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SANTRUMPU SARASAS

LSMO arba La-Sr-Mn-O - Lantano stroncio mangano oksidas
LaixSrxMn;0s;

LSMCO arba La-Sr-Mn-Co-O - Lantano stroncio mangano-kobalto
oksidas Lai«Srx(Mn1.,Coy),0s.

MR — angl. Magnetoresistance; magnetovarza;

MRA — angl. Magnetoresistance anisotropy; magnetovarzos anizotropija;

CMR — angl. Colossal magnetoresistance; kolosali magnetovarza;

GMR —angl. Giant magnetoresistance; gigantiSka magnetovarza;

LFMR —angl. Low-field magnetoresistance; silpno lauko magnetovarza;

HFMR — angl. High-field magnetoresistance; stipraus lauko
magnetovarza;

MOCVD - angl. Metal-Organic Chemical Vapour Deposition;
metaloorganiniy junginiy cheminis nusodinimas i§ gary fazes;

Pl MOCVD - angl. Pulse-Injection MOCVD; impulsinis-injekcinis
MOCVD.

VRH laidumas — angl. Variable range hopping conductivity; kintamo
atstumo Suolinis laidumas;

DE — angl. Double exchange; dviguba pamaininé sgveika;

RF —angl. Relaxation function; relaksacijos funkcija;

MC — angl. Magnetoconductance; magnetolaidumas;

KWW — Kohlrausch-Williams-Watts;

KA — Kolmogorov-Avrami;

KAF — Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo;

SEM — Skenuojantis elektroninis mikroskopas;

TEM — Persvieciamas elektroninis mikroskopas;

EDS — Energinés dispersijos spektroskopija.



IVADAS

Pastaruoju metu yra intensyviai tiriami La;xSrkMnO3 (LSMO) manganitai,
dél juose aptiktos kolosalios magnetovarzos (CMR) reiskinio ir $iy medziagy
pritaikymo praktikoje [1, 2, 3]. IS polikristaliniy manganity sluoksniy buvo
sukurti stipraus (iki 40 T) impulsinio magnetinio lauko CMR-B-skaliariniai
jutikliai [4], galintys iSmatuoti magnetinio srauto tankio vertes labai mazuose
tariuose nepriklausomai nuo lauko krypties. Tokie jutikliai buvo panaudoti
magnetinio lauko difuzijos | bégius elektromagnetinéje svaidyklgje
tyrimams [5] bei magnetinio lauko pasiskirstymo nesuirstanéiose ritése
matavimui [6]. NehomogeniSka polikristaliniy sluoksniy struktiira lemia
tokias tik jiems biuidingas savybes, kaip silpno lauko magnetovarza
(LFMR) [7, 8] ir didelé pla¢iame temperatiiry ruoze CMR, nejsisotinanti iki
50 T [9], o specialia technologija iSauginty nanostrukttrizuoty sluoksniy — net
iki megagausiniy lauky (~91 T) [10].

Taciau daugelyje taikymy reikia matuoti silpnus (<0,5 T) ir vidutinius bei
stiprius (<20 T) magnetinius laukus. Tokiu atveju magnetovarzos (MR) dydis
ir jos anizotropija (MRA) vaidina didele reik§me. Iki Siol Siy reiSkiniy
prigimtis nanostruktiirizuotuose sluoksniuose néra pilnai atskleista, todél jy
tyrimai yra aktualtis. Todél reikia ieSkoti biidy, kaip padidinti sluoksniy
magnetovarza. Buvo parodyta, kad pakeiciant manganity sluoksniy chemine
sudét] — dalj Mn atomy pakeitus Co, monokristaliniy manganity-kobaltity
sluoksniy magnetovarza kambario temperatiiroje stipriai iSauga dél
sumazéjusios fazinio virsmo i§ paramagnetinés ] feromagneting faze
temperatiros bei padidéjusios savitosios varzos [11]. Magnetinio lauko
jutikliy veikimo temperatiiros praplétimas j kriogeniniy temperattiry sritj taip
pat yra svarbus kondensuoty medziagy fizikos tyrimams bei
Zematemperatiiriy jutikliy taikymams. Nanostruktiirizuoty
penkiakomponenciy La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy, sudaryty i§ tvarkingos
kristalinés struktiiros kristality ir netvarkiy tarpkristalitiniy sriciy,
magnetovarzinés savybés néra iSsamiai istirtos, ypa¢ esant nestechiometrinei
junginio sudéciai su (Mn+Co) elementy pertekliumi, todél yra svarbu
atskleisti CMR reiskinio prigimtj S§iuose sluoksniuose.

Kuriant magnetinio lauko jutiklius, labai svarbu uZztikrinti jy pagrindiniy
parametry (varzos ir magnetovarzos) stabiluma ilga laikotarpj jy naudojimo
metu. Polikristaliniy manganity sluoksniy varzos ir magnetovarzos (MR)
kitimui laike (taip vadinamam senéjimo procesui) didele jtakg turi deguonies
migracija tarpkristalitinése srityse. Todél yra naudojami pagreitinto sluoksniy
sendinimo metodai [12, 13], atkaitinant juos tam tikrg laikg temperattrose,
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auksStesnése nei jutiklio eksploatacijos temperatiira, bet Zemesnése, nei
sluoksniy auginimo temperatra.

Sio disertacinio darbo pagrindiné idéja — pakeigiant manganity sluoksniy
cheming sudétj (dalj Mn atomy Co), padidinti sluoksniy MR ir sumazinti MRA
silpnuose magnetiniuose laukuose bei praplésti tokiy sluoksniy panaudojimo
magnetiniy jutikliy kiirimui temperatiry ruoza iki kriogeniniy temperattry.
Taip pat svarbu stabilizuoti laike sluoksniy pagrindinius parametrus, todél jy
senéjimo reiSkiniy tyrimai yra aktualiis. Minéty reiskiniy iStyrimas
nanostruktiirizuotuose manganity-kobaltity sluoksniuose sudaryty galimybe
valdyti jy magnetovarzines savybes ir panaudoti sluoksnius, kuriant
CMR-B-skaliarinius magnetinio lauko jutiklius.

Sio darbo tikslas — itirti nanostruktiirizuoty manganity-kobaltity
LaixSr«(Mn1yCoy),03 sluoksniy, uzauginty P MOCVD budu, magnetovarzos
ir jos anizotropijos reiskinius pla¢iame magnetiniy lauky bei temperatiiry
ruoze, nustatyti juos lemiancius kriivio pernaSos mechanizmus ir iSsiaiskinti
galimybes i$ $iy sluoksniy sukurti CMR-B-skaliarinius impulsinio magnetinio
lauko jutiklius, veikian¢ius kambario (~290 K) bei Zemoje (~80 K)
temperatirose bei pasizyminéius didesniu signalo atsaku ir jautriu
magnetiniam laukui, lyginant su jutikliais i§ manganity sluoksniy.

SprendZiami uzdaviniai:

1. I8tirti, kaip nanostruktiirizuoty manganity-kobaltity sluoksniy savitoji
varza bei metalas-puslaidininkis virsmo temperatiira priklauso nuo $iy
sluoksniy legiravimo kobaltu laipsnio ir kristality dydzio.

2. [Istirti, kokie kriivio pernaSos mechanizmai lemia sluoksniy
magnetovarzg MR silpnuose (<0,5 T) ir vidutiniuose bei stipriuose (0,5-20 T)
magnetiniuose laukuose bei magnetovarzos anizotropija MRA.

3. Istirti manganity-kobaltity sluoksniy varzos relaksacijos procesus,
vykstancius pasibaigus magnetinio lauko impulsui, ir nustatyti juos lemianciy
reiskiniy prigimtj.

4. Istirti  nanostruktiirizuoty manganity-kobaltity sluoksniy, skirty
magnetinio lauko jutikliy kirimui, savitosios elektrinés varzos ir
magnetovarzos kitimg, laikui bégant, taikant jvairias pagreitinto sendinimo
metodikas, ir nustatyti optimalias salygas, uztikrinancias jutikliy parametry
stabiluma.

5. I8siaiskinti galimybes panaudoti iStirtus manganity-kobaltity sluoksnius
impulsinio magnetinio lauko jutikliy, veikian¢iy kambario (~290 K) bei
zemoje (~80 K) temperattirose, kiirimui.
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Darbo mokslinis naujumas:

Buvo  iStirtos  nestechiometriniy  lantano  manganity-kobaltity
LaixSr«(Mn1yCo0y),03 sluoksniy magnetovarzinés savybés silpnuose ir
stipriuose magnetiniuose laukuose placiame temperatiiry ruoze ir paaiskinti
vyksmai, nulemiantys S§iy savybiy kitimg. Taip pat buvo iStirti
nanostruktlrizuoty manganity-kobaltity sluoksniy elektrinio laidumo
(savitosios varzos) relaksacijos procesai, pasibaigus magnetinio lauko
impulsui, ir nustatyti juos salygojantys reiskiniai.

Darbo praktiné verté:

Buvo nustatyta, kad nedidelis Co kiekis padidina manganity-kobaltity
sluoksniy magnetovarzg ir sumazina jos anizotropijg kambario temperatiiroje,
kas leidzia panaudoti Siuos sluoksnius kambario temperatiroje veikianCiy
magnetinio lauko jutikliy karimui. Vidutinis Co kiekis ~0,12 padidina
sluoksniy magnetovarzg ir sumazina jy magneting atmintj temperatiirose,
Zemesnése nei metalas-puslaidininkis virsmo temperatiira, kas leidzia juos
panaudoti magnetinio lauko jutikliy, veikianciy kriogeninése temperattrose,
karimui. Taip pat nustatyti sluoksniy pagreitinto sendinimo technologiniai
rezimai, uztikrinantys jy pagrindiniy parametry (savitosios varZos ir
magnetovarzos) stabiluma.

Ginamieji teiginiai:

1. Nanostruktiirizuotuose nestechiometriniuose (z>1) lantano manganity
sluoksniuose LaixSr«(Mni1yCoy),O3 pakeic¢iant nedidele dalj (~0,05-0,06)
mangano atomy kobaltu, tokiy sluoksniy magnetovarza kambario
temperatiroje (~290 K) padidéja, o magnetovarzos anizotropija sumazéja.
Tuo tarpu pakeitus viduting Co dalj Co/(La+Sr)~(0,12-0,14), magnetovarza
padidéja temperatiirose, zemesnése nei metalas-puslaidininkis virsmo
temperatira Tm, palyginus su La-Sr-Mn-O sluoksniais. Magnetovarzos
poky¢ius galima paaiSkinti dvigubos pamaininés sgveikos Mn®*"-0%-Mn*
suardymu dél dalies Mn atomy pakeitimo Co atomais manganito gardeléje,
dél ko padidéja sluoksniy savitoji varza pm ir sumazéja temperatiira Tm, O
sluoksniy morfologija ir mikrostruktiira magnetovarzos pokyc¢iams didelés
jitakos neturi, nes iki Co/(La+Sr)<0,14 kristality dydziai sluoksnyje pakinta
nezymiai, didéjant Co kiekiui.

2. Nanostruktlirizuoty  manganity-kobaltity ~ La:xSrx(Mn1yCoy),03
sluoksniy su vidutiniu Co kiekiu (0,06<Co/(La+Sr)<0,14) varzos atsistatymo
1 prading verte proceso, vykstancio pasibaigus magnetinio lauko impulsui,
‘greitoji’ komponenteé, pasireiSkianti mikrosekundziy trukmiy ruoze, yra
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nulemta magnetiniy domeny uzuomazgy susidarymu bei jy persiorientavimu
i pusiausvyring biisena. Sio proceso dinamika gerai apraso
Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo modelis su suspautaja eksponente. Tuo tarpu
‘létoji’ komponenté, pasireiskianti milisekundziy trukmiy ruoze pasibaigus
magnetinio lauko impulsui, yra nulemta procesy, vykstanciy netvarkiose
tarpkristalitinése ~ sluoksniy  srityse ir  yra  gerai  apraSoma
Kohlrausch-Williams-Watts modeliu su iStemptgja eksponente.

3. Nanostruktiirizuoty manganity-kobaltity sluoksniy atkaitinimas argono
dujy atmosferoje auksStesnése nei ekSploatacijos temperatiirose pagreitina
sluoksniy senéjimo procesa ir stabilizuoja jy varZza bei magnetovarza, tuo
tarpu atkaitinimas deguonies atmosferoje nulemia sluoksnio varzos
sumazgjimag ir Zymius jos pokyCius laike. Varzos padidéjima ilgalaikio
senéjimo proceso metu nulemia netvarkiy tarpkristalitiniy sriciy
nuskurdinimas deguonimi ir jo difuzija per $ias sritis j sluoksnio pavirsiy.

4.  Nanostruktiirizuoti  manganity-kobaltity ~ LaiSr«(Mn1.,C0y),O3
sluoksniai su mazu Co kiekiu Co/(La+Sr)=~(0,05-0,06), pasizymintys
kambario temperatiroje didesniu jautriu magnetiniam laukui, yra
perspektyvesni magnetinio lauko jutikliams, veikiantiems kambario
temperatarose, tuo tarpu sluoksniai su vidutiniu Co kiekiu ~(0,12-0,14),
pasizymintys didesne magnetovarza ir mazesnémis santykinés liekamosios
varzos vertémis, pasibaigus magnetinio lauko poveikiui, yra tinkami
magnetinio lauko jutikliams, veikiantiems Zemose temperattrose.

Darbo rezultaty aprobavimas:

Disertacijos tema yra atspausdinti penki moksliniai straipsniai zurnaluose,
jtrauktuose j Thomson Reuters Web of Knowledge duomeny baze.

Disertacijoje atlikty moksliniy tyrimy rezultatai buvo pristatyti septyniose
mokslinése konferencijose Lietuvoje ir uzsienyje:

62nd International conference for students of physics and natural sciences
,»OpenReadings*, Vilnius, Lithuania, March 19-22, 2019.

43-ji Lietuvos nacionaliné fizikos konferencija, Kaunas, spalio 3-5, 2020.

22nd International Conference-School ,,Advanced Materials and
Technologies Palanga, August 24-28, 2020.

The International Magnetics Conference INTERMAG-2017, Dublin, April
24-28, 2017.

7th Euro — Asian pulsed power conference EAPPC & BEAMS 2018,
Changsha, China, September 16-20, 2018.

The Joint European Magnetic Symposia — JEMS, Virtual conference,
December 7-11, 2020.
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The International Magnetics Conference INTERMAG-2021, Virtual
conference, April 26-30, 2021.

Autoriaus jnasas:

Visus S§ioje disertacijoje pateiktus rezultatus gavo autorius kartu su
straipsniy bendraautoriais. Autorius atliko pasiruo$imus eksperimentams,
eksperimentus, tirian¢ius LSMO ir LSMCO sluoksniy savybes, bei gautyjy
rezultaty apdorojima. Rezultaty interpretavima autorius atliko kartu su vadove
ir bendraautoriais.

Disertacijos struktiira:

Disertacija sudaro jvadas, trys pagrindiniai skyriai, bendrosios iS§vados,
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literatiiros apzvalga, bandiniy paruo§imo ir matavimo metodikos apraSymas,
gauti rezultatai ir jy analizé.
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1. LITERATUROS APZVALGA

1.1. Mangano oksidy fizikinés savybés

1.1.1. Kristalografiné struktiira

1.1 pav. Re1xAxMnQO3 junginio strukttira, kur Re — retyjy Zemiy metaly elementas
(pvz. La®"), A — legiravimo elementas (pvz. Sr?*). [3]

Retyjy zemiy mangano oksidai yra priskiriami mangano junginiy grupei,
kuri aprasoma bendra formule Rei,AxMnQOs, kur Re — retyjy Zzemiy metaly
elementas, A — legiravimo elementas. Siy junginiy struktiira yra panasi j
perovskito ir beveik kubiné [3]. Si struktiira parodyta 1.1 paveikslélyje. Re ir
A jonai uzima kubo kampus, mangano jonas yra kubo centre ir jis yra apsuptas
deguonies atomy, kurie turi oktaedro strukttra.

LaixSrMnOs  junginys gaunamas i§ bazinio LaMnOs junginio.
LaMnOs junginys turi mangano jonus, kuriy kriivis yra 4+. Jei §j elementa
legiruojame Sr jonais, pastarieji atlieka akceptoriy funkcija, todél dalis i$ Siy
mangano jony kriivj pakeis j 3+ ir turésime Mn®" ir Mn*" jony miSinj.
Legiruojant §j junginj lengvesniais Sr jonais, struktiira patiria romboidinj arba
ortorombinj gardelés iSkraipymag dél atsiradusio deguonies oktaedro
pakreipimo arba iStempimo (Jahn-Teller pobudzio iskraipymai) aplink Mn
jonus. Si struktiira yra linkusi prisitaikyti prie atsiradusiy jony dydzio
neatitikimy ir elektroniSkai sukelty deformacijy jvairiais didesniy narveliy
iSkraipymais su mazesne simetrija [14]. Stabilios struktiiros bendruose ABOs
perovskito struktiirose yra nustatomos pagal Goldschmidt’o tolerancijos
faktoriy t [3]:

r(A)+r(0)

V2 (B)+r(0)) (1)

kur r(A), r(B) yra vidutinis jono radiusas A ir B taskuose, r(O) yra O%* jono
radiusas. t charakterizuoja kubing struktiira, o iSkraipytos perovskito tipo
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struktiiros egzistuoja mazdaug 0,89<t<1,02 intervale. DidZiajai daugumai
manganity t<1.

1.1.2. Elektroniné struktura

Mn?* Mn** Mn**
3d’ 3d* 3d°
1o i
Lt o ] =
Ay UH

fk

Y

I Jahn-Teller

iSkraipymas
@ \4. e ot
o @ s v -w
e« -~ ® ¢« v
¢ \ @
v

1.2 pav. 3d elektroniniy biiseny Mn?*, Mn®, Mn*" jonuose schema, perovskito
manganituose. A¢ — kubinio kristalinio lauko skilimo energija (=1,8 eV),
oyt — Jahn-Teller skilimo energija (=0,6 eV) atsirandanti dél deguonies oktaedro
iSkraipymo, Uy — Hund‘o rySio energija (mangano atveju =2 eV). [3]

Manganity magnetings ir elektrinés savybés priklauso nuo 3d elektrony
konfiguracijos mangano jonuose. lzoliuotame mangano jone yra galimos
penkios iSsigimusios orbitalés biisenos 3d elektronams. Mangano oksido
kristale iSsigimimas yra i§ dalies pakeltas ir penkios d orbitalés yra padalintos
J tris tag ir dvi eq orbitales dél kubinio kristalo lauko. Re1xA«MnQ;3 junginyje
turésime Mn3* ir Mn*" jony, kai 0<x<1. Mn** jony elektroniné konfiguracija
kristaliniame lauke yra tageq! su pakeltu iSsigimimu dél deguonies oktaedro
iSkraipymo (zitréti 1.2 pav.)[3]. Mn*" jonas palyginimui neturi tendencijos
iSkraipyti deguonies oktaedro todél elektronai pilnai uzima tog orbitales. Dél
didelés Hund‘o energijos elektronai uzima visus lygmenis su vienodu
sukiniu [15]. Paprastai, elektronai esantys tq orbitaléje yra stipriai lokalizuoti,
0 elektronai esantys ey orbitaléje yra silpnai lokalizuoti ir nulemia $io junginio
laidumg Suoline kriivio pernasa, kaip schematiskai parodyta 1.2 pav.

1.1.3. Faziné manganity diagrama

Manganitai yra tokios medziagos, kurios gali biiti jvairiose fazése:
feromagnetinés, paramagnetingés, antiferomagnetings, pakreiptos
(angl. canted) antiferomagnetinés ir tt. [16, 17]. Fazinio virsmo i§
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feromagnetinés fazés | paramagneting faze¢ temperatiira yra vadinama Kiuri
temperattra (Tc), o virsmo i§ antiferomagnetinés fazés | paramagneting faze
temperatiira vadinama Neel‘s temperatiira (Tn). Sios temperatiros skiriasi
priklausomai nuo legiravimo parametro x junginyje. 1.3 pav. parodytos
LaixSrkMnOs (a) ir Lao7Sre3sMn1.xCoxOs3 (b) junginiy fazinés diagramos. Kaip
matome, tokiose medziagose priklausomai nuo jy cheminés sudéties galimi
jvairlis faziniai virsmai ir tai nulemia labai sudétingus kriivio pernaSos
reiSkinius ir jy jvairove.

400 ——r——r——
F Pl E
_300F g
< : La, Sr MnO ]
@© - 1-x~ x 3= 4
3 ok z
& 200 - ¥ -
(0] 3 . ~
(=7 T =] M
g - FM 1 :
F100f | i3
ICl {FI -
Eod AFM
0 E‘ ! 1 ! I | : l X |
0 01 02 03 0.4 05 06 0002 0 04 0e H0

@) X (b) x (Co kiekis)

1.3 pav. (a) LaixSr«MnOs [16] ir (b) Lag,7Sro3sMni1CoxOs [18] fazinés diagramos,
kur Pl — paramagnetinis izoliatorius, PM — paramagnetinis metalas, Cl — pakreipty
sukiniy izoliatorius, FI — feromagnetinis izoliatorius, FM — feromagnetinis metalas,
AFM - antiferomagnetinis metalas, SP — superparamagnetinis izoliatorius,
RSG — nukreipty stikliskyjy sukiniy fazé (angl. reentrant spin glass),
CG — Kklasterizuoty stikliskyjy sukiniy fazé, MIT — metalas — izoliatorius virsmas,
M — metaliné biisena.

1.2. Kriivio pernasos mechanizmai mangano oksiduose

Polikristalinius sluoksnius galima nagrinéti kaip tinklg, sudaryta i§ dviejy
sri¢iy tipy. Pirmoji yra kristaliné sritis, tai yra tvarkingos struktiiros kristalitai,
0 antroji yra tarpkristalitiné sritis, kuri yra netvarkinga, defektuota. Ji gali buti
nuo keliy iki deSimties nanometry plocio. Polikristaliniy medziagy savitoji
elektriné varza yra keletg eiliy didesné nei tokios pat sudéties kristaly ar
epitaksiniy sluoksniy. I§ to galime daryti iSvada, kad jy elektrines savybes
nulemia Sios netvarkingos tarpkristalitings sritys.

Toliau aptarsime laidumo modelius, kurie naudojami aiskinti laidumo
mechanizmus manganity sluoksniuose.
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1.2.1. Dvigubos pamaininés saveikos modelis

C. Zener pasiilé dvigubos pamaininés saveikos (angl. Double exchange,
toliau DE) modelj, skirta apraSyti manganity elektriniam laidumui, esant
temperatiiroms, kurios zemesnés uz fazinio virsmo temperatiira Tc (Kiuri
temperatira) [19, 20]. Pagal §j modelj saveika nulemia vienalaikiai elektrono
Suoliai i§ eq lygmens Mn®* jone j O% jong ir i§ O jono j tuscig €y lygmen;j
Mn** jone. Sio $uolio tikimyb¢ yra aprasoma $ia formule [3, 21]:

P = Pycos(6/2) 1.2)

Suolio tikimybé P yra priklausma nuo kampo 6, kuris yra tarp Mn®* ir Mn**
mangano jony magnetiniy momenty. P kinta nuo 1 iki 0, kai @ kinta nuo
0 iki 180°. Sis sarysis labai gerai iliustruoja magnetovarzos, kuri stebima
dvigubos pamaininés sgveikos feromagnetinése medziagose, kilme. T.y. jei
magnetinis laukas yra pakankamai stiprus, kad biity suorientuoti magnetiniai
momentai, medziagos varza stipriai sumazéja [3].

1.2.2. Mott‘o kintamo atstumo Suolinio laidumo modelis

Mott’o kintamo atstumo Suolinio laidumo modelis (angl. Variable range
hoping, toliau VRH) dazniausiai naudojamas, siekiant apibiidinti elektrinj
laidumg medziagose, kur pagrindinis kriivio pernasos mechanizmas yra
poliaroninis. Sis modelis yra skirtas aprasyti kriivio ne$¢jams, kurie yra
lokalizuoti gardeléje (kaip poliaronai) ir gali judéti tuneliuojant arba atliekant
Suolj per potencinj barjera | kitg sritj, kai tai yra naudinga energetiskai [22].
Toks modelis dazniausiai tinka aprasyti paramagnetinéje fazéje esantiems
epitaksiniams manganity sluoksniams arba monokristaliniams manganitams,
taip pat polikristaliniams manganitams, kuriuose kristalitinés sritys yra
atskirtos tarpkristalitinémis sritimis, kurios pasizymi mazu laidumu. Mott’o
lygtis yra [22]:

2R Wy

o = e?Rivp,N(Ep)exp (_T kT) (1.3)

kur R yra Suolio atstumas, ven — fonono daznis, N(Ef) — fermi biiseny tankis,
L — kriivio neséjy lokalizacijos radiusas, Wj; — potencinis barjeras tarp Suolio
pradzios i ir pabaigos j. Kriivio pernasos tikimyb¢ yra didesné jei magnetiniai
momentai yra orientuoti vienodai $uolio pradZzioje ir jo pabaigoje. Sukirus
iSorinj magnetinj laukg arba sumazinus temperatiirg (pvz. medziaga pereina j
feromagneting fazg) gretimi momentai yra suorientuojami ta pacia kryptimi ir
potencinis barjeras sumazéja. Sis modelis gerai apraso eksperimentinius
duomenis todél yra placiai naudojamas charakterizuoti manganity
magnetovarzai [23].
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Pagal Mott’o VRH model;j savitoji varza trijy dimensijy Suolinio laidumo
atveju gali buiti uzraSyta taip [23, 24]:

p = poexp(To/T)** (1.4)
kur To — Mott’o charakteringa temperatiira, kuri gali bati iSreiksta kaip:
18
0 = kaN(ER? (1.5)
kur ks — Boltzmann’o konstanta, N(Ef) — Fermi biseny tankis,

a — lokalizacijos ilgis.
Suolio ilgj, Rn(T), ir $uolio energija, En(T), galima isreiksti ties tam tikra
duota temperatiira taip [23, 24]:

Ru(T) = (3) a)"* (L6)
En(T) = QkpT3/*To"/* (L.7)

To verté gali buiti gardelés iSkraipymo stiprumo matas, kuris yra atvirkséiai
proporcingas Fermi buiseny tankiui ir lokalizacijos ilgiui a (ziuréti 1.5 lygtj).

1.2.3. Poliaroninis pernaSos mechanizmas

Em
|_"}"

Y I - _‘_—__\T‘ ﬂﬂsfﬂ)

1.4 pav. Ispléstinés bangos paketo lokalizacijos pagal nuo sukiniy priklausancio

potencialo svyravimus iliustracija. Kartu Sie svyravimai sukuria magnetinj poliarong.
Elektrony pernaSa vyksta pavieniams elektronams tuneliuojant arba Sokant i§ vieno
bangos paketo j kita per potencinius barjerus esancius kraStuose. {m — didelio ,,suristo®
poliarono dydis, Uy — Hund o rySio energija. [14]

Esant aukStoms temperatiroms mangano oksiduose dominuoja
poliaroninis laidumas [3]. Elektronams keliaujant tarp Mn*" jony yra
pakei¢iamas jony kriivis iki Mn**. Tai lemia kuloninio lauko padidéjima, o to
pasekoje mangano jonas iSkraipo aplink jj esantj deguonies oktaedrg. Taip yra
sukuriama defektiné biisena, kuri yra vadinama Jahn-Teller poliaronu (toliau
JT poliaronas). Sie elektronai néra lokalizuoti tik viename mangano jone, o tai
reiSkia, kad jie lieka judris ir kartu su savimi “neSasi” minétajj gardelés
iskraipyma. Sie silpnai lokalizuoti kriivininkai feromagnetiskai veikia aplink
save esanciy daleliy sukinius. Dél $io reiskinio susiformuoja feromagnetiné
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sritis, ] kurig patekusiy daleliy potencinés energijos dalis, kuri priklauso nuo
sukinio, sumazéja. Todél susiformuoja potenciné duobé, kuri pavaizduota
1.4 pav. [14]. Didinant magnetinj laukg ir mazinant temperatira, visy
medziagos Mn atomy sukiniai yra suorientuojami, o tai reiskia, kad
magnetiniai poliaronai nyksta. Tai lemia medziagos varzos sumazéjima.

1.2.4. Tunelinés magnetovarZos modelis

1
egl

gt eg

A

25eV
e't ——
9
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1.5 pav. LaysSrysMnOs laidumo juosty diagrama. [8]

Tunelinés magnetovarzos modelis teigia, kad egzistuoja papildoma
magnetinés sgveikos energija elektronui tuneliuojant tarp skirtingy
kristalitiniy sri¢iy, jei jy magnetiniai momentai néra lygiagreciai orientuoti.
Pridéjus iSorinj magnetinj lauka Sie magnetiniai momentai suorientuojami, o
tai padidina elektrony tikimybe tuneliuoti.

Tuneliavimo proceso metu reikia jskaityti magnetinio sarysio energija, kai
kaimyninio kristalito magnetinis momentas néra lygiagretus. Jei jvertinsime
Sios sarysio energijos priklausomybe nuo magnetinio lauko, magnetovarzos
iSraisSka galima uzraSyti taip [8]:

i_z S % [m2(H,T) — m2(0,T)] (1.8)

kur J — tarpkristalitinés pamainos konstanta, P — elektrono poliarizacija,
m — imagnetéjimas, sunormuotas j soties verte.

15 pav. pavaizduota LaysSrysMnOs laidumo juosty diagrama.
Manganituose pagrindiniy kriivininky laidumo juosta, kuri yra santykinai
siaura (~1,5 eV), yra visiskai atskirta nuo $alutiniy kriivininky laidumo juostos
didele Hund’o energija (~2,5 eV). Tai reiskia, kad manganituose beveik visi
elektronai turi tokj patj sukinj ir poliarizacijg artimg 100 %. Bitent labai
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didelis kiekis kriivininky su tos pacios poliarizacijos sukiniais lemia, kad
manganituose stipriai pasireiskia poliarizuoto sukinio pernasa.

Pagal §j modelj butent $is magnetiniy momenty orientavimas nulemia
silpno lauko magnetovarza [8].

1.2.5. Metalas — puslaidininkis (izoliatorius) virsmas varzos nuo temperatiiros
priklausomybéje

Paprasti manganity junginiai, kurie pasizymi stipria dviguba pamainine
sgveika (pvz. LaixSrkMnOs, kur x=0,3), taip pat pasizymi peréjimu i
feromagnetinés metalinés biisenos zemose temperatiirose | paramagneting
puslaidininkio ar izoliatoriaus biisena aukstose temperatiirose [25]. Siuo
atveju metalu vadinsime tokj junginj, kurio varza auga didé¢jant temperatiirai,
o puslaidininkiu ar izoliotoriumi, jei varza mazéja.
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1.6 pav. LaggzsSro17sMnOs savitosios varzos priklausomybé nuo temperatiiros
esant nuliniam ir 8 T iSoriniams magnetiniams laukams. Intarpe pavaizduotas
magnetovarzos santykis nuo temperatiiros. Rodyklé rodo Kiuri temperatiirg. [25]

Paramagnetinéje fazéje varza stipriai priklauso nuo temperatiros. Norint
aprasyti eksperimenty rezultatus dazniausiai yra naudojami Sie modeliai:
(i) paprastas terminio aktyvavimo modelis p = po.exp (Eq/kgT) su tipiska
0,1 eV energijy tarpo verte; (ii) adiabatiniy poliarony Suolinio laidumo
modelis p ~ Texp(E,/kgT); (iii) Mott‘o kintamo atstumo Suolinio laidumo
modelis p = po,exp(T,/T)/*. Visi §ie modeliai turi fizikine kilme, kuri gali
buti paaiSkinta atitinkamai taip: (i) pseudotarpo egzistavimas Fermi
lygmenyje paramagnetinéje biisenoje [26]; (ii) lokalus gardelés iSkraipymas
deél judancio kriivio nes¢jo (JT poliaronas); (iii) kravio neséjy lokalizacija dél
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magnetinés netvarkos [24]. Ribotame temperatiiry intervale, $iuos désnius
atskirti yra praktiskai nejmanoma.

