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Sutartiniy terminy sarasas

AFI — antiferomagnetiniai izoliatoriai;

AFM — atominiy jégy mikroskopija;

Algs — tris-(8-hydroxyquinoline) aluminum organinis junginys;
BFO — BiFeOg;

BMR — branduolinis magnetinis rezonansas;
BPBC — perimidino grupés organinis junginys;
Cl — orientuoty sukiniy izoliatorius;

CMR — milziniskoji magnetovarza;

DPS — dviguba pamaininé sgveika;

DSC — diferenciné skenuojamoji kalorimetrija;
EBC — perimidino grupés organinis junginys;
EDS — elektroniné dispersiné spektroskopija;
FCAND - naftaleno diimido grupés organinis junginys;
FERAM — feroelektriné atmintis;

FI — feromagnetinis izoliatorius;

FM — feromagnetiné faze;

GMR — gigantiS§koji magnetovarza;

HFMR — stipraus lauko magnetovarza;

HOMO - virsutiné uzpildyta molekuliné orbitalé;
| —izoliatorius;

I-U — voltamperiné charakteristika;

LCMO — Lao,67Cao 33Mn0Os;

LCeMO - Lao,67Cep,33Mn0Os3;

LBaMO — Laos7Bao,3sMnOs;

LFMR — silpno lauko magnetovarza;

LMO — LaMnOs;

LSMO - Lag7Sro,33Mn0Os3;

LUMO — Zemiausia neuzpildyta molekulin¢ orbitalé;



M, ME — metalas;

M/LSMO - sandiira tarp metalo ir Lag e7Sro,33MnO3 sluoksnio (M = Ag, Al,
In..);

MR — magnetovarza;

MR] — sandiiros magnetovarza;

MRAM — magnetiné atmintis;

MS — magnetroninis dulkinimas;

OLED - organinis Sviestukas;

OMAR - organiné magnetovarza;

OP — organinis puslaidininkis;

PEPK — naftaleno diimido grupés organinis junginys;
Pl — paramagnetiniai izoliatoriai;

PM — paramagnetin¢ faze;

POANT — naftaleno diimido grupés organinis junginys;
R — elektriné varza;

Rj — sanduros elektrin¢ varza;

SEM — rastrin¢ elektronin¢ mikroskopija;

SC —tirpalo skleidimo technologija;

STO - SrTiOg;

STON - SrTiO3<Nb>;

Tc — Kiuri temperatira;

TE — terminio garinimo technologija;

TGA — termogravimetrijos metodas;

TMR — tuneliné magnetovarza;

VAch — voltamperiné charakteristika;

XRD — Rentgeno spinduliuotés difrakcija;

YSZ — ZrO»<Y> arba Y203(8 mol % ZrOy);



IVADAS

Temos aktualumas

Siuo metu daug démesio skiriama naujy elektronikos (nanoelektronikos)
kryp¢iy: sukiniy elektronikos arba spintronikos, molekulinés elektronikos taip
pat organinés spintronikos vystymui. Svarbiausias spintronikos tikslas -
informacijos jraSymui ir atgaminimui panaudoti ne vien tik elektrono kriivj, bet
ir sukinj; tuo tarpu gaminant molekulinés elektronikos prietaisus siekiama
panaudoti hibridines sistemas, sudarytas i§ neorganiniy ir organiniy medziagy.

Spintronikos prietaisy kurimui reikalingi elektrai laidis feromagnetikai.
Pageidautina, kad jy Kiuri temperatiiros Tc vertés biity aukStesnés uz kambario
temperattirg ir kad juose esanciy kruvininky sukiniai feromagnetinéje biisenoje
biity orientuoti. Kaip tik tokios savybémis pasizymi kai kurie oksidai, pvz.,
Lao,67Sr033Mn0O3z, CrO2 ir Fes04, kuriy Tc vertés atitinkamai 370 K, 450 K ir
750 K. Panaudojant minétas feromagnetines medziagas, o tiksliau plonuosius
ju sluoksnius ir daugiasluoksnius darinius tikimasi sukurti jvairios paskirties
magnetinio lauko jutiklius, magnetinés atminties elementus bei jy matricas
(MRAM). Elementy permagnetinimas susijgs Ssu mazomis energijos
sgnaudomis ir tod¢l tikimasi, kad magnetinés informacijos jraSymas turéty biiti
spartesnis lyginant su elektrono krivio pakeitimu dabartinése Si loginése
schemose ar feroelektrinés atminties (FERAM) elementuose.

Svarbiausias Siuolaikinés silicio elektronikos prietaisas yra puslaidininkinis
diodas (p-n sandiira) taip pat metalo-puslaidininkio (M-S) sandira (Sotkio
diodas). Tikétina, kad pakeitus atskirus puslaidininkinius elementus
magnetiniais galima biity prapleésti tradiciniy elektronikos prietaisy — diody,
tranzistoriy funkcines galimybes ir jy veikimg valdyti ne tik elektriniu, bet ir
magnetiniu lauku. Magnetinés atminties elementy gaminimui yra svarbis
daugiasluoksniai dariniai, sudaryti i§ dviejy feromagnetiniy elektrody, atskirty
nemagnetiniu sluoksniu arba taip vadinamos tunelinés sukiniy sklendés. Tokie
dariniai pasizymi tunelinés magnetovarzos (TMR) reiskiniu, t. .

magnetiniame lauke atsiradusiu elektrinés varzos pokyciu, kuris priklauso nuo



feromagnetiniy elektrody tarpusavio jmagnetéjimo. Plong organinés medzZiagos
sluoksnj panaudojus kaip tunelinj barjerag tarp laidziy FM elektrody atsiverty
naujy galimybiy organinei spintronikai. Zymiai ilgesni sukiniy relaksacijos
laikai (107-10° s) organiniuose puslaidininkiuose lyginant su tradiciniais
puslaidininkiais ir metalais (102 s) leisty efektyviau valdyti i§ feromagnetiko j
organing medZiaga injektuojamy sukiniy dinamikg, sumaZinti energijos
sgnaudas ir tuo paciu padidinti galimy perjungimy operacijy sparts.

Siekiant placiau pritaikyti magnetinius oksidus taip pat organinius
puslaidininkius spintronikos reikméms kyla visa eilé problemy dél
technologinio skirtingy medZziagy nesuderinamumo. Plonasluoksniy dariniy
sudaryty 1§ feromagnetiniy oksidy, tradiciniy neorganiniy (Si) ir organiniy
puslaidininkiy elektriniy savybiy tyrimai atskleide eile naujy reiskiniy, kuriy
1SaiSkinimas reikalauja atlikti daugiau technologiniy tyrimy ir detaliau iStirti
kriivininky pernasg tarpfazinése srityse. Kaip tik tokiy problemy sprendimui ir
skiriamas §is disertacinis darbas.

Panaudojus magnetroninio dulkinimo technologija ant jvairiy kristaliniy
MgO, n-SrTiOz<Nb> (STON), n-Si, p-Si padékly buvo auginami lantano
manganity: Laoe7Sro3sMnOz (LSMO) ir Lage7CaozsMnOz (LCMO) plonieji
sluoksniai, tuo tarpu grupés organiniy puslaidininkiy sluoksniy gaminimui
buvo panaudotos vakuuminio garinimo ir tirpalo skleidimo technologijos.
Buvo tiriama atskiry sluoksniy struktiira, taip pat sudaryty hibridiniy
organiniy-neorganiniy  diodiniy  p-n, p-i-n  dariniy  elektrinés  bei

magnetovarzines savybeés.

Tyrimy objektas

o Manganity: (LSMO, LCMO), organiniy puslaidininkiy (Alqgs taip pat kai
kuriy naftaleno diimido: PEPK, FCAND, POANT ir perimidino: BPBC,
EBC grupés junginiy) plonieji sluoksniai ir jy dariniai.

o Diodiniy p-n ir p-i-n dariniy i§ manganity, neorganiniy (n-Si, p-Si,
STON) ir organiniy puslaidininkiy  struktorinés, elektrinés ir

magnetovarzinés savybés.



Darbo tikslai

Istirti kaip keic¢iasi LSMO sluoksniy kristaliné sandara, elektriné varza ir
jos temperatiiring priklausomybé¢ taip pat magnetovarZines savybés auginant
LSMO sluoksnius magnetroninio dulkinimo biidu jvairiose temperatiirose
(Ts=550+800°C) ant kristaliniy MgO(001) padékly.

[Saiskinti tarpkristalitiniy riby jtakg polikristaliniy LSMO/MgO
sluoksniy elektrinei varzai ir magnetovarzai, esant silpniems (uoH<0,2T) ir
stipriems (noH>0,2T) magnetiniams laukams.

IStirti mazo ploto Ag/LSMO sandiiry elektrines ir magnetovarzines
savybes.

Sukurti plonasluoksniy diodiniy dariniy su manganitais (LSMO,
LCMO) ir organiniais puslaidininkiais technologija, iStirti jy elektrines

savybes.

Siekiant Sio tikslo, buvo sprendZiami tokie uzZdaviniai

Buvo  atlieckami  lyginamieji  orientuoty ir  polikristaliniy
LSMO/MgO(001) sluoksniy elektriniy savybiy tyrimai. Siekiant iSaiskinti
kristality ir tarpkristalitinés srities jtaka elektrinéms ir magnetovarzinéms
savybéms jvairiose temperatiirose, buvo atlikti kompleksiniai bandiniy
kristalinés struktiiros taip pat jy elektriniy savybiy tyrimai.

