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Методом магнитного резонанса показано сосуществование двух фаз, парамагнитной и ферромагнитной,
ниже температуры TC в монокристаллах La0.7Pb0.3MnO3, обнаруживающих эффект колоссального магнито-
сопротивления. Спектры магнитного резонанса исследовались в частотном диапазоне 10−78GHz. Наиболее
сильно особенности в поведении параметров спектров наблюдались в области температур, соответствующих
максимальным величинам магнитосопротивления в кристаллах. Соотношение концентраций парамагнитной и
ферромагнитной фаз в образцах оказалось чувствительным к изменению температуры и величины внешнего
магнитного поля. Такое поведение указывает на вероятность того, что в данной системе реализуется
механизм электронного фазового расслоения.

Интерес исследователей к примесным кристаллам
манганита со структурой перовскита обусловлен глав-
ным образом явлением колоссального магнитосопро-
тивления (КМС). Это связано с перспективами прак-
тического применения эффекта КМС. Вместе с тем
многочисленные экспериментальные исследования вы-
явили и другие структурные, магнитные, электронные
свойства манганитов, не менее интересные с физической
точки зрения. Оказалось, что материалы этого семейства
имеют очень богатую фазовую диаграмму [1,2], которая
включает антиферромагнитное, ферромагнитное непро-
водящее и ферромагнитное металлическое состояния, а
также области орбитального и зарядового упорядочения.
Во многих случаях эти фазы микроскопически неодно-
родны. Экспериментальные доказательства такой неод-
нородности были получены с использованием туннель-
ного сканирующего микроскопа [3], методами электрон-
ной дифракции [4], нейтронного рассеяния [5], ядерного
магнитного резонанса [6], оптическими методами [7] и
др. Причем наиболее сильно неоднородное состояние
проявляется для тех концентраций и температур, при ко-
торых наблюдается эффект КМС. В настоящее время по-
мимо экспериментального подтверждения сосущество-
вания фаз в данном классе материалов удалось достичь
значительного прогресса в теоретическом обосновании
тенденций к фазовому расслоению [8]. Однако полная
картина рассматриваемых явлений далека от понимания,
что требует расширения круга поисков материалов с
фазовым расслоением и экспериментальных методов их
исследования.
Поскольку любой из обсуждаемых в настоящее время

сценариев фазового расслоения [8] подразумевает, что
сосуществующие фазы находятся в различном магнит-
ном состоянии, весьма информативным здесь может
оказаться применение метода магнитного резонанса.
Известно, что даже незначительная неоднородность маг-
нитных материалов заметно сказывается на спектрах

магнитного поглощения. Различные группы авторов (см.,
например, [9–11]) изучали спектры магнитного резонан-
са в манганитах, но в основном работы были посвящены
исследованиям в парамагнитном (ПМ) состоянии. Те же
результаты, которые охватывают интервал температур
вблизи магнитного фазового перехода, значительно от-
личаются и часто интерпретируются авторами с различ-
ных позиций.
При исследовании кристаллов La0.7Pb0.3MnO3, обна-

руживающих эффект КМС, нами было выявлено вли-
яние постоянного и переменного транспортного тока
на проводимость в СВЧ-диапазоне [12,13]. Характер
поведения отклика исследуемой системы на токовое
воздействие позволяет заключить, что механизмы КМС
и токового воздействия имеют одну природу и каче-
ственно находят объяснение в рамках модели фазового
расслоения. Двухфазное парамагнитно-ферромагнитное
состояние монокристаллов La0.7Pb0.3MnO3 было под-
тверждено исследованием спектров магнитного резонан-
са [14].
В настоящей работе мы представляем полные данные

экспериментального исследования спектров магнитного
резонанса в кристаллах La0.7Pb0.3MnO3 с КМС.

