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ÍÅÎÄÍÎ�ÎÄÍÎÑÒÜ ÔÅ��ÎÌÀ�ÍÈÒÍÎ�Î ÑÎÑÒÎßÍÈßÏÅ�ÎÂÑÊÈÒÎÂ (La1�xSrx)1�ÆMnO3 ÏÎ ÄÀÍÍÛÌ ßÌ�ÍÀ ßÄ�ÀÕ 139La È 55MnÌ. Ì. Ñàâîñòà , Â. Ä. Äîðîøåâ *, Â. È. Êàìåíåâ �,Â. À. Áîðîäèí �, Ò. Í. Òàðàñåíêî �, À. Ñ. Ìàçóð �Äîíåöêèé �èçèêî-òåõíè÷åñêèé èíñòèòóò èì. À. À. �àëêèíà Íàöèîíàëüíîé àêàäåìèè íàóê Óêðàèíû83114, Äîíåöê, ÓêðàèíàÌ. Ìàðèøêî **Institute of Physis, Aademy of Sienes of the Czeh Republi18221 Praha 8, Czeh RepubliÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 28 äåêàáðÿ 2002 ã.Ïðåäñòàâëåíû ðåçóëüòàòû èññëåäîâàíèÿ ñïåêòðîâ ÿäåðíîãî ìàãíèòíîãî ðåçîíàíñà è ÿäåðíîé ìàãíèòíîéðåëàêñàöèè ÿäåð 139La è 55Mn â äèàïàçîíå òåìïåðàòóð 21�220 Ê, äîïîëíåííûå äàííûìè èçìåðåíèé ìàã-íèòíûõ è òðàíñïîðòíûõ ñâîéñòâ, â �åððîìàãíèòíûõ ìàíãàíèòàõ (La1�xSrx)1�ÆMnO3 (x = 0, 0:075, 0:125,Æ � 0:03�0:05). Îáíàðóæåíî, ÷òî ïåðåõîä îò �åððîìàãíèòíîãî ñîñòîÿíèÿ ñ ïðîâîäèìîñòüþ ïîëóïðîâîä-íèêîâîãî òèïà ê �åððîìàãíèòíîìó ñîñòîÿíèþ ñ ïðîâîäèìîñòüþ ìåòàëëè÷åñêîãî òèïà ïðè óâåëè÷åíèèñòåïåíè äîïèðîâàíèÿ x ñâÿçàí ñ ïåðåðàñïðåäåëåíèåì îáúåìîâ äâóõ �àç (äâóõ òèïîâ îáëàñòåé), ðàçëè-÷àþùèõñÿ ñòåïåíÿìè ñâîáîäû ýëåêòðîííûõ äûðîê íà óçëàõ ìàðãàíöà. Êðîìå òîãî, �àçîâûé ïåðåõîä�åððîìàãíåòèê�ïàðàìàãíåòèê îñóùåñòâëÿåòñÿ ïóòåì ïëàâíîãî ïåðåðàñïðåäåëåíèÿ îáúåìîâ �åððîìàã-íèòíûõ è ïàðàìàãíèòíûõ (ëèáî àíòè�åððîìàãíèòíûõ) îáëàñòåé â øèðîêîì èíòåðâàëå òåìïåðàòóð. Ôåð-ðîìàãíèòíàÿ ïðîâîäÿùàÿ �àçà îáóñëîâëåíà ìåõàíèçìîì ¾äâîéíîãî îáìåíà¿, òîãäà êàê â îòíîñèòåëüíîíåïðîâîäÿùèõ îáëàñòÿõ äâîéíîé îáìåí ñóùåñòâåííî îñëàáëåí è ðåàëèçóåòñÿ ïóòåì îòíîñèòåëüíî ìåä-ëåííîãî òåðìè÷åñêè àêòèâèðîâàííîãî äâèæåíèÿ ÿí-òåëëåðîâñêèõ ïîëÿðîíîâ. Äèíàìèêà ÿäåðíûõ ñïèíîâóêàçûâàåò íà âíóòðåííþþ íåîäíîðîäíîñòü êàæäîé èç ýòèõ �àç.PACS: 76.60.-k, 75.30.Kz, 75.50.Pp1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÔåððîìàãíèòíûå ìàíãàíèòû La1�xAxMnO3(A = Ca, Sr, Ba, Pb) ñ ïåðîâñêèòîïîäîáíîé ñòðóê�òóðîé â ïîñëåäíèå ãîäû ÿâëÿþòñÿ îáúåêòàìèìíîãî÷èñëåííûõ èññëåäîâàíèé áëàãîäàðÿ òàê íà�çûâàåìîìó êîëîññàëüíîìó ìàãíèòîðåçèñòèâíîìóý��åêòó âáëèçè òåìïåðàòóðû ìàãíèòíîãî óïî�ðÿäî÷åíèÿ ñïèíîâ ìàðãàíöà [1�3℄. Îñíîâîé äëÿïîíèìàíèÿ òåñíîé ñâÿçè ìåæäó ìàãíèòíûìè èýëåêòðè÷åñêèìè ñâîéñòâàìè ýòèõ ñîåäèíåíèé ÿâëÿ�åòñÿ ìîäåëü äâîéíîãî îáìåíà [4℄, â ðàìêàõ êîòîðîéèíäóöèðîâàííûå äîïèðîâàíèåì ýëåêòðîííûå äûðêè*E-mail: savosta�kineti.a.donetsk.ua**M. Mary�sko

èìåþò òåíäåíöèþ ëåãêî ïðûãàòü ìåæäó ñîñåäíèìèóçëàìè ìàðãàíöà, åñëè îáà óçëà èìåþò ïàðàëëåëü�íûå îðèåíòàöèè. Âñëåäñòâèå ýòîãî �åððîìàãíèòíîåóïîðÿäî÷åíèå, íàïðèìåð, â ¾îïòèìàëüíî¿ äîïèðî�âàííûõ ñîñòàâàõ (x � 0:3) ñîïðîâîæäàåòñÿ ðåçêèìóìåíüøåíèåì ýëåêòðè÷åñêîãî ñîïðîòèâëåíèÿ íåïî�ñðåäñòâåííî íèæå òåìïåðàòóðû Êþðè TC [5; 6℄.Îäíàêî, êàê ïîêàçàëè äàëüíåéøèå èññëåäîâàíèÿ, âîìíîãèõ ñëó÷àÿõ ïåðåõîä ê ïðîâîäèìîñòè ìåòàëëè÷å�ñêîãî òèïà ïðîèñõîäèò çíà÷èòåëüíî íèæå TC [7�9℄.Áîëåå òîãî, ïðè ìàëîé êîíöåíòðàöèè äûðîê, áîëü�øîì áåñïîðÿäêå èëè èñêàæåíèÿõ ðåøåòêè, à òàêæåïðè çàìåùåíèÿõ â óçëàõ ìàðãàíöà âîçìîæíà ðåàëè�çàöèÿ �åððîìàãíèòíîãî ñîñòîÿíèÿ áåç óìåíüøåíèÿñîïðîòèâëåíèÿ. Òàêîå ñîñòîÿíèå îáëàäàåò ïðîâî�633



Ì. Ì. Ñàâîñòà , Â. Ä. Äîðîøåâ, Â. È. Êàìåíåâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 124, âûï. 3 (9), 2003äèìîñòüþ ïîëóïðîâîäíèêîâîãî òèïà (ferromagnetiinsulating (FMI) state) âïëîòü äî ñàìûõ íèçêèõòåìïåðàòóð [7; 10; 11℄. Ïðèðîäà òàêèõ ñîñòîÿíèé, íåóêëàäûâàþùèõñÿ â ðàìêè áàçîâîé êîíöåïöèè äâîé�íîãî îáìåíà, îñòàåòñÿ íåÿñíîé. Ïîýòîìó â ïîñëåäíååâðåìÿ àêòèâíî äèñêóòèðóþòñÿ äðóãèå ìîäåëè,òàêèå êàê �àçîâàÿ ñåïàðàöèÿ íà �åððîìàãíèòíûåìåòàëëè÷åñêèå (ferromagneti metalli, FMM) èèçîëèðóþùèå çàðÿäîâî-óïîðÿäî÷åííûå êëàñòåðû,�åððîìàãíèòíûé ñâåðõîáìåí, çàðÿäîâîå è/èëèîðáèòàëüíîå óïîðÿäî÷åíèå, êëàñòåðíîå ñïèíîâîåñòåêëî, ëèáî íåîäíîðîäíîå îñíîâíîå ñîñòîÿíèå (ñì.,íàïðèìåð, [3; 12�15℄).ßäåðíûé ìàãíèòíûé ðåçîíàíñ (ßÌ�) áëàãîäàðÿñâîåé ëîêàëüíîé ïðèðîäå ïîçâîëÿåò ïîëó÷èòü öåí�íóþ èí�îðìàöèþ îá îñîáåííîñòÿõ ìàãíèòíîãî ñî�ñòîÿíèÿ òàêèõ ñèñòåì. ßÌ� ÿäåð 139La â ðàçëè÷�íûõ FMI-ìàíãàíèòàõ LaMnO3+Æ è La1�yCayMnO3+Æáûë èññëåäîâàí â [16℄. Âî âñåõ èçó÷åííûõ îáðàç�öàõ íàáëþäàëîñü ñóùåñòâåííîå óìåíüøåíèå èíòåí�ñèâíîñòè ëèáî ïîëíîå èñ÷åçíîâåíèå ñèãíàëà ßÌ�â íåêîòîðîì èíòåðâàëå òåìïåðàòóð, ÷òî àâòîðû ðà�áîòû [16℄ ñâÿçûâàþò ñ ìåäëåííîé äè��óçèåé ðåøå�òî÷íûõ âîçáóæäåíèé. Â êà÷åñòâå èñòî÷íèêà òàêèõâîçáóæäåíèé ïðåäëîæåíû ìàëûå ÿí-òåëëåðîâñêèåïîëÿðîíû. Àíàëîãè÷íûå ðåçóëüòàòû ïîëó÷åíû äëÿßÌ� ÿäåð 139La â La1�xCaxMnO3 â ðàáîòå [17℄,â êîòîðîé ý��åêò óìåíüøåíèÿ èíòåíñèâíîñòè ñèã�íàëà ßÌ� îáúÿñíåí êâàçèñòàòè÷åñêèì õàðàêòåðîìèñêàæåíèé îêòàýäðîâ ìàðãàíöà â FMI-�àçå. ßÌ�ÿäåð 55Mn â ñîîòâåòñòâóþùèõ ñèñòåìàõ áûë èññëåäî�âàí â [18�21℄. Îäíàêî äèíàìèêà ÿäåðíûõ ñïèíîâ, êî�òîðàÿ ñîäåðæèò âàæíóþ èí�îðìàöèþ îá îñîáåííî�ñòÿõ ñòðóêòóðû �åððîìàãíèòíîãî ñîñòîÿíèÿ òàêèõñèñòåì, íå áûëà èçó÷åíà.Â äàííîé ðàáîòå ïðåäñòàâëåíû ðåçóëüòàòû äå�òàëüíîãî èññëåäîâàíèÿ ñïåêòðîâ ßÌ� è ÿäåðíîéìàãíèòíîé ðåëàêñàöèè ÿäåð 139La è 55Mn, äîïîëíåí�íûå äàííûìè èçìåðåíèé ìàãíèòíûõ è òðàíñïîðòíûõñâîéñòâ, â ñèñòåìå (La1�xSrx)1�ÆMnO3 ñ îòíîñèòåëü�íî íèçêîé êîíöåíòðàöèåé èîíîâ Mn4+ (x = 0, 0.075,0.125). Ïðè ýòîì ïðåñëåäîâàëàñü öåëü èçó÷èòü ïåðå�õîä ìåæäó FMI- è FMM-ñîñòîÿíèÿìè. Âûáîð îáú�åêòîâ èññëåäîâàíèé îáóñëîâëåí ñëåäóþùèìè ñîîáðà�æåíèÿìè. Èçâåñòíî, ÷òî íàðÿäó ñ äîïèðîâàíèåì àòî�ìàìè ñòðîíöèÿ ïåðåìåííàÿ âàëåíòíîñòü ìàðãàíöàè, ñîîòâåòñòâåííî, �åððîìàãíèòíîå ñîñòîÿíèå ìîãóòáûòü äîñòèãíóòû â ìàíãàíèòàõ çà ñ÷åò êàòèîííûõ âà�êàíñèé ïðåèìóùåñòâåííî â óçëàõ ëàíòàíà [11; 22�25℄,ïðè÷åì â çàâèñèìîñòè îò óñëîâèé ñèíòåçà ìîæíî ïî�ëó÷èòü êàê FMM-, òàê è FMI-ñîñòîÿíèå. Óâåëè÷åíèåñòåïåíè äîïèðîâàíèÿ ñòðîíöèåì ïðè íåèçìåííûõ

