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Изучены особенности формирования неоднородного состояния в пленках       

La0.7Sr0.3MnO3– (LSMO) в зависимости от кислородного содержания (КС) данного хими-
ческого соединения. Для пошагового изменения КС использована серия термообработок 
пленочной структуры в кислородсодержащей атмосфере. Контроль КС пленки осу-
ществлен косвенным методом, исходя из температуры фазового перехода                      
металл–изолятор. При превышении пороговых значений КС в случаях как недостатка, 
так и избытка кислорода установлены особенности экспериментально наблюдаемых 
характеристик в виде гистерезиса температурных зависимостей электрического      
сопротивления. Эти особенности свидетельствуют о формировании неоднородного   
состояния, которое принято называть «фазой, подобной фазе Гриффитса». Его приро-
да обусловлена формированием так называемого «замороженного беспорядка». Уста-
новлено, что с ростом  кислородного дефицита температурная область колоссального 
магнитосопротивления LSMO-пленки существенно расширяется. Обсуждена специфика 
калибровки косвенного метода контроля КС в окрестности стехиометрического соста-
ва в пленках различного качества. 
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Введение 

Многие характерные особенности эволюции магнитных и магнитнотранс-
портных характеристик допированных манганитов вдали от температуры магнит-
ных и структурных переходов (в парамагнитной (ПМ) области) в настоящее время 
часто интерпретируются с точки зрения спонтанно возникающего неоднородного 
состояния, которое характеризуется наличием ферромагнитных (ФМ) кластеров в 
ПМ-матрице. Такая двухкомпонентная система называется фазой, подобной фазе 
Гриффитса (см., напр., обзор [1]). Фазовая сепарация в такой системе происходит 
за счет локализации электронов на ионах Mn с образованием пространственно 
разделенных ФМ-кластеров. Условием фазовой сепарации является пространст-
венно распределенный потенциал в виде «замороженного структурного беспоряд-
ка», сформированного при синтезе соединений с набором дефектов в виде атомов 
замещения, катионных и анионных вакансий. 



Физика и техника высоких давлений 2017, том 27, № 1 
 

 91 

Образование ФМ-кластеров в ПМ-области объемных образцов допированных 
манганитов (в монокристаллах и поликристаллических образцах) рассматривается 
в многочисленных работах (см., напр., [2–5]). Обнаружены резкие изменения 
транспортных характеристик, а также возникновение спонтанной намагниченно-
сти вблизи температуры, превышающей температуры Кюри и Нееля монокри-

сталлов La1–xAxMnO3 (A = Ca, Sr, x = 0.07–0.1) [2], поликристаллических образцов 

La1–xCaxMnO3 (x = 0–0.3) [3] и La1–xCaxMnO3+ (x = 0.1 и 0.15,  = 0.11 и 0.08) [4], 

которые объясняются мелкомасштабным фазовым расслоением. Результаты изме-

рения ac-магнитной восприимчивости в системе (Nd1−ySmy)0.55Sr0.45MnO3 свиде-

тельствуют о существовании фазы, подобной фазе Гриффитса, в образцах с кон-

центрацией y > 0.5 в интервале температур TG > T > TC [5]. Здесь TG – температура 

фазового перехода из ПМ-состояния в состояние фазы Гриффитса, а более низкая 

температура TC соответствует переходу образца в ФМ-состояние. Температурные 

зависимости магнитного момента пленочных систем Nd0.52Sr0.48MnO3 в области 

температур, отвечающих ПМ-состоянию, также демонстрируют свойства, допус-

кающие рассмотрение их в модели двухфазных магнитных систем типа           
ФМ-капель в ПМ-матрице [6]. 