Zemose temperatiirose, kai T<Tc, vyksta savaiminis mangano sukiniy
susilygiavimas, kas lemia ey elektrony delokalizacija. Tai nulemia zema
savitgja varza feromagnetingje fazéje, kuri paprastai kinta nuo temperattiros
tokiu désniu p = po + aT?, kai T«Tc. Sis mangano sukiniy susilygiavimas
gali biti sustiprintas, kai T<Tc, arba sukeltas, kai T>T¢, pridedant iSorinj
magnetinj lauka. Maksimalus efektas yra gaunamas arti Tc (Zitréti 1.6 pav.),
nes pradinis magnetinis jautris diverguoja, kai T—Tc¢ [25, 27].

1.3. Magnetovarza

Magnetovarza yra varzos sumazejimo reiskinys dél veikiamo iSorinio
magnetinio lauko. Magnetovarza apskai¢iuojama naudojant §ig formule:

_ R(B)-R(0)
MR = =575 x 100% (1.9)

kur R(B) ir R(0) — atitinkamai varza magnetiniame lauke ir be magnetinio
lauko. Manganitams yra naudojama kolosalios magnetovarzos (CMR)
sgvoka [28], nes ji labai didelé, tuo tarpu kity medziagy struktiros yra
apibudinamos gigantinés magnetovarzos (angl. giant magnetoresistance,
toliau GMR) sgvoka. Pagrindinis skirtumas tarp CMR ir GMR yra jy vertés,
kurios gali bati arti 100% CMR atveju ir ne didesnés nei 20% GMR
atveju [29].

Polikristaliniams sluoksniams yra biidinga mazesné magnetovarza
palyginus su epitaksiniais sluoksniais, taCiau polikristaliniy sluoksniy
magnetovarza iSlieka pakankamai didelé placiame temperatiry intervale iki
Zemesniy temperatiiry ir pradeda jsisotinti tik prie 40-50 T magnetiniy lauky.
Epitaksiniai sluoksniai pradeda jsisotinti jau prie 5-7 T lauky ir jy
magnetovarza yra didelé labai siaurame temperatiry intervale, kuris yra arti
Kiuri temperattros. Tai reiskia, kad stipriy magnetiniy lauky detektavimui
geriau prietaisuose naudoti polikristalinius sluoksnius.

Polikristaliniy manganity magnetovarza yra daZniausiai nagrinéjama
dviejuose magnetinio lauko intervaluose: (i) Zemy lauky magnetovarza
(angl. low-field magnetoresistance, toliau LFMR); (ii) auk$ty lauky
magnetovarza (angl. high-field magnetoresistance, toliau HFMR). LFMR yra
stebima kaip staigus varzos kritimas magnetiniame lauke. Sis efektas
dazniausiai stebimas magnetiniuose laukuose, kuriy magnetinio srauto tankis
mazesnis nei 0,5 T. Didesniuose laukuose nei 0,5 T yra stebima HFMR, kuri
pasizymi maZesniu polinkiu, didinant magnetinj lauka. Sias sritis nulemiantys
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efektai yra skirtingi, todél netvarkiose polikristalinése medziagose yra svarbu
nustatyti $iy efekty prigimtj.

1.3.1. Magnetovarza silpname magnetiniame lauke

Paprastai LFMR pasireiskia tik polikristaliniuose manganity sluoksniuose,
taciau epitaksiniuose sluoksniuose dél tam tikry priezasciy susidare defektai
gali nulemti Sio efekto atsiradimg ir juose. LFMR polikristaliniuose
manganity sluoksniuose yra daug karty didesné palyginus su epitaksiniuose
sluoksniuose atsiradusia LFMR (zitiréti 1.7 pav.)[30].

Tiriant LFMR buvo pastebéta, kad maksimali verté yra [MR|<33% ir ji
nepriklauso nuo sluoksniy cheminés sudéties, t.y. nuo X parametro [7].
Taip pat buvo pastebéta, kad LFMR efektas yra stipresnis, kai kristality dydis
yra mazinamas [31, 32], ta¢iau MR verté vis tiek nevirSija minétos 33% vertés
(zitréti 1.8 pav.)[33].

Polikristaliniuose sluoksniuose LFMR yra stebima visose temperatiirose,
kurios Zemesnés uz Kiuri temperatira, bet ne monokristaluose (ziliréti
1.9 pav.)[8]. Hwang pasteb¢jo, kad polikristaliniuose bandiniuose silpny
lauky intervale, kuriame pasireiskia LFMR, dominuoja poliarizuoty sukiniy
pernaSa tarp kristality. Pastebétas pagrindinis bruozas yra staigus didelis
varzos kritimas labai silpnuose magnetiniuose laukuose, kurj lemia
magnetiniy domeny suorientavimas tarpkristalitinéje srityje [34, 35, 36].
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1.7 pav. Savitosios varZos ir magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio lauko
stiprio: a) epitaksinio sluoksnio; b) polikristalinio sluoksnio. [30]
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1.8 pav. Magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto tankio, esant
skirtingiems kristality dydziams (kei¢iant sintetinimo temperattra). [33]
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1.9 pav. Monokristalinio (a, b) ir polikristalinio (c, d, e, f) LSMO magnetovarzos
palyginimas. [8]
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1.3.2. Magnetovarza stipriame magnetiniame lauke
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1.10 pav. Magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio lauko esant skirtingoms
temperatiiroms. [37]

CMR yra stebima daugelyje polikristaliniy manganity, kuriuose
magnetovarzos vertés siekia 80 % ir daugiau be aiSkaus jsisotinimo, esant
labai aukstiems magnetiniams laukams (iki 50 T ir daugiau) (ziGiréti
1.10 pav.) [37, 38]. Sis magnetovarzos kitimas HFMR intervale yra siejamas
su magnetiniy momentu sulygiavimu tarpkristalitinése srityse. T.y. kuo
daugiau sulygiuojama Siy magnetiniy momenty tuo labiau artéjama prie
jsisotinimo.

Norint paaiskinti §] magnetovarzos kitimg yra naudojamas iSpléstinis
Mott’o Suolinio laidumo modelis. Jame magnetovarza gali biiti aprasyta
Brillouin’o funkcija B feromagnetinéje fazéje arba jos kvadratu. Tada
magnetovarza galima apskaiCiuoti  atitinkamai feromagnetingje ir
paramagnetinéje fazése taip:

MR = A(T) x B (22L08) T < 1, (1.10)
B

MR = A(T) x B? (%) T >T, (1.12)
B

kur A(T) — CMR amplitudé, kuri priklauso nuo temperatiiros, g=2 yra
giromagnetinis santykis, us — Bohr’o magnetonas, B — magnetinio srauto
tankis, J(T) — vidutinis sukinio momentas Suolio vietose, B yra apraSoma:

B = }{(} + %) coth [(] + %) )(] - %coth E){]} (1.12)

kur y =g Xug XJxB/kgT. Brillouin’o funkcija yra naudojama

apibrézti atomy ir jony magnetinius momentus. Jos vertés gali buiti nuo 0 (kai
néra i$orinio magnetinio lauko) iki 1.
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Toks polikristaliniy sluoksniy magnetovarzos aprasymas, panaudojant
minétajj Mott'o Suolinio laidumo modelj, yra netikslus tarpiniame temperatiiry
ruoze tarp Tm (temperatiira ties kuria gaunama maksimali savitosios varzos
verté) ir fazinio virsmo temperatiiros Tc, t.y. apraS§ymo kreivés blogai sutampa
su eksperimentiniais rezultatais. Tai aiSkinama tuo, kad Sioje temperatiiry
srityje turime dviejy faziy, feromagnetinés ir paramagnetinés, misinj. Todél
buvo pasiiilyta Siose temperatiirose magnetovarza aprasyti abiejy faziy indéliy
suma, jvedus feromagnetinés fazés dalies jnasg kaip modeliavimo parametra f.
Tada paramagnetinés fazés dalis bus 1-f [39]:

MR = A(T)[fB + (1 — f)B?] (1.13)

1.11 pav. Polikristalinio La-Sr-Mn-O sluoksnio magnetovarzos priklausomybé
nuo magnetinio lauko (simboliai — eksperimentas, kreivés — apraSymas, panaudojant
iSpléstinj Mott’o Suolinio laidumo modelj). [39]

Dar vienas modelis, kuris taip pat naudojamas stipraus lauko
magnetovarzos apraSymui, nagrin¢ja ne sluoksniy varza, o laiduma, todeél yra
jvedama magnetolaidumo (angl. magnetoconductance, toliau MC) sgvoka:

_ GH)-G(0)
me = S (1.14)

kur G(H) — laidumas H stiprumo magnetiniame lauke, G(0) — laidumas be

iSorinio magnetinio lauko. Taip pat §j magnetolaiduma galima iSreiksti per

kristalitinés srities jmagnetéjimg M ir tarpkristalitinés srities magnetinj
jautr] ycs [37]:

MC = M? + 255 HM (1.15)

Nagringjant polikristaliniy sluoksniy laidumo mechanizmus daznai

grafiskai atidedama laidumy santykio priklausomybé G/G(0) nuo magnetinio
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srauto tankio (zitréti 1.12 pav.). HFMR srityje, visame matuotame
temperatiry ruoze laidumas nuo magnetinio lauko kinta tiesiskai. Keiciasi tik
polinkio kampas [37] ir LFMR dalis.

G/G,

B, T

1.12 pav. Polikristalinio sluoksnio laidumo priklausomybés nuo magnetinio srauto
tankio, esant skirtingoms temperatiiroms. [37]

1.3.3. MagnetovarZos priklausomybé nuo manganity cheminés sudéties

Magnetovarzos dydis tam tikrame magnetiniame lauke esant fiksuotai
temperatirai gali buti kei¢iamas kei¢iant legiravimo parametra X. Tai buvo
parodyta tokiose manganity medziagose kaip LayzSrisMniCoxOs ar
LaogesSroasMnixTxOs (T yra Fe arba Ni) [11, 40]. Aptarsime
Laz3SrisMni1xCoxOs atveji. Jo faziné diagrama yra parodyta 1.3 (b) pav.
1.13 pav. matome magnetovarzos priklausomybe nuo Co kiekio x kambario
temperatiiroje (293 K) esant pastoviam magnetiniam laukui.

-6 T T T T
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é -4
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0.00 0.05 0.10 0.18 0.20 0.25

1.13 pav. Lay3Sr13Mn1.Co,0O3 magnetovarzos priklausomybé nuo Co kiekio x, kai
T=293 K ir H=12 kOe. [11]
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Galime pastebéti, kad didinant Co kiekj iki x=0,08 magnetovarza didéja, o
toliau didinant Co kiekj ji pradeda mazéti. Sis magnetovarzos didéjimas (kai
x<0,08) yra siejamas su Tc ir T (metalas-puslaidininkis (izoliatorius) virsmo
temperattira) temperatiiry priartéjimu prie kambario temperatiiros, keiciant Co
kiekj [11]. Tolimesnis magnetovarzos mazéjimas (kai x>0,08) yra siejamas su
Twmi temperatiiros atitolimu nuo kambario temperatiiros palyginus su Tc
temperatira, kuri licka artima kambario temperatiirai (kai x=0,1, T¢=315 K,
Twmi=270 K, o kai x=0,15, T¢c=287 K, Twi=238 K) [11]. Taip galima pasiekti
didele magnetovarza fiksuotoje kambario temperatiiroje, taCiau kuriant
magnetinio lauko jutiklius labai svarbu, kad jie veikty platesniame
temperatiry ruoze, todél svarbu iStirti, kokie veiksniai nulemia
magnetovarzos dydzio kitimg, ypac polikristaliniuose sluoksniuose, kuriuose
galima stipriai praplésti temperatiry sritj, kurioje stebima zenkli
magnetovarza [41].

Tiriant Mn pakeitimo jvairiais elementais (Fe, Ni, Co) poveikj manganity
savybéms [42], buvo nustatyta, kad legiravimas Fe toliausiai pastumia
metalas-puslaidininkis (izoliatorius) temperatiira Tm | Zemesniy temperatiiry
sritj ir padidina savitosios varzos maksimalig verte (zitréti 1.14 pav.). Taip
pat sluoksniams su Fe gaunama didziausia soties jmagnetéjimo verté (ziiiréti
1.15 pav.). Taciau magnetinio lauko jutikliy, veikian¢iy Zemose
temperatirose, taikymams labai didelés savitosios varzos medziagos netinka.
Todél disertaciniame darbe buvo pasirinktos tirti medziagos, kuriose Mn 1§
dalies pakeistas Co.

Resistivity (€2-cm)

0.0 LCMO

1 2 1 " 1 " 1 " 1
100 150 200 250 300
Temperature (K)

1.14 pav. Lao,7Cao,3Mno,95Xo,0503 (X:Fe, CO, Ni) savitosios  varzos
priklausomybés nuo temperatiiros. Intarpe pavaizduota padidinta auksty temperattiry
sritis. [42]
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1.15 pav. Lag7Cao3MngesXo0s03 (X=Fe, Co, Ni) soties jmagnetéjimo (Ms) ir
temperatiiros maksimumo (Tp) vertés. [42]

1.4. Magnetiné relaksacija

Kuriant magnetinio lauko jutiklius, veikianc¢ius zemose temperattirose, yra
svarblis magnetinés atminties efektai. Manganity sluoksniy relaksacijos
procesai, i§jungus iSorinj magnetinj lauka, buvo tirti, stebint jmagnetéjimo bei
varzos (magnetovarzos) dinamika, o jos matematiniam apra§ymui buvo
pasililytos jvairios matematinés iSraiSkos: logaritming, iStemptosios
eksponentés ir kt.

1.4.1. Logaritminé relaksacija

Panagrinékime vieng magnetine dalele ar domeng. ISorinis laukas, kuris
yra prieSingos krypties nei pradinis dalelés jmagnetéjimas, privers dalelg
jveikti energetinj barjerg ir pakeisti savo jmagnetéjimo kryptj j prieSinga
pradinei maziausios energijos biisenai. Tada jmagnetéjimo M priklausomybé
nuo laiko gali biti uzrasyta taip [43]:

M(t) = My(2B(t) — 1) (1.16)

kur B(t) = exp (—t/7) apraso paprasta Debye relaksacija, kuri jskaito tik

vieng energijos barjerg. [magnetéjimo kitimo laiko konstanta 7 seka
Arrhenius-Neel’o désnj, kai temperatiira yra baigtiné [43]:

T = vy lexp (liTET) (1.17)

kur bandymy daznis vo (10%-10% Hz) yra siejamas su sukinio-gardelés
saveika. AE yra energijos barjeras, kuris yra pridéto magnetinio lauko
funkcija, ir keT yra terminés aktyvacijos energija. Nesaveikaujanciy
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tarpusavyje magnetiniy daleliy rinkinyje nuo laiko priklausantj jmagnetéjima
lemia statistiniai individualiy daleliy jmagnetéjimo pasikeitimai link terminés
pusiausvyros. Todél, sistemos magnetiné relaksacija yra [43]:
B(O) = [, exp |~ 5] 90)dy (1.18)
kur y yra energijos barjeras, kuris nusako jmagnetéjimo pasikeitimo laiko
konstanta z(y), g(y) — energijos barjery pasiskirstymo funkcija magnetinés
dalelés sistemoje. Tada atsizvelgiant, kad pasiskirstymo funkcija yra pastovi
intervale 71<t<r ir lygi nuliui uz §io intervalo riby, jmagnetéjimo relaksacija
yra aprasoma taip [43]:
M(t) = My —S(H,T)In (t/ty) (1.19)
kur S(H, T) yra zinomas kaip magnetinés klampos koeficientas, kuris
naudojamas charakterizuoti magnetine relaksacija.

1.4.2. Kohlrausch-Williams-Watts relaksacija

Kohlrausch-Williams-Watts relaksacija (toliau KWW) [44], yra apraSoma
Sia lygtimi [43]:

B(t) = exp (— (%)B) 0<B <1 (1.20)

Si lygtis dar vadinama istemptos eksponentés relaksacijos lygtimi. KWW
tinka aprasyti daugeliui relaksacijos procesy netvarkiose elektroninése ir
molekulinése sistemose. Sistemose su atsitiktinai pasiskirs¢iusiomis defekty
ar priemaiSy potencinémis duobémis ir energetiniais barjerais tokiai
relaksacijai aprasyti yra daznai naudojama istemptos eksponentés israiska, kai
po pradinio poveikio impulso, relaksacijos kinetika yra nulemta suzadinty
daleliy difuzijos j fiksuotas energetines duobes, kurios topologiskai prilygsta
statiniams taskams ir yra atsitiktinai pasiskirsciusios [45].

Aukstose temperatiirose defekty potencinés duobés gali difunduoti arba
i8nykti ir f/—1, o zemy temperatiiry riboje, kur potencinés defekty duobés yra
nejudancios, § yra aprasoma taip [45]:

p=—2

(2+a*)’

kur d* yra efektinés fraktalinés dimensijos matmuo konfiguracijos erdvéje,
kurioje vyksta relaksacija.

Atlikus placig moksliniy darby apzvalgg [46], buvo parodyta, kad nuosavo

(1.21)

laidumo medziagose, kuriose defektai ir krivio gaudyklés (potencinés
duobés) yra tolygiai pasiskirste, d” ir # galima jvertinti dideliu tikslumu [45]:

(i) iStemptos eksponentés formg galima atskirti nuo kity relaksacijos
funkcijy, jei duomenys apima daugiau nei tris laiko skalés eiles;
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(i1) tik visiskai netvarkiuose bandiniuose iStemptos eksponentés relaksacija
yra stebima tokiame pla¢iame laiko intervale ir iSmatuoty S ver¢iy koreliacija
su bandinio kokybe ir struktiira yra universali;

(iil) medziagose kurioms budinga jy tankio relaksacijai per terminius
fononus ir lokalius plazmonus d*=d=3, o0 f=3/5;

(iv) kriivio relaksacijai per terminius fononus ir plazmonus d*=d/2=3/2, o
p=3/7=0,43.

Apibendrinant, pritaikius iStemptos eksponentés aproksimacijg galima
gauti B parametro verte, kuri charakterizuoja bandinio nehomogeniskumo
pobidj ir masta.

1.4.3. Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo relaksacija

Spontaniskas arba magnetinio lauko sukeltas medziagos jmagnetéjimo
krypties pasikeitimas tiriamas jau ilga laika. Beveik visose medziagose
sukimo simetrija yra prarandama dél diskrecios kristalinés struktaros,
sukinio-orbitalés rysiy ar bipoliniy saveiky [47]. Sis efektas yra vadinamas
magnetine anizotropija, kuri gali bati iSreikSta kaip nuo kampo priklausanti
magnetiné energija. Esant anizotropijai, yra reikalingas baigtinio dydzio
magnetinis laukas, kad jmagnetéjimo kryptis pasikeisty. Sluoksniams su
defektais, kurie veikia kaip lauko piningo centrai, nuoseklus jmagnetéjimo
krypties pasikeitimas néra tikétinas, nes procesas néra energetiskai naudingas.
Procesas prasideda i§ pradziy sluoksnyje atsirandant kryptj pakeitusiems
sukiniams ar kristalitams — jy uzuomazgoms. Per artimo nuotolio pakaitinj
rysj, gretimi sukiniai ar kristalitai yra labiau linke pakeisti kryptj nei tolimesni.
Todél susidaro magnetiniai domenai, kurie susiformuoja ir auga nuo $iy
sukiniy uzuomazgy vietos. Jie laikomi kaip domeny formavimosi branduoliai.
Imagnetéjimo krypties pasikeitimas yra laikomas pasiektu, kai Sie magnetiniai
domenai uzima visg sluoksnj. Sis Kolmogorov-Avrami (toliau KA) modelis
pradzioje buvo naudojamas apibtidinti kristaly augima [48, 49]. Remiantis KA
modeliu, jmagnetéjimo krypties pasikeitimo priklausomybé nuo laiko yra
iSreikiama taip [43]:

B(t) = exp (— fot n(t)s(t — T)d‘[) (1.22)

kur n(z) yra uzuomazgy susidarymo greitis laiko momentu z. s(t-z) yra

besipleciantis domenas nuo uzuomazgos, kuris atsiranda laiko momentu rt,

duotam laikui t. Tada jmagnetéjimo pasikeitimas laiko momentu t yra i§ pat

pradziy susidariusiy domeny augimo suma. Domeny augimas gali biti
aprasomas laipsnine (angl. power-law) funkcija [43]:

s(t—1) =c(t—1) (1.23)
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kur ¢ yra domeny augimo greitis, o y>0. Apsvarstykime du ribinius atvejus.
Minétasis uzuomazgy susidarymas vyksta laiko momentu 7=0 i$ karto po
prie§ingo iSorinio lauko suktirimo, pvz. n(z)=d(z) [43]:
B(t) = exp (—ctY) (1.24)
Kai uZuomazgos atsiranda pastoviu grei¢iu, pvz. n(z)=n,, tada
Imagnetéjimo pasikeitimas yra [43]:
B(t) = exp (—%HH) (1.25)

Abi lygtys yra panasios | KWW relaksacijos lygtis, bet antruoju atveju, yra
zinoma, kad eksponentés rodiklis (y+1)>1.

Fatuzzo [50] iSplété plonyjy sluoksniy relaksacijos apraSyma, susieta su
uzuomazgy susidarymu ir domeny augimu, kuris paremtas KA modeliu,
darant prielaida, kad uzuomazgy susidarymo greitis eksponentiskai mazéja
laike:

n(t) = exp (—Rt) (1.26)
ir rutulio formos domenai auga greiciu v:
s(t—1) = mv?(t — 1)? (1.27)

Tada relaksacija pasikeitus iSorinio poveikio krypéiai, gaunama
kaip [43, 50]:

B(t") = exp (—k2 (2 —2t" + k) (' + k)2 =207 (1 -
kD) + (A -t)) (1.28)

kur t'=Rt ir parametras k=v/Rrc, kur rc uzuomazgos radiusas.

Pastebime, kad jmagnetéjimo pasikeitimas kaip t’ funkcija yra nulemtas tik
parametro k dydziu. Taip pat laiko priklausomybé apibrézta (1.28) lygtimi gali
biti aproksimuota taip [43, 50]:

, ¢ B
B(t') = exp (- (- (k)) (1.29)
arba, pastebimai ilgame laiko intervale, taip:
Bk)
B(t") = exp (— (%) ) (1.30)

1.16 pav. rodo B(t) priklausomybe, gauta pagal (1.28) ir (1.30) lygtis,
kelioms k vertéms.

Relaksacija yra charakterizuojama laiko konstanta, ti», kurios metu
imagnetéjimas tampa 0 ir B(t)=1/2.

Deél (1.28) lygties savybés, ti» gali biiti uzrasyta kaip ti,=h(k)/R. I8 (1.30)
lygties t1, [43]:

1
ti, = (In2)8®1(k)/R (1.31)
Ribiniam atvejui, kai uzuomazgos neauga, pvz. k—0, gauname paprastg
eksponente:
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B(t) = exp (—Rt) (1.32)

Ribiniam atvejui, kai domenai auga labai greitai, pvz. k—oo:
Kk2R3t3
B(t) = exp (- %) (1.34)
t1/2 = (3In2)Y/3/RK?/3 (1.35)

Taigi, #(k)=3, o tai yra lygtis (1.25) su y=2 rutulio formos domeny augimui,
kadangi domenai auga taip greitai, kad uzuomazgy susidarymo greicio pokytis
laikui bégant yra nereikSmingas. 1.17 pav. rodo eksponent¢ £ ir laiko
konstantg ty> kaip k funkcijas. g palaipsniui didéja nuo 1 iki 3, kai k yranuo 0
iki +o0. tip yra arti In2/R maziems k ir seka (1.35) lygtj dideliems k.
UZzuomazgy formavimosi ir domeny augimo charakteristikos gali buti gautos
aproksimuojant  eksperimentinius duomenis (1.30) lygtimi ir tada
konvertuojant aproksimacijos vertes f ir ti2 j R ir k i$ Sio grafiko.

Taigi, aproksimavus eksperimentinius rezultatus (1.30) lygtimi, £ vertés
parodo relaksacijos proceso pobudj — jei B artima 1, relaksacija vyksta
susidarant daugeliui uzuomazgy, o jei artima 3 — i$ keliy uzuomazgy sparciai
auga domenai.

12
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1.16 pav. (1.30) lygties ir jos aproksimacijos suspaustos eksponentés funkcijomis,
prie skirtingy k veréiy, atvaizdavimas. TusCiaviduriai taskai — (1.30) lygtis,
linijos — aproksimacija (1.28) lygtimi. [43]
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1.17 pav. Eksponenté S ir laiko konstanta ti, kaip k funkcijos. Punktyriné linija
reiSkia (1.35) lygtj.[43]

1.4.4. Laipsninés funkcijos tipo relaksacija

Dar vienas jmagnetéjimo relaksacijos tipas yra laipsniné priklausomybé
nuo laiko [43,51]:
M(t) =Myt™S, (>0 (1.36)
Si forma buvo pastebéta Monte Carlo modeliavimuose, kurie buvo atlikti
tiriant magneting relaksacija vieno domeno feromagnetinése nanodalelése.
Buvo parodyta, kad visiems daleliy tankiams jmagnetéjimas artéja j baigting
liekamaja verte pagal laipsning funkcijg [51].

1.5. Manganity senéjimo procesas

Relaksaciniai procesai vyksta ir senstant bandiniams, ty. jiems
degraduojant.

Yra zinoma, kad monotoniskai mazéjancios degradacijos kinetikg, kuri
iSreiksta kontroliuojamo relaksacijos parametro #(t) sumazéjimu bégant laikui
t, galima aprasyti taip [13]:

an _ _ B
2 = %t (1.37)

kur A yra proporcingumo koeficientas, t yra laikas, o ir § yra su medziaga
susijusios konstantos. Taip pat, kai vyksta monotoniskai didéjancios
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degradacijos kinetika (pvz, bandinio varzos kitimas), relaksacijos paramateras
7(t) tenkina $ig diferencialine lygtj [13]:
2= A1 - )P (1.38)
Tada senéjimo kinetika yra apibréziama funkcija, kuri vadinama
relaksacijos funkcija (angl. relaxation function, toliau RF). Mazéjancios
kinetikos atveju $i funkcija uzraSom taip [13]:

— Nt—Neo
My () = 1= (1.39)

kur 7o I 7., yra pradinés (t=0) ir galutinés (t—o0) 7(t) vertés, matuotos prie$
ir po senéjimo proceso, 7 yra ralaksacijos parametro vertés laiko momentu t.
Did¢jancios kinetikos atveju §i funkcija uzrasoma taip [13]:

—_1_ — Mt™Mo
Ny (t) =1 — M, (¢t) m— (1.40)

I$ viso yra penkios M,(t) ar N,(t) relaksacijos funkcijos, kurios atitinka
skirtingas sen¢jimo kinetikas priklausomai nuo « ir B parametry (zZitréti
1.1 lentele) [13, 12].

Atveju, kai a=1 ir f=0 mes turime gerai Zinomg monomolekulinj
relaksacijos procesa, kuris iSreiSkiamas paprasta eksponentine priklausomybe
nuo laiko t (RF 1, 1.1 lentelé). Jei degradacija yra sukelta specifiniy defekty
ar daleliy poros rekombinacija (pvz. elektrono-skylés ir t.t.), tada pagrindiné
kinetika yra apraSoma bimolekuline RF, kai o=2 ir =0 (RF 2, 1.1 lentelé).
Degradacijos diferencialo lygties tikslus sprendinys, kai =0, duoda RF 3
(RF 3, 1.1 lentelé), kuris rodo “iStempta” elgesj dél standartinés « laipsnio
degeneracijos kinetikos. RF 3 lygtis daZniausiai naudojama terminiams
efektams apibiidinti po $vitinimo kai kuriuose oksidy stikluose [52]. Kai 0
ir a=1, relaksacijos procesas aprasomas iStempta eksponentine RF 4 (RF 4,
1.1 lentel¢), kuri labiausiai tinka kiekybiniam strukttiriniy, mechaniniy ir
elektriniy degradacijos procesy apraSymui stikluose ar kitose kietosiose
medZiagose, kurios pasizymi vadinamu dispersiniu relaksacijos pobtdziu. Si
RF 4 buvo pasitilyta Williams ir Watts [44], taip pat DeBast ir Gillard. Tikslus
bendras degradacijos lygties sprendimas pateikiamas RF 5 (RF 5, 1.1 lentelé),
kai o ir f vertés skyrési nuo 0 iki 1.

