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Теплофизические свойства монокристалла La0.825Sr0.175MnO3
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Измерены теплоемкость (CP), термодиффузия (η), теплопроводность (κ) и электросопротивление мо-

нокристалла La0.825Sr0.175MnO3 в интервале температур 80−350K и в магнитных полях до 40 kOe. На

зависимостях CP(T ), κ(T ) и η(T ) вблизи TC наблюдаются аномалии, которые в магнитном поле подавляются.

Минимумы на зависимостях κ(T ) и η(T ) вблизи TC объясняются рассеянием фононов на флуктуациях

магнитного параметра порядка. В поведении κ(T ) и η(T ) в окрестности TS = 200K наблюдаются аномалии,

связанные со структурным переходом из ромбоэдрической (R) в орторомбическую (O∗) фазу.
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1. Введение

Соединения La1−xSrxMnO3 являются наиболее иссле-

дованными из семейства манганитов. По данным Web

of Science, исследованию физических свойств системы

La1−xSrxMnO3 и их композитов посвящено около 500

научных работ. Магнитная и структурная фазовые диа-

граммы, электрические, магнитные и упругие свойства

для системы La1−xSrxMnO3 достаточно хорошо изуче-

ны [1–13], в то же время сведения о тепловых свойствах

(теплопроводность, теплоемкость, термодиффузия) на

одних и тех же образцах и влияние на них магнитного

поля недостаточно полно отражены в литературе. Од-

ним из малоизученных в литературе вопросов является

анализ теплопереноса в манганитах. Данная работа яв-

ляется попыткой несколько восполнить этот пробел и

посвящена изучению особенностей теплопередачи в мо-

нокристалле La0.825Sr0.175MnO3 вблизи температур фазо-

вых переходов и влияния магнитного поля на этот про-

цесс. По фазовой диаграмме состав La0.825Sr0.175MnO3

при TS = 200K испытывает структурный фазовый пе-

реход, а при TC = 277K — переход ферромагнетик–
парамагнетик [13]. Считается установленным, что основ-

ным механизмом теплопередачи в перовскитных манга-

нитах является фононный, а в качестве доминирующего

механизма рассеяния фононов рассматриваются дефек-

ты кристаллической решетки. Известно также, что ве-

личина теплопроводности является низкой, незначитель-

но превышающей минимальное теоретическое значение

теплопроводности решетки. В то же время конкретные

вопросы, связанные с особенностями рассеяния фононов

вблизи температур различного рода упорядочений (маг-
нитное, зарядовое, структурное) до конца не изучены.

Особого внимания заслуживает изучение влияния

магнитного поля на фононную составляющую тепло-

проводности манганитов. Как правило, магнитное поле

не оказывает влияния на фононную теплопроводность

твердого тела, меняя только электронную компоненту.

В манганитах фононная компонента может зависеть от

магнитного поля путем изменения механизма рассеяния

фононов.

В данной работе приводятся результаты комплекс-

ного исследования теплофизических свойств монокри-

сталлического манганита La0.825Sr0.175MnO3 в интервале

температур 80−350K и в магнитных полях до 40 kOe.

В частности, приводятся результаты эксперименталь-

ного исследования температурных зависимостей тепло-

емкости, термодиффузии, теплопроводности и электро-

сопротивления.

Экспериментальные исследования CP(T ) и η(T ) про-

водились методом ас-калориметрии. Электросопротив-

ление измерялось стандартным четырехконтактным ме-

тодом. Данные по теплоемкости и термодиффузии ис-

пользовались для определения теплопроводности, кото-

рые связаны соотношением κ = (d/M)CPη, где d —-

плотность образца, M — молярная масса.

2. Результаты и обсуждение

Результаты исследования теплоемкости, термодиффу-

зии, теплопроводности и электросопротивления пред-

ставлены на рис. 1 и 2. На рис. 1 (слева) приведены

температурные зависимости теплоемкости в интервале

температур 80−350K в магнитных полях 0, 20 и 40 kOe.

На зависимости CP(T ) при TC = 277K наблюдается ано-
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Рис. 1. Температурные зависимости теплоемкости (слева) и

термодиффузии (справа) монокристалла La0.825Sr0.175MnO3 в

магнитных полях 0, 20 и 40 kOe.

