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Resumen

Ha sido sugerido que la coexistencia de fases magnéticas es una caracteristica de las
manganitas que presentan magnetorresistencia colosal (CMR). Hemos estudiado este fenémeno
en el sistema La, Ca MnO,, dopado con huecos a través de la sustitucién heterovalente de La™
por Ca®*. En este trabajo presentamos los resultados obtenidos, para z = 0.25, a través de medi-
ciones de Magnetizacién y espectroscopia de Resonancia Electrénica de Espin (ESR). Encontra-
mos claras evidencias de la coexistencia de fases en el intervalo de temperaturas 220 K < T <
250 K. La Magnetizacién muestra la formacién de un estado ferromagnético (FM) a bajas tempe-
raturas y define una temperatura de transicién en T =220(3) K. En el régimen paramagnético
(PM), bien por encima de 250 K, el espectro de ESR consiste de una tnica linea con £=1.99 (1)
cuyo ancho es fuertemente dependiente de 7. Un adelgazamiento continuo se observa al dismi-
nuir la temperatura hacia T’ indicando el cardcter FM de las interacciones entre espines, cuyo
origen es adscripto, en estas manganitas, al mecanismo de doble intercambio. Por debajo de 250
K el espectro de ESR se desdobla y aparece una segunda linea, de cardcter FM. Ambas lineas
coexisten hasta 220 K produciéndose una transferencia de intensidad, continua y reversible, desde
la linea PM a la FM. En este intervalo de temperaturas la Magnetizacién presenta un comporta-
miento peculiar. A partir de los datos de Magnetizacién y ESR determinamos las fracciones
coexistentes de fases PM y FM en funcién de la temperatura.
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Abstract

Coexistence of magnetic states in calcium and lanthanum manganites. It has
been suggested that magnetic phase coexistence is a characteristic of colossal magnetoresistant
(CMR) manganites. We have studied this phenomenon in the La ,CaMnO, system, hole doped
by heterovalent substitution of Ca?* for La®. We present here the results for z = 0.25, obtained
from magnetization and electron spin resonance (ESR) measurements. We found clear evidence
of phase coexistence in the temperature range 220 K < T < 250 K. The magnetization shows the
formation of a ferromagnetic (FM) state at low temperatures with a transition temperature T =
220(3)K. In the paramagnetic (PM) regime, well above 250 K, the ESR spectrum consists of a
single line with g = 1.99(1) and a linewidth strongly dependent on 7. A continuous narrowing is
observed when 7' diminishes towards T, signalling the FM character of the spin interactions
originated in the double exchange mechanism. Below 250K, the ESR spectrum splits and a second
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line, of FM character, appears. Both lines coexist down to 220 K, and a continuous and reversi-
ble transference of intensity is observed from the PM to the FM line. In this temperature range
the magnetization shows a peculiar behaviour. From magnetization and ESR data we have
determined the coexisting PM and FM fractions, as a function of 7'.

Key words: Manganites, Magnetoresistance, Phase coexistence.

Introduccién

Los 6xidos de metales de transiciéon son
estudiados desde hace varios afios y presentan
una variada gama de propiedades fisicas, de in-
terés tanto en el dmbito académico como en el
tecnolégico [1, 2]. El descubrimiento relativamen-
te reciente de magnetorresistencia colosal (CMR)
en 6xidos de Mn produjo una profundizacién de
la investigacién en esta familia de compuestos y
otras relacionadas. Las perovskitas de Mn, ge-
néricamente denominadas manganitas, con for-
mula quimica A; A’MnO, donde A es un ién
trivalente de tierra rara (como La’) y A’ un ién
divalente de un metal alcalino térreo (como Ca?")
han sido extensamente estudiadas debido a la
riqueza de los diagramas de fase en funcién de
la variable z. El pardmetro z determina el esta-
do de valencia de los iones de Mn, el cual varia
desde Mn* (3d3; t2g3eg0) para z =1 (Ej. CaMnO,)
hasta Mn?* (3d* t,’e ) paraz =0 (Ej. LaMnO,).
En situaciones intermedias el sistema puede con-
siderarse como dopado con electrones o huecos
segin que z sea mayor o menor que z = 0.5.
Para el caso de un dopaje nominal en el interva-
lo 0.2 < z < 0.5 se encontré que el material es
paramagnético (PM) aislante a altas temperatu-
ras y presenta una transicion a un estado ferro-
magnético (FM) metélico por debajo de una tem-
peratura critica 7. La transiciéon PM-FM es
acompanada por una notable disminucién de la
resistividad eléctrica y por lo tanto es también
vista como una transicién aislante-metal. A tem-
peraturas cercanas a 7, se observan los fenéme-
nos de CMR mencionados anteriormente: la apli-
cacién de un campo magnético relativamente
pequeiio favorece el ordenamiento FM e induce
importantes cambios en la resistividad eléctrica.