Tiriant manganity sluoksniy senéjimo procesus ir jy pagreitinta sendinima,
yra zinoma, kad atkaitinant sluoksnius, pirmosiomis valandomis yra stebimas
staigus varzos didéjimas, kuris po kiek laiko jsisotina [53]. Pagreitinto
sendinimo (atkaitinimo procesas aukstesnése temperatiirose nei darbiné) metu
Sis varzos pokytis laike turéty biiti aprasytas tomis paciomis funkcijomis kaip
senéjimo procesas topologiskai netvarkingose terpése, kuri sukelia
apdorojimas padidintoje tempertattiroje.
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1.1 lentelé. Relaksacijy funkcijos, apibiidinanCios skirtingas senéjimo
kinetikas. [13, 12]

— :
Monomolekuliné, RF 1 Ny() =1—e%
(a=1,=0) 1
=—,1#0
T 7 *
Bimolekuliné, RF 2 1
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Normalizuota relaksacijos funkcija polikristaliniams manganitams gali
biti uzrasyta taip:

N, (t) = LPe 141
b (D) Poo—Po (1.41)

kur p: yra savitoji varza senéjimo proceso momentu t, po yra pradiné
savitosios varzos verté pries sené€jimo procesa, p- yra savitosios varzos verté
sen¢jimo proceso pabaigoje (kai t—oo). Siuo atveju labiausiai tinkama
iStemptos eksponentés relaksacijos funkcija. Augancios funkcijos (savitosios
varzos) kinetikai, iS§temptos eksponentés savitosios varzos kitimas gali bati
uzrasytas taip:

Pe=Po _ Peo"Po (1 — exp [— (E)RD (1.42)

Po Po
kur k yra istemptos eksponentés rodiklis, 7 yra charakteringoji proceso
trukmé. IStemptos eksponentés rodiklis mums gali parodyti kokie relaksacijos
mechanizmai vyksta sen¢jimo proceso metu. Sie mechanizmai yra skirstomi j
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pagrindines dvi grupes. Pirmoji grupé — mechanizmai netvarkingose
strukttirose esant dispersinéms pernasos salygoms [12, 54]. Defektai, kurie yra
atsakingi uz nukrypima nuo termodinaminés pusiausvyros, dalyvauja
daugybéje suzadinty kriuvininky pagavimo ir paSalinimo veiksmy, kol jie
galutinai stabilizuojami. Kiekybiniai pagavimo ir paSalinimo veiksmy
parametrai sudaro istisinj spektra, kuris sutinka su netvarkingy kietyjy kiiny
struktlriniais ypatumais. Tipinés i§temptos eksponentés rodiklio k vertés yra
nuo 0,43 iki 0,6 [12, 46]. Antroji grupé tiria mechanizmus, kurie aiskinami
hierarchiskai apribotos relaksacijos dinamikos modeliu [13, 46]. Siame
modelyje, kiekviena relaksacija netvarkingame kietajame kiine yra galima, jei
pries tai vykusi relaksacija suformavo palankias salygas jos realizacijai.
Tipinés iStemptos eksponentés rodiklio k vertés yra nuo 0,8 iki 0,9 [12, 13].
Ivertinus eksperimentines k vertes ir jy pokytj senéjimo proceso metu,
galima nustatyti, kokie relaksacijos mechanizmai vyksta medziagoje, ir juos

valdyti.
1.6. Apibendrinimas

Naujy pazangiy medziagy paieska magnetinio lauko jutikliy kiirimui yra
aktuali problema. Pademonstravus, kad kolosalios megnetovarzos reiskiniu
pasizymintys lantano manganity polikristaliniai sluoksniai yra tinkami
magnetinio lauko jutikliy kiirimui kambario temperatiirose, yra ieSkoma budy,
kaip padidinti tokiy jutikliy jautrj kambario temperatiiroje tiek silpname, tiek
ir stipriame magnetiniuose laukuose. Buvo nustyta, kad pakei¢iant manganity
sluoksniy chemineg sudéti — dalj Mn atomy pakeitus nedideliu kiekiu Co,
monokristaliniy manganity-kobaltity sluoksniy magnetovarza kambario
temperatiroje stipriai iSauga dél sumazéjusios fazinio virsmo i$
paramagnetinés j feromagneting faze temperatiiros bei padidéjusios savitosios
varzos. Taciau kaip buvo parodyta, tokiy sluoksniy magnetovarza didelé tik
arti fazinio virsmo temperattiros. Todél svarbu istirti plony nanostruktiirizuoty
(polikristaliniy) manganity-kobaltity sluoksniy magnetovarzines savybes,
siekiant padidinti magnetovarza, lyginant su manganity sluoksniais, placiame
temperatiiry ruoze, kas iki siol nebuvo detaliai tirta. Taip pat magnetinio lauko
jutikliy veikimo temperatiiros praplétimas j kriogeniniy temperatiiry sritj yra
svarbus kondensuoty medziagy fizikos tyrimams bei Zematemperatiriy
jutikliy taikymams. Kity autoriy buvo nustatyta, kad epitaksiniy
manganity-kobaltity fazinio virsmo temperatiira slenka j Zemy temperatiiry
sritj, didinant Co kiekj tokiuose sluoksniuose. Todél siekiant didesniy
magnetovarzos veréiy kriogeninése temperatiirose, svarbu istirti reiskinius,
lemian¢ius magnetovarzos poky¢ius nanostruktiirizuoty manganity-kobaltity
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sluoksniuose, kas iki $iol nebuvo sistemingai tirta. Literatliroje yra pateikta
nemazai magnetinés atminties tyrimy netvarkiuose magnetiniuose
sluoksniuose, taCiau nanostruktiirizuoty manganity-kobaltity sluoksniuose
tokie tyrimai nebuvo atlikti. Taip pat literattros apzvalga pademonstravo, kad
prietaisy kiirimui labai svarbu stabilizuoti sluoksniy parametrus ir atlikti
vairias pagreitinto sendinimo procediras. Didelé¢ ,,senéjimo* procesy
jvairové skirtingose medziagose parodé, kaip svarbu detaliai iStirti $iuos
procesus ir nustatyti jy prigimtj. Manganity sluoksniy ,,senéjimo* procesai
buvo ir anksciau tirti, o penkiakomponentéje medziagoje (La-Sr-Mn-Co-O)
Sie procesai nebuvo detaliai iStirti, todél svarbu nustatyti jy prigimtj, siekiant
stabilizuoti  sluoksniy pagrindinius parametrus (savitajg varza ir
magnetovarza).

38



2. BANDINIU PARUOSIMAS IR MATAVIMO METODIKA
2.1. Bandiniy paruoSimas ir jy pagrindiniai parametrai

2.1.1. La-Sr-Mn-O ir La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy paruos$imas naudojant
PI MOCVD technologija ir ju pagrindiniai parametrai

La1«SrkMn,0; (LSMO) ir LaixSr(Mni1.,Coy),03 (LSMCO) sluoksniali
buvo nusodinti, naudojant impulsinj injekcinj cheminj nusodinima i$
metaloorganiniy junginiy gary fazés (PI MOCVD) technologija [55, 56].
Pagrindinis PI MOCVD principas yra tas, kad lakus metaloorganinis (MO)
kompleksas arba kompleksy miSinys iStirpinamas organiniame tirpiklyje ir
supilamas ] rezervuarg. Kompiuteriu valdomas elektromagnetinis injektorius
mikrodozémis (1-10 mg) jpurskia tirpalg i§ rezervuaro j jkaitusj garintuva. |
garintuvg patekusi tirpalo mikrodozé vakuume iskart iSgaruoja, o garai
nesanciyjy dujy srauto nunesSami prie padéklo, kur MO junginiai termiskai
skyla ir ant padéklo auga lantano manganito-kobaltito sluoksnis. Tokiu bidu
gary sudétis gali buti lengviau kontroliuojama, keiciant tirpalo sudétj, o
augimo greitis — keiciant injekcijos parametrus (daznj, injekcijos trukme).

Sluoksniy nusodinimui buvo naudoti La, Sr, Mn ir Co
prekursoriai — 2,2,6,6-tetrametil 3,5-heptandionatai: La(tmhd)s, Sr(tmhd)s,
Mn(tmhd)s, Co(tmhd)s. Naudotas tirpiklis Siems prekursoriams yra
1,2-dimetoksietanas (monoglimas).

Sluoksniai buvo auginami 600 °C ir 750 °C temperatiroje ant
polikristalinio Al,Os; arba monokristalinio LaAlOs; padékly, esant
~1,33x10°% Pa bendram (Ar+0O) slégiui bei ~4,66x10? Pa daliniam deguonies
slégiui ir 2 Hz injekcijy dazniui. Nusodinti sluoksniai buvo in-situ atkaitinami
10 min. deguonies atmosferoje (~1,01x10° Pa) ir létai (5°/min.) ausinami iki
kambario temperatiiros. Uzauginty sluoksniy storis buvo apie 350-360 nm.

Siame darbe buvo tirtos keturios La-Sr-Mn-Co-O bandiniy grupés: 1-oje
grupéje buvo sluoksniai, kuriuose buvo kei¢iamas Co/(La+Sr) santykis
(0-0,086); 2-oje grupéje — sluoksniai, kuriuose buvo kei¢iamas Mn/(La+Sr)
santykis, islaikant Co/(La+Sr) santykj pastovy, stengiantis uzaugintame
sluoksnyje i8aikyti z=(Mn+Co)/(La+Sr) santykj pastovy (z=1,18-1,19); 3-0je
grupéje — sluoksniai, kuriuose buvo kei¢iamas Co/(La+Sr) santykis (0-0,14);
4-oje grup¢je buvo sluoksniai, kurie buvo uzauginti skirtingais augimo
greiiais (9 nm/min, 13 nm/min ir 27 nm/min), iS§laikant Co/(La+Sr) santykj
pastovy (0,06). Tai pat buvo tomis paciomis saglygomis paruostas atraminis
LSMO sluoksnis, kuris buvo naudojamas palyginimui. Siy sluoksniy
pagrindiniai parametrai pateikti 2.1 ir 2.2 lentelése.
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2.1 Lentelé. 1-3 grupiy bandiniy pagrindiniai parametrai, kai buvo kei¢iama
sluoksniy cheminé sudétis

Tadep, T, Pm, Mn/(La+Sr) Co/(La+Sr)
°C K Qcm
1-0ji 750 275 0,15 1,1 0
bandiniy | 750 250 0,3 1,075 0,025
grupé 750 230 0,69 1,042 0,058
750 185 1,03 1,014 0,086
2-0ji 750 240 0,37 1,05 0
bandiniy | 750 210 0,86 1,05 0,12
grupé 750 215 0,79 1,07 0,12
750 220 0,57 111 0,12
3-0ji 750 275 0,3 1,16 0
bandiniy | 750 225 1,16 1,12 0,06
grupé 750 235 0,9 1,07 0,12
750 185 2,5 1,05 0,14

2.2 Lentelé. 4 grupés bandiniy pagrindiniai parametrai, kai buvo keiiamas
sluoksniy auginimo greitis, i§laikant sluoksniy cheming sudétj pastovia.

4-0ji bandiniy grupé

Taep, | Atkaitinimo | Auginimo | Tm, | pm, Mn Co
°C atmosfera greitis, K | Qem | (La+Sr) | (La+ Sr)

nm/min

600 Ar 9 220 | 1,52 1,09 0,06
600 Ar 13 210 | 1,78 1,09 0,06
600 Ar 27 200 | 2,69 1,09 0,06
600 0, 9 210 | 1,32 1,09 0,06
600 0, 13 215 | 1,39 1,09 0,06
600 0, 27 225 | 0,97 1,09 0,06

2.1.2. Elektrody nusodinimas

Elektrodai buvo nusodinti atlieckant Ag terminj nusodinima in-situ po Cr
pasluoksnio nusodinimo. Cr pasluoksnis buvo nusodinamas, siekiant
pagerintos adhezijos tarp manganito-kobaltito sluoksnio ir Ag elektrody.
Nusodinimo metu bandinio temperatiira yra iSlaikoma ~200 °C, o slégis
~10° Pa. Po nusodinimo buvo atliekamas terminis apdorojimas 450 °C
temperatiiroje argono arba deguonies aplinkoje, kurio trukmé 1 h. [57] buvo
parodyta, kad taip paruo$ty manganity bandiniy kontakty varza yra ~10° karty
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mazesné palyginus su manganito sluoksnio aktyvios srities varza, todél tai
neturi reik§mingos jtakos matavimy tikslumui. Ypac tai aktualu impulsinio
magnetinio lauko matavimuose, kai svarbu naudoti tik du elektrodus. Paruosti
elektrodai yra sta¢iakampio formos, kur vieno elektrodo plotas ~0,25 mm?, o
tarpas tarp elektrody yra 50 pm. Kaip atrodo bandinys parodyta 2.1 pav. (a).
Toliau naudojant indj yra prilituojami sidabro arba vario laidai, kuriy
skersmuo 50-150 um. Indis buvo pasirinktas litavimui, nes yra minkstesnis
kriogeninése temperatiirose. Toliau laidai yra bifiliariSkai susukti, kad
sumazinti indukuotg paraziting jtampa indukuota dél stipriy impulsiniy
magnetiniy lauky (dél didelés iSvestinés dB/dt).

r T B

P

In In

l Cr  LaSrMnO Ag 1

Substrate

(a) (b)

2.1 pav. (2) Bandinio nuotrauka, (b) bandinio schema su nusodintais elektrodais.

2.1.3. Bandinio varZos priklausomybé nuo temperatiiros

Tiriant skirtingas bandiniy grupes, buvo matuojamos $iy bandiniy varzos
temperatirinés charakteristikos. Norint eliminuoti geometriniy dydziy jtaka,
varza buvo perskaiiuojama j sgvitajg varza, naudojant $ig formule:

p=Rxwxd/l (2.1)
kur R — varza, d — sluoksnio storis, | — sluoksnio ilgis (atstumas tarp
kontakty), w — sluoksnio plotis.

2.2 pav. yra parodyta tipiné varzos priklausomybé nuo temperattiros
LSMCO sluoksniui su mazu Co kiekiu, uzaugintam ant polikristalinio Al>O3
padéklo. I§ 2.2 pav. matome, kad LSMCO sluoksnio savitosios varzos
priklausomybé nuo temperatiiros pasizymi manganitams budingu savitosios
varzos maksimumu ties Tm, Kuris skiria metalinio laidumo sritj (dp/dT>0) nuo
puslaidininkinio laidumo srities (dp/dT<0).
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2.2 pav. Tipiska bandinio savitosios varzos priklausomybé nuo temperatiiros, kur
Tm — peréjimo i$ metaliSskos eigos (feromagnetiné sritis, kai T<Tp) ] puslaidininking
eiga (paramagnetiné sritis, kai T>Ty) temperatiira, pm — savitosios varzos
maksimumas.

2.2. Matavimo jranga ir metodikos

Siame skyriuje bus trumpai aptartos naudotos metodikos ir jranga $io darbo
metu.

2.2.1. Varzos ir magnetovarzos matavimas silpnuose pastoviuose magnetiniuose
laukuose

Tyriamy bandiniy su LSMCO sluoksniais varzos priklausomybés nuo
temperattros ir priklausomybés nuo pastovaus magnetinio lauko buvo
matuojamos naudojant du stendus.

Pirmajj stendg sudaro uzdaro ciklo helio kriostatas, kurio temperatiiry
ruozas yranuo 5 K iki 320 K, ir pastovus elektromagnetas, kuris gali generuoti
pastovius magnetinius laukus iki magnetinio srauto tankio 0,8 T. 2.3 pav. yra
pavaizduota supaprastinta matavimo pastoviame magnetiniame lauke jrangos
schema. Magnetinis laukas yra sukuriamas paleidziant 0-10 A srove per
elektromagneto rites naudojant jo S$altinj Agilent Technologies
N5769A (1,5 kW). Sio elektromagneto laikiklio konstrukcija leidzia keisti
magnetinio lauko krypti vienoje plokStumoje bandinio atzvilgiu.
Pasinaudojant $ia funkcija galima iSmatuoti magnetovarzos priklausomybe
nuo magnetinio lauko krypties. Maziausias atstumas tarp magneto poliy yra
2,5 cm, o tai mums leido keisti magnetinio srauto tankj 0-0,8 T intervale,
priklausomai nuo srovés dydzio. Bandiniai yra priklijuojami prie specialaus
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laikiklio, kuris patalpinamas j kriostata. Temperatiros reguliavimas vyksta
naudojant programuojama temperatiiros kontrolerj Lake Shore 340. Bandiniy
varzos yra matuojam0s naudojant didelio tikslumo programuojamus
multimetrus, kas leidzia nustatyti magnetovarzos pokycius net esant labai
maziems varzos pokyc¢iams.

Multimetras

Magnetinio
lauko jutiklis

Maitinimo
Saltinis
() (b)
2.3 pav. (a) Suprastinta matavimo pastoviame magnetiniame lauke jrangos
schema, kur 1 — elektromagnetas, 2 — bandinys, 3 — bandiniy laikiklis, 4 — kriostato
vakuuminé kamera, (b) pastoviame magnetininiame lauke matavimy jrangos vaizdas.

Antrajj matavimy stendg sudaro elektromagnetas, kuris gali generuoti
pastovius magnetinius laukus iki 2,4 T. Siuo stendu galima matuoti
270 —-350K temperatiiry intervale. Temperatiros stabilizavimas yra
atliekamas naudojant Peltje elementa. Temperatira stabilizuojama 50 mK
tikslumu.

Abiejy stendy atveju matavimo procesas yra automatizuotas naudojant
“LabView” programos paketa ir valdomas naudojant personalinj kompiuterj.

2.2.2. VarZos ir magnetovarZos matavimas stipriuose impulsiniuose
magnetiniuose laukuose

Magnetovarzos tyrimams dideliuose impulsiniuvose magnetiniuose
laukuose buvo naudojamas impulsiniy magnetiniy lauky generatorius, kuris
paremtas kondensatoriy baterijos iskrovimu per specialia daugkartinio
naudojimo rit¢ — specialiai pagamintg induktoriy [58]. 2.4 pav. pavaizduota
§io impulsinio magnetinio lauko generatoriaus supaprastinta blokiné schema,
kuri susideda i§: 1 — valdymo prietaiso, 2 — Saltinio, 3 — kondensatoriy
baterijos, 4 — didelés galios tiristorinio rakto, 5 — rités, 6 — matavimo prietaiso
(oscilografas arba CMR-B-skaliarinis jutiklis).
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(b)

2.4 pav. (a) Stipriy impulsiniy magnetiniy lauky generatorius, (b) stipriy
impulsiniy lauky generatoriaus supaprastinta blokiné schema [59].

2.3 Lentelé. Pagrindiniai impulsinio magnetinio lauko generatoriaus riéiy

parametrai.
1-0ji rité 2-0ji rité

Impulso trukmé 900 us 260 us
Vidinis skersmuo 14 mm 10 mm
ISorinis skersmuo 34 mm 19 mm
llgis 48 mm 40 mm
Sluoksniai 4 2
Apvijy skaicius sluoksnyje 10 10
Apvijos 40 20
Laidy matmenys 4,2x2,37 mm? 3,8x2 mm?

Trumpai aptarsime veikimo principg. Naudojant valdymo pulta 1 yra
jkraunama kondensatoriy baterija 3, kuri po to yra iSkraunama per rite 5,
atidarant didelés galios tiristorinj raktg 4. Pvz. magnetinio lauko generatorius
su 5,4 mF 4 kV kondensatoriy baterija gali generuoti iki 40 kA srove per
induktoriy, kuris sugeneruoty iki 40 T impulsinj magnetinj laukg.

Kaip buvo minéta, magnetinio

lauko amplitudé priklauso nuo

kondensatoriy baterijos uzkrovimo jtampos, o impulso trukmé priklauso nuo
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rités geometriniy parametry ir apvijy skai¢iaus. Sio darbo metu buvo
naudojamos dvi skirtingos rités. Jy parametrai suraSyti 2.3 lenteléje. Pirmoji
rit¢ buvo naudojama magnetovarzos matavimams iki 20 T impulsiniuose
magnetiniuose laukuose, o antroji rité — varzos relaksacijos matavimams po
magnetinio impulso (amplitudé iki 10 T) i§jungimo. Pastaruoju atveju buvo
naudojamas nemetalinis rités Sarvas, siekiant staigaus magnetinio lauko
iSjungimo. Taip pat dalis matavimy (magnetiniai laukai iki 60 T) buvo atlikti
Drezdeno stipriy magnetiniy lauky laboratorijoje.

Trumpai aptarsime eksperimentg. Kaip jau minéta, magnetinis laukas yra
generuojamas impulsiniy magnetiniy lauky generatoriumi. Sie magnetiniai
laukai yra matuojami naudojant kilpinj jutiklj, kuris prijungtas prie realaus
laiko oscilografo. Tiriamy sluoksniy varzos kitimas magnetiniame lauke yra
matuojamas, naudojant FTMC sukurta signalo registravimo sistema [4].
Oscilografas ir matavimo sistema aktyvuojami sinchroimpulsu, sugeneruotu
impulsinio magnetinio lauko generatoriaus valdymo bloko. Signalas yra
jraSomas ] matuoklio atmintj ir Sviesolaidiniais kabeliais perduodamas j
personalinj kompiuterj. Temperatiiros stabilizavimas atlickamas, naudojant
skystag azotg ir kaitinant bandiniy zong krosnele, kuri kontroliuojama
temperattiros valdymo prietaisu.

2.2.3. Sluoksniy senéjimo tyrimo metodika

Siame skyriuje aptarsime senéjimo tyrimo metodika. Senéjimo tyrimas yra
atlickamas, siekiant nustatyti sluoksniy paruo§imo salygy itaka jy
magnetovarziniy parametry stabilumui Sis tyrimas susideda i§ keliy etapy.
Pirmasis yra minéty parametry charakterizavimas paruosus bandinius
skirtingose salygose (atkaitinant elektrodus Ar arba O, atmosferoje) naudojant
jau aptartas metodikas. Toliau bandiniai yra patalpinami j eksikatoriy
6 ménesiy laikotarpiui (ilgalaikis sendinimas). Praéjus Siam laiko tarpui
bandiniy varZos charakteristikos bei magnetovarza yra vél pamatuojamos.
Antrajo etapo metu atlieckama pagreitinto sendinimo procediira, t.y. bandiniai
yra atkaitinami argono arba deguonies atmosferoje 100 °C temperatiiroje 8 h.
Tada vél yra matuojamos bandiniy varzos charakteristikos ir magnetovarza.
Paskutinis etapas yra antrojo pakartojimas t.y. papildomas 8 h trukmés
bandiniy atkaitinimas ir charakteristiky matavimas.
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3. REZULTATAI

3.1. LSMCO sluoksniy su mazu Co kiekiu magnetovarzinés
savybeés

Siame poskyryje aptarsime LaogSro 2(Mni1.yC0y)1.103 sluoksniy su mazu Co
kiekiu y<0,08 tyrimy rezultatus (1 bandiniy grupé, ziaréti 2.1 lentele) [P2].

3.1.1. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O (y<0,08) sluoksniy mikrostruktiira

Sluoksniy morfologija (zitréti 3.1 pav. a)) buvo istirta haudojant SEM
(Hitachi SU70). Detali mikrostruktiira buvo charakterizuota naudojant TEM
(Tecnai G2 F20 X-TWIN). Buvo rasta, kad tyriami sluoksniai yra
nanostruktiirizuoti ir sudaryti i§ 40-100 nm plocio kolony formos kristality,
issides¢iusiy per visa sluoksnio storj. Siy kristality ilgosios asys buvo
statmenos padéklui (zitiréti 3.1 pav. b)). Sluoksniy su skirtingais Co kiekiais
SEM ir TEM vaizdai buvo panasis. Sis rezultatus rodo, kad pagrindinés
La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingais Co kiekiais savybés yra nulemtos
reiSkiniy susijusiy su Mn pakeitimu Co, o ne dél sluoksniy morfologijos ir
mikrostruktiiros.

b)

La-Sr-Mn-Co-O L

3.1 pav. Nanostruktiirizuoto LaggSro2(Mno,e77C00,023)1,103 sluoksnio uzauginto ant
polikristalinio Al,O3z padéklo SEM a) ir TEM b) vaizdai.
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3.1.2. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O (y<0,08) sluoksniy savitoji varza

Pirmos  grupés La-Sr-Mn-Co-O  sluoksniy  savitosios  varzos
priklausomybés nuo temperatiiros pasizyméjo peréjimu i§ metalisSkos biisenos
1 izoliatoriaus biisena, esant temperatiirai Trm (zitiréti 3.2 pav.). Buvo pastebéta,
kad didant Co kiekj sluoksnyje, Tm maZzéja ir savitosios varzos maksimumas
pm didéja. Tm ir pm vertés La-Sr-Mn-Co-O sluoksniams su Co Kkiekiu
y=0; 0,023; 0,058; 0,078 buvo atitinkamai tokios: 1) 275 K, 0,155 Qcm,
2) 250 K, 0,304 Qcm, 3) 230 K, 0,686 Qcm, 4) 185 K, 1,03 Qcm.

1,4 T T T T T T T T T T T T T T
. P y:(o) - La, gSr,(Mn; ,Co,), 0,
— L4 +y: ’ T

g L = y=0,053 Prn

Q1,0+ ——y=0,078 .
>§ 0,8 1
g 0,6 - 1
T |

204t |
o I

o2t -.__./—\ |

0,0—
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3.2 pav. Savitosios varzos priklausomybés nuo  temperatiiros
nanostruktirizuotiems La-Sr-Mn-Co-O sluoksniams su skirtingais Co kiekiais y=0;
0,023; 0,053; 0,078.

Metalas-puslaidininkis virsmo temperatiros sumazéjimas taip pat buvo
pastebétas kity autoriy darbuose tiriant manganity-kobaltity junginius [11, 60]
ir miisy grupés atliktame tyrime su epitaksiniais sluoksniais (zitiréti 3.3 pav.).
Reikia pazymeti, kad Tm sumaZzéjimas nanostruktiirizuotiems sluoksniams
palyginus su epitaksiniais sluoksniais, kuriy cheminé sudétis yra vienoda, yra
siejamas su tarpkristalitiniy sri¢iy struktirine netvarka tarp kolony formos
kristality, kurie turi tvarkingg kristaling struktiirg. Taciau, nepaisant didelés
metalas-puslaidininkis virsmo temperatiiros, epitaksinius sluoksnius yra
sunku panaudoti magnetiniy lauky jutikliy kiirimui, nes jy magnetovarza yra
reikSminga tik siaurame temperatiiros intervale arti T, vertés.

Sie gauti rezultatai gali bati paaiskinti pasinaudojant dvigubos-pamaininés
saveikos modelj [20]. Sio modelio rémuose pakeitus A elementa (pvz. La)
dvivalen¢iu katijonu (pavyzdziui La;xAxMnOs, kur A=Sr, Ca), vyksta
kriivininky  Suoliai tarp Mn jony per deguonj: Mn**-O*-Mn*,
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Feromagnetinés-paramagnetinés biisenos Virsmo temperatiira yra susijusi su
perdavimo integralu tarp mangano jony ir to pasekoje su rysio kampu tarp
ju [61, 62]. Mn pakeitimas Co sluoksnyje sunaikina Mn**-O%-Mn*" rysius,
todél yra susilpninama dviguba-pamaininé sgveika. D¢l to yra stebimas
laidumo sumazéjimas. Kity autoriy darbuose [18] buvo parodyta, kad
perovskito Lao7SrosMnOs junginiuose dviguba-pamaininé sgveika yra
sunaikinama Mn jony pakeitimu Co, kai Co kiekis y>0,3, dél stiprios
konkurencijos tarp dvigubos-pamaininés sgveikos ir supersgveikos
mechanizmy Co/Mn jonuose taip pat dél sukiniy frustracijos tokioje
sistemoje.
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3.3 pav. Metalas-puslaidininkis virsmo temperatiiros priklausomybés nuo Co

kiekio y nanostruktiirizuotuose (raudoni taskai) ir epitaksiniuose (mélyni kvadratai)
La-Sr-Mn-Co-O sluoksniuose. Istisinés kreivés vaizduoja kitimo tendencija.

3.1.3. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O (y<0,08) sluoksniy magnetovarza:
silpni pastoviis magnetiniai laukai

Tirty sluoksniy magnetovarzos (MR) priklausomybés nuo magnetinio
srauto tankio B pavaizduotos 3.4 pav. Magnetovarza yra nustatoma taip:
MR =100% x (p(B) — p(0))/p(0) 3.1)
kur p(B) ir p(0) yra atitinkamai savitosios varzos, esant tam tikram
magnetiniam laukui ir be magnetinio lauko. Galime pastebéti, kad nepaisant
metalas-puslaidininkis virsmo temperatiros Tm sumazéjimo Zzemiau nei
kambario temperatiira, didinant Co kiekj sluoksnyje (zitiréti 3.2 ir 3.3 pav.),
sluoksnio, kurio Co kiekis y=0,053, magnetovarza 290 K temperatiiroje yra
didziausia, i§skyrus labai silpny lauky sritj (<0,23 T). Staigus magnetovarzos
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padidéjimas labai silpny lauky srityje yra siejamas su sukinio-poliarizuotu
tuneliavimu per tarpkristalitines sritis [7, 8]. Kaip buvo minéta literattiros
apzvalgoje, §is reiSkinys yra vadinamas silpny lauky magnetovarza (LFMR).
Jis yra stebimas feromagnetingje biisenoje ir yra labiau iSreikstas kriogeninése
temperatirose. Kadangi sluoksniy su Co Kkiekiu y=0; 0,023
metalas-puslaidininkis ~ virsmo  temperatiira yra aukStesné, staigus
magnetovarzos pokytis kambario temperatiiroje yra stebimas tik Siuose
sluoksniuose. Sluoksnis su didziausiu Sios bandiniy grupés Co kiekiu y=0,078
pasizyméjo maziausia magnetovarza palyginus su kitais sluoksniais. Tai matyt
nulemia Zzymiai mazesné Sio Sluoksnio metalas-puslaidininkis virsmo
temperatira Tm (185 K) palyginus su kambario temperatira 290 K, kurioje
buvo atliekami matavimai.
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3.4 pav. La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingu Co kiekiu y=0; 0,023; 0,053;
0,078 magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto tankio Silpnuose
magnetiniuose laukuose. Gauti duomenys pateikti dviems magnetinio lauko
orientacijoms sluoksnio plokstumos atzvilgiu: statmenai ir lygiagreciai.

Taip pat kuriant B-skaliarinius jutiklius, matuojancius magnetinio lauko
verte nepriklausomai nuo jo krypties, svarbus parametras yra magnetovarzos
anizotropija (MRA). Ji yra nustatoma taip:

MRA = 100% X (MR(Il)-MR(L))/MR(I) (3.2)

kur MR(Il) ir MR(L) yra atitinkamai magnetovarzos vertés, kai magnetinis
laukas orientuotas lygiagreciai arba statmenai sluoksnio plokStumai. Reikia
paminéti, kad nanostruktiirizuotiems sluoksniams MR vertés, kai magnetinis
laukas yra lygiagretus sluoksnio plok§tumai ir lygiagretus ar statmenas sroveés
krypciai, yra panasios. Magnetinio lauko intervale 0-2,35 T sluoksnis su Co
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kiekiu y=0,053 pasiZyméjo maziausia stebéta anizotropija MRA=13 % , kai
B=2,35 T (ziuréti 3.4 pav.). Sumazéjusios MRA vertés palyginus su manganity
sluoksniu (y=0) yra siejamos su sluoksniy su Co (y=0,023; 0,053)
padidéjusiomis magnetovarzos vertémis, kai magnetinis laukas yra statmenas.
Verta paminéti, kad B-skaliarinio jutiklio tikslumas néra nulemtas MRA
vertés, bet mazdaug 1/2 MRA dydzio, nes jutiklis yra kalibruojamas
atsizvelgiant | MR(Il) ir MR(L) ver¢iy vidurkj [63].

3.1.4. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O (y<0,08) sluoksniy magnetovarza:
stipriis impulsiniai magnetiniai laukai
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3.5 pav. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingais Co kiekiais
y=0; 0,023; 0,053; 0,078 magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto
tankio.

3.5 pav. parodyti La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingais Co kiekiais
magnetovarzos rezultatai stipriuose magnetiniuose laukuose. Rezultatai buvo
gauti atliekant matavimus, kai magnetinis laukas yra lygiagretus sluoksnio
plokstumai. Galime pastebéti, kad kaip ir silpny lauky intervale (0,23-2,35 T)
didziausia magnetovarza pasizymi sluoksnis su Co kiekiu y=0,053. Siuos
rezultatus biity galima paaiskinti taip. Pereinamyjy metaly perovskito
struktiiros oksidy magnetovarzos ypatumai dazniausiai yra paaiSkinami
esanCia stipria sgveika tarp magnetiniy, elektros kriivio pernaSos ir
strukttriniy savybiy [1, 61, 62]. Manganity-kobaltity sluoksniams struktiiros
netvarka apibrézta kaip tolerancijos koeficientas priklausantis nuo lantanidy,
deguonies ir pereinamyjy metaly jony spinduliy, vaidina labai svarby
vaidmenj. Buvo pademonstruota, kad padidintas perovskito gardelés
i8kraipymas, jvedant j gardele kitokio spindulio jonus ir taip sumazinant
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tolerancijos koeficientg, nulemia nulinio magnetinio lauko savitosios varzos
maksimumo padidéjimg ir metalas-puslaidininkis virsmo temperatiiros
sumazejima [62]. Buvo pastebéta, kad Sie parametrai taip pat yra glaudziai
susij¢ su magnetovarzos vertémis, t.y. kuo didesné savitoji varza, tuo mazesné
Tm ir aukStesné maksimali magnetovarza [61,62].

