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�ÀÑÏ�ÅÄÅËÅÍÈÅ ÝËÅÊÒ�ÎÍÍÎÉ ÏËÎÒÍÎÑÒÈÂ ÑÂÅ�ÕÏ�ÎÂÎÄßÙÈÕ ÎÊÑÈÄÀÕ Bà�b1�xSbxO3:ÈÑÑËÅÄÎÂÀÍÈÅ ÌÅÒÎÄÀÌÈ ÄÂÎÉÍÎ�Î ßÄÅ�ÍÎ�ÎÌÀ�ÍÈÒÍÎ�Î �ÅÇÎÍÀÍÑÀÞ. Â. Ïèñêóíîâ *, Â. Â. Îãëîáëè÷åâ, È. Þ. Àðàïîâà,À. Ô. Ñàäûêîâ, À. Ï. �åðàùåíêî, Ñ. Â. ÂåðõîâñêèéÈíñòèòóò �èçèêè ìåòàëëîâ Óðàëüñêîãî îòäåëåíèÿ �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê620990, Åêàòåðèíáóðã, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 6 àïðåëÿ 2011 ã.Ìåòîäàìè ßÌ� ýêñïåðèìåíòàëüíî èññëåäîâàíî âëèÿíèå çàðÿäîâîãî áåñïîðÿäêà íà �îðìèðîâàíèå íåîäíî-ðîäíîãî ñîñòîÿíèÿ ýëåêòðîííîé ñèñòåìû çîíû ïðîâîäèìîñòè â ñâåðõïðîâîäÿùèõ îêñèäàõ BàPb1�xSbxO3.Âûïîëíåíû ñèñòåìàòè÷åñêèå èçìåðåíèÿ ßÌ�-ñïåêòðîâ 17O è èäåíòè�èöèðîâàíû âêëàäû â ýòè ñïåêòðûàòîìîâ 17O, èìåþùèõ ðàçëè÷íîå áëèæíåå îêðóæåíèå êàòèîíîâ. Óñòàíîâëåíî, ÷òî â ïðåäåëàõ äâóõ êîîðäè-íàöèîííûõ ñ�åð âáëèçè èîíîâ ñóðüìû �îðìèðóþòñÿ ìèêðîîáëàñòè ñ ïîâûøåííîé ñïèíîâîé ïëîòíîñòüþíîñèòåëåé. Îáíàðóæåíû ìèêðîñêîïè÷åñêè ðàñïðåäåëåííûå ïî îáðàçöó çàðîäûøè ïîëóïðîâîäíèêîâîé �à-çû îêñèäà (îáëàñòè ñ ïîâûøåííûì ñîäåðæàíèåì ñóðüìû) â ñîñòàâàõ ñ x = 0:25 è x = 0:33. Âïåðâûå âû-ïîëíåíû ýêñïåðèìåíòû ïî èçìåðåíèþ ñèãíàëà äâîéíîãî ðåçîíàíñà ñïèíîâîãî ýõà 17O�207Pb, 17O�121Sbâ ìåòàëëè÷åñêîé �àçå îêñèäîâ BaPb1�xSbxO3. Îïðåäåëåíû êîíñòàíòû êîñâåííîãî ãåòåðîÿäåðíîãî ñïèí-ñïèíîâîãî âçàèìîäåéñòâèÿ 17O�207Pb â çàâèñèìîñòè îò âåëè÷èíû ëîêàëüíîãî íàéòîâñêîãî ñäâèãà 207Ks.Îöåíêè êîíñòàíò êîñâåííîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ÿäåð áëèæàéøèõ ñîñåäåé, àòîìîâ O�Pb è Pb�Pb, à òàêæåàíàëèç ýâîëþöèè ßÌ�-ñïåêòðîâ 17O ïðè èçìåíåíèè êîíöåíòðàöèè ñóðüìû äàþò óáåäèòåëüíûå ñâèäåòåëü-ñòâà â ïîëüçó ðàçâèòèÿ ìèêðîñêîïè÷åñêè íåîäíîðîäíîãî ñîñòîÿíèÿ ýëåêòðîííîé ñèñòåìû â ìåòàëëè÷åñêîé�àçå îêñèäîâ BàPb1�xSbxO3.1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÂ íàñòîÿùåå âðåìÿ èçó÷åíèå ïðè÷èí �îðìèðîâà�íèÿ è ðàçâèòèÿ íåîäíîðîäíîãî ñîñòîÿíèÿ ýëåêòðîí�íîé ñèñòåìû â ïåðîâñêèòîïîäîáíûõ îêñèäàõ, èõ âçà�èìîñâÿçè ñ âîçíèêíîâåíèåì è îñîáåííîñòÿìè ñâåðõ�ïðîâîäèìîñòè â ýòîì êëàññå ñîåäèíåíèé ÿâëÿåòñÿ îä�íèì èç íàèáîëåå èíòåíñèâíî ðàçâèâàþùèõñÿ íàïðàâ�ëåíèé �èçèêè êîíäåíñèðîâàííîãî ñîñòîÿíèÿ. Ê äàí�íîìó êëàññó ñâåðõïðîâîäÿùèõ ïåðîâñêèòîâ îòíîñÿò�ñÿ ìåòàëëîîêñèäû íà îñíîâå ñâèíöà BaPb1�yBiyO3(BPBO) [1℄ è BaPb1�xSbxO3 (BPSO) [2℄. Äëÿ �à�çîâûõ äèàãðàìì äàííûõ îêñèäîâ îáùèì ÿâëÿåò�ñÿ íàëè÷èå ïðè 0:10 < x, y < 0:35 îáëàñòèñâåðõïðîâîäÿùèõ ñîñòàâîâ, ïðèìûêàþùåé ê êîíöåí�òðàöèîííîìó ïåðåõîäó ìåòàëë�ïîëóïðîâîäíèê (x,y � 0:35). Åñëè ïðèíÿòü âî âíèìàíèå ïîäîáèå êðè�*E-mail: piskunov�imp.uran.ru

ñòàëëè÷åñêîãî ñòðîåíèÿ îêñèäîâ BPBO è BPSO, òîêðàéíå èíòðèãóþùèì ìîìåíòîì ÿâëÿåòñÿ áîëüøîåðàçëè÷èå çíà÷åíèé êðèòè÷åñêîé òåìïåðàòóðû T:T;max(y = 0:25) = 13 K, T;max(x = 0:25) = 3:5 K,÷òî íå íàõîäèò ïðèåìëåìîãî îáúÿñíåíèÿ â ðàìêàõòðàäèöèîííîãî ìåõàíèçìà êóïåðîâñêîãî ñïàðèâàíèÿñ èñïîëüçîâàíèåì óñðåäíåííûõ ïî êðèñòàëëó äàí�íûõ î ïëîòíîñòè ñîñòîÿíèé âáëèçè ýíåðãèè Ôåðìè,N(EF ) [3�5℄.Íåäîñòàòî÷íîñòü èñïîëüçîâàíèÿ ïðèáëèæåíèÿîäíîðîäíîãî êðèñòàëëà äëÿ îïèñàíèÿ îñíîâíîãîñîñòîÿíèÿ ýëåêòðîííîé ñèñòåìû ãåòåðîâàëåíò-íî-äîïèðîâàííûõ ïåðîâñêèòîâ BaPb1�x(Sb,Bi)xO3âûÿâëåíà â ðåçóëüòàòå èññëåäîâàíèé ýëåêòðîííîãîòðàíñïîðòà [6�8℄, îñîáåííîñòåé ñòðîåíèÿ âàëåíòíîéçîíû è çîíû ïðîâîäèìîñòè ìåòîäàìè ðåíòãåíîâñêîéè �îòîýëåêòðîííîé ñïåêòðîñêîïèè [9; 10℄, çîííûõðàñ÷åòîâ [11; 12℄ è íåéòðîíîãðà�è÷åñêèõ [13℄ èññëå�951