Naudojant terminio garinimo vakuume ir tirpalo skleidimo technologijas
ant elektrai laidziy n-Si, p-Si ir STON padékly buvo gaminami organiniy
puslaidininkiy: Alqgs taip pat naujai susintetinty naftaleno diimido (PEPK,
FCAND ir POANT) ir perimidino (BPBC, EBC) grupés junginiy plonieji
sluoksniai. Buvo atlieckami lyginamieji sudaryty diodiniy dariniy
voltamperiniy charakteristiky tyrimai ir nustatomi svarbiausi $iy diodiniy
dariniy elektriniai parametrai.

Buvo gaminami plonasluoksniai diodiniai p-n ir p-i-n dariniai, sudaryti
i§ elektrai laidziy magnetiniy medziagy - LSMO, LCMO, nemagnetiniy
puslaidininkiniy medziagy - STON ir n-Si(100), dielektriniy oksidy -
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ZrO<Y> (YSZ) ir LaMnOz (LMO) ir gerai zZinomo organinio Algs
puslaidininkio bei tiriamos pagaminty diodiniy dariniy elektrinés ir

magnetovarZinés savybeés.

Atlikty tyrimy rezultaty naujumas

e I3aiskinta tarpkristalitiniy sri¢iy jtaka jvairios kristalinés kokybés
LSMO/MgO sluoksniy elektrinéms ir magnetovarzinéms savybéms.

e Pagaminti naujai susintetinty naftaleno diimido ir perimidino grupiy
organiniy puslaidininkiy (OP) plonieji sluoksniai taip pat diodiniai
AQ/OP/n-, p-Si dariniai. IStirtos pagaminty hibridiniy diodiniy dariniy

elektrinés savybes.

Disertacijos praktiné verté

e  Sukurtos hibridiniy magnetiniy oksidy ir organiniy puslaidininkiy plonyjy
sluoksniy ir jy hibridiniy diodiniy dariniy technologijos. ISaiskintos
galimybés minétas medZiagas integruoti ]  puslaidininkinius
mikroelektronikos prietaisus ir panaudoti naujy elektronikos ir
spintronikos prietaisy gaminimui.

e  Kokybiskam Sotkio diodui budingos netiesines LCMO/YSZ/n-Si dariniy
savybés jgalina panaudoti magnetinius manganity  sluoksnius
integriniuose Si mikroelektronikos grandynuose.

e  I[stirtos magnetovarzinés mazo ploto Ag/LSMO sandiiry savybés atveria
naujas galimybes jas pritaikyti kambario temperatiiroje veikian¢iy mazy

matmeny magnetinio lauko jutikliy kiirimuli.

Disertacijos struktiira

Disertacinis darbas sudarytas i§ jvado, literatiiros apzvalgos (1 skyrius),
metodinés dalies (2 skyrius) ir keturiy originaliy (3-6) skyriy, kuriuose
iSdéstyti eksperimentiniy darby rezultatai ir atlikta jy analizé. Kiekvieno
originalaus skyriaus pradzioje pateikiamas trumpas jvadas, Kkuriame

pagrindziamas medziagos pasirinkimas, tyrimy tikslas, o pabaigoje
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pateikiamos trumpos to skyriaus iSvados. Darbo pabaigoje pateikiamos
bendros viso darbo iSvados, naudotos literatiiros ir publikacijy disertacijos
tema sgrasas.

Ivade aptariama tiriamoji problema, darbo aktualumas, aprasomas tyrimy
objektas, formuluojami darbo tikslai bei uzdaviniai, atskleidziamas darbo
mokslinis naujumas, i8keliami ginamieji teiginiai.

Pirmasis skyrius skirtas mokslinés literatiros disertacinio darbo tema
apzvalgai. PlacCiau apraSomos svarbiausios fizikinés lantano manganity, taip pat
organiniy puslaidininkiy savybés. Detaliai aprasytos elektrinés ir magnetinés
Sty medZiagy savybés, nurodyti pagrindiniai modeliai, paaiSkinantys elektros
transporto mechanizmus ir magnetovarzos prigimtj. Pabaigoje apzvelgti
pagrindiniai literatliroje pateikti moksliniai darbai, kuriuose nagrin¢jamos
heterosandiiry su manganitais ir OP magnetovarzinés savybes.

Antrajame skyriuje pateikta sluoksniy gamybos technologija bei
apzvelgiamos elektriniy kontakty gamybos ypatumai, aprasytos matavimo
metodikos. Taip pat aprasyti svarbiausi Siame darbe naudoti plonyjy sluoksniy
auginimo biidai. Trumpai apibiidinti darbe panaudoti kristalinés struktiiros,
elektriniy bei magnetiniy savybiy tyrimo metodai.

Treciajame skyriuje aprasyti LSMO sluoksniai, uzauginti magnetroninio
dulkinimo biidu jvairiose temperatiirose ant kristaliniy MgO(001) padékly
esant dideliam (~8,0 %) kristaliniy gardeliy nesutapimui. Detaliai analizuojama
kristality ir tarpkristalitiniy sri¢iy jtaka sluoksniy elektrinei varzai ir
magnetovarzai (78+330) K temperatiiry ruoze.

Ketvirtame skyriuje apraSytas mazo ploto Ag/LSMO sandiry
sudarymas ir jy elektrinés ir magnetovarzinés savybes.

Penktasis skyrius skirtas Algs taip pat naujai susintetinty naftaleno
diimido ir perimidino grupés junginiy plonyjy sluoksniy gaminimui ant elektrai
laidziy n-Si, p-Si ir STON padékly naudojant terminio garinimo vakuume ir
tirpalo skleidimo technologijas. Aprasyti lyginamieji pagaminty diodiniy
dariniy voltamperiniy charakteristiky tyrimai, kurie leido nustatyti svarbiausius

Siy diodiniy dariniy parametrus.
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SeStajame skyriuje aprasyti plonasluoksniai diodiniai p-n ir p-i-n
dariniai, sudaryti i$ jvairiy elektrai laidZziy magnetiniy medziagy - LSMO ir
LCMO, nemagnetiniy puslaidininkiniy medziagy - STON ir n-Si(100),
dielektriniy oksidy - YSZ ir LMO ir organinio puslaidininkio - Algs.

Disertacijos tema paskelbti 4 straipsniai referuojamuose moksliniuose
zurnaluose, jtrauktuose 1 Thomson ISI duomeny baze, 4 publikacijos
i§spausdintos tarptautinése ir respublikinése konferencijy medziagose. Tyrimo

rezultatai buvo vieSinami eiléje nacionaliniy ir tarptautiniy konferencijy.

Autorés jnaSas
Disertacijos autoré prisid¢jo gaminant manganity taip pat organiniy

junginiy plonuosius sluoksnius bei jy darinius. Fizikiniai eksperimentiniai

tyrimai buvo atliekami kartu su kitais publikacijy bendraautoriais. Autore taip
pat atliko prading duomeny analiz¢, modelinius tyrimus, dalyvavo rezultaty
aptarime ir kartu su bendraautoriais ruosé tyrimy medziaga spaudai.

Disertacijos gynimui pateikiami Sie ginamieji teiginiai:

1.  Polikristaliniy LSMO/MgO sluoksniy elektrines savybes, esant Zemoms
temperatiroms (T<<Tc), lemia elektriSkai nevienalytés tarpkristalitinés
ribos. Tarpkristalitiniy riby magnetovarzines savybes, esant silpniems
(1oH<0,2T) ir stipriems (uoH>0,2T) magnetiniams laukams, paaiskina
dviejy erdvéje iSskirstyty lygiagreciai sujungty kanaly modelis.

2.  Mazo ploto Ag/LSMO sandiry elektrines ir magnetovarzines savybes
paaiskina vadinamoji sutelktoji elektriné varza. Ja lemia po elektrodu
esantis ribotas medziagos tiiris, kuriame srovés tankis yra didZiausias.

3. Didesnes hibridiniy Al/Alqs/n-Si, Al/Algs/p-Si dariniy potencinio barjero
reikSmes (atitinkamai 0,9 eV + 1,1 eV ir 0,77 eV + 0,91 eV) lyginant su
diodiniy Al/n-Si ir Al/p-Si dariniy vertémis (atitinkamai 0,68 eV ir 0,77
eV) lemia poliniy Algs molekuliy indukuoti dipoliniai momentai.

4. Sotkio sandiiros, sudarytos epitaksiskai auginant LSMO ir LCMO

sluoksnius ant elektrai laidziy monokristaliniy STON padékly, pasizymi
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mazomis nuotékio srovés vertémis. Diodiniy (LSMO, LCMO)/n-Si
dariniy nuotékiy sroves galima Zymiai sumazinti tarp n-Si padéklo ir ant
jo auginamy LSMO ir LCMO manganity sluoksniy jterpiant plonus (d <
5 nm) dielektriniy LMO ir YSZ junginiy tarpsluoksnius.
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1. LITERATUROS APZVALGA

1.1 Retyjuy Zemiy manganitai ir jy savybés.

Lantano manganitams, zymimiems apibendrinanc¢ia formule LaixRxMnOs
(x = 1/3, R = Ca, Sr, Ba), budinga didelé elektriniy bei magnetiniy savybiy
jvairové. Yra Zinoma, kad trivalencius lantano atomus pakeitus dvivalenciais
Ca, Sr ir Ba jonais, dalis Mn®*" jony tampa keturvalen¢iais Mn** jonais.
Atsiradusi galimybé vykti elektrony Suoliams tarp skirtingo valentingumo
Mn3* ir Mn** biiseny lemia dvi tarpusavyje susijusias $iy medziagy savybes: 1)

dideli manganity elektrinj laiduma ir 2) jy feromagneting biisena.