Bendru atveju, bet koks struktirinis iSkraipymas gali pakeisti
Mn®-0O%*-Mn*" rysiy kampg ir to pasekoje nulemti kriivininky efektyvios
masés padidéjimg arba medziagos elektrinio laidumo sumazéjima [62]. Todél
Mn pakeitimo Co kiekis yra pagrindinis parametras kontroliuojantis
magnetovarzos  atsakg ~ misy  tiriamuose  LagsSro2(Mni.yCoy)1.103
sluoksniuose. Taciau, reikia pazyméti, kad jvertinant magnetovarzos dydj tam
tikroje temperattroje (musu atveju T=290 K) reikia atkreipti démesj ne tik j
maksimalig savitosios varzos vert¢ pm ir metalas-puslaidininkis virsmo
temperatiirg Tm, bet ir | santykj T/Tm, t.y. kaip toli nuo temperatiiros Tm yra
atlickami magnetovarzos matavimai temperattroje T. Pavyzdziui, [39] darbe
buvo istirtos polikristaliniy manganity sluoksniy su skirtingu struktiirinés
netvarkos lygiu, kuris buvo gautas nusodinant sluoksnius prie skirtingy
temperatiiry, magnetovarzos. DidZiausios magtnetovarzos vertés buvo rastos
arti Tm temperatiiros sluoksniui, kuris pasizyméjo didZiausia struktirine
netvarka, kas taip pat nulémé didziausig pm ir maziausig Tm. Taciau, kambario
temperattroje T>Tm, magnetovarzos vertés Siam sluoksniui buvo nustatytos
mazesnés nei kity sluoksniy, kuriy strukttiriné netvarka buvo mazesné ir T
didesné. Todél, tiriamo sluoksnio su Co kiekiu y=0,053 magnetovarzos vertés
kambario temperaturoje (T=290 K) buvo didziausios, nes sluoksnio su Co
kiekiu y=0,078 metalas-puslaidininkis virsmo temperatira T»=185 K yra
Zymiai mazesné nei kambario temperatiira (T=290 K).

Siame tyrime taip pat buvo nustatyta, kad stipresniuose magnetiniuose
laukuose (>5 T) magnetovarZos anizotropija Sumazéja iki keliy procenty ir
nepasiekia didesnés nei 5 % vertés. Toks MRA mazéjimas kartu su magnetiniu
lauku yra siejamas su demagnetizacijos reiskiniu (formos anizotropija), kuris
yra svarbus tik silpnuose magnetiniuose laukuose, todél i ji galima
neatsizvelgti esant stipriems magnetiniams laukams [64].

3.2. LSMCO sluoksniy su pastoviu vidutiniu Co kiekiu,
kintant Mn pertekliui, magnetovarzinés savybés

Siame skyriuje yra pateikti LaixSrx(Mni,Coy),0s sluoksniy fizikiniy
savybiy tyrimai, kai kei¢iamas Mn kiekis sluoksnyje, o tuo paciu ir (Mn+Co)
perteklius z=(Mn+Co)/(La+Sr)=1,17; 1,19; 1,23, islaikant pastovy Co kiekj
Co/(La+Sr)=0,12 (2 bandiniy grupé, ziaréti 2.1 lentele) [P3]. Siuo atveju
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y~0,10. Siame tyrimo etape buvo pasirinktas didesnis Co kiekis, nes buvo
siekiama iStirti sluoksniy magnetovarzines savybes, esant Zemoms
temperatiiroms, siekiant pritaikyti juos Zematemperattiriy magnetinio lauko
jutikliy kiirimui.
3.2.1. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingu Mn
pertekliumi mikrostruktiira

La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingais z=(Mn+Co)/(La+Sr) santykiais,
bet pastoviu Co kiekiu mikrostruktira parodyta 3.6 a, b, ¢ pav. SEM vaizdai
rodo, kad sluoksniai yra polikristaliniai, sudaryti i§ mazy kristality. Vidutinis
kristality dydis buvo 115 nm. Papildomas tyrimas su TEM parodé, kad
sluoksniai pasizyméjo kolonine kristality struktiira kaip ir mazo Co kiekio
atveju, kuri sudaryta i§ 40-120 nm plocio kolony iSsidéséiusiy per visg
sluoksnio storj. Siy kolony ilgosios asys buvo statmenos padéklui, o
tarpkristalitinés sritys tarp jy buvo 5-7 nm dydZio (zitréti 3.6 d). SEM ir TEM
vaizdai parodé, kad sluoksniy su skirtingais (Mn+Co) kiekiais, kai Co kiekis
yra pastovus, morfologija ir mikrostruktiira yra panasi. Sis rezultatas parodo,
kad pagrindinés La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingais (Mn+Co) Kiekiais,
kai Co kiekis pastovus, savybés yra nulemtos reiSkiniy, susijusiy su Mn
pakeitimu Co, o ne dél sluoksniy morfologijos ir mikrostrukttros.

3.2.2. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingu Mn
pertekliumi savitoji varza

Sluoksniy su skirtingais z=(Co+Mn)/(La+Sr) savitosios varzos
priklausomybés nuo temperatiiros pavaizduotos 3.7 pav. Sios priklausomybés
parodé tipinj manganity peréjima i§ metaliSkos biisenos | puslaidininkine
buiseng ties temperatira Tm. Buvo nustatyta, kad §iuo atveju Mn pakeitimas
didesniu Co kiekiu (lyginant su rezultatais, aprasytais 3.1 skyriuje) taip pat
nulemia metalas-puslaidininkis virsmo temperatiros Tm sumazg€jima ir
savitosios varzos pm padidéjima, palyginus su sluoksniu be Co (y=0)
uzaugintu tomis paciomis salygomis. T temperatiira sumazéjo nuo 240 K iki
205 K, o savitoji varza pm padidéjo nuo 0,37 Qcm iki 0,86 Qcm atitinkamai
Lao,798ro,21Mn1,0503 ir LaojgsroyzlMn1105C00,1203 sluoksniams. Kalp jau buvo
minéta 3.1 skyriuje, Sis temperatiiros Tm sumaZzéjimas pastebétas ir
bandiniuose, kur Co kiekis buvo iki y=0,078, taip pat ir kity autoriy
darbuose [11, 18, 60]. Siame tyrimo etape buvo pasirinktas aukstesnis Co
kiekis Co/(La+Sr)=0,12 (y=0,10), nes buvo norima iStirti sluoksniy
magnetovarzos savybes, esant Zemoms temperatiroms. Santykio
z=(Mn+Co)/(La+Sr) pokytis nuo 1,17, 1,19 iki 1,23 didinant Mn kiekj kol yra
iSlaikomas pastovus Co kiekis Co/(La+Sr)=0,12, nulémé
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metalas-puslaidininkis virsmo temperatiros Tm padidéjimag: atitinkamai
210 K, 215 K, 220 K.

La-Sr-Mn-Co-O

2.00um

3.6 pav. a) — ¢) La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingais (Mn+Co)/(La+Sr)
santykiais SEM vaizdai, d) sluoksnio su z=1,17 TEM vaizdas.
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3.7 pav. La-Sr-Mn-0O sluoksnio be Co ir La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingais
(Mn+Co)/(La+Sr) santykiais savitosios varzos priklausomybés nuo temperatiiros.
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Zemiausia Virsmo temperatiira T=210 K atitinka beveik stechiometrinj
Mn kiekj sluoksniuose: Mn/(La+Sr)=1,05. La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su
pastoviu Co kiekiu Co/(La+Sr)=0,12 ir santykiu z=1,17, 1,19 ir 1,23 savitosios
varzos pm vertés buvo atitinkamai 0,86 Qcm, 0,79 Qcm, 0,57 Qcm. Tokie
rezultatai mums rodo, kad lantano mangano oksidy B pozicijos (Mn pozicija)
legiravimo su Co metu, reikalingas geras Mn Kiekio sureguliavimas, siekiant
iSlaikyti auks$ta feromagneting tvarkg. Dvigubos pamaininés sgveikos
modelio [20] rémuose dél feromagnetinés saveikos manganituose esantys
kriivininkai dalyvauja kriivio pernasoje tarp Mn jony per deguonies jong:
Mn®-0%-Mn*". Mn pakeitimas Co i$ dalies sunaikina Mn3**-O%-Mn** rysius,
0 tai nulemia dvigubos pamaininés sgveikos susilpnéjimg. To pasekoje
laidumas sumazéja (savitoji varza padidéja) ir metalas-puslaidininkis virsmo
temperattira Tm sumazéja. Taip pat dviguba pamaininé sgveika manganituose
gali biiti sumazinta Mn pozicijos legiravimu Co dél stiprios konkurencijos tarp
dvigubos pamaininés sgveikos ir taip vadinamos supersaveikos mechanizmy,
bei sukiniy frustracijos sistemoje, esant didesniam Co kiekiui [18]. Zemose
temperatiirose p(T) priklausomybé turi pakilima (varza vél didéja), kuris buvo
pastebétas oksiduose su netvarkia strukttira ir yra aiSkinamas Kondo tipo
mechanizmu [60, 65].

3.2.3. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingu Mn
pertekliumi magnetovarza: stipris impulsiniai magnetiniai laukai

Tirty sluoksniy magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto
tankio buvo iSmatuotos Zemesnése temperatiirose nei metalas-puslaidininkis
virsmo temperatiira Tm (4-230 K temperatiry intervale) ir iki magnetinio
srauto tankio vertés B=60 T. 3.8 pav. yra pavaizduotos tirty sluoksniy
magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto tankio zemiausioje
matuotoje  temperatiiroje (4 K) ir  temperatiiroje, kuri  arti
metalas-puslaidininkis virsmo temperattros (220 K). Esant 4 K temperatirai,
galime pamatyti staigy magnetovarzos kritima intervale iki keliy Simty mT.
Tai yra jau minéta LFMR, kuri aiskinama polikristaliniy medZiagy
tarpkristalitinése srityse vykstanciu sukinio-poliarizuotu tuneliavimu [7, 8].
Galime pastebéti, kad sluoksniai legiruoti Co pasizymi didZiausiomis LFMR
vertémis. Tai galima paaiskinti $iy sluoksniy tarpkristalitiniy sri¢iy didesne
netvarka, kas atitinka Siy sluoksniy didesne¢ savitaja varza, palyginus su
sluoksniu, kuris néra legiruotas Co (zitiréti 3.7 pav.). Stipriuose magnetiniuose
laukuose magnetovarza didéja netiesiSkai su tendencija jsisotinti.
La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy gautos magnetovarzos vertés yra labai panasios.
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3.8 pav. Magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio Srauto tankio dviejose
temperatiirose: a) arti skysto helio temperatiros (T=4 K); b) arti
metalas-puslaidininkis virsmo temperatiros (T=220 K).

Didziausios vertés buvo pastebétos bandiniui su Mn/(La+Sr)=1,05. Taciau, jei
palyginsime su sluoksniu, kuris néra legiruotas Co, zemose temperatiirose
(4 K), La-Sr-Mn-Co-O sluoksniai pasizymi didesnémis magnetovarzos
vertémis, o arfiau metalas-puslaidininkis virsmo temperatiiros (220 K)
La-Sr-Mn-O pasizymi didesne magnetovarza (zitaréti 3.8 pav. b)). Tai yra
susije su skirtingomis sluoksniy T vertémis, nes esant 220 K temperattrai
La-Sr-Mn-O sluoksnis yra vis dar feromagnetinéje fazéje (Sio sluoksnio
Tm =240 K). Esant 220 K temperatirai LFMR yra nestebima dé¢l didelio
paramagnetinés netvarkos lygio jau ir kristalituose silpnuose magnetiniuose
laukuose. Stipresniuose magnetiniuose laukuose magnetovarzos vertés yra
panasSios visiems manganity-kobaltity sluoksniams su skirtingomis sudétimis
ir jos didéja netiesiSkai kartu su magnetiniu lauku.

3.9 pav. yra parodytos La-Sr-Mn-Co-O magnetovarzos absoliutinés vertés
priklausomybés nuo temperatiiros, esant skirtingoms magnetinio srauto tankio
vertéms: 2 T; 20 T; 60 T. Palyginimui yra parodytos La-Sr-Mn-O sluoksnio
be Co MR(T) priklausomybés. Galime pastebéti, kad Zemose temperatirose
manganity-kobaltity  sluoksniai pasizymi didesnémis magnetovarzos
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vertémis. Magnetovarza turi minimuma ties 80 K, kai B=20 T ir ties 50 K, kai
B=60 T, ir did¢ja mazinant temperatiirg. Gauti rezultatai gali buti paaiskinti
taip pat kaip ir mazy Co kiekiy atveju. Manganity-kobaltity sluoksniams
struktiiros netvarka apibrézta tolerancijos koeficientu, priklausanc¢iu nuo
lantanidy, deguonies ir pereinamyjy metaly jony spinduliy, vaidina labai
svarby vaidmenj. Buvo pademonstruota, kad padidintas perovskito gardelés
i8kraipymas, jvedant j gardele kitokio spindulio jonus taip sumazinant
tolerancijos koeficienta, nulemia nulinio lauko savitosios varzos maksimumo
padidéjima ir metalas-puslaidininkis virsmo temperatiiros sumazé&jima [62].
Buvo pastebéta, kad Sie parametrai taip pat yra glaudziai susij¢ su
magnetovarzos vertémis: kuo didesné savitoji varza, tuo mazesné Tm ir
aukStesné maksimali magnetovarza [61, 62]. Bendru atveju, bet koks
struktiirinis iSkraipymas gali pakeisti Mn®*-O*-Mn*" rySiy kampg ir to
pasekoje nulemti kruvininky efektyvios masés padidéjima arba medziagos
elektrinio laidumo sumazéjima [62]. Taip pat, Kondo tipo efektas padidina
nanostruktiirizuoty manganity-kobaltity savitaja varza esant Zemoms
temperatiroms T<50 K (zitiréti 3.7 pav. savitosios varzos padidé¢jimas), kas
nulemia didesnes magnetovarzos vertes Zemose temperatirose. Todéel, Mn
pakeitimas Co yra pagrindinis parametras kontroliuojantis tirty sluoksniy
magnetovarzos atsaka.
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3.9 pav. La-Sr-Mn-O ir La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingomis sudétimis
(skirtingi Mn kiekiai) magnetovarzos dydzio (absoliutinés vertés) priklausomybés
nuo temperatiiros. Magnetinio srauto tankio vertés pateiktos prie kreiviy rinkiniy.

Manganity-kobaltity sluoksniy pritaikymui magnetiniy lauky jutikliams
labai svarbus parametras yra jautris, t. y. iSmatuoto signalo atsako pokytis
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magnetinio lauko poky¢io atzvilgiu. 3.10 pav. yra pavaizduotos magnetinio
lauko jutiklio i§ manganity-kobaltity sluoksniy jautris S esant 4 K
temperatirai. Jautris yra iSreiskiamas kaip: S=(8Vres/0B), Kur Vyes yra jutiklio
signalo atsakas (jtampa). Galime pastebéti, kad manganity-kobaltity sluoksniy
S yra didesnis palyginus su manganity sluoksniu. DidZiausias jautrio
skirtumas yra stebimas silpnuose magnetiniuose laukuose (<1 T). To
priezastis yra didesné manganity-kobaltity magnetovarza silpnuose
magnetiniuose laukuose (zitréti 3.8 pav. a)). Stipresniuose magnetiniuose
laukuose jautris sumazéja, nes magnetovarza pradeda jsisotinti. Vis délto, yra
labai svarbu, kad net esant 60 T, sluoksnis su Mn/(La+Sr)=1,05 pasizymi
2,5 mV/T jautriu, o tai yra pakankamai geras rezultatas magnetiniy lauky
matavimui. Kity manganity-kobaltity sluoksniy su didesniu Mn kiekiu jautris
buvo mazesnis (~2 mV/T). Manganity sluoksnio (sluoksnis be Co) jautris
buvo 0,5 mV/T, esant didZiausiam iSmatuotam magnetiniui laukui.
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3.10 pav. La-Sr-Mn-O sluoksnio ir La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingais Mn
kiekiais jautrio priklausomybé nuo magnetinio srauto tankio, esant 4 K temperatiirai.

3.3. LSMCO sluoksniy su vidutiniu Co kiekiu
magnetovarZinés savybés

Siame skyriuje yra pateikti LaixSrx(Mni,Coy),0s sluoksniy fizikiniy
savybiy tyrimai, kai kei¢iamas Co kiekis sluoksnyje Co/(La+Sr)=0,06; 0,12;
0,14, islaikant z=(Mn+Co)/(La+Sr) santykj kiek jmanoma pastovy
(z=1,18-1,19) (3 bandiniy grupé, ziaréti 2.1 lentelg) [P4].
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3.3.1. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingu Co kiekiu
mikrostruktiira

Buvo nustatyta, kad LaixSr«(Mn1yCoy),O3 sluoksniy su skirtingu vidutiniu
Co kiekiu Co/(La+Sr)=0,06; 0,12; 0,14, uzauginty ant polikristalinio Al,O3
padéklo, morfologija ir mikrostrukttira yra panasi j LSMO sluoksniy be Co.
Jie yra nanostruktiirizuoti (ziaréti 3.11 pav. a), b), ), d)), sudaryti i§ kolony
formos kristality i$sidésciusiy per visg sluoksnio storj (zitiréti 3.11 pav. e)).
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3.11 pav. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingu Co/(La+Sr)
santykiu: a) 0; b) 0,06; c¢) 0,12; d) 0,14 SEM vaizdai ir e) sluoksnio su
Co/(La+Sr)=0,06 TEM vaizdas. f) vaizdo (¢) didelés raiskos TEM vaizdas dviejy
kaimyniniy kristality srityje. g) La, Sr, Mn, O, C elementy TEM-EDS profilis, gautas
skanuojant per LSMO tarpkristaliting sritj.

Buvo pastebéta, kad vidutiniai dazniausiai randamy kristality dydziai D
Siek tiek sumazéja didinant Co kiekj. Kai Co/(La+Sr)=0, 0,06, 0,12 ir 0,14,
buvo nustatytos tokios D vertés: 90 nm, 80 nm, 72 nm, 68 nm, atitinkamai.
Taciau galime pastebéti, kad yra mazos kristality “salos”, kur kristality dydziai
<50 nm, tikriausiai dél skirtingos polikristalinio Al,Os; padéklo kristality
orientacijos jo pavirSiuje. Panasiis SEM vaizdai leidzia daryti iSvada, kad
La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy, turin¢iy skirtingus Co kiekius, savybés yra labiau
nulemtos krGivio perna$os ir magnetiniy reiskiniy, susijusiy su Co kiekio
skirtumais, bet ne su sluoksnio mikrostruktiira ir morfologija. Taip pat, didelés
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raiSkos TEM parodo (zitréti 3.11 pav. f)), kad atskiros kolonos turi tobula
kristaling struktiirg, o tarpkristalitingje srityje $i struktiira yra sunaikinta.
Tarpkristalitinés sritys Siame sluoksnyje yra 5-7 nm ploc¢io ir turi panas$iag
chemine sudétj kaip kristalitai, kuriy santykiné koncentracija mazesné (zitréti
3.11 pav. g)) dél didelio defekty kiekio ir dalinio anglies uzterstumo, kuris yra
MOCVD auginimo problema.

3.3.2. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingu Co kiekiu

savitoji varza
T T T T T T T T T T T T
14 ‘../\"... 125
1,2+ e
£ I p 12,0 %
é 1,0+ g
@ 081 m e 11558
N i Col(La+Sr): %% ©
© L —a—0 % >
> 06 ° -
=" L —v— 0,06 41,0 )
) e =
2 04F L o012 >
R —=—0,14 05 3
1] -
W 02 —M ,
F s LaO’BSrM(Mn1_y(:oy)103
0,0 1 1 1 1 0,0

0 50 100 150 200 250 300
Temperatira (K)

3.12 pav. Sluoksniy su skirtingais Co/(La+Sr) kiekiais savitosios varZos
priklausomybés nuo temperatiiros.

LSMCO sluoksniy su skirtingais Co kiekiais ir sluoksnio be Co savitosios
varzos priklausomybés nuo temperatiros pavaizduotos 3.12 pav. Galime
pastebéti, kad didinat Co kiekj savitosios varzos maksimumas pm padidéja nuo
0,3 Qcm iki 2,5 Qcm ir metalas-puslaidininkis virsmo temperatiira Tp
sumazéja nuo 275 K iki 185 K atitinkamai sluoksniui be Co ir su
Co/(La+Sr)=0,14. Tirty sluoksniy pagrindiniai parametrai yra pateikti
3.1 lentel¢je. Reikia pazyméti, kad nanostruktiirizuoti sluoksniai gali buti
laikomi kristality atskirty tarpkristalitinémis sritimis tinklu, todél toks
sluoksniy, turin¢iy didesnj Co kiekj, savitosios varzos pokytis yra santykinai
mazesnio aukstos kristalinés kokybés kristality kiekio ir santykinai didesnio
netvarkingy tarpkristalitiniy sri¢iy, turin¢iy zymiai mazesnj laiduma, kiekio
rezultatas. Taip pat, Mn pakeitimas Co sunaikina tolimaja feromagneting
Mn3*-O*-Mn*" tinklo tvarka taip susilpnindamas dviguba pamaining saveika,
del kurios sumazéja metaliskas laidumas. Savitosios varzos padidéjimas esant
mazesnei nei 50 K temperatiirai yra siejamas su sluoksniy, kurie legiruoti Co,
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netvarkos padidéjimu [60], kuris nulemia magnetovarzos padidéjimg Zemose
temperatiirose. Reikia paminéti, kad sluoksniy legiravimas kobaltu kai
Co/(La+Sr) kiekis >0,14 lemia stipry savitosios varzos padidéjima, kuris dar
labiau padidéja sluoksniy ilgalaikio sendinimo metu (daugiau nei dvigubai po
6 ménesiy laikotarpio) dél didelio kiekio susidaranciy defekty
nestechiometriniuose sluoksniuose. Todél tokiy sluoksniy rezultatai Siame

darbe nebuvo analizuoti.

3.1 Lentelé. LSMCO sluoksniy su skirtingais Co/(La+Sr) kiekiais pagrindiniai

parametrai.
Cheminé sudétis Tm, | pm, MR, % ties S, mV/T ties
K | Qm | 05T,25K 1T,80K
(20T,80K) | (20T, 80 K)
Lag gSrg,Mn; 1505 275 | 0,3 -15 (-46,5) 12 (2,8)
Lag gSrg,Mn; 1,00 0603 225 | 1,16 -25 (-55) 40 (10)
Lag gSrg,Mn; ¢7C0 1,03 235 | 0,9 | -15,5(-57,5) 40 (7)
Lag gSrg,Mn; ¢5C0¢ 1403 185 | 2,5 -17,5 (-61) 40 (8)

3.3.3. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingu Co kiekiu
magnetovarZa: silpni ir stipriis magnetiniai laukai
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3.13 pav. Silpny lauky magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto
tankio sluoksniams su skirtingais Co kiekiais, iSmatuotos 25 K temperatiiroje.
Magnetinio lauko kryptis buvo lygiagreti bandinio plokStumai.

Sluoksniy magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto tankio,

iSmatuotos silpnuose pastoviuose magnetiniuose laukuose esant 25 K
temperatirai, pavaizduotos 3.13 pav. Galime pastebéti, kad LFMR yra stipriai
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padidéjusi po B pozicijos legiravimo kobaltu. Buvo gautos i$skirtinai didelés
LFMR vertés, palyginus su kitais sluoksniais, bandiniui su mazu Co kiekiu
(0,06): 25 % esant 0,5 T magnetiniam laukui. Tai yra geras rezultatas
manganity sluoksniams, uzaugintiems be dirbtinio izoliacinio sluoksnio
suformavimo tarp kristality [66]. Tokj rezultatg galima paaiskinti padidéjusia
sluoksnio savitaja varza ir tuo paciu pakankamai dideliais kristalitais, kuriy
struktiiros kokybé ir magnetiné tvarka Zemoje temperatiiroje yra pakankamai
auksta. D¢l to, sukiirus mazg iSorinj magnetinj laukg drastiskai pasikeicia
sluoksnio savitoji varza dél kriivininky sukinio-poliarizuoto tuneliavimo per
plonas netvarkingas tarpkristalitines sritis [8]. Didesniy Co kiekiy atveju
greiiausiai auga mazesni kristalitai, turintys labiau netvarkingas
tarpkristalitines sritis, ir vyksta neelastinis sukinio-poliarizuotas tuneliavimas,
todél sumazeja LFMR vertés.
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3.14 pav. Sluoksniy su skirtingais Co kiekiais magnetovarzos priklausomybé nuo
magnetinio srauto tankio. Intarpas parodo magnetovarzos priklausomybe nuo
magnetinio srauto tankio esant skirtingoms magnetinio lauko kryptims sluoksnio
plokstumos atzvilgiu.

Sluoksniy magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto tankio
buvo iSmatuotos stipriuose impulsiniuose laukuose iki 25 T, temperatiiry
intervale 4-200 K. 3.14 pav. yra pavaizduotos sluoksniy su skirtingais Co
kiekiais magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto tankio, kai
temperattira yra 80 K. Matome, kad magnetovarzos vertés didéja, didinant Co
kiekj sluoksnyje. Kaip jau buvo minéta, tai galima paaiskinti daliniu
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Mn3*-O*-Mn*" rysiy sunaikinimu, kai Co jonai pakei¢ia Mn jonus gardeléje,
todé¢l padidéja savitoji varza. Paveikus stipriu magnetiniu lauku netvarkingi
jony momentai yra sulygiuojami, todél padidéja sluoksniy laidumas ir to
pasekoje magnetovarza. Reikia pazyméti, kad MR stipriuose magnetiniuose
laukuose nepriklauso nuo magnetinio lauko krypties sluoksnio atzvilgiu
(zitréti 3.14 pav. intarpg), 0 tai labai svarbu B-skaliariniy jutikliy karimui.
3.15 pav. yra pavaizduotos magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio
srauto tankio, iSmatuotos esant dviems skirtingoms magnetinio srauto tankio
vertéms (B=10 T, 20 T). Visame temperatiiry ruoze Co kiekio padidéjimas
nulemia magnetovarzos verCiy padidéjima. Reikia pazyméti, kad
magnetovarza tik neZymiai pasikeicia tirtame temperatiiry intervale mazdaug
nuo metalas-puslaidininkis virsmo temperatiros iki 4 K. Toks rezultatas yra
labai svarbus magnetiniy jutikliy pritaikymui. MaZas magnetovarzos pokytis,
stebimas temperatiiry intervale 4-50 K, grei¢iausiai yra susijes su savitosios
varzos padidéjimu Siame intervale (zitréti 3.12 pav.) ir yra nulemta
antiferomagnetinés saveikos, kurig galima pakeisti sulygiuojant sukinius
paveikus iSoriniu magnetiniu lauku.
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3.15 pav. Sluoksniy su skirtingais Co kiekiais magnetovarzos priklausomybé nuo
temperaturos.

Kaip jau buvo minéta, magnetinio lauko jutikliams labai svarbus
parametras yra jy jautris: S=(8V/es/0B) (Zitréti 3.16 pav.). Yra akivaizdu, kad
LSMCO sluoksniy jautris S yra didesnis (40 mv/T, kai B=1 T) palyginus su
LSMO sluoksnio jautriu S (12 mV/T). Toks jautrio padidéjimas gali biti
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paaiSkintas manganity-kobaltity sluoksniy didesne silpny magnetiniy lauky
magnetovarza. Staigus jautrio pasikeitimas silpnuose laukuose taip pat yra
LFMR rezultatas (ziaréti 3.15 pav.). Stipriuose laukuose magnetovarza
pradeda jsisotinti (ziuréti 3.15 pav.), todél jautris mazéja. Turime pazZyméti,
kad net esant 25 T Co legiruoty sluoksniy jautris yra arti 10 mv/T. Skirtingos
sudéties sluoksniy magnetovarzos ir jautrio S parametry palyginimas yra
pateiktas 3.1 lenteléje.
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3.16 pav. LSMCO sluoksniy jautris magnetiniam laukui, iSmatuotas naudojant
2,5 V saltinio jtampa.

3.4. LSMCO sluoksniy su vidutiniu Co kiekiu varzZos
relaksacijos

Siame skyriuje pateikiami La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su vidutiniu Co
kiekiu Co/(La+Sr)=0,06; 0,12; 0,14 varzos relaksacijos, pasibaigus magnetinio
lauko impulsui, tyrimy rezultatai [P4].

3.4.1. Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy su skirtingu Co kiekiu
varZos relaksacija

Magnetinio lauko jutikliy taikymams Zemose temperatiirose yra labai
svarbi magnetiné atmintis. Todé¢l buvo tiriama sluoksniy varzos relaksacija,
i§jungus magnetinio lauko impulsg. 3.17 pav. yra parodytas magnetinio lauko
impulsas ir savitosios varzos pokytis $io impulso metu ir iSkart po jo. Galime
pastebéti, kad relaksacijos procesas sluoksniuose vyksta tokiose skirtingose
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laiko skalése: itin greita (<1 us), kai varZos pokytis seka magnetinj impulsa;
‘greitoji’ (~300—400 ps) ir ‘létoji’ (>1 ms), kurios vyksta i§ karto po
magnetinio impulso i$jungimo. ‘Greitosios’ savitosios varzos relaksacijos
dinamika yra pateikta 3.18 pav. Savitoji varza p(t) buvo normuota j p(t=0), kai
laiko momentas t=0 buvo pasirinktas tuo momentu, kai magnetinio lauko
impulsas buvo iSjungtas. Galime pastebéti, kad didinant Co kiekj sluoksnyje
santykis p(t)/p(t=0) mazéja.
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3.17 pav. Magnetinio lauko impulsas (kairioji skalé) ir savitosios varzos pokytis
(desinioji skalé) magnetinio impulso metu ir po jo. [terptas grafikas rodo ’létosios’
relaksacijos dalj. Zydros spalvos kreivé parodo rezultatus, kai jie yra apra$yti,
naudojant KWW modelj su iStemptgja eksponente.
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3.18 pav. ’Greitoji’ liekamosios savitosios varzos dinamika normuota j savitosios
varzos verte, kai t=0, kuri parinkta magnetinio lauko impulso i§jungimo momentu.
Zydros kreivés rodo rezultatus, kai aprsymui naudotas KAF modelis su suspaustaja
eksponente.
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‘Greitosios’ relaksacijos dinamikos forma yra panasi | S forma, todél $is
procesas buvo analizuojamas naudojant Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo
modelj [48, 49, 50], atsizvelgiant | magnetiniy domeny persiorientavimg |
pusiausvyros biiseng. Todél, rezultatai buvo aprasyti suspaustos eksponentés
désniu [43]:

1
O-(t) N E Tgreitoji)

Kur zgreitoji Yra proceso laiko konstanta, oo greitoji Yra laidumas, kai ‘greitosios’
relaksacijos procesas yra laikomas pasibaigusiu ir ogeiji yra liekamojo
laidumo amplitudé. Normuotos apras§ymo kreivés yra pateiktos 3.18 pav.
zydromis kreivémis. Nustatytas skirtingy sluoksniy charakteringas laiko
konstantas yra sunku palyginti, kai parametras § taip pat skiriasi. Vietoj to
jvertinome trukme tip, kuri parodo laika, reikalinga, kad relaksuoty pusé
sluoksnio liekamojo laidumo [67]. Parametro f ir jvertinty ty> priklausomybés
nuo magnetinio srauto tankio yra pateiktos 3.19 pav. a), b).
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3.19 pav. Pagrindiniy varzos relaksacijos proceso parametry priklausomybés nuo
magnetinio srauto tankio: a) trukmé ti2 ; b) eksponenté f; c) ’greitoji’ ir d) ’létoji’
savitoji varza normuota j maksimaly savitosios varzos pokyt;.