Следует отметить и феноменологическую модель, основанную на эффектах фа-
зовой сепарации [1,7–9], которая хорошо описывает основные закономерности 
поведения намагниченности и сопротивления для ряда замещенных манганитов в 
широком температурном интервале. В рамки феноменологической трактовки пе-
рехода металл–изолятор в манганитах как специфической реализации неоднород-
ного состояния хорошо вписывается поведение лантан-кальциевой системы с от-

носительно высоким уровнем допирования (La0.7Ca0.3MnO3). Следует полагать, 

что в этой системе характерный параметр , введенный в работе [1] и опреде-
ляющий отношение энергии магнитной анизотропии к энергии критических тер-
мических флуктуаций, меньше единицы. Параметр  играет роль, аналогичную 
роли параметра перколяции p в модели Гриффитса [10], характеризующего веро-
ятность наличия магнитной связи между спинами ближайших соседей. В таких 
флуктуационно-доминирующих системах формирование ФМ-кластеров в        
ПМ-фазе происходит в относительно большом температурном интервале             

TG < T < TC. 

В соответствии с выводами работы [1] лантан-стронциевые манганиты следует 
отнести к анизотропно-доминирующим системам ( > 1). Для этих систем темпе-
ратурный интервал существования фазы Гриффитса относительно мал. Эффект 
колоссального магнитосопротивления (КМС) в данном случае, в принципе, мож-
но объяснить простым смещением температуры фазового перехода ТС под дейст-
вием внешнего магнитного поля. Имея в виду тот факт, что механизм формирова-
ния «замороженного беспорядка» в лантан-кальциевой системе осуществляется в 
основном за счет замещения катионов атомами с отличающимся ионным радиу-
сом, следует полагать, что изменение концентрации более грубых дефектов – ва-
кансий кислорода в лантан-стронциевой системе – также будет формировать не-
однородное состояние. Причем управлять этим неоднородным состоянием можно 
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обратимо без изменения катионного состава химического соединения. В этом от-
ношении лантан-стронциевая система является наглядной для моделирования и 
изучения следствий «замороженного беспорядка». 

Кислородное содержание прямо влияет на концентрацию носителей заряда. 

Наиболее подробно этот вопрос изучен для соединения La0.7Sr0.3MnO3–, для ко-

торого удалось сопоставить положение температурного максимума сопротивле-

ния, близкого к ТС, с величиной кислородного индекса [11,12]. При отсутствии 

кислородного дефицита пленки La0.7Sr0.3MnO3– характеризуются металлической 

проводимостью (~ 10
3
 (Ω·cm)

–1
 в точке температурного минимума) и высоким 

значением TC  360 K. Дефицит кислорода уменьшает концентрацию носителей 
заряда, что понижает проводимость и ослабляет механизм двойного обмена. В ре-

зультате точка Кюри ТС смещается в область низких температур. 

С другой стороны, при фиксированном уровне допирования Sr
2+

 рост кисло-

родного дефицита приводит к монотонному увеличению количества дефектных 
кристаллических ячеек. При этом возникает дополнительная деформационная со-
ставляющая потенциала, которая переформатирует пространственные флуктуации 
и способствует локализации электронов на ионах Mn, т.е. формирует неоднород-
ное состояние. 

Данная работа посвящена выяснению особенностей фазового перехода и явле-
ния КМС в неоднородном состоянии, вызванном отклонением от стехиометриче-
ского состава по кислороду эпитаксиальных LSMO-пленок, полученных магне-
тронным методом. Актуальность исследований обусловлена как фундаменталь-
ным аспектом, связанным с пониманием формирования «замороженного беспо-
рядка» и его влияния на транспортные характеристики, так и с перспективой тех-
нического применения пленочных структур. Начальные исследования манганитов 
были сфокусированы непосредственно на эффекте КМС, при этом наиболее рас-
пространенными объектами изучения были порошковые и керамические образцы. 
В настоящее время научный интерес сконцентрирован на тонких и сверхтонких 
пленках и на многослойных пленочных структурах. На сегодняшний день этот 
интерес особенно усиливается в связи с созданием гибридных мультиферроиков 
(см. введение работы [13]) и тепловых метаматериалов [14,15]. 