1.1.1 Kiristaliné manganity sandara.

Mangano oksidai, kuriy cheminé sudétis apraSoma formule ABO3 (¢ia A —
La, Pr, Nd, Eu, Ca, Sr, Ba, Pb, Sn, Ce, 0 B — Mn) priklauso perovskito Seimai.
Priklausomai nuo legiruojanc¢io metalo, manganitai gali turéti puslaidininkiy,
metaly ir netgi superlaidininky savybiy. Visy jy kristaliné sandara yra panasi j
mineralo perovskito (CaTiOs) sandarg. Perovskito tipo ABOgz kristalinéje
struktiroje (zr. Pav.l.1a) A elemento jonai sudaro paprasta kubine gardele.
Sios gardelés elementariojo narvelio pavir§iy centruose issidéste deguonies
jonai sudaro erdving figiira - oktaedra, kurio centre yra ,,jkurdintas* B jonas.
Manganity atveju oktaedro centre visada yra mangano jonas.

Daugumai manganity yra biidingi jvairiis kristalinés gardelés iSkraipymai.
Kubinés struktiros stabilumg nusako taip vadinamas Goldschmidt‘o

suderinamumo faktorius t;

My +r1o

\/E(rB +1o)

t= (1.1)

Cia ra, e ir ro yra budingieji jony spinduliai. Nuo suderinamumo faktoriaus

priklauso ne tik manganity kristalinés gardelés simetrija, bet ir jy elektrinés bei
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magnetinés savybeés.

Perovskito strukttrai formuotis palankiausias t intervalas yra 0,89 < t <
1,02, taciau idealig kubin¢ struktiirg atitinka vert¢ t = 1 [1, 2]. Kadangi
daugumai manganity t < 1, tai Zemoje temperatiiroje jy kristaliné struktiira gali
biti vienos ar kitos simetrijos priklausomai nuo Mn jono valentingumo,
legiravimo laipsnio x bei aplinkos salygy. Esant mazoms X reik§méms, gardelé
daZniausiai biina ortorombiné, tuo tarpu esant didesniam legiravimui —
tetragoniné. Esant vidutinéms X reikSméms, formuojasi romboedriné struktiira.
Ortorombinés struktiiros pavyzdys — LMO kristalineé gardele, pateikta
Pav.1.1b. Pakeitus joje dalj La atomy j Ca arba Sr, gaunami kiti, placiai
nagrinéjami manganitai — La;-xCaxMnQOz ir LaixSr«MnQOs.

Daznai nuokrypis nuo kubinés simetrijos yra mazas, ir pirmu priart¢jimu
manganito struktiirg galima laikyti idealia kubine perovskito struktira.
Daugeliu atvejy, ypa¢ kalbant apie plonus sluoksnius, naudojama
pseudokubinés gardelés savoka (pvz., LSMO pseudokubinis gardelés
parametras a,=3,88 A, nors ypa¢ tiksliis milteliy difrakcijos tyrimai rodo, kad
LSMO turi romboedrine struktiira, a=b=5,51 A ir c=13,36 A).

Pav.1.1a,b. (a) Ideali kubiné perovskito struktiira; (b) reali LaMnOs kristalografiné
strukttira [3].

1.1.2 Lantano manganity elektroninés struktiiros ypatumai.

Nelegiruotame lantano manganite LMO yra tik vienos riisies (Mn3*) jonai.

Taigi joniné junginio sudétis yra: La**Mn3'Os. Neutralaus Mn atomo
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elektroniné konfigiiracija yra 3d°4s?, tuo tarpu Mn3* turi keturis valentinius d
elektronus, kurie yra atsakingi uz cheminj ry$j su kaimyniniais atomais ir
elektrines junginio savybes. Jei visi trivalen¢iai La®* atomai biity pakeisti
dvivalengiais Ca?" jonais, tai susidaryty Ca?*Mn*Qs cheminis junginys,
kuriame visi Mn jonai biity keturvalen¢iai (Mn*"), t. y. kiekvienas i$ jy turéty
po tris d elektronus. Legiruotame LaixCaxMnOs junginyje dalis La®* jony
pakeisti Ca?* jonais, todél i$ kriivio neutralumo salygos seka, kad Mn jonai yra
misraus (Mn**, Mn*") valentingumo.

Jei Mn jonai biity izoliuoti, tai visy jy valentiniy d elektrony energija biity
vienoda. Taciau patalpinus Mn jonus tetraedry centruose (tarp SeSiy
kaimyniniy O% jony), d lygmuo suskyla j du lygmenis: | maZesne energija
turintj tog lygmenj (elektroninés orbitalés dxy, dy; ir dx;), kurj uzima 3
elektronai, ir | didesnés energijos dukart iSsigimusj €g lygmenj (elektroninés
orbitalés dzor2 Ir Oxzy2), kurj uzima likgs d elektronas (zr. Pav.1.2). Papildoma
elektroniniy lygmeny suskilimg gali lemti kristalinés gardelés (deguonies

tetraedro) iSkraipymai [4].

Mn™ Mn™
3d Ve : Ay Ay
Free Mn ion Octahedral Crystal Field Jahn Teller distortion
©

Pav.1.2. Mn®* ir Mn* jony 3d elektroniniy orbitaliy energetiniy lygmeny schema [4].

1.1.3 Dviguba pamaininé sgveika.

Krtuvio pernaSai aprasyti mangano oksiduose zemoje temperatiroje (T <

Tc), buvo pasiiilytas dvigubos pamaininés sgveikos (DPS) modelis (zr.
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Pav.1.3) [5]. Teigiama, kad Mn®*~O-Mn** grandinéléje vienu metu vyksta du
elektrony Suoliai: 1) Mn*" jonui priklausancio ey elektrono Suolis j O p-
orbitalg; 2) i§ O p—orbitalés j tus¢ia Mn** eq orbitale. Sis dvigubo apsikeitimo
mechanizmas lemia ne tik didel; legiruotyjy manganity elektrinj laiduma, bet ir
stiprig feromagnetine saveikg tarp greta esan¢iy Mn®" ir Mn** jony. Tikimybé,
kad eq elektronas per§oks i§ Mn®*" jono j kaimyninj Mn** jong, yra lygi t =
tocos(6/2), kur to yra Suolio tikimybeé, kai gretimy Mn3* ir Mn** jony sukiniai
yra nukreipti ta pacia kryptimi, o @ yra kampas tarp Mn sukiniy. Lygiagretaus
sukiniy i$sidéstymo atveju (@ = 0), kuris atitinka didZiausig t verte, yra laimima
energijos, lyginant su antilygiagreciu sukiniy iSsidéstymu (6 = x). Tai rodo, kad

dviguba pamainin¢ sgveika lemia feromagnetinj sukiniy i$sidéstyma [4].

t=1, cos (6/2)

by # Y

Mn3+

Pav.1.3. Dvigubos pamaininés sgveikos schema [6].

1.1.4 Mangano oksidy fazinés diagramos.

Daugiakomponencio LaixCaxMnOs  junginio fazin¢ diagrama T—X
koordinatése yra parodyta Pav.l.4a (¢ia x — legiravimo laipsnio rodiklis).
Nelegiruoty (X = 0) ir mazai legiruoty (X < 0,2) LaixCaxMnOs junginiy
elektrinés ir magnetinés savybés priklauso nuo temperatiiros. Zemoje
temperatliroje §ie junginiai yra antiferomagnetiniai izoliatoriai (AFI), o
aukstesnéje temperattiroje (T > 170 K, kai x = 0) — paramagnetiniai izoliatoriai
(PI). Paramagnetinéje biisenoje (T > Tc) mangano jony sukiniai yra orientuoti
chaotiskai, todél tikimybé vykti elektrony Suoliams tarp gretimy Mn3* ir Mn**
jony yra nedidelé.

Mangano oksidai, turintys didesnj Ca jony kiekj (0,2 < x < 0,5), zemoje
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temperatiiroje yra elektrai laidis feromagnetikai (FM). Kaip matyti 1§ fazinés
diagramos Pav.1.4a, virsmo j FM biiseng Kiuri temperatiira Tc didéja didéjant
legiravimo laipsniui x. LaixCaxMnOgz atveju Tc pasiekia maksimalig verte
(=260 K), kai x=0,33. Toliau didinant legiravimo laipsnj iki 1,0, Kiuri
temperatiira ima mazéti; be to, kai X > 0,5, pagrindine bisena veél tampa AFI
[7].

Lai1xSrxMnQO3 junginio faziné diagrama parodyta Pav.1.4b. Joje matomos
jvairios struktlirinés ir magnetinés fazés. Silpnai stronciu legiruotas Lai-
xSIxMnOs junginys Zemoje temperatiiroje yra orientuoty sukiniy izoliatorius
(CI) arba feromagnetinis izoliatorius (FI), o aukstesnéje temperatiiroje (T > Tc)
— paramagnetinis izoliatorius (PI). Stipriai legiruotas LaixSr«MnO3z manganitas
yra feromagnetinis metalas (FM) Zemoje temperatiiroje ir paramagnetinis
metalas (PM) aukStoje temperatiiroje. Junginys iSlieka stabilus iki legiravimo

laipsnio x = 0,5, kuomet Mn** santykis su Mn3* yra 1:1.

