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用内耗技术研究 巨磁电阻材料

李合琴
,

何晓雄
,

方前锋

合肥工业大学
,

安徽合肥 中国科学院 固体物理研究所内耗与 固体

缺陷重点实验室
,

安徽合肥

摘 要 用低频扭摆法在多功能内耗仪上测量了巨磁电阻材料 。 的温

度内耗谱和弹性模量 结果表明
,

内耗峰位与测量频率无关
,

并且峰高与频率成反比
,

弹性模

量在对应的内耗峰处有明显的转折
,

内耗峰表现为相变峰的特征 结合电阻和磁化率的测试
,

解释了内耗和电阻 一 温度曲线的双峰现象
,

高温内耗峰和高温电阻峰与居里温度有很好的对

应
,

来源于顺磁半导体向铁磁金属的转变
,

低温内耗峰和磁化率的单调下降来源于铁磁相分离

过程
,

而较大的低温电阻峰部分来源于相分离过程
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引言

早在 世纪 年代
,

人们就开始了对钙钦矿结构锰氧化物磁性的研究工作
,

但并没

有注意到其巨磁电阻效应 的潜在应用价值
·

直到 年
,

等人在
金属多层膜中发现了比坡莫合金大一个数量级的 效应 由于这类材料在磁电子技术
和磁传感器方面的巨大应用前景

,

因此受到了科技工作者的重视 年代
,

人们在钙钦矿

结构稀土锰氧化物的单晶
、

多晶
、

薄膜样品中观察到了比金属多层膜大几个数量级的超大
磁电阻效应

,

磁电阻率的变化甚至可达 沪 、 一 为了使这类材料在实际中得以广

泛应用
,

人们针对低磁场高温区的 材料进行了深入细致的研究
,

但 效应产生的

物理本质至今尚不十分清楚 由于这类材料的晶体结构具有很高的对称性
,

并且有丰富的

磁结构
,

而材料的电输运性能往往与磁结构紧密相关
,

故 目前对这类材料的研究方法一般

采取测试其电磁性能 为了获得对 效应本质更深刻的认识
,

根据热力学理论
,

伴随着

自发磁化的发生
,

系统的自由能将发生变化
,

所以我们采用通过测试材料温度
一

内耗谱的新

方法
,

并结合其电磁性能的测试结果来解释 现象
·

所选用的 。 。

材料是因为其具有较大的 效应
,

并且出现 效应的温度接近于室温
,

有潜在的应
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实验

名义组分为 的多晶样品采用溶胶
一

凝胶法先制成超细粉末
,

反复

研磨后
,

最终经 烧结而成
,

射线衍射结果表明该材料为较好的单相结构 低频内耗和

弹性模量是在多功能内耗仪上测量的
,

用于低频内耗测量的试样尺寸为 巩

升温速度为
,

应变振幅为 一 ,

频率为
, , ,

温度从 、 直流

电阻采用标准的四端引线法测量
,

从液氮温度到室温 交流磁化率 采用互感法测量
,

从
、 ,

所加交流磁场 一 ” ,

频率
,

并定义 的最大值所对应的温度

为居里温度

结果和讨论

多晶样品的晶体结构用

如图 所示
,

表明样品为单相鹰立方结构
,

样品的内耗 一 和动态弹性模

量 随温度的变化曲线如图 所示
,

在所

测的温度范围内出现了两个内耗峰
,

一个在

附近
,

一个在 左右
,

为了研究

其内耗特征
,

我们选择了升温变频测量
,

所

用频率为
, , ,

温度从 、

观察表明
,

随着频率的变化
,

内耗峰位不

变 且频率愈高
,

内耗峰值愈低 并且在两

个内耗峰处
,

对应温度的弹性模量有极小

值
,

这些都是典型的相变峰的特征
,

说明这

两个内耗峰都与某种相变过程有关

一 全 自动 射线衍射仪进行分析
,

结果
刘 人
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材料的 射线衍射图

多晶样品的交流磁化率 与温度的关系曲线如图 所示
,

从图中可以看出其电

阻 一 温度曲线有两个非常明显的峰
,

我们分别用 外
、

外 标识高温与低温两个电阻峰
,

其

中外
,

外 一 ,

居里温度 从图 中还可以看出
,

样品的高温电阻峰

温 斗 与居里温度相对应
,

即该材料在此温度附近
,

顺磁到铁磁的转变与绝缘体到金属的

转变同时发生
,

符合双交换机制
,

这表明进入铁磁态后
,

载流子所受的自旋散射明显减小
,

从而导致电阻率下降以及金属态的出现 对应于低温电阻峰温 外 处
,

磁化率呈连续单调

下降趋势
,

而不是象理想铁磁材料那样随着温度的下降
,

缓慢上升最后达到饱和 尽管磁

化率下降的幅度较小
,

但也说明试样中发生了部分的铁磁到反铁磁的转变
,

但由于 外 电
阻峰非常明显且高度可观

,

故 斗 峰不可能完全由磁性转变产生
,

和 七 等