óñëîâèÿõ ñèíòåçà ïðèâîäèò ê óâåëè÷åíèþ TC è ñòàáè�ëèçàöèè FMM-ñîñòîÿíèÿ. Àíàëîãè÷íàÿ ñèñòåìà áû�ëà èññëåäîâàíà â ðàáîòå [26℄ ñ ïîìîùüþ óïðóãîãîðàññåÿíèÿ íåéòðîíîâ (PDF-àíàëèç). Àâòîðû âûñêà�çàëè ïðåäïîëîæåíèå î òîì, ÷òî â ñàìîäîïèðîâàííîììàíãàíèòå ëàíòàíà (xSr = 0) íîñèòåëè ìîãóò çàõâà�òûâàòüñÿ êàòèîííûìè âàêàíñèÿìè (÷åì îáúÿñíÿåò�ñÿ íèçêàÿ òåðìè÷åñêè àêòèâèðîâàííàÿ ýëåêòðîïðî�âîäíîñòü), òîãäà êàê äîïèðîâàíèå ñòðîíöèåì ïðè�âîäèò ê �îðìèðîâàíèþ ìîáèëüíûõ ïîëÿðîíîâ, îáó�ñëîâëèâàþùèõ ìåòàëëè÷åñêóþ ïðîâîäèìîñòü. Äàí�íûå ßÌ�, ïîëó÷åííûå â íàñòîÿùåé ðàáîòå, óêàçû�âàþò íà íàëè÷èå â èçó÷åííûõ ñîåäèíåíèÿõ îäíîâðå�ìåííî äâóõ òèïîâ �åððîìàãíèòíûõ îáëàñòåé, ðàçëè�÷àþùèõñÿ ïîäâèæíîñòüþ ýëåêòðîííûõ äûðîê íà óç�ëàõ ìàðãàíöà. Â çàâèñèìîñòè îò îòíîñèòåëüíîãî îáú�åìà ýòèõ îáëàñòåé îñíîâíîå ñîñòîÿíèå ìîæåò áûòüïðîâîäÿùèì ëèáî îáëàäàòü ïðîâîäèìîñòüþ ïîëóïðî�âîäíèêîâîãî òèïà. Îáíàðóæåíî òàêæå, ÷òî �àçîâûéïåðåõîä èç �åððîìàãíèòíîãî â ïàðàìàãíèòíîå ñîñòî�ÿíèå ÿâëÿåòñÿ ðàçìûòûì è îñóùåñòâëÿåòñÿ ïóòåìïëàâíîãî ïåðåðàñïðåäåëåíèÿ îáúåìîâ �åððîìàãíèò�íûõ è ïàðàìàãíèòíûõ (ëèáî àíòè�åððîìàãíèòíûõ)îáëàñòåé â øèðîêîì èíòåðâàëå òåìïåðàòóð.2. ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÏîëèêðèñòàëëè÷åñêèå îáðàçöû(La1�xSrx)1�ÆMnO3 (x = 0; 0:075; 0:125)áûëè èçãîòîâëåíû ïî ñòàíäàðòíîé òåõíîëîãèè èçãî�òîâëåíèÿ êåðàìèêè ñî ñïåêàíèåì íà âîçäóõå, òàê êàêèìåííî òàêîé ñïîñîá ñèíòåçà ïîçâîëÿåò ïîëó÷èòüòðåáóåìóþ êîíöåíòðàöèþ íîñèòåëåé çà ñ÷åò âàêàí�ñèé â óçëàõ La/Sr [27℄. Â êà÷åñòâå èñõîäíûõ ìàòåðè�àëîâ áûëè âçÿòû ïîðîøêîîáðàçíûå îêèñëû La2O3è MnO2 è êàðáîíàò SrCO3 âûñîêîé ñòåïåíè ÷èñòî�òû. Ýòè ìàòåðèàëû â ñòåõèîìåòðè÷åñêîì ñîîòíîøå�íèè áûëè ïåðåìåøàíû è òùàòåëüíî ðàçìîëîòû âàãàòîâîé ñòóïêå ñ èñïîëüçîâàíèåì ýòèëîâîãî ñïèð�òà-ðåêòè�èêàòà. Âûñóøåííàÿ øèõòà áûëà ñïðåññî�âàíà â áðóñî÷êè. Îáðàçöû áûëè ïîäâåðãíóòû ïðåä�âàðèòåëüíîìó îáæèãó ïðè òåìïåðàòóðå 1000 ÆÑ â òå�÷åíèå 21.5 ÷. Çàòåì îáðàçöû áûëè òùàòåëüíî ðàçìî�ëîòû, ñïðåññîâàíû â áðóñî÷êè è ïîäâåðãíóòû îêîí�÷àòåëüíîìó îáæèãó ïðè òåìïåðàòóðå 1100 ÆÑ â òå÷å�íèå 30 ÷.Êðèñòàëëè÷åñêàÿ ñòðóêòóðà ïîëó÷åííûõ îáðàç�öîâ îïðåäåëÿëàñü ìåòîäîì äè�ðàêöèè ðåíòãåíîâ�ñêèõ ëó÷åé â K�-èçëó÷åíèè íèêåëÿ. Ñîãëàñíî ðåíò�ãåíîâñêîìó àíàëèçó, îáðàçöû îäíî�àçíûå è èìåþò634



ÆÝÒÔ, òîì 124, âûï. 3 (9), 2003 Íåîäíîðîäíîñòü �åððîìàãíèòíîãî ñîñòîÿíèÿ ïåðîâñêèòîâ : : :Ïàðàìåòðû êðèñòàëëè÷åñêîé ðåøåòêè îáðàçöîâ(La1�xSrx)1�ÆMnO3x a, �A , �A V=�îðì. åä., �A30 5.523(1) 13.359(1) 58.80.125 5.5265(15) 13.336(3) 58.8ðîìáîýäðè÷åñêóþ ñòðóêòóðó (ñèììåòðèÿ R�3). Ïà�ðàìåòðû ðåøåòêè äëÿ îáðàçöîâ êðàéíèõ ñîñòàâîâïðèâåäåíû â òàáëèöå. Çíà÷åíèÿ ïàðàìåòðîâ íàõîäÿò�ñÿ â ñîîòâåòñòâèè ñ èìåþùèìèñÿ â ëèòåðàòóðå äàí�íûìè [22; 27℄ äëÿ ïîäîáíûõ ñîñòàâîâ. Çíà÷åíèÿ Æ,îöåíåííûå ïóòåì ñîïîñòàâëåíèÿ ïàðàìåòðîâ ðåøåò�êè â òàáëèöå ñ äàííûìè ðàáîò [22; 27℄, ñîñòàâëÿþòÆ � 0:05 è Æ � 0:03 äëÿ ñîñòàâîâ ñîîòâåòñòâåííî ñx = 0 è x = 0:125. Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî ðå�ëåêñû,ïîëó÷åííûå îò îáðàçöà ñ x = 0, óøèðåíû ïî ñðàâíå�íèþ ñ ëåãèðîâàííûì îáðàçöîì ñ x = 0:125, ÷òî, âèäè�ìî, ñâèäåòåëüñòâóåò î áîëüøåé ñòåïåíè äå�åêòíîñòèîáðàçöà ñ x = 0 èç-çà íàëè÷èÿ êàòèîííûõ âàêàíñèé.Èçìåðåíèÿ íàìàãíè÷åííîñòè è íà÷àëüíîéìàãíèòíîé âîñïðèèì÷èâîñòè áûëè ïðîâåäåíû íàÑÊÂÈÄ-ìàãíåòîìåòðå. Êðèâûå íàìàãíè÷èâàíèÿðåãèñòðèðîâàëèñü â ïîëÿõ äî 5 Òë. Çíà÷åíèÿ ñïîí�òàííîãî ìàãíèòíîãî ìîìåíòà áûëè ïîëó÷åíû ïóòåìýêñòðàïîëÿöèè ó÷àñòêîâ êðèâûõ, ñîîòâåòñòâóþ�ùèõ ïîëÿì âûøå ïîëÿ íàñûùåíèÿ, ê íóëåâîìóìàãíèòíîìó ïîëþ. �åçèñòèâíûå èçìåðåíèÿ ïðîâî�äèëèñü ÷åòûðåõçîíäîâûì ìåòîäîì. Äàííûå ýòèõèçìåðåíèé ïðèâåäåíû íà ðèñ. 1. Èç ðèñóíêà âèäíî,÷òî äëÿ îáðàçöà ñ x = 0 ïåðåõîä �åððîìàãíå�òèê�ïàðàìàãíåòèê ðàçìûò â øèðîêîì èíòåðâàëåòåìïåðàòóð. Ñ ðîñòîì êîíöåíòðàöèè ñòðîíöèÿïåðåõîä ñòàíîâèòñÿ áîëåå ðåçêèì, à òåìïåðàòóðàÊþðè TC , îïðåäåëåííàÿ êàê òî÷êà ïåðåãèáà êðèâîéâîñïðèèì÷èâîñòè, ñèñòåìàòè÷åñêè óâåëè÷èâàåòñÿ.Êðîìå òîãî, îáðàçåö ñ x = 0 âî âñåì èíòåðâàëåòåìïåðàòóð èçìåðåíèÿ èìååò ïîëóïðîâîäíèêîâûéõàðàêòåð ñîïðîòèâëåíèÿ, òîãäà êàê äëÿ îáðàçöîâñ x = 0:075, 0.125 ïðè ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðûíàáëþäàåòñÿ ïåðåõîä îò ïîëóïðîâîäíèêîâîé ïðîâî�äèìîñòè ê ìåòàëëè÷åñêîé. Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òîòåìïåðàòóðà ïåðåõîäà èçîëÿòîð�ìåòàëë äëÿ ëåãèðî�âàííûõ îáðàçöîâ ñóùåñòâåííî íèæå TC , îñîáåííîäëÿ îáðàçöà ñ x = 0:075.Èçìåðåíèÿ ßÌ� ïðîâîäèëèñü íà ñïåêòðîìåòðåßÌ� ñ ìåäëåííîé ðàçâåðòêîé ÷àñòîòû è àíàëîãî�âûì íàêîïëåíèåì ñèãíàëà. Äëÿ ðåãèñòðàöèè ñïåê�òðîâ ßÌ� èñïîëüçîâàëàñü ìåòîäèêà äâóõèìïóëüñ�

íîãî ñïèíîâîãî ýõà: ���1�2�� , ãäå �1�2 � èíòåðâàëâðåìåíè ìåæäó âîçáóæäàþùèìè èìïóëüñàìè äëè�òåëüíîñòüþ � � 0:5�1.0 ìêñ. Ââèäó áûñòðîé ðå�ëàêñàöèè ïðèâåäåííûå â äàííîé ðàáîòå ñïåêòðûçàðåãèñòðèðîâàíû ñ èñïîëüçîâàíèåì ìèíèìàëüíî�ãî èíòåðâàëà âðåìåíè �min1�2 , îãðàíè÷åííîãî ¾ìåðò�âûì¿ âðåìåíåì ïðèåìíèêà è ïåðåõîäíûìè ïðîöåñ�ñàìè. Âðåìÿ �min1�2 ñîñòàâëÿëî 15 ìêñ ïðè èçìåðåíè�ÿõ íà ÿäðàõ 139La è 3�3.5 ìêñ ïðè èçìåðåíèÿõ íàÿäðàõ 55Mn. Ñïèí-ñïèíîâàÿ ðåëàêñàöèÿ èññëåäîâà�ëàñü ïóòåì ðåãèñòðàöèè êðèâûõ çàâèñèìîñòè ïëîùà�äè, îãðàíè÷åííîé êðèâîé îãèáàþùåé ñèãíàëà ñïèíî�âîãî ýõà, îò èíòåðâàëà âðåìåíè �1�2 â äâóõèìïóëüñ�íîì T2-ýêñïåðèìåíòå, à ñïèí-ðåøåòî÷íàÿ ðåëàêñà�öèÿ � ïóòåì ðåãèñòðàöèè êðèâûõ âîññòàíîâëåíèÿñèãíàëà â çàâèñèìîñòè îò âðåìåíè t ïîñëå èíâåð�ñèè ÿäåðíûõ ñïèíîâ 180-ãðàäóñíûì èìïóëüñîì ïðè�èêñèðîâàííîì çíà÷åíèè �1�2: 180Æ�t�90Æ��1�2�180Æ(òðåõèìïóëüñíûé T1-ýêñïåðèìåíò). Âñå çàðåãèñòðè�ðîâàííûå ñèãíàëû èìåþò áîëüøîé êîý��èöèåíòóñèëåíèÿ ßÌ�, � � 600, ñâèäåòåëüñòâóþùèé îá èõïðîèñõîæäåíèè îò �åððîìàãíèòíûõ îáëàñòåé.3. ßÌ�-�ÅÇÓËÜÒÀÒÛÑïåêòðû ßÌ� ÿäåð 139La è 55Mn â ñèñòåìå(La1�xSrx)1�ÆMnO3 ïðè T = 77 Ê ïðèâåäåíû íàðèñ. 2. Ñïåêòð ßÌ� ÿäåð 139La ñîñòîèò èç îò�íîñèòåëüíî øèðîêîé îäèíî÷íîé ëèíèè, öåíòðèðî�âàííîé íà ÷àñòîòå f � 17 Ì�ö äëÿ x = 0:125,0:075, òîãäà êàê äëÿ x = 0 ñèãíàë íå íàáëþäà�åòñÿ. Ýòî íàõîäèòñÿ â ñîîòâåòñòâèè ñ äàííûìè,ïðèâåäåííûìè â ðàáîòàõ [16; 17℄, ñîãëàñíî êîòîðûìâ FMI-ìàíãàíèòàõ, ê êîòîðûì îòíîñèòñÿ ñîñòàâ ñx = 0, ñèãíàë ßÌ� ÿäåð 139La èñ÷åçàåò â îáëàñ-òè àçîòíûõ òåìïåðàòóð âñëåäñòâèå ðåçêîãî óìåíü�øåíèÿ âðåìåíè T2 ñïèí-ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè. Ñëå�äóåò îòìåòèòü, ÷òî äëÿ ñîñòàâà ñ x = 0:075 àìïëè�òóäà ñèãíàëà â äâà ðàçà ìåíüøå ïî ñðàâíåíèþ ñàìïëèòóäîé äëÿ x = 0:125, ÷òî îòðàæàåò îòìå÷åí�íóþ âûøå òåíäåíöèþ ê óìåíüøåíèþ âðåìåíè T2 âñîñòàâàõ, äëÿ êîòîðûõ òèï ýëåêòðîïðîâîäíîñòè ïðèT < TC ìåíÿåòñÿ îò ìåòàëëè÷åñêîãî ê ïîëóïðîâîäíè�êîâîìó. Àíàëîãè÷íàÿ ñèòóàöèÿ íàáëþäàåòñÿ â ñïåê�òðàõ ßÌ� ÿäåð 55Mn. Äëÿ ëèíèè, öåíòðèðîâàííîéîêîëî 380 Ì�ö, àìïëèòóäà ñèãíàëà ßÌ� â ñîñòà�âå ñ x = 0:125 â 2.5 ðàçà áîëüøå, ÷åì â ñîñòàâå ñx = 0:075, è â 60 ðàç áîëüøå ïî ñðàâíåíèþ ñ ñèã�íàëîì â ñîñòàâå ñ x = 0. Äëÿ ñîñòàâîâ ñ x = 0:125,0.075 êðîìå ëèíèè ïðè f � 380 Ì�ö, îáóñëîâëåí�íîé óñðåäíåíèåì ñâåðõòîíêèõ ïîëåé íà ÿäðàõ 55Mn635
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0�10�èñ. 2. Ñïåêòðû ßÌ� ÿäåð 139La (à) è 55Mn (á ) â ñèñòåìå (La1�xSrx)1�ÆMnO3 ïðè T = 77 Ê. Èíòåíñèâíîñòèñïåêòðîâ îáðàçöà ñ x = 0 óâåëè÷åíû â 10 ðàççà ñ÷åò áûñòðîãî äâèæåíèÿ ýëåêòðîííûõ äûðîê ïîóçëàì ìàðãàíöà Mn4+ $ Mn3+ (ñ õàðàêòåðíîé ÷àñ�òîòîé ïðûæêîâ fhop > fNMR), â ñïåêòðå ßÌ� íà�áëþäàåòñÿ òàêæå ëèíèÿ ïðè f � 325 Ì�ö, ñîîòâåò� ñòâóþùàÿ êâàçèëîêàëèçîâàííûì (fhop < fNMR) ñî�ñòîÿíèÿì Mn4+ [28℄.Â äàëüíåéøåì ìû ñêîíöåíòðèðóåì âíèìàíèå íàñîñòàâàõ ñ x = 0 (ñîåäèíåíèå LMO) è x = 0:125 (ñî�636
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�èñ. 3. Òåìïåðàòóðíàÿ ýâîëþöèÿ ñïåêòðîâ ßÌ� ÿäåð 55Mn â LMO, çàðåãèñòðèðîâàííûõ ñ èñïîëüçîâàíèåì�1�2 = 3:5 ìêñ (T = 21�50 Ê) è �1�2 = 3 ìêñ ïðè T � 63 Ê. Øòðèõîâûìè ëèíèÿìè ñõåìàòè÷åñêè ïîêàçàí âêëàä�àçû I (ñì. òåêñò) â ñïåêòðû ßÌ� ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõåäèíåíèå LSMO), êîòîðûå ïðè T < TC , êàê ñëåäóåòèç ðèñ. 1, îòíîñÿòñÿ ê ìàíãàíèòàì ñ ýëåêòðîïðîâîä�íîñòüþ ñîîòâåòñòâåííî ïîëóïðîâîäíèêîâîãî è ìåòàë�ëè÷åñêîãî òèïà. Òåìïåðàòóðíàÿ ýâîëþöèÿ ñïåêòðîâßÌ� ÿäåð 55Mn â LMO ïðåäñòàâëåíà íà ðèñ. 3. Ïðè�âåäåííûå äàííûå ñêîððåêòèðîâàíû, ÷òîáû èñêëþ�÷èòü òåìïåðàòóðíûé �àêòîð A / 1=T äëÿ àìïëèòó�
äû ñèãíàëà ßÌ�, îáóñëîâëåííûé çàêîíîì Êþðè äëÿÿäåðíîé íàìàãíè÷åííîñòè. Â ïîâåäåíèè èíòåíñèâíî�ñòè îñíîâíîé ëèíèè (f � 380 Ì�ö ïðè T = 77 Ê)ìîæíî âûäåëèòü òðè õàðàêòåðíûõ òåìïåðàòóðíûõèíòåðâàëà. Â äèàïàçîíå 63 Ê < T < 120 K ïðè�âåäåííàÿ èíòåíñèâíîñòü ëèíèè îñòàåòñÿ ïðàêòè÷å�ñêè ïîñòîÿííîé. Ïðè T < 63 Ê èíòåíñèâíîñòü ñèã�637
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40302010 �1�2; ìêñ�èñ. 4. Çàâèñèìîñòü àìïëèòóäû ñïèíîâîãî ýõà ÿäåð 55Mn â LMO îò èíòåðâàëà �1�2 ïðè ðàçíûõ òåìïåðàòóðàõ: 1 �21 Ê (f = 385 Ì�ö); 2 � 30 Ê (f = 384 Ì�ö); 3 � 50 Ê (f = 382 Ì�ö); 4 � 63 Ê (f = 380 Ì�ö); 5 � 100 Ê(f = 369 Ì�ö); 6 � 130 Ê (f = 356 Ì�ö); 7 � 160 Ê (f = 337 Ì�ö)íàëà çíà÷èòåëüíî óâåëè÷èâàåòñÿ, ñâèäåòåëüñòâóÿ îïîÿâëåíèè íåêîòîðîãî äîïîëíèòåëüíîãî âêëàäà ïðèf � 390Ì�ö (T = 21Ê). Êðîìå òîãî, â ñïåêòðå ïîÿâ�ëÿåòñÿ äîïîëíèòåëüíàÿ ëèíèÿ ïðè f � 310�325 Ì�öñ ðåçêî âîçðàñòàþùåé èíòåíñèâíîñòüþ ïðè ïîíèæå�íèè òåìïåðàòóðû, ñîîòâåòñòâóþùàÿ êâàçèëîêàëèçî�âàííûì ñîñòîÿíèÿì Mn4+. Íàêîíåö, ïðè T > 120 Kíàáëþäàåòñÿ óìåíüøåíèå àìïëèòóäû ñèãíàëà ßÌ�,îáóñëîâëåííîå óìåíüøåíèåì âðåìåíè T2 äëÿ ÿäåð55Mn, êîòîðîå ñòàíîâèòñÿ ñðàâíèìûì ñ âðåìåíåì�min1�2 , à òàêæå, êàê áóäåò ïîêàçàíî íèæå, óìåíüøåíè�åì êîëè÷åñòâà ÿäåð, äàþùèõ âêëàä â ðåçîíàíñ, ò. å.óìåíüøåíèåì îáúåìà �åððîìàãíèòíûõ îáëàñòåé.Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî íàðÿäó ñ ñèãíàëîì îòèîíîâ Mn4+ â ñïåêòðå ßÌ� îáðàçöà LMO ïðè íèç�êèõ òåìïåðàòóðàõ íàáëþäàåòñÿ òàêæå ñàòåëëèòíàÿëèíèÿ ïðè f � 295�300 Ì�ö. Ïî-âèäèìîìó, ýòà ëè�íèÿ ñîîòâåòñòâóåò íàëè÷èþ â äàííîì ñîñòàâå óçëîâìàðãàíöà ñ ìåíüøèìè ðàññòîÿíèÿìè Mn�O, ò. å. óâå�ëè÷åííîé êîâàëåíòíîñòüþ ñîîòâåòñòâóþùèõ ñâÿçåé.

Íàëè÷èå â LMO óçëîâ ìàðãàíöà ñ ðàçëè÷íûìè ðàñ�ñòîÿíèÿìè Mn�O íàðÿäó ñ áîëüøèì êîëè÷åñòâîì âà�êàíñèé â óçëàõ ëàíòàíà ìîæåò áûòü òàêæå ïðè÷èíîéóøèðåíèÿ ðåíòãåíîâñêèõ ðå�ëåêñîâ â ýòîì îáðàçöåïî ñðàâíåíèþ ñ LSMO. Ïîäîáíàÿ �îðìà ñïåêòðîâßÌ� ÿäåð 55Mn íàáëþäàëàñü òàêæå â ðàáîòå [19℄äëÿ ñàìîäîïèðîâàííîãî ìàíãàíèòà ëàíòàíà.Òåìïåðàòóðíàÿ ýâîëþöèÿ ñïåêòðîâ ßÌ� ÿäåð55Mn äëÿ LMO, ïðèâåäåííûõ íà ðèñ. 3, ñâèäåòåëü�ñòâóåò î íàëè÷èè â äàííîì îáðàçöå äâóõ òèïîâ�åððîìàãíèòíûõ îáëàñòåé, ðàçëè÷àþùèõñÿ äèíàìè�êîé ýëåêòðîííûõ äûðîê íà óçëàõ ìàðãàíöà. ÑïåêòðßÌ� îò îáëàñòåé òèïà I ñîñòîèò èç îäèíî÷íîé ëè�íèè (f � 380 Ì�ö ïðè T = 77 Ê), ñîîòâåòñòâóþùåéáûñòðîìó äâèæåíèþ ýëåêòðîííûõ äûðîê ïî óçëàììàðãàíöà, è íàáëþäàåòñÿ â øèðîêîì èíòåðâàëå òåì�ïåðàòóð. Ñïåêòð ßÌ� îò îáëàñòåé òèïà II ñëîæíûé.Îí ñîñòîèò èç äâóõ ëèíèé, ñîîòâåòñòâóþùèõ êâàçè�ëîêàëèçîâàííûì èîíàì Mn4+ (f � 325 Ì�ö) è, êàêáóäåò ïîêàçàíî íèæå, èîíàì Mn3+ (f � 390 Ì�ö), è638
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�èñ. 5. Çàâèñèìîñòü àìïëèòóäû ñèãíàëà ýõà ÿäåð55Mn â LMO îò èíòåðâàëà �1�2 ïðè f = 385 Ì�ö èðàçëè÷íûõ àìïëèòóäàõ Brf ðàäèî÷àñòîòíîãî ïîëÿ,T = 21 K: 1 � 0:125; 2 � 0:25; 3 � 1 �ñ. Íà âñòàâ-êå ïîêàçàíû çàâèñèìîñòè îò Brf àìïëèòóä áûñòðî-ðåëàêñèðóþùåé (T2 = 5 ìêñ, ñïëîøíàÿ êðèâàÿ) èìåäëåííîðåëàêñèðóþùåé (T2 = 17 ìêñ, øòðèõîâàÿêðèâàÿ) êîìïîíåíò ñèãíàëà ýõà, ïîëó÷åííûõ ïóòåìðàçëîæåíèÿ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ êðèâûõ íà äâå ýêñ-ïîíåíòûíàáëþäàåòñÿ òîëüêî ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ. Íà�ëè÷èå âêëàäîâ îò äâóõ òèïîâ îáëàñòåé â ëèíèþ ïðèf � 380�390 Ì�ö íàãëÿäíî äåìîíñòðèðóþò êðèâûåçàâèñèìîñòè àìïëèòóäû ñïèíîâîãî ýõà îò èíòåðâàëàâðåìåíè �1�2 ïðè ðàçíûõ òåìïåðàòóðàõ (ðèñ. 4). ÏðèT � 63 Ê ýòè êðèâûå õîðîøî îïèñûâàþòñÿ îäèíî÷�íîé ýêñïîíåíöèàëüíîé �óíêöèåé:A(�1�2) = A0 exp(�2�1�2=T2); (1)ãäå T2 � âðåìÿ ñïèí-ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè â îáëàñ-òÿõ òèïà I. Ïðè T < 63 Ê â àìïëèòóäó ñïèíîâîãîýõà äîïîëíèòåëüíûé, áûñòðî ðåëàêñèðóþùèé âêëàäâíîñÿò ÿäðà 55Mn â îáëàñòÿõ òèïà II. Â ïðèíöèïå,òàêîé âêëàä â �åððîìàãíåòèêàõ ìîæåò áûòü ñâÿ�çàí ñ ïðèìåñüþ ñèãíàëà îò áîëåå áûñòðîðåëàêñèðóþ�ùèõ ÿäåð â äîìåííûõ ãðàíèöàõ. Òîãäà, êàê èçâåñòíî,çà ñ÷åò áîëüøîé âîñïðèèì÷èâîñòè îáðàòèìîãî ñìå�ùåíèÿ äîìåííûõ ãðàíèö êîý��èöèåíò � óñèëåíèÿßÌ� äëÿ ÿäåð â äîìåííûõ ãðàíèöàõ äîëæåí áûòüñóùåñòâåííî (êàê ïðàâèëî, íà îäèí�äâà ïîðÿäêà âå�ëè÷èíû) áîëüøå, ÷åì äëÿ ÿäåð â äîìåíàõ [29℄. Îä�

íàêî â äàííîì ñëó÷àå, êàê ïîêàçàíî íà ðèñ. 5, îïòè�ìàëüíîå çíà÷åíèå àìïëèòóäû ðàäèî÷àñòîòíîãî ïîëÿBrf äëÿ âîçáóæäåíèÿ áûñòðîðåëàêñèðóþùåé êîìïî�íåíòû ñèãíàëà ßÌ� ñóùåñòâåííî áîëüøå, ÷åì äëÿâîçáóæäåíèÿ ìåäëåííîðåëàêñèðóþùåé êîìïîíåíòû.Òàêèì îáðàçîì, â îòëè÷èå îò ñèòóàöèè ñ äîìåíàìèè äîìåííûìè ãðàíèöàìè, â íàøåì ñëó÷àå âåëè÷èíà� äëÿ áûñòðîðåëàêñèðóþùåé êîìïîíåíòû â ÷åòûðåðàçà ìåíüøå ïî ñðàâíåíèþ ñ � äëÿ ìåäëåííîðåëàêñè�ðóþùåé êîìïîíåíòû. Ñëåäîâàòåëüíî, ìû èìååì äå�ëî ñ ñèãíàëàìè îò äâóõ òèïîâ �åððîìàãíèòíûõ îá�ëàñòåé (â äàëüíåéøåì èìåíóåìûõ �àçàìè I è II) ñðàçëè÷íîé âåëè÷èíîé ý��åêòèâíîãî ìàãíèòíîãî ïî�ëÿ êðèñòàëëîãðà�è÷åñêîé àíèçîòðîïèè HA, ïðè÷åìäëÿ �àçû II àíèçîòðîïèÿ ïðèáëèçèòåëüíî â ÷åòûðåðàçà áîëüøå (� � Hn=HA, Hn � ñâåðõòîíêîå ìàãíèò�íîå ïîëå).Íàëè÷èå âêëàäîâ îò äâóõ �àç â ëèíèþ ïðèf � 380�390 Ì�ö ïîäòâåðæäàåòñÿ òàêæå èçìåðå�íèåì ñïèí-ðåøåòî÷íîé ðåëàêñàöèè. Íà âñòàâêàõ êðèñ. 6 ïðèâåäåíû êðèâûå âîññòàíîâëåíèÿ ïðîäîëü�íîé êîìïîíåíòû ÿäåðíîé íàìàãíè÷åííîñòèM(t) ïðèäâóõ çíà÷åíèÿõ èíòåðâàëà �1�2. Âèäíî, ÷òî äëÿ�1�2 = 14 ìêñ, êîãäà íàáëþäàåìûé ñèãíàë îïðåäå�ëÿåòñÿ âêëàäîì ÿäåð îò �àçû I, êðèâàÿ õîðîøî îïè�ñûâàåòñÿ ýêñïîíåíöèàëüíîé �óíêöèåé:A(t) = A0 [1� exp(�2t=T1)℄ ; (2)ãäå T1 = 1:04 ìñ � âðåìÿ ñïèí-ðåøåòî÷íîé ðåëàê�ñàöèè â �àçå I. Äëÿ �1�2 = 3:5 ìêñ êðèâàÿ âîñ�ñòàíîâëåíèÿ M(t) ìîæåò áûòü îïèñàíà ñóïåðïîçè�öèåé äâóõ ýêñïîíåíò ñ îòíîñèòåëüíûìè àìïëèòó�äàìè AI0 = 0:36 è AII0 = 0:64, îïðåäåëåííûìè èçT2-ýêñïåðèìåíòà, è âðåìåíàìè T1 = 1:02, 0.143 ìññîîòâåòñòâåííî äëÿ �àç I è II. Ñëåäóåò îòìåòèòü õî�ðîøåå ñîâïàäåíèå çíà÷åíèé âðåìåíè T1 äëÿ �àçû Iâ äâóõ íåçàâèñèìûõ ýêñïåðèìåíòàõ. Âêëàä �àçû Iâ ñïåêòðû ßÌ�, ðåãèñòðèðóåìûå ïðè íèçêèõ òåìïå�ðàòóðàõ, ñõåìàòè÷åñêè ïîêàçàí íà ðèñ. 3 øòðèõîâû�ìè êðèâûìè. Àìïëèòóäà ýòîãî âêëàäà îïðåäåëåíàèç ðàçëîæåíèÿ çàâèñèìîñòåé àìïëèòóäû ñïèíîâîãîýõà îò èíòåðâàëà �1�2 (ðèñ. 4) íà äâå êîìïîíåíòû.�åçóëüòàòû èññëåäîâàíèÿ äèíàìèêè ÿäåðíûõñïèíîâ äëÿ ëèíèè ïðè f = 325 Ì�ö, ñîîòâåòñòâó�þùåé òîëüêî �àçå II, ïîêàçûâàþò, ÷òî êðèâàÿçàâèñèìîñòè àìïëèòóäû ñïèíîâîãî ýõà îò èíòåðâàëà�1�2 ëèøü ïðèáëèæåííî îïèñûâàåòñÿ ïðîñòîé ýêñ�ïîíåíöèàëüíîé �óíêöèåé, ò. å. â ýòîé �àçå òàêæåèìååò ìåñòî ðàñïðåäåëåíèå âðåìåí T2. Èíòåðåñíî,÷òî ïðè ýòîì �îðìà êðèâûõ, ïîëó÷åííûõ ïðèðàçëè÷íûõ àìïëèòóäàõ ïîëÿ Brf , ïðèáëèçèòåëüíî639
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�èñ. 6. Çàâèñèìîñòü àìïëèòóäû ñèãíàëà ýõà ÿäåð 55Mn â LMO îò èíòåðâàëà �1�2 íà ÷àñòîòå f = 385 Ì�ö ïðèBrf = 0:25 �ñ è T = 21 K. Íà âñòàâêàõ ïðèâåäåíû êðèâûå âîññòàíîâëåíèÿ ïðîäîëüíîé êîìïîíåíòû ÿäåðíîé íàìàã-íè÷åííîñòè M(t), ñíÿòûå ïðè �1�2 = 3:5, 14 ìêññîõðàíÿåòñÿ, óêàçûâàÿ íà îäíîðîäíîñòü êîý��èöè�åíòà óñèëåíèÿ ßÌ� è, ñëåäîâàòåëüíî, ìàãíèòíîéàíèçîòðîïèè â �àçå II.Òåìïåðàòóðíàÿ ýâîëþöèÿ ñïåêòðîâ ßÌ� ÿäåðLSMO ïðèâåäåíà íà ðèñ. 7. Äëÿ ýòîãî ñîñòàâà �îðìàñïåêòðà ñëàáî ìåíÿåòñÿ ñ òåìïåðàòóðîé. Íàáëþäàå�ìîå óìåíüøåíèå èíòåíñèâíîñòè ñèãíàëîâ ïðè ðîñòåòåìïåðàòóðû îáóñëîâëåíî óìåíüøåíèåì êàê âðåìå�íè T2 äëÿ ÿäåð âíóòðè äîìåíîâ, òàê è îáúåìà �åð�ðîìàãíèòíîé �àçû.Ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ (T < 120 Ê) �îðìàëèíèè ïðè f � 385 Ì�ö çàâèñèò îò èíòåðâàëà �1�2(ðèñ. 8a), ÷òî îáóñëîâëåíî õàðàêòåðíîé ÷àñòîòíîéçàâèñèìîñòüþ âðåìåíè T2 ñ ìèíèìóìîì â öåíòðåëèíèè ßÌ� (ðèñ. 8â). Òàêàÿ îñîáåííîñòü ñâÿçàíà