Рис. 2. Температурные зависимости теплопроводности (слева)
монокристалла La0.825Sr0.175MnO3 в магнитных полях 0, 20

и 40 kOe и температурная зависимость электросопротивления

(справа) La0.825Sr0.175MnO3 при H = 0.

малия, связанная с фазовым переходом ферромагнетик–
парамагнетик. С ростом магнитного поля аномалия теп-

лоемкости подавляется и максимум теплоемкости сме-

щается в сторону высоких температур, что характерно

для фазовых переходов ферромагнетик−парамагнетик.

При этом в полях 40 kOe нет полного подавления ано-

малии. Аналогичное поведение теплоемкости близких

составов наблюдалось в работах [12,14].
На рис. 1 (справа) приведена температурная зависи-

мость η(T ) в магнитных полях 0, 20 и 40 kOe. В окрест-

ности TC наблюдается ярко выраженный минимум, кото-

рый полностью подавляется в магнитном поле 40 kOe.

Температурная зависимость теплопроводности κ(T )
приведена на рис. 2. Обращают на себя внимание

низкие для кристаллических твердых тел значения κ

и аномалия в виде резкого минимума, которая подав-

ляется магнитным полем. Так как теплопроводность

магнитных материалов может быть представлена как

сумма электронной, магнонной и фононной состав-

ляющих κ = κe + κm + κph, то наблюдаемая аномалия

в поведении κ(T ) может быть связана с каждым из

них. Оценка электронной составляющей из соотношения

Видемена–Франца κe = LT/ρ, (L —постоянная Лоренца)
с использованием экспериментальных данных ρ(T ) пока-
зала, что вкладом от κe можно пренебречь (рис. 2). Для
оценки магнитной составляющей мы воспользовались

выражением кинетической теории для теплопроводности

магнонов κm = (1/3)1CPϑmτm, где ϑm и τm — скорость

и время релаксации магнонов [15–16]. Подробный теоре-

тический анализ теплопроводности близкого по составу

образца La0.83Sr0.17MnO3 приводится в [17]. Оценки

показывают, что κm почти на два порядка меньше наблю-

даемой при TC аномалии κ(T ) и поэтому вкладом от κm
так же можно пренебречь. Таким образом, аномалии в

поведении κ(T ) связаны с изменениями в механизмах

рассеяния фононов. В качестве доминирующего меха-

низма рассеяния в манганитах в парамагнитной фазе

рассматриваются рассеяния фононов на искажениях ок-

таэдров MnO6, вызванные эффектом Яна–Теллера на

ионах Mn3+ [17,18]. При переходе в ферромагнитную

фазу искажения снимаются [15], вызывая резкий рост

теплопроводности [16,17].

На рис. 2 (справа) приведена температурная

зависимость электросопротивления для образца

La0.825Sr0.175MnO3. Отметим, что температурный ход

имеет характерный для большинства легированных

манганитов вид и демонстрирует переход металл–
диэлектрик при TMI = 307K. В данной работе мы не

будем рассматривать подробный анализ электросопро-

тивления, так как в литературе имеется огромное

количество работ подробного анализа электросопро-

тивления манганитов с аналогичной температурной

зависимостью [19–22]. Кратко отметим, что в высокотем-

пературной парамагнитной области зависимость ρ(T )
носит полупроводниковый характер и может быть

интерпретирована на основе концепции поляронов

малого радиуса, представляющих собой электрон или

дырку, движущиеся вместе с вызванной им деформацией

кристаллической решетки. Проводимость в таком

случае осуществляется путем прыжков носителей по

локализованным состояниям (прыжковая проводи-

мость). Зависимость ρ(T ) при T > TMI описывается

термоактивационным законом вида: ρ = DTexp(EP/kBT ),
где EP — энергия активации поляронного прыжка, D —

коэффициент, не зависящий от T . В низкотемпературной

ферромагнитной фазе (T < TC) зависимость ρ(T )
аппроксимируется выражением, включающим несколько