Вариация КС и модификация характеристик LSMO-пленок 

Соединение La1–xSrxMnO3 является наиболее изученным представителем твер-

дых растворов манганита. Результаты исследований структурных, электрических 
и магнитных характеристик монокристаллов манганита с разным уровнем допи-

рования стронцием (x = 0–0.6) наиболее полно были представлены в работе [16]. 
При низких (x < 0.09) уровнях допирования (рис. 1) в области температур              
T < 140 K LSMO является изолятором с антиферромагнитным (АФМ) упорядоче-
нием, а в области более высоких температур – ПМ-изолятором. При уровне       
допирования 0.1 < x < 0.15–0.17 в  низкотемпературной области LSMO становится 

ферромагнетиком, который с ростом температуры выше TС испытывает фазовый 
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переход из ФМ- в ПМ-состояние и ха-
рактеризуется как ФМ- и ПМ-изоля-
тор. Понятие «изолятор» здесь рас-
сматривается в смысле критерия Мот-
та. Реально образцы характеризуются 
полупроводниковой проводимостью. 
Пороговое значение проводимости по 
Мотту, соответствующее переходу        
в металлическое состояние, оценивает-
ся  величиной проводимости  = 300–    

–500 (cm)
–1

 [8,9]. 

По мере роста уровня допирования 

выше x  0.175 в области T < TC соеди-

нение LSMO становится ФМ-метал-
лом, а при x > 0.25 и в ФМ-, и в ПМ-об-
ласти реализуется металлическое со-
стояние. В зависимости от степени до-

пирования изменяются и структурные характеристики. По мере роста концентра-
ции стронция от 0 до x = 0.17–0.18 орторомбическая решетка недопированного 
соединения трансформируется в ромбоэдрическую. При этом параметр кристал-
лической решетки b уменьшается примерно на 4.5%, а параметр c увеличивается 
на ~ 2% [16]. При дальнейшем росте уровня допирования от x = 0.18 до x = 0.4 
кристаллические параметры в ромбоэдрической фазе линейно убывают по x. От-
метим, что скорость убывания параметра кристаллической решетки a в зависимо-
сти от изменения x во всей области составов практически постоянная, и при по-
вышении от 0 до x = 0.4 изменения этого параметра составляют примерно 1.1%. 

Понимание общей картины электрических и магнитных состояний LSMO       

основывается на механизме двойного обмена в атомных цепочках Mn
+3

–O–Mn
+4

 

[17,18]. Этот механизм хорошо объясняет как электропроводность за счет дыроч-
ных носителей заряда, так и изменение магнитных состояний кристалла в зависи-

мости от соотношения концентраций ионов Mn
+3

 и Mn
+4

. Эффективность двойно-

го обмена зависит от концентрации ионов Mn
+4

, которая, в свою очередь, опреде-

ляется составом и КС соединения. В чистом манганите (x = 0) ионы Mn
+4

 отсутст-

вуют, что соответствует состоянию АФМ-диэлектрика. При различном уровне 
допирования статистика носителей заряда формально определяется параметром    

z = x – 2, где  – кислородный индекс в формуле La1–xSrxMnO3–. Замещение    

одного атома лантана стронцием порождает один ион Mn+4 и, соответственно, 
один дырочный носитель заряда, а недостаток на    своей позиции атома кислоро-
да понижает полное количество дырок на две. 

Учитывая взаимосвязь электрических, магнитных и структурных характерис-

тик, а также важную роль концентрации Mn
+4

 в формировании свойств LSMO, 

многие исследователи разрабатывают косвенные экспериментальные методы кон-
троля КС. Эти методы являются особенно важными для тонких пленок на оксид-

Рис. 1. Электронная фазовая диаграмма 

LSMO. Звездочками показана зависимость 

температур фазового перехода TC от со-

става x [16] 
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ных подложках, для которых прямые методы контроля не обеспечивают прием-
лемой точности. Тем не менее вариация КС привлекательна для управления свой-
ствами уже готовых пленочных структур путем их термообработки в кислородсо-
держащей газовой среде. Во время отжига КС пленки можно изменять в сторону 
как увеличения, так и уменьшения, варьируя парциальное давление кислорода в 
газовой среде [12,19–21]. 

