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Аннотация. Исследовано влияние отжига в постоянном магнитном поле на величину магни-
тоэлектрического (МЭ) коэффициента в трехслойных градиентных МЭ композитах LiNbO3/Ni/
метглас. Продемонстрирована методика электрохимического осаждения никеля на бидоменные 
кристаллы ниобата лития. Показано, что оптимальная для формирования максимальной оста-
точной намагниченности слоя Ni температура отжига в постоянном магнитном поле составляет 
350 °С. В образцах, отожженных при данной температуре, был достигнут максимальный сдвиг 
зависимости МЭ коэффициента от напряженности внешнего постоянного магнитного поля 
относительно значения Hdc = 0. Значение квазистатического МЭ коэффициента в отсутствии 
внешнего постоянного магнитного поля составило 1,2 В/(см ∙ Э). Максимальное значение МЭ 
коэффициента было достигнуто на частоте изгибного резонанса структуры 278 Гц и составило 
199,3 В/(см ∙ Э) без приложения внешнего магнитного поля. Полученные в работе значения 
МЭ коэффициента в трехслойных градиентных композитах LiNbO3/Ni/метглас не уступают ана-
логичным значениям для большинства МЭ композитных материалов, опубликованных ранее.

Ключевые слова: магнитоэлектрический эффект, композитные структуры, подмагничивающий 
слой, бидоменный ниобат лития, метглас, никель

Благодарности: Исследование выполнено за счет гранта Российского научного фонда № 22-
19-00808, https://rscf.ru/project/22-19-00808/

Для цитирования: Куц В.В., Турутин А.В., Кислюк А.М., Кубасов И.В., Жуков Р.Н., Темиров А.А., 
Малинкович М.Д., Соболев Н.А., Пархоменко Ю.Н. Магнитоэлектрический эффект в трехслойных 
градиентных композитах LiNbO3/Ni/метглас. Известия высших учебных заведений. Материалы 
электронной техники. 2023; 26(1): 26—35. https://doi.org/10.17073/1609-3577-2023-1-26-35

Известия высших учебных заведений. Материалы электронной техники. 2023. Т. 26, № 1. C. 26—35. 
DOI: 10.17073/1609-3577-2023-1-26-35

МАТЕРИАЛОВЕДЕНИЕ И ТЕХНОЛОГИЯ. 

МАГНИТНЫЕ МАТЕРИАЛЫ

MATERIALS SCIENCE AND TECHNOLOGY. MAGNETIC MATERIALS



 27МАТЕРИАЛОВЕДЕНИЕ И ТЕХНОЛОГИЯ. МАГНИТНЫЕ МАТЕРИАЛЫ

Magnetoelectric effect in trilayered gradient  
composites LiNbO3/Ni/Metglas

V. V. Kuts1, , A. V. Turutin1, A. M. Kislyuk1, I. V. Kubasov1, R. N. Zhukov1,  
A. A. Temirov1, M. D. Malinkovich1, N. A. Sobolev1,2, Yu. N. Parkhomenko1,3

1 National University of Science and Technology MISIS,  
4-1 Leninsky Ave., Moscow 119049, Russian Federation

2 Department of Physics and I3N, University of Aveiro, 3810-193 Aveiro, Portugal

3Federal State Research and Development Institute of Rare Metal Industry (Giredmet JSC),  
2-1 Elektrodnaya Str., Moscow 111524, Russian Federation

 Corresponding author: viktor.kuts.3228@yandex.ru

Abstract. In this work the effect of annealing in a constant magnetic field on the magnetoelectric (ME) 
coefficient in three-layered gradient composites <LiNbO3/Ni/Metglas> is investigated. A technique of 
nickel electrochemical deposition on bidomain lithium niobate crystals was demonstrated. It is shown 
that the optimum temperature for the formation of the maximum remanent magnetization of the Ni 
layer in a constant magnetic field is 350 °C. In the samples annealed at this temperature, the maximum 
shift of the dependence of the ME coefficient on the external constant magnetic field relative to the 
value of 0 Oe was achieved. Quasistatic ME coefficient value was 1.2 V/(cm ∙ Oe) without applying of 
external DC magnetic field. The maximum value of the ME coefficient was reached 199.3 V/(cm ∙ Oe) 
at bending resonance of 278 Hz without external DC magnetic field. Obtained in this work values of 
ME coefficients don’t yield to most of ME composite materials which were published before.
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Введение

