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摘要：采用固相法工艺，以钇铁石榴石（Ｙ３Ｆｅ５Ｏ１２，ＹＩＧ）和钛酸锶钡（Ｂａ０．５Ｓｒ０．５ＴｉＯ３，ＢＳＴ）为原料，制备出了一系列

ＹＩＧ／ＢＳＴ铁磁／铁电复合介质。利用ＸＲＤ和ＳＥＭ对复合介质的物相和微观形貌进行了观察，并对其介电性能、磁性能

进行了详细研究。结果表明：在一定温度下烧结所得的复合介质，铁电相和铁磁相两相独立存在。（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ（狓＝

０．１，０．２，０．３，０．４，０．５）复合介质具有良好的介电性能：室温下，随着频率的升高（１０２～１０６Ｈｚ），各组分复合介质的介

电常数和介电损耗逐步下降；频率为１ＭＨｚ时，随着ＢＳＴ含量的增加，复合介质的介电常数升高，介电损耗先急剧减小

而后趋于稳定；随着温度的升高（０～４００℃），不同频率下各组分复合介质的介电常数、介电损耗逐步增加。复合介质表

现出典型软磁体的磁滞回线形状，随着ＢＳＴ含量的增加，饱和磁化强度（犕ｓ）逐渐降低，磁导率减小。同时，对复合介质

超材料结构的微波性能进行了研究，结果表明超材料结构可实现磁可调。
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　　铁磁体作为一种具有铁磁性的材料，在微波频段

具有低损耗、自旋化、磁各向异性和强磁耦合性等特

性，在施加外磁场的情况下会发生铁磁共振从而实现

磁可调［１３］，因此成为微波频率设备中不可或缺的重要
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材料。钇铁石榴石（Ｙ３Ｆｅ５Ｏ１２，ＹＩＧ）作为一种铁磁材