1. Экспериментальная часть

Все экспериментальные исследования проводились
на монокристаллических образцах Ln1−xPbxMnO3, вы-
ращенных методом спонтанной кристаллизации из
раствора-расплава. Особенность технологии заключа-
лась в том, что PbO и PbF2 использовались в ка-
честве растворителя и в то же время обеспечивали
необходимое содержание примеси Pb в кристаллах. Со-
став шихты из La2O3, MnO2 и растворителя готовился
таким образом, чтобы обеспечить концентрацию Pb
x ∼ 0.3. Кристаллы выращивались в платиновом тигле.
Выбранный технологический режим позволял получить
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кристаллы со средним размером 5× 5× 5mm. Рентге-
новский анализ полученных монокристаллов подтвер-
дил структуру и параметры решетки, соответствующие
x ∼ 0.3. Образцы для исследований изготовлялись в
форме пластинок размером 4× 2× 0.1mm, плоскость
которых совпадала с одной из главных плоскостей кри-
сталла, поверхности пластинок полировались. Внешнее
магнитное поле при проведении исследований всегда
прикладывалось вдоль плоскости образца. Данные по ве-
личине удельного сопротивления ρ и магнитосопротив-
ления 1ρ/ρ0 = (ρ(0)−ρ(H)/ρ(0)) ·100% образцов были
получены стандартным четырехзондовым методом. При
исследовании спектров магнитного резонанса исполь-
зовался спектрометр с рабочей частотой ν = 10GHz,
работающий по традиционной схеме с ВЧ-модуляцией
магнитного поля, а также спектрометр с перестраива-
мой в диапазоне 24−80GHz частотой ν и импульсным
магнитным полем.

2. Результаты и обсуждение

Полученные нами монокристаллы La0.7Pb0.3MnO3

имеют температуру перехода в ферромагнитное (ФМ)
состояние TC

∼= 360K. Максимальная величина магнито-
сопротивления в магнитном поле H = 10 kOe достигает
20% при температуре T ∼ 330K (рис. 1, a).
Главной особенностью спектров магнитного резонан-

са в исследуемых кристаллах является наличие двух
хорошо разрешаемых линий поглощения в широком
температурном интервале ниже температуры Кюри TC .
Температурное поведение параметров линии поглоще-
ния для частоты ν = 10GHz показано на рис. 1, b, c.
Мы полагаем, что линия, обозначенная на рисунке
как F , соответствует резонансу от областей в кристал-
ле, находящихся в ФМ-состоянии. F-линия появляется
только ниже температуры TC . Уменьшение резонанс-
ного поля Hr с понижением температуры связано с
анизотропными взаимодействиями: с ростом магнитной
кристаллографической анизотропии и с анизотропией
формы образца. P-линия, наблюдаемая в ПМ-состоянии
образца (T > TC), при понижении температуры ниже Tc

практически сохраняет свое положение; ее резонансное
поле Hr не зависит от формы образца и ориентации
внешнего магнитного поля в кристалле. Незначительное
увеличение Hr в области температур 340−350K может
быть связано с изменением g-фактора в результате
локальных искажений кристаллической решетки. Такие
искажения, возникающие за счет сильной электрон-
фононной связи, были обнаружены для ряда составов
примесных марганцевых перовскитов в области тем-
пературы перехода в ФМ-состояние [1]. Вид спектров,
записанных на разных частотах СВЧ-излучения при
T = 320K, приведен на рис. 2.
Безусловно, важным аргументом в пользу того, что

наблюдаемые P и F -линии обусловлены резонансным
поглощением от ПМ- и ФМ-областей соответственно,

Рис. 1. Температурные зависимости сопротивления ρ, маг-
нитосопротивления 1ρ/ρ0 в магнитном поле H = 10 kOe (a)
и параметров линий ферромагнитного F и парамагнитного P
поглощения в спектре магнитного резонанса (ν = 10GHz):
резонансного поля (b) и ширины линии поглощения (c).

является поведение их частотно-полевых зависимостей
(вставка на рис. 2). Исследования, проведенные на
образцах сферической формы, показывают относительно
малую величину магнитной кристаллографической ани-
зотропии (эффективное поле анизотропии не превышает
100Oe даже при T = 80K), поэтому частотно-полевые
зависимости для линий поглощения ферромагнитного
резонанса будут определяться главным образом анизо-
тропией формы образцов. Для геометрии, в которой
проводился эксперимент (внешнее магнитное поле па-
раллельно плоскости образца), можно записать

ω

γ
= (Hr (Hr + 4πMeff))

1/2
, (1)

где ω = 2πν — круговая частота, γ = (gµB/~) —
гиромагнитное отношение, Meff — эффективная намаг-
ниченность, которая в общем случае будет отличаться
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от истинного значения M0 за счет влияния кристал-
лографической анизотропии и возможной магнитной
неоднородности кристалла. Для ПМ-областей должно
выполняться простое соотношение

ω

γ
= Hr . (2)