механизмов рассеяния: ρFM(T ) = ρ0 + AT 2 + BT 4.5, где

ρ0 — остаточное сопротивление, член AT 2 обычно

приписывают взаимному рассеянию носителей заряда,

а член BT 4.5 обусловлен электрон-магнонными процес-

Физика твердого тела, 2017, том 59, вып. 9



Теплофизические свойства монокристалла La0.825Sr0.175MnO3 1857

сами рассеяния [23]. Вблизи перехода поведение ρ(T )
можно описать в рамках теории перколяции [19,21,22].
Вернемся к рассмотрению минимума на зависимо-

стях κ(T ) и η(T ) вблизи TC. Для объяснения наблюда-

емого минимума в поведении теплопроводности вбли-

зи TC удобно привлечь данные по анализу термодиф-

фузии. Напомним, что термодиффузия связана с длиной

свободного пробега носителей тепла lph и скоростью

звука ϑS соотношением η = (1/3)ϑS l и наблюдаемые

при TC минимумы на зависимостях η(T ), в принципе,

могут быть обусловлены уменьшением скорости рас-

пространения звука, которая наблюдается в манганитах

при критических температурах [10,11,23]. Учет этого

обстоятельства приводит к некоторому уменьшению

глубины минимума, но общую картину не меняет,

так как 1η/η составляет более 20%, в то время как

1ϑS/ϑS — в несколько раз меньше [10,24]. Учитывая,
что в области TC теплопроводность носит преимуще-

ственно фононный характер (см. рис. 2), последнее

означает, что при TC возникает дополнительный канал

релаксации фононов, в качестве которого выступают

флуктуации магнитного параметра порядка, приводя-

щие к резкому уменьшению η, следовательно и lph.
Это должно привести и к уменьшению κph вблизи TC,

что мы наблюдаем на рис. 2. Глубокий минимум на

зависимости κ(T ) и его поведение в магнитном поле

свидетельствует о сильно развитых флуктуациях маг-

нитного параметра порядка. При приложении внешнего

магнитного поля флуктуации частично подавляются, а

канал рассеяния фононов сильно сужается, что приводит

к росту κph вблизи TC. Вдали от TC намагниченность

быстро насыщается, флуктуации исчезают и поле не

изменяет магнитного состояния образца и поэтому

теплопроводность слабо зависит от магнитного поля.

Аналогичных взглядов для теплопроводности манганита

(La1−xNax )0.7Pb0.3MnO3 придерживаются авторы [25].
Заметим, что минимумы на зависимостях κ(T ) и η(T )
вблизи TC были обнаружены и для сильно легированной

системы La1−xSrxMnO3 (x > 0.50) [26], а также для ряда
других манганитов [27–29].
Как было сказано выше согласно фазовой диаграмме

La1−xSrxMnO3 [5,7,8,13], при понижении температуры

вблизи TS = 200K в составе с x = 0.175 наблюдается

структурный фазовый переход из ромбоэдрической (R) в
орторомбическую (O∗) фазу. Как видим из рис. 1 и 2 на

зависимостях κ(T ) и η(T ) при T = 200K наблюдаются

небольшие скачки, которые связаны с этим структурным

переходом [30]. На зависимостях CP(T ) и ρ(T ) при тем-

пературах 200K каких-либо аномалий не наблюдаются.

Таким образом, можно утверждать, что в образце

La0.825Sr0.175MnO3 вблизи температуры магнитного фа-

зового перехода TC действует дополнительный канал

рассеяния фононов на флуктуациях магнитного парамет-

ра порядка. Вдали от TC флуктуации исчезают и превали-

рует взаимодействие фононов с локальными искажения-

ми кристаллической решетки (T > TC), формирующие

дальнейший температурный ход теплопроводности.

3. Заключение

Показано, что фононный механизм теплопереноса

является основным, а в качестве доминирующего ме-

ханизма рассеяния фононов рассматриваются локальные

искажения кристаллической решетки. Установлено силь-

ное влияние флуктуаций магнитного параметра порядка

на фононную теплопроводность La0.825Sr0.175MnO3 вбли-

зи TC, приводящие к минимуму на зависимости κ(T )
и η(T ) в нулевом поле. Магнитное поле подавляет

флуктуации, сглаживает аномалии, увеличивает теп-

лопроводность вблизи TC. В поведении κ(T ) и η(T )
вблизи TS = 200K наблюдаются скачки, обусловленные

структурным переходом из ромбоэдрической в ортором-

бическую фазу.
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