料，由于其铁磁共振线宽较窄、电阻率较高以及损耗较

低等特性，在微波铁氧体材料及器件、磁性装置中应用

广泛［１，４５］，并被广泛地应用于微波吸收领域，是一种较

合适的吸波材料［６］。为了进一步拓展铁磁材料的使用

范围，科研人员将铁磁材料同其他介质材料相复合来

制备多功能复合介质。功能复合介质是以各种不同性

能的材料组合而成的多相复合介质，具有独特的线性

和非线性复合效应，包括乘积、交叉耦合、系统、诱导和

共振等效应［１］。铁磁／铁电复合介质不仅具有铁电材

料的电可调性和铁磁材料的磁可调性，而且在性能上

产生了协同效应。铁磁／铁电复合材料的综合性能优

于原组成材料，可满足各种不同的需要，于是成为功能

复合介质的研究热点。自从铁电体钛酸钡（ＢａＴｉＯ３）

的铁电性得到了验证和应用之后，具有钙钛矿结构的

犃犅Ｏ３ 型铁电材料便引起了研究人员的极大兴趣
［７］，

一些课题组选取钙钛矿结构的铁电材料如Ｐｂ（Ｚｒ，Ｔｉ）

Ｏ３（ＰＺＴ），Ｂａ０．５Ｓｒ０．５ＴｉＯ３（ＢＳＴ）和铁磁材料如ＹＩＧ进

行复合，并对铁磁／铁电复合介质在高频、低频下的磁

性能、介电性能等进行了系统研究［３，８１０］。

结合近几年铁磁／铁电复合材料的发展情况来看，

科研人员对于复合材料中铁磁相、铁电相的比例对复

合材料各方面性能影响的研究并不多。针对这一现

状，本工作主要介绍了（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ（狓＝０．１，

０．２，０．３，０．４，０．５）铁磁／铁电复合介质的制备方法，对

其进行了物相分析和形貌分析，并探究了不同的

ＹＩＧ，ＢＳＴ复合比例对 ＹＩＧ／ＢＳＴ复合介质的介电性

能、磁性能及微波性能的影响。

１　实验材料与方法

以Ｙ２Ｏ３ 和Ｆｅ２Ｏ３ 为原料，按照摩尔比３∶５进行

称料，将原料放入尼龙球磨罐中，球磨１２ｈ。混合物

经出料、烘干、过细筛混匀后，放入马弗炉，在１０００℃

下进行烧结，保温１２ｈ，最终得到所需的 Ｙ３Ｆｅ５Ｏ１２粉

体。以ＢａＣＯ３，ＳｒＣＯ３ 和ＴｉＯ２ 为原料，按照摩尔比为

１∶１∶２进行称料，球磨１２ｈ。混合物经出料、烘干、过

筛混匀后，放入马弗炉，在１０００℃下进行烧结，保温

４ｈ，最终得到所需的Ｂａ０．５Ｓｒ０．５ＴｉＯ３ 粉体。把ＢＳＴ和

ＹＩＧ粉体按照一定的摩尔比例配成共５个组分的

（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ（狓＝０．１，０．２，０．３，０．４，０．５）混合

物，并放入球磨罐中球磨１２ｈ。混合物经出料、烘干、

过筛后，加入７％（质量分数）的ＰＶＡ进行造粒，使用

压片机将粉体干压成型。最后将样品进行排胶处理，

并在１３００℃下进行埋粉烧结。将烧结好的样品进行

打磨、超声、烘干、被银处理，然后进行介电性能测试。

选取介电性能较好的样品，打磨后进行 ＸＲＤ，ＳＥＭ

和能谱测试，并将样品切块进行磁性能和微波性能

测试。

采用Ｄ８Ａｄｖａｎｃｅ型Ｘ射线衍射仪对样品进行了

物相分析，采用ＭＥＲＬＩＮＣｏｍｐａｃｔ型扫描电子显微镜

对样品进行了表面形貌分析和ＥＤＳ能谱分析。室温

下，在１００Ｈｚ至２ＭＨｚ的频率范围内，采用４９８０Ａ

精密阻抗分析仪测量了复合介质的介电性能；采用

ＴＨ２８２７阻抗分析仪测量了复合介质的介温谱；采用

磁学测量系统（ＭＰＭＳ３）测试了复合介质的磁滞回线

和磁导率；采用Ｎ５２３０Ｃ型矢量网络分析仪测量了超材

料结构微波性能。复合介质超材料结构如图１所示。

复合介质超材料单元尺寸为２ｍｍ×２ｍｍ×１０ｍｍ，将

４根样品以５ｍｍ为一个间隔周期粘贴于淡黄色胶布

上，放置于Ｘ波段（８～１２ＧＨｚ）波导中。电磁波沿狓轴

入射，电磁波的磁场和电场方向分别沿狔轴和狕轴。沿

狕轴方向对复合介质超材料结构施加偏置磁场，使用

犛２１参数表征复合介质超材料结构的微波性能。

图１　（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介质超材料结构测试示意图

Ｆｉｇ．１　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｔｈｅ（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ

ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓｄｉｅｌｅｃｔｒｉｃｍｅｔａｍａｔｅｒｉａｌｓｔｒｕｃｔｕｒｅ

２　结果与分析

２．１　微观结构

图２为不同组分的（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介质在

１３００℃烧结后的Ｘ射线衍射图谱。烧结样品的主晶

相为四方钙钛矿ＢＳＴ相和立方石榴石 ＹＩＧ相，且两

相独立存在，没有生成其他的相，这说明在高温烧结条

件下，没有多余的化学反应发生。此外，随着ＢＳＴ含

量的增加，ＢＳＴ相的衍射峰逐渐增强，ＹＩＧ相的衍射

峰逐渐减弱且主峰向高角度移动。图３为不同ＢＳＴ

含量的（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ陶瓷表面的扫描电镜图。从

图３中可以看出，烧结后的陶瓷晶粒已经生长完全、分

布均匀，图中右上角为样品的粒径分布图，样品的平均

粒径尺寸经计算依次为：０．９２，１．０５，０．８２，０．７６，１．２８

４４
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μｍ。复合介质由颗粒较大的块状晶粒和颗粒较小的

球状晶粒组成，块状晶粒为 ＹＩＧ，球状晶粒为ＢＳＴ。

随着ＢＳＴ含量的增加，球状晶粒分布增加，块状晶粒

分布减少。为进一步证明 ＹＩＧ，ＢＳＴ两相独立存在，

对（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ（狓＝０．５）复合介质进行了能谱分

析。如图４所示，复合介质表面元素分布清晰，可以发

现颗粒较大的块状晶粒由 Ｙ，Ｆｅ元素组成，这证实了

块状晶粒是立方石榴石ＹＩＧ相，颗粒较小的球状晶粒

由Ｂａ，Ｓｒ，Ｔｉ元素组成，可以确定是四方钙钛矿ＢＳＴ

相，这与ＸＲＤ的图谱分析相吻合，且两相分布区域互

补，没有其他杂相分布。

图２　（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介质的ＸＲＤ图谱

Ｆｉｇ．２　ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆ（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

图３　（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介质表面的扫描电镜图

（ａ）狓＝０．１；（ｂ）狓＝０．２；（ｃ）狓＝０．３；（ｄ）狓＝０．４；（ｅ）狓＝０．５

Ｆｉｇ．３　ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆ（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓｕｒｆａｃｅ

（ａ）狓＝０．１；（ｂ）狓＝０．２；（ｃ）狓＝０．３；（ｄ）狓＝０．４；（ｅ）狓＝０．５

图４　（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ（狓＝０．５）复合介质的表面元素面分布图

Ｆｉｇ．４　Ｓｕｒｆａｃｅｅｌｅｍｅｎｔｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆ（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