La naturaleza de esta transicién mag-
nética ha sido objeto de estudio en muchos tra-
bajos recientes inducidos por el comportamiento
peculiar de la resistividad eléctrica y la mag-
netizacion dec en funcién de la temperatura y por
las diferencias encontradas para distintos iones
Ay A’. Sin embargo, el cardcter de la transicién
es aun un tema controversial. Por una parte, en
La,,Ca, ,MnO, la transicién parece ser de primer
orden [3], cardcter sefialado por importantes
cambios de volumen y por la dependencia de la

magnetizacién con la temperatura. Por otra par-
te, en el caso de La, ,Sr  ,MnO, la transicién ob-
servada es aparentemente continua [3] y sugie-
re un comportamiento de segundo orden. Estu-
dios en La,,(Ca, Sr) MnO, muestran [3] que,
aunque debilitadas, las caracteristicas de una
transicién de primer orden persisten para y = 0.05
pero desaparecen completamente para y = 0.15.

La base utilizada usualmente para la
comprensién tedrica de la CMR en perovskitas
dopadas con huecos es el mecanismo de doble
intercambio introducido por Zener [4]. La esen-
cia de este proceso reside en lo siguiente: cuan-
do en el material coexisten nominalmente iones
con diferente valencia (Mn* y Mn® en este caso),
algunos electrones (eg) tienen la posibilidad de
saltar entre sitios de Mn, intercambiando su
valencia. La energia de intercambio asociada a
la regla de Hund determina que cuando un elec-
tron (o un hueco), polarizado en espin, salta de
un sitio de Mn a otro vecino, lo hace preferente-
mente cuando el Mn de destino tiene su momento
magnético paralelo al de origen. El aumento de
la movilidad asociado al paralelismo de iones
vecinos describe adecuadamente la asociacién del
ordenamiento FM con la transicién de un esta-
do aislante a otro metdlico. La intensidad del
mecanismo efectivo de interaccién entre dos iones
de Mn es descripta por un pardmetro ¢ que re-
presenta la probabilidad de salto y depende de
la orientacién relativa de los espines de los iones
de Mn en sitios vecinos.

Importantes cambios de volumen cerca
de T, [5, 6], una fuerte dependencia de algunas
propiedades fisicas con la presién aplicada [7],
la observacién reciente de un efecto isotépico
sobre T [8, 9] y la relativamente elevada resis-
tividad de la fase PM aislante, inducen a consi-
derar la importancia del acople de los electrones
a las deformaciones estdticas y dindmicas de la
red cristalina, especialmente las asociadas al
efecto Jahn Teller (JT) [10]. En el régimen PM
(T > T) este acople induce la localizaciéon de los
electrones de conduccién en forma de polarones.
En la regién FM, los procesos de doble intercam-
bio aumentan la energia cinética de los electro-
nes, ésta entra en competencia con la energia de
interaccién con la red cristalina que tiende a lo-
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calizarlos, se debilita el acople JT efectivo y se
restablece el caracter metalico.

Experimentos de espectroscopia Raman
en (Pr,Pb,CoL)MnO3 [11] y el estudio de la estruc-
tura fina de la absorcién de rayos X extendida
(EXAFS) del borde K del Mn [12] en La,.Ca,,,
MnO, han mostrado evidencias de la formacién
de polarones en la fase PM. Asimismo estos re-
sultados sugieren que los polarones persisten
parcialmente en la fase FM, coexistiendo con los
electrones itinerantes. Jaime et al. [13] analiza-
ron el comportamiento de la magnetizacién y la
resistividad eléctrica de La,,,Ca,,MnO, en la
zona de temperaturas cercana a T' ', explorando
la posibilidad de que las distorsiones polarénicas
persistan en la fase FM. Ellos han propuesto una
descripcién de las propiedades macroscopicas del
material a través de su asimilacién con un me-
dio efectivo conformado por dos componentes: un
material PM aislante con “lagunas” de material
FM conductor.