Akivaizdu, kad legiravimas Co sumazina §iy parametry vertes palyginus
su manganity sluoksniu. Sj magnetinés relaksacijos reiskinj galima bity
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paaiskinti taip. Magnetinio lauko sukeltas medziagos jmagnetéjimo krypties
pasikeitimas, grjztant  prading pusiausvyraja biisena, yra pirmiausia nulemtas
magnetiniy domeny uzuomazgy, turinCiy jmagnetéjimo kryptj, budinga
pusiausvyrajai bisenai, susidarymu. Per artimo nuotolio pakaitinj rysj, gretimi
mangano atomai yra labiau linke pakeisti magnetinio momento/sukinio kryptj
nei tolimesni. Todél susidaro magnetiniai domenai, kurie susiformuoja ir auga
nuo $iy sukiniy uzuomazgy susidarymo vietos. Jie laikomi domeny
formavimosi (nukleacijos) centrais. Remiantis Kolmagorov-Avrami-Fatuzzo
modeliu [43, 50] ir darant prielaida, kad uzuomazgy susidarymo greitis
eksponentiskai mazéja, o susidarg magnetiniai domenai auga pastoviu greiciu,
buvo iSvesta matematiné iSraiska [43], apibudinanti Sio proceso relaksacinés
funkcijos dinamikg (zr. (1.28) lygtj). Analizuojant eksperimentinius
rezultatus, svarbu atsizvelgti j du kraStinius atvejus. Pirmasis — Kkai
magnetiniai domenai auga labai greitai ir nukleacijos centry skaic¢iaus pokytis
yra nezymus. Tada magnetinés relaksacijos dinamikg gerai apraso suspaustos
eksponentés lygtis (3.3) su parametru =3 (taip pat ziaréti lygtj (1.30), kur
pateiktas detalesnis KAF modelio kraStiniy atvejy aprasymas). Antrasis
krastinis atvejis — kai domenai neauga ir turime paprastaja eksponente (f=1),
aprasancig kiekvieno mangano atomo jmagnetéjimo krypties grizima j pradine
buseng, iSjungus magnetinj laukg. Misy atveju, manganity-kobaltity
sluoksniams 1<f<1,5 parodo, kad relaksacijos procesas yra daugiausia
nulemtas daugelio uzuomazgy centry susidarymu, bet ne magnetiniy domeny
augimu. Dalies Mn paketimas Co suardo dvigubg pamaining Mn**-O%*-Mn**
sgveika ir tolimgjg feromagnetine tvarka sluoksnyje, todél didesni magnetiniai
domenai neauga, palyginus su LSMO sluoksniu, kuriam £ vertés didesnés.
Mazesnés LSMCO sluoksniy g vertés lyginant su LSMO sluoksniu taip pat
parodo, kad sluoksniai pasizymi aukS$tesniu netvarkos lygiu. Taip pat svarbu
atkreipti démesj, kad S-formos magnetiné relaksacija apraSo procesus
kristalituose, kuriuose dél pakankamai tvarkingos struktiiros yra galimybé
formuotis magnetiniams domenams. Reikia pazyméti, kad didéjant
temperatiirai liekamoji savitoji sluoksniy varza mazgja, o S verté artéja prie 1
vertés arti kambario temperattiros, o tai reiskia, kad sluoksniams esant
paramagnetinéje fazéje vyksta paprasta eksponentiné relaksacija.

‘Létoji’ varzos relaksacija (zitréti 3.17 pav.) buvo iSanalizuota, naudojant
Kohlrausch-Williams-Watts (KWW) [44] modelj, o eksperimentiniai
duomenys buvo aprasSyti su iStemptgja eksponente [43, 68]:

,0< <1 (3.9

_ -ty \P
a(t) = 0o,16t0ji T Tletoji €XP |—
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kur to yra laiko momentas, kai ‘greitosios’ relaksacijos procesas yra
laikomas pasibaigusiu ir pradedamas analizuoti ‘létosios’ relaksacijos
procesas (misy atveju tai yra ~1 ms), 7iwji Yra proceso laiko konstanta,
ooeofi Yra laidumas, kai ‘greitosios’ relaksacijos procesas yra laikomas
pasibaigusiu ir o yra lickamojo laidumo amplitudé. Sis modelis atsizvelgia
1 magnetiniy momenty sgveika netvarkingose tarpkristalitinése srityse,
turinCiose stikliskyjy medziagy savybes. Gautos S vertés buvo ~(0,4-0,5),
taciau dél mazos skiriamosios gebos buvo sunku nustatyti priklausomybe nuo
chemingés sudéties ir magnetinio srauto tankio. Visgi galima teigti, kad gautos
vertés <1 rodo, jog i§jungus magnetinj laukg magnetiné relaksacija vyksta
per defektus tarpkristalitinése srityse, veikiancius kaip magnetinio lauko
piningo centrai (zitréti detalesnj modelio apra§yma 1.4.2 poskyryje).

Atsizvelgiant | manganity-kobaltity sluoksniy panaudojima, kuriant
impulsiniy magnetiniy lauky jutiklius, yra labai svarbu jvertinti jy tiksluma
dél magnetinés atminties efekty. Siekiant palyginti sluoksnius, buvo
analizuojamos liekamosios savitosios varzos pgreitoji If piew;i (Zitiréti 3.17 pav.),
kurios buvo sunormuotos j nulinio lauko savitgja varza, parodant kokia visos
varzos dalis néra relaksavusi j prading biisena, i§jungus magnetinj lauka.
Savitosios varzos santykiy pgreitoji/po It prewojilpo priklausomybés nuo magnetinio
srauto tankio parodytos 3.19 pav. c), d). Galime pastebéti, kad ‘greitosios’
relaksacijos proceso, susijusio su jmagnetéjimo relaksacija kristalituose,
liekamoji savitoji varza didéja didinant magnetinj lauka. Mazesnés Co
legiruoty sluoksniy vertés gali biti susijusios su maZesniu kristality
jmagnetéjimo dydziu ties tam tikru magnetiniu lauku dél didesnés netvarkos
laipsnio, susijusio su Mn3*-0%-Mn* rysiy suardymu dél Co. Matuotame
magnetinio lauko intervale LSMO sluoksniuose be Co yra stebima pgreitoji/po
tendencija jsisotinti, o sluoksniuose su Co santykiné lickamoji savitoji varza
toliau didéja. Panasu, kad Siems Co legiruotiems sluoksniams turintiems
didesnj netvarkos laipsnj (tai parodo didesné savitoji varza) reikia stipresniy
magnetiniy lauky, norint stebéti jsisotinimo tendencija.

‘Leétosios’ relaksacijos procesas buvo priskirtas netvarkiy tarpkristalitiniy
sri¢iy procesams, todél Siame magnetiniy lauky intervale jis yra tik Siek tiek
priklausomas nuo magnetinio lauko.

Labai svarbus jutikliy tikslumui parametras yra liekamosios savitosios
varzos ir maksimalaus savitosios varzos poky¢io (Apmax, Zitréti 3.17 pav.)
santykis pgreitojil Apmax magnetinio lauko impulso metu. Buvo nustatyta, kad
‘greitosios’ relaksacijos santykiné liekamoji savitoji varza Zemose
temperatirose (100 K) yra mazesné (2 % esant 2 T, 12-16 % esant 10 T)
sluoksniams su Co, palyginus su LSMO sluoksniais (22 % esant 2 T ir 17 %
esant 10 T) ir mazZéja artéjant prie temperatiiros Tm. ‘Létosios’ relaksacijos
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proceso santykiné lickamoji savitoji varza piswjil Apmax Zemoje temperatiiroje
(100 K) LSMO sluoksniui yra 24 %, o sluoksniams, kurie legiruoti Co, §i verté
yra mazesné nei 5 %. MaZiausia santykiné liekamosios savitosios varzos dalis
(~2,5%) gaunama sluoksniams su didziausiu Co kiekiu.

Reikia pazyméti, kad relaksacijos procese mazesnés santykinés
liekamosios savitosios varzos vertés LSMCO sluoksniuose palyginus su
LSMO sluoksniais yra gaunamos i$ dalies ir dél didesniy magnetovarzos
verc¢iy (maksimalus varzos pakitimas magnetinio impulso momentu) Zzemose
temperatiirose, nulemty i$ dalies feromagnetinés sgveikos suardymu kobaltu
pakeitus mangang gardeléje ir didesniu laidumo padidéjimu, sulygiuojant
magnetinius momentus stipriu magnetiniu lauku.

3.5. LSMCO sluoksniy senéjimas

Siame skyriuje pateikiami La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy senéjimo ir
pagreitinto sendinimo tyrimy rezultatai [P5]. Tyrimams naudoti tos pac¢ios
cheminés sudéties Laog1Sro19Mn109C000603 sluoksniai, uzauginti esant
pakankamai zemai temperatirai (600 °C) ir kei¢iant auginimo spartg, tuo biidu
sukuriant skirtingo lygio netvarka polikristaliniuose sluoksniuose (4 bandiniy
grupé, zituréti 2.2 lentele).

3.5.1. Senéjimo jtaka La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy varzai
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3.20 pav. Varzos priklausomybés nuo magnetinio srauto tankio, atkaitinus LSMO
sluoksnj 100 °C temperatiiroje 0, 4, 8, 16 ir 24 h. a) T=100 K, b) T=290 K.
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IS pradziy buvo idtirti LSMO sluoksniai (Laog3Sro17MnQs) ir jvertinta
pagreitinto sendinimo jtaka sluoksniy varzai ir magnetovarzai [P1]. Tyrimai
buvo atlikti atkaitinus sluoksnj 100 °C temperatiiroje 4, 8, 16 ir 24 h.

Didziausias varzos pokytis buvo stebimas po pirmojo atkaitinimo 4 h
(ziureti 3.20 pav.). Toliau pokytis mazéja vis ilgiau kaitinant. Magnetovarzos
pokytis buvo gautas nedidelis (B=20 T, MR(0h)=59,0 %, MR(24h)=59,6 %,
kai T=100 K; MR(0h)=62,6 %, MR(24h)=63,2 %, kai T=290 K). Tai galima
paaiskinti deguonies nuskurdinimu ir difuzija netvarkiose tarpkristalitinése
srityse, dél ko sumazéja Suolinio laidumo centry Mn**-O%-Mn** kiekis tiek
magnetiniame lauke tiek ir be jo.

Toliau buvo istirti LSMCO sluoksniai. Pirmuoju Zingsniu buvo jvertinta
atkaitinimo atmosferos jtaka sluoksniy savitajai varzai elektrody formavimo
metu LSMCO/AI;O3 sluoksniams. Buvo nustatyta, kad sluoksnis uzaugintas
su didziausia nusodinimo sparta (27 nm/min) pasizymi didziausia savitgja
varza po elektrody formavimo ir atkaitinimo Ar atmosferoje, ir maZiausia
savitgja varza po paruosimo O atmosferoje (zitréti 3.21 pav. a), b)). Tai yra
sicjama su tarpkristalitiniy sri¢iy netvarka nanostruktirizuotuose
sluoksniuose ir kriivio neséjy skaiciaus pakitimu dél deguonies vakansijy.
Bandinys uzaugintas su didziausia nusodinimo sparta turi labiau netvarkia
struktirg ir dél to yra labiau jautrus deguonies prisotinimo lygio pokyc¢iams
atkaitinant O, atmosferoje.

Antruoju zingsniu buvo jvertinta ilgalaikio sendinimo (sluoksniai laikomi
eksikatoriuje, kambario temperatiiroje, 6 ménesius) jtaka LSMCO
sluoksniams. I$ 3.21 pav. a), b) galime pamatyti, kad Sio laikotarpio metu visy
sluoksniy savitosios varzos vertés stipriai iSaugo (parodyta strélémis), o
metalas-puslaidininkis virsmo temperatira Tm, kuri atitinka pm, pasislinko
labai mazai ] mazesniy temperatiry pus¢ arba visiSkai nepasikeité
(sluoksniams augintiems 13 nm/min sparta). Sluoksniai paruosti Ar
atmosferoje ir uzauginti didziausia sparta (27 nm/min) parodé¢ mazesnj pm
pokyti (1,8 karto) palyginus su bandiniais atkaitintais O, (6,2 karto). pm
poky¢iai kitiems sluoksniams buvo panasiis abiejais Ar ir O, atmosferos
atvejais. Tai gali biiti paaiskinta didele deguonies prisotinimo lygio jtaka
labiausiai netvarkingy sluoksniy (27 nm/min) savybéms. 6 ménesiy
sendinimo laikotarpiu deguonis, kuris yra silpnai suriStas (mazos rysio
energijos) tarpkristalitinése srityse, gali tapti nesuriStu ir palikti sluoksnj
difunduojant j pavirSiy per tarpkristalitines sritis kaip didesnio difuzijos
koeficiento kanalus [69].

TreCiuoju etapu buvo jvertinta papildoma pagreitinto sendinimo
(atkaitinimas Zemoje temperattroje (100 °C) 8h Ar arba O, atmosferoje) jtaka
LSMCO sluoksniams. 3.21 pav. a), b) matome, kad atkaitinimas Ar
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atmosferoje turéjo nedidele jtaka (pokytis mazas) p vertéms aplink Tm, 0

atkaitinimas  O»

atmosferoje  nulémé  didelj pm

sumazgjima.

Nanostruktiirizuoty sluoksniy savitoji varza labiausiai priklauso nuo
tarpkristalitiniy sri¢iy medziagos kokybés, todél didziausi pokyciai yra
stebimi sluoksniams, kurie uzauginti didZiausia sparta (27 nm/min).
Pakartotinis visy bandiniy atkaitinimas Ar atmosferoje 8 h (i§ viso 16 h)
parodé nereikSmingus savitosios varzos pokycius (grafike neparodyta), o
atkaitinimas O atmosferoje vél parodé pm sumazéjimg dél deguonies
vakansijy skaiCiaus sumazéjimo, dél ko padidéjo skyliy kriivininky

skaicius [70].
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3.21 pav. LSMCO sluoksniy uzauginty ant Al,O3 padéklo skirtingais nusodinimo
greiCiais ir atkaitintuose Ar (a) arba Oz (b) atmosferoje savitosios varZzos
priklausomybés nuo temperatiiros. 1) po elektrody nusodinimo; 2) po ilgalaikio
sendinimo kambario temperattiroje 6 ménesius; 3) po atkaitinimo 100 °C 8 h.
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Norint pagrjsti teiginj, kad bandiniai turintys labiau netobulg
tarpkristalitiniy sriciy struktirg dél didesnés auginimo spartos yra labiau
jautresni O, pokyc¢iams, buvo itirtas epitaksinis sluoksnis uzaugintas ant
LaAlO; (LAO) padéklo 27 nm/min auginimo sparta. Sluoksnis buvo
uzaugintas tomis paciomis salygomis kaip ir polikristaliniai sluoksniai ant
Al,O3 padékly. Buvo atliekamas elektrody formavimas ir atkaitinimas Ar
atmosferoje ir ilgalaikis sendinimas, norint pasiekti tokias pat salygas kaip ir
polikristaliniams bandiniams. Po to buvo atliktas papildomas atkaitinimas
100 °C temperattroje 8 h O, atmosferoje. 3.22 pav. parodo, kad pm padidéja
deél ilgalaikio sendinimo, o papildomas atkaitinimas O, atmosferoje prie
100 °C turi nereikSminga jtaka sluoksnio savitajai varzai. Akivaizdu, kad
atkaitinimas zemose temperatiirose gali pakeisti deguonies vakansijy skaiciy
daugiausiai netvarkingose tarpkristalitinése srityse, kur deguonis yra suriStas
su maza rysio energija ir gali difunduoti su didesniu difuzijos koeficientu,
palyginus su epitaksiniu sluoksniu, kuris turi tobulg struktiirg. Todél galime
padaryti i§vada, kad tarpkristalitiniy sri¢iy kokybé ir deguonies prisotinimo
lygio pokytis turi didziausig jtakg sendinimo procesui ir savitosios varzos
pokyc¢iams nanostruktiirizuotuose sluoksniuose.
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3.22 pav. LSMCO sluoksnio uzauginto ant LaAlO3 padéklo, kai auginimo sparta
27 nm/min, savitosios varzos priklausomybés nuo temperatiiros. Vientisa linija — po
elektrody suformavimo; linija su tarpais — po ilgalaikio sendinimo (6 ménesiai); tagky
linija — po atkaitinimo 100 °C temperatiiroje 8 h O, atmosferoje.

Procesas vykstantis sendinimo metu taip pat gali biti iSanalizuotas
jvertinant krivininky Suolio ilgio ir lokalizacijos ilgio pokytj, panaudojant
Mott’o kintamo atstumo Suolinio laidumo modelj (VRH) [24]. Buvo nustatyta,
kad visy tirty LSMCO sluoksniy savitosios varzos priklausomybes nuo
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temperatiiros paramagnetinéje btsenoje, kai T>Tn, galima gerai apraSyti
lygtimi:
p = poexp(To/T)** (3.5)
kur p.. yra lickamoji savitoji varza, To yra charakteringoji temperatira, kuri
yra atvirks¢iai proporcinga kriivininky lokalizacijos ilgiui (a) ir galimy biiseny
tankiui N(E):
Ty = 18/kgN(E)a® (3.6)
kur kg yra Boltzmann’o konstanta. ks To yra surista su Suolio energija, o tai
reiSkia, kad ji gali parodyti gardelés iSkraipymo lygj. Panaudojus VRH
modelj [24] ir (3.5)-(3.6) formules, buvo jvertintas lokalizacijos ilgio pokytis
ilgalaikio ir pagreitinto sluoksnio sendinimo metu. p matavimy duomenys,
kurie pateikti 3.21 pav., kai T>Tny, buvo atidéti Arrhenius-tipo grafike kaip
In(p) priklausomybé nuo TCY (zitiréti 3.23 pav.). Naudojant (3.5) lygtj i§
tokiy grafiky tiesinés dalies polinkio buvo nustatomas parametras To, O
lokalizacijos ilgis a apskai¢iuojamas naudojant (3.6) lygti. Matuotiems
sluoksniams su Sr kiekiu x=0,19, biiseny tankio verté N(E)=7x10% m3eV?!
buvo paskai¢iuota i§ [24], kuriame pateikti rezultatai, kai x=0,3, ir darant
prielaida, kad N(E) yra proporcingas tikimybei, kad Mn pozicija yra neuzimta:
~(1-x), ir tikimybei, kad $i pozicija gali priimti elektrona.

16}
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1.2}
10
0,8
0,6
0,4
0,2
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-0.4 : : !
0235 0240 0245 0250 0255 0,260
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3.23 pav. In(p) nuo TY priklausomybé sluoksniui, augintam 27 nm/min sparta.
I$ $io grafiko tiesinés dalies polinkio yra nustatoma parametro To verté.

Inp

=— po elektrody formavimo
—m@— po 6 mén. sendinimo .
po papildomo atkaitinimo 8 h |

Tirty sluoksniy lokalizacijos ilgio @ pokyciai po ilgailaikio sendinimo ir
pagreitinto sendinimo yra pavaizduoti 3.24 pav. Reikia paminéti, kad
paskaiCiuotos a vertés atrodo nesuderinamos su kintamo atstumo Suolinio
laidumo modeliu [24], nes a turi biti didesnis nei Mn-Mn atstumas gardeléje.
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Toks rezultatas gali biiti paai$kintas netikslia N(E) verte, kai T>Tn. Todél mes
jvertinome tik lokalizacijos ilgio a priklausomybe¢ nuo laiko ir aptaréme jo
pokycio priezastis. Visy sluoksniy lokalizacijos ilgio a sumazejimas per
6 ménesiy laikotarpj gali biiti paaiskintas deguonies vakansijy suktirimu. Kaip
jau buvo minéta, netvarkingose sistemose deguonies difuzijos sparta sen¢jimo
metu yra skirtinga sluoksnio kristalitams ir tarpkristalitinéms sritims [69].
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3.24 pav. Lokalizacijos ilgio pokytis po 6 ménesiy ilgalaikio sendinimo ir

atkaitinimo 8 h Ar arba O; atmosferoje. Laiko aSis yra padalinta j dvi dalis: 4383 h

dalis, kuri atitinka 6 ménesius, bei padidinta dalis, kuri detaliau parodo 8 h laikotarpi.

Strukttiriné tarpkristalitiniy sri¢iy netvarka gali salygoti deguonies rysio
energijos susilpnéjimg ir to pasekoje deguonies difuzijos spartos padidéjima.
Todél, deguonies difundavimas vyksta tarpkristalitinése srityse. Dél
vykstancio deguonies vakansijy skaiiaus didéjimo dvigubos pamaininés
sgveikos mechanizmas yra apribojamas ir to pasekoje kriivininky banginés
funkcijos lokalizacijos ilgis mazéja. Atkaitinant sluoksnj O atmosferoje
sluoksnis yra prisotinamas deguonimi, todél lokalizacijos ilgis a vél padidéja,
o po atkaitinimo Ar atmosferoje jis lieka beveik nepakites. Reikia pazyméti,
kad naudojant VRH modelj, galima jvertinti ir Suolio energija En (zr. (1.7)
lygtj) fiksuotoje temperatiiroje. Kambario temperattroje (290 K) sluoksniui,
augintam didziausia sparta (27 nm/min), En vertés yra 92 meV, 225 meV ir
225 meV atitinkamai po elektrody formavimo, po 6 mén. sendinimo ir
papildomo 8h atkaitinimo Ar atmosferoje. Tuo tarpu O, atmosferoje
didziausia sparta augintam sluoksniui gauname E, vertes atitinkamai 64 meV,
103 meV ir 98 meV. Tai rodo, kad po 6 mén. sendinimo Suolio energija
padidéja, o papildomo atkaitinimo Ar nesikeic¢ia, o Oz vél sumazéja, o tai
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galima paaiskinti deguonies vakansijy pokyc¢iu seng&jimo ir pagreitinto

sendinimo procesy metu.

3.5.2. Senéjimo jtaka La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy magnetovarzai
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3.25 pav. LSMCO/AI,03 sluoksniy, uzauginty skirtingomis augimo spartomis ir
atkaitinty Ar (a) arba O (b) atmosferoje, magnetovarzos priklausomybés nuo
magnetinio srauto tankio, kai magnetinis laukas lygiagretus sluoksnio plokStumai.
Jterptas grafikas (b): epitaksinio LSMCO/LaAlO3 sluoksnio, uzauginto 27 nm/min
augimo sparta, magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto tankio.
Vientisos linijos — po elektrody suformavimo; tasky kreivés — po 6 ménesiy ilgalaikio

sendinimo ir atkaitinimo 8 h 100 °C temperatiiroje.

Po kiekvieno sendinimo etapo buvo istirta sluoksniy magnetovarza
pastoviame (silpname) ir impulsiniame (stipriame) magnetiniuose laukuose.
3.25 pav. yra pavaizduotos sluoksniy, uzauginty skirtingomis augimo
spartomis ir atkaitinty Ar (a) arba O, (b) atmosferoje, magnetovarzos
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priklausomybés nuo magnetinio srauto tankio B silpnuose magnetiniuose
laukuose. Temperatira T=210 K buvo pasirinkta arti pm temperattros Tpm.
Magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto tankio buvo
iSmatuotos po kiekvieno sendinimo etapo, taciau, dél nereikSmingos
papildomo 8 h atkaitinimo jtakos, buvo atvaizduotos tik po 1-0 ir 3-0 etapy.
Beveik sutampanti sluoksniy, kurie uzauginti didesnémis augimo spartomis
Ar atmosferoje (3.25 pav. a)), silpno lauko magnetovarza (LFMR) yra susijusi
su sukinio-poliarizuotu tuneliavimo procesu per tarpkristalitines sritis tarp
kristality, turiniy panaSias dimensijas ir matyt panasias savybes. Sluoksniy
paruoSimas O, atmosferoje pakeiCia deguonies prisisotinimo lygj
tarpkristalitinése srityse, todél tai turi skirtinga jtaka sluoksniy LFMR
(3.25 pav. b)). Sendinimas kiek padidina LFMR vertes dél deguonies difuzijos
i§ sluoksnio per tarpkristalitines sritis, ko pasekoje sumazéja magnetiniai
rysiai tarp kristality ir dél to padidéja LFMR. Epitaksiniam sluoksniui (zitiréti
3.25 pav. b) jterpta grafika) sendinimo procesas neturéjo jokios jtakos
(i$matuota, kai T=300 K, kas yra arti sluoksnio Tm). Sie rezultatai parodo, kad
nanostruktirizuoty sluoksniy tarpkristalitiniy sri¢iy kokybé ir deguonies
prisisotinimo lygio pokytis senéjimo metu turi svarbig jtaka magnetovarzos
stabilumui.
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3.26 pav. LSMCO sluoksniy uzauginty ant Al,O3 padéklo prie skirtingy auginimo
sparty ir atkaitinty Ar arba O, atmosferoje magnetovarzos priklausomybés nuo
temperatiiros. Simboliai rodo magnetovarzos vertes pamatuotas esant B=0,7 T.

3.26 pav. yra pavaizduoti visi rezultatai gauti temperatiiry intervale
20-290 K, kai magnetinis laukas 0,7 T. Kai bandiniai buvo atkaitinti Ar arba
O, atmosferoje, galime pastebéti, kad magnetovarzos pokyciai tarp visy
sluoksniy yra mazi ir magnetovarzos poky¢iai po sendinimo procesy yra labai
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panasiis visiems bandiniams. Sie mazi poky&iai rodo deguonies prisisotinimo
lygio jtaka sluoksnio parametry stabilumui, kas koreliuoja su sluoksnio
struktiiros netobtilumais.

Stipriuose magnetiniuose laukuose (iki 20 T) buvo pastebéta nereikSminga
ilgalaikio sendinimo ir atkaitinimo jtaka magnetovarzos vertéms.
Magnetovarza buvo iSmatuota tarp 80 K ir 290 K, tadiau parodyta tik ties
210 K, arti Tm, kur tikimasi didziausiy magnetovarzos pokyc¢iy. 3.27 pav. yra
pavaizduotos magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio srauto tankio po
pirmojo ir treCiojo sendinimo etapo. IS karto galime pastebéti, kad viso
sendinimo proceso metu, nepaisant pasikeitusios sluoksniy savitosios varzos,
magnetovarzos pokyciai stipriuose magnetiniuose laukuose yra nereikSmingi.
Esant 20 T, magnetovarza tik Siek tiek priklauso nuo paruosimo salygy visame
tirtame temperatiry intervale: magnetovarza ~(68-72) % esant 80 K ir
~(55-62) % esant 290 K.
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3.27 pav. LSMCO sluoksniy uzauginty prie skirtingy auginimo sparty ir atkaitinty
Ar atmosferoje magnetovarzos priklausombés nuo magnetinio srauto tankio.
Vientisos linijos — po elektrody suformavimo; bruk$niuota arba taskiné linija — po
6 ménesiy ir atkaitinimo 8 h 100 °C temperatiiroje.

Tokius rezultatus galima paaiskinti atsizvelgiant j tai, kad polikristaliniy
sluoksniy magnetovarza gali buti analizuojama naudojant kristality ir
tarpkristalitiniy sri¢iy tinklg. Darant prielaida, kad sendinimo procesas turi
itakos strukttriSkai ir magnetiSkai netvarkingai tarpkristalitiniy sriciy
medziagai dél deguonies triikumo, galima tikétis kriivininky Suolio centry
Mn®-0O*-Mn*"  skaifiaus sumaZé&jimo tarpkristalitinése  srityse ir
tarpkristalitiniy sriciy savitosios varzos padidéjimo. Stipriuose magnetiniuose
laukuose kristality magnetiné tvarka yra pasiekiama beveik pilnai [22], todél
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magnetinis laukas labiausiai veikia Mn sukiniy sulygiavima tarpkristalitinése
srityse, tuo tarpu magnetovarza priklauso nuo santykio R(B)/R(0), kuris turéty
biti nepriklausomas nuo Suolio centry skaiCiaus. Todél, nepaisant didelio
savitosios varzos pokycio ilgalaikio sendinimo ir pagreitinto atkaitinimo
metu, bendras magnetovarzos pokytis yra nereikSmingas. Gauti
magnetovarzos pokycCiy rezultatai pagreitinto sendinimo metu yra svarbis
stipriy magnetiniy lauky jutikliy ktirimui, uZtikrinant jy parametry ilgalaikj
stabiluma.

3.6. Praktinis LSMCO sluoksniy pritaikymas

3.6.1. Jutiklio, pagaminto panaudojant LSMCO sluoksnj, pritaikymas
matuojant magnetinio lauko pasiskirstyma ritéje

ISanalizavus gautus rezultatus buvo pasirinktas Lag79Sro,21Mn1,07C00.1203
sluoksnis ir jo pagrindu pagamintas jutiklis. Jis buvo panaudotas naujai
suprojektuotos bei pagamintos impulsinio magnetinio lauko rités magnetinio
lauko pasiskirstymo matavimui zemose temperatiirose. Bendras laikiklio
vaizdas, kuriame patalpintas LSMCO jutiklis, temperatiiros ir kilpinis jutikliai
yra parodytas 3.28 pav.

Temperatiiros Lsmco
jutiklis Pt1000 jutiklis

Kilpinis
jutiklis

3.28 pav. Laikiklio su LSMCO, temperatiiros (Pt1000) ir kilpiniu jutikliais
vaizdas.