Магнитоэлектрический	(МЭ)	эффект	заклю-
чается	 в	 изменении	 поляризации	 материала	 под	
воздействием	внешнего	магнитного	поля	(прямой	
эффект)	или	изменении	намагниченности	матери-
ала	в	присутствии	электрического	поля	(обратный	
эффект)	[1].	Интерес	к	композитным	МЭ	материа-
лам	связан	с	возможностью	изготовления	на	их	ос-
нове	целого	ряда	устройств,	обладающих	уникаль-
ными	свойствами,	таких	как,	например,	микровол-
новые	фазовращатели,	электронно-настраиваемые	
СВЧ-резонаторы	и	линии	задержки,	системы	сбора	

бросовой	тепловой	энергии,	магнитоэлектрическая	
энергонезависимая	 память,	 микромеханические	
магнитоэлектрические	антенны,	магнитоэлектри-
ческие	гираторы	и	сверхчувствительные	сенсоры	
магнитных	полей	[2—6].	

Наибольшее	значение	МЭ	коэффициента	на-
блюдается	в	композитных	структурах,	состоящих	
из	последовательных	слоев	пьезоэлектрических	и	
магнитострикционных	материалов	[7].	МЭ	компо-
зиты,	в	которых	на	пьезоэлектрические	материалы	
различными	способами	(магнетронное	напыление,	
электрохимического	 осаждение,	 приклеивание	 с	
помощью	эпоксидной	смолы)	наносятся	аморфные	
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металлы	 (метглас),	 обладают	 наибольшими	 зна-
чениями	 МЭ	 коэффициента	 [7].	 Для	 достижения	
максимального	МЭ	коэффициента	(рабочей	точки)	
такие	структуры	требуют	приложения	внешнего	
постоянного	подмагничивающего	поля.	Это	связано	
с	тем,	что	пьезомагнитный	коэффициент	(q)	нели-
нейно	зависит	от	магнитного	поля	с	максимумом	
при	 некотором	 оптимальном	 значении.	 Обычно	
внешнее	подмагничивающее	поле	прикладывается	
при	помощи	соленоидов,	катушек	Гельмгольца	или	
постоянных	магнитов,	расположенных	на	опреде-
ленном	расстоянии	от	МЭ	образца.	Необходимость	
подавать	внешнее	магнитное	поле	для	эффектив-
ной	работы	МЭ	композитов	является	существен-
ным	 недостатком	 этих	 материалов	 вследствие	
увеличения	размеров	устройств.	

В	литературе	описано	несколько	способов	по	
достижению	рабочей	точки	в	МЭ	композитах	без	
использования	 внешних	 источников	 магнитного	
поля.	Одним	из	подходов	для	достижения	рабочей	
точки	 является	 создание	 механических	 напря-
жений	 в	 МЭ	 структуре	 [8,	 9].	 Предварительная	
механическая	 деформация	 МЭ	 структуры	 об-
уславливает	 изменение	 магнитострикционного	
коэффициента,	 что	 приводит	 при	 определенной	
конфигурации	 к	 достижению	 максимального	
значения	q	 [9].	Другим	методом	смещения	магни-
тострикционного	коэффициента	в	рабочую	точку	
является	 использование	 дополнительных	 слоев,	
влияющих	на	магнитострикционную	фазу	за	счет	
собственной	 остаточной	 намагниченности.	 В	 ста-
тье	 [10]	 при	 помощи	 локального	 нагрева	 лазером	
магнитострикционного	 слоя	 (метглас)	 был	 создан	
приповерхностный	 слой	 с	 рекристаллизованным	
материалом,	 содержавшим	 фазу	α-Fe.	 Эта	 фаза	
после	помещения	ее	в	постоянное	магнитное	поле	
сохраняет	остаточную	намагниченность,	которая	
способна	воздействовать	на	более	магнитомягкий	
метглас,	 и	 как	 следствие	 порождать	 ненулевой	
МЭ	коэффициент	в	отсутствие	внешнего	магнит-
ного	поля.	В	работе	[11]	продемонстрировано,	что	в	
трехслойной	структуре	метглас/Ni/PZT	ненулевое	
значение	МЭ	коэффициента	без	подачи	внешнего	
магнитного	поля	может	быть	достигнуто	благодаря	
воздействию	 остаточной	 намагниченности	 более	
магнитотвердого	материала	(никель)	на	более	маг-
нитомягкий	материал	(метглас).	Было	достигнуто	
значение	 МЭ	 коэффициента	 в	 1,6	 В/(см ∙ Э).	 В	 ка-
честве	подмагничивающего	слоя	также	возможно	
использовать	 антиферромагнитные	 тонкие	 слои	
Mn70Ir30	[12].