２．２　介电性能

图５为（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介质的介电性能在

１ＭＨｚ频率下随ＢＳＴ含量的变化图。随着ＢＳＴ含量

的增加，复合介质的介电常数显著提高，由４２增大至

２３５。这是由于ＹＩＧ的介电常数很低，在１ＭＨｚ下约

为８，而ＢＳＴ的介电常数在１ＭＨｚ下约为９００
［１１］，

ＢＳＴ含量的增加提升了ＢＳＴ晶粒间的相互作用和连

续性，促进了ＢＳＴ晶体内电极化的发生
［１２］，从而导致
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复合介质的介电常数逐渐增大。当狓＝０．１时，复合

介质的介电损耗较大，在０．８左右，当狓＝０．２时，介电

损耗骤减至０．１左右。这是由于ＹＩＧ含量减少时，复

合介质中Ｆｅ３＋的含量减少，使得Ｆｅ３＋和Ｆｅ２＋不易发

生跳跃电导，从而使复合介质导电损耗急剧减小［１３１５］。

随着ＢＳＴ含量增加，复合介质的介电损耗趋于稳定，

分布在０．０５～０．２之间，在狓＝０．３时介电损耗值为

０．０７０５５。

图５　（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介质的介电性能随ＢＳＴ含量的变化图

Ｆｉｇ．５　Ｄｉｅｌｅｃｔｒｉｃｐｒｏｐｅｒｔｙｏｆ（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

ｗｉｔｈｔｈｅｃｈａｎｇｅｏｆｍａｓｓｆｒａｃｔｉｏｎｏｆＢＳＴ

图６为（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介质的介电性能随

频率的变化图。如图６所示，各组分复合介质的介电

常数随着频率的增加（１０２～１０
６Ｈｚ）逐渐减小。这是

由于低频时，复合介质中两相的均匀混合增加了空间

电荷的含量，空间电荷聚集在两相的界面上，使得复合

介质介电常数较高［１６１７］。各组分复合介质的介电损耗

随着频率的增加先减小后增大，这是由于复合介质的

介电损耗在低频时主要以直流漏导为主，并且较高的

介电损耗使弛豫峰现象弱化，于是频率增大导致介电

损耗骤降。随着频率逐渐增大，复合介质的介电损耗主

要以弛豫极化损耗为主，介电损耗会小幅度增加［１６］。

图６　（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介质的介电性能随频率的变化图

Ｆｉｇ．６　Ｄｉｅｌｅｃｔｒｉｃｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆ（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ

ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｆｒｅｑｕｅｎｃｙ

　　为直观地了解复合介质的介电性能随温度变化而

改变的情况，对各组分复合介质在不同频率下的介温

谱进行了测量，温度区间从室温到４００℃，以１℃／ｍｉｎ

的升温速率设定好升温程序。图７为（１－狓）ＹＩＧ

狓ＢＳＴ复合介质在不同频率下的介温谱图，从图中可

以看出，各个频率下，各组分复合介质的介电常数随着

温度的升高而增大，频率为１ｋＨｚ、温度为４００℃左右

时复合介质的介电常数会达到一个峰值。值得注意的

是，当狓＝０．１时，在４００℃低频１ｋＨｚ下介电常数高达

６００００左右，表现出巨介电性能。这一现象可以用弛

豫现象来解释，复合介质中存在界面极化现象，随着频

图７　（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介质在不同频率下的介温谱图

（ａ）狓＝０．１；（ｂ）狓＝０．２；（ｃ）狓＝０．３；（ｄ）狓＝０．４；（ｅ）狓＝０．５

Ｆｉｇ．７　Ｄｉｅｌｅｃｔｒｉｃｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｐｅｃｔｒａｏｆ（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｆｒｅｑｕｅｎｃｉｅｓ

（ａ）狓＝０．１；（ｂ）狓＝０．２；（ｃ）狓＝０．３；（ｄ）狓＝０．４；（ｅ）狓＝０．５
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率增大，复合介质会发生 ＭａｘｗｅｌｌＷａｇｎｅｒ弛豫现象，即