Kalibravimo metu buvo analizuojamas magnetinio lauko pasiskirstymas
i8ilgai rités asies. Tuo tikslu buvo keiciama kriostato su laikikliu padétis ritéje.
Dél egzistuojancios magnetovarzos anizotropijos esant zemai temperatiirai
(20-100 K) bei silpniems laukams (iki 1 T), matavimai buvo atlikti viena
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kryptimi. Tai padéjo sumazinti matavimo paklaidas. Gauti skirtingy jutikliy
matavimo rezultatai buvo palyginti su ,,COMSOL Multiphysics®
modeliavimo rezultatais. Rezultatai esant 50 K ir 80 K temperatiiroms yra
pateikti atitinkamai 3.29 pav. a) ir b). Kaip matyti i$ §iy grafiky, magnetinis
laukas iSmatuotas jutikliu i§ LSMCO sluoksnio gerai sutampa su ,,COMSOL
Multiphysics* simuliacija. Taip pat, didé¢jant atstumui nuo centro, kilpinio
jutiklio paklaida didéja greiciau palyginus su LSMCO jutikliu. Tai gali bati
susije su aktyvaus intergratoriaus netikslumu ir kilpinio jutiklio padétimi
atzvilgiu magnetinio lauko krypties, kuri ties rités krastais néra lygiagreti
kilpinio jutiklio plokStumos normalei.
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3.29 pav. Magnetinio srauto tankio pasiskirstymas nuo rités centro (I1=0 mm) iki
jos krasto (j abi puses). a) T=50 K ir b) T=80 K.

Sie rezultatai gerai parodo, kad LSMCO pagrindu pagaminti magnetinio
lauko jutikliai tinka matuoti magnetinius laukus kriogeninése temperatiirose.
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ISVADOS

Kei¢iant nanostruktirizuoty LaiSrx(MniyCoy),03 (LSMCO) sluoksniy
cheming sudétj (Mn+Co) pozicijoje, galima keisti pagrindinius sluoksniy
parametrus — fazinio virsmo temperatiira, savitaja varza, magnetovarzos
ir jos anizotropijos dydzius. Didéjant sluoksniuose Co Kkiekiui
Co/(La+Sr) iki 0,14, kai kita cheminé sudétis nekinta, padidéja sluoksnio
savitoji varza ir sumazéja Tm lyginant su Lai.SrkMn,Os sluoksniais.
Kambario temperatiiroje manganity-kobaltity sluoksniai
LaixSr«(Mn1,Coy),03 su mazu Co Kiekiu (0,023<y<0,078) yra jautriausi
magnetiniam laukui iki 230 mT, kai y=0,023, tuo tarpu stipresniuose
magnetiniuose laukuose — kai y~(0,05-0,06). 290 K temperatiiroje 20 T
magnetiniame lauke sluoksniams, kuriy Co kiekis y=0,053, galima
pasiekti magnetovarzos dyd;j iki 60 %.

Magnetovarzos anizotropija (MRA) silpnuose (0,7 T) magnetiniuose
laukuose galima sumazinti, pakei¢iant LSMO sluoksniuose ~0,06 dalj
Mn jony kobaltu. Lyginant su sluoksniais, nelegiruotais Co, tokiy
LSMCO sluoksniy MRA sumazgja net 1,5 karto. Virs 5 T, LSMCO
sluoksniy MRA yra mazesné nei 5 %.

Auginant nestechiometrinés sudéties nanostruktiirizuotus lantano
manganity-kobaltity sluoksnius LaiSrx(Mn1yCoy),0s su z>1 ir pastoviu
Co kiekiu (Co/(La+Sr)=0,12), svarbu gerai kontroliuoti Mn pertekliy
Mn/(La+Sr), kurio kiekiui sluoksnyje esant >1,05, mazéja sluoksniy
savitoji varza pm, 0 metalas-puslaidininkis virsmo temperatiira Trm didéja,
ir Sie parametrai artéja prie pm ir Tm verciy, budingy manganito
La1-«Srx(Mn), 05 sluoksniui be Co.

Zemoje temperatiiroje (T=80 K) manganity-kobaltity sluoksniai su
didesniu Co kiekiu (Co/(La+Sr)=0,12; 0,14) pasizymi didesniu jautriu
magnetiniam laukui, lyginant su mazesnio Co kiekio sluoksniais. 80 K
temperatiiroje, esant 25 T, galima pasiekti tokias MR vertes: atitinkamai
-62% ir -64%, kai Co kiekis 0,12 ir 0,14.

Nanostrukturizuoty La-Sr-Mn-Co-O sluoksniy varzos relaksacija,
pasibaigus magnetinio lauko impulsui, pasireiSkia dvieju skirtingy
trukmiy ruozuose: ‘greitoji’ (~100 us) ir ‘létoji’ (>1 ms). ‘Greitoji’
relaksacijos proceso komponenté yra gerai aprasoma
Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo modeliu su suspautaja eksponente, esant
jos rodiklio vertéms intervale 1,3-1,5, kas parodo, kad dominuojantis
relaksacijos mechanizmas yra magnetiniy domeny uzuomazgy
susiformavimas ir persiorientavimas ] pusiausvyring buseng. Tuo tarpu
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‘1étoji’ magnetinés relaksacijos proceso komponenté yra gerai aprasoma
Kohlrausch-Williams-Watts ~ modeliu, nagrinejan¢iu  magnetiniy
momenty sgveika netvarkiose tarpkristalitinese srityse, pasiZyminciose
sukiniy stikliskosiomis savybémis. Sio proceso dinamika gerai apraso
iStemptoji eksponenté su jos rodiklio vertémis intervale 0,4-0,5.

Kuriant impulsinio magnetinio lauko matuoklj, veikiantj 270-320 K
temperatiirose, tikslinga naudoti LaggSro2(Mni,C0y03)1,103 sluoksnius
su y=~(0,05-0,06), pasizyminCius kambario temperatiiroje didesne
magnetovarza ir mazesne magnetovarzos anizotropija, lyginant su
manganity Lao.sSro2Mny.103 ir manganity-kobaltity
LaosSro2(Mn1.,C0y03)1103 (y=0,078) sluoksniais. Kuriant impulsinio
magnetinio lauko matuoklj, veikiantj zemose (<80 K) temperatiirose,
tikslinga naudoti manganity-kobaltity sluoksnius su vidutiniu legiravimo
Co laipsniu Co/(La+Sr)=0,12; 0,14, pasizyminéius Zemesné Tm bei
didesne MR, esant stipriems magnetiniams laukams bei mazesne
magnetine atmintimi.

Stabilizuojant jutikliy i§ manganity-kobaltity sluoksniy pagrindinius
parametrus — varza ir magnetovarza — tikslinga juos pagreitintai
pasendinti, atkaitinant 100 °C temperatiiroje Ar atmosferoje bent 8 h.

80



SUMMARY
1. Introduction

Recently, Lai«SrkMnO; (LSMO) manganites have been intensively
studied due to the discovery of colossal magnetoresistance (CMR)
phenomenon and their application in practice [1, 2, 3]. Polycrystalline
manganite films were used for the development of CMR-B-scalar sensors,
which are capable of measuring the magnitude of high pulsed magnetic fields
(up to 40 T) in very small volumes [4]. Such sensors based on LSMO films
have been used at room temperatures to measure the distribution of magnetic
fields in railguns [5] and non-destructive pulsed-field magnets [6]. The
non-homogeneous structure of polycrystalline films results in their unique
properties, such as low-field magnetoresistance (LFMR) [7, 8] and high CMR
over a wide temperature range, which does not saturate up to 50 T [9] or even
up to megagauss fields (~ 91 T) for nanostructured films grown using a special
technology [10]. However, in many applications, weak (<0.5 T), medium and
strong (<20 T) magnetic fields need to be measured. In this case, the
magnitude of the magnetoresistance (MR) and its anisotropy (MRA) play a
significant role. The origin of these phenomena in nanostructured films has
not been fully revealed yet, so their research is relevant. Therefore, the search
of ways to increase the magnetoresistance of the films is of great importance.
It has been demonstrated that by changing the chemical composition of
manganite films, by substitution of some Co atoms for Mn, the
magnetoresistance of monocrystalline manganite-cobaltite films strongly
increases at room temperature due to the decreased temperature of phase
transition from paramagnetic to ferromagnetic state and increased
resistivity [11]. The possibility to extend the operation temperature of
magnetic field sensors to the range of cryogenic temperatures is also important
for the research of condensed matter physics and the applications of low
temperature sensors. The magnetoresistive properties of nanostructured
five-component La-Sr-Mn-Co-O films consisting of crystallites with perfect
crystalline structure and disordered grain boundaries have not been studied in
detail, especially in the case of non-stoichiometric composition with (Mn+Co)
element excess, so it is important to reveal the CMR origin in these films.
When developing magnetic field sensors, it is very important to ensure the
stability of their basic parameters, resistance and magnetoresistance, for a long
period of time during their use. The change in resistance and
magnetoresistance (MR) of polycrystalline manganite films over time (the
so-called ageing process) is greatly influenced by oxygen migration in the
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grain boundary areas. Therefore, accelerated film ageing methods are
used [12, 13], when annealing films for some time at temperatures higher than
the operation temperature of the sensor, but much lower than the growth
temperature of the films.

The main idea of this dissertation is to change the chemical composition of
manganite films (part of Mn atoms with Co atoms) in order to increase the MR
of the films, reduce the MRA at low magnetic fields and expand the operating
temperature range of CMR-B-scalar sensors based on such films to cryogenic
temperatures. It is also important to stabilize the basic parameters of the films
over the time, thus the studies of their ageing phenomena are relevant.
Investigation of the above phenomena in nanostructured manganite-cobaltite
films would allow to control their magnetoresistive properties and use the
films for the development of CMR-B-scalar magnetic field sensors.

The aim of this work:

To investigate the magnetoresistance and its anisotropy phenomena of
nanostructured manganite-cobaltite LaixSrx(Mn.,Coy).0s films, grown by
Pulsed Injection (Pl) MOCVD, in a wide range of magnetic fields and
temperatures, to determine the underlying charge carrier transfer mechanisms
and to develop prototypes of CMR-B-scalar pulsed magnetic field sensors
operating at room (~290 K) and low (~80 K) temperatures exhibiting higher
response and sensitivity to magnetic field in comparison to sensors based on
manganite films.

Tasks to be solved:

1. To investigate how the resistivity and metal-semiconductor transition
temperature of manganite-cobaltite films depend on the degree of cobalt
doping and the size of crystallites.

2. To investigate the mechanisms of charge carrier transfer that determine
the magnetoresistance (MR) of manganite-cobaltite films in weak (<0.5 T),
medium and strong (0.5-20 T) magnetic fields and the anisotropy of
magnetoresistance (MRA).

3. To study the resistance relaxation processes of manganite-cobaltite
films, which take place after the magnetic field pulse is switched off, and to
determine the origin of these phenomena.

4. To study the change of resistivity and magnetoresistance of
nanostructured manganite-cobaltite films used for magnetic field sensors over
the time, using various accelerated ageing techniques, and to determine the
optimal conditions to ensure the stability of sensors’ parameters.
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5. To find out the possibilities to use the investigated manganite-cobaltite
films for the development of pulsed magnetic field sensors operating at room
(~290 K) and low (~80 K) temperatures.

Scientific novelty of the work:

The magnetoresistive properties of non-stoichiometric lanthanum
manganite-cobaltite Lai«Sr«(Mn1yCoy).03 films were investigated at low and
high magnetic fields over a wide range of temperatures, and mechanisms
responsible for these properties were determined. The processes of electrical
conductivity (resistivity) relaxation in nanostructured manganite-cobaltite
films after the magnetic field pulse was swithed off were also investigated and
the phenomena causing these processes were determined.

Practical value:

It has been found that a small amount of Co increases the
magnetoresistance of the manganite-cobaltite films and reduces its anisotropy
at room temperature, what allows the use of these films for the development
of magnetic field sensors operating at room temperature. The average Co
content of ~0.12 increases the magnetoresistance of the films and decreases
their magnetic memory at temperatures below the metal-semiconductor
transition temperature, what allows them to be used for the develoment of
magnetic field sensors operating at cryogenic temperatures. Technological
conditions of accelerated ageing of the films have also been determined,
ensuring the stability of their main parameters — resistivity and
magnetoresistance.

Statements to be defended:

1. In nanostructured non-stoichiometric (z>1) films of lanthanum
manganite Lai«Srx(Mn—,Co,).0s by replacing a small part (~0.05-0.06) of
manganese atoms with cobalt, the magnetic resistance of such films increases
at room temperature (~290 K), and the anisotropy of the magnetoresistance
decreases. Meanwhile, replacing the average part of cobalt
Co/(La+Sr)=(0.12-0.14), increases the magnetoresistance at temperatures
lower than the metal-semiconductor transition temperature Tr in comparison
to the La-Sr-Mn-O films. Changes in magnetoresistance can be explained by
the destruction of double exchange interaction Mn**-O%-Mn** due to partial
replacement of Mn atoms by Co in the manganite lattice, which results in
increase of the film resistivity om and decrease of the temperature T, while
morphology and microstructure of the films has no significant influence on
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the magnetoresistance changes, because for Co/(La+Sr)<0.14 the crystallite
sizes in the films change only slightly with increase of Co content.

2. The 'fast' component of the resistance relaxation process of
nanostructured manganite-cobaltite LaixSr(MniyCoy),Oz films with an
average amount of Co (0.06<Co/(La+Sr)<0.14), which occurs in microsecond
time scale after the magnetic field pulse is switched-off, is determined by the
formation of nucleation centers of magnetic domains and their reorientation
to the equilibrium state. The dynamics of this process is well described by the
Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo model with a compressed exponent.
Meanwhile, the *slow’ component, which occurs in the millisecond time scale
after the magnetic field pulse, is determined by the processes taking place in
the disordered grain boundaries of the films and is well described by the
Kohlrausch-Williams-Watts model with a stretched exponent.

3. Annealing of nanostructured manganite-cobaltite films in argon gas
atmosphere at higher than operating temperatures accelerates the ageing
process of the films and stabilizes their resistance and magnetoresistance,
while annealing in oxygen atmosphere causes a decrease of film resistance
and its significant changes over time. The increase in resistance during the
long-term ageing process is determined by the depletion of disordered grain
boundary areas by oxygen and its diffusion through these areas to the film
surface.

4. Nanostructured manganite-cobaltite LaixSrx(Mni.yCoy),0z films with
low Co content Co/(La+Sr)=(0.05-0.06), characterized by higher sensitivity
to magnetic field at room temperature, are more promising for magnetic field
sensors operating at room temperatures, while films with an average Co
content of ~(0.12-0.14) with higher magnetoresistance and lower values of
relative remnant resistivity after the end of the magnetic field pulse, are
suitable for magnetic field sensors operating at low temperatures.

Approval of work results:

Five scientific articles are published in journals included in the Thomson
Reuters Web of Knowledge database on the topic of the dissertation.

The results of the research conducted in the dissertation were presented at
seven scientific conferences in Lithuania and abroad:

1. 62nd International Conference for Students of Physics and Natural
Sciences “OpenReadings”, Vilnius, Lithuania, March 19-22, 2019.

2. 43rd Lithuanian National Physics Conference, Kaunas, October 3-5,
2020.
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3. 22nd International Conference-School “Advanced Materials and
Technologies” Palanga, August 24-28, 2020.

4. The International Magnetics Conference INTERMAG-2017, Dublin,
April 24-28, 2017.

5. 7th Euro-Asian pulsed power conference EAPPC & BEAMS 2018,
Changsha, China, September 16-20, 2018.

6. The Joint European Magnetic Symposia — JEMS, Virtual conference,
December 7-11, 2020.

7. The International Magnetics Conference INTERMAG-2021, Virtual
conference, April 26-30, 2021.

Author‘s contribution:

All the results presented in this dissertation were obtained by the author
together with the co-authors of the articles. The author performed preparations
for experiments, carried out experiments investigating the properties of
LSMO and LSMCO films, and processing of the obtained data. The
interpretation nad analysis of these results was done by the author together
with the academic supervisor and co-authors.

Structure of the dissertation:

The dissertation consists of an introduction, three main chapters, general
conclusions, references, and list of publications. The main three chapters are
the following: literature review, description of samples preparation and
measurement setup, obtained results and their analysis.

2. Sample prepearation and measurement setup
2.1. Sample preperation

La14SrkMnOz; (LSMO) and Lai«xSry(Mn1yCoy),03 (LSMCO) films were
deposited using pulsed injection metal-organic chemical vapour deposition
(PI MOCVD) technology [55, 56]. The basic principle of Pl MOCVD is that
the volatile metal-organic (MO) precursor or mixture of precursors is
dissolved in an organic solvent and poured into a reservoir. A computer
controlled electromagnetic injector injects the solution from the reservoir into
the hot evaporator in microdoses of 1-10 mg. The microdose of solution
entering the evaporator immediately evaporates in a vaccum and the vapor is
carried to the substrate by a stream of carrier gas, where the MO compounds
are thermally decomposed and an oxide film starts to grow on the substrate.
By this way, the vapor composition can be more easily controlled by changing
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the composition of the solution and the growth rate by changing the injection
parameters (frequency, injection duration).

Precursors of La, Sr, Mn and Co — 2,2,6,6-tetramethyl 3,5-heptandionates
were used for film deposition: La(tmhd)s, Sr(tmhd)s, Mn(tmhd)z, Co(tmhd)s.
The solvent used for these precursors is 1,2-dimethoxyethane (monoglyme).
The films were grown at 600 °C and 750 °C on polycrystalline Al.Os; or
monocrystalline LaAlOs substrates at ~1,33x10° Pa (Ar+0,) total pressure,
~4,67x102 Pa partial oxygen pressure, 2 Hz injection frequency. The
deposited films were annealed in-situ for 10 min in an oxygen atmosphere
(~1.01x10° Pa) and cooled slowly (5°/min) to room temperature. The
thickness of these grown films was about 350-360 nm.

In this work, four groups of La-Sr-Mn-Co-O samples were investigated:
Group 1 contained films in which the Co/(La+Sr) ratio was changed (0-0.086);
Group 2 contained films in which the Mn/(La+Sr) ratio was changed while
keeping the Co/(La+Sr) ratio constant in an effort to keep the
z=(Mn+Co)/(La+Sr) ratio in the films constant (z=1.18-1.19); Group 3
contained films in which the Co/(La+Sr) ratio was changed (0-0.14); Group 4
consisted of films grown at different growth rates keeping the Co/(La+Sr)
ratio constant (0.06). A LSMO film was also prepared under the same
conditions and used for comparison. Basic parameters of these films are
presented in Tables 2.1 and 2.2.

Table 2.1. Main parameters of films in sample groups 1-3.

Tdep, Tm, Pm, Mn/(La+Sr) Co/(La+Sr)
°C K Qm
Sample 750 275 0.15 1.1 0
group 1 750 250 0.3 1.075 0.025
750 230 0.69 1.042 0.058
750 185 1.03 1.014 0.086
Sample 750 240 0.37 1.05 0
group 2 750 210 0.86 1.05 0.12
750 215 0.79 1.07 0.12
750 220 0.57 1.11 0.12
Sample 750 275 0.3 1.16 0
group 3 750 225 1.16 1.12 0.06
750 235 0.9 1.07 0.12
750 185 2.5 1.05 0.14
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Table 2.2. Main parameters of films in sample group 4.

Sample group 4

Teep, | Annealing | Growth | Tm, | pm, Mn Co
°C | atmosphere rate, K | Qem | (La+Sr) | (La+ Sr)

nm/min

600 Ar 9 220 | 1.52 1.09 0.06
600 Ar 13 210 | 1.78 1.09 0.06
600 Ar 27 200 | 2.69 1.09 0.06
600 0, 9 210 | 1.32 1.09 0.06
600 0, 13 215 | 1.39 1.09 0.06
600 0, 27 225 | 0.97 1.09 0.06

" e

I LasMno Ag P
l |

Substrate

(@) (b)

Fig. 2.1. (a) Picture of a sample, (b) structure of prepared sample.

The last step of sample preperation is electrode deposition. The electrodes
were deposited by thermal deposition of Ag in-situ after deposition of the Cr
sublayer. The Cr sublayer was deposited to improve adhesion between
manganite-cobaltite film and Ag electrodes. During electrode deposition, the
temperature of the sample is maintained at 200 °C and the pressure is ~10° Pa.
After the annealing process, heat treatment was performed at 450 °C under
argon or oxygen atmosphere for 1 h. A picture of one of the samples and a
structure of prepared sample are presented in Fig. 2.1.

It was found that morphology and microstructure of the
La1Sr(Mn1,Coy),03 films grown on polycrystalline Al,Oz substrate is
similar to LSMO films: they are nanostructured (see Fig. 2.2 a), b), ¢), d)),
composed of columnar-shaped crystallites spread throughout the whole
thickness of the films (Fig. 2.2 €)). Similar SEM images show that the main
properties of La-Sr-Mn-Co-O films having different Co content could be more
likely defined by the electrical and magnetic phenomena related with Co
substitution, but not with the morphology and nanostructure of the films.
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Fig. 2.2. SEM images of La-Sr-Mn-Co-O films having different Co/(La+Sr) ratio:
a) 0; b) 0.06; ¢) 0.12; d) 0.14. €) TEM image of the film with Co ratio 0.06. f) High
resolution TEM of image (e) at the region of two neighboring crystallites.
g) TEM-EDS line profile scan of La, Sr, Mn, O and C elements across the grain
boundary of LSMO.
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Furthermore, the high resolution TEM shows (see Fig. 2.2 f)) that the
separate columns have perfect crystalline structure, while in the grain
boundaries (GBs) this structure is destroyed. The GBs in the films are wide
(about 5-7 nm) and have similar chemical composition like the grains with
decreased relative concentration (see Fig. 2.2 g)) due to many defects and
small carbon contamination which is a problem in MOCVD growth.

2.2. Measurement setups: low magnetic field and high pulsed
magnetic field generation and long term film ageing methods

Multimeter

Magnetic
field sensor

Power
supply

Fig. 2.3. Simplified scheme of the measurement setup. 1 — electromagnet, 2 —
sample, 3 — sample holder, 4 — cryostat vacuum chamber.
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The resistivity and low magnetic field magnetoresistance dependences of
LSMCO films on temperature and magnetic field were investigated using two
different measurement setups. The first measurement setup consists of a
closed loop helium cryostat with a temperature range of 5 K to 320 K and an
electromagnet that can generate constant magnetic fields up to 0.8 T. A
simplified scheme of the equipement is shown in Fig. 2.3. The design of this
electromanget holder allows to change the direction of the magnetic field in
one plane with respect to the sample. Using this function, the dependence of
the magnetoresistance on the direction of the magnetic field can be measured.

The second measurement setup consists of an electromagnet that can
generate constant magnetic fields up to 2.4 T. This setup can be used for
measurements in the temperature range of 270 K to 350 K. In general, this
measurement setup is similar to the one mentioned before, but instead of a
closed loop helium cryostat, a Peltier element is used to stabilize the
temperature.

For the study of magnetoresistance in strong pulsed magnetic fields, a
pulsed magnetic field generator was used, which is based on discharging the
capacitor bank through a special reusable coil — a specially made
inductor [58]. Fig 2.4 shows a simplified block diagram of this pulsed
magnetic field generator, which consists of: 1 — charge/discharge control
device, 2 — high voltage DC power supply unit for charging capacitors,
3 — capacitor bank, 4 — high power thyristor switch, 5 — coil, 6 — measuring
device (oscilloscope or B-scalar sensor). We will briefly discuss the principle
of operation. Using the control device 1, capacitor bank 3 is charged, which is
then discharged via a coil 5 by opening a high-power thyristor switch 4. For
example. a magnetic field generator with a 5.4 mF 4 kV capacitor bank can
generate up to 40 KA current through an inductor that would generate pulsed
magnetic field with amplitude up to 40 T.

2 5 kV 3 ¢
o LTI I
!
SR
| 4 =
~ »f D —
o0ood —

Fig. 2.4. Simplified block diagram of strong pulsed magnetic field generator [59].

As mentioned above, the amplitude of the magnetic field depends on the
capacitor bank and the pulse duration depends on the geometrical parameters
of the coil and the number of windings. Two different coils were used in this
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work. Their parameters are listed in Table 2.3. The first coil was used to
measure samples up to 20 T. The second coil generating up to 10 T pulsed
magnetic fields was designed with nonmetallic casing for reistance relaxation
measurements in order to get fast switch-off of the magnetic field pulse
without any “tails” as it is the case with metallic casing. Some measurements
(magnetic fields up to 60 T) were also performed at the Dresden High
Magnetic Field Laboratory.

Table 2.3 Parameters of the coils used in experiments [59].

Coil 1 Coil 2

Pulse duration 900 us 260 us
Inner diameter 14 mm 10 mm
Outer diameter 34 mm 19 mm
Length 48 mm 40 mm
Number of layers 4 2
Windings per layer 10 10
Total windings 40 20
Wire gauge 4.2 x 2.37 mm? 3.8 x 2 mm?

We will briefly discuss the experiment. As already mentioned, the
magnetic field is generated by a pulsed magnetic field generator. These
magnetic fields are measured using a loop sensor connected to a real-time
oscilloscope. The change in the resistance of the investigated films in the
magnetic field is recorded using a signal recording system. The oscilloscope
and the measuring system are activated by a synchro-pulse generated by the
control unit of the pulsed magnetic field generator. The signal is stored in the
special meter's memory and then transmitted to the personal computer by
optical cables. Temperature stabilization is performed using liquid nitrogen
and heating the sample area and controlled by a temperature control device.

Next we will discuss the method of the sample ageing study. An ageing
study is performed to determine the influence of film preparation conditions
on the stability of their resistivity and magnetoresistance parameters. This
study consists of several steps: 1) formation of electrodes and post annealing
at 450°C for 1 h in Ar or O, atmosphere; 2) long-term storage at room
temperature in an exicator for 6 months; 3) accelerated ageing procedure:
additional annealing at 100 °C for 8 h and 16 h (8h+8h) in Ar or O;
atmosphere.
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3. Results

3.1. Investigation of magnetoresistive properties of LSMCO
films with low Co content (y<0.08)

This chapter presents the results of the investigation of
LaixSr«(Mn14Coy),03 films with low Co content (see sample group 1 in
Table 2.1) [P2].

The dependences of resistivity vs. temperature for all investigated films
revealed a transition from metal-like to an insulator-like state at temperature
Tm (see Fig. 3.1). It was found that with increasing Co substitution for Mn the
Tm decreases and resistivity maximum pm increases. The Tr, and pm values for
the La-Sr-Mn-Co-O films having Co content y=0; 0.023; 0.058 and 0.078
were the following: 1) 275 K, 0.155 Qcm 2) 250 K, 0.304 Qcm, 3) 230 K,
0.686 Qcm, and 4) 185 K, 1.03 Qcm, respectively.

1.4 T T T T !} T :
o< y=0 La, SSTOQ(M”1.yCOy)1,1OS
1.2+« y=0.023 A
i —=— y=0.053 Py

gf.o- 4 y=0078

Resistivity (
o o
.

i

0 50 100 150 200 250 300 350
Temperature (K)

Fig. 3.1. The resistivity dependences vs. temperature of nanostructured
La-Sr-Mn-Co-O films having different Co content y=0; 0.023; 0.053; 0.078.
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The decrease of metal-insulator transition temperature was also observed
for the bulk manganite-cobaltite compounds by other authors [11, 60]. The
obtained results could be explained taking into account the double-exchange
interaction model [20]. Within this model the charge carriers in the substituted
by divalent cation A oxides (for example, La;xAxMnQOs, where A=Sr, Ca)
provide mechanism for ferromagnetic interaction between Mn ions through
the oxygen: Mn®*-0%-Mn*. The ferromagnetic-paramagnetic transition
temperature is related to the transfer integral between the manganese ions and
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thus to the angle of the bonds between them [61, 62]. The substitution of Co
for Mn probably destroys Mn3**-O0%-Mn*" bonds and thus weakens the
double-exchange interaction. As a result, the metallic conductivity is reduced.
It was shown by other authors [18] that the double-exchange interaction in the
perovskite Lag7SrosMnOs is destroyed by the Mn site doping by higher
amount of Co (>0.3) due to the strong competition between the double
exchange and superexchange interactions in Co/Mn ions as well as the
frustration of spins in the system.
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Fig. 3.2. The low-field magnetoresistance — magnetic flux density dependences of
La-Sr-Mn-Co-O films having different Co content y=0; 0.023; 0.053; 0.078. The data
obtained for two field orientations in respect to the film plane: parallel and
perpendicular.

The magnetoresistance (MR) dependences on magnetic flux density B for
the investigated films is presented in Fig. 3.2. The MR was defined as follows:
MR=100%x(p(B)-p(0))/p(0), where p(B) and p(0) are field and zero field
resistivities, respectively. One can see that in spite of decrease of
metal-insulator transition temperature Tm with increase of Co substitution to
lower than room temperatures (see Fig. 3.1), the MR at 290 K is the highest
for intermediate Co content y=0.053 except the low-field range (<0.23 T). The
sharp increase of the MR values at low fields is related with spin-polarized
tunneling through the grain boundary regions [7, 8]. This phenomenon called
Low-field magnetoresistance (LFMR) is wusually observed in the
ferromagnetic state and is more pronounced at low temperatures. As the
metal-insulator transition temperature is higher for the films with lower Co
substitution (y=0.023) or without Co (y=0), thus the sharp change of MR at
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room temperature (290 K) is observed only for these films. For the higher Co
content (0.078) the MR is much lower. This is probably related with much
lower metal-insulator transition temperature Tr, of this film (185 K) in respect
with 290 K.

The other important parameter of the development of B-scalar sensor is the
magnetoresistance anisotropy (MRA). It is defined as follows:
MRA=100%x(MR(ll)-MR(L1))/MR(ll), where MR(ll) and MR(L) are
magnetoresistance values when magnetic field is oriented parallel and
perpendicular to the film plane, respectively. It has to be mentioned that for
nanostructured films the MR values obtained in the case when magnetic field
was applied parallel to film plane and parallel or perpendicular to the current
direction, were similar. In magnetic field region 0-2.35 T the lowest
anisotropy MRA=13% at 2.35 T was found for the film with y=0.053
(see Fig. 3.2). The decreased MRA values in comparison with manganite
film (y=0) are related with increased out of plane magnetoresistance MR(L)
for Co substituted films (y=0.023; 0.053). It is worth to mention that the
accuracy of B-scalar sensor is determined not by MRA value, but
approximately by 1/2 of MRA magnitude, because the sensor is calibrated for
the average of MR(|l) and MR(L) values [63].
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Fig. 3.3. The high-field magnetoresistance dependences on magnetic flux density
of nanostructured La-Sr-Mn-Co-O films having different Co content y=0; 0.023;
0.053; 0.078.