En este trabajo hemos estudiado el com-
portamiento de estas manganitas de La dopadas
con huecos (a través de la sustitucién de La por
Ca) en un amplio intervalo de temperaturas, uti-
lizando técnicas de Resonancia Electrénica de
Espin (ESR) y mediciones de Magnetizacién es-
tatica, M(H,T). A través de estos experimentos
buscamos evidencias de la separacién de fases
implicita en el modelo de medio efectivo propues-
to por Jaime et al. [13]. En muestras de La,
Ca, ,,MnO, hemos identificado dos seiiales de
ESR, asociadas a las fases PM y FM en los limi-
tes de altas y bajas temperaturas, respectiva-
mente. Asimismo, hemos observado que estas
senales estdn presentes simultdneamente en un
amplio intervalo de temperaturas encima de I,
revelando la coexistencia de dos estados y la tran-
sicién gradual de uno al otro. En La,,Ca,, MnO,
se ha observado un efecto similar [14] pero aco-
tado a un intervalo de temperaturas mucho méas
reducido.

Materiales e instrumental utilizado

Las muestras de La, Ca MnO,, cerami-
cas cristalinas, fueron preparadas por el método
de los nitratos, a partir de materiales de alta
pureza: La,0, (99.999%), CaO (99.9995%) y Mn
metdlico (99.99%). Luego fueron sometidas a tra-
tamientos térmicos a altas temperaturas como se
describe en Ref. 14. La estructura cristalina y la
pureza de fase fueron controladas mediante es-
tudios de difraccién de rayos X.

Las mediciones de magnetizacion fueron
hechas con un magnetémetro de muestra vibran-
te (VSM) entre 70 Ky 300 K y con un magneté-
metro de Faraday entre 300 Ky 1000 K, en am-

bos casos con campos magnéticos de hasta 10 kG.
Los experimentos de ESR fueron realizados entre
100 K y 1000 K utilizando un espectrémetro
Bruker ESP300 operado en banda X (9.5 GHz).

Resultados experimentales

Magnetizacion dc

Para temperaturas superiores a Ty =
750K la estructura cristalina de La,,.Ca,,.MnO,
es romboédrica (R) y para T'< Tyo » ortorrémbica
(O) [15]. Como se muestra en la Figura 1, el com-
portamiento de la magnetizacién en la fase R es
paramagnético tipo Curie-Weiss, con [M(H,T) =
%.(T) H], donde y,(T) = C/(T-0). La constante
de Curie es C = 3.0(1) emu-K/mol y la tempera-
tura de Curie-Weiss (C-W): ©, = 345(10)K. En
T',, se observa una pequefia anomalia que refle-
ja la transicién de fase cristalina R-O, como en
otras manganitas [16]. Por debajo de T}, se re-
cupera una ley de C-W con la misma constante
de Curie pero con una temperatura de C-W re-
ducida, 0, = 330 K. Al disminuir la temperatu-
ra y acercarse a T' = O, la curva de XW(T)1vs. T
se aparta de la conducta lineal asociada a una
ley de C-W y muestra una creciente curvatura
positiva (concavidad), caracteristica de muchos
materiales ferromagnéticos, la que usualmente
tiene su origen en el orden magnético de corto
alcance [14]. La linealidad de la magnetizacién
con H (hasta el campo limite de nuestro experi-
mento, H, . = 10 kG) se conserva para tempe-
raturas mayores que 7, = 250 K. El apartamien-
to de un comportamiento lineal se refleja en una
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Fig. 1. Dependencia con la temperatura de inver-
sa de la susceptibilidad dc, x, (7). La linea séli-
da indica el ajuste de las medidas experimentales
de altas temperaturas (fase R) a una ley de Curie
Weiss. En el recuadro se muestra H/M(H, T) para
distintos valores de H (0.25, 1, 1.5, 2.5 y 3.5 kG).
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Fig. 2. Dependencia M(T) vs. T, obtenida con un
campo aplicado H = 1 kG. En el recuadro se
muestra M (T) vs. T.
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Fig. 3. M(H) vs. H para distintas temperatu-
ras entre 7'= 200 Ky T = 280 K.