300 T T T T 800
(b) Pl La, Ca MnO,

700 —
\
\

3 600 =
5 ‘
< 500 4
2. =
E £ 400
&
£ 300
\ : :
AFL : 200 |
100 r 1 A “ A
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
x 100

0 T T T T T T T T T
0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1

Sr-content, x

(@) (b)
Pav.1l.4a,b. Mangano oksidy fazinés diagramos: a) LaixCaxMnOs junginio [7]; b) Lau.
xSrMnOs junginio. Magnetinés fazés yra pazymétos AF (antiferomagnetiné), CAF (kampuota
antiferomagneting), F (feromagnetiné) ir P (paramagneting). A-, C- ir G- zymi skirtingas
antiferomagnetines fazes. Pagal elektrinj laidumg fazés yra skirstomos i I (izoliatorius) ir M
(metalas). Strukttirinés fazés parodytos simboliais o (ortorombiné), r (romboedriné), t
(tetragoningé), ¢ (kubiné) ir h (heksagoniné); jos atskirtos briik§ninémis linijomis [4].

Susitvarkiusio kruivio antiferomagnetiné dielektriné fazé pradeda dominuoti

zemose temperatiirose. Magnetinio virsmo temperatira didéja, kai x > 0,09.
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Maksimali PM-FM fazinio virsmo temperatiira Tc =370 K gaunama, esant x =
1/3. Kai x < 0,20 LSMO junginyje vyksta struktiirinis virsmas i§ ortorombinés
(x> 0,20) j romboedrine faze [4].

1.1.5 Elektrinés manganity savybés.

Kambario temperatiiroje daugelio manganity savitoji elektriné¢ varza yra
gerokai didesné lyginant su metalais, pvz., LSMO junginio p(T=300K) = 40
puQcm). Tai paaiskinama tuo, kad krivininky judriS juose yra maZesnis negu
metaluose, nors kriivininky (skyliy) koncentracija priklausomai nuo legiravimo
laipsnio gali siekti ~10 2 cm?3,

Artéjant prie Kiuri temperatiiros Tc 1§ aukStatemperatlirés paramagnetinés
fazés (Pav.1.5a,b), manganity elektriné varza didéja, pasiekia maksimalig verte
ties fazinio virsmo metalas—izoliatorius (paramagnetikas—feromagnetikas)
temperatira Twmi, kuri yra artima Tc (Tmi = Tc), o Siek tiek Zemesnéje
temperatiiroje (T < Tc) p zenkliai sumazéja. Tai reiskia, kad kriivio pernaSos
(elektrinio laidumo) pobidis 1§ termiSkai aktyvuoto (paramagnetinéje
bisenoje) pasikeicia ] metalinj (feromagnetingje fazeje).

Tipiskas elektrinés varzos pokytis vykstant PM-FM  virsmui
LCMO/LaAlOsz epitaksiniame sluoksnyje parodytas Pav.1.5a, o panasi R(T)

priklausomybé, iSmatuota epitaksiniam Laog2sSro17sMnQO3z  sluoksniui yra

parodyta Pav.1.5b.
0.035
8 Te |
003{ _ | Tc |
_0025{ Es4f
£ Eal
g oozqE |
0015 1}
0.014 U20 i;ﬂ I(I)O 1;0 1é0 ZéO EI;O 2;0
T
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Pav.1.5a,b. Elektrinés varzos priklausomybés nuo temperatiros, iSmatuotos: a)
LCMO/LaAlOs (001) feromagnetiniam epitaksiniam sluoksniui, esant magnetiniam laukui
toH = 0ir 5 T [4]. b) LaoszsSro17sMnQOs junginiui [6]. Magnetovarza iSauga artéjant prie
Kiuri temperatiiros Tc, kuri yra artima fazinio virsmo metalas—izoliatorius temperatarai.
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Pastebésime, kad mangano oksidai iSlieka laidis elektrai ir paramagnetingje
fazéje (aukStoje temperatiiroje), kitaip tariant jie netampa izoliatoriais, taciau
maZinant temperatiirg (kai T < Tc) jy elektrineé varza did¢ja. Paramagnetinéje
PM fazgje elektrinis laidumas pasizymi stipria temperatiirine priklausomybe,
kuriai aprasyti buvo pasitilyti Sie modeliai:

e Moto (Mott) kintamo $uolio ilgio modelis: p = p- exp[(To/T)¥ [8];
e jprastos terminés aktyvacijos désnis: p = p. eXp(Eo/ksT), kai aktyvacijos

energija Eo yra apie 0,1 eV [9];

e adiabatiniy poliarony Suolinio elektrinio laidumo teorija: p ~ T exp(Eo/ksT)

[10];

AukStoje temperatiiroje (T > Tc) yra labiau tikétinas gardelés poliarony
mechanizmas [11, 12] nors tyrimus atliekant siaurame temperatiiry ruoze
auksciau minéti p(T) désniai vienas nuo kito nedaug skiriasi.

Temperatiiroje, zemesn¢je uz Tc, spontaniSkas Mn spiny susitvarkymas
jgalina eg elektrony delokalizacijg (jie nebéra suristi su konkreciais jonais), ir
todél susidaro laidi FM fazé, kuriai galioja désnis p = po + aT? [13].

Veikiant iSoriniam magnetiniam laukui Mn sukiniai yra veréiami
orientuotis viena kryptimi netgi kai T > Tc, o esant Zemai temperattirai T < Tc
veikiant iSoriniam magnetiniam laukui Mn jony sukiniai yra ver¢iami dar
labiau  susitvarkyti. Efektyviausia magnetinio lauko jtaka sukiniy
susitvarkymui, 0 tuo paciu ir manganity elektrinés varzos pokyciui
realizuojama siaurame temperatiiry ruoze arti Tc (2r. Pav.1.5a,b) Sis stiprus
neigiamos magnetovarzos reiSkinys manganituose buvo pavadintas

milziniSkosios magnetovarzos (CMR) reiskiniu.

1.1.6 Milziniskosios magnetovarzos reisSkinys manganituose.

Magnetovarzos reiskinys, vadinamas milziniskaja magnetovarza (angl.
colossal magnetoresistance), buvo pastebétas mangano oksidy sluoksniuose,
esant palyginti stipriems magnetiniams laukams (uoH ~ 1,0 T). Sis reiskinys
vyksta Kiuri temperatiiros Tc aplinkoje, arti izoliatoriaus-metalo arba

paramagnetiko-feromagnetiko fazinio virsmo temperattros (Tmi = Tc). CMR
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reiskinj reikéty skirti nuo taip vadinamo gigantiskosios magnetovarzos (angl.
giant magnetoresistance GMR) reiSkinio. GMR siekianti iki 10% (esant
silpnam magnetiniam laukui, woH < 0,05 T) [14], yra iSmatuojama
feromagnetiniy—paramagnetiniy metaly daugiasluoksniams dariniams.

Manganity magnetovarza yra neigiama nes jjungus magnetin} lauka jy
elektriné varza sumaz¢ja. Praktiniam manganity pritaikymui yra labai svarbu
turéti kuo didesnj elektrinés varZzos pokyt] esant ne tik stipriems, bet ir
silpniems (uoH < 0,1 T) magnetiniams laukams.

Magnetovarza (MR) aprasomas kaip santykinis elektrinés varzos pokytis

magnetiniame lauke [15]:

_R(B)-R(0)
- R(0)

¢ia R(B) ir R(0) — elektriné varza tiriamajame (B > 0) ir labai silpname (B ~ 0)
iSoriniame magnetiniame lauke, esant fiksuotai temperattrai. Pagal §ig iSraiska
gaunamos MR vertés tarp O ir -1.

Literatiiroje kartais sutinkamas ir kitoks manganity magnetovarzos

apibrézimas:

R - R(B)-R(0)
! R(B)

(1.3)

Siuo atveju magnetovarza MR: taip pat yra neigiama, tatiau jos vertés
stipriame (keletos tesly) magnetiniame lauke gali buti ypatingai didelés.
Pavyzdziui, LCMO magnetovarza pasiekia beveik 1500 % 200 K
temperatiiroje ir 10° % 77 K temperatiiroje [16]. Pazymétina, kad mangano
oksidy plonieji epitaksiniai  sluoksniai pasizymi daug didesnémis
milziniskosios magnetovarzos vertémis (iki 10%) negu jy masyvieji bandiniai
(10-20 %).

Kadangi paramagnetinés fazés varza stipriai iSauga mazinant temperatiirg, o
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tuo metu FM fazés varza sumazéja, todel didZiausios vertés iSmatuojamos

medziagoms, kuriy Tc yra Zemesné negu 100 K (Pav.1.6).
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Pav.1.6. Manganity magnetovarZos verciy priklausomybé nuo Kiuri temperatiiros [17].

1.1.7 Polikristaliniai manganitai. Silpno lauko magnetovarzos
reiskinys.

Milzini§koji magnetovarza yra vidiné manganity savybé susijusi su
procesais, kurie vyksta tekant elektros srovei medziagos tiryje. Didziausios
CMR vertés yra iSmatuojamos tobulos kristalinés sandaros (epitaksiniuose)
manganity sluoksniuose, tac¢iau platesnj Sio reiSkinio panaudojimg jvairiems
spintronikos tikslams riboja tai, kad didelés magnetovarzos vertés
iSmatuojamos tik palyginti siaurame temperatiiry ruoze zemiau Tc ir esant
palyginti stipriems magnetiniams laukams (uoH > 0,1 T) [18, 19], kai tuo tarpu
praktiniams tikslams biity geriau turéti didel] varZos pokyt], esant zZymiai
silpnesniems magnetiniams laukams. Kaip tik tokiomis savybémis pasizymi
polikristaliniai manganitai, kuriuose didelés magnetovarzos vertés, siekiancios
30%, yra iSmatuojamos zemose temperatiirose (T << T¢) esant palyginti
silpniems magnetiniams laukams (1oH<0,1 T). Sj reiskinj vadinama silpno
lauko magnetovarza (angl. low field magnetoresistance LFMR) lemia
tarpkristalitinés ribos (angl. grain boundary GB), kurios savo elgsena primena

tunelines FM/I/FM sanduras [18-22]. Neziirint iki Siol atlikty gausiy Sio
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reiSkinio tyrimy [18-20, 23, 24] nattraliai susidaran¢iy GB savybés tiek
keraminiuose = manganity  bandiniuose tiek ir jy  plonuosiuose
(polikristaliniuose) sluoksniuose iki Siol néra iki galo iSaiskintos.