Þ. Â. Ïèñêóíîâ, Â. Â. Îãëîáëè÷åâ, È. Þ. Àðàïîâà è äð. ÆÝÒÔ, òîì 140, âûï. 5 (11), 2011äîâàíèé ñòðóêòóðíîãî áëèæíåãî ïîðÿäêà. Â ñâÿçè ñýòèì øèðîêî îáñóæäàåòñÿ âîïðîñ î ðîëè ëîêàëüíûõñòðóêòóðíûõ, çàðÿäîâûõ è ñïèíîâûõ íåîäíîðîäíî�ñòåé â ìåõàíèçìå �îðìèðîâàíèÿ ñâåðõïðîâîäÿùåãîñîñòîÿíèÿ â îêñèäàõ BaPb1�x(Sb,Bi)xO3.Â êà÷åñòâå îñíîâíîé ïðè÷èíû ðàçâèâàþ�ùåéñÿ ýëåêòðîííîé íåóñòîé÷èâîñòè â îêñèäàõBaPb1�yBiyO3 ðàññìàòðèâàåòñÿ íàëè÷èå â íèõèîíîâ âèñìóòà ñ ðàçíîé âàëåíòíîñòüþ, Bi3+ èBi5+ [14℄ âñëåäñòâèå íåóñòîé÷èâîñòè âàëåíòíûõñîñòîÿíèé èîíîâ Bi4+. ×òî êàñàåòñÿ îêñèäîâBàPb1�xSbxO3, â íèõ, ïî äàííûì 121Sb-ìåññáàó-ýðîâñêîé ñïåêòðîñêîïèè [15; 16℄, èîíû ñóðüìûèìåþò òîëüêî îäíó âàëåíòíîñòü ¾5+¿. Ïîýòîìóäëÿ óäîâëåòâîðåíèÿ óñëîâèÿ ýëåêòðîíåéòðàëüíîñòèñîåäèíåíèÿ áûëî ïðåäïîëîæåíî, ÷òî â îêñèäàõBPSO ñîñòîÿíèå ñî ñìåøàííîé âàëåíòíîñòüþ îáðà�çóåòñÿ â ñèñòåìå èîíîâ ñâèíöà Pb2+ è Pb4+ [16�18℄.Âîïðîñ î òîì, êàêîå îòíîøåíèå èìåþò ýòè ìèêðî�ñêîïè÷åñêèå çàðÿäîâûå íåîäíîðîäíîñòè ê ÿâëåíèþñâåðõïðîâîäèìîñòè, à òàêæå ê íåîáû÷íûì ñâîé�ñòâàì ýòèõ ñîåäèíåíèé â íîðìàëüíîì ñîñòîÿíèè,äî ñèõ ïîð îñòàåòñÿ îòêðûòûì. Ëîêàëüíûé ìåòîäßÌ� ïðåäñòàâëÿåòñÿ íàèáîëåå ïåðñïåêòèâíûì äëÿèçó÷åíèÿ îñîáåííîñòåé ñòàòè÷åñêîãî ðàñïðåäåëåíèÿè íèçêî÷àñòîòíîé äèíàìèêè ëîêàëüíûõ ýëåêòðè÷å�ñêèõ è ìàãíèòíûõ ïîëåé, îòðàæàþùèõ ñèììåòðèþáëèæíåãî ïîðÿäêà àòîìîâ.�àíåå, â ðåçóëüòàòå êîìïëåêñíûõ ßÌ�-èññëåäî-âàíèé, âêëþ÷àþùèõ â ñåáÿ èçìåðåíèÿ ßÌ�-ñïåêò-ðîâ 207Pb, ñäâèãîâ Íàéòà 207Ks, ñêîðîñòè 207T�11ñïèí-ðåøåòî÷íîé ðåëàêñàöèè è çàòóõàíèÿ àìï-ëèòóäû 207M(2�) ñïèíîâîãî ýõà ÿäåð ñâèíöà,áûëî ïîêàçàíî, ÷òî â ñâåðõïðîâîäÿùèõ îêñèäàõBàPb1�xSbxO3 (x � 0:33) ðàçâèâàåòñÿ ìèêðîñêîïè�÷åñêè íåîäíîðîäíîå ñîñòîÿíèå ýëåêòðîííîé ñèñòåìû[19℄. Â äàííîé ðàáîòå ïðåäñòàâëåíû ðåçóëüòàòûèññëåäîâàíèÿ ïðîñòðàíñòâåííîé äèñïåðñèè ñïèíî�âîé ïëîòíîñòè ýëåêòðîíîâ â ìåòàëëè÷åñêîé �àçåîêñèäîâ BàPb1�xSbxO3 (x � 0:33). Ñâåäåíèÿ îìèêðîñêîïè÷åñêè íåîäíîðîäíîì ðàñïðåäåëåíèè ïîêðèñòàëëó ñïèíîâîé ïëîòíîñòè ïîëó÷åíû íà îñíîâåàíàëèçà ßÌ�-ñïåêòðîâ 17O è êîíñòàíò êîñâåííîãîñïèí-ñïèíîâîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ÿäåð 17O è 207Pb,JPb�O, èçìåðåííûõ ñ ïîìîùüþ ìåòîäîâ äâîéíîãîÿäåðíî-ÿäåðíîãî ìàãíèòíîãî ðåçîíàíñà.2. ÎÁ�ÀÇÖÛ È ÌÅÒÎÄÈÊÀÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀÏîëèêðèñòàëëè÷åñêèå îáðàçöû îêñèäàBàPb1�xSbxO3 ñ x = 0, 0.10, 0.18, 0.25, 0.33

áûëè ïðèãîòîâëåíû ñ èñïîëüçîâàíèåì òðàäèöè�îííîé êåðàìè÷åñêîé òåõíîëîãèè òâåðäî�àçíîãîñèíòåçà, îïèñàííîé â ðàáîòàõ [2; 8℄. Çàòåì îíèáûëè îáîãàùåíû èçîòîïîì êèñëîðîäà 17O ïî�ñðåäñòâîì ìíîãî÷àñîâîãî îòæèãà â ïîòîêå ãàçàñ 40-ïðîöåíòíûì ñîäåðæàíèåì 17O2 [20℄. �åíòãå�íîñòðóêòóðíûé àíàëèç íå îáíàðóæèë íàëè÷èÿ âèññëåäóåìûõ îáúåêòàõ êàêèõ-ëèáî ïðèìåñíûõ �àçïîìèìî îñíîâíîé îðòîðîìáè÷åñêîé �àçû îêñèäàBPSO. ßÌ�-ýêñïåðèìåíòû áûëè ïðîâåäåíû íàèìïóëüñíîì ñïåêòðîìåòðå â ìàãíèòíîì ïîëå 94 êÝ.Êîìïîíåíòû òåíçîðà ìàãíèòíîãî ñäâèãà êèñëî�ðîäà, 17Kiso è 17Kax, îïðåäåëåíû îòíîñèòåëüíîïîëîæåíèÿ ðåçîíàíñíîé ëèíèè 17O â H2O.3. �ÅÇÓËÜÒÀÒÛ ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀ È ÈÕÎÁÑÓÆÄÅÍÈÅÀòîìû êèñëîðîäà â ñîåäèíåíèè BaPb1�xSbxO3ðàñïîëàãàþòñÿ â âåðøèíàõ îêòàýäðîâ, â öåíòðå êî�òîðûõ íàõîäÿòñÿ àòîìû ñâèíöà èëè ñóðüìû. ßä�ðî èçîòîïà 17O îáëàäàåò ñïèíîì 17I = 5=2 èýëåêòðè÷åñêèì êâàäðóïîëüíûì ìîìåíòîì 17Q == �0:026 �10�24 ñì2. Â ýòîì ñëó÷àå ðåçîíàíñíàÿ ÷àñ�òîòà �O(m $ m � 1) èçîòîïà 17O îïðåäåëÿåòñÿ íåòîëüêî ñâåðõòîíêèìè ìàãíèòíûìè âçàèìîäåéñòâèÿ�ìè, êàê â ñëó÷àå àòîìîâ ñâèíöà, íî òàêæå âçàèìî�äåéñòâèåì êâàäðóïîëüíîãî ìîìåíòà ÿäðà Q ñ ãðà�äèåíòîì ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ eVii (i = x; y; z), ñî�çäàâàåìîãî ýëåêòðîííûì è èîííûì îêðóæåíèåì. Íàðèñ. 1 ïðåäñòàâëåíû ßÌ�-ñïåêòðû 17O öåíòðàëüíî�ãî ïåðåõîäà (m = +1=2 $ �1=2) â ïîëèêðèñòàëëè�÷åñêèõ îáðàçöàõ BaPb1�xSbxO3 ïðè ðàçëè÷íûõ çíà�÷åíèÿõ x â ïîëå 94 êÝ. Òàêæå áûëè èçìåðåíû ñïåê�òðû ñàòåëëèòíûõ ëèíèé, ñîîòâåòñòâóþùèõ ïåðåõî�äàì m = �1=2 $ �3:2 è m = �3=2 $ �5:2 (íåïîêàçàíû). Â ñîñòàâå BaPbO3 ßÌ�-ñïåêòð 17O óäî�âëåòâîðèòåëüíî îïèñûâàåòñÿ â ïðåäïîëîæåíèè ìàã�íèòíîé ýêâèâàëåíòíîñòè âñåõ ïîçèöèé àòîìîâ êèñ�ëîðîäà â êðèñòàëëå. Èñïîëüçóÿ ïðîöåäóðó ìàòåìà�òè÷åñêîãî ìîäåëèðîâàíèÿ ïîðîøêîâûõ ñïåêòðîâ èïðèâëåêàÿ äîïîëíèòåëüíî äàííûå î ðåçîíàíñíûõ ÷à�ñòîòàõ ñàòåëëèòíûõ ëèíèé, äëÿ èñõîäíîãî îêñèäàBaPbO3 ìû îïðåäåëèëè êîìïîíåíòû òåíçîðà ìàã�íèòíîãî ñäâèãà, 17Kiso è 17Kax, à òàêæå çíà÷åíèÿêâàäðóïîëüíîé ÷àñòîòû �Q è ïàðàìåòðà àñèììåòðèè�. Âåëè÷èíû �Q è � ñâÿçàíû ñ êîìïîíåíòàìè Vii òåí�çîðà ãðàäèåíòà ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ ñëåäóþùèì îá�ðàçîì [21℄:�Q = 3eQVzz4�I(2I � 1)~ ; � = Vxx � VyyVzz : (1)952