familia de curvas no coincidentes de H/M(H,T)
vs. T que se muestran en la Figura 1. Estas
curvas adquieren una curvatura negativa (con-
vexa) y el punto de inflexién de céncava a con-
vexa depende del campo aplicado H: para cam-
pos pequerios es cercano a 7, y se desplaza has-
ta T = 235 K para H = 10 kG. Jaime et al [13]
observaron un cambio de curvatura similar en
La,.Ca, MnO, para H =1kG.

La Figura 2 muestra M(H,T) vs. T para
H =1 kG. La magnetizacién aumenta rapida-
mente por debajo de 230K y alcanza M (77K)
= 3 py/mol-Mn, valor que indica que el estado de
bajas temperaturas es FM. La transicién al es-
tado FM, definida operacionalmente como el pun-
to de maxima pendiente de M(H) vs. T, se pro-
duce a T, = 220(3) K.
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Fig. 4. o(H,T) = [OM(H,T)/0H]/ [0M(H,T)/0H/,,_]
para distintas temperaturas. Los simbolos (s) y
(*) indican, respectivamente, las posiciones de
minimos y maximos.

Para T < T, las curvas de M(H) vs. H
siguen cualitativamente un comportamiento FIM.
Sin embargo, en el intervalo entre T yT,la
magnetizacion presenta un comportamiento pe-
culiar (ver Figura 3). Este comportamiento ané-
malo es mds notable en la Figura 4, donde se

grafica la derivada normalizada:
o(H,T) = [OM(H,T)/oH]/[0M(H,T)/oH /,_;) (1)

Para T > TH, ©(H,T) = 1 como consecuen-
cia del comportamiento lineal de M(H). Para T
<T, las curvas de ©(H,T) son funciones monéto-
namente decrecientes que tienden a cero, refle-
jando la progresiva saturacién de la magneti-
zacion.

A temperaturas intermedias entre 7' y
T, se observan diferentes efectos:

a) En las cercanias de T, y para cam-
pos magnéticos que superan un umbral de unos
pocos kGauss, la magnetizacién mantiene una
dependencia lineal en H pero extrapola (para H
=0) a un valor finito: M(H,T) = MO(T) + %, (T) H.
El recuadro dentro de la Figura 2 muestra que
M (T) vs. T tiende a cero en T,,. Este hecho se-
nala la aparicién de una pequefia componente
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FM mientras la mayor parte del material perma-
nece PM. La componente FM satura con campos
relativamente débiles, como se observa en la Fi-
gura 4a para T > 240 K: ¢(H,T) disminuye ra-
pidamente hasta H =~ 1 kG para estabilizarse lue-
go en un valor constante.

b) A temperaturas menores que 240 K
y campos altos, se observa una nueva desviacién
de la linealidad (ver Figura 3). La pendiente de
M(H,T) vs. H se incrementa, ddndole a las cur-
vas un aspecto de “S”. Este efecto se hace més
notable al disminuir la temperatura y aparece un
minimo bien definido en ¢(H,T) vs. H (ver Figu-
ra 4a). Este aumento de la pendiente no respon-
de al comportamiento esperado ya que tanto los
materiales FM como los PM tienden a saturar su
magnetizacién en forma monétona con el campo
aplicado.

c) AT < 226 K aparece finalmente una
clara tendencia a la saturacién de la magneti-
zacién definiendo un méximo de ¢(H,T) para un
campo H* fuertemente dependiente de la tempe-
ratura como se aprecia en la Figura 4b. Este
comportamiento de M(H) indica el paso, cuando
H = H¥*, de un estado de relativamente baja mag-
netizacion a uno de alta magnetizacion, al esti-
lo de una transicién metamagnética [17]. Para
T > 227 K, H* es seguramente mayor que nues-
tro limite experimental de 10 kG. Por otra par-
te, mdximo y minimo de ¢(H,T) resultan coinci-
dentes en T = 222 K y por debajo de esta tempe-
ratura @(H,T) decrece monétonamente a cero,
como ocurre generalmente en materiales FM.