К прямым методам контроля КС относится интегральный гравиметрический 
метод, который успешно применяется для исследования достаточно больших объ-
емов порошковых образцов [20]. Используется также химический метод на основе 
титриметрического анализа. Существуют методы энергетического дисперсионно-
го анализа рентгеновского излучения, которые характеризуются пониженной точ-
ностью при контроле содержания легких атомов. Это является одной из причин 
того, что в пленках на оксидных подложках контроль КС практически невозмо-
жен. Состав поверхностных и приповерхностных атомных слоев пленок можно 
контролировать с помощью ОЖЕ-спектроскопии [22,23], но сообщения о таких 
исследованиях применительно к манганитам в литературе отсутствуют. 

Косвенные методы контроля КС являются вторичными и основаны на надежно 
установленных характеристиках манганитов. Для создания этих методов исполь-
зуются зависимости от степени допирования и КС экспериментально наблюдае-
мых величин: температуры фазового перехода [11,12,24], электрической прово-
димости [25], кристаллических параметров [26]. Изучается также возможность 
применения для контроля КС некоторых оптических характеристик [27]. В дан-
ной работе мы используем косвенный метод, развитый в работе [24]. 

В эпитаксиальных LSMO-пленках на подложках SrTiO3 реализуется высокока-

чественная кристаллическая структура, а электрические и магнитные характери-
стики пленок близки к характеристикам монокристаллов [12,19,24]. Количествен-
ные различия вызваны несколькими причинами. Вследствие небольших растяги-
вающих искажений кристаллической решетки пленок на интерфейсе            

LSMO–SrTiO3 фазовый переход реализуется в них при меньших температурах, 

чем в монокристаллах. Отметим также различия, связанные со структурными ха-
рактеристиками тонких пленок. В результате закрепления планарных параметров 
их кристаллической ячейки на интерфейсе наиболее чувствительным к измене-
нию КС и степени допирования является параметр c, который монотонно изменя-
ется в нормальном к пленке направлении, причем растет по мере убывания КС 
[21,26]. 

В соответствии с данными авторов [21] кристаллическая ячейка LSMO-пленок 

на подложках SrTiO3 и NdGaO3 с разными по величине планарными параметрами 

в зависимости от КС изменяется в нормальном к плоскости пленки направлении с 
практически постоянной скоростью. То есть при наличии соответствия парамет-
ров хотя бы в одной точке этот метод может количественно характеризовать КС. 
Для такого контроля по величине электрической проводимости необходима нор-
мировка и КС, и скорости изменения (). Действительно, проводимость очень 
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чувствительна к КС, но ее величина в керамике может быть на порядок ниже, чем 
в монокристаллах и пленках. 

В методе контроля КС по экспериментально измеряемым значениям TC [24] 

была рассмотрена возможность калибровки зависимости TC() в точке ее абсо-

лютного максимума. В настоящее время эта процедура пока носит компромис-
сный характер, поскольку требует уточнения, но и в таком виде решает ряд прак-
тических вопросов, связанных с оптимизацией характеристик пленочных струк-
тур. Предложенная методика построения нормировочной кривой для конкретной 

пленки заключается во введении поправки к максимальному значению TC в соот-

ветствии с экспериментально полученной величиной. Для заданного уровня допи-

рования (например, x = 0.3) зависимость TC(z) масштабируется и представляется в 

виде TC(). Удобство такого подхода заключается в том, что он позволяет судить 

о КС при наличии и других несовершенств материала пленки, например при не-
большом недостатке атомов одного из сортов катионов в многокомпонентном со-
единении. 

Экспериментальные детали 

Технология изготовления пленок подробно описана в работе [28]. Мы исполь-
зовали магнетронный dc-метод распыления керамической мишени на монокрис-

таллические подложки SrTiO3 в среде газовой смеси аргона и кислорода (4:1). 

Эпитаксиальный рост пленки обеспечивали при нагреве подложки до 870–920 K и 
невысокой плотности потока частиц от мишени к подложке. Скорость роста плен-
ки составляла примерно 100 nm/h. Полученные пленки характеризовались не-
большим кислородным дефицитом, для устранения которого использовали после-

дующую термообработку в кислородсодержащей среде. Контроль толщины пле-
нок осуществляли с помощью SEM JSM 6490 LV (JEOL, Japan) на боковом сколе 
пленочной структуры. 