Fig. 3.3 presents the high-field magnetoresistance of nanostructured

La-Sr-Mn-Co-O films having different Co content. The data was measured
when magnetic field was applied parallel to the film plane. One can see that
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as in the lower field case (0.23-2.35 T), the MR is the highest for the film
having intermediate Co content y=0.053. Such result could be explained as
follows. The magnetoresistance peculiarities of transition-metal oxides of
perovskite structure usually are explained by existing strong interplay between
magnetic, transport, and structural properties [1, 61, 62]. For the
manganite-cobaltite films the structural disorder given in terms of tolerance
factor depending on ionic radii of lanthanides, oxygen and transition-metal
ions, plays very important role. It was demonstrated that enhanced distortion
of perovskite lattice by introducing into the lattice atoms of different ionic
radii and thus reducing the tolerance factor increases the zero-field resistivity
maximum and reduces the metal-insulator transition temperature [62]. These
parameters were found to be closely related with magnetoresistance values:
the higher the resitivity, the lower T, and the higher maximal
magnetoresistance [61, 62]. In general case, any structural distortions can
change the bending of the Mn®*-0%-Mn** bonds and result in enhancement of
the carrier effective mass or the narrowing of the electronic bandwidth of the
material [62]. Thus, the Co substitution is the key parameter controlling the
magnetoresistance response of the investigated Lao sSro.2(Mn1.,C0y)1.103 films.
However, it has to be noted that considering the magnetoresistance magnitude
at a certain temperature (T=290 K in our case), one have to pay attention not
only to the maximal values of the resistivity pm and metal-insulator transition
temperature Tm, but also to the ratio T/Tm, i.e. how far from the T, we are
measuring the MR. For example, in [39] the magnetoresistance of
polycrystalline manganite films with different level of structural disorder
obtained by changing film deposition temperature was studied. The highest
MR values were found close to the temperature Tr, for the film having the
highest level of disorder and thus the highest om and lowest Tr. However, at
room temperature T>Tn, the MR magnitude for this film was lower in
comparison with more structurally ordered films having higher Tm. Therefore,
in the case of the studied films with Co substitution for Mn, the highest MR
values at room temperature (T=290 K) were found for the Co content y=0.053,
because for the film with y=0.078 the T»=185 K is much lower than the room
temperature (290 K). In this study we also obtained that at higher magnetic
fields (>5 T) the magnetoresistance anisotropy decreases and not exceeds 5%.
Such diminishing of the MRA with the field is related with the
demagnetization phenomenon (shape anisotropy) which is important only at
the low field and could be not taken into consideration at high magnetic
fields [64].
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3.2. Investigation of magnetoresistive properties of LSMCO
films with constant average Co content while changing Mn
excess

This chapter presents the results of the investigation of
Lai1xSr«(Mn1,Coy),0s films with constant Co content Co/(La+Sr)=0.12, while
changing Mn excess and (Mn+Co) excess z=(Co+Mn)/(La+Sr)=1.17; 1.19;
1,23 (see sample group 2 in Table 2.1) [P3]. In this case y=0.10. The higher
Co content was chosen to investigate the magnetoresistive properties of
LSMCO films at low temperatures for the development of magnetic field
sensors operating at cryogenic temperatures.

The dependences of resistivity vs. temperature for three investigated films
with different (Mn+Co) content, i.e. different ratio z=(Mn+Co)/(La+Sr) are
presented in Fig. 3.4. These dependences revealed a transition from metal-like
to an insulator-like state at a certain temperature Tm. It was found that Co
substitution for Mn results in decrease of the metal-insulator transition
temperature Tr and increase of resistivity maximum pm in comparison with
the reference film without Co (y=0) grown under the same condition: Tm
decreased from 240 K down to 205 K while pn increased from 0.37 Qcm up
to 0.86 Qcm for the films Lag79Sro21Mn1.0503 and Lag 79Sre.21MnN1.05C00.1203,
respectively. It has to be mentioned that the decrease of transition temperature
with Co substitution for Mn up to y=0.078 was observed in the previous
chapter and in manganite-cobaltite compounds by other authors [11, 18, 60].
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Fig. 3.4. Resistivity vs. temperature dependences for reference manganite film
without Co substitution and La-Sr-Mn-Co-O films having different (Mn+Co)/(La+Sr)
ratio.
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In this study, the higher Co content Co/(La+Sr)=0.12 was chosen in order
to investigate magnetoresistive properties of the films at low temperatures.
The change of the ratio z=(Mn+Co)/(La+Sr) from 1.17, 1.19 to 1.23 by
increase of Mn content, while keeping Co concentration constant, have
resulted in the increase of the Tm: 210 K, 215 K, 220 K, respectively. The
lowest transition temperature (210 K) corresponds to almost stoichiometric
amount of Mn in the films: Mn/(La+Sr)=1.05. The pn values for the
La-Sr-Mn-Co-O films having Co content Co/(La+Sr)=0.12 and ratio z=1.17,
1.19 to 1.23 were 0.86 Qcm; 0.79 Qcm; 0.57 Qcm, respectively. Such results
demonstrate that during doping of lanthanum manganese oxides at B-site
(Mn-site) with Co, a certain amount of Mn has to be well adjusted in order to
retain high ferromagnetic ordering. Within the double-exchange interaction
model [20] the charge carriers in manganites provide mechanism for
ferromagnetic interaction between Mn ions through the oxygen:
Mn®-0%-Mn*. The substitution of Co for Mn probably destroys
Mn3*-O*-Mn** bonds and thus weakens the double-exchange interaction. As
a result, the metallic conductivity is reduced (resistivity is increased) and
transition temperature is decreased. Also, the double-exchange interaction in
the manganites could be destroyed by the Mn site doping by Co due to the
strong competition between the double exchange and superexchange
interactions as well as the frustration of spins in the system [18]. At low
temperatures p(T) dependence has an upturn which has been seen in a number
of oxides with disorder and explained by Kondo-like mechanism [60, 65].
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Fig. 3.5. MR magnitude (absolute value) vs. temperature dependencies of reference
sample La-Sr-Mn-O and La-Sr-Mn-Co-O films having different composition (Mn
excess). Magnetic flux density vales are indicated at the set of curves.

96



The magnetoresistance (MR) of the investigated films was measured up to
magnetic flux density B=60 T at temperatures lower than insulator-metal
transition temperature Tr, (in the range of 4-230 K). Fig. 3.5 summarizes the
MR dependences on temperature at three magnetic flux density values: 2 T,
20 T and 60 T. For the comparison, the MR(T) dependences of reference
sample without Mn-site doping with Co are also presented. One can see that
at low temperatures manganite-cobaltite  films exhibit  higher
magnetoresistance values. The MR has a minimum at 80 K in 20 T and at 50 K
in 60 T magnetic field and increases with decrease of temperature. The
obtained results can be explained as follows. As it was mentioned in the
previous chapter, for the manganite-cobaltite films the structural disorder
given in terms of tolerance factor depending on ionic radii of lanthanides,
oxygen and transition-metal ions, plays very important role. Therefore,
introducing into the lattice Co atoms of different ionic radii compared with
Mn reduces the tolerance factor and enhances distortion of the lattice, what
results in increase of the zero-field resistivity maximum and reduction of the
metal-insulator transition temperature [62]. These parameters are closely
related with magnetoresistance values: the higher the resitivity, the lower Tr,
and the higher maximal magnetoresistance values [61, 62]. In general case,
any structural distortions can change the bending of the Mn®**-0%-Mn** bonds
and result in enhancement of the carrier effective mass or the narrowing of the
electronic bandwidth of the material [62]. Also, introduction of Co destroys
the double-exchange Mn®*-O%-Mn*" network, what results in increase of
resistivity. At T<50 K (see resistivity upturn in Fig. 3.4) the Kondo-like effect
increases the resistivity of the nanostructured manganite-cobaltite films, what
results in increased MR values at low temperatures. Thus, the Co substitution
is the key parameter controlling the magnetoresistance response of the
investigated films.

For the application of manganite-cobaltite films as magnetic field sensors,
the sensitivity of the measured signal response to magnetic field change is
very important. Fig. 3.6 presents the sensitivity S of magnetic field sensor
based on manganite-cobaltite films at 4 K, i.e. the absolute value of the voltage
change across the sensor’s resistance Rs with increase of the magnetic field by
1 T: S=(8Vres/0B). One can see that the S of manganite-cobaltite films is larger
in comparison to the manganite film. The most difference in sensitivity is
observed at low fields (<1 T). This is a result of higher low field
magnetoresistance effect of manganite-cobaltite films. At higher fields the
sensitivity decreases due to magnetoresistance saturation. Nevertheless, it is
important that even at 60 T the sensitivity for the films with Mn/(La+Sr)=1.05
is 2.5 mV/T, what is still good for magnetic field measurement. The S of other
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manganite-cobaltite films with higher Mn excess was slightly lower (2 mV/T).
The sensitivity of the reference sample (manganite without cobalt doping) was
0.5 mV/T at highest measured field.
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Fig. 3.6. Sensitivity vs. magnetic flux density for reference sample La-Sr-Mn-O
and La-Sr-Mn-Co-O films having different composition (Mn excess) measured at 4 K.

3.3. Investigation of magnetoresistive properties of LSMCO
films with average Co content

This chapter presents the results of LaixSrx(MniyCoy),0s films with
different Co content Co/(La+Sr)=0.06; 0.12; 0.14, while keeping the excess
z=(Mn+Co)/(La+Sr) constant in the film (z=1.18-1.19) (see sample group 3 in
Table 2.1) [P4].

At first the resistivity vs. temperature dependences for LSMCO films
having different Co content and reference sample without Co were
investigated. It was found that by increasing Co content the resistivity
maximum pp, increases from 0.3 Qcm up to 2.5 Qcm and insulator-metal
transition temperature Tr decreases from 275 K to 185 K for films without Co
and with Co/(La+Sr)=0.14, respectively. The main parameters of the
investigated films are summarized in the Table 3.1. It has to be noted that the
nanostructured polycrystalline films could be considered as a network of
crystallites separated by grain boundaries, therefore, such change of resistivity
behavior for the films with higher Co content is a result of smaller relative
amount of high crystalline quality crystallites and higher relative amount of
disordered grain boundaries having much lower conductivity. Also, the Co
substitution for Mn destroys the long-range ferromagnetic ordering of the
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Mn3*-O*-Mn*" network and thus weakens the double-exchange interaction
resulting in reduced metallic conductivity.

Table 3.1. The main parameters of the LSMCO films with different Co/(La+Sr)
content.

Chemical Composition Tm, | pm, MR, % at S, mV/T at
K | Qcm 05T,25K 1T, 80K
(20 T, 80 K) (20 T, 80 K)

Lao_gsro_zMn1.12C00_0603 225 1.16 -25 ('55) 40 (10)
Lag gSTo ;MN; 0,C00.1,05 | 235 | 09 | -155 (-57.5) 20 (7)
Lag oSTo ,MN; 05C00.1405 | 185 | 25 | -17.5(-61) 20 (8)
10 T y T T T X T v T T T T T L) T M T
La,Sr,,(Mn, Co)O, Col/(La+Sr)
B :: sssss) T
ok e ().06
- (.012
51 \ -« 0.014 -
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Fig. 3.7. The low-field magnetoresistance of films with different Co content,
measured at 25 K. Magnetic field was applied in-plane in the current J direction.

The dependence of magnetoresistance (MR) on the magnetic flux density
B measured in low permanent fields is presented in Fig. 3.7 in the
ferromagnetic state (25 K). One can see that low-field magnetoresistance
(LFMR) is significantly increased after Mn-site substitution with Co.
Exceptionally high LFMR values are obtained for relatively small amount of
Co (0.06): 25% at 0.5 T. It is good result for manganite films grown without
artificial formation of isolation layer between crystallites [66]. Such result
could be explained by increased resistivity of the film and at the same time
large enough crystallites, whose structural quality and magnetic ordering at
low temperatures is sufficiently high. As a result, the application of small
external magnetic field changes drastically the resistivity of the film due to
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spin-polarized tunneling of charge carriers through thin disordered grain
boundaries [8]. For larger Co amount most probably smaller crystallites grow
with more disordered grain boundaries and non-elastic spin-polarized
tunneling takes place, thus decreasing the LFMR values.
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Fig. 3.8. Magnetoresistance dependences on magnetic flux density (a) and
temperature (b) for films having different Co content. Sensitivity of the LSMCO films
to magnetic field (c), measured when voltage supply of 2.5 V was used.

The high-field MR was measured in pulsed magnetic fields up to 25 T in
the temperature range of (4-200) K. Fig. 3.8 a) presents results obtained at
80 K for films with different Co content. One can see that the MR increases
with increase of ratio Co/(La+Sr). Again it could be explained by destroyed
Mn3*-0%-Mn*" network, when cobalt ions substitute manganese in the lattice
resulting in increased resistivity. Application of high magnetic field aligns
magnetic moments of ions increasing the conductivity of the films and thus
the magnetoresistance is increased. The MR dependences on temperature at
two magnetic flux density values (10 T and 20 T) are presented in Fig. 3.8 b).
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In the whole temperature range the increase of Co amount results in the
increase of the MR values. It has to be noted that the MR only insignificantly
changes in the measured temperature range from approximately
metal-insulator transition temperature down to 4 K. Such result is very
important for magnetic sensors applications. The slight increase of MR
observed in the range from 50 K to 4 K is probably related with the resistivity
vs. T upturn in this range and is determined by the antiferromagnetic
interaction which could be changed by aligning spins in applied magnetic
field.

For magnetic sensors application the sensitivity S to magnetic field is very
important parameter: S=(8Vs/dB). It is defined as the absolute value of the
voltage change across the sensor’s (sample’s) resistance Rsamp With change of
the magnetic field by 1 T. It is evident from Fig. 3.8 c) that the S of LSMCO
films is larger (40 mV/T at 1 T) in comparison to the manganite film
(12 mV/T). Itis worth to remind that the measurements were performed using
voltage supply of 2.5 V. Such increase of the sensitivity is a result of higher
low field magnetoresistance effect of manganite-cobaltite films. The abrupt
change in sensitivity at low fields is also a result of LFMR (see Fig. 3.8 a)).
At high fields the MR starts to saturate (see Fig. 3.8 a)) thus the sensitivity
decreases. It has to be noted that even at 25 T the sensitivity of Co-doped films
is close to 10 mV/T. The comparison of the MR and S parameters for films
with different chemical composition are presented in Table 3.1.

3.4. Investigation of resistance relaxation of LSMCO films
with average Co content

The resistance relaxation of the films with different Co content (see sample
group 3 in Table 2.1) [P4] was investigated after the magnetic field pulse was
switched-off. Fig. 3.9 a) presents the magnetic field pulse and resistivity
change during and after this pulse. One can see that the relaxation processes
in the films take place in such different time scales: ultrafast (<1 us), when
resistance change follows the magnetic pulse, ‘fast* (~300-400 us) and ‘slow*
(>1 ms), which occur after the magnetic pulse is switched-off. The ‘fast’
resistivity relaxation dynamics is presented in Fig 3.9 b). The resistivity o(t)
was normalized to the resistivity value p(t=0), when the time instant t=0 was
chosen at the moment when the magnetic field pulse was switched-off. One
can see that with the increase of Co content the ratio o(t)/o(t=0) decreases.
The “shape” of the ‘fast’ relaxation dynamics is similar to S-shape, therefore,
this process was analyzed using the Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo
model [48,49,50], taking into account reorientation of magnetic domains into
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equilibrium state. Therefore, the results were fitted to a ‘compressed’
exponential decay [43]:

0= o o |-
o - p(t) = O, fast Ofast €XP Trast

1< B<3

where trs is the time constant of the process, oofst is the conductivity,
when the ‘fast’ relaxation process is considered to be finished, and ot IS the
remnant conductivity amplitude.
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Fig 3.9 a) Magnetic field pulse (left scale) and resistivity change (right scale)
during and after this pulse. Inset presents enlarged ‘slow’ relaxation part. Light-blue
curve represents the results when fitted to the KWW model with “stretched” exponent.
b) ‘Fast’ remnant resistivity dynamics normalized to the resistivity value at time
instant t=0 which is chosen at the switch-off of the pulse. Light-blue curves represents
the results when fitted to the KAF model with “compressed” exponent.
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The normalized fitted curves are presented in the Fig. 3.9 b) by light blue
lines. It is difficult to compare the obtained characteristic time constants for
different films when parameter g also differs. Instead of this, we evaluated the
time ty2 needed to relax half of the film remnant conductivity magnitude [67].

The dependence of the fitting parameter # and the evaluated half-times t»
on magnetic flux density are presented in Fig. 3.10 a), b). It is evident, that the
doping with Co decreases these values in comparison with the manganite film.
It is known that if parameter S is close to 3, when the relaxation takes place
through fast magnetic domain growth [43]. In our case the values 1<4<1.5
show that relaxation process is mainly determined by the generation of
nucleation centers. The smaller g values for LSMCO films indicate higher
level of disorder. It has to be noted, that the remnant resistivity decreases with
increase of temperature while exponent 8 approaches value 1 close to room
temperature what means that simple exponential relaxation takes place in the
paramagnetic state of the films.
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The ‘slow’ resistance relaxation (see inset in Fig. 3.9 a)) was analyzed by
using the Kohlrausch-Williams-Watts (KWW) [44] model, and the
experimental data were fitted by ‘stretched’ exponential decay [43,68]:

0< <1

t —to\P
U(t) = Opslow T Oslow €XP | — ( )

Tslow
where to is the time instant at which the ‘fast’ relaxation process is
considered to be finished and the ‘slow’ relaxation process starts to be
analyzed (~1 ms in our case), zsiow is the time constant of the ‘slow’ process,
oo slow @nd osiow are the conductivity value, when the ‘slow’ relaxation process
is finished and remnant conductivity amplitude, respectively. This model
considers the interactions of magnetic moments in disordered grain
boundaries having spin-glass properties. The obtained g values were
~(0.4-0.5), however, due to low resolution it was difficult to find out
dependences on the chemical composition and magnetic flux density.

Considering the application of the manganite-cobaltite films for the
development of pulsed magnetic field sensors, it is very important to evaluate
their accuracy due to magnetic memory effects. Very important parameters
are the remnant resistivity prst and psiow (S€€ Fig.3.9 a)), which for comparison
of all films were normalized to zero-field resistivity po demonstrating, what
part of the whole resistivity is not relaxed into the initial state after
switching-off the magnetic field. The dependence of remnant resistivity ratio
on magnetic flux density is presented in Fig. 3.10 c), d). One can see that for
the ‘fast’ process related with magnetization relaxation in crystallites, the
remnant resistivity increases with magnetic field. The lower values for
Co-doped film could be related with lower magnetization magnitude of
crystallites at a certain magnetic field due to induced disorder. For manganite
films without Co the tendency of saturation is observed in the measured
magnetic field range, while for Co-doped films the remnant resistivity still
increases. It seems that for these films having higher level of disorder (what
indicates higher resistivity) we need higher magnetic field to obtain the
tendency of saturation.

The ‘slow’ relaxation was attributed to processes in disordered GBs,
therefore, it is only slightly dependent on magnetic field in this range.

For sensors accuracy, the remnant resistivity relative to the maximal
resistance change (Apmax, see Fig.3.9 a)) during the magnetic field pulse is
important. It was found that the relative remnant resistivity prast/Apmax at 100 K
issmaller (2% at2 T, 12-16% at 10 T) for Co-doped films in comparison with
LSMO ones (22% at 2 T and 17% at 10 T), and decreases by approaching Tm.
The psow/Apmax @mounts to 24% for manganite film and less than 5 % for
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LSMCO. The smallest relative part of the remnant resistivity is obtained for
films with highest Co amount (~2.5%).

It has to be noted that smaller relative remnant resistivity values of the
relaxation processes in the LSMCO films in comparison with the LSMO ones
are obtained mainly due to the higher magnetoresistance values (maximal
resistance change during the magnetic field pulse) at low temperatures
resulted by the destroyed ferromagnetic interactions in Co-doped manganites
due to destroyed Mn3*-O%-Mn* network, when cobalt ions substitute
manganese in the lattice. Application of strong magnetic field aligns spins of
ions resulting in drastic increase of conductivity.

3.5. LSMCO film ageing

In this chapter the results of long-term and accelerated ageing of LSMO
and LSMCO films are presented (see sample group in Table 2.2) [P1, P5].

At first, the ageing of LSMO film was investigated. Fig 3.11 presents
resistance change in magnetic field after annealing the film at 100°C during
4-24 hours in Ar atmosphere.
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Fig. 3.11. Resistance change of LSMO film in magnetic field measured at 290 K
during accelerated ageing.

The greatest change is obtained during the first 4 h of thermal treatment.
However, the resistivity change decreases when the thermal treatment time
increases. The magnetoresistance change was small: when B=20 T,
MR(0h)=62.6 %, MR(24h)=63.2 %. This could be explained by oxygen
depletion and difusion in disordered grain boundaries. As a result, the number
of hopping centers Mn*-0%-Mn** decreases (without magnetic field as well
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as in the absence of the field). Therefore, the magnetoresistance which
depends on the ratio R(B)/R(0) changes insignificantly.
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Fig. 3.12. Resistivity vs. temperature dependences of LSMCO films grown on
Al>Oj3 substrate at different growth rates and annealed in Ar (a) and Oz (b). Preparation
steps: 1) after formation of electrodes; 2) after long-term storage at room temperature
during 6 months; 3) after annealing for 8 h at 100 °C.

The next task was to study ageing of LSMCO films. At first the influence
of annealing atmosphere on the LSMCO/AI,Os films resistivity change during
electrode formation was investigated (step 1). It was found that the film grown
at the highest rate (27 nm/min) have the largest resistivity values after
formation of the electrodes and post-annealing in Ar atmosphere, and the
lowest p after preparation in O, (see Fig. 3.12 a), b)). This is related with the
disorder of grain boundaries in nanostructured films and change of a number
of charge carriers due to oxygen vacancies. The sample with highest growth
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rate has more imperfect structure and thus is more sensitive to variation of
oxygen saturation level during annealing in O». The influence of long-term
ageing of the LSMCO films was investigated keeping the samples at room
temperature in an exicator for 6 months (step 2). Fig.3.12 a), b) show that the
resistivity p values of all films significantly increased (indicated by arrows),
while the metal-insulator transition temperature Tm, corresponding to
maximum pm only slightly shifted to lower temperatures or didn’t change (for
13 nm/min rate) during this period. The samples prepared in Ar from the film
grown at the highest rate (27 nm/min), showed smaller p» change (1.8 times)
in comparison with samples annealed in O, (6.2 times). The pm changes of
other films were similar for both (Ar and O,) atmospheres. This can be
explained by large influence of oxygen saturation level on the properties of
the mostly disordered films (27 nm/min). During 6 months storage the oxygen,
which is bonded with low binding energies in the disordered grain boundaries
(GBs), could be released and may leave the film by diffusion to the surface
using the GBs like channels with higher diffusion coefficient [69]. After that
the additional accelerated ageing of the samples by annealing them at low
temperature (100 °C) at different atmospheres for 8 hours (step 3) was
performed. Fig. 3.12 a), b) show, that annealing in Ar only slightly affected
the p values around Tm, while annealing in O; resulted in significant pm
decrease. The resistivity of nanostructured films mostly depends on the quality
of grain boundary material, therefore, the largest changes were obtained for
film grown at the highest rate (27 nm/min). Repeated annealing of all samples
in Ar for 8 h (16 h in total) demonstrated only negligible changes of the
resistivity (not shown in the Figure), while in O, the pm decreased again due
to decreased number of oxygen vacancies and thus increased number of hole
carriers [70].

To support the idea that the samples having more imperfect grain boundary
structure due to highest growth rate are more sensitive to O, change, the
investigation of epitaxial film grown on LaAlOz (LAO) substrate at growth
rate of 27 nm/min was performed. The film was grown during the same
deposition as polycrystalline films on Al.Os. Formation of electrodes and post
annealing in Ar atmosphere with long-term storage procedures were used to
achieve the same conditions like for the polycrystalline samples. Also,
additional annealing at 100 °C for 8 h in O, was performed. Fig. 3.13 shows,
that the pm change was obtained during the long-term ageing, while annealing
in O, at 100 °C had negligible influence. It is clear that annealing at low
temperature could change the number of oxygen vacancies mostly in
disordered GBs, where it is bonded with low binding energies and could
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diffuse with higher diffusion coefficient in comparison with epitaxial film
having perfect structure. Therefore, it can be concluded, that the quality of
grain boundaries and change of oxygen saturation level has the main influence
on the ageing process and resistivity changes in nanostructured films.
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Fig. 3.13. Resistivity vs. temperature dependences of LSMCO film grown on
LaAlO; substrate at growth rate 27 nm/min. Solid curves — after formation of
electrodes; dashed curves — after long-term storage during 6 months; dotted
curves — after annealing for 8 h at 100 °C in O, atmosphere.
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Fig. 3.14. The change of localization length in time during long-term ageing for
6 months and annealing for 8 hours in Ar or O; atmosphere. Time axis is cut at 4383 h
and time scale is enlarged to show 8h period.

The processes during ageing of the films could be also analyzed by
evaluation of change in carrier hopping distance and localization length using
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Mott’s variable range hopping (VRH) model [24]. It was obtained that the
resistivity vs. temperature dependences at T>Tn, of all treated LSMCO
samples can be well described by the equation: p = po,exp(Ty/T)Y* (1),
where p. is residual resistivity. To is the characteristic temperature, which is
inversely proportional to the carrier localization length (a) and density of
available states N(E): T, = 18/kzN(E)a3 (2), where kg is the Boltzmann’s
constant. The kgTo is related with the hopping energy and thus can indicate the
level of the lattice distortion. Following by Viret et al. [24], the variation of
localization length during the long-term and accelerated ageing of the films
was evaluated by using Eq. (1) and plotting the data presented in Fig. 3.12 at
T>Tm in Arrhenius-type graph as In(p) vs. T®V4, The parameter To was
obtained from the linear part of such graphs and the localization length a was
calculated using Eg. (2). For measured films with Sr content x=0.19, the
N(E)=7x10% m=3eV*! was adopted from [24] presenting results for x=0.3
assuming that N(E) is proportional to probability that Mn site is unoccupied:
~(1-x), and probability that it can accept an electron. The changes of a during
long-term ageing and annealing for the investigated samples are presented in
Fig. 3.14. It has to be mentioned, that the calculated a values seem to be
incompatible with variable-range hopping, as it was discussed in [24], because
the a have to exceed the Mn-Mn distance. Such result could be explained by
incorrect value of N(E) at T>Tw. Therefore, we considered only the
dependences of a on time, and discussed the reasons of its change. The
decrease of the localization length of all samples during 6 months storage
could be mainly related to the creation of oxygen deficiency. As it was already
mentioned, in disordered system the diffusion rate for the oxygen depletion
during ageing is different in crystallites and grain boundaries of the film [69].
The structural disorder in the grain boundaries can lead to a weakening of the
binding energy of oxygen and consequently an increase of its diffusion rate.
Therefore, the oxygen depletion occurs mainly in the grain boundaries. Due
to oxygen depletion the double exchange mechanism is limited and, as a result,
the localization length of wave function of the charged carriers decreases.
Annealing in O enriches the film with oxygen and thus a increases again,
while after annealing in Ar it remains almost unchanged. It should be noted
that using the VRH model, the hopping energy En(T)=(1/4)ks T¥*To"* at a fixed
temperature T can also be estimated. At room temperature (290 K), the Ej
values for the film grown at highest rate (27 nm/min) are 92 meV, 225 meV,
and 225 meV after electrode formation, 6 months storage and additional 8 h
annealing in Ar atmosphere, respectively. Meanwhile, in the O, atmosphere,
we obtain the following En values: 64 meV, 103 meV and 98 meV,

109



respectively, for the film grown at the highest rate. This shows that after
6 months the hopping energy increases and the additional annealing does not
change it, while during annealing at O; it decreases again, which can be
explained by the change in oxygen vacancies during the long-term ageing and
accelerated ageing processes.

The magnetoresistance after the ageing steps was investigated in
permanent (low) and pulsed (high) magnetic fields. Fig. 3.15 shows the MR
vs. magnetic flux density B dependences at low field for the samples grown at
different growth rates and annealed in Ar (a) or O2 (b) atmosphere. The
temperature T=210 K was chosen close to the p maximum temperature Tm.
MR(B) dependences were measured after each step of ageing procedure,
however, due to negligible effect of additional 8 h annealing after the 6 months
storage, only the results of 1 and 3 steps were shown.
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Fig. 3.15. MR(B) dependences of LSMCO/AI»O; films grown at different growth
rates and annealed in Ar (a) or O; (b) atmosphere, when magnetic field was applied
parallel to film plane. Inset: MR(B) dependences of epitaxial LSMCO/LaAIO; at
growth rate 27 nm/min. Solid curves — after formation of electrodes; dotted
curves — after 6 months storage and annealing for 8 h at 100 °C.

The overlapping low-field MR (LFMR) dependences for films grown at
higher rates and prepared in Ar (Fig. 3.15 a)) are probably related with similar
spin-polarized tunneling processes through GBs between misaligned
crystallites having similar dimensions and probably similar properties.
Preparation in O. changes oxygen saturation level in GBs and has different
impact on films grown at different rates (Fig. 3.15 b)). The ageing increases
the LFMR values, what is probably related with more oxygen depleted GBs
and thus decreased link between grains resulting in higher LFMR. For
epitaxial film (see inset in Fig. 3.15 b)) the ageing has no influence on the MR
values (measured at T=300 K, which is close to Tm). This result demonstrates
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that the quality of GBs in nanostructured films and oxygen saturation change
during the ageing process play an important role for the MR stability.

Fig. 3.16 presents the summarized data measured in the temperature range
of 20-290 K at 0.7 T. When samples were annealed in O or in Ar, one can see
that the MR difference between all films is small and after the ageing the MR
changes with time are very similar for all films. These small changes show
influence of the oxygen saturation level on the stability of film parameters,
which correlates with film structure imperfections. At high magnetic field (up
to 20 T) only a negligible effect of long-term ageing and annealing on the MR
values was observed. The MR was measured between 80 K and 290 K, while
presented at 210 K, close to Tm, where the maximal MR change is expected.
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Fig. 3.16. Magnetoresistance vs. temperature dependences of LSMCO films
grown on Al,Os substrate at different growth rates and annealed in Oz or Ar. Symbols
show MR values measured at B=0.7 T. Lines — fit to eye.

Fig. 3.17 shows the MR dependences after initial and final treatment steps.
It can be seen, that during the whole treatment, in spite of the change of the
resistivity of the films, the MR changes at high magnetic field are insignificant.
At 20 T the MR also only slightly depends on preparation conditions in all
investigated temperature range: the MR is ~(68-72)% at 80 K and ~(55-62) %
at 290 K. Such results could be explained taking into account that the MR of
polycrystalline films could be analyzed by a net of crystallites and GBs.
Assuming that the ageing process has more influence on structurally and
magnetically disordered GB material due to oxygen deficiency, one can
expect the decrease of a number of charge carrier hopping centers
Mn3*-O*-Mn*" in the GBs and increase of GB resistivity. At high fields the
magnetic ordering in crystallites is almost fully achieved [22] thus the field
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mostly affects the alignment of Mn spins in GBs, while MR depends on the
ratio R(B)/R(0) which should be independent of the number of hopping
centers. Therefore, despite significant changes of resistivity during the
long-term ageing and annealing, the total MR change is insignificant. The
obtained results of MR change during accelerated ageing are important for the
development of high magnetic field sensors ensuring long-term stability of
their parameters.
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Fig. 3.17. Magnetoresistance vs. magnetic flux density dependences of LSMCO
films grown at different growth rates and annealed in Ar atmosphere. Solid
curves — after formation of electrodes; dashed or dotted curves — after 6 months
storage and annealing for 8 h at 100 °C.