Resonancia Electrénica de Espin

En la zona PM de altas temperaturas (7'
=300 K) el espectro de ESR consiste de una tni-
ca linea, de forma lorentziana, como se muestra
en la Figura 5a. La linea esta centrada en un
campo de resonancia H, correspondiente a un
factor giromagnético, g = 1.99(1), independiente
de 7' en esta regién de temperaturas (ver recua-
dro en Figura 6). El ancho de linea, Apr, es fuer-
temente dependiente de T como se muestra en
la Figura 6. En primer lugar se observa una
anomalia en T, en acuerdo cualitativo con ob-
servaciones previas en otras manganitas que pre-
sentan también una transicién R-O {16]. Al dis-
minuir la temperatura hacia T, AHD se reduce
notablemente y alcanza un valor minimo de 200
G aT=250K

El ancho de linea paramagnético en un
sistema de espines que interactian, de acuerdo
a la teoria de Huber et al. [18], est4 dado por:

AH(T) = [T/, (D] AH, () (2)
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Fig. 5. Espectros de ESR tomados a diferentes
temperaturas. En (b) todos los espectros estdn
en la misma escala y en (a) han sido amplifica-
dos x2 y x200 como se indica.

donde %, (T) es la susceptibilidad dc del sistema
acoplado y %,(T) = C/T corresponde al sistema de
espines sin interaccién. El pardametro Apr(oo) se
espera que sea constante en los intervalos de T
alejados de cualquier transicién magnética o cris-
talina [18, 19]. Esta expresion predice, en la
aproximaciéon de C-W para %, (T), un ancho de
linea proporcional a (1-8/T ), creciente con T
para sistemas FM (@ > 0).

Utilizando los datos experimentales
para %, (T) y la Ec. (2) se determina, para cada
T, el parametro Apr(oo). Entre 300K y Ty, mien-
tras el sistema permanece ortorrémbico (O), se
obtiene efectivamente un valor aproximadamen-
te constante, cuyo promedio es AH, (e) = 2.20 (5)
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Fig. 6. Dependencia con la temperatura del an-
cho de linea, Apr(T)' La linea llena es un ajus-
te con la Ec. (2) utilizando para AH, () los va-
lores 2.2 kG y 2.1 kG en las zonas ortorémbica y
romboédrica, respectivamente. El recuadro mues-
tra los campos de resonancia, H, a distintas tem-
peraturas y la linea punteada es una guia para
la vista.

kG. En la zona de T > Ty, (fase R), los datos
experimentales indican una disminucién de este
pardmetro, obteniéndose un buen ajuste con el
valor Apr(oo) = 2.10 (5) kG. Esta reduccién re-
fleja el aumento de simetria de los sitios ocupa-
dos por los iones de Mn [16, 19].

Por debajo de 300 K, y atin en la zona
PM donde M/H es constante (T > T,), se obser-
va un corrimiento del factor g (ver recuadro de
la Figura 6) y simultdneamente Apr(T) se apar-
ta del comportamiento de altas temperaturas
dado por la Ec. (2). Estos efectos estan ligados a
la importancia creciente de campos efectivos pro-
porcionales a M en las cercanias de una transi-
cién magnética.

La intensidad del espectro ESR, I(T),
fue calculada mediante integracién numérica. En
la zona PM, I(T) decrece fuertemente al aumen-
tar la temperatura como se hace evidente en la
Figura 5 a través de la relaciéon senial/ruido.

Un aspecto notable del espectro es que
la linea de ESR se desdobla en dos resonancias
por debajo de T, = 250 K: una de ellas conserva
los atributos generales de la linea espectral de
la zona PM, la segunda tiene un caracter
netamente FM. Como se observa en la Figura 5b,
esta ultima modifica su forma y el campo de re-
sonancia decrece rdpidamente a medida que la
temperatura disminuye. Al mismo tiempo se ob-
serva una transferencia continua de intensidad
de la linea que denominaremos PM a aquella
identificada como FM. Hemos observado la co-
existencia de ambas lineas hasta T = 220 K.