Действительно, частотно-полевые зависимости двух
наблюдаемых линий поглощения в спектре находятся в
полном согласии с формулами (1) и (2) (см. вставку
на рис. 2). Поскольку собственная магнитная кристалло-
графическая анизотропия мала, выбор формы образца
и геометрии эксперимента позволил „разнести“ резо-
нансные поля ФМ- и ПМ-линий поглощения и надежно
их регистрировать раздельно. Температурное поведение
4πMeff(T), определенное из температурных зависимо-
стей резонансного поля Hr (T) линии ферромагнитного
резонанса с учетом (1), практически совпадает с поведе-
нием величины намагниченности 4πM0(T), полученной
из статических измерений.
Кроме доказательства существования парамагнитно-

ферромагнитного состояния другой важный результат,
полученный в настоящей работе, — возможность управ-
ления соотношением объемов фаз в образце с помощью
внешнего магнитного поля. Это хорошо иллюстрирует
рис. 2, из которого видно, что увеличение частоты мик-
роволнового излучения ν и, следовательно, величины
внешнего магнитного поля H приводит к возрастанию
интенсивности ФМ-линии поглощения и уменьшению
интенсивности ПМ-линии. На рис. 3 приведены зави-
симости отношения интенсивностей ФМ- и ПМ-линий

Рис. 2. Спектры магнитного резонансного поглощения, запи-
санные на различных частотах СВЧ-излучения ν . T = 320K.
На вставке — частотно-полевые зависимости двух наблюдае-
мых линий в спектре магнитного резонанса, T = 320K: сплош-
ная линия — зависимость (1), пунктирные линии — линейная
экстраполяция зависимостей.

Рис. 3. Зависимость отношения интенсивностей ферромаг-
нитной и парамагнитной линий поглощения I f /I p в спектре
магнитного резонанса от частоты СВЧ-излучения. T = 300K.

I f /I p от частоты микроволнового излучения, при кото-
рой проводились наблюдения спектров магнитного ре-
зонанса. Такую ситуацию можно интерпретировать как
управление соотношением объемов фаз внешним маг-
нитным полем. Рост H приводит к увеличению объема
ФМ-фазы и уменьшению объема ПМ-фазы в образце.
Хотя необходимо заметить, что в интенсивность линии
поглощения ферромагнитного резонанса могут вносить
вклад и другие факторы, например изменение величины
намагниченности M0. Однако частотно-полевая зависи-
мость для ФМ-линии хорошо описывается выражени-
ем (1) с постоянной величиной 4πMeff ≈ 2 kOe (см.
вставку на рис. 2), и, следовательно, ФМ-области в
кристалле в магнитных полях, при которых проводились
измерения, намагничены до насыщения. Кроме того, мы
проанализировали температурное поведение параметров
ФМ- и ПМ-линий поглощения, записанных на разных ча-
стотах микроволнового излучения. Особое внимание мы
обратили на температурную зависимость интенсивно-
стей резонансных линий. Интенсивность рассчитывалась
как площадь под кривой поглощения. Поскольку линии
в спектре частично перекрывались, при анализе мы ис-
пользовали предположение о лоренцевой форме линий
поглощения. На рис. 4 показаны температурные зави-
симости отношения интенсивностей ФМ- и ПМ-линий,
полученные при записи спектров магнитного резонанса
на частотах 10 и 78GHz. Обращает на себя внимание тот
факт, что зависимости I f /I p от температуры гладкие, за
исключением области T ∼ 310−350K, где наблюдаются
особенности в виде пиков. Чем выше частота, на которой
происходит запись спектров, тем сильнее проявляются
эти особенности. Интересно, что пик на зависимостях
I f /I p соответствует области температур, где наблюдает-
ся максимальная величина магнитосопротивления 1ρ/ρ0
(рис. 1, a).
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Рис. 4. Зависимость отношения интенсивностей ферромаг-
нитной и парамагнитной линий поглощения I f /I p в спектре
магнитного резонанса от температуры. Зависимости приве-
дены для спектров, записанных на частотах СВЧ-излучения
ν1 = 10GHz и ν2 = 78GHz.