ÆÝÒÔ, òîì 140, âûï. 5 (11), 2011 �àñïðåäåëåíèå ýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè : : :
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Интенсивность

�èñ. 1. ßÌ�-ñïåêòðû 17O (ïåðåõîä m = +1=2 $$ �1=2) â ïîëèêðèñòàëëè÷åñêèõ îáðàçöàõBaPb1�xSbxO3 ïðè x = 0, 0:10, 0:18, 0:25, 0:33â ìàãíèòíîì ïîëå H0 = 94 êÝ ïðè òåìïåðàòóðåT = 20 K (ñèìâîëû) è ðåçóëüòàò ìîäåëèðîâàíèÿïîðîøêîâûõ ñïåêòðîâ íàáîðîì èç íåñêîëüêèõëèíèé (1�4 ) ñ ðàçëè÷íûìè çíà÷åíèÿìè êîìïîíåíòòåíçîðà ìàãíèòíîãî ñäâèãà è òåíçîðà ãðàäèåíòàýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ (ñïëîøíàÿ ëèíèÿ)�åçóëüòàò êîìïüþòåðíîãî ìîäåëèðîâàíèÿßÌ�-ñïåêòðà 17O â BaPbO3 ïîêàçàí íà ðèñ. 1:ñïåêòð öåíòðàëüíîãî ïåðåõîäà óäîâëåòâîðèòåëüíîîïèñûâàåòñÿ îäèíî÷íîé êâàäðóïîëüíî ðàñùåï�ëåííîé ëèíèåé; òåíçîð ãðàäèåíòà ýëåêòðè÷åñêîãîïîëÿ îáëàäàåò ñèììåòðèåé, áëèçêîé ê àêñèàëüíîé(�Q = (1:13� 0:01) Ì�ö, � < 0:05).Â îêñèäàõ ñ x > 0 êðèñòàëëîãðà�è÷åñêàÿ ýêâè�âàëåíòíîñòü ïîçèöèé àòîìîâ êèñëîðîäà íàðóøàåò�ñÿ, ïîñêîëüêó òåïåðü â áëèæàéøåå îêðóæåíèå 17Oìîãóò, íàðÿäó ñ èîíàìè Pb4+, âõîäèòü èîíû Sb5+.Íåýêèâàëåòíîñòü êèñëîðîäíûõ ïîçèöèé ìîæåò ïðî�ÿâëÿòüñÿ â ðàçëè÷íûõ çíà÷åíèÿõ ñäâèãîâ èõ ðåçî�íàíñíûõ ëèíèé, ÷àñòîò �Q è ñêîðîñòåé ÿäåðíîé ìàã�íèòíîé ðåëàêñàöèè. Äåéñòâèòåëüíî, íà ñïåêòðàõ öåí�òðàëüíîãî ïåðåõîäà 17O â ñîñòàâàõ ñ x > 0, ïðåäñòàâ�

0 0.1 0.2 0.3
x

BaPb1−xSbxO3

T = 20 K

1

2

3

40

20

40

60

80

100

Интенсивность, отн. ед.

�èñ. 2. Îòíîñèòåëüíûå èíòåíñèâíîñòè ñïåêòðàëü-íûõ ëèíèé 1 (�), 2 (�), 3 (N), 4 (�), ïîëó÷åííûåïðè àíàëèçå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ ñïåêòðîâ. Ñïëîø-íûå êðèâûå � ðåçóëüòàò ðàñ÷åòà èíòåíñèâíîñòåéëèíèé 1, 2, 3, 4 â ïðåäïîëîæåíèè ñòàòèñòè÷åñêè ñëó-÷àéíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ ñóðüìû ïî îáðàçöóëåííûõ íà ðèñ. 1, âèäíà ñëàáîðàçðåøåííàÿ òîíêàÿñòðóêòóðà, è îíè íå ìîãóò áûòü îïèñàíû îäèíî÷íîéðåçîíàíñíîé ëèíèåé.Âåñüìà ý��åêòèâíàÿ ìåòîäèêà îáíàðóæå�íèÿ íåýêâèâàëåíòíîñòè ïîçèöèé êèñëîðîäà âBàPb1�xSbxO3 � ñðàâíåíèå ñïåêòðîâ, çàïèñàí�íûõ ñ ïîìîùüþ ìåòîäèêè ñïèíîâîãî ýõà ïðèðàçíûõ âðåìåíàõ çàäåðæêè � ìåæäó èìïóëüñàìè,�îðìèðóþùèìè ýõî. Ñïåêòðû çàïèñûâàëèñü ïðè� = 30�1000 ìêñ. Â ñîåäèíåíèè BaPbO3 �îðìàëèíèè ïðàêòè÷åñêè íå çàâèñèò îò òîãî, ñ êàêîé çà�äåðæêîé ìåæäó èìïóëüñàìè çàïèñûâàåòñÿ ñïåêòð,â òî âðåìÿ êàê â îêñèäàõ ñ x > 0 òàêàÿ çàâèñèìîñòüèìååò ìåñòî. Èçìåíåíèå �îðìû êðèâîé ñïåêòðàëü�íîé èíòåíñèâíîñòè g(�) óêàçûâàåò íà ïðèñóòñòâèå âîêñèäàõ ñ x > 0 íåñêîëüêèõ ãðóïï àòîìîâ êèñëîðîäàñ ðàçíîé âåëè÷èíîé ëîêàëüíîãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ,ñòàòè÷åñêàÿ ÷àñòü êîòîðîãî îïðåäåëÿåò ìàãíèòíûéñäâèã ðåçîíàíñíîé ëèíèè, à åãî �ëóêòóàöèè �âðåìÿ 17T2 íåîáðàòèìîãî çàòóõàíèÿ ñïèíîâîãî ýõà.Èçìåðåíèÿ ßÌ�-ñïåêòðîâ 17O ñ ïîìîùüþ ìåòî�äèêè ñïèíîâîãî ýõà ïðè ðàçíûõ âðåìåíàõ çàäåðæêè� ìåæäó èìïóëüñàìè, �îðìèðóþùèìè ýõî, èçìåðå�íèå âðåìåí T2 ñïèí-ñïèíîâîé ðåëàêñàöèè íà ðàçëè÷�íûõ ó÷àñòêàõ ßÌ�-ñïåêòðîâ 17O, à òàêæå èñïîëü�çîâàíèå ñïåöèàëüíîé ïðîãðàììû àíàëèçà ñïåêòðîâïîçâîëèëè óñòàíîâèòü, ÷òî ñïåêòðû êèñëîðîäà â îê�953