ñ ñóë-íàêàìóðîâñêèì âçàèìîäåéñòâèåì ìåæäó ÿäåð�íûìè ñïèíàìè ïîñðåäñòâîì âèðòóàëüíûõ ñïèíîâûõâîëí [29℄, êîòîðîå èìååò íàèáîëüøóþ èíòåíñèâíîñòüâ öåíòðå ëèíèè, ïîñêîëüêó áîëüøèíñòâî ÿäåðíûõñïèíîâ ïðåöåññèðóåò íà ýòîé ÷àñòîòå èëè îêîëî íåå.Èíòåðåñíî, ÷òî äëÿ ëèíèè ïðè f � 330 Ì�ö ýòîò ìå�õàíèçì íåý��åêòèâåí íå òîëüêî ïðè T = 63 Ê, êàêïîêàçàíî íà ðèñ. 8, íî è ïðè áîëåå íèçêèõ òåìïåðà�òóðàõ.Ïðè T > 120 Ê ïîÿâëÿåòñÿ äðóãàÿ ÷àñòîòíî-çà-âèñèìàÿ äèíàìèêà ÿäåðíûõ ñïèíîâ, äàþùèõ âêëàäâ ëèíèþ ïðè f � 385 Ì�ö. À èìåííî, ñ óâåëè÷å�íèåì èíòåðâàëà âðåìåíè �1�2 øèðèíà ëèíèè ßÌ�ñíà÷àëà óìåíüøàåòñÿ, à çàòåì, ïîñëå íåêîòîðîãî çíà�÷åíèÿ �1�2, ïåðåñòàåò èçìåíÿòüñÿ. Êàê áûëî ïîêàçà�640



ÆÝÒÔ, òîì 124, âûï. 3 (9), 2003 Íåîäíîðîäíîñòü �åððîìàãíèòíîãî ñîñòîÿíèÿ ïåðîâñêèòîâ : : :

×10

×5

300 350 400 450

AT/f2

21 К

63

90

120

150

180

220

f, МГц�èñ. 7. Òåìïåðàòóðíàÿ ýâîëþöèÿ ñïåêòðîâ ßÌ�ÿäåð 55Mn â LSMO. Ñïåêòðû çàðåãèñòðèðîâàíû ïðè�1�2 = 3 ìêñíî â [30℄, òàêîå ïîâåäåíèå ìîæíî îïèñàòü, åñëè ââå�ñòè â ðàññìîòðåíèå âìåñòî îäíîé ëèíèè ßÌ� äâåíåðàçðåøåííûå ëèíèè (A1 è A2), õàðàêòåðèçóþùè�åñÿ ðàçëè÷íûìè âðåìåíàìè T2. Íàëè÷èå òàêîé äè�íàìèêè ÿäåðíûõ ñïèíîâ ñâèäåòåëüñòâóåò î òîì, ÷òî�åððîìàãíèòíàÿ �àçà I â LSMO, òàê æå êàê è âöåëîì ðÿäå ìàíãàíèòîâ ñ ïðîâîäèìîñòüþ ìåòàëëè�÷åñêîãî òèïà, ñàìà ïî ñåáå ÿâëÿåòñÿ ïðîñòðàíñòâåí�íî-íåîäíîðîäíîé è ñîñòîèò èç íàíîñêîïè÷åñêèõ îá�ëàñòåé, ðàçëè÷àþùèõñÿ ìîáèëüíîñòüþ ýëåêòðîííûõäûðîê è èíòåíñèâíîñòüþ äâîéíîãî îáìåíà [30℄.Äàííûå èññëåäîâàíèÿ ñïèí-ñïèíîâîé ðåëàêñàöèèÿäåð 139La â LMO è LSMO ïðèâåäåíû íà ðèñ. 9. Ïðèêàæäîé òåìïåðàòóðå êðèâûå çàâèñèìîñòè àìïëèòó�äû ñïèíîâîãî ýõà îò èíòåðâàëà âðåìåíè �1�2 ðåãè�ñòðèðîâàëèñü â öåíòðå ëèíèè ßÌ�. Äëÿ LMO ýòèêðèâûå íå îïèñûâàþòñÿ ïðîñòîé ýêñïîíåíöèàëüíîé�óíêöèåé, êàê è â ñëó÷àå ÿäåð 55Mn â �àçå II. Ñ óâå�ëè÷åíèåì òåìïåðàòóðû ðåëàêñàöèÿ ðåçêî óñêîðÿåò�

ñÿ ïðè îäíîâðåìåííîì óìåíüøåíèè àìïëèòóäû ìåä�ëåííîðåëàêñèðóþùåãî âêëàäà (øòðèõîâûå ëèíèè íàðèñ. 9). Â ðåçóëüòàòå ñèãíàë ßÌ� ïîëíîñòüþ èñ÷åçà�åò ïðè T > 60 Ê. Òàêîå ïîâåäåíèå ñâèäåòåëüñòâóåò îíåîäíîðîäíîé ðåëàêñàöèè ÿäåð 139La ñ øèðîêèì ðàñ�ïðåäåëåíèåì âðåìåí T2, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò ðåçóëü�òàòàì ðàáîò [16; 17℄. Äëÿ LSMO ñïèí-ñïèíîâàÿ ðå�ëàêñàöèÿ áîëåå ìåäëåííàÿ, ñëàáî çàâèñèò îò òåìïå�ðàòóðû, à àìïëèòóäà ñèãíàëà ßÌ� ïðèáëèçèòåëü�íî ïîñòîÿííà âïëîòü äî T = 160 Ê. Ïðè äàëüíåé�øåì óâåëè÷åíèè òåìïåðàòóðû èíòåíñèâíîñòü ñèãíà�ëà óìåíüøàåòñÿ âñëåäñòâèå óìåíüøåíèÿ îáúåìà �åð�ðîìàãíèòíîé �àçû. Ñëåäóåò çàìåòèòü, ÷òî äàííûåäëÿ LSMO íà ðèñ. 9 íå êîððåêòèðîâàëèñü ñ ïîìî�ùüþ çàâèñèìîñòè âèäà A / 1=T äëÿ àìïëèòóäû ñèã�íàëà ßÌ� îò òåìïåðàòóðû, ÷òîáû èçáåæàòü íàëî�æåíèÿ êðèâûõ äðóã íà äðóãà. Îòìåòèì òàêæå, ÷òîïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ (T � 90 Ê) �îðìà êðè�âîé çàòóõàíèÿ ñïèíîâîãî ýõà íàðÿäó ñ ëîðåíöåâñêèìâêëàäîì âèäà (1) ñîäåðæèò òàêæå ãàóññîâñêèé âêëàäâèäà A = A0 exp[�(�=T2G)2℄, ïðèâîäÿùèé ïðè áîëü�øèõ çàäåðæêàõ ê îòêëîíåíèþ ýêñïåðèìåíòàëüíîé çà�âèñèìîñòè îò ëîðåíöåâñêîé ñîñòàâëÿþùåé, ïîêàçàí�íîé øòðèõîâîé ëèíèåé.4. ÎÁÑÓÆÄÅÍÈÅ �ÅÇÓËÜÒÀÒÎÂÎñíîâíûå ðåçóëüòàòû, ïîëó÷åííûå èç àíà�ëèçà ñïåêòðîâ ßÌ� è ðåëàêñàöèè äëÿ LMO èLSMO, îáîáùåíû íà ðèñ. 10�12. Íà ðèñ. 10 ïðåä�ñòàâëåíû òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè âðåìåí T2ñïèí-ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè ÿäåð 55Mn è 139La. Âñëó÷àÿõ, êîãäà ðåëàêñàöèÿ íå îïèñûâàåòñÿ ïðîñòîéýêñïîíåíòîé (óçëû Mn4+ è ëàíòàíà â LMO), ïðè�âåäåíû çíà÷åíèÿ T2 äëÿ ìåäëåííîðåëàêñèðóþùåéêîìïîíåíòû, ÷òî, êàê âèäíî, íàïðèìåð, èç ðèñ. 9äëÿ ÿäåð 139La, õîðîøî õàðàêòåðèçóåò òåìïåðàòóð�íóþ ýâîëþöèþ äèíàìèêè ÿäåðíûõ ñïèíîâ. Ïî òîéæå ïðè÷èíå äëÿ ÿäåð 139La â LSMO ïðè íèçêèõòåìïåðàòóðàõ çíà÷åíèÿ T2 ñîîòâåòñòâóþò íà÷àëüíî�ìó ýêñïîíåíöèàëüíîìó ó÷àñòêó êðèâûõ çàòóõàíèÿñïèíîâîãî ýõà (�1�2 < 400 ìêñ). Íà âñòàâêå ê ðèñ. 10ïîêàçàí îòíîñèòåëüíûé îáúåì îáëàñòåé A1 ñ áîëü�øåé ïîäâèæíîñòüþ ýëåêòðîííûõ äûðîê äëÿ �àçû Iâ LSMO â çàâèñèìîñòè îò òåìïåðàòóðû. Íà ðèñ. 11òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè îòíîñèòåëüíîãî èçìå�íåíèÿ ÷àñòîò ëèíèé ßÌ� ÿäåð 55Mn ñîïîñòàâëåíûñ îòíîñèòåëüíûì èçìåíåíèåì ñïîíòàííîãî ìàãíèò�íîãî ìîìåíòà. Íàêîíåö, íà ðèñ. 12 ïðåäñòàâëåíûòåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè îáúåìîâ ìàãíèòíûõ11 ÆÝÒÔ, âûï. 3 (9) 641
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�èñ. 8. Ýâîëþöèÿ �îðìû ñïåêòðà ßÌ� ÿäåð 55Mn â LSMO ïðè T = 63 K è ðàçëè÷íûõ çíà÷åíèÿõ �1�2: à � 3, 6:5,11, 17, 24, 31 ìêñ (êðèâûå ñâåðõó âíèç), á � 3 ìêñ (ñïåêòð ðàçëîæåí íà äâå ëèíèè (øòðèõîâûå êðèâûå)), à òàêæåçàâèñèìîñòü âðåìåíè T2 îò ÷àñòîòû (â)�àç, ïðîïîðöèîíàëüíûõ ñêîððåêòèðîâàííûì ñó÷åòîì ñïèí-ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè è êîý��èöèåíòàóñèëåíèÿ ßÌ� ïëîùàäÿì ñîîòâåòñòâóþùèõ ëèíèéßÌ� 55Mn, â ñðàâíåíèè ñ òåìïåðàòóðíûìè çàâè�ñèìîñòÿìè ñïîíòàííîãî ìàãíèòíîãî ìîìåíòà. ÄëÿLMO, èç-çà íåîäíîðîäíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ âðåìåíT2 â �àçå II, äàíà ëèøü îöåíêà ñîîòâåòñòâóþùèõîáúåìîâ ïðè T = 21 K.Èñõîäÿ èç ýòèõ äàííûõ, �àçîâûé ñîñòàâ è ñâîé�ñòâà îòäåëüíûõ �àç â èññëåäîâàííûõ ìàíãàíèòàõ
ìîæíî èíòåðïðåòèðîâàòü ñëåäóþùèì îáðàçîì. Ôåð�ðîìàãíèòíîå ñîñòîÿíèå â îáðàçöàõ LMO è LSMO ÿâ�ëÿåòñÿ íåîäíîðîäíûì. Â íåì ìîæíî âûäåëèòü äâå�åððîìàãíèòíûå �àçû, ðàçëè÷àþùèåñÿ ïîäâèæíî�ñòüþ ýëåêòðîííûõ äûðîê íà óçëàõ ìàðãàíöà. Äëÿ�àçû I ñïåêòð ßÌ� íà ÿäðàõ 55Mn ñîñòîèò èç îäè�íî÷íîé ëèíèè, ñîîòâåòñòâóþùåé áûñòðîìó äâèæå�íèþ ýëåêòðîííûõ äûðîê ïî óçëàì ìàðãàíöà. Òåì�ïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü âðåìåíè ñïèí-ñïèíîâîé ðå�ëàêñàöèè (ðèñ. 10) ïîä÷èíÿåòñÿ ýêñïîíåíöèàëüíîìó642
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τ1−2, мкс�èñ. 9. Çàâèñèìîñòü àìïëèòóäû ñèãíàëà ñïèíîâîãî ýõà ÿäåð 139La â LMO è LSMO îò èíòåðâàëà âðåìåíè �1�2 ïðèðàçíûõ òåìïåðàòóðàõ. Ñïëîøíîé ëèíèåé ïîêàçàíà ïîäãîíêà äàííûõ äâóìÿ ýêñïîíåíòàìè, øòðèõîâîé � ìåäëåííîðå-ëàêñèðóþùàÿ êîìïîíåíòà ïîäãîíêè643 11*
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�èñ. 10. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè âðåìåíè T2 ñïèí-ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè ÿäåð 139La è 55Mn â LMO è LSMO. Íàâñòàâêå ïîêàçàíà òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü îòíîñèòåëüíîãî îáúåìà �àçû A1 äëÿ LSMO (ñì. òåêñò)çàêîíó ñ íàêëîíîì (â ëîãàðè�ìè÷åñêîì ìàñøòàáå),õàðàêòåðíûì äëÿ îäíî�àçíûõ ìàíãàíèòîâ ñ ìåòàë�ëè÷åñêèì òèïîì ïðîâîäèìîñòè íèæå TC [31℄. Íàêî�íåö, äèíàìèêà ÿäåðíûõ ñïèíîâ â LSMO, êàê è â äðó�ãèõ ïðîâîäÿùèõ ìàíãàíèòàõ [30℄, óêàçûâàåò íà ïîÿâ�ëåíèå âíóòðåííåé íàíîñêîïè÷åñêîé íåîäíîðîäíîñòèýòîé �àçû ïðè T > 100 Ê â îòíîøåíèè ïîäâèæíîñòèýëåêòðîííûõ äûðîê è, ñîîòâåòñòâåííî, èíòåíñèâíî�ñòè äâîéíîãî îáìåíà. Ó÷èòûâàÿ ñêàçàííîå âûøå, �à�çó I ñëåäóåò èäåíòè�èöèðîâàòü ñ FMM-�àçîé, îáóñ-ëîâëåííîé äâîéíûì îáìåíîì. Äëÿ LSMO ýòà �àçàÿâëÿåòñÿ ïðåîáëàäàþùåé, ÷òî è ïðèâîäèò ê ïðîâî�äèìîñòè ìåòàëëè÷åñêîãî òèïà ïðè T < TC , òîãäàêàê äëÿ LMO ýòà �àçà ÿâëÿåòñÿ îñòàòî÷íîé, ñîñòàâ�ëÿÿ ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ ëèøü îêîëî 1.5�3%îò ñóììàðíîãî îáúåìà �åððîìàãíèòíûõ îáëàñòåé(ðèñ. 12).Íàèáîëåå èíòåðåñíûìè ÿâëÿþòñÿ ðåçóëüòàòû, êà�

ñàþùèåñÿ �åððîìàãíèòíîé �àçû II â îáðàçöå LMO.Äëÿ ýòîé �àçû íàáëþäàåòñÿ ñëîæíûé ñïåêòð ßÌ�íà ÿäðàõ 55Mn, à âðåìÿ ñïèí-ñïèíîâîé ðåëàêñàöèèðåçêî óìåíüøàåòñÿ ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðû. Â ðå�çóëüòàòå ñîîòâåòñòâóþùèå ñèãíàëû ßÌ� â îáðàç�öå LMO ìîæíî íàáëþäàòü ëèøü ïðè T < 60 K.Âàæíûìè õàðàêòåðèñòèêàìè ýòîé �àçû ÿâëÿþòñÿòàêæå ðåçêîå óìåíüøåíèå âðåìåíè ñïèí-ñïèíîâîéðåëàêñàöèè ÿäåð 139La ïðè óâåëè÷åíèè òåìïåðàòó�ðû è íàëè÷èå íåîäíîðîäíîé ðåëàêñàöèè äëÿ ÿäåðêàê 55Mn, òàê è 139La, õàðàêòåðèçóþùåéñÿ øèðîêèìðàñïðåäåëåíèåì1) âðåìåí T2. Â ðàáîòå [16℄ àíîìàëü�íî áûñòðàÿ ñïèí-ñïèíîâàÿ ðåëàêñàöèÿ ÿäåð 139La â1) Îòìåòèì, ÷òî äëÿ LSMO, ãäå ñèãíàë ßÌ� íà ÿäðàõ 139Laïðîèñõîäèò â îñíîâíîì îò FMM-�àçû, ñïèí-ñïèíîâàÿ ðåëàê�ñàöèÿ ÿäåð 139La (ðèñ. 10, LSMO) îòíîñèòåëüíî ñëàáî çàâè�ñèò îò òåìïåðàòóðû, ÷òî íàáëþäàëîñü è â äðóãèõ ïðîâîäÿùèõìàíãàíèòàõ [31; 32℄.644
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�èñ. 11. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè èçìåíåíèÿ îòíîñèòåëüíûõ ÷àñòîò ßÌ� ÿäåð 55Mn è îòíîñèòåëüíîãî èçìåíåíèÿñïîíòàííîãî ìàãíèòíîãî ìîìåíòà M0 äëÿ LMO è LSMO
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�èñ. 12. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè ïëîùàäè ëèíèé ßÌ� ÿäåð 55Mn è îòíîñèòåëüíîãî èçìåíåíèÿ ñïîíòàííîãîìàãíèòíîãî ìîìåíòà M0 äëÿ LMO è LSMOFMI-ìàíãàíèòàõ ñâÿçûâàåòñÿ ñ �ëóêòóàöèÿìè ãðà�äèåíòà ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ, èñòî÷íèêîì êîòîðûõÿâëÿåòñÿ äè��óçèÿ èñêàæåíèé ðåøåòêè ïðè ìåä�ëåííîì äâèæåíèè ÿí-òåëëåðîâñêèõ ïîëÿðîíîâ. Òà�êîé ñöåíàðèé íàõîäèòñÿ â ñîîòâåòñòâèè ñ ðåçóëüòàòà�ìè äàííîé ðàáîòû. Íàðÿäó ñ �ëóêòóàöèÿìè ãðàäè�åíòà ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ íà ÿäðàõ 139La äâèæåíèåÿí-òåëëåðîâñêèõ ïîëÿðîíîâ ïðèâîäèò òàêæå ê ìåä�ëåííûì �ëóêòóàöèÿì âàëåíòíîñòè ìàðãàíöà, ÷òî
îáúÿñíÿåò òàêóþ æå ðåçêóþ òåìïåðàòóðíóþ çàâè�ñèìîñòü âðåìåíè T2 ÿäåð 55Mn, êàê è ÿäåð 139La(ðèñ. 10), íî óæå çà ñ÷åò �ëóêòóàöèè ïðîäîëüíîéêîìïîíåíòû ëîêàëüíîãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ Hn íàÿäðàõ 55Mn. Ïðè÷åì â îòëè÷èå îò FMM-�àçû, ãäåñïèí-ñïèíîâàÿ ðåëàêñàöèÿ îáúÿñíÿåòñÿ �ëóêòóàöè�ÿìè ïîëÿ Hn çà ñ÷åò áûñòðî äâèæóùèõñÿ ýëåêòðîí�íûõ äûðîê (f � fNMR) [31℄, â äàííîì ñëó÷àå ìûèìååì äåëî ñ ìåäëåííûìè (f � fNMR) �ëóêòóà�645



Ì. Ì. Ñàâîñòà , Â. Ä. Äîðîøåâ, Â. È. Êàìåíåâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 124, âûï. 3 (9), 2003öèÿìè ïîëÿ Hn. Ïðè ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû äî60 Ê ñðåäíÿÿ ÷àñòîòà òàêèõ �ëóêòóàöèé ïðîõîäèò÷åðåç fNMR, â ñïåêòðå ßÌ� ïîÿâëÿþòñÿ èíäèâèäó�àëüíûå âêëàäû, ñîîòâåòñòâóþùèå â èîííîì ïðèáëè�æåíèè ñîñòîÿíèÿì Mn4+ è Ìn3+, à âðåìÿ T2 ðåç�êî âîçðàñòàåò ïî ìåðå óìåíüøåíèÿ õàðàêòåðíîé ÷àñ�òîòû �ëóêòóàöèé ïî ñðàâíåíèþ ñ ÷àñòîòîé ßÌ�.Òàêèì îáðàçîì, �àçà II ìîæåò áûòü àññîöèèðîâàíàñ FMI-�àçîé, â êîòîðîé äâîéíîé îáìåí ñóùåñòâåí�íî îñëàáëåí è ðåàëèçóåòñÿ â îñíîâíîì çà ñ÷åò îòíî�ñèòåëüíî ìåäëåííîãî, òåðìè÷åñêè àêòèâèðîâàííîãîäâèæåíèÿ ÿí-òåëëåðîâñêèõ ïîëÿðîíîâ. Äëÿ îáðàçöàLMO ýòà �àçà ÿâëÿåòñÿ ïðåîáëàäàþùåé (ðèñ. 12) è,êàê áóäåò ïîêàçàíî äàëåå, â ñî÷åòàíèè ñ ïàðàìàãíèò�íûìè è/èëè àíòè�åððîìàãíèòíûìè îáëàñòÿìè îáó�ñëîâëèâàåò ïðîâîäèìîñòü ïîëóïðîâîäíèêîâîãî òèïà.Â îáðàçöå LSMO ëèíèÿ, ñîîòâåòñòâóþùàÿ Mn4+,ïî-âèäèìîìó, îòíîñèòñÿ ê îñòàòî÷íîé FMI-�àçå, òàêêàê òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü âðåìåíè T2 äëÿ ýòîéëèíèè áîëåå ðåçêàÿ ïî ñðàâíåíèþ ñ àíàëîãè÷íîéçàâèñèìîñòüþ â FMM-�àçå (ðèñ. 10), õîòÿ åå íà�êëîí ìåíüøå, ÷åì â ñëó÷àå LMO. Â ïðèíöèïå, íàëè�÷èå â ñïåêòðå ßÌ� 55Mn ëèíèè, ñîîòâåòñòâóþùåéèîíàì Mn4+, ñàìî ïî ñåáå íå ÿâëÿåòñÿ äîêàçàòåëü�ñòâîì íåîäíî�àçíîñòè ñèñòåìû, à ìîæåò áûòü òàêæåñëåäñòâèåì íåîäíîðîäíîñòè �åððîìàãíèòíîãî ñîñòî�ÿíèÿ, êîãäà çà ñ÷åò ëîêàëüíîãî áåñïîðÿäêà â ðåøåò�êå ÷àñòü äûðîê ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ îêàçûâàåò�ñÿ ëîêàëèçîâàííîé. Îäíàêî ïðè ýòîì ñïèí-ñïèíîâàÿðåëàêñàöèÿ ÿäåð 55Mn â óçëàõ Mn4+ áîëåå ìåäëåí�íàÿ, ÷åì â óçëàõ Mn4+=Mn3+, è ïî ìåðå äåëîêàëèçà�öèè äûðîê ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðû ìîæåò èìåòü ìå�ñòî âûðàâíèâàíèå âðåìåí T2 [33; 34℄, ÷òî, êàê âèäíîèç ðèñ. 10, â äàííîì ñëó÷àå íå íàáëþäàåòñÿ.Ñëåäóåò ïîä÷åðêíóòü, ÷òî ñîãëàñíî äàííûìßÌ� â FMI-�àçå èìåþò ìåñòî èìåííî ìåäëåííûå�ëóêòóàöèè âàëåíòíîñòè, à íå ëîêàëèçàöèÿ ñîñòî�ÿíèé Mn3+ è Mn4+. Ïðè íàëè÷èè ëîêàëèçîâàííûõèîíîâ Mn3+ ñ îòëè÷íûì îò íóëÿ îðáèòàëüíûììîìåíòîì, ÿâëÿþùèõñÿ ðåëàêñàöèîííûìè öåíòðà�ìè ñ ñèëüíîàíèçîòðîïíûì ñïåêòðîì �ëóêòóàöèé,ìîæíî áûëî áû îæèäàòü, ÷òî ÿäåðíàÿ ìàãíèòíàÿðåëàêñàöèÿ áóäåò îïðåäåëÿòüñÿ ñïèí-ðåøåòî÷íûìâêëàäîì è â ïðåäåëüíîì ñëó÷àå äîëæíî âûïîë�íÿòüñÿ ñîîòíîøåíèå T2 = 2T1. Äëÿ LMO âðåìÿT1 äëÿ FMI-�àçû ñóùåñòâåííî ìåíüøå, ÷åì äëÿFMM-�àçû, òåì íå ìåíåå â îáîèõ ñëó÷àÿõ T2 � T1,ïî êðàéíåé ìåðå, ïðè T � 21 K (ñì. ðèñ. 6), ÷òîñîîòâåòñòâóåò èçîòðîïíîìó ñïåêòðó �ëóêòóàöèéëîêàëüíîãî ïîëÿ íà ÿäðàõ 55Mn. Îòìå÷åííîåâûøå ðàñïðåäåëåíèå âðåìåí T2 äëÿ FMI-�àçûóêàçûâàåò íà íåîäíîðîäíîñòü ýíåðãèè àêòèâàöèè

ÿí-òåëëåðîâñêèõ ïîëÿðîíîâ çà ñ÷åò áåñïîðÿäêà âðåøåòêå, îáóñëîâëåííîãî â äàííîé ñèñòåìå, ãëàâíûìîáðàçîì, âàêàíñèÿìè â óçëàõ ëàíòàíà. Òàêàÿ íåîä�íîðîäíîñòü ìîæåò áûòü òàêæå ïðè÷èíîé áoëüøåéìàãíèòíîé êðèñòàëëîãðà�è÷åñêîé àíèçîòðîïèè âFMI-�àçå ïî ñðàâíåíèþ ñ FMM-�àçîé. Îòìåòèì,÷òî, ñ ó÷åòîì íàëè÷èÿ àíòè�åððîìàãíèòíûõ âçàè�ìîäåéñòâèé ìåæäó ëîêàëèçîâàííûìè ñîñòîÿíèÿìè,ïðè ìåäëåííîì äâèæåíèè äûðîê ïî óçëàì ìàðãàíöàâîçìîæíà �ðóñòðàöèÿ �åððîìàãíèòíîãî ïîðÿäêà,ò. å. óêàçàííûå õàðàêòåðèñòèêè FMI-�àçû ìîãóòòàêæå îòâå÷àòü ñîñòîÿíèþ òèïà êëàñòåðíîãî ñïèíî�âîãî ñòåêëà, ïðèçíàêè êîòîðîãî îáíàðóæåíû äëÿñàìîäîïèðîâàííûõ ìàíãàíèòîâ ëàíòàíà [14℄.Ïåðåéäåì òåïåðü ê àíàëèçó òåìïåðàòóðíûõ çà�âèñèìîñòåé îáúåìîâ FMM- è FMI-�àç. Òåìïåðàòóð�íàÿ çàâèñèìîñòü ÷àñòîò ßÌ� íà ÿäðàõ 55Mn â õî�ðîøåì ïðèáëèæåíèè ñîîòâåòñòâóåò òåìïåðàòóðíîéçàâèñèìîñòè ëîêàëüíûõ ìàãíèòíûõ ìîìåíòîâ íà ñî�îòâåòñòâóþùèõ óçëàõ ìàðãàíöà [35; 36℄. Êàê âèäíîèç ðèñ. 11, ìàãíèòíûé ìîìåíò íà óçëàõ Mn4+ (FMI)óìåíüøàåòñÿ ñ òåìïåðàòóðîé áûñòðåå, ÷åì íà óç�ëàõ Mn4+=Mn3+ ñ áûñòðî ìåíÿþùåéñÿ âàëåíòíî�ñòüþ ìàðãàíöà (FMM), îñîáåííî äëÿ LMO. Òàêîåïîâåäåíèå áûëî îòìå÷åíî òàêæå â [19℄ è ñîîòâåòñòâó�åò ïðèâåäåííîé âûøå èíòåðïðåòàöèè, ñîãëàñíî êîòî�ðîé â FMI-�àçå äâîéíîé îáìåí îñëàáëåí. Îáðàùà�åò íà ñåáÿ âíèìàíèå òîò �àêò, ÷òî äëÿ îáîèõ ñîñòà�âîâ îòíîñèòåëüíîå èçìåíåíèå ÷àñòîò ßÌ� ñ òåìïå�ðàòóðîé êàê â FMM-, òàê è â FMI-�àçå çíà÷èòåëüíîìåíüøå, ÷åì èçìåíåíèå ñïîíòàííîãî ìàãíèòíîãî ìî�ìåíòà. Ýòî ñâèäåòåëüñòâóåò î òîì, ÷òî óìåíüøåíèåíàìàãíè÷åííîñòè ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðû â îñíîâíîìîáóñëîâëåíî óìåíüøåíèåì îáúåìà �åððîìàãíèòíûõîáëàñòåé, à íå ëîêàëüíîãî ìîìåíòà íà óçëàõ ìàðãàí�öà. Äðóãèìè ñëîâàìè, ïåðåõîä èç �åððîìàãíèòíîãîâ ïàðàìàãíèòíîå ñîñòîÿíèå ÿâëÿåòñÿ ðàçìûòûì ïå�ðåõîäîì ïåðâîãî ðîäà è îñóùåñòâëÿåòñÿ ïóòåì ïëàâ�íîãî ïåðåðàñïðåäåëåíèÿ îáúåìîâ �åððîìàãíèòíûõè ïàðàìàãíèòíûõ (ëèáî àíòè�åððîìàãíèòíûõ) îá�ëàñòåé â øèðîêîì èíòåðâàëå òåìïåðàòóð. Ýòîò âû�âîä íàãëÿäíî ïðîäåìîíñòðèðîâàí íà ðèñ. 12 ïóòåìñðàâíåíèÿ òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ñïîíòàííîãîìàãíèòíîãî ìîìåíòà äëÿ LSMO ñ çàâèñèìîñòÿìè îò�íîñèòåëüíîãî îáúåìà FMM- è FMI-�àç, îïðåäåëåí�íûõ èç äàííûõ ßÌ�2). �àçìûòîñòü ïåðåõîäà �åð�ðîìàãíåòèê�ïàðàìàãíåòèê ÿâëÿåòñÿ î÷åâèäíîé ïðè�2) Çàìåòèì, ÷òî äëÿ T > 210 K ââèäó óìåíüøåíèÿ âðåìåíT2 ßÌ� ðåãèñòðèðóåò òîëüêî âêëàä ëèíèè A1, ñîñòàâëÿþùèéîêîëî 50% îò ñóììàðíîãî îáúåìà FMM-�àçû ñîãëàñíî äàí�íûì, ïðèâåäåííûì íà âñòàâêå ê ðèñ. 10.646



ÆÝÒÔ, òîì 124, âûï. 3 (9), 2003 Íåîäíîðîäíîñòü �åððîìàãíèòíîãî ñîñòîÿíèÿ ïåðîâñêèòîâ : : :÷èíîé áîëåå íèçêîé òåìïåðàòóðû ïåðåõîäà äèýëåê�òðèê�ìåòàëë (T = 170 Ê) äëÿ ñîñòàâà LSMO ïîñðàâíåíèþ ñ TC = 232 Ê, �îðìàëüíî îïðåäåëåííîéêàê òî÷êà ïåðåãèáà êðèâîé âîñïðèèì÷èâîñòè. Òàêîåíåñîîòâåòñòâèå íå ïðîòèâîðå÷èò êîíöåïöèè äâîéíî�ãî îáìåíà. Ôàêòè÷åñêè, ïåðåõîä äèýëåêòðèê�ìåòàëëïðîèñõîäèò, êîãäà FMM-îáëàñòè ñ ïðîâîäèìîñòüþìåòàëëè÷åñêîãî òèïà çàíèìàþò á�oëüøóþ ÷àñòü îáú�åìà êðèñòàëëà.Äëÿ LMO äàííûå ßÌ� ïîçâîëÿþò íàäåæíî îïðå�äåëèòü ëèøü òåìïåðàòóðíóþ çàâèñèìîñòü îòíîñè�òåëüíîãî îáúåìà áîëåå ìåäëåííî ðåëàêñèðóþùåéîñòàòî÷íîé FMM-�àçû. Îöåíêà îáúåìà îñíîâíîéFMI-�àçû çàòðóäíåíà â ñâÿçè ñ íåîäíîðîäíîñòüþñïèí-ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè, à òàêæå ñ åå ðåçêèìóñêîðåíèåì ñ òåìïåðàòóðîé. Ñ èñïîëüçîâàíèåì íàè�áîëåå íàäåæíûõ äàííûõ ïðè T = 21 K îöåíêàîáúåìà FMI-�àçû äàåò çíà÷åíèå îêîëî 97% îò îá�ùåãî îáúåìà �åððîìàãíèòíûõ îáëàñòåé è, ñîîòâåò�ñòâåííî, îêîëî 3% ïðèõîäèòñÿ íà äîëþ FMM-�àçû(ñì. ðèñ. 12). Äðóãàÿ îöåíêà îòíîñèòåëüíîãî îáúåìàFMM-�àçû â ýòîì ñîåäèíåíèè, ïîëó÷åííàÿ ïóòåìíåïîñðåäñòâåííîãî ñðàâíåíèÿ èíòåíñèâíîñòåé ñèãíà�ëîâ ßÌ� â îáðàçöàõ LMO è LSMO ïðè T = 77 K,ïîêàçûâàåò, ÷òî îáúåì FMM-�àçû ñîñòàâëÿåò ïðè�ìåðíî 1.5%. Õîòÿ òåìïåðàòóðíóþ çàâèñèìîñòü ëî�êàëüíûõ ìàãíèòíûõ ìîìåíòîâ â FMI-�àçå óäàëîñüîïðåäåëèòü èç äàííûõ ßÌ� ëèøü äî T � 60 K,óæå ïðè ýòèõ îòíîñèòåëüíî íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ÷àñòîòà ßÌ� óìåíüøàåòñÿ ìåäëåííåå, ÷åì ñïîíòàí�íûé ìîìåíò (ñì. âñòàâêó ê ðèñ. 11). Òàêèì îáðàçîì,ìîæíî îæèäàòü, ÷òî è â LMO òåìïåðàòóðíàÿ çàâè�ñèìîñòü ñïîíòàííîãî ìàãíèòíîãî ìîìåíòà â îñíîâ�íîì îòðàæàåò óìåíüøåíèå îáúåìà FMI-�àçû. Áî�ëåå áûñòðîãî óìåíüøåíèÿ îáúåìà FMI-�àçû â LMOïî ñðàâíåíèþ ñ îáúåìîì FMM-�àçû â LSMO ìîæ�íî îæèäàòü èñõîäÿ èç äàííîé âûøå èíòåðïðåòà�öèè, ñîãëàñíî êîòîðîé ìàãíèòíûå âçàèìîäåéñòâèÿâ FMI-�àçå ñóùåñòâåííî ñëàáåå. Ñëåäóåò îòìåòèòüòàêæå, ÷òî äëÿ LSMO ïðè T = 20 K ñïîíòàí�íûé ìàãíèòíûé ìîìåíò â ðàñ÷åòå íà èîí ìàðãàí�öà, M0 � 3:53�B, áëèçîê ê îæèäàåìîìó ñïèíîâîìóçíà÷åíèþ M0 � 3:8�B ïðè ïîëíîì �åððîìàãíèòíîìóïîðÿäî÷åíèè ìàãíèòíûõ ìîìåíòîâ. Â òî æå âðå�ìÿ äëÿ LMO íàáëþäàåìûé ìàãíèòíûé ìîìåíò ñó�ùåñòâåííî ìåíüøå, M0 � 2:31�B, ÷òî ìîæåò áûòüñâÿçàíî ñ �àçîâîé ñåïàðàöèåé íà �åððîìàãíèòíóþè ïàðàìàãíèòíóþ (ëèáî àíòè�åððîìàãíèòíóþ) �à�çû äàæå ïðè ýòîé òåìïåðàòóðå, ëèáî ÿâëÿòüñÿ ïðè�çíàêîì ñîñòîÿíèÿ òèïà ñïèíîâîãî ñòåêëà, êàê îòìå�

÷àëîñü âûøå3). Ñëîæíóþ �îðìó òåìïåðàòóðíîé çà�âèñèìîñòè ñîïðîòèâëåíèÿ äëÿ LMO ñ ýíåðãèåé àê�òèâàöèè, çàâèñÿùåé îò òåìïåðàòóðû (ñì. ðèñ. 1),ìîæíî, òàêèì îáðàçîì, ñâÿçàòü ñ ïåðåðàñïðåäåëåíè�åì îáúåìîâ ïàðàìàãíèòíûõ (ëèáî àíòè�åððîìàãíèò�íûõ ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ) è FMI-îáëàñòåé â øè�ðîêîì äèàïàçîíå òåìïåðàòóð.Èíòåðåñíî, ÷òî, íåñìîòðÿ íà ðåçêîå óìåíüøå�íèå îáúåìà �åððîìàãíèòíûõ îáëàñòåé ñ òåìïåðàòó�ðîé, îòíîñèòåëüíûé îáúåì FMM-�àçû â LMO èìååòíåêîòîðóþ òåíäåíöèþ ê ðîñòó â èíòåðâàëå òåìïåðà�òóð 60�130 K (ñì. âñòàâêó ê ðèñ. 12). Òàêîå ïîâåäå�íèå ìîæíî îáúÿñíèòü äåëîêàëèçàöèåé ÷àñòè äûðîêâ FMI-�àçå ïðè óâåëè÷åíèè òåìïåðàòóðû [33; 34℄. Âñîîòâåòñòâèè ñ ýòèì îáúåì îñòàòî÷íîé FMI-�àçû âLSMO òàêæå èìååò òåíäåíöèþ ê óìåíüøåíèþ, îäíà�êî ïðè áîëåå âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ (T � 130Ê), ÷òîìîæíî ñâÿçàòü ñ ìåíüøåé ñðåäíåé ýíåðãèåé àêòèâà�öèè ÿí-òåëëåðîâñêèõ ïîëÿðîíîâ â LSMO ïî ñðàâíå�íèþ ñ LMO. Â ðàìêàõ äàííîé âûøå èíòåðïðåòàöèèðåëàêñàöèè ÿäåð 55Mn â FMI-�àçå òàêîå ïîâåäåíèåäîëæíî ïðîÿâèòüñÿ â áîëåå ìåäëåííîé, ÷åì â LMO,ðåëàêñàöèè, ÷òî äåéñòâèòåëüíî èìååò ìåñòî.Îáíàðóæåííàÿ â äàííîé ðàáîòå ìåòîäîì ßÌ�ñóùåñòâåííàÿ ìàãíèòíàÿ íåîäíîðîäíîñòü �åððî�ìàãíèòíûõ ìàíãàíèòîâ ñ êàòèîííûìè âàêàíñèÿìè,ïî-âèäèìîìó, íå ñâÿçàíà ñ äå�åêòíîñòüþ ïîëè-êðèñòàëëè÷åñêèõ îáðàçöîâ, à ÿâëÿåòñÿ ãëàâíûìîáðàçîì èõ âíóòðåííèì ñâîéñòâîì. Ââèäó ëîêàëüíî�ñòè ßÌ�-ìåòîäèêè äå�åêòû ïîëèêðèñòàëëè÷åñêèõîáðàçöîâ, îáúåì êîòîðûõ ñóùåñòâåííî ìåíüøåîáúåìà êðèñòàëëèòîâ, ìàëî âëèÿþò íà íàäåæíîñòüïîëó÷àåìûõ ðåçóëüòàòîâ êàê ïðè ðåãèñòðàöèèñïåêòðîâ ßÌ�, òàê è ïðè èçó÷åíèè äèíàìèêèÿäåðíûõ ñïèíîâ. Íà ýòî óêàçûâàþò, íàïðèìåð, ðå�çóëüòàòû ðàáîòû [21℄, â êîòîðîé èçó÷åíà ìàãíèòíàÿíåîäíîðîäíîñòü ìîíîêðèñòàëëè÷åñêèõ îáðàçöîâLa1�xCaxMnO3 (0 � x � 0:15), âûðàùåííûõ3) Â ïðèíöèïå, çàíèæåííîå çíà÷åíèå ìàãíèòíîãî ìîìåí�òà ìîæåò áûòü òàêæå ñâÿçàíî ñ íåêîëëèíåàðíîñòüþ ìàã�íèòíîé ñòðóêòóðû, îäíàêî, êàê ñâèäåòåëüñòâóþò ìíîãî�÷èñëåííûå ýêñïåðèìåíòàëüíûå è òåîðåòè÷åñêèå ðåçóëüòàòû(ñì., íàïðèìåð, [1; 37℄), ìîäåëè �àçîâîé ñåïàðàöèè ëèáîñïèí-ñòåêîëüíîãî ñîñòîÿíèÿ â ñëó÷àå äàííûõ ñîåäèíåíèé áî�ëåå ïðåäïî÷òèòåëüíû. Êðîìå òîãî, îäíîðîäíàÿ íåêîëëèíåàð�íàÿ ìîäåëü äëÿ ìàãíèòíîé ñòðóêòóðû LMO íå ïîçâîëÿåò îáú�ÿñíèòü íàáëþäàåìûå òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè ìàãíèòíî�ãî ìîìåíòà è ÷àñòîò ßÌ�. Â ýòîì ñëó÷àå ñëåäîâàëî áû ïðåä�ïîëîæèòü, ÷òî ìàãíèòíàÿ ñòðóêòóðà ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðûíåïðåðûâíî ýâîëþöèîíèðóåò â ñòîðîíó àíòè�åððîìàãíèòíî�ãî óïîðÿäî÷åíèÿ. Â òî æå âðåìÿ ìàãíèòíîå óïîðÿäî÷åíèå âLMO ñóùåñòâóåò âïëîòü äî T � 200 Ê, ÷òî ñóùåñòâåííî âûøåòåìïåðàòóðû àíòè�åððîìàãíèòíîãî óïîðÿäî÷åíèÿ T � 140 Kâ ñòåõèîìåòðè÷åñêîì ñîåäèíåíèè LaMnO3.647



Ì. Ì. Ñàâîñòà , Â. Ä. Äîðîøåâ, Â. È. Êàìåíåâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 124, âûï. 3 (9), 2003ìåòîäîì çîííîé ïëàâêè, è ïîëèêðèñòàëëè÷åñêèõîáðàçöîâ (x = 0:2, 0.3).5. ÂÛÂÎÄÛÂ íàñòîÿùåé ðàáîòå ñ èñïîëüçîâàíèåì ëîêàëüíîéìåòîäèêè ßÌ� ïîêàçàíî, ÷òî �åððîìàãíèòíîå ñî�ñòîÿíèå â ìàíãàíèòàõ (La1�xSrx)1�ÆMnO3 ÿâëÿåòñÿïðîñòðàíñòâåííî-íåîäíîðîäíûì âñëåäñòâèå íàëè�÷èÿ îäíîâðåìåííî äâóõ òèïîâ �åððîìàãíèòíûõîáëàñòåé, êà÷åñòâåííî ðàçëè÷àþùèõñÿ ïîäâèæ�íîñòüþ ýëåêòðîííûõ äûðîê íà óçëàõ ìàðãàíöà.Ôåððîìàãíèòíàÿ ïðîâîäÿùàÿ �àçà îáóñëîâëåíàìåõàíèçìîì äâîéíîãî îáìåíà, òîãäà êàê â FMI-�àçåäâîéíîé îáìåí ñóùåñòâåííî îñëàáëåí è ðåàëèçóåòñÿâ îñíîâíîì çà ñ÷åò ìåäëåííîãî, òåðìè÷åñêè àêòè�âèðîâàííîãî äâèæåíèÿ ÿí-òåëëåðîâñêèõ ïîëÿðîíîâñ õàðàêòåðíîé ÷àñòîòîé, ñðàâíèìîé ñ ÷àñòîòîéßÌ�. Äèíàìèêà ÿäåðíûõ ñïèíîâ óêàçûâàåò íàâíóòðåííþþ íåîäíîðîäíîñòü êàæäîé èç �àç. Äîïîë�íèòåëüíàÿ íåîäíîðîäíîñòü ñâÿçàíà ñ ðàçìûòîñòüþ�àçîâîãî ïåðåõîäà �åððîìàãíåòèê�ïàðàìàãíåòèê.Èç ñðàâíåíèÿ äàííûõ ßÌ� ñ íàìàãíè÷åííîñòüþïîêàçàíî, ÷òî ýòîò ïåðåõîä îñóùåñòâëÿåòñÿ ïóòåìïëàâíîãî ïåðåðàñïðåäåëåíèÿ îáúåìîâ �åððîìàãíèò�íûõ è ïàðàìàãíèòíûõ (ëèáî àíòè�åððîìàãíèòíûõ)îáëàñòåé â øèðîêîì èíòåðâàëå òåìïåðàòóð. Ôåððî�ìàãíèòíàÿ ïðîâîäÿùàÿ �àçà ÿâëÿåòñÿ îñòàòî÷íîéâ ñàìîäîïèðîâàííîì La1�ÆMnO3, îäíàêî ñ óâåëè�÷åíèåì êîíöåíòðàöèè ñòðîíöèÿ îíà ñòàíîâèòñÿïðåîáëàäàþùåé äëÿ ñîñòàâà ñ x = 0:125. Â ñî÷åòà�íèè ñ ñóæåíèåì òåìïåðàòóðíîãî èíòåðâàëà ïåðåõîäà�åððîìàãíåòèê�ïàðàìàãíåòèê ýòî îáóñëîâëèâàåòèçìåíåíèå õàðàêòåðà ýëåêòðîïðîâîäíîñòè îò ýëåê�òðîïðîâîäíîñòè ïîëóïðîâîäíèêîâîãî òèïà äëÿñîñòàâà ñ x = 0 ê ýëåêòðîïðîâîäíîñòè ìåòàëëè÷å�ñêîãî òèïà ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ äëÿ ñîñòàâîâñ x = 0:075, 0.125.Àâòîðû âûðàæàþò áëàãîäàðíîñòü Ï. Íîâàêó(P. Nov�ak), Ç. Æèðàêó (Z. Jir�ak) è Äæ. Õåéòìàíå�êó (J. Hejtmanek) èç Èíñòèòóòà �èçèêè (Ïðàãà) çàïîëåçíûå îáñóæäåíèÿ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ ðåçóëüòà�òîâ. �àáîòà ïîääåðæàíà Ôîíäîì �óíäàìåíòàëüíûõèññëåäîâàíèé Óêðàèíû (ïðîåêò Ô7/471-2001).ËÈÒÅ�ÀÒÓ�À1. Ý. Ë. Íàãàåâ, ÓÔÍ 166, 833 (1996).
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