Распределение концентрации атомов La и Mn контролировали методом энерге-
тического дисперсионного анализа рентгеновского излучения с помощью встро-
енных в SEM спектрометров INCA Energy-350 и INCA Wave-500. При этом кон-
троль распределения кислорода и стронция в пленке из-за наличия этих атомов в 
материале подложки был невозможен. 

Для электрических измерений использовали 4-зондовый гальванический метод. 
Электрические контакты изготавливали с помощью низкотемпературной серебря-
ной краски фирмы «Electrolube» (Germany). С целью предотвращения диффузи-
онного проникновения серебра в материал пленки перед каждой процедурой от-
жига контактные площадки смывали растворителем. 

Результаты исследований и обсуждение 

Материал эпитаксиальных LSMO-пленок является многокомпонентным окси-
дом, в котором в зависимости от технологических режимов могут возникать 
структурные дефекты, связанные с некомплектностью катионного состава хими-
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ческого соединения. Согласно существующим представлениям перовскитная 
структура LSMO является плотноупакованной. Она не допускает присутствия 
межузельных атомов, но допускает наличие различных катионных и анионных 
вакансий. Таким образом, если в кристалле присутствует некоторая концентрация 
катионных вакансий, то стехиометрическому КС формально соответствует фор-
мульный баланс количества катионов и анионов. При этом полное заполнение 
анионных вакансий в кристаллической решетке соответствует кислородизбыточ-
ному состоянию. Учет данного обстоятельства важен для развития косвенных ме-
тодов контроля КС [24], а именно для калибровки КС в точке абсолютного мак-

симума зависимости TC(). Это важно также для понимания специфики формиро-

вания неоднородного состояния в материале пленки. 

На рис. 2 представлен результат изменения температуры фазового перехода TC 

LSMO-пленки с уровнем допирования x = 0.3 во время серии термообработок при 
температуре 1173 K в атмосфере чистого кислорода. Как видно, временная зави-

симость TC на приведенном участке является немонотонной, она демонстрирует 

достижение максимального значения TC(), после чего температура TC уменьша-

ется. При неполной ясности величины КС в точке максимума TC последующие 

значения явно соответствуют избыточному КС. Действительно, можно предполо-

жить, что КС в точке максимума TC соответствует полному заполнению кисло-

родных вакансий, что означает минимум концентрации точечных дефектов. 
На рис. 3 приведены две температурные зависимости электрического сопро-

тивления пленки с кислородизбыточным КС, полученные в режиме охлаждения и 

нагревания с постоянной скоростью ~ 0.5 K/s. Кривые в окрестности  TC  демон-

стрируют гистерезис, который в принципе  является косвенным  признаком  фазо-

вого перехода первого рода.  Экспериментально  гистерезис  хорошо  разрешается 
на крутом участке зависимости R(T) с высоким значением производной dR/dT, ко- 
 

   

Рис. 2. Участок немонотонной временной зависимости температуры фазового перехода 

LSMO-пленки в процессе серийной термообработки в атмосфере чистого кислорода 

Рис. 3. Гистерезис температурных зависимостей сопротивления LSMO-пленки с избы-

точным КС (  –0.04), измеренных в режиме охлаждения и нагревания со скоростью    

0.5 K/s 
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торый соответствует ФМ-состоянию. В ПМ-области при T > TC наблюдается по-

логий участок R(T), по которому трудно судить о наличии гистерезиса, хотя эта 
область интересна с точки зрения модели Гриффитса. Как показано на рис. 3, гис-
терезис можно характеризовать его максимальной температурной шириной T. 

Динамика изменения параметра T в зависимости от кислородного индекса 
представлена на рис. 4. Как видно, величина T относительно быстро растет при 
повышении избыточного КС в области  < –0.02 и кислородного дефицита в об-
ласти  > 0.012. В промежуточной области 0.012 >  > –0.02 гистерезис ввиду его 
малости плохо регистрируется, тем не менее минимальное значение T наблюда-
ется в точке  = –0.02, которая соответствует достижению максимального значе-

ния TC  360 K (рис. 5). 

                                                                                                              

Рис. 4. Изменение ширины гистерезиса в зависимости от КС пленки 

Рис. 5. Взаимозависимость температуры фазового перехода и кислородного индекса (из 

работы [24]) 

Необходимо отметить, что в пленке с наличием некоторой концентрации ва-
кансий катионов примерно такая картина и ожидается. Иными словами, точка 

максимального значения TC, как предполагалось выше, достигается при полном 

заполнении  кислородных  вакансий  в  кристаллической  решетке   пленки.  Точка 
 = 0 на рис. 5 окончательно не определена, но, следуя  нашему рассмотрению, от- 
метим, что ее точное положение применительно к несовершенным реальным 
пленкам теряет академический интерес. Исходя из рассмотренных данных можно 
заключить, что для конкретной пленки существует интервал значений , в кото-
ром потенциальный рельеф в виде «замороженного беспорядка» мал. Вне этого 
интервала неоднородный потенциальный рельеф существенно влияет на транс-
портные характеристики. 

Теперь перейдем к характеристике неоднородного состояния в кислороддефи-
цитных пленках, исходя из магниторезистивного эффекта. На рис. 6 приведены 
температурные зависимости сопротивления пленки, измеренные в изотермиче-
ском режиме в присутствии внешнего магнитного поля величиной H = 15 kOe и  
H = 0. Как видно, включение магнитного поля смещает температуру перехода 

0CT  

в сторону более высоких температур 
0C CH

T T . В результате возникает магнито-
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резистивный эффект отрицательного магнитосопротивления: MR(T) = 100%×       

×[R(T,H = 0) – R(T,H0)]/R(T,H = 0). Кривые 1–3 соответствуют последовательному 

уменьшению кислородного дефицита в материале пленки. В соответствии с нор-

мировочной кривой на рис. 5 значения КС можно оценить величинами 1 = 0.075, 

2 = 0.062, 3 = 0.032. Заметим, что область температур, в которой наблюдается 

магниторезистивный эффект, увеличивается по мере роста кислородного дефици-
та, что согласуется с представлением о связи между дефектностью пленки и фазо-
вым расслоением. 

На рис. 7 показаны кривые температурной зависимости магниторезистивного 
эффекта для состояний пленки, характеризуемых значениями кислородного ин-
декса  = 0.75 (кривая 1),  = 0.01 (кривая 2). Как видно, амплитуда магниторезис-
тивного эффекта обеих кривых близка к 30%, а ширина существенно отличается. 

Максимум обеих кривых MR(T) регистрируется примерно в точке T = 0.9TC.  Кри-

вая 2 убывает почти в 10 раз при росте температуры на 5% выше TC, а кривая 1 

демонстрирует подобное убывание при увеличении температуры на 40%. Можно 
предположить, что это области существования фазы, подобной фазе Гриффитса. 

                                                                                                                                             

Рис. 6. Температурные зависимости сопротивления LSMO-пленки, измеренные при вели-

чине внешнего магнитного поля H = 0 (–○–) и H = 15 kOe (–●–). Пары кривых соответст-

вуют КС пленки при различных значениях кислородного индекса: 1 – 0.075, 2 – 0.062,      

3 – 0.032 

Рис. 7. Температурная зависимость магниторезистивного эффекта LSMO-пленки в поле 

15 kOe при различном КС материала пленки : 1 – 0.75, 2 – 0.01 

Максимальная температура, при которой в пленке реализуется ФМ-состояние, 
равна ~ 360 K. С учетом неоднородного распределения вакансий кислорода в кис-
лороддефицитной пленке одиночные ФМ-капли могут возникать и при относи-
тельно высокой температуре, хотя значительного влияния на величину MR они  
не оказывают, поскольку их объем относительно мал и вероятность магнитной 
связи  между  ними  также  мала. Тем не менее с понижением температуры размер       
ФМ-областей постепенно увеличивается, и в точке температурного минимума 

проводимости пленки TC происходит перколяционный переход, при котором воз-
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никает металлический ФМ-кластер по всей пленке. Он обеспечивает при T < TC 

металлический ход проводимости (dR/dT > 0). 

По мере уменьшения КС проводимость в точке перехода TC постепенно пони-

жается и становится меньше порога металлической проводимости по критерию 
Мотта. Это свидетельствует об отсутствии сплошной проводимости пленки, т.е. 
объем металлической ФМ-фазы постепенно уменьшается и проводимость осуще-
ствляется фактически некоторой «металлической сеткой». Пространственный 
масштаб неоднородности растет по мере уменьшения КС, что приводит к наблю-
даемым в эксперименте особенностям. В частности, при наличии «замороженного 
беспорядка» в кислороддефицитной пленке фаза, подобная фазе Гриффитса, су-

ществует и в некоторой области температур ниже TC, что расширяет область на-

блюдения КМС. Тем не менее по мере дальнейшего понижения температуры мо-
жет формироваться однородное ФМ-состояние. 

Если принять в качестве значения TG температуру, при которой в рамках точ-

ности эксперимента начинает проявляться магниторезистивный эффект, то эво-
люция температурных зависимостей сопротивления будет иметь вид, представ-

ленный на рис. 8. В качестве R0 приняты значения сопротивления пленки, к кото-

рым стремятся кривые при T = 0. Как видно, общий вид набора кривых R/R0(T/TG) 

при различном КС отличается от вида теоретических, представленных в работе 

[1] и соответствующих разным значениям параметра  = Wa/WT (WT = kT). Этого и 

следовало ожидать, поскольку влияние КС и «замороженного беспорядка» явля-
ется более сложным. Понижение концентрации носителей заряда ослабляет двой-

ной обмен и непосредственно уменьшает энергию анизотропии Wa. Кроме того, 

на транспортные характеристики сильное влияние оказывает «замороженный 
беспорядок», который формирует неоднородную систему определенного масшта-
ба. При больших отклонениях от стехиометрии этот масштаб становится макро-
скопическим, сравнимым с размером 
пленки. 

На рис. 8 кривая 6 соответствует со-
стоянию материала пленки с мини-
мальным КС (  0.078). В этом случае 
значение z = x – 2 становится меньше 
критического z = 0.15–0.17, при кото-
ром в низкотемпературной области со-
стояние LSMO характеризуется как 
ФМ-изолятор (см. диаграмму на рис. 1). 
Поэтому форма кривой 6 существенно 
отличается от формы кривых 1–5, и 

именно при данном состоянии мате-
риала пленки КМС-эффект наблюдает-
ся в наиболее широкой области темпе-
ратур. 

В заключение отметим, что рассмот-

Рис. 8. Эволюция температурных зависи-

мостей сопротивления пленки при различ-

ном КС: 1 –  < 0.01, 2 –  = 0.032, 3 – 

0.054, 4 – 0.058, 5 – 0.062, 6 – 0.078 
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ренная особенность важна для количественной проверки калибровочной кривой 
TC(), приведенной на рис. 5. Действительно, максимум кривой нормируется по 
экспериментально полученному максимальному значению TC() для конкретной 
пленки, а масштабирование кривой по амплитуде должно обеспечить совпадение 
значения   0.075 с фактом понижения проводимости материала пленки в      
ФМ-области до уровня ниже критического значения по критерию Мотта. 

Выводы 

1. Изготовлены высококачественные эпитаксиальные LSMO-пленки на моно-

кристаллических подложках SrTiO3 (001) и исследованы их магниторезистивные 

характеристики при различном содержании кислорода, включая кислороддефи-
цитное и кислородизбыточное состояния. Кислородное содержание в материале 
пленки контролировали, исходя из взаимозависимости значений кислородного 
индекса  и температуры фазового перехода TC. 

2. Обнаружен гистерезис температурной зависимости сопротивления, который 
регистрируется в окрестности температуры фазового перехода TC при небольшом 
отклонении КС материала пленки от стехиометрического состава как в большую, 
так и в меньшую сторону. Природа гистерезиса объясняется различными про-
странственными реализациями системы, неоднородной по магнитным и электри-
ческим свойствам. 

3. Установлено, что эффект КМС в LSMO-пленках с кислородным содержани-
ем, близким к стехиометрическому, наблюдается в относительно узкой области 
температур, что согласуется с существующими литературными данными. Макси-

мальная величина MR в поле H0 = 15 kOe характеризуется величиной ~ 30%, а 

ширина температурной области наблюдения магниторезистивного эффекта на 

уровне 0.5 от максимального значения составляет около T/TC = 9%. 

4. В кислороддефицитном состоянии LSMO-пленки по мере уменьшения КС 
максимальная величина КМС изменяется мало. При этом ширина области наблю-
дения эффекта постепенно растет, и при   0.075 на уровне 0.5 кривая MR(T)  ха-

рактеризуется температурным интервалом T/TC  50%. Существование явления 

КМС в кислороддефицитной пленке в столь широкой области температур объяс-
няется наличием неоднородного состояния материала пленки в виде фазы, подоб-
ной фазе Гриффитса. Характерный масштаб неоднородного двухфазного состоя-
ния материала пленки, вызванный «замороженным беспорядком», растет по мере 
уменьшения КС. По этой причине в кислороддефицитной пленке неоднородное 

состояние существует не только в области T>TC, но и в интервале  T < TC. 
 

 

Авторы выражают благодарность доктору физ.-мат. наук А.Э. Филиппову за 
полезное обсуждение результатов работы. 
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ADJUSTMENT OF THE NON-HOMOGENEOUS STATE IN THE EPITAXIAL  

La0.7Sr0.3MnO3– FILMS  

The specific formation of an inhomogeneous state dependent on the oxygen concentration (OC) 
in the films of chemical compound La0.7Sr0.3MnO3 (LSMO) is investigated. To vary the OC 
step-by-step, a serial heat treatment procedure of the film structure in oxygen containing atmos-
phere has been applied. The film OC was controlled by an indirect method based on the interre-
lation between the oxygen index and the temperature of the metal-insulator phase transition.    
In the case of OC deficit, as well as at OC excess, the hysteresis of temperature dependency of 
the electrical resistance is revealed. This feature indicates the existence of an inhomogeneous 
state in the film, which is normally treated as the phase similar to Griffith’s one. The nature of 
the non-uniform film material state is caused by the so-called «frozen disorder». It has been 
found that the temperature range of the colossal magnetoresistance of LSMO films significantly 
expands with an increase of the oxygen deficiency. Indirect method of OC control in the vicinity 
of the stoichiometric composition for the films of different quality is proposed. The specificity 
of calibration of the above indirect method is discussed. 

Keywords: magnetic oxide films, colossal magnetoresistance, oxygen index, Griffiths phase, 
frozen disorder 

Fig. 1. Electronic phase diagram of LSMO. By the filled asterisks, the dependence of the phase 
transition temperature TC on the composition x is shown (the data of [16] are used) 

Fig. 2. Non-monotonic part of temporal dependence of the phase transition temperature of 
LSMO films during a serial procedure of heat treatment in an atmosphere of pure oxygen 

Fig. 3. Hysteresis of the temperature dependences of resistance of the oxygen excessive LSMO 
film (  –0.04) are measured in the regime of cooling and heating with a constant speed of        
~ 0.5 K/s 

Fig. 4. OC dependence of the hysteresis width 

Fig. 5. Interrelation between phase transition temperature and oxygen index (from [24]) 

Fig. 6. The temperature dependencies of LSMO film resistance are measured at absence and 
presence of the external magnetic field H = 0 (–○–) and H = 15 kOe (–●–). The OC of the film 
for couple curves is characterized by the values of the oxygen index: 1 – 0.075, 2 – 0.062,         
3 – 0.032 

Fig. 7. The shape of the temperature dependence of the magnetoresistive effect (H = 15 kOe). 
Curves 1 and 2 correspond to different OC of the film material ( = 0.75 and  = 0.01) 

Fig. 8. The evolution of temperature dependence of the film resistance at OC variation:              
1 –  < 0.01, 2 –  = 0.032, 3 – 0.054, 4 – 0.058, 5 – 0.062, 6 – 0.078 
 

 

 

 

 

 