Þ. Â. Ïèñêóíîâ, Â. Â. Îãëîáëè÷åâ, È. Þ. Àðàïîâà è äð. ÆÝÒÔ, òîì 140, âûï. 5 (11), 2011ñèäàõ BàPb1�xSbxO3 ñ x = 0:10, 0.18, 0.25, 0.33 ïðåä�ñòàâëÿþò ñîáîé ñóïåðïîçèöèþ ÷åòûðåõ îòäåëüíûõëèíèé (1, 2, 3, 4 ), êàê ýòî ïîêàçàíî íà ðèñ. 1. Ïîäãî�íî÷íûìè ïàðàìåòðàìè â ïðîöåäóðå êîìïüþòåðíîãîìîäåëèðîâàíèÿ ñïåêòðîâ ÿâëÿëèñü èíòåíñèâíîñòü,êîìïîíåíòû òåíçîðà ìàãíèòíîãî ñäâèãà îòäåëüíûõëèíèé, à òàêæå ìàãíèòíîå óøèðåíèå ëèíèé, âåëè�÷èíà êîòîðîãî áûëà îïðåäåëåíà êàê øèðèíà (Æ�)0:5ãàóññîâîé �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ èçîòðîïíîãî ìàã�íèòíîãî ñäâèãà. �åçóëüòàòû îáðàáîòêè ñïåêòðîâ, ïî�ëó÷åííûå â íàñòîÿùåé ðàáîòå, ïðèâåäåíû â òàáëè�öå. Ñ ðîñòîì êîíöåíòðàöèè ñóðüìû êîìïîíåíòû òåí�çîðà ìàãíèòíîãî ñäâèãà fKiso;Kaxgi îòäåëüíûõ ëè�íèé îñòàþòñÿ íåèçìåííûìè â ïðåäåëàõ ïîãðåøíîñòèîïðåäåëåíèÿ âåëè÷èí. Íà ðèñ. 2 ïðåäñòàâëåíû çàâè�ñèìîñòè îò x èíòåíñèâíîñòåé ëèíèé 1, 2, 3, 4, ïîëó�÷åííûå â ïðîöåññå àíàëèçà ñïåêòðîâ (ñèìâîëû) è âðåçóëüòàòå ðàñ÷åòîâ êîíöåíòðàöèé àòîìîâ êèñëîðî�äà, èìåþùèõ ðàçëè÷íîå áëèæíåå îêðóæåíèå êàòèî�íîâ, à èìåííî, àòîìîâ 17O, ó êîòîðûõ â äâóõ ïåðâûõêàòèîííûõ ñ�åðàõ îòñóòñòâóåò ñóðüìà (ëèíèÿ 1 ),ñóðüìà ïðèñóòñòâóåò òîëüêî âî âòîðîé êîîðäèíàöè�îííîé ñ�åðå (ëèíèÿ 2 ), â ïåðâîé êîîðäèíàöèîííîéñ�åðå èìååòñÿ îäèí èîí (ëèíèÿ 3 ) èëè äâà èîíà (ëè�íèÿ 4 ) ñóðüìû. Â ðåçóëüòàòå ñðàâíåíèÿ äàííûõ çàâè�ñèìîñòåé áûëî ïðåäëîæåíî ñëåäóþùåå ñòðóêòóðíîåîòíåñåíèå ðåçîíàíñíûõ ëèíèé 17O â BàPb1�xSbxO3,ïðåäñòàâëåííûõ íà ðèñ. 1:âêëàä â èíòåíñèâíîñòü ëèíèè 1 äàþò àòîìû êèñ�ëîðîäà, ó êîòîðûõ â äâóõ ïåðâûõ êàòèîííûõ ñ�åðàõîòñóòñòâóþò èîíû ñóðüìû;èíòåíñèâíîñòü ëèíèè 2 �îðìèðóåòñÿ àòîìàìèêèñëîðîäà, ó êîòîðûõ âî âòîðîé êàòèîííîé ñ�åðåïðèñóòñòâóþò èîíû ñóðüìû, íî îòñóòñòâóþò â ïåð�âîé;ëèíèÿ 3 ñâÿçàíà ñ àòîìàìè êèñëîðîäà, ó êîòî�ðûõ â ïåðâîé êàòèîííîé ñ�åðå ïðèñóòñòâóåò îäèíèîí ñóðüìû;ëèíèÿ 4 îòíîñèòñÿ ê êèñëîðîäó, ðàñïîëîæåííîìóâ çàðîäûøàõ ïîëóïðîâîäíèêîâîé �àçû (îáëàñòè ñïîâûøåííûì ñîäåðæàíèåì ñóðüìû).Èäåíòè�èêàöèÿ ñïåêòðàëüíûõ ëèíèé êèñëî�ðîäà, ïðåäëîæåííàÿ âûøå, áûëà ïîäòâåðæäåíàýêñïåðèìåíòàìè ïî äâîéíîìó ðåçîíàíñó ñïèíîâîãîýõà (Ä�ÑÝ) [22; 23℄. Íåîäíîðîäíîñòü ýëåêòðîííîéñïèíîâîé ïëîòíîñòè, ðàçâèâàþùàÿñÿ â îêñèäàõBaPb1�xSbxO3 ïðè x > 0, ïðîÿâëÿåòñÿ â ðàñïðåäå�ëåíèè ìàãíèòíûõ ñäâèãîâ ëèíèé ßÌ� êàê 17O, òàêè 207Pb. Â ñîñòàâå BaPb0:9Sb0:1O3 òîíêàÿ ñòðóêòóðàßÌ�-ñïåêòðîâ ýòèõ èçîòîïîâ ÿâëÿåòñÿ íàèáîëååðàçðåøåííîé (ðèñ. 1, 3). Òîíêàÿ ñòðóêòóðà ñïåêòðàêèñëîðîäà è ðàçëè÷èå ðåëàêñàöèîííûõ õàðàêòåðè�
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207Ks, %�èñ. 3. ßÌ�-ñïåêòðû 207Pb â îêñèäåBaPb1�xSbxO3, çàïèñàííûå â ìàãíèòíîì ïîëåH0 = 94 êÝ ïðè T = 20 Ê. Ñòðåëêàìè óêàçàíû÷àñòîòû �0Pb = 84:2 Ì�ö, �00Pb = 85:1 Ì�ö è �000Pb == 83:65 Ì�ö, âîçáóæäàåìûå â õîäå ýêñïåðèìåíòàïî Ä�ÑÝ 17O�207Pbñòèê ÿäåð êèñëîðîäà, �îðìèðóþùèõ îòäåëüíûåëèíèè ñïåêòðà, îáóñëîâëåíû ðàñïðåäåëåíèåì ëî�êàëüíûõ ìàãíèòíûõ ïîëåé, ñîçäàâàåìûõ íà ÿäðàõàòîìîâ êèñëîðîäà ñîñåäíèìè êàòèîíàìè Pb(Sb).×òîáû âûÿñíèòü, êàêèå îñîáåííîñòè ßÌ�-ñïåêòðà17O ñîîòâåòñòâóþò òîìó èëè èíîìó êàòèîííîìóîêðóæåíèþ êèñëîðîäà â ðåøåòêå, áûëè âûïîëíå�íû Ä�ÑÝ-ýêñïåðèìåíòû íà ÿäðàõ 17O�207Pb è17O�121Sb. Ñóòü äàííîãî ìåòîäà çàêëþ÷àåòñÿ ââîçìîæíîñòè ñåëåêòèâíîãî èçìåíåíèÿ ëîêàëüíûõïîëåé, ñîçäàâàåìûõ ÿäðàìè îïðåäåëåííîãî ñîðòà(ñî ñïèíîì S) íà ïîçèöèÿõ ÿäðà-çîíäà (ñî ñïèíîìI). Åñëè â èññëåäóåìîì ñîåäèíåíèè íåîäèíàêîâûåñïèíû I è S ñâÿçàíû ñïèí-ñïèíîâûì âçàèìîäåé�ñòâèåì HIS = ~aISIzSz, ãäå aIS � êîíñòàíòàñïèí-ñïèíîâîãî âçàèìîäåéñòâèÿ, òî ìåòîäîì Ä�ÑÝìîæíî âûäåëèòü âêëàä ýòîé ãåòåðîÿäåðíîé ñâÿçèâ ñóììàðíîå âçàèìîäåéñòâèå ÿäåðíîãî ìîìåíòà I ñîêðóæåíèåì.Ýêñïåðèìåíòû ïî Ä�ÑÝ ïðîâîäèëèñü â äâà ýòà�ïà. Íà ïåðâîì ýòàïå (ðèñ. 4) ïîñëåäîâàòåëüíîñòü ðà�äèîèìïóëüñîâ (�=2)O � � � �O ïðèêëàäûâàëàñü íà954



ÆÝÒÔ, òîì 140, âûï. 5 (11), 2011 �àñïðåäåëåíèå ýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè : : :Òàáëèöà. Êîìïîíåíòû òåíçîðà ìàãíèòíîãî ñäâèãà (Kiso, Kax), êâàäðóïîëüíûå ÷àñòîòû �Q è ïàðàìåòðû àñèììåò-ðèè � îòäåëüíûõ ëèíèé, �îðìèðóþùèõ òîíêóþ ñòðóêòóðó ßÌ�-ñïåêòðà 17O â îêñèäàõ BaPb1�xSbxO3Îáðàçåö Íîìåðëèíèè Kiso, ppm Kax, ppm � �Q, Ì�ö (Æ�)0:5, ê�öBaPbO3 1 330� 5 �30� 5 0.03 1:12� 0:01 3:50� 0:10BaPb0:9Sb0:1O3 1 330� 5 �30� 5 1:12� 0:01 2:25� 0:062 470� 15 �40� 20 < 0:05 1:12� 0:01 3:20� 0:103 690� 10 0� 10 1:13� 0:02 6:30� 0:25BaPb0:82Sb0:18O3 1 390� 10 �20� 5 0.03 1:12� 0:01 3:70� 0:102 470� 15 �40� 20 0.03 1:12� 0:01 5:05� 0:083 790� 10 60� 5 0.03 1:13� 0:02 6:40� 0:13BaPb0:75Sb0:25O3 2 470� 15 �40� 20 0.03 1:12� 0:01 3:40� 0:103 560� 10 40� 5 0.03 1:13� 0:02 6:30� 0:084 270� 20 �10� 5 0.04 1:12� 0:03 4:90� 0:25BaPb0:67Sb0:33O3 2 470� 15 �40� 20 0.03 1:12� 0:01 3:70� 0:103 590� 10 60� 10 0.03 1:13� 0:02 6:65� 0:104 350� 10 20� 5 0.04 1:12� 0:03 4:90� 0:25
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�èñ. 4. Ïîñëåäîâàòåëüíîñòè ðàäèîèìïóëüñîâ äëÿäâóõ ýòàïîâ ýêñïåðèìåíòîâ ïî Ä�ÑÝ 17O�207Pb÷àñòîòå �O = 54:3 M�ö ê ñèñòåìå ÿäåðíûõ ñïèíîâI êèñëîðîäà è â ìîìåíò âðåìåíè 2� ðåãèñòðèðîâà�ëàñü àìïëèòóäà 17M(2�) ñïèíîâîãî ýõà. Ïîñêîëüêóãàìèëüòîíèàí HIS íå èìååò ÿâíîé çàâèñèìîñòè îòâðåìåíè íà èíòåðâàëå (0; 2�), â ðåçóëüòàòå äåéñòâèÿ�O-èìïóëüñà èìååìHIS(� � 0) = �HIS(� + 0):