3.6. Practical application

After analyzing the obtained results the Lao.7eSro.21Mn107C00.1203 film was
selected and a sensor based on it was fabricated. It was used to calibrate a
newly designed and manufactured pulsed magnetic field coil. During the
calibration the distribution of the magnetic field along the coil axis was
measured and analyzed. The obtained measurement results of different
sensors were compared with the ,,COMSOL Multiphysics® simulation. The
results at 80 K are shown in Fig. 3.18. As we can see from the figure, the
magnetic field measured by the LSMCO film based sensor coincides well with
the ,,COMSOL Multiphysics* simulation. Also, as the distance from the
center increases, the loop sensor error increases faster compared to the
LSMCO sensor. This may be related to the inaccuracy of the active integrator
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and also change of magnetic field direction at the edge of the coil in respect
to the normal vector of loop sensors plane.
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Fig. 3.18. Distribution of the magnetic field along the coil axis when the
temperature is 80 K.
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These results demonstrate, that LSMCO based magnetic field sensors are
suitable for measuring magnetic fields at cryogenic temperatures.
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4. General conclusions

1. By changing the chemical composition of nanostructured
La1«Sry(Mn1.,Coy),03 (LSMCO) films in the (Mn+Co) position, it is possible
to change the main parameters of the films — phase transition temperature,
resistivity, magnetoresistance and its anisotropy values. As the amount of Co
in the film Co/(La+Sr) increases up to 0.14, when the other chemical
composition does not change, the resistivity of the film increases and the T,
decreases compared to the Lai«SrkMn,Os films.

2. At room temperature, the manganite-cobaltite  films
LaixSr«(Mn1,Coy),0s with a small amount of Co (0.023<y<0.078) are the
most sensitive to a magnetic field up to 230 mT, when y=0.023, while in
stronger magnetic fields — when y=0.05-0.06. At 290 K in a 20 T magnetic
field the films with a Co content of y=0.053 can achieve a magnetoresistance
value of up to 60%.

3. Magnetoresistance anisotropy (MRA) in low (0.7 T) magnetic fields can
be reduced by replacing ~0.06 parts of Mn ions with cobalt in LSMO films.
Compared to manganite films without Co, the MRA of such LSMCO films
decreases by as much as 1.5-fold. Above 5 T, the MRA of LSMCO films is
less than 5%.

4. When growing non-stoichiometric nanostructured lanthanum
manganite-cobaltite films Lai.«Srx(Mn1.,Coy),03 with z>1 and constant Co
content (Co/(La+Sr)=0.12), it is important to well control Mn excess
Mn/(La+Sr) in the films, because when the amount of it >1.05, the resistivity
of the films pm decreases and the metal-semiconductor transition temperature
Tm increases, and these parameters approach the values of pm and Tm of the
manganite LaiSr«Mn;Os film without Co.

5. At low temperature (T=80 K) manganite-cobaltite films with higher Co
content (Co/(La+Sr)=0.12; 0.14) are more sensitive to magnetic field
compared to films with lower Co content. At 80 K and 25 T, the following
MR values can be achieved: -62% and -64%, respectively, when y=0.12
and 0.14.

6. Resistance relaxation of nanostructured La-Sr-Mn-Co-O films after the
end of the magnetic field pulse occurs in two different time scales: ‘fast’
(~100 ps) and ‘slow’ (>1 ms). The “fast’ component of the relaxation process
is well described by the Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo model with a
compressed exponent at its exponent parameter values in the range of 1.3-1.5,
which indicate that the dominant relaxation mechanism is the formation of
nucleation centers of magnetic domains and their reorientation to equilibrium.
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Meanwhile, the ‘slow’ component of the magnetic relaxation process is well
described by the Kohlrausch-Williams-Watts model, which considers the
interaction of magnetic moments in disordered grain boundary areas with
spin-glass properties. The dynamics of this process is well described by the
stretched exponent with its exponent parameter values in the range of 0.4-0.6.

7. When developing a pulsed magnetic field sensor operating at
temperatures of 270-320 K, it is appropriate to use LaosSro.2(Mn1yC0y03)1.103
films with y=(0.05-0.06), which have higher magnetoresistance and lower
magnetoresistance anisotropy at room temperature, compared with the
manganite  films  LaosSrooMn1103 and manganite-cobaltite  films
LaosSro2(Mn1.,Coy03)1103 (y>0.078). When developing a pulsed magnetic
field sensor operating at low (<80 K) temperatures, it is appropriate to use
manganite films doped with cobalt La-Sr-Mn-Co-O with an average content
Co/(La+Sr)=0.12; 0.14, characterized by lower T, and higher MR at strong
magnetic fields and smaller magnetic memory effects.

8. When stabilizing the main parameters - resistance and
magnetoresistance — of magnetic sensors based on manganite-cobaltite films,
it is appropriate to apply accelerating ageing procedure by annealing films at
100 °C in Ar atmosphere for at least 8 h.

115



CURRICULUM VITAE

Vardas, Pavardé:  Vakaris Rudokas

Gimimo Data: 1991-11-15
El. Pastas: vakaris.rudokas@ftmc.lt
I$silavinimas:

2016-2021 m. Fiziniy ir technologijos moksly centras, Vilnius, Lietuva.
Doktoranttiros studijos.

2014-2016 m. Vilniaus universitetas, Fizikos fakultetas, Vilnius. Fizikos
magistras.

2010-2014 m. Vilniaus universitetas, Fizikos fakultetas, Vilnius. Fizikos
bakalauras.

Darbo patirtis:

2014 m. — dabar. Tyréjas, Fiziniy ir technologijos moksly centras, Vilnius,
Lietuva.

116



LITERATUROS SARASAS (REFERENCES)

[1] C. Israel, M. J. Calderon, N. D. Mathur, “The current spin on manganites”,
Materials Today, Vol. 10(10), pp. 24-32, October 2007.

[2] M. Ziese, “Extrinsic magnetotransport phenomena in ferromagnetic
oxides”, Reports on Progress in Physics, Vol. 65(2), pp. 143-249, January
2002.

[3] K. Dorr, “Ferromagnetic manganites: spin-polarized conduction versus
competing interactions”, Journal of Physics D: Applied Physics, Vol. 39(7),
pp. R125-R150, March 2006.

[4] T. Stankevi¢, L. MediSauskas, V. Stankevi¢, S. Balevi¢ius, N.
Zurauskiené, O. Liebfried, M. Schneider, “Pulsed magnetic field
measurement sytem based on colossal magnetoresistance-B-scalar sensors for
railgun investigation”, Review of Scientific Instruments, Vol. 85(4), pp.
044704, April 2014.

[5] M. Schneider, O. Liebfried, V. Stankevic, S. Balevicius, N. Zurauskieng,
“Magnetic Diffusion in Railguns: Measurements Using CMR-Based
Sensors”, IEEE Transactions on Magnetics, Vol. 45(1), pp. 430-435, January
2009.

[6] S. Balevi¢ius, N. Zurauskiené, V. Stankevi¢, T. Herrmannsdérfer, S.
Zherlitsyn, Y. Skourski, F. Wolff-Fabris, J. Wosnitza, “CMR-B-Scalar Sensor
Application for High Magnetic Field Measurement in Nondestructive Pulsed
Magnets”, IEEE Transactions on Magnetics, Vol. 49(11), pp. 5480-5484,
November 2013.

[71 S. Lee, H. Y. Hwang, B. I. Shraiman, W. D. Ratcliff Il, S-W. Cheong,
“Intergrain Magnetoresistance via Second-order Tunneling in Perovskite
Manganites”, Physical Review Letters, Vol. 82(22), pp. 4508-4511, May
1999.

[8] H. Y. Hwang, S-W. Cheong, N. P. Ong, B. Batlogg, “Spin-Polarized
Intergrain Tunneling in LaysSrysMnOs”, Physical Review Letters, Vol.
77(10), pp. 2041-2044, September 1996.

[9] K. Dorr, K.-H. Miiller, N. Kozlova, P. Reutler, R. Klingeler, B. Blchner,
L. Schultz, “Field dependence of colossal magnetoresistance in magnetic
fields up to 50 T, Journal of Magnetism and Magnetic Materials, Vol.
290-291, pp. 416-419, April 2005.

[10] S. Balevicius, N. Zurauskiené, V. Stankevi¢, S. KerSulis, V.
Plausinaitiené, “Nanostructured thin manganite films in megagauss magnetic
field”, Applied Physics Letters, Vol. 101(9), pp. 092407, August 2012.

117



[11] J. Hu, H. Qin, J. Chen, R. K. Zheng, “Room temperature
magnetoresistance in Laoe7Sro3sMn1xCox0O3”, Journal of Applied Physics,
Vol. 91(10), pp. 8912-8914, May 2002.

[12] V. O. Balitska, B. Butkievich, O. I. Shpotyuk, M. M. Vakiv, “On the
analytical description of ageing kinetics in ceramic manganite-based NTC
thermistors”, Microelectronics Realiability, Vol. 42(12), pp. 2003-2007,
December 2002.

[13] M. M. Vakiv, O. I. Shpotyuk, V. O. Balitska, B. Butkiewicz, L. I.
Shpotyuk, “Ageing behavior of electrical resistance in manganite NTC
ceramics”, Journal of the European Ceramic Society, Vol. 24(6), pp.
1243-1246, 2004.

[14]J. M. D. Coey, M. Viret, L. Ranno, K. Ounadjela, “Electron Localization
in Mixed-Valence Manganites”, Physical Review Letters, Vol. 75(21), pp.
3910-3913, November 1995.

[15] Y. Okimoto, T. Katsufuji, T. Ishikawa, A. Urushibara, T. Arima, Y.
Tokura, “Anomalous Variation of Optical Spectra with Spin Polarization in
Double-Exchange Ferromagnet: La:;xSrxMnQOs”, Physical Review Letters,
Vol. 75(1), pp. 109-112, July 1995.

[16] Y. Tokura, “Critical features of colossal magnetoresistive manganites”,
Reports on Progress in Physics, Vol. 69(3), pp. 797-851, February 2006.

[17] E. Dagotto, T. Hotta, A. Moreo, “Colossal magnetoresistant materials:
the key role of phase seperation”, Physics Reports, Vol. 344(1-3), pp. 1-153,
April 2001.

[18] X. G. Chen, J. B. Fu, C. Yun, H. Zhao, Y. B. Yang, H. L. Du, J. Z. Han,
C. S. Wang, S. Q. Liu, Y. Zhang, Y. C. Yang, J. B. Yang, “Magnetic and
transport properties of cobalt doped Lao7SrosMnQs”, Journal of Applied
Physics, Vol. 116(10), pp. 103907, September 2014.

[19] C. Zener, “Interaction Between the d-Shells in the Transition Metals”,
Physical Review, Vol. 81(4), pp. 440-444, February 1951.

[20] C. Zener, “Interaction Between the d-Shells in the Transition Metals. II.
Ferromagnetic Compounds of Manganese with Perovskite Structure”,
Physical Review, Vol. 82(3), pp. 403-405, May 1951.

[21] P. W. Anderson, M. Hill, H. Hasegawa, “Considerations on Double
Exchange”, Physical Review, Vol. 100(2), pp. 675-681, October 1955.

[22] P. Wagner, I. Gordon, L. Trappeniers, J. Vanacken, F. Herlach, V. V.
Moshchalkov, Y. Bruynseraede, “Spin Dependent Hopping and Colossal
Negative Magnetoresistance in Epitaxial Ndos2Sro.4sMnOs Films in Fields up
to 50 T”, Physical Review Letters, Vol. 81(18), pp. 3980-3983, November
1998.

118



[23] H. Ahmed, S. Khan, W. Khan, R. Nongjai, I. Khan, “Adiabatic to non
adiabatic change in conduction mechanism of Zn doped Lags7Sro.33Mn0Os
perovskite”, Journal of Alloys and Compounds, Vol. 563, pp. 12-17, June
2013.

[24] M. Viret, L. Ranno, J. M. D. Coey, “Magnetic localization in mixed-
valence manganites”, Physical Review B, Vol. 55(13), pp. 8067-8070, April
1997.

[25] A.-M. Haghiri-Gosnet, J.-P. Renard, “CMR manganites: physics, thin
films and devices”, Journal of Physics D: Applied Physics, Vol. 36(8), pp.
R127-R150, April 2003.

[26] M. Zhuang, W. Zhang, N. Ming, “Spin-disorder-scattering-induced
spectral-weight transfer and pseudogap in doped perovskite LaMnOs”,
Physical Review B, Vol. 56(22), pp. 14547-14550, December 1997.

[27] M. Uehara, S.-W. Cheong, ‘“Relaxation between charge order and
ferromagnetism in manganites: Indication of structural phase separation”,
Europhysics Letters, Vol. 52(6), pp. 674-680, December 2000.

[28] A. P. Ramirez, “Colossal magnetoresistance”, Journal of Physics:
Condensed Matter, Vol. 9(39), pp. 8171-8199, September 1997.

[29] G. Binasch, P. Grinberg, F. Saurenbach, W. Zinn, “Enhanced
magnetoresistance in layered magnetic structures with antiferromagnetic
interlayer exchange”, Physical Review B, Vol. 39(7), pp. 4828-4830, March
1989.

[30] X. W. Li, A. Gupta, G. Xiao, G. Q. Gong, “Low-field magnetoresistance
properties of polycrystalline and epitaxial perovskite manganite films”,
Applied Physics Letters, Vol. 71(8), pp. 1124-1126 , June 1998.

[31] A. Dutta, N. Gayathri, R. Ranganathan, “Effect of particle size on the
magnetic and transport properties of LagszsSro.12sMn0Os”, Physical Review B,
Vol. 68(5), pp. 054432, August 2003.

[32] J. M. Colino, A. de Andrés, ,,Huge magnetoresistance in ultrathin
Lao7CapsMnOs films: The role of superparamagnetic clusters and domain
walls“, Vol. 87(14), pp. 142509, September 2005.

[33] LI. Balcells, B. Martinez, F. Sandiumenge, J. Fontcuberta,
“Magnetotransport properties of nanometric LazsSrysMnQOs;  granular
perovskites”, Journal of Magnetism and Magnetic Materials, Vol. 211(1-3),
pp. 193-199, March 2000.

[34] A. Gupta, G. Q. Gong, G. Xiao, P. R. Duncombe, P. Lecoeur, P.
Trouilloud, Y. Y. Wang, V. P. Dravid, J. Z. Sun, “Grain-boundary effects on
the magnetoresistance properties of perovskite manganite films”, Physical
Review B, Vol. 54(22), pp. R15629-R15632, December 1996.

119



[35] J. E. Evetts, M. G. Blamire, N. D. Mathur, S. P. Isaac, B.-S. Teo, L. F.
Cohen, J. L. Macmanus-Driscoll, “Defect-induced spin disorder and
magnetoresistance in single-crystal and polycrystal rare-earth manganite thin
films”, Philosophical Transactions of the Royal Society of London A, Vol.
356, pp. 1593-1615, July 1998.

[36] B. Vengalis, G. Grigalitinaité-Vonsevi¢iene, A. Maneikis, J.
Klimantavicius, R. Juskénas, K. Mazeika, “Low-field magnetoresistance and
switching behavior of polycrystalline Lao.esSro32MnQOs/YSZ(001) films with
columnar grain structure”, Thin Solid Films, Vol. 625, pp. 42-48, March 2017.
[37] N. Kozlova, K. Dorr, D. Eckert, T. Walter, K.-H. Miiller, “Intergrain
magnetoresistance of Lao7SrosMnOs in pulsed magnetic fields up to 50 T,
Journal of Magnetism and Magnetic Materials, VVol. 261(1-2), pp. 48-55, April
2003.

[38] R. Gross, L. Alff, B. Biichner, B. H. Freitag, C. Hofener, J. Klein, Y. Lu,
W. Mader, J. B. Phillip, M. S. R. Rao, P. Reutler, S. Ritter, S. Thienhaus, S.
Uhlenbruck, B. Wiedenhorst, “Physics of grain boundaries in the colossal
magnetoresistance manganites, Journal of Magnetism and Magnetic
Materials, Vol. 211(1-3), pp. 150-159, March 2000.

[39] N. Zurauskiené, S. Balevi¢ius, P. Cimmperman, V. Stankevi¢, S.
KerSulis, J. Novickij, A. Abrutis, V. PlauSinaitiené, “Colossal
Magnetoresistance Properties of LaoggsSro17MnQOz Thin Films Grown by
MOCVD on Lucalox Substrate”, Journal of Low Temperature Physics, Vol.
159(1), pp. 64-67, December 2009.

[40] J. Hu, C. Ji, H. Qin, J. Chen, Y. Hao, Y. Li, “Enhancement of room
temperature magnetoresistance in LaoggsSrossMnixTxOz (T = Fe and Ni)
manganites”, Journal of Magnetism and Magnetic Materials, Vol. 241(2-3),
pp. 271-275, March 2002.

[41] N. Zurauskiene, S. Balevicius, D. Pavilonis, V. Stankevic, V.
Plausinaitiene, S. Zherlitsyn, T. Herrmannsdorfer, J. M. Law, J. Wosnitza,
“Magnetoresistance and Resistance Relaxation of Nanostructured
La-Ca-Mn-O Films in Pulsed Magnetic Fields”, IEEE Transactions on
Magnetics, Vol. 50(11), pp. 1-4, 2014.

[42] H. Song, W. Kim, S.-J. Kwon, J. Kang, “ Magnetic and electronic
properties of transition-metal-substituted perovskite manganites —
La0.7Sro.3sMng.e5X0.0s03 (X = Fe, Co, Ni)”, Journal of Applied Physics, Vol.
89(6), pp. 3398-3402, March 2001.

[43] H. Xi, K.-Z. Gao, J. Ouyang, Y. Shi, Y. Yang, “Slow magnetization
relaxation and reversal in magnetic thin films”, Journal of Physics: Condensed
Matter, Vol. 20(29), pp. 1-8, July 2008.

120



[44] G. Williams, D. C. Watts, “Non-Symmetrical Dielectric Relaxation
Behaviour Arising from a Simple Empirical Decay Function”, Transactions
of the Faraday Society, Vol. 66, pp. 80-85, 1970.

[45] J. C. Phillips, “Microscopic theory of atomic and electronic tretched
exponential relaxation in high temperature superconductors”, Physica C:
Superconductivity, Vol. 340(4), pp. 292-298, December 2000.

[46] J. C. Phillips, “Stretched exponential relaxation in molecular and
electronic glasses”, Reports on Progress in Physics, Vol. 59(9), pp. 1133-
1207, 1996.

[47] J. Vogel, J. Moritz, O. Fruchart, “Nucleation of magnetisation reversal,
from nanoparticles to bulk materials”, VVol. 7(9-10), pp. 977-987, November-
December 2006.

[48] A. N. Shiryayev, “On the Statistical Theory of Metal Crystallization”, In:
A. N. Shiryayev Selected Works of A. N. Kolmogorov. Mathematics and Its
Applications (Soviet Series), Vol. 26, pp. 188-192, 1992.

[49] M. Avrami, “Kinetics of Phase Change. Il Transformation-Time
Relations for Random Distribution of Nuclei”, Journal of Chemical Physics,
Vol. 8(2), pp. 212-224, December 2004,

[50] E. Fatuzzo, “Theoretical Considerations on the Switching Transient in
Ferroelectrics”, Physical Review, Vol. 127(4), pp. 1999-2005, September
1962.

[51] M. Ulrich, J. Garcia-Otero, J. Rivas, A. Bunde, “Slow relaxation in
ferromagnetic nanoparticles: Indication of spin-glass behavior”, Physical
Review B, Vol. 67(2), pp. 024416, January 2003.

[52] D. L. Griscom, M. E. Gingerich, E. J. Friebele, “Radiation-induced
defects in glasses: Origin of power-law dependence of concentration on dose”,
Physical Review Letters, Vol. 71(7), pp. 1019-1022, August 1993.

[53] L. Zurauskaité, S. Balevi¢ius, N. Zurauskiené, S. Ker3ulis, V. Stankevig,
C. Simkevicius, J. Novickij, S. Tolvaisien¢, “Ageing effects on electrical
resistivity and magnetoresistance of nanostructured manganite films”,
Lithuanian Journal of Physics, Vol. 52(3), pp. 224-230, September 2012.
[54] E. V. Emelianova, P. Hertogen, V. I. Arkhipov, G. J. Adriaenssens, “A
model of photoinduced anisotropy in chalcogenide glasses”, Journal of
Non-Crystalline Solids, Vol. 266-269, Part 2, pp. 954-958, May 2000.

[55] A. Abrutis, V. Plausinaitiené, V. Kubilius, A. Teiserskis, Z. Saltyte, R.
Butkuté, J. P. Senateur, “Magnetoresistant Lai1xSr«MnQOsz films by pulsed
injection metal organic chemical vapor deposition: effect of deposition
conditions, substrate material and film thickness”, Thin Solid Films, Vol.
413(1-2), pp. 32-40, June 2002.

121



[56] M. Vagner, V. Plausinaitiené, R. Lukose, S. Ker$ulis, M. Talaikis, B.
Knasiene, S. Stanionyte, V. Kubilius, K. Motiejuitis, Z. Saltyte, D. Niaura, E.
Naujalis, N. Zurauskien¢, “PI-MOCVD technology of (La, Sr)(Mn, C0)Os:
From epitaxial to nanostructured films”, Surface and Coatings Technology,
Vol. 385, pp. 125287, March 2020.

[57] S. Balevi¢ius, V. Stankevi¢, N. Zurauskiené, C. Simkevi¢ius, O.
Liebfried, M. Loffler, M. Schneider, A. Abrutis, V. PlauSinaitiené, ‘Thin Film
Manganite-Metal Interconnection and “Loop Effect” Studies in CMR-Based
High Magnetic Field Sensors®, Acta Physica Polonica A, Vol. 115(6), pp.
1133-1135, June 2009.

[58] A. Grainys, J. Novickij, T. Stankevi¢, V. Stankevi¢, V. Novickij, N.
Zurauskiené, “Single Pulse Calibration of Magnetic Field Sensors Using
Mobile 43 kJ Facility”, Measurement Science Review, Vol. 15(5), pp.
244-247, October 2015.

[59] D. Pavilonis, “Magnetoresistance and electrical resistance relaxation in
La-Sr(Ca)-Mn-O nanostructured films”, Doctoral dissertation, 2017.

[60] E. Syskakis, G. Choudalakis, C. Papastaikoudis, “Crossover between
Kondo and electron-electron interaction effects in Lao75Sro2MnOs; manganite
doped with Co impurities?”, Journal of Physics: Condensed Matter, Vol.
15(45), pp.7735-7749, October 2003.

[61] M. B. Salamon, M. Jaime, “The physics of manganites: Structure and
transport”, Reviews of Modern Physics, Vol. 73(3), pp. 583-628, August
2001.

[62] J. Fontcuberta, B. Martinez, A. Seffar, S. Pinol, J. L. Garcia-Munoz, X.
Obradors, “Colossal Magnetoresistance of Ferromagnetic Manganites:
Structural Tuning and Mechanisms”, Physical Review Letters, VVol. 76(7), pp.
1122-1125, February 1996.

[63] N. Zurauskiené, S. Balevi¢ius, V. Stankevi¢, S. Ker3ulis, M. Schneider,
O. Liebfried, V. Plausinaitiené, A. Abrutis, “B-Scalar Sensor Using CMR
Effect in Thin Polycrystalline Manganite Films”, IEEE Transactions on
Plasma Science, Vol. 39(1), pp. 411-416, August 2010.

[64] N. Zurauskiené, S. Kersulis, L. Medisauskas, S. Tolvaisiené,
“Investigation of Magnetoresistance and Its Anisotropy of Thin
Polycrystalline Lao3Sro.17MnOs Films in High Pulsed Magnetic Fields”, Acta
Physica Polonica A, Vol. 119(2), pp. 186-188, February 2011.

[65]]. Zhang, Y. Xu, S. Cao, G. Cao, Y, Zhang, C. Jing, “Kondo-like transport
and its correlation with the spin-glass phase in perovskite manganites”,
Physical Review B, Vol. 72(5), pp. 054410, August 2005.

122



[66] A. Sadhu, S. Bhattacharyya, “Enhanced Low-Field Magnetoresistance in
Lao71Sro2sMnQO3z Nanoparticles Synthesized by the Nonaqueous Sol-Gel
Route”, Chemistry of Materials, VVol. 26(4), pp. 1702-1710, January 2014.
[67] N. Zurauskiené, D. Pavilonis, J. Klimantavi¢ius, S. Balevitius, V.
Stankevi¢, R. Vasiliauskas, V. Plaus$inaitiené, A. Abrutis, M. Skapas, R.
JuSkénas, “Magnetoresistance Relaxation Anisotropy of Nanostructured
La-Sr(Ca)-Mn-O Films Induced by High-Pulsed Magnetic Fields”, IEEE
Transactions on Plasma Science, Vol. 45, pp. 2773-2779, 2017.

[68] J. R. Macdonald, J. C. Phillips, “Topological derivation of shape
exponents for stretched exponential relaxation”, Journal of Chemical Physics,
Vol. 122(7), pp. 074510, February 2005.

[69] A. M. Saranya, D. Pla, A. Morata, A. Cavallaro, J. Canales-Vazquez, J.
A. Kilner, M. Burriel, A. Tarancon, “Engineering Mixed lonic Electronic
Conduction in Lao.sSro2MnOs+s Nanostructures through Fast Grain Boundary
Oxygen Diffusivity”, Vol. 5(11), pp. 1500377, April 2015.

[70] M. Egilmez, M.M. Sabera, M. Abdelhadi, K.H. Chow and J. Jung,
“Anomalous aging and strain induced time dependent phenomena in ultra-thin
LaoesCao.3sMnO;s films”, Physics Letters A, Vol. 375(45), pp. 4049— 4052,
October 2011.

123



PUBLIKACIJU SARASAS IR PRANESIMAI
KONFERENCIJOSE
PUBLICATIONS AND CONFERENCE PRESENTATIONS

Publikacijy disertacijos tema sarasas
Publications on the Topic of Dissertation

P1. N. Zurauskiené, V. Rudokas, J. Klimantavi¢ius, S. Balevi¢ius,
C. Simkevi¢ius, S. Kerulis, V. Stankevi¢, D. Pavilonis, R. Vasiliauskas,
V. Plausinaitiené, and S. TolvaiSiené¢, Multistep Accelerated Aging of
Magnetic Field Sensors based on Nanostructured La-Sr-Mn-O Thin Films,
IEEE Transactions on Plasma Science, Vol. 45, No. 10, pp. 2787-2793,
Oct. 2017, DOI: 10.1109/TPS.2017.2671924.

P2. N. Zurauskiené, V. Rudokas, S. Balevi¢ius, S. Kersulis, V. Stankevi¢,
R. Vasiliauskas, V. Plausinaitiené, M. Vagner, R. Lukosé, M. Skapas,
R. Juskénas, Nanostructured La-Sr-Mn-Co-O Films for Room Temperature
Pulsed magnetic Field Sensors, IEEE Transactions on Magnetics, Vol. 53,
No. 11, Art. no. 4002605, Nov. 2017, DOI: 10.1109/TMAG.2017.2708980.

P3. V. Rudokas, N. Zurauskiené, R. Luko$¢, S. Kersulis, V. Stankevig, D.
Pavilonis, S. Balevicius, V. Plausinaitiené, M. Vagner, M. Skapas, S.
Arsenijevic, La-Sr—Mn-Co-O films for high pulsed magnetic field
measurements at cryogenic temperatures, IEEE Transactions on Plasma
Science, Vol. 47, No. 11, pp. 4541-4546, Oct. 2019, DOI:
10.1109/TPS.2019.2916454.

P4. N. Zurauskiené, V. Rudokas, S. Ker3ulis, V. Stankevi¢, D. Pavilonis,
V. Plausinaitiené, M. Vagner, S. Balevi¢ius, Magnetoresistance and its
relaxation of nanostructured La-Sr-Mn-Co-O films: Application for low
temperature magnetic sensors, Journal of Magnetism and Magnetic Materials,
Vol. 539, Art.no. 168340, Dec. 2021, DOI: 10.1016/j.jmmm.2021.168340.

P5. N. Zurauskiené, S. Kersulis, V. Rudokas, M. Vagner, K. Motiejuitis,
M. Koliada, V. Stankevi¢, D. Pavilonis, V. Plausinaitiené, Influence of
Preparation Conditions on Long-Term Stability of Magnetoresistive
Properties of Nanostructured La-Sr-Mn-Co-O Films Grown by PI MOCVD,
IEEE Transactions on Magnetics, DOI: 10.1109/TMAG.2021.3089101.

124


https://doi.org/10.1109/TPS.2017.2671924
https://doi.org/10.1109/TMAG.2017.2708980
https://doi.org/10.1109/TPS.2019.2916454
https://doi.org/10.1016/j.jmmm.2021.168340
https://doi.org/10.1109/TMAG.2021.3089101

PraneSimy mokslinése konferencijose sarasas
(praneséjas pabrauktas)
Conference presentations (presenter underlined)

Cl. V. Rudokas, N. Zurauskiené »Investigation of magnetoresistive
properties of La-Sr-Mn-Co-O films at cryogenic temperatures in high pulsed
magnetic fields*, OpenReadings 2019.

C2. V. Rudokas, N. Zurauskiené ,Nanostruktiirizuoty La-Sr-Mn-Co-O
sluoksniy magnetovarzos tyrimas“, 43-0ji Lietuvos nacionaliné fizikos
konferencija, Kaunas, spalio 3-5, 2020.

C3. V. Rudokas, N. Zurauskiené ,Influence of Growth Rate on
Magnetoresistive Properties of Nanostructured La-Sr-Mn-Co-O Films®,
22-nd International Conference-School ,,Advanced Materials and
Technologies* Palanga, August 24-28, 2020.

C4. N. Zurauskiené, V. Rudokas, S. Balevi¢ius, S. Kersulis, V. Stankevig,
R. Vasiliauskas, V. Plausinaitiené, M. Vagner, R. Lukos¢, M. Skapas,
R. Juskénas, ,Nanostructured LaggiSro19MniyCoyO3 Films for Room
Temperature Pulsed Magnetic Field Sensors®, INTERMAG-2017, Dublin,
April 24-28, 2017.

C5. V. Rudokas, N. Zurauskiené, S. Kersulis, V. Stankevig,
V.Plauginaitiené, R. Lukosé, S. Balevi¢ius and S. Arsenijevic
,,La-Sr-Mn-Co-O films for high pulsed magnetic field measurements at
cryogenic temperature”, 7th Euro-Asian pulsed power conference EAPPC
BEAMS 2018, Changsha, China, from 16th to 20th September, 2018.

C6. N. Zurauskien¢, V. Rudokas, S. Kersulis, V. Stankevi¢, D. Pavilonis,
V. Plausinaitiené, M. Vagner, S. Balevi¢ius, Magnetoresistance and its
relaxation of nanostructured La-Sr-Mn-Co-O films: Application for low
temperature magnetic sensors, The Joint European Magnetic Symposia -
JEMS, Virtual conference, December 7-11, 2020.

C7. N. Zurauskieng, S. Kersulis, V. Rudokas, M. Vagner, K. Motiejuitis,
M. Koliada, V. Stankevi¢, D. Pavilonis, V. Plausinaitiené, Influence of
Preparation Conditions on Long-Term Stability of Magnetoresistive
Properties of Nanostructured La-Sr-Mn-Co-O Films Grown by PI MOCVD,
INTERMAG-2021, Virtual conference, April 26-30, 2021.

125



UZRASAMS

126



UZRASAMS

127



Vilniaus universiteto leidykla
Saulétekio al. 9, ITI rimai, LT-10222 Vilnius
El. p. info@leidykla.vu.lt, www.leidykla.vu.It

Tirazas 20 egz.