Analisis y discusion

Los resultados de ESR indican clara-
mente la coexistencia de dos estados magnéticos
diferentes en el intervalo T, = 220 K< T'< T, =
250 K, uno PM y el otro FM. El proceso de trans-
ferencia de uno a otro es continuo y reversible
(i.e., no se observé histéresis térmica dentro de
la resolucién de nuestro experimento). A altas
temperaturas (T' > T), la intensidad integrada
de la linea PM, I, (T), es proporcional a la sus-
ceptibilidad y, (T) como se observa en la Figura
7. Debajo de T, I,,(T) se aparta de esta pro-
porcionalidad, crece més lentamente para luego
disminuir hasta anularse cerca de T

Si consideramos la magnetizaciéon del
sistema como la suma de las contribuciones PM
y FM en proporciones x y (1-x), resulta

MH,T) = 2(T) % (T) H + [1- (D) M,,,, (H,T),
@)

donde M,
do FM.
Para T > T, el espectro ESR consta sélo
de la linea PM, lo cual indica que x(T) = 1 y por
lo tanto y,,(T) coincide con la susceptibilidad
medida y,(T). Reciprocamente, la desaparicién
de la sefial PM para 7' < 7, implica que x(T) =
0y M(H,T) estd dominado por M, (H,T). La Ec.
(3) indica que en la zona intermedia entre TC y
Ty, %py (T) no se deriva en forma directa de las
medidas de M(H,T). Sin embargo, es posible ob-
tener una razonable estimacion de y,,, (T) por
extrapolacion de los datos correspondientes a T
> T, . La relacién entre 1,,(T) y %,,(T) asi obte-
nida permite el cdlculo de la fraccion x(T) entre
T, y T, . En el recuadro de la Figura 8 vemos que

(H,T) es la magnetizacion del esta-

0.6 T T T
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S Xdu -
Q \
o= ’,/1»\ N
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220 240 260 280

T (K)

Fig. 7. Intensidad de la linea PM del espectro
ESR vs. T. La linea continua corresponde a M/
H medido con H = H
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Fig. 8. Intensidad de la linea FM del espectro
ESR vs. T." El recuadro muestra la variacién con
temperatura de la fraccion PM, x(T)).

«(T) varia en nuestro caso monétonamente entre
los valores limite.

Observando las Figuras 8 y 2 (recuadro)
vemos que los dos indicadores de una componen-
te FM, que son I, (T) y M (T), aparecen por de-
bajo de T}, en coincidencia con la disminucién de
x(T).

Para esta transicion PM/FM se han pro-
puesto modelos fenomenolégicos que incluyen: i)
la interaccién de doble intercambio que favorece
el estado FM conductor, en competencia con ii)
la interaccién electréon fonén que induce
distorsiones locales asociadas al efecto Jahn
Teller y la formacién de polarones aislantes.
Jaime et al. [13] han planteado un modelo de
campo medio que describe la energia libre del
sistema a través de dos pardmetros de orden
acoplados: la magnetizacion M(T) y una varia-
ble ¢(T), visualizada por los autores como la frac-
cién de electrones itinerantes. La condicién de
minima energia provee soluciones para M(T) y
¢(T). El acople de estas variables hace que la
magnetizacién crezca, por debajo de 7, mas ra-
pidamente que en el caso desacoplado. Cuando
M supera un valor umbral, la concentracién de
electrones “metdlicos” también crece, describien-
do la transicién del sistema de aislante a metal
[13]. Es interesante notar que este modelo es
matematicamente equivalente al desarrollado
por Bean y Rodbell [20], en el que M estd aco-
plada a distorsiones @ del cristal. En esta refe-
rencia se analizan las condiciones para que la
transiciéon cambie de segundo a primer orden, en
funcién de la magnitud del acoplamiento.