LFMR prigimtj buvo bandoma iSaiSkinti tiriant kokybiskus manganity
sluoksnius su specialiai sudaryta viena tarpkristalitine sritimi. Prictaisinés
struktiiros su vienetine GB buvo pagamintos epitaksiSkai auginant manganity
sluoksnius ant specialiai paruoSto bikristalinio padéklo (zr. Pav.l1.7a,b,c).
Tyrimai parodé, kad temperatirai didéjant tarpkristalitinés ribos LFMR vertés
mazéja. Dar buvo pastebéta, kad tarpkristalitiné riba pasizymi netiesine
voltamperine charakteristika [25-28]. Be to pla¢iame temperatiiry ruoze
zemiau Tc [18-20] buvo uzregistruotas gana zymus GB elektrinés varzos
Kitimas, esant stipriam magnetiniam laukui, t. y. stipraus lauko magnetovarza
(angl. high field magnetoresistance HFMR).

Polikristaliniy manganity sluoksniy magnetovarza stipriuose magnetiniuose
laukuose buvo susieta su tikétina juostinés struktiiros ir tuo paciu
tarpkristalitingje srityje susidariusio Sotkio barjero aukigio priklausomybe nuo
magnetinio lauko [29, 30]. HFMR efektas polikristaliniuose LSMO
sluoksniuose, uzaugintuose ant polikristaliniy AloO3z padékly, buvo apraSytas
taikant modifikuota Moto Suolinio elektrinio laidumo modelj, darant prielaida,
kad medziaga tarpkristalitin¢je riboje yra feromagnetin¢ taciau jos Tc Yyra

zemesné lyginant su tiriu [31, 32].

[P (H) - Pmax] Pmax (%)

-16

B+

41000 750 -500 250 0 250 500 750 1000
o (mT)

A
(a) (b) (©)
Pav.1.7a,b,c. a) Bandinys, skirtas tarpkristalitiniy sri¢iy tyrimui manganity plonuose
sluoksniuose. b) Tarpkristalitinés srities epitaksiniame LazsBaisMnQOs sluoksnyje (TEM)
vaizdas. Sviesiomis rodyklémis parodytos kristality kristalografinés asys. ¢) GB jtaka LCMO
sluoksnio magnetovarzai. [26].
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Silpno lauko magnetovarzos reiSkiniui polikristaliniuose sluoksniuose
paaiskinti buvo pritaikyta Julliere teorija [33], aprasanti elektrony su
orientuotuotais sukiniais tuneliavimg tarp dviejy feromagnetiniy elektrody,
atskirty nanometrinio storio dielektriko sluoksniy (FM-I-FM tuneliné¢ sandiira)
[28, 34]. Deja, minéta teorija negali paaisSkinti netiesiniy 1-U savybiy.

Netiesinems GB voltamperinéms charakteristikoms paaiskinti Gross ir kt.
[26] panaudojo Glazmano ir Matvejevo pasiiilyta modelj, aprasant] neelastinj
tuneliavimg per tarpines (1, 2 ar daugiau) defektines busenas [35]. Betgi nei
viena nei kita teorija, o taip pat ir kiti iki Siol sitilyti modeliai, kaip antai taip
vadinamas mezoskopinés aplinkos modelis [36] negali tinkamai paaiskinti GB
magnetovarZos esant stipriems magnetiniams laukams. Tai rodo, kad
manganituose natiiraliai susidarancios tarpkristalitinés ribos yra kur kas
sudétingesnis objektas lyginant su jprasta tuneline FM-I-FM sandiira. Todé¢l,
siekiant visapusiskai ir galutinai iSaiSkinti GB jtaka polikristaliniy manganity
elektrinéms ir magnetovarZinéms savybéms reikalingi papildomi tyrimai
atsizvelgiant ] polikristaliniy bandiniy ir ypa¢ jy plonyjy sluoksniy

mikrostruktiirg ir gaminimo ypatumus.
1.2 Plonasluoksniai manganity dariniai ir ju panaudojimas.

Unikalios manganity savybés atveria Siai medZziagy grupei placias
galimybes jvairiy elektronikos bei spintronikos prietaisy kiairimui [37-39].
Praktiniams taikymams labai svarbu yra tai, kad feromagnetinéje biisenoje
manganituose esanciy kruvininky sukiniai yra orientuoti [38], be to kai kurie
manganitai, pvz., LSMO (Tc = 370 K), pasizymi Kiuri temperatiiros vertémis,
kurios yra auks$tesnés uz kambario temperattira.

Pastaraisiais metais vis daugiau darby skiriama sandiiry taip pat
daugiasluoksniy dariniy su manganitais tyrimui. Manoma, jog tokiose
sandiirose galima buty aptikti naujy fizikiniy savybiy, lyginant su
puslaidininkinémis p-n bei ME-puslaidininkio sandtromis [40, 41]. Tai galéty
pasitarnauti kuriant daugiafunkcinius prietaisus, pvz., informacijos jra§ymo-

saugojimo-atgaminimo galvutes, magnetinio lauko jutiklius, valdiklius,
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mikrobangy prietaisus ir t.t. [38].

[terpus plong dielektrinj sluoksnj tarp dviejy manganity sluoksniy
(feromagnetiniy elektrody) buvo pagamintos kokybiskos trisluoksnés FM-I1-
FM tunelinés sandiiros, taip vadinamos tunelinés sklendés, pasizymincios
tunelinés magnetovarzos reiSkiniu, t. y. tunelinés srovés priklausomybe nuo
magnetinio lauko [42].

Magnetiniam  laukui  jautrios LCMO/STO/Lao.7Ceo3MnO3(LCeMO)
heterodariniai (p-i-n sandiiros) pasizyminc¢ios lyginimo savybémis pirmg kartg
buvo pagamintos 2001 metais (C. Mitra, et. al.) [43]. Uzauginus trisluoksnes
struktiiras, sudarytas i$ skirtingu - skyliniu ir elektroniniu elektriniu laidumu
pasizyminéiy LaogsSro,1sMnOs ir LagesSro,esTiO3 sluoksniy, atskirty plony
dielektriniy SrTiOs sluoksniu, buvo pagaminti p-i-n diodiniai dariniai,
pasiZzymintys tokiems diodams biidinga voltamperiniy charakteristiky
asimetrija (M. Sugiura et. al.) [44].

Véliau nesimetrinés voltamperinés charakteristikos, pasizymincios sroves
lyginimo savybe buvo pademonstruotos eilei diodiniy dariniy, gauty auginant
manganity sluoksnius ant elektrai laidziy STON padékly [42, 45-50]. Buvo
iStirta  magnetinio lauko jtaka diodiniy dariniy  voltamperinéms
charakteristikoms.

Tipine voltamperiné (I-U) charakteristika, 1Smatuota
La23BasMnOs/SrTiOs<Nb> (LBaMO/STON) heterodariniui, srovei tekant
uztveriamgja (U > 0) ir tiesiogine (U > 0) kryptimis, esant trims skirtingoms
temperatiiroms parodyta Pav.1.8.

IS Pav.1.8 matyti, kad esant mazoms jtampos reikSméms, t. y. galiojant
tiesinei |1 - U priklausomybei jjungus magnetinj lauka srové per sandiira
padidéja, o tai reiSkia neigiamg magnetovarzg - sandiiros elektrinés varzos
sumaz¢jimg magnetiniame lauke. Taciau jtampai virSijus kriting verte (U >
Ud), jjungus magnetinj lauka Ug neZymiai padidéja, srove per sandiirg (esant tai
paciai jtampai (U > Ug), sumaZz¢ja, kas atitinka teigiamg sandiiros

magnetovarza.
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Pav.1.8. Diodiniy LBaMO/STON dariniy Pav.1.9. LCMOJ/STON (1),

voltamperinés charakteristikos, iSmatuotos 295 LCeMO/STON (2) ir LBaMO/STON (3)
K (1), 260 K (2), 78 K (3) temperattroje kai jvairialyCiy dariniy santykinio kritinés

woH =0 T. Intarpe 1(U) priklausomybé, itampos Uy pokyc¢io magnetiniame lauke
iSmatuota tiesiogine kryptimi, kai T=230 K (4)  (uoH = 1 T) priklausomybé¢ nuo
toH =0 (4) ir=1 T [4°] [50]. temperaturos.

Santykinis  Ugq  ver¢iy  pokytis  [Ud(B)-Ud(0)]/U4(0)], iSmatuotas
LCMO/STON, LCeMO/STON ir LBaMO/STON heterodariniams jvairiose
temperatiirose parodytas Pav.1.9. Kritinés jtampos padidéjimas (AUd/Uq)
magnetiniame lauke (uoH = 1 T) buvo paaiskintas tarpfazinéje riboje
susidariusio potencialo priklausomybe nuo magnetinio lauko [50].