Нами	 ранее	 было	 показано,	 что	 применение	
бидоменных	 кристаллов	 ниобата	 лития	 (LiNbO3,	
LN)	 в	 композитных	 МЭ	 материалах	 в	 качестве	
пьезоэлектрической	фазы	позволяет	значительно	
увеличить	 МЭ	 коэффициент	 [13,	 14].	 Лучшие	 об-
разцы	имеют	рекордную	чувствительность	к	пере-

менному	магнитному	полю	среди	композитных	МЭ	
материалов,	 предел	 детектирования	 магнитных	
полей	в	работе	[15]	составил	92	фТл/Гц1/2	на	часто-
те	изгибного	резонанса	6862	Гц.	Поскольку	шум	от	
внешних	 акустических	 вибраций	 резко	 снижает	
чувствительность	МЭ	структур	к	магнитным	по-
лям,	в	работе	[16]	нами	была	разработана	и	проте-
стирована	камертонная	конструкция	МЭ	сенсора.	
При	использовании	чувствительного	элемента	на	
основе	 МЭ	 композита	 в	 форме	 камертона	 проис-
ходит	эффективное	подавление	фонового	акусти-
ческого	и	теплового	возбуждения.	Было	показано,	
что	такая	конструкция	снижает	влияние	внешнего	
шума	до	7	раз	и	увеличивает	чувствительность	к	
магнитному	полю	по	сравнению	с	единичным	МЭ	
датчиком.

Ниже	 представлены	 результаты	 отработки	
технологии	электрохимического	осаждения	нике-
ля	на	пластины	LN	Y + 128°-среза	и	исследования	
влияния	отжигов	в	магнитном	поле	на	МЭ	коэф-
фициент	в	трехслойных	градиентных	композитах	
LiNbO3/Ni/метглас.	

Образцы и методы исследования

В	качестве	основы	для	МЭ	структур	исполь-
зовали	 кристаллы	 LN  Y + 128°-среза.	 Отработку	
режимов	 отжига	 слоев	 никеля	 проводили	 на	 об-
разцах	с	линейными	размерами	5	×	30	×	0,5	мм3.	По-
сле	того,	как	был	определен	оптимальный	режим	
отжига,	измерения	выполняли	на	более	длинном	
образце	 с	 размерами	 и	 5	×	 50	×	 0,5	 мм3.	 Увели-
чение	 длины	 структуры	 позволяет	 уменьшить	
резонансную	частоту	изгибной	моды	и	повысить	
чувствительность	МЭ	структуры	к	низкочастот-
ным	магнитным	полям,	что	важно	для	последую-
щих	применений	в	биомедицинских	устройствах	
[17].	В	 пластинах	LN	с	помощью	диффузионного	
отжига	[13]	формировали	сегнетоэлектрическую	
бидоменную	 структуру.	 Никель,	 выступавший	
в	 качестве	 подмагничивающего	 слоя,	 наносили	
на	бидоменные	кристаллы	LN	методом	электро-
химического	 осаждения.	 В	 качестве	 электрода	
для	проведения	осаждения	использовали	пленку	
титана	толщиной	~100	нм,	нанесенную	на	одну	из	
сторон	 кристалла	 методом	 магнетронного	 рас-
пыления.	 После	 формирования	 на	 поверхности	
LN	слоя	никеля,	образцы	отжигали	в	постоянном	
магнитном	 поле.	 В	 качестве	 магнитострикцион-
ного	 слоя	 использовали	 метглас	 марки	 2826МВ,	
который	наносили	на	структуры	LN/никель	при	
помощи	эпоксидного	клея	после	их	отжига	в	маг-
нитном	поле.

Электрохимическое осаждение. Схема	установ-
ки	для	электрохимического	осаждения	представ-
лена	на	рис.	1.	Источник	питания	1	стабилизирует	
значение	 тока,	 протекающего	 между	 никелевым	
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Рис. 1. Схема установки для проведения электрохимиче-
ского осаждения никеля

Fig. 1. Schematic of nickel electrochemical deposition plant

анодом	3	и	бидоменным	кристаллом	LN	4,	которые	
находятся	в	растворе	2.	

Процессы	 электрохимического	 осаждения	
проводили	при	температуре	65	°С.	В	качестве	элек-
тролита	 использовали	 водный	 раствор	 сульфата	
никеля	(концентрация	—	300	г/л)	и	борной	кислоты	
(90	г/л).	Ток	в	цепи	ограничивали	значением	в	25	мА.

Скорость	электрохимического	осаждения	за-
висит	от	многих	параметров,	в	том	числе	от	пло-
щади	 осаждаемой	 поверхности,	 поэтому	 она	 от-
личается	для	разных	образцов.	Так,	для	образца	
длиной	50	мм	скорость	осаждения	составила	1	мкм/
мин,	а	для	образцов	длиной	30	мм	—	1,3	мкм/мин.	
Итоговая	толщина	слоя	никеля	составляла	10	мкм.

Отжиг в постоянном магнитном поле. Схема-
тическое	изображение	установки	для	проведения	
отжига	в	постоянном	магнитном	поле	представлено	

на	рис.	2.	Внешний	корпус	1	изготовлен	из	шамот-
ного	 кирпича.	 Электрический	 ток,	 вырабатывае-
мый	 источником	 питания	 7,	 пропускается	 через	
нихромовую	проволоку	нагревательного	элемента	
3,	разогревая	алюминиевый	теплораспределитель	
2.	 Образцы	 5	 расположены	 вдоль	 направления	
силовых	линий	внешнего	однородного	магнитного	
поля	6.	

Для	 определения	 влияния	 температуры	 от-
жига	на	МЭ	свойства	изготовленных	образцов	была	
проведена	серия	отжигов	при	температуре	350,	360,	
380	и	390	°С	с	временем	выдержки	2	мин.	Индукция	
внешнего	магнитного	поля	составляла	330	мТл.

Методика измерений магнитоэлектрического 
эффекта. Принципиальная	схема	измерительной	
установки	 представлена	 на	 рис.	 3.	 С	 генератора	
синхронного	детектора	(локина)	1	на	катушки	Гель-
мгольца	2	подается	переменный	синусоидальный	
сигнал.	Исследуемый	образец	3	деформируется	под	
воздействием	переменного	магнитного	поля,	вслед-
ствие	чего	на	рабочих	гранях	пьезоэлектрического	
кристалла	 LN	 образуется	 разность	 потенциалов,	
которая	регистрируется	синхронным	детектором.	
Процесс	 измерения	 компьютеризирован,	 данные	
сохраняются	в	память	компьютера	4.

При	 квазистатических	 измерениях	 напря-
женность	постоянного	внешнего	магнитного	поля	
изменялась	в	диапазоне	от	–8	до	8	Э,	амплитуда	и	
частота	переменного	магнитного	поля	составляли	
0,1	Э	и	117	Гц	соответственно.

Динамические	 измерения	 проводили	 в	 ча-
стотном	 диапазоне	 от	 10	 Гц	 до	 1	 кГц	 при	 подаче	
переменного	 магнитного	 поля	 амплитудой	 0,1	 Э.	

Рис. 2. Схематическое изображение установки для отжига МЭ структур в постоянном магнитном поле: 
1 —  внешний корпус печи; 2 — алюминиевый теплораспределитель; 3 — нагревательный элемент; 4 — терморезистор 
PT1000; 5 — образцы; 6 — внешнее однородное магнитное поле; 7 — источник питания; 8 — мультиметр

Fig. 2. Schematic of installation for annealing of ME structures in permanent magnetic field: (1) external furnace enclosure;  
(2) aluminum heat distributor; (3) heating element; (4) PT1000 thermistor; (5) specimens; (6) external uniform magnetic field; 
(7) power source; (8) multimeter



30	 Известия	вузов.	Материалы	электронной	техники.	2023.	Т.	26,	№	1					ISSN	1609-3577

Рис. 4. Результаты квазистатических измерений МЭ коэффициента градиентных структур LiNbO3/Ni/метглас, отожженных 
при различных температурах в постоянном магнитном поле

Fig. 4. Results of quasi-static ME coefficient measurements forLiNbO3/Ni/Metglas structures annealed at different temperatures  
in a permanent magnetic field

Каждый	 образец	 исследовали	 при	 подаче	 опти-
мального	постоянного	магнитного	поля	и	без	подачи	
постоянного	магнитного	поля.

Результаты и их обсуждение

Результаты	измерений	квазистатического	МЭ	
коэффициента	α	образцов	размером	5	×	30	×	0,5	мм3,	
отожженных	 в	 магнитном	 поле	 при	 различных	
температурах,	 представлены	 на	 рис.	 4.	 Значения	
МЭ	 коэффициентов	 без	 подачи	 постоянного	 по-
ля	 варьируются	 у	 различных	 образцов	 от	 0,1	 до		
0,2	В/(см ∙ Э).	Наблюдается	последовательное	сме-
щение	кривой	зависимости	МЭ	коэффициента	от	
магнитного	поля	в	сторону	значения	Hdc	=	0		при	
увеличении	 температуры	 отжига	 образцов.	 Так,	
наибольшее	значение	смещения	графика	относи-
тельно	начала	координат	составляет	2,8	Э	и	соот-

Рис. 3. Принципиальная схема установки для измерения МЭ 
коэффициента 

Fig. 3. Schematic diagram of ME coefficient measuring setup

ветствует	 образцу,	 который	был	 отожжен	 в	 маг-
нитном	поле	при	температуре	350	°С.	Наименьшее	
смещение	графика	составляло	1	Э	и	было	получено	
для	образца,	который	был	отожжен	в	магнитном	
поле	при	температуре	390	°С.	В	дальнейшем	при	
изготовлении	 МЭ	 образца	 длиной	 50	 мм	 для	 до-
стижения	 максимального	 ненулевого	 МЭ	 коэф-
фициента	 без	 подачи	 внешнего	 магнитного	 поля	
использовали	отжиг	при	температуре	350	°С.

После	определения	оптимальных	параметров	
отжига	были	проведены	измерения	квазистатиче-
ского	и	динамического	МЭ	коэффициента	струк-
туры	 длиной	 50	 мм	 с	 подмагничивающим	 слоем	
никеля	до	и	после	отжига.	Образец	был	отожжен	во	
внешнем	магнитном	поле	при	температуре	350	°С.	
Результаты	измерений	представлены	на	рис.	5.

Результаты	 измерения	 зависимости	 МЭ	 ко-
эффициента	от	напряженности	постоянного	маг-
нитного	 поля	 представлены	 на	 рис.	 5,	 а.	 После	
проведения	отжига	график	зависимости	МЭ	коэф-
фициента	сместился	на	0,3	Э	вправо,	что	привело	к	
появлению	ненулевого	МЭ	эффекта	в	отсутствие	
внешнего	постоянного	магнитного	поля.	МЭ	коэф-
фициент	при	Hdc	=	0	составил	1,2	В/(см ∙ Э).	Также	
после	отжига	наблюдается	увеличение	максималь-
ного	значения	МЭ	коэффициента	при	оптимальном	
поле	с	напряженностью	около	2	Э	до	значения	при-
мерно	5,8	В/(см ∙ Э).