Принципиальными при исследовании неоднородных
состояний в манганитах остаются вопросы о механиз-
мах, приводящих к образованию гетерогенного состоя-
ния, и о роли такого состояния в проявлении эффек-
та КМС. Считается, что сложность (x, H, T)-фазовой
диаграммы в этих материалах определяется наличи-
ем сильно взаимодействующих спиновой, заряженной
и орбитальной подсистем. При определенных уровнях
легирования энергии взаимодействий, отвечающие за
тенденции образования той или иной фазы, становятся
сравнимыми и основным в данном случае может быть
неоднородное состояние — состояние с фазовым рас-
слоением. Возможны следующие варианты, которые в
основном и обсуждаются в настоящее время в лите-
ратуре.
1) Фазовое расслоение на области с различной элек-

тронной плотностью. Характерный размер неоднород-
ности составляет в этом случае единицы нанометров,
несколько постоянных решетки [15,16].
2) Альтернативный механизм — фазовое расслоение

на области с одинаковой концентрацией электронов:
на антиферромагнитные области (или ПМ-области) с
локализованными электронами и ФМ-области с кол-
лективизированными носителями [17]. Предполагается,
что такое расслоение может быть вызвано случайным
распределением примесных ионов в решетке кристалла,
приводящим к случайному изменению величины ин-
теграла обмена. В области фазового перехода в ФМ-
состояние это приводит к нестабильности упорядочен-
ного (однородного) состояния. Образующиеся в этом
случае кластеры могут достигать микронных размеров.
Описанный сценарий при неоднородном распределении
примеси не сводится к тривиальному химическому
разделению образца на фазы, например с различной

температурой Кюри TC . Хотя в общей постановке во-
проса о фазовом расслоении в манганитах такой вариант
исключать нельзя.
Метод магнитного резонанса, который мы исполь-

зовали для исследования неоднородности в образцах
La0.7Pb0.3MnO3, является интегральным методом, поэто-
му вопрос о размерах неоднородностей и топологии
неоднородного состояния остается открытым. Считает-
ся, что первый сценарий электронного фазового рас-
слоения реализуется при малых концентрациях x, хотя
сделанные оценки [15] не исключают такой механизм
и при более высоких концентрациях. Все-таки более
реалистичной для составов с x ∼ 0.3 представляется
картина разделения на фазы, связанная со случайным
распределением примесных ионов; это подтверждается
и экспериментально.
Принципиальный результат, который следует из на-

ших экспериментальных данных, — чувствительность
гетерофазного состояния в La0.7Pb0.3MnO3 к величине
внешнего магнитного поля. Это является серьезным
аргументом в пользу механизма электронного фазового
расслоения, поскольку в случае химической неодно-
родности трудно ожидать сильного влияния внешнего
магнитного поля. Действительно, в последнем случае
образец фактически будет представлять собой много-
фазную систему с различными TC для каждой фазы.
Очевидно, в таком образце в области перехода из ПМ- в
ФМ-состояние будут сосуществовать ФМ- и ПМ-фазы,
что наблюдается экспериментально и в нашем случае,
но TC в каждой области не должна зависеть от внешнего
магнитного поля. Еще один характерный момент заклю-
чается в том, что все особенности спектров магнитного
резонанса двухфазной ПМ–ФМ-системы наблюдаются
в области пика на температурной зависимости маг-
нитосопротивления. Это позволяет предполагать связь
фазового расслоения с проявлением эффекта КМС в
исследуемых материалах. Как известно, КМС хорошо
описывается в рамках перколяционного механизма [8].
Вместе с тем непонятно, с чем в нашем случае связаны
пики на зависимостях отношения интенсивностей ФМ-
и ПМ-линий поглощения I f /I p в спектре магнитного
резонанса от температуры. Если сделанные нами выше
предположения о том, что основной вклад в I f /I p

вносят величина намагниченности M0 ФМ-фазы и от-
ношение объемов ФМ- и ПМ-фаз, верны, то следовало
бы ожидать, что зависимости будут гладкими. Можно
предположить, что в области температур, где наблю-
даются особенности, реализуется сложная топология
двухфазного состояния. По-видимому, баланс энергий,
определяющих основное состояние кристалла, весьма
деликатен, и как следствие реализуется высокая чув-
ствительность к изменению температуры и величины
внешнего магнитного поля.
Таким образом, экспериментальное исследование

спектров магнитного резонанса в кристаллах
La0.7Pb0.3MnO3 с КМС показало наличие двух магнит-
ных фаз ниже TC . Анализ частотно-полевых зависимос-
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тей спектров поглощения позволил идентифицировать
их как ПМ- и ФМ-фазы. Исследования в широком
диапазоне частот выявили чувствительность смешанного
фазового состояния к величине внешнего магнитного
поля. Этот факт, а также особенности поведения
параметров магнитного резонанса, наблюдаемые в
области проявления КМС, позволяют предположить, что
в данной системе реализуется механизм электронного
фазового расслоения.
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