Por su parte, Biernacki [21] plantea un
modelo en el cual el sistema electrénico puede

estar en dos estados diferentes: a) un estado fun-
damental “ferromagnético y metdlico”, favoreci-
do por la interaccién de doble intercambio y b)
un estado excitado “no magnético y aislante” co-
rrespondiente a una localizacion electrénica, que
gana energia Jahn Teller mediante una distor-
sion @ de lared. A T = 0 el sistema estd en su
estado fundamental ferromagnético. En este caso
la condicién de equilibrio corresponde a @ = 0
debido al costo de energia eldstica que provoca-
ria una distorsién sin ganancia de energia Jahn
Teller. El estado excitado tiene su minima ener-
gia para una distorsion @, y su poblamiento tér-
mico produce una ganancia neta de energia para
un valor de @ intermedio entre 0 y @, Para una
T determinada, el sistema presenta una transi-
ciéon metal/aislante acompafada de una transi-
cion FM/PM. Este tratamiento del problema re-
cuerda los modelos de Bari y Sivardiere [22] y
de Chestnut [23] para explicar la transicién en-
tre estados de bajo y alto espin en cobaltitas y
su coexistencia en determinadas circunstancias.

Estos modelos proveen una descripcién
que, en principio, podria aplicarse a nuestro caso.
La idea de un medio efectivo inhomogéneo con-
formado por una matriz PM aislante con lagu-
nas FM metélicas, ha sido utilizada con éxito por
Jaime et al. [13] para describir la relacién en-
tre resistividad eléctrica y magnetizacién en
La,,,Ca,,MnO, Nuestros experimentos muestran
claras evidencias de la coexistencia de estados
PM y FM. ;Podemos asimilar nuestros estados
FM con las lagunas de Jaime? y en ese caso, {po-
demos hacer corresponder x(T) = I,,, (T)/x,,(T) con
la fraccién ¢(7)? La respuesta es negativa, al
menos para la relaciéon de parametros de la Ref.
13; en aquel caso la transicién magnética ocurre
a una temperatura T, y la coexistencia de “zonas”
metdlicas con una matriz aislante se produce por
debajo de esta temperatura, cuando M supera
aproximadamente el 30% de la magnetizacién de
saturacién. Cabria aqui la posibilidad de aumen-
tar el parametro de acople a fin de que los efec-
tos de coexistencia se manifiesten por encima de
T, acercandonos a la descripcién de Bean y Rod-
bell [14] para el acople con distorsiones de la red.
En este caso probablemente apareceria una tran-
sicién de primer orden con histéresis que no he-
mos observado experimentalmente.

El modelo de Bean y Rodbell predice
también la aparicién de importantes cambios de
volumen [14] que estamos estudiando en detalle
a partir de mediciones de expansién térmica.
Asimismo, estos autores consideran los efectos de
un campo aplicado H sobre la temperatura de
transicién y analizan la dependencia de M(H) vs.

= 8F =
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H, que resulta del tipo “S”, coincidente con nues-
tros resultados de la Figura 3. Con respecto a
este ultimo punto, planeamos realizar medicio-
nes de ESR en frecuencias mds elevadas (banda
Q =35 GHz) lo que corresponde a campos de re-
sonancia H_ =10 kG. Estos experimentos nos per-
mitirdn estudiar la evolucién de x(7) con H, en
una zona interesante.

El modelo de Biernacki ofrece una visién
mads amplia del problema pero tiene, por su par-
te, algunas dificultades para describir nuestras
observaciones experimentales en forma cuantita-
tiva: i) la fase PM no desaparece totalmente a
bajas temperaturas, ii) el modelo no describe
adecuadamente el paramagnetismo de alta 7'y
iii) no incluye efectos de campo magnético sobre
la transicion.

En sintesis, hemos observado la presen-
cia simultdnea de sefiales de ESR con caracte-
risticas distintivas de un estado PM y otro FM,
en concordancia con el comportamiento de la
magnetizacion. Estos hechos constituyen una
evidencia clara de la coexistencia de fases mag-
néticas diferentes dentro del intervalo T ,T,
en manganitas dopadas con huecos en proporcién
cercana a la ideal para magnetorresistencia co-
losal. Sin embargo, estos resultados no permiten
discernir cudl descripcién del sistema es més
apropiada: un medio inhomogéneo compuesto de
una matriz PM con lagunas FM de tamano cre-
ciente al disminuir 7 o el despoblamiento de es-
tados excitados PM en beneficio de un estado
fundamental FM. Es de nuestro interés desarro-
llar un modelo més detallado, siguiendo los
lineamientos generales de los modelos expuestos,
incorporando ademds los resultados de nuevos
experimentos.
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