за поляризаційну складову пи-
томої електропровідності. Величини σdc для
всіх композитів при різних температурах оці-
нені з використанням діаграм σ″(σ′) шляхом
екстраполяції співвідношень між σ″ і σ′, які в
області низьких частот мають вигляд відрізків
прямих, до перетину з віссю абсцис (рис. 4).

Залежність отриманої електропровідності
σdc при кімнатній температурі від складу ком-
позитів показана на рис. 5, з якого видно, що
при х = 12.5% дана величина набуває мак-
симального значення, після чого починає мо-
нотонно спадати. Така ж поведінка спостері-
гається для залежності ущільнення зразків при
збільшенні концентрації сегнетоелектрика у
складі композитів. Даний ефект пояснюється
наступним чином: атоми барію при високій
температурі спікання можуть утворювати з
феритом рідку фазу [20], яка збільшує щільність
матеріалів, очевидно при х = 12.5% утворю-
ється максимальна кількість такої фази. Таким
чином, зміна величини провідності корелює
з лінійним ущільненням досліджуваних зраз-
ків.

Рис. 2. Тангенс кута діелектричних втрат як функція
частоти за різних температур.

Рис. 3. Частотна залежність дійсної частини питомої
провідності для складу при х = 25%.

Рис.  4. Діаграми σ″(σ′) при різних температурах.
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Аналіз отриманих даних dc – електропро-
відності показав, що температурну залежність
σdc  для всіх композитів можна описати за до-
помогою виразу:

0 exp dc
dc dc

B

E
k T

 ∆σ = σ − 
 

,             (3)

де σdc0 – передекспоненційний множник, який
не залежить від температури, ∆Edc – енергія
активації носіїв заряду постійного струму, kB
– стала Больцмана.
На рис. 6 представлено залежності  lnsdc від

оберненої температури для складів х = 12.5%,
37.5% та 62.5%. Видно, що прямі лінії, які опи-
сують вказану залежність, мають різний нахил
в області низьких та високих температур. Крім
цього, явно виражений злам цієї залежності
в області температур близько 400 К  прита-
манний всім композитам. Враховуючи фор-
мулу (3) та залежність lnσdc(Т−1) встановлені в
даних температурних областях енергії акти-

вації ∆Edc носіїв заряду постійного струму, які
представлені в табл. 1.

Відомо, що електропровідність феритових
матеріалів з  напівпровідниковими властивос-
тями може визначається двома механізмами
провідності: активаційним і стрибковим [21].
Активаційний механізм провідності має місце
при низькій концентрації локалізованих станів
носіїв заряду поблизу рівня Фермі. В такому
випадку електропровідність визначається
дрейфом електронів в напрямку електричного
поля. Стрибковий механізм електропровід-
ності по локалізованих станах навколо рівня
Фермі реалізується при достатньо високій гус-
тині локалізованих станів поблизу  цього рів-
ня. Як правило, стрибковий механізм електро-
провідності домінує при низьких температу-
рах, а активаційний – при високих. Оскільки
в низькотемпературній області для всіх ком-
позитів енергія активації електропровідності
постійного струму ∆E′dc набагато менша в по-
рівнянні з її значенням у високотемпературній
області, то можна припустити, що при темпе-
ратурі близько 400 К має місце зміна механізму
провідності. З іншого боку в роботах [22 – 24]
була зафіксована зміна величини ∆Edc при
температурах, близьких до температури фазо-
вого переходу, пов’язаного з характером ди-
польного впорядкування. В титанаті барію
при температурі близько 400 К відбувається
перехід з тетрагональної у кубічну структуру,
що супроводжується фазовим переходом сег-
нетоелектрик – параелектрик, з яким може
бути пов’язане різке збільшення енергії акти-
вації при підвищенні температури.

ВИСНОВКИ
Таким чином, на основі аналізу імпедансних
спектрів, досліджено електричні характерис-
тики композитів системи (1 – x)MgFe2O4 –

Рис. 5. Залежність провідності σdc та  ущільнення від
складу композитів.

Рис. 6. Залежність питомої провідності постійного
струму від оберненої температури.

Таблиця 1
Значення енергії активації носіїв для твердих

розчинів (1 – x)MgFe2O4 – xBaTiO3

х, %

0.0 0.44 0.24
12.5 0.43 0.24
25.0 0.46 0.23
37.5 0.49 0.21
50.0 0.54 0.19

62.5 0.60 0.15

∆E′dc, еВ∆Edc, еВ
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xBaTiO3 при різних температурах, які дозво-
лили виявити закономірності їх зміни в залеж-
ності від частоти, температури і складу. Харак-
терний вигляд частотних залежностей tgd і sў
свідчить про існування в досліджуваних зраз-
ках електропровідності постійного струму,
вклад якої в діелектричний відгук при
Т > 523 К значно зростає з температурою. З
діаграм σ″(σ′) оцінена величина σdc як функція
від температури, поведінка якої добре опи-
сується експоненціальним законом, тобто dc –
електропровідність закономірно зростає зі
збільшенням температури. При Т > 400 К
енергія активації носіїв заряду значно більша
за ∆E′dc в низькотемпературній області. При-
ріст енергії активації при температурі близько
400 К співпадає з фазовим переходом в ти-
танаті барію та може свідчити про існування
в даних зразках двох механізмів провідності.
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