在某一频率下介电常数减小，介电损耗出现弛豫

峰［１６，１８］。复合介质的介电损耗在温度较低时，随着温度

的升高无明显变化，当温度升高至３００℃左右时，各组

分复合介质的介电损耗开始明显增大，尤其是低频状态

下介电损耗增大效果显著，这一现象同样可以用弛豫现

象来解释。

２．３　磁性能

图８为复合介质（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ在室温下的磁

滞回线。复合介质表现出典型软磁体的磁滞回线形

状，随着ＢＳＴ含量的增加，饱和磁化强度 犕ｓ 逐渐降

低。这是因为该参数取决于磁性材料的总量，饱和磁

化强度与复合介质中磁性材料的质量成正比，随着

图８　（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介质在室温下的磁滞回线

Ｆｉｇ．８　Ｈｙｓｔｅｒｅｓｉｓｌｏｏｐｏｆ（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

ａｔｒｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

ＢＳＴ含量的增加ＹＩＧ含量的减少，稀释效应在复合陶

瓷的磁性能中起到了主导作用［１６］。

　　图９为复合介质磁导率随ＢＳＴ含量的变化关系

图。铁氧体的磁导率与自旋磁化强度和畴壁移动有

关，而畴壁运动与烧结密度和晶粒尺寸有关。非磁性

材料ＢＳＴ相的存在，可以削弱磁性材料 ＹＩＧ晶粒间

的相互作用和连续性。因此，随着ＢＳＴ含量的增加

ＹＩＧ含量的减少，复合介质的磁导率减小
［１９］。

图９　（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介质的磁导率随ＢＳＴ含量变化曲线图

Ｆｉｇ．９　Ｍａｇｎｅｔｉｃｐｅｒｍｅａｂｉｌｉｔｙｃｕｒｖｅｓｏｆ（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ

ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｗｉｔｈＢＳＴｃｏｎｔｅｎｔｓ

２．４　超材料结构微波性能

本课题组对（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ（狓＝０．２，０．３，０．４，

０．５）复合介质超材料结构在微波波段的磁性能进行了

探究。图１０为复合介质超材料结构透射参数犛２１随频

图１０　（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ超材料结构的透射参数犛２１与频率的变化关系　（ａ）狓＝０．２；（ｂ）狓＝０．３；（ｃ）狓＝０．４；（ｄ）狓＝０．５

Ｆｉｇ．１０　Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｐａｒａｍｅｔｅｒ犛２１ａｎｄｆｒｅｑｕｅｎｃｙｏｆ（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴｍｅｔａｍａｔｅｒｉａｌｓｔｒｕｃｔｕｒｅ

（ａ）狓＝０．２；（ｂ）狓＝０．３；（ｃ）狓＝０．４；（ｄ）狓＝０．５
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率的变化关系图，从图１０（ａ）可以看出，超材料结构在

犎＝０Ａ／ｍ，即没有外加磁场时，于８．６ＧＨｚ处出现了

一个由ＢＳＴ的 Ｍｉｅ谐振引起的透射禁带
［２０］。随着

ＢＳＴ含量的增大，复合介质的介电常数逐渐增大（参

照图５），其超材料结构的 Ｍｉｅ谐振频率逐步向低频移

动。此外，从图１０（ａ）可以看出，随着外加磁场从

３９７８９Ａ／ｍ增加到１１９３６７Ａ／ｍ，透射禁带由８．８ＧＨｚ

增加到９．３ＧＨｚ，表明复合介质具有明显的磁可调性

能。图１０（ｂ）～（ｄ）显示，狓＝０．３，０．４，０．５组分的复

合介质超材料结构表现出相同的磁可调性能。这是由

于在外加磁场的作用下，复合介质中ＹＩＧ发生了铁磁

共振［２１２２］，当铁磁共振频率靠近原有 Ｍｉｅ谐振引起的

透射禁带频率时，透射禁带向高频移动。该复合介质

超材料结构表现出了明显的磁可调特性，在可调微波

器件领域其有较大的应用前景。

３　结论

（１）ＹＩＧ和ＢＳＴ复合后两相独立存在，没有发生

反应生成其他杂相。随着ＢＳＴ含量的增加，ＢＳＴ相衍

射峰的强度逐渐增强，ＹＩＧ相衍射峰的强度逐渐减弱

且主峰向着高角度移动。

（２）ＹＩＧ和ＢＳＴ晶粒在（１－狓）ＹＩＧ狓ＢＳＴ复合介

质中按复合比例分布。

（３）ＹＩＧ／ＢＳＴ复合介质具有良好的介电性能：在

１ＭＨｚ下，随着ＢＳＴ含量的增加，复合介质的介电常

数逐步增大，介电损耗先急剧减小而后趋于稳定；各组

分复合介质的介电常数随着频率的增加（１０２～

１０６Ｈｚ）逐渐减小，介电损耗先减小后增大；随着温度

的升高（０～４００℃）各组分复合介质的介电常数、介电

损耗逐步增加。

（４）复合介质表现出典型的软磁体的磁滞回线形

状，随着ＢＳＴ含量的增加，复合介质的饱和磁化强度

犕ｓ逐渐降低，磁导率减小。

（５）基于该复合介质制备的超材料结构可实现磁

可调，在可调微波器件领域有很大的应用前景。
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