Â ýòîì ñëó÷àå ý��åêò ðàñ�îêóñèðîâêè ÿäåðíîéíàìàãíè÷åííîñòè ñïèíîâ I â ñòàòè÷åñêèõ ëîêàëü�íûõ ïîëÿõ ñïèíîâ S â èíòåðâàëå (0; �) ñîïðîâîæ-äàåòñÿ ïîñëåäóþùåé �îêóñèðîâêîé ÿäåðíîé íàìàã�íè÷åííîñòè ñïèíîâ I â èíòåðâàëå (�; 2�), ïðåä�øåñòâóþùåì �îðìèðîâàíèþ ñèãíàëà ýõà. Íà âòî�ðîì ýòàïå îäíîâðåìåííî ñ èìïóëüñîì �O ïðèêëà�äûâàëñÿ äîïîëíèòåëüíûé èìïóëüñ �Pb íà ÷àñòîòå�Pb = 84�86 M�ö, èíâåðòèðóþùèé íàïðàâëåíèå ëî�êàëüíûõ ïîëåé îò ñïèíîâ S è ñîõðàíÿþùèé íåèçìåí�íûì çíàê ãàìèëüòîíèàíà HIS(t � 0) = HIS(t + 0)â òå÷åíèå âðåìåíè ýâîëþöèè 2� . Â ðåçóëüòàòå àì�ïëèòóäà 17M(2�; �Pb) ñïèíîâîãî ýõà â ìîìåíò 2�äîëæíà óìåíüøèòüñÿ ïî ñðàâíåíèþ ñ âåëè÷èíîé17M(2�) çà ñ÷åò äîïîëíèòåëüíîãî çàòóõàíèÿ, âíåñåí�íîãî íà âòîðîì ýòàïå âçàèìîäåéñòâèÿ HIS . Îòíîøå�íèå m(2�; �Pb) = M(2�; �Pb)=M(2�) ïîëó÷èëî íàçâà�íèå ñèãíàëà Ä�ÑÝ.�àçíîñòü ñïåêòðîâ, ïîëó÷åííûõ íà ïåðâîì è âòî�ðîì ýòàïàõ Ä�ÑÝ-ýêñïåðèìåíòà, îïðåäåëÿåò, êàêèåîñîáåííîñòè ñïåêòðàëüíûõ ëèíèé 17O è 207Pb ñîîò�âåòñòâóþò äðóã äðóãó. Èëè, äðóãèìè ñëîâàìè, êà�êîìó ó÷àñòêó ïîëíîãî êèñëîðîäíîãî ñïåêòðà ñîîò�âåòñòâóþò ÿäðà 17O, ðàñïîëîæåííûå âáëèçè ÿäåð207Pb, ðåçîíàíñíûå ÷àñòîòû êîòîðûõ íàõîäÿòñÿ âîïðåäåëåííîé îáëàñòè ÷àñòîò ��Pb. Â íàñòîÿùåì èñ�ñëåäîâàíèè Ä�ÑÝ-ýêñïåðèìåíòû áûëè âûïîëíåíû955
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�èñ. 5. �àçíîñòíûå ñïåêòðû �m(�; �Pb) == 17M(�) � 17M(�; �Pb): ñïëîøíàÿ ëèíèÿ � ðå-çóëüòàò ìîäåëèðîâàíèÿ ðàçíîñòíûõ ñïåêòðîâ íàáî-ðîì èç íåñêîëüêèõ ëèíèé (1�4 ), ïàðàìåòðû êîòîðûõñîâïàäàþò ñ ïàðàìåòðàìè ñîîòâåòñòâóþùèõ ëèíèé,ïðèâåäåííûõ â òàáëèöåïðè ñåëåêòèâíîì âîçáóæäåíèè ÿäåð àòîìîâ 207Pbíà ÷àñòîòàõ �0Pb = 84:20 Ì�ö, �00Pb = 85:10 Ì�ö è�000Pb = 83:65 Ì�ö (ñì. ðèñ. 3). Íà ðèñ. 5 ïðåäñòàâëå�íû ðàçíîñòíûå ñïåêòðàëüíûå ëèíèè�m(�; �Pb) = 17M(�)� 17M(�; �Pb):Çäåñü 17M(�) � ñïåêòð êèñëîðîäà, çàïèñàííûé áåçâîçáóæäåíèÿ ÿäåð 207Pb, 17M(�; �Pb) � ñïåêòð êèñ�ëîðîäà, çàïèñàííûé ïðè âîçáóæäåíèè ÿäåð 207Pbíà ÷àñòîòå �Pb. �àçíîñòíûé ßÌ�-ñïåêòð 17O, ïî�ëó÷åííûé ïðè âîçáóæäåíèè ÿäåð 207Pb íà ÷àñòîòå�0Pb = 84:2 Ì�ö, ïîëíîñòüþ ñîâïàäàåò ñî ñïåêòðîì17O â îáðàçöå BaPbO3 è ñ ëèíèåé 1 íà ðèñ. 1. Êðî�ìå òîãî, ëèíèÿ ñâèíöà íà ÷àñòîòå �0Pb = 84:2 Ì�öîòíîñèòñÿ ê òåì ïîçèöèÿì ñâèíöà, äëÿ êîòîðûõ âäâóõ áëèæàéøèõ êîîðäèíàöèîííûõ ñ�åðàõ îòñóò�ñòâóþò àòîìû ñóðüìû [19℄. Òàêèì îáðàçîì, ðåçóëü�òàò Ä�ÑÝ-ýêñïåðèìåíòîâ îäíîçíà÷íî óêàçûâàåò íà

òî, ÷òî âêëàä â èíòåíñèâíîñòü ëèíèè 1 äàþò àòîìûêèñëîðîäà, ó êîòîðûõ â äâóõ ïåðâûõ êàòèîííûõ ñ�å�ðàõ îòñóòñòâóþò èîíû ñóðüìû.Ñåëåêòèâíîå âîçáóæäåíèå 207Pb íà ÷àñòîòå�00Pb = 85:1 Ì�ö, ñîîòâåòñòâóþùåé ïîçèöèÿì ñâèí�öà, â îêðóæåíèè êîòîðîãî ïðèñóòñòâóþò èîíû Sb,ïðèâåëî ê èçìåíåíèÿì ñïåêòðàëüíîé èíòåíñèâíîñòèñóùåñòâåííî äðóãèõ �ðàãìåíòîâ ßÌ�-ñïåêòðà 17O.Ïîëó÷åííûé ïðè ýòîì ðàçíîñòíûé ñïåêòð õîðîøîîïèñûâàåòñÿ ëèíèÿìè 2 è 3 ñ ïàðàìåòðàìè, óêàçàí�íûìè â òàáëèöå, ÷òî ïîäòâåðæäàåò ïðåäëîæåííóþðàíåå ñòðóêòóðíóþ èäåíòè�èêàöèþ äàííûõ ëèíèé.Íà ðèñ. 5 òàêæå ïðèâåäåí ðàçíîñòíûé ñïåêòð 17O,ïîëó÷åííûé ïðè ñåëåêòèâíîì âîçáóæäåíèè ëèíèè207Pb íà ÷àñòîòå �000Pb = 83:65 Ì�ö â îáðàçöå ñx = 0:33 (ñì. ðèñ. 3). Îí óäîâëåòâîðèòåëüíî ìîäåëè�ðóåòñÿ äâóìÿ ëèíèÿìè, 3 è 4. Òåì ñàìûì, äàííûéðåçóëüòàò ïîäòâåðæäàåò ñäåëàííîå íàìè ðàíåå ïðåä�ïîëîæåíèå [19℄ î òîì, ÷òî ñïåêòðàëüíàÿ ëèíèÿ 207Pbíà ÷àñòîòå �000Pb = 83:65 Ì�ö ñîîòâåòñòâóåò îáëàñòÿìîáðàçöà ñ ïîâûøåííûì ñîäåðæàíèåì ñóðüìû, â êî�òîðûõ èìååò ìåñòî çàðîæäåíèå ïîëóïðîâîäíèêîâîé�àçû BàPb1�xSbxO3.Óíèêàëüíóþ èí�îðìàöèþ îá îñîáåííîñòÿõ ïðî�ñòðàíñòâåííîé äèñïåðñèè ñïèíîâîé âîñïðèèì÷èâî�ñòè �s(q) è ñâåðõòîíêèõ ýëåêòðîí-ÿäåðíûõ ñâÿçÿõìîæíî ïîëó÷èòü, èññëåäóÿ êîñâåííûå ñïèí-ñïèíî-âûå âçàèìîäåéñòâèÿ ìåæäó ÿäåðíûìè ñïèíàìè. Ïî�äîáíûå ñâåäåíèÿ ÿâëÿþòñÿ êëþ÷åâûìè ïðè îáñóæ-äåíèè íåîäíîðîäíîãî ñîñòîÿíèÿ ýëåêòðîííîé ñïèíî�âîé ñèñòåìû ñ ñóùåñòâåííûìè êóëîíîâñêèìè êîððå�ëÿöèÿìè. Â ïîäàâëÿþùåì áîëüøèíñòâå ñëó÷àåâ âòâåðäîì òåëå íå ïðåäñòàâëÿåòñÿ âîçìîæíûì èçìå�ðèòü êîíñòàíòó JIS êîñâåííîãî ñïèí-ñïèíîâîãî âçàè-ìîäåéñòâèÿ ïî õàðàêòåðíîìó ðàñùåïëåíèþ ëèíèèíåîäíîðîäíî óøèðåííîãî ñïåêòðà ßÌ�. Â äàííîéðàáîòå óäàëîñü èçìåðèòü êîíñòàíòû JO�Pb â îêñè�äå BaPb0:9Sb0:1O3 â õîäå ýêñïåðèìåíòîâ ïî Ä�ÑÝ17O�207Pb.Ñïèí-ñïèíîâîå âçàèìîäåéñòâèå HIS ìåæäó ÿäåð�íûìè ñïèíàìè O(I)�Pb(S) ñîäåðæèò äèïîëüíûé èêîñâåííûé âêëàäû [24; 25℄:HIS = HIS;dip+HIS;ind = ~ NXi=1(DISi +JISi )IzSzi; (2)ãäå DISi = IS~r3i �1� 3 os2 �i� ; (3)N � ÷èñëî áëèæàéøèõ ñîñåäåé ÿäåðíûõ ñïèíîâ Só ñïèíà I , ri � ðàññòîÿíèå ìåæäó âçàèìîäåéñòâó�þùèìè ñïèíàìè, �i � óãîë ìåæäó íàïðàâëåíèÿìè956
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1 2 3 T2 = 0:7 � 0:2 ìñaO�Pb = (7:7� 0:1) � 103 �11 2

m(2�; 84:2 Ì�ö) m(2�; 85:1 Ì�ö)
�èñ. 6. Ä�ÑÝ-ñèãíàëû m(2�; 84:2 Ì�ö) = 17M(2�; 84:2 Ì�ö)=17M(2� ) (à) è m(2�; 85:1 Ì�ö) = 17M(2�; 85:1 Ì�ö)==17M(2� ) (á ), èçìåðåííûå â äâóõ ÷àñòîòíûõ äèàïàçîíàõ, ñîîòâåòñòâóþùèõ ñäâèãàì Íàéòà 207Ks = 0:78% (à)è 207Ks = 1:66% (á ). Ñïëîøíûå ëèíèè � ðåçóëüòàòû àïïðîêñèìàöèè äàííûõ m(2�; �Pb) �óíêöèåé y(2� ) == A exp(�2�=T2) os(aO�Pb� ) + bâåêòîðà ri è âíåøíåãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ H0; I èS � ãèðîìàãíèòíûå îòíîøåíèÿ ÿäåðíûõ ñïèíîâ Iè S. Ïåðâîå ñëàãàåìîå â âûðàæåíèè (2) ó÷èòûâàåòêëàññè÷åñêîå äèïîëüíîå âçàèìîäåéñòâèå ìàãíèòíûõìîìåíòîâ ñïèíîâ I è S. Âòîðîå îïèñûâàåò êîñâåí�íîå âçàèìîäåéñòâèå ÿäåðíûõ ñïèíîâ ÷åðåç ñèñòåìóýëåêòðîíîâ çîíû ïðîâîäèìîñòè. Âåëè÷èíà êîñâåí�íîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ÿâëÿåòñÿ ñóùåñòâåííîé, êîãäàîäèí èç âçàèìîäåéñòâóþùèõ ñïèíîâ ïðèíàäëåæèòòÿæåëîìó (ñ çàðÿäîì ÿäðà Z > 50) àòîìó, âàëåíò�íûå ýëåêòðîíû êîòîðîãî ó÷àñòâóþò â �îðìèðîâà�íèè çîíû ïðîâîäèìîñòè. Â îêñèäàõ BaPb1�xSbxO3òÿæåëûìè àòîìàìè ÿâëÿþòñÿ Pb (Z = 82) è Sb(Z = 51). Â âûðàæåíèè (2) ìû ïðåíåáðåãëè íåñå�êóëÿðíûìè êîìïîíåíòàìè ñïèí-ñïèíîâîãî âçàèìî�äåéñòâèÿ (òàêèìè êàê IxSx, IySy), êîòîðûå îïèñû�âàþò ïðîöåññû âçàèìíîãî ïåðåâîðîòà ñïèíîâ, òàêíàçûâàåìûå �ëèï-�ëîï-ïåðåõîäû ("#$#"), ñîïðî�âîæäàåìûå ïîãëîùåíèåì èëè èñïóñêàíèåì êâàíòàýíåðãèè h(�i � �j). Òàêîå ïðèáëèæåíèå ñïðàâåäëè�âî, åñëè ðàçíîñòü ÷àñòîò ïðåöåññèè ñîñåäíèõ âçà�èìîäåéñòâóþùèõ ñïèíîâ ìíîãî áîëüøå êîíñòàíòûñïèí-ñïèíîâîãî âçàèìîäåéñòâèÿ aIS = DIS + JIS ,ò. å. j�i � �j j � jaISij j: (4)Óïðîùåíèå ãàìèëüòîíèàíà äî �îðìû (2) â äàí�íîì ñëó÷àå âïîëíå îáîñíîâàíî, òàê êàê ëàðìîðîâ�ñêèå ÷àñòîòû ÿäåð 17O è 207Pb â ìàãíèòíîì ïî�ëå H0 = 94 êÝ ðàçëè÷àþòñÿ íà äåñÿòêè ìåãàãåðö.�àìèëüòîíèàí êîñâåííîãî âçàèìîäåéñòâèÿ HIS;indìîæíî çàïèñàòü â ñëåäóþùåì âèäå [24; 26℄:HIS;ind = ~2ISHShfHIhf
IS�0(r)IzSz; (5)ãäå 
IS � îáúåì ñ�åðû Âèãíåðà �Çåéòöà; HIhf è

HShf � ñâåðõòîíêèå ïîëÿ, ñîçäàâàåìûå ýëåêòðîíàìèçîíû ïðîâîäèìîñòè ñîîòâåòñòâåííî íà ÿäðàõ I è S.Êàê âèäíî èç âûðàæåíèé (2) è (5), êîíñòàíòà JISiêîñâåííîãî ñïèí-ñïèíîâîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ñâÿçàíàñ äåéñòâèòåëüíîé ÷àñòüþ �0(r) íåëîêàëüíîé âîñïðè�èì÷èâîñòè.Â ðàáîòå [23℄ áûëî ïîêàçàíî, ÷òî êîãäà ãå�òåðîÿäåðíîå âçàèìîäåéñòâèå ìåæäó ñïèíàìè I èS îïðåäåëÿåòñÿ ëèøü ñåêóëÿðíîé ÷àñòüþ âûðàæå�íèÿ (2) ãàìèëüòîíèàíà HIS , çàâèñèìîñòü âåëè÷èíûÄ�ÑÝ-ñèãíàëà m(2�; �Pb) = M(2� ; �Pb)=M(2�) îòðàññòîÿíèÿ � ìåæäó ðåãèñòðèðóþùèìè èìïóëüñàìèèìååò âèäm(2�; �Pb) = exp��2�T2� NYn=1An os(aO�Pbn �); (6)ãäå An � àìïëèòóäà êîëåáàíèé, T2 � õàðàêòåðíîåâðåìÿ çàòóõàíèÿ ñèãíàëà m(2�; �Pb), îáóñëîâëåííîåäðóãèìè ìåõàíèçìàìè ñïèí-ñïèíîâîé è ñïèí-ðåøå-òî÷íîé ðåëàêñàöèé. Â ñëó÷àå îêñèäîâ BPSO, ïðåä�ñòàâëÿþùèõ ñîáîé ðàçáàâëåííóþ ñèñòåìó ÿäåðíûõìàãíèòíûõ ìîìåíòîâ ñ ìàëîé îòíîñèòåëüíîé êîí�öåíòðàöèåé â îáðàçöå ßÌ�-èçîòîïîâ 207Pb (207 == 0:226) è 17O (17 = 0:15), âûïîëíÿåòñÿ óñëîâèåN � 1. Òîãäà äëÿ èçîëèðîâàííîé ïàðû 17O�207Pbâûðàæåíèå (6) ïðèíèìàåò íàèáîëåå ïðîñòîé âèä:m(2�; �Pb) = A exp��2�T2� os(aO�Pbn �): (7)Íà ðèñ. 6 ïðåäñòàâëåíû êðèâûå çàòóõàíèÿÄ�ÑÝ-ñèãíàëîâm(2� ; 84:2 Ì�ö) = 17M(2� ; 84:2 Ì�ö)17M(2�) ;957