人就是用晶粒的界面效应解释了电阻双峰现象中的低温电阻峰

为了解释低温峰现象
,

我们对 比了图 和 内耗与电磁测试结果 可以看 出
,

两个内

耗峰与两个电阻峰有非常好的关系 高温内耗峰和高温电阻峰 外 是由于顺磁绝缘体相

到铁磁金属相 的相变所产生的
·

低温内耗峰对应着低温电阻峰 乃
,

在该温

度区域
,

样品的交流磁化率无显著变化
,

只是小幅度单调下降
,

说明有部分的铁磁到反铁
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磁相变发生
,

由于未见关于 样品在该温度区域发生结构相变的报道
,

所以具有相变

特征的低温 内耗峰的机理可以较合理的归结为铁磁到反铁磁的相变过程 较小的内耗峰和

较小的模量变化都与样品中发生了部分铁磁 一 反铁磁的相变过程相一致 即样品中部分铁

磁相转变为反铁磁相 低温内耗峰和低温电阻峰以及交流磁化率的单调下降等事实表明
,

在温度低于 的温区
,

样品中存在着电磁相分离过程
,

可能同时存在儿个相
,

如反铁磁绝

缘体相 和铁磁金属相 共存 所以
,

低温电阻峰 外 的出现可能是

由子样品中同时存在铁磁金属微区和反铁磁绝缘体微区
,

是这两种区域的电阻随着温度的

降低表现出相反变化趋势的综合叠加结果
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图 材料的内耗与弹性模量随温度的变

化关系
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图 多晶样品的交流磁化率 义和电阻与温

度的关系

我们研究小组已对不同二价掺杂的钙钦矿锰氧化物巨磁电阻材料进行了内耗侧试
,

也都

有类似的结果 如在 自掺杂的
二

块体材料中
,

也观察到了与相分离过程有关的低温
内耗峰和低温电阻峰以及交流磁化率的单调下降等现象

,

但低温电阻峰较小 叭 在少量二价
掺杂的 。 块材中

,

也观察到两个内耗峰和对应的两个电阻峰
,

与

样品不同之处在于
,

其低温电阻峰值和内耗峰值均高于高温峰值
,

根据 在
二

司 掺杂的电子结构相图
,

解释了少量二价 掺杂的 。材料出现较高的低

温峰值是由于在此温度区间
,

材料发生了从斜方到正方的结构相变
,

导致点阵畸变所致
·

而在 样品中
,

在低温电阻峰附近温区没有结构相变
,

故认为 块体材料低温内

耗峰的出现与低温铁磁相分离有关
,

即在铁磁基体上分离出含 离子较少的反铁磁区

域 因为低温内耗峰的出现表明在此温度有相变发生
,

而在这样低的温度下
,

晶界效应是

不可能导致表现出相变特征的内耗峰 因此
,

可以认为 低温内耗峰和交流磁化率的单调

下降来源于相分离过程
,

而低温电阻峰的一部分来源于相分离过程
·

多晶样品加磁场后的电阻
一

温度曲线以及巨磁电阻效应如图晰示
·

由电阻 温
度曲线上可看出

,

高温电阻峰外 高且窄
,

低温电阻峰外 较宽且稍低一点
‘

当外加磁场为

时
,

两个电阻峰值明显下降
,

并且两峰的位置均向高温方向移动
,

这是因为外场有利
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于 离子的磁矩取向和金属态的形成
,

且磁矩取向的一致性降低了载流子的自旋散射
,

使 电阻率减小
,

从而产生了一个磁电阻效应 二 。 一 。 ,

从图中还可以看出
,

外

场为 时
,

在 附近达到了 的磁电阻峰值
,

恰好出现在绝缘体
一

金属转变温度

附近
,

这是由于外加磁场增强了双交换作用
,

增强了样品在绝缘体
一

金属转变温度附近的电

导
,

同时将样品的绝缘体
一

金属转变温度移向高温
,

从而实质性地增大了样品在转变温度附

近的磁电阻值 低温区样品的磁电阻效应随温度的降低而逐渐增大
,

表现为曲线的斜坡行

为 〕
,

这是由于较低的烧结温度减小了晶粒尺寸
,

增强了晶界的磁电阻效应
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结论

采用 内耗技术测量新型 巨磁 电阻材

料
,

结果表明 用低频扭摆法测量的

巨磁 电阻材料 的温度 内耗谱 出现 了两个

峰
,

在对应的峰位处有模量软化 通过改

变测量频率
,

证实这两个内耗峰均为相变

峰 结合零场电阻和磁化率的测量
,

表明高

温内耗峰是由于顺磁 一 铁磁转变以及绝缘

体 一 金属转变所致
,

低温内耗峰是由于部

分反铁磁相从铁磁基体分离出所致 高温

电阻峰来源于半导体 一 金属转变过程
,

低

温电阻峰部分来源于相分离过程 该材料

在 磁场下在 出现了 的磁电

阻效应
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