Paskutiniais metais padidéjo susidoméjimas jvairiausiais dariniais,
sudarytais i§ manganity sluoksniy uzauginty ant Si [51, 52]. Tai yra labai
svarbu galimiems praktiniams taikymams. Taciau kol kas neiSspresta problema
lieka gana Zymus Si ir manganity kristaliniy gardeliy nesutapimas, o taip pat
riboje tarp padéklo ir sluoksnio vykstancios cheminés reakcijos taip pat ant Si
susidarantis amorfinis SiO> sluoksnis, kuris, kaip zinia, trukdo uzauginti
kokybiSkus manganito sluoksnius. Geresnj padéklo ir auginamo sluoksnio
suderinamumag pavyksta gauti naudojant apsauginius YSZ, STO ar kity oksidy
pasluoksnius [53].

Aiskindami hetrosandiiry, susidariusiy tarp p-tipo manganito sluoksniy ir n-
tipo STON padéklo elektrines savybes autoriai iki $iol pasinaudodavo Zinomais

puslaidininkinés p-n sandiiros, metalo-puslaidininkio (Sotkio) sandiiros taip pat
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Pav.1.10. LSMO/STON Sotkio sandiiros juostiné struktiira, nustatyta i§ fotoelektrony
spektroskopijos tyrimy [55].

tunelinés srovés tekéjimo per sandiirg modelius [42, 45]. IS visy jy
populiariausias yra Sotkio sandiiros modelis.

Sotkio sandiira vadinama sandiira, susidariusi tarp puslaidininkio ir metalo
[54]. Metalo ir puslaidininkio suformuotos Sotkio sandiros termodinaminéje
pusiausvyroje juostiné diagrama parodyta Pav.1.10.

Sotkio sandiira tekanéios srovés priklausomybé nuo iSorinés jtampos U yra

| = I{exp(%)—l}, (1.4)

¢ia lo yra Sotkio diodo soties srove (kitaip vadinama termojoninés emisijos

aprasoma sarysiu [56]:

srove), kuri nusako pastovy elektrony srautg i§ metalo j puslaidininkj, esant
nulinei iSorinei jtampai), kK — Bolcmano konstanta, q — elektrono krivis, n —

idealumo faktorius. Sotkio diodo soties srove nusako Ricardsono lygtis:
*, ®
1, = AAT 2exp| - 320 | 15
: o[- (15)

Cia @y yra potencialinio barjero aukstis, A* = 4ngm’k?/h3 - efektiné Ricardsono
konstanta, m” - elektrono arba skylés efektiné masé, A — Sotkio sandiros
plotas, h — Planko konstanta.

Pav.1.11 parodytos diodiniy La;—xCaxMnOz/STON (x=0,33 ir x=0,75)
dariniy voltamperinés charakteristikos, i§ kuriy matosi, kad La;-«CaxMnO3
(x=0,33)/STON sandiirai eksponentinis Sotkio désnis galioja pladiame

temperattiry ruoze. Nukrypimai nuo tiesinio désnio La;-xCaxMnQO3
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Pav.1.11. Voltamperinés diodiniy La;CaxMnOs/STON (x=0,33 ir x=0,75) dariniy
charakteristikos, iSmatuotos jvairiose temperattirose. Tiesinés lgl-V priklausomybés patvirtina
Sotkio désnio galiojima. Nukrypimai nuo tiesinio désnio (kai x=0,75) rodo sudétingesne
junginio juosty sandara [57].

(x=0,75)/STON sandiirai rodo sudétingesng¢ junginio juosty sandarg [57].

1.3 Organiné spintronika.

Démesys organiniams puslaidininkiams (OP) ir jy panaudojimui
elektronikoje labai padidéjo sukiirus efektyviai veikiancius organinius §viesos
diodus (OLED). Siuo mety intensyviai ie§koma naujy organiniy medZiagy,
kurios pasizyméty naujomis naudingomis savybémis, tiriamos jy elektrinés ir
optinés savybés, kuriamos organiniy medziagy plonyjy sluoksniy taip pat
daugiasluoksniy dariniy, sudaryty i§ OP, tradiciniy puslaidininkiy ir kity
funkciniy medziagy, technologijos [58]. Svarbiausi OP privalumai yra Zemos
technologiniy procesy temperattiros ir palyginti paprastos ir pigios jy plonyjy
sluoksniy ir dariniy technologijos, pvz., vakuuminio garinimo ir tirpalo
skleidimo (spin coating) technologijos.

OP taip pat pasiZzymi savybéms, kurios yra svarbios spintronikai. I8 tikryjy
daugelis organiniy junginiy yra sudaryti i$ lengvy cheminiy elementy (C, H, O)
ir todél pasizymi kur kas didesnémis sukiniy relaksacijos vertémis lyginant su
tradiciniais puslaidininkiais ar metalais [59]. Tai jgalina efektyviai injektuoti

elektronus su orientuotais sukiniais j OP i§ feromagnetiniy elektrody, arba
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generuoti juos apSvieCiant apskritimiSkai poliarizuota spinduliuote. Taigi
atsiranda naujos galimybés kurti naujus magnetiniu lauku valdomus
optoelektronikos prietaisus. Integruojant OP j puslaidininkinius darinius galima
buty kurti daugiafunkcinius prietaisus, kuriy veikimas priklausyty nuo jvairiy
1Soriniy poveikiy: elektrinio ir magnetinio lauky taip pat nuo elektromagnetinés
spindulivotés. Tokiy prietaisy savybes galima biity keisti parenkant
tinkamiausias organines medziagas, keiiant jy cheming sudétj bei

technologines plonyjy sluoksniy gaminimo salygas [58, 59, 60].

1.3.1 Organiniai puslaidininkiai ir juy savybés.

Kietosios organinés medziagos yra organiniai molekuliniai dariniai,
pasizymintys labai didele savo sandaros taip pat fiziniy bei cheminiy savybiy
jvairove. Visos jos yra sudarytos i$ organiniy molekuliy, kurios savo ruoZtu
sudarytos 1§ deSimciy ar net keliy Simty atomy. Atomai organinése molekulése
yra susieti stipriais kovalentiniais ry$iais, kai tuo tarpu tarp atskiry molekuliy
vyrauja silpna van der Valso (J.D. van der Waals) sgveika. Tokia dviguba
sandara lemia esminius organiniy kietyjy kiiny savybiy skirtumus, lyginant
juos su jprastais puslaidininkiais, ir tuo paciu atveria daug jvairiy galimybiy
keisti organiniy kietyjy kiiny savybes.

Daugelis OP yra taip vadinamieji m-konjuguotieji junginiai, t. y., molekulés
ar polimerai, kuriuose paeiliui pasikartoja viengubieji ir dvigubieji arba
viengubieji ir trigubieji anglies atomy rySiai ir todél atskiroms n-konjuguoty
junginiy molekuléms biidinga delokalizuotyjy m-elektrony sistema. Optinéms
tokiy junginiy savybéms apraSyti svarbiausios yra virSutiné uZpildyta
molekuliné orbitale — HOMO lygmuo (angl. highest occupied molecular
orbital) ir Zemiausia neuzpildyta molekuliné orbitalé — LUMO lygmuo (angl.
lowest unoccupied molecular orbital). Sie molekuliniai lygmenys atitinka
iprasty puslaidininkiy valentinés juostos virsy ir laidumo juostos apacia [61].

Kietosiose organinése medziagose i§ atskiry molekuliy HOMO ir LUMO
lygmeny susidaro juostos. HOMO-LUMO Suolio energija atitinka draustiniy

energijy tarpa, kuris daznai savo dydziu (1,5+3,0 eV) yra panaSus | jprasty

33



puslaidininkiy draustiniy energijy tarpa. Daugelio Siuo metu Zinomy OP
elektrofizinés savybés priklauso nuo cheminio grynumo, gaminimo salygy bei
atmosferos poveikio. Vis tik dé¢l stiprios elektroniniy banginiy funkcijy
lokalizacijos OP savo elektrinémis savybémis yra artimesni dielektrikams.
Saveika tarp atskiry molekuliy yra palyginti silpna, todél daugeliui OP
buidingas Suolinis elektrinio laidumo mechanizmas.

Viena iS$ placiausiai §iuo metu naudojamy organiniy medziagy yra organinis
n-konjuguotas mazamolekulinis puslaidininkis  tris-(8-hydroxyquinoline)
aluminum organinis junginys Algs(C27H1sN3OsAl) (Pav.1.12). Jo auksciausia
elektronais uzpildyta molekuling orbitale nuo Zemiausios neuZpildytos

molekulinés orbitalés skiria apie ~ 2,8 eV draustinés energijos tarpas [60].
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Pav.1.12. Algs organinio puslaidininkio energijos lygmeny diagrama. HOMO-LUMO
draustinés juostos tarpas — 2,8eV.

Daugelio OP draudziamos energijos tarpas yra platus (1,5-3,0 eV) ir todél
termiSkai sukuriamy pusiausviryjy kravininky koncentracija juose yra maza.
Be to daugelis OP pasizymi mazomis (107-10° c¢cm?/Vs) kriivininky judrio
vertémis [59, 62]. Tod¢l organiniy puslaidininkiy elektrinio laidumo pobudis
daZniausiai apibiidinamas pagal tai, kurio tipo kriivininkai (skylés ar
elektronai) yra lengviau injektuojami j tg ar kita medziagg. Taciau daugeliui
OP tiek elektrony, tiek ir skyliy pernaSos reiSkiniai iki Siol néra iki galo

1Saiskinti.