Þ. Â. Ïèñêóíîâ, Â. Â. Îãëîáëè÷åâ, È. Þ. Àðàïîâà è äð. ÆÝÒÔ, òîì 140, âûï. 5 (11), 2011m(2� ; 85:1 Ì�ö) = 17M(2� ; 85:1 Ì�ö)17M(2�) ;â BaPb0:9Sb0:1O3, ïîëó÷åííûå ïðè äâóõ ðàçëè÷íûõ÷àñòîòàõ �Pb. Çàâèñèìîñòè m(2�) èìåþò âûðàæåí�íûé îñöèëëèðóþùèé õàðàêòåð è óäîâëåòâîðèòåëüíîàïïðîêñèìèðóþòñÿ âûðàæåíèåì (7) ñî çíà÷åíèÿìèT2 = 2:7(2) ìñ, aO�Pb = 4:5(1) � 103 �1 äëÿ �Pb == 84:2 Ì�ö è T2 = 0:7(2) ìñ, aO�Pb = 7:7(1) � 103 �1äëÿ �Pb = 85:1 Ì�ö.Âûøå áûëî ñêàçàíî, ÷òî ñïèí-ñïèíîâîå âçàèìî�äåéñòâèå HIS ìåæäó ÿäåðíûì ñïèíîì I è ñïèíàìèS, ïðèíàäëåæàùèìè áîëåå òÿæåëûì àòîìàì Pb(Bi),ñîäåðæèò äâà îñíîâíûõ âêëàäà: êîñâåííîå JIS è äè�ïîëüíîå DIS âçàèìîäåéñòâèÿ. Êîíñòàíòà äèïîëüíî�ãî âêëàäà DIS çàâèñèò îò � � óãëà ìåæäó íàïðàâ�ëåíèåì ìàãíèòíîãî ïîëÿ è âåêòîðîì r, ñîåäèíÿþ�ùèì O è Pb (ñì. �îðìóëó (3)). Â ïîðîøêàõ BPSOîñíîâíîé âêëàä â îñöèëëÿöèè Ä�ÑÝ-ñèãíàëà äàþòïàðû âáëèçè � � �=2 (äëÿ � � 0 ïðîèñõîäèò ÷àñòè÷�íàÿ âçàèìíàÿ êîìïåíñàöèÿ êîñâåííîãî è äèïîëüíî�ãî âêëàäîâ). Èñïîëüçóÿ çíà÷åíèÿ O = 3626 (ñ�Ý)�1,Pb = 5597 (ñ�Ý)�1, r = 2:127 � 10�8 ñì [2℄, ñîãëàñ�íî �îðìóëå (3), ïîëó÷àåì ñëåäóþùåå çíà÷åíèå êîí�ñòàíòû äèïîëüíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ìàãíèòíûõ ìî�ìåíòîâ ñîñåäíèõ ÿäåð O�Pb:DO�Pb = 2100� 90 ñ�1:Îöåíèâ äèïîëüíóþ êîíñòàíòó, ìû ìîæåì âûäåëèòüâêëàä êîñâåííîãî âçàèìîäåéñòâèÿ â ãåòåðîÿäåðíóþêîíñòàíòó: JO�Pb = aO�Pb �DO�Pb:Íà ðèñ. 7 ïðèâåäåíû çíà÷åíèÿ êîíñòàíò êîñ�âåííîãî ãîìîÿäåðíîãî JPb�Pb [19℄ è ãåòåðîÿäåðíîãîJO�Pb âçàèìîäåéñòâèé â çàâèñèìîñòè îò ñäâèãà Íàé�òà 207Ks â BaPb0:9Sb0:1O3. Êîíñòàíòû JO�Pb ñîîò�âåòñòâóþò ó÷àñòêàì 207Ks íåîäíîðîäíî óøèðåííîéëèíèè ßÌ� 207Pb, ïðèâåäåííîé íà ýòîì æå ðèñóíêå,êîòîðûå âîçáóæäàëèñü â õîäå Ä�ÑÝ-ýêñïåðèìåíòîâ.Îáå êîíñòàíòû âîçðàñòàþò ïðîïîðöèîíàëüíî ñäâèãóÍàéòà: JPb�Pb / 207Ks; JO�Pb / 207Ks:Ïîñêîëüêó ñäâèã Íàéòà â BPSO îïðåäåëÿåòñÿ ïëîò�íîñòüþ ñîñòîÿíèé N(EF ) íà óðîâíå Ôåðìè,207Ks = 2�BHPbhf N(EF );íåëîêàëüíàÿ ñïèíîâàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü, ñîãëàñíîâûðàæåíèþ (5), ïðîïîðöèîíàëüíà N(EF ),�s(r) / JII;IS / N(EF );
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0 1 2 3�èñ. 7. Êîíñòàíòû êîñâåííîãî ãîìîÿäåðíîãî JPb�Pbè ãåòåðîÿäåðíîãî JO�Pb âçàèìîäåéñòâèé â çàâèñè-ìîñòè îò ñäâèãà Íàéòà 207Ks â BaPb0:9Sb0:1O3.Äàííûå ñîîòâåòñòâóþò ó÷àñòêàì 207Ks íåîäíî-ðîäíî óøèðåííîé ßÌ�-ëèíèè 207Pb, ïðèâåäåííîéñâåðõó÷òî õàðàêòåðíî òîëüêî äëÿ íîðìàëüíûõ èçîòðîïíûõìåòàëëîâ ñ ïîâåðõíîñòüþ Ôåðìè, áëèçêîé ê ñ�åðè�÷åñêîé [26; 27℄.Â ïðåäûäóùèõ ßÌ�-ýêñïåðèìåíòàõ íà 207Pb [19℄ìû ïîêàçàëè, ÷òî äàííûå î çàòóõàíèè àìïëèòóäûñïèíîâîãî ýõà ÿäåð ñâèíöà è çíà÷åíèÿ êîíñòàíòêîñâåííîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ÿäåð áëèæàéøèõ ñîñå�äåé (àòîìîâ Pb) ñâèäåòåëüñòâóþò î ðàçâèòèè âîêñèäàõ BPSO ìèêðîñêîïè÷åñêè íåîäíîðîäíîãî ïîêðèñòàëëó ñîñòîÿíèÿ ýëåêòðîííîé ñèñòåìû ïðè ÷à�ñòè÷íîì çàìåùåíèè ñâèíöà ñóðüìîé. Ýêñïåðèìåí�òû, âûïîëíåííûå íà 17O, ïîäòâåðæäàþò äàííûé âû�âîä. Äåéñòâèòåëüíî, îòíîñèòåëüíûå èíòåíñèâíîñòèßÌ�-ëèíèé 17O, âõîäÿùèå â ñîñòàâ ïîëíîãî ñïåêòðàêèñëîðîäà, ñîîòâåòñòâóþò ñòàòèñòè÷åñêè ðàâíîìåð�íîìó ðàñïðåäåëåíèþ ïî îáðàçöó èîíîâ ñóðüìû. Îáú�ÿñíèòü íàáëþäàåìûå èíòåíñèâíîñòè ëèíèé êèñëîðî�äà â ïðåäïîëîæåíèè ìàêðîñêîïè÷åñêîãî �àçîâîãîðàññëîåíèÿ â ñîñòàâàõ BPSO íå ïðåäñòàâëÿåòñÿ âîç�ìîæíûì. Êðîìå òîãî, ïîëó÷åííûå ðåçóëüòàòû ñâèäå�òåëüñòâóþò î òîì, ÷òî ïîâûøåííàÿ ñïèíîâàÿ ïëîò�íîñòü íîñèòåëåé �îðìèðóåòñÿ â ïðåäåëàõ äâóõ ïåð�âûõ êîîðäèíàöèîííûõ ñ�åð âîêðóã èîíîâ Sb. Äàëü�íåéøåå óâåëè÷åíèå êîíöåíòðàöèè ñóðüìû ïðèâîäèòê ïîÿâëåíèþ â ñîñòàâàõ ñ x = 0:25 è x = 0:33 äî�ïîëíèòåëüíûõ ðåçîíàíñíûõ ëèíèé â ñïåêòðàõ 207Pb958



ÆÝÒÔ, òîì 140, âûï. 5 (11), 2011 �àñïðåäåëåíèå ýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè : : :è 17O ñî çíà÷åíèÿìè ñäâèãà áëèçêèìè ê íóëþ. Ìûïîëàãàåì, ÷òî ýòè ëèíèè ñîîòâåòñòâóþò îáëàñòÿìîêñèäà ñ ïîâûøåííûì ñîäåðæàíèåì ñóðüìû, êîòî�ðûå ïðåäñòàâëÿþò ñîáîé çàðîäûøè ïîëóïðîâîäíè�êîâîé �àçû. Âçàèìíîå ïåðåêðûòèå ýòèõ îáëàñòåéïðèâîäèò ê êîíöåíòðàöèîííîìó ïåðåõîäó ñâåðõïðî�âîäÿùèé ìåòàëë�ïîëóïðîâîäíèê. ×òî êàñàåòñÿ ýêñ�ïåðèìåíòîâ ïî äâîéíîìó ðåçîíàíñó íà ÿäåðíûõ ïà�ðàõ 17O�121Sb, îáíàðóæèòü Ä�ÑÝ-ñèãíàë m(2�; �Sb)â ýòèõ èçìåðåíèÿõ íå óäàëîñü. Äàííûé îòðèöà�òåëüíûé ðåçóëüòàò ìîæåò áûòü îáóñëîâëåí ñëèø�êîì íèçêîé êîíöåíòðàöèåé èçîòîïà ñóðüìû 121Sb(121 = 0:14) â îáðàçöå Bà�b0:75Sb0:25O3, íà êî�òîðîì âûïîëíÿëñÿ Ä�ÑÝ-ýêñïåðèìåíò. Êðîìå òî�ãî, âñëåäñòâèå áîëüøîé øèðèíû ßÌ�-ñïåêòðà 121Sb((Æ�)0:5 � 3 Ì�ö) èìïóëüñîì �Sb ðåàëüíî âîçáóæäà�ëîñü òîëüêî îêîëî 20% ÿäåð 121Sb, ÷òî åùå â ïÿòüðàç óìåíüøàëî êîíöåíòðàöèþ ÿäåð ñóðüìû 121Sb,äàþùèõ âêëàä â Ä�ÑÝ-ñèãíàë.4. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÌåòîäàìè ßÌ� ýêñïåðèìåíòàëüíî èññëåäîâàíîâëèÿíèå çàðÿäîâîãî áåñïîðÿäêà íà �îðìèðîâàíèåíåîäíîðîäíîãî ñîñòîÿíèÿ ýëåêòðîííîé ñèñòåìûçîíû ïðîâîäèìîñòè â ñâåðõïðîâîäÿùèõ îêñèäàõBàPb1�xSbxO3 ñ x = 0, 0.10, 0.18, 0.25, 0.33. Âïåðâûåâûïîëíåíû ñèñòåìàòè÷åñêèå èçìåðåíèÿ ßÌ�-ñïåêò-ðîâ 17O ñ ïîìîùüþ ìåòîäèêè ñïèíîâîãî ýõà ïðèðàçíûõ âðåìåíàõ çàäåðæêè � ìåæäó èìïóëüñàìè,�îðìèðóþùèìè ýõî. Èñïîëüçîâàíèå ñïåöèàëüíîéïðîãðàììû àíàëèçà ñïåêòðîâ è ðåçóëüòàòîâ ñòà�òèñòè÷åñêîãî àíàëèçà èçìåíåíèÿ ñ êîíöåíòðàöèåéñóðüìû îòíîñèòåëüíîé èíòåíñèâíîñòè îòäåëüíûõëèíèé â ñïåêòðàõ, à òàêæå âûïîëíåíèå óíèêàëüíûõýêñïåðèìåíòîâ ïî Ä�ÑÝ 17O�207Pb ïîçâîëèëî èäåí�òè�èöèðîâàòü âêëàäû â ßÌ�-ñïåêòðû 17O àòîìîâêèñëîðîäà, èìåþùèõ ðàçëè÷íîå áëèæíåå îêðóæåíèåêàòèîíîâ â äîïèðîâàííûõ îêñèäàõ Bà�b1�xSbxO3.Óñòàíîâëåíî, ÷òî â ïðåäåëàõ äâóõ êîîðäèíàöè�îííûõ ñ�åð âáëèçè èîíîâ ñóðüìû �îðìèðóþòñÿìèêðîîáëàñòè ñ ïîâûøåííîé ñïèíîâîé ïëîòíîñòüþíîñèòåëåé. Îáíàðóæåíû ìèêðîñêîïè÷åñêè ðàñïðå�äåëåííûå ïî îáðàçöó çàðîäûøè ïîëóïðîâîäíèêîâîé�àçû îêñèäà (îáëàñòè ñ ïîâûøåííûì ñîäåðæàíèåìñóðüìû) â ñîñòàâàõ ñ x = 0:25 è x = 0:33. Ïðåä�ëîæåíî ðàññìàòðèâàòü êîíöåíòðàöèîííûé ïåðåõîäñâåðõïðîâîäÿùèé ìåòàëë�ïîëóïðîâîäíèê êàê ïåð�êîëÿöèîííûé ïåðåõîä, âîçíèêàþùèé â ðåçóëüòàòåâçàèìíîãî ïåðåêðûòèÿ îáëàñòåé ñ çàðîäûøàìèïîëóïðîâîäíèêîâîé �àçû.

Âïåðâûå âûïîëíåíû ýêñïåðèìåíòû ïî èçìå�ðåíèþ ñèãíàëà Ä�ÑÝ 17O�207Pb, 17O�121Sb âìåòàëëè÷åñêîé �àçå îêñèäîâ BaPb1�xSbxO3. Îïðå�äåëåíû êîíñòàíòû êîñâåííîãî ãåòåðîÿäåðíîãî17O�207Pb ñïèí-ñïèíîâîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ÿäåðíûõñïèíîâ â çàâèñèìîñòè îò âåëè÷èíû ëîêàëüíîãî íàé�òîâñêîãî ñäâèãà 207Ks. Îáíàðóæåíî, ÷òî êîíñòàíòûâçàèìîäåéñòâèÿ JO�Pb ïðîïîðöèîíàëüíû ëîêàëüíîéñïèíîâîé âîñïðèèì÷èâîñòè. Îöåíêè êîíñòàíò êîñ�âåííîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ÿäåð áëèæàéøèõ ñîñåäåé,àòîìîâ O�Pb è Pb�Pb, à òàêæå àíàëèç ýâîëþöèèßÌ�-ñïåêòðîâ 17O ïðè èçìåíåíèè êîíöåíòðà�öèè ñóðüìû äàþò óáåäèòåëüíûå ñâèäåòåëüñòâà âïîëüçó ðàçâèòèÿ ìèêðîñêîïè÷åñêè íåîäíîðîäíîãîñîñòîÿíèÿ ýëåêòðîííîé ñèñòåìû â ìåòàëëè÷åñêîé�àçå îêñèäîâ BPSO, äëÿ êîòîðûõ, ïî äàííûìðåíòãåíîâñêîé äè�ðàêöèè, îòñóòñòâóþò ïðèçíàêèìàêðîñêîïè÷åñêîãî �àçîâîãî ðàññëîåíèÿ.Àâòîðû áëàãîäàðíû È. À. Ëåîíèäîâó çàñèíòåç è ðåíòãåíîñòðóêòóðíûé àíàëèç îêñèäîâBaPb1�xSbxO3, À. Þ. ßêóáîâñêîìó çà îáîãàùå�íèå îáðàçöîâ èçîòîïîì êèñëîðîäà 17O. �àáîòàâûïîëíåíà ïðè �èíàíñîâîé ïîääåðæêå �ÔÔÈ(ãðàíò �08-02-00789-à) è ÓðÎ �ÀÍ (ïðîåêòû��09-Ï-2-1005, 3-Ì).ËÈÒÅ�ÀÒÓ�À1. A. W. Sleight, J. L. Gilson, and P. E. Bierstadt, Sol.St. Comm. 17, 27 (1975).2. R. J. Cava, B. Batlogg, G. P. Espinosa et al., Nature(London) 339, 291 (1989).3. T. Itoh, K. Kitazawa, and S. Tanaka, J. Phys. So.Jpn. 53, 2668 (1984).4. B. Batlogg, R. J. Cava, L. Rapp, Jr. et al., Phys. Rev.Lett. 61, 1670 (1988).5. B. Batlogg, R. J. Cava, L. Rapp, Jr. et al., PhysiaC 162�164, 1393 (1989).6. K. Kitazawa, A. Katsui, A. Toriumi, and S. Tanaka,Sol. St. Comm. 52, 459 (1984).7. M. Itoh, T. Sawada, I.-S. Kim et al., Physia C 204,194 (1992).8. M. Yasukawa, A. Kadota, M. Maruta et al., Sol. St.Comm. 124, 49 (2002).9. H. Namatame, A. Fujimori, H. Takagi et al., Phys.Rev. B 48, 16917 (1993).959
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