На	рис.	5,	б	представлены	результаты	измере-
ния	зависимости	МЭ	коэффициента	от	частоты	пе-
ременного	магнитного	поля.	Измерения	были	про-
ведены	 при	 оптимальном	 постоянном	 магнитном	
поле	2	Э	и	без	приложения	внешнего	магнитного	
поля.	Максимальное	значение	МЭ	коэффициента	
достигнуто	на	частоте	изгибного	резонанса	струк-
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Рис. 5. Зависимости квазистатического МЭ коэффициента 
от напряженности постоянного магнитного поля для 
трехслойной градиентной МЭ структуры LiNbO3/Ni/
метглас до и после отжига в магнитном поле (а) и дина-
мического МЭ коэффициента от частоты переменного 
магнитного поля без приложения внешнего магнитного 
поля и при приложении оптимального магнитного поля 
с напряженностью 2 Э (б)

Fig. 5. (a) Quasi-static ME coefficient as a function of DC 
magnetic field magnitude for three-layered gradient 
LiNbO3/Ni/Metglas ME structure after and before 
annealing in a magnetic field and (б) dynamic ME 
coefficient as a function of DC magnetic field frequency 
without application of an external magnetic field and with 
application of the optimum magnetic field of 2 Oe

a

б

туры	278	Гц.	Без	приложения	внешнего	магнитного	
поля	МЭ	коэффициент	составил	199.3	В/(см ∙ Э),	а	
при	оптимальном	магнитном	поле	1024	В/(см ∙ Э).

В	 табл.	 1	 приведены	 результаты	 сравнения	
полученных	 в	 настоящей	 работе	 и	 известных	 из	
литературы	значений	квазистатического	и	дина-
мического	 (на	частоте	 резонанса)	 МЭ	 коэффици-
ента	 без	 приложения	 внешнего	 магнитного	 поля	
для	 различных	 конфигураций	 МЭ	 композитных	
структур.

Полученные	 в	 данной	 работе	 значения	 МЭ	
коэффициента	α	 в	 трехслойных	 градиентных	
композитах	LiNbO3/Ni/метглас	не	уступают	боль-
шинству	МЭ	композитных	материалов.	Лишь	для	
структур	на	основе	свинецсодержащих	пьезоэлек-
трических	 керамик	 (PZT)	 наблюдается	 больший	
МЭ	коэффициент.	Представленные	нами	трехслой-
ные	 градиентные	 композиты	 LiNbO3/Ni/метглас	
требуют	оптимизации	соотношения	толщин	Ni	и	
метгласа	 для	 увеличения	 МЭ	 коэффициента	 без	
приложения	внешнего	магнитного	поля.

МАТЕРИАЛОВЕДЕНИЕ И ТЕХНОЛОГИЯ. МАГНИТНЫЕ МАТЕРИАЛЫ

Заключение

Представлена	технология	осаждения	никеля	
на	бидоменные	кристаллы	LN	Y + 128°-срез.	По-
казано	влияние	отжигов	электрохимически	осаж-
денных	 слоев	 никеля	 в	 постоянном	 магнитном	
поле	на	МЭ	коэффициент	структур.	Оптимальная	
температура	отжига	составила	350	°С.	При	данной	
температуре	был	достигнут	максимальный	сдвиг	
зависимости	 МЭ	 коэффициента	 относительно		
Hdc	=	0.	После	определения	оптимальных	параме-
тров	 отжига	 были	 проведены	 измерения	 квази-
статического	и	динамического	МЭ	коэффициента	
структуры	 длиной	 50	 мм	 с	 подмагничивающим	
слоем	никеля	до	и	после	отжига.	МЭ	коэффициент	
при	Hdc	=	0	составил	1,2	В/(см ∙ Э)	при	смещении	
кривой	зависимости	МЭ	коэффициента	по	полю	на	
0,3	Э.	Максимальное	значение	МЭ	коэффициента	
достигнуто	на	частоте	изгибного	резонанса	струк-
туры	278	Гц.	Без	приложения	внешнего	магнитно-
го	поля	МЭ	коэффициент	составил	199,3	В/(см ∙ Э).	
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Достигнутые	результаты	конкурентоспособны	по	
сравнению	с	ранее	опубликованными	структура-
ми.	 Дальнейшее	 увеличение	 МЭ	 коэффициента	
без	приложения	внешнего	магнитного	поля	воз-
можно	за	счет	выбора	оптимального	соотношения	

толщин	никеля	и	метгласа,	исключения	клеевого	
слоя	между	никелем	и	метгласом	и	изменения	со-
става	 подмагничивающего	 слоя	 (использование	
материалов	 с	 большей	 остаточной	 намагничен-
ностью).
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