1.3.2 Hibridiniai organiniai-neorganiniai dariniai ir jy savybés.

Publikacijy, skirty hibridiniy organiniy-neorganiniy junginiy dariniy Su
manganity sluoksniais tyrimams, skai¢ius nuolat auga [58-60, 63]. Tuneliniams

LSMO/OP/Co dariniams 10 K temperatiiroje buvo iSmatuotos tunelinés
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magnetovarZzos vertés, siekianCios apie 40%, esant palyginti silpniems
magnetiniams laukams (puoH~0,1 T) [64]. Buvo nustatyta, kad didéjant
temperatiirai panasiy organiniy sukiniy sklendziy tuneliné magnetovarza
mazeja, tacCiau jos iSlieka jautrios magnetiniam laukui iki pat kambario
temperatiros [65, 66]. Dediu ir kt. nustaté, kad tuneliniy sklendZiy su
nanometrinio storio seksitiopheno sluoksniu jterptu tarp feromagnetiniy LSMO
elektrody, didziausios TMR vertés siekia 30% (kai poH = 0,34 T) [67]. Buvo
parodyta, kad LSMO gali biiti panaudotas injektuoti orientuoty sukiniy
kriivininkus (skyles) i organinio $viesos diodo OP sluoksnj [68, 69].

Nezitirint visos eilés publikacijy apie heterodarinius kol kas yra dar daug
neaiSkumy apie kokybisky riby sudaryma tarp OP ir manganity sluoksniy, taip
pat triiksta ziniy apie ty riby elektrines savybes [63, 70].

1.3.3 Organinés magnetovarzos reiskinys.

Siuo metu yra padidéjes susidoméjimas dariniuose su OP aptikta
magnetovarza - OMAR (organic magnetoresistance), zymint] santykinj
elektrinés varzos pokyti magnetiniame lauke (apie 10 %, esant silpnam
magnetiniam laukui: @oH=10-20 mT [71-76]. OMAR reiskinys buvo aptiktas
hibridiniuose dariniuose, sudarytuose i OP (tame tarpe ir placiai Zinomo Alqs
junginio, bei kai kuriy kity maZos molekulinés masés taip pat
stambiamolekuliniy organiniy junginiy) sluoksniy, jterpty tarp dviejy
nemagnetiniy elektrody (Zr. Pav.1.13). Beje Pav.1.13 parodytas plonasluoksnis
darinys yra toks pats kaip organinio Sviesos diodo. Tokiame darinyje j OP
vienu metu gali biiti injektuojami elektronai - 1§ katodo, turin¢io maza 1§¢jimo
darbg ir skylés (i$ anodo, turin¢io didel; i8¢jimo darbg). Organiniame
puslaidininkyje injektuoti elektronai gali rekombinuoti su injektuotomis
skylémis, ir tokiu biidu tekant srovei gali biiti generuojamas fotony srautas.

Siuo atveju turétume veikiantj organinj §viesos dioda (OLED).
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Pav.1.13. Vieno organinio sluoksnio bandinys, kuriame pastebétas magnetovarzinis
efektas yra toks pats kaip ir vienasluoksnio organinio Sviesos diodo.

Magnetovarzinio efekto [71-78] prigimtis organiniy puslaidininkiy
heterodariniuose iki Siol néra iki galo iSaiskinta, nors daugelis autoriy linke
manyti, kad magnetinis laukas turi lemiamos jtakos elektrony-skyliy
rekombinacijos procesams, t. y. krivininky tankiui, o tuo paciu ir pro darinj
tekanCios srovés dydziui bei jos elektrinei varzai. Atkreipsime démes) i
neseniai pasirodziusj darbg [78], kuriame parodyta, jog realizavus bipolinj
elektrinj laidumg hibridiniame darinyje su Alqgs sluoksniu magnetovarzos
reik8més, esant palyginti silpnam magnetiniam laukui (uoH =100 mT) gali
virsyti 10% (zr. Pav.1.14).
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Pav.1.14. Magnetovarza AR/R, iSmatuota ITO(30 nm)/PEDOT (100nm)/Algs (100 nm)/Al
(50nm) dariniui kambario temperatiiroje, esant skirtingoms jtampoms. Intarpe parodytas
darinio elektrinés varzos priklausomybé nuo jtampos [78].
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Nezitirint to, kad heterodariniy su OP magnetovarzZinés savybés iSmatuotos
kambario temperatiiroje, minéto reiskinio panaudojimui yra daug kliti¢iy, taip
pat lieka daug neisspresty OP sluoksniy bei jy dariniy technologiniy problemy.

OP pasizymi labai didele savo sandaros taip pat fiziniy bei cheminiy
savybiy jvairove. Nuolat sintetinami vis nauji organiniai junginiai,
pasiZymintys naujomis naudingomis elektrofizinémis savybémis. Daugelio
Siuo metu zinomy OP junginiy plonyjy sluoksniy bei jy dariniy tyrimai parodé,
kad jy elektrofizinés Savybés labai priklauso nuo jy cheminio grynumo bei
technologiniy salygy ir atmosferos poveikio. Deja, iki Siol istirta tik nedidelé jy
dalis, be to nuolat tobulinamos plonyjy OP sluoksniy bei dariniy technologijos.

Labai svarbu tyrimams parinkti termiskai stabilias organines medziagas,
pasizymincias tinkamomis elektrinémis savybémis ir pasiekti, kad Sios savybés
kuo maziau priklausyty nuo aplinkos poveikio ir elektrody gaminimo salygy.

Vienas i§ svarbiausiy uzdaviniy - pagaminti kokybiskus plonuosius OP
sluoksnius, pasizyminéius terminiu ir struktiiriniu stabilumu ir iSrySkinti jy
naudinggsias savybes, visapusiSkai iStirti  elektrinj transporta OP

heterodariniuose ir iSaiSkinti jo mechanizmus.
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2. BANDINIU PARUOSIMAS IR TYRIMO METODAI

2.1 Manganity plonyjy sluoksniy ir dariniy gaminimas.

Plonieji atskiry cheminiy elementy bei jy junginiy sluoksniai, o taip pat
daugiasluoksniai jy dariniai yra placiai naudojami gaminant daugelj
mikroelektronikos bei optoelektronikos prietaisy; pvz., jvairius jutiklius,
rezistorius, kondensatorius, integrines grandines, optinius filtrus ir t.t.
Gaminant heterodarinius yra labai svarbu, kad kiekvienas sluoksnis biity
1Stisinis, o jo pavirSius - kuo lygesnis. KokybiSkiems sluoksniams auginti
reikalingos specialios salygos, t. y. reikia ne tik pasirinkti tinkamiausius
auginimo budus, nustatyti tinkamiausias auginimo salygas, bet ir parinkti
tokius padéklus, kuriy gardeliy parametrai biuty, kaip galima, artimesni
auginamo sluoksnio gardeliy parametrams.

Siame skyriuje apradyti manganity plonyjy sluoksniy auginimo metodikos

bei jy auginimo ypatumai.

2.1.1 Magnetroninis dulkinimas.

Magnetroninis dulkinimas (angl. magnetron sputtering (MS)) — plony
nanostruktiirizuoty medziagy sluoksniy nusodinimo 1§ dujy fazés (plazmos)
metodas. Vienas i§ pagrindiniy $io metodo privalumy — galimybé formuoti
daugiakomponentes metaly, lydiniy ir dielektriky sistemas bei jy kompozitus
ant jvairiy medziagy. Auksta formuojamy dangy kokybé, proceso lankstumas,
galimyb¢ tiksliai kontroliuoti proceso eiga ir parametrus — yra neabejotini MS
metodo pranaSumai lyginant su tradiciniy puslaidininkiy sluoksniy
technologijomis.

MS jrangos schema parodyta Pav.2.1. MS proceso metu sukiirus elektrinj
laukg tarp anodo ir katodo taip, kad jo kryptis buty statmena magnetinio lauko
krypc¢iai, po gaubtu esancios dujos (Ar ir Oz miSinys) yra jonizuojamos, ir virs$

taikinio pavirSiaus susidaro ziedo formos plazmos iSlydis. Magnetinio lauko
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deka elektrony-jony plazma yra sutelkiama ties taikinio pavirSiumi, dél to
sudaromos salygos plazmoje esantiems jonams ir elektronams labiau sgveikauti
su taikiniu. Daugelj karty smuigiuodamos j taikinj, jelektrintos dalelés iSmusa i$
taikinio atomus arba molekules, kurie nuséda ant jkaitinto padéklo. Kai
padéklas néra specialiai kaitinamas, galima uzauginti tik amorfinius ar
smulkiadispersinius polikristalinius sluoksnius. Norint uZzauginti tobulos
kristalinés sandaros sluoksnius, technologinio proceso metu yra biitina padékla
kaitinti. Esant aukStai padéklo temperatiirai ant jo nuséde atomai gali migruoti
ant augancio sluoksnio pavirSiaus, kol susiranda sau palankiausias vietas
kristalin¢je gardel¢je.

Gaminant manganity sluoksnius susiduriama su viena pagrindine problema
— selektyviu augancio sluoksnio nudulkinimu, veikiant jgreitintiems
neigiamiems deguonies jonams, kurie jeina ] darbiniy dujy sudétj. Kadangi
daugiakomponenciuose junginiuose skirtingy atomy elektrony rysio energijos
yra nevienodos, todél jy tikimybés iSlékti 1§ augancio sluoksnio gali labai
skirtis. Siekiant sumazinti §j efekta, galima padidinti darbiniy dujy slégj. Tokiu
atveju neigiami deguonies jonai, susidurdami su dujy atomais, praranda dalj
savo energijos ir todel zymiai silpniau veikia augantj sluoksnj. Technologines
salygas taip pat galima optimizuoti parenkant tinkama padéklo padét] taikinio
atzvilgiu. Yra naudojamos dvi padékly padétys: on-axis padétis (,,Se$élio*
srityje), kai padéklas tvirtinamas lygiagreciai taikiniui, arti jo pavirSiaus arba
off-axis padétis, kai padéklas yra nukreiptas statmenai taikinio plokStumai,
auginant sluoksnj uz plazmos ilydzio zonos. Naudojant pastarajj taikinio ir
padéklo iS8déstymg yra sékmingai sprendZziama auginamy sluoksniy
stechiometrijos problema, nors, esant tokiam padéklo ir taikinio tarpusavio

1§sidestymui gali zenkliai sumazéti sluoksnio augimo greitis.
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Pav.2.1. Magnetroninio dulkinimo jrangos principiné schema.

Siame darbe plonieji LCMO ir LSMO sluoksniai buvo auginami MS biidu
esant 550-850°C padékly temperatiiroms.

Technologinio proceso metu vakuumingje kameroje buvo palaikomas 15 Pa
Ar-O2 (1:1) dujy misinio slégis. Padéklai buvo tvirtinami lygiagreciai taikiniui
(on-axis) vienodu (55 mm) atstumu iki taikinio plokStumos. Vidutinis
sluoksniy augimo greitis buvo ~ 2,5 nm/min. Pasibaigus auginimui visi
sluoksniai dar biidami vakuuminéje kameroje buvo prisotinami deguonimi.
Tuo tikslu pasibaigus auginimo procesui j vakuuming kamera biuidavo
jleidziamas deguonis ir, esant pastoviam deguonies slégiui poz=5x10* Pa, visi

bandiniai buvo létai auS§inami nuo auginimo iki kambario temperatiiros.

2.1.2 Keraminiy taikiniy gaminimas.

Auginant plonuosius Lai«AxMnOs junginiy (A = Ca, Sr) manganity
sluoksnius MS biidu buvo naudojami tos pacios cheminés sudéties keraminiai
taikiniai, kurie buvo pagaminti kietaktinés (milteliy) sintezés budu. Gaminant
taikinius siekiama gauti kuo homogeniSkesnius darinius, o taip pat iSsaugoti
stechiometring jy sudétj. Pvz., LCMO sluoksniy auginimui keraminiai taikiniai
buvo gaminami i§ chemiskai $variy La,O3, CaCO3 ir MnO; milteliy. Gerai
sutrintas ir iSmaiSytas §iy oksidy miSinys buvo supresuojamas j 28 mm

diametro tabletes. Daugiakomponencio oksido sintez¢ buvo atlieckama kaitinant
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ruoSinius apie 6 val. ore 1200 °C temperatiiroje. Po pirminés sintezés sukepinti
keraminiai bandiniai buvo pertrinami griistuvéje, po to vél supresuojami ir
atkaitinami 8 - 10 val. ore esant 1200 °C temperatirai. Po dar vieno
pakartotinio trynimo, presavimo ir galutinio 10-15 val. kaitinimo ore esant
1200 °C temperatirai buvo gaunami 25+26 mm diametro ir 2+3 mm storio
keraminiai taikiniai. Jy kristaliné kokybé, buvo nustatoma 1S Rentgeno
spinduliuotés @ - 2@ difrakcijos tyrimy, o cheminé sudétis — atliekant
elektroninés dispersinés spektroskopijos (EDS) analize.

Siame darbe auginant manganity plonuosius sluoksnius ant MgO padékly
medziagos  dulkinimui  naudojame  paciy  pagamintus  keraminius

Lao,67Sro,33Mn03, Lao,67Cao,33Mn03 taikinius, kuriq diametras 25 mm.

2.1.3 Naudoti padéklai ir ju paruoSimas.

Pavieniy sluoksniy bei sandiiry elektrinéms ir magnetinéms savybéms
didele jtakg turi ne tik jy auginimo budas, bet ir galima cheminé sgveika tarp
sluoksnio ir padéklo medZziagy, o taip pat juy kristaliniy gardeliy
suderinamumas. Epitaksiniy sluoksniy augimui turi jtakos pasirinkto padéklo ir
auginamos medziagos gardeliy parametry nesutapimas. DaZniausiai plonieji
manganity sluoksniai auginami ant MgO, STO, STON, Si padékly. 2.1
lentel¢je pateikti padékly ir uZauginty plonyjy sluoksniy gardeliy parametrai.
Auginamo sluoksnio ir parinkto padéklo gardeliy nesutapimo parametrg f
galima apskaiciuoti pagal formule:

a ,—a a ,—a
f =2 ( psluoksnio ppadeklo) ~ psluoksnio ppadeklo (21)
a +a a

psluoksnio ppadeklo ppadeklo

Kai f = 0, sluoksnio gardelés parametras lygus padéklo gardelés parametruli,
sluoksnis neturi jokiy jtempimy. Neigiamos f vertés atitinka auginamo
sluoksnio kristalinés gardelés iStempimg sluoksnio plokStumoje ir suspaudima
augimo Kryptimi, tuo tarpu teigiamos f vertés atitinka sluoksnio suspaudimo
deformacijg: gardelé yra suspausta sluoksnio auginimo kryptimi ir neZymiai
iStempiama sluoksnio plokstumos normalés kryptimi. Kuomet auginamas

storesnis sluoksnis, gardeléje gali atsirasti neatitikimo dislokacijos, dé¢l kuriy
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sumazéja jtempimai sluoksnyje. Pasiekus sluoksnis-padéklas sistemai
budingajj storj, sluoksnis relaksuoja ir toliau augantys sluoksniai bendru atveju
nebeturi jtempimy, iSskyrus tuos atvejus, kai atsiranda lokaliniai jtempimy

Saltiniai, pvz., sraigtinés dislokacijos [79].

2.1.Lentelé. Naudoty padékly ir plonyjy sluoksniy gardelés konstantos bei jy sarySis su
perovskito gardelés konstanta a, (a, = 0,387 nm) [80].

Sluoksniai, Gardelés Gardeleés RySys  su | Santykiné¢ | Siluminio
padéklai tipas parametras, | perovskito dielektriné | plétimosi
(T=300K) | nm parametru, skvarba, ¢ | koeficientas,
ap o, 1/K

MgO Kubiné a=0,4213 8% =10

SrTiOs Kubiné a =0,3905 = ap >300 8,63 x 10
Si Kubiné a=0,5430 ~ 2 a 11,7 2,33 x 10°
Lao,67SI’o,33Mn03 Kubiné a= 0,3876 =~ ap ~ 40 11 x 10
Lao,67Cao,33Mn03 Kubiné a= 0,387 = ~ 40 11 x 10

Reikéty paminéti, kad f, dazniausiai, yra temperatiiros funkcija, kadangi
sluoksnio ir padéklo Siluminio plétimosi koeficientai gali skirtis (zr. 2.1.lent.).

Padéklo neatitikimo jtempimai sukelia auginamo sluoksnio gardelés
deformacija, kuri gali biti analizuojama, kaip elementariojo narvelio
deformacija. Sie iskraipymai gali bati pastebéti ir apskaidiuoti imatuojant,
pvz., Rentgeno spinduliy difrakcijos @-2@ spektrus ir palyginant juose gauty
deformuotos gardelés difrakcijos maksimumus su etaloninés gardelés smailiy
padétimi.

Tyrimams reikalingi plonieji LSMO sluoksniai buvo auginami ant
Svieziai nuskelty kristaliniy MgO(100) padékly. TipiSki sluoksniy auginimui
skirty MgO padékly matmenys buvo (10+12)x(10+15)%(0,5+0,6) mm?.
Atkreipsime démesj, kad padéklams naudoty MgO kristaly gardelés konstanta
amgo = 0,4201 nm Zzymiai skiriasi nuo auginamy LSMO sluoksniy gardelés
konstantos aLsmo= 0,3875 nm, taigi LSMO sluoksnio ir MgO padéklo gardeliy
konstanty nesutapimas siek¢ apie 8%. MgO padéklo pasirinkimg lémé
galimybé panaudojant vienos rusies padékla gauti jvairios kristalinés kokybés

manganity sluoksnius.
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2.1.4 Elektroduy gaminimas.

Plonasluoksniai Ag elektrodai, reikalingi plonyjy manganity sluoksniy ir jy
dariniy elektrinés varZzos bei magnetovarzos tyrimams buvo uzgarinami ant
tiriamyjy sluoksniy pavir$iy terminio garinimo arba magnetroninio dulkinimo
bidu.

Naudojant terminj garinimg ] volframo garintuvo lovelj, esantj vakuumingje
kameroje, buvo jdedamas (0,1-0,3 g) garinamo metalo gabalélis. Bandiniai
buvo tvirtinami 5 cm atstumu nuo garintuvo ir uzdengiami specialia diafragma,
pagaminta i§ metalo folijos. Esant 1200°C garintuvo temperatiirai, sidabras
iSgaruodavo ir nusésdavo ant padéklo. Garinimo metu slégis kameroje buvo
apie 107 Pa, o garinimo greitis - apie 500 A/min.

Magnetroniniam dulkinimui buvo naudojamas disko formos 25 mm
diametro ir 2 mm storio Ag taikinys. Bandiniai buvo tvirtinami 50 mm atstumu
vir$ taikinio, lygiagreciai taikinio plokstumai. Plazmos iSlydis vyko Ar dujose.
Jy slégis vakuuminéje kameroje buvo 1 Pa. Elektrodai buvo gaminami ant
specialiai nekaitinamy bandiniy. Vidutiné iSlydZio sroveé per taikinj sieke
60 mA, jtampa — 440V, augimo greitis buvo nuo 15 iki 30 nm/min. Tokiu
budu pagaminty plonasluoksniy Ag elektrody storis sieke 1 + 2 pm.

Elektriniams tyrimams ruoSiami sluoksniai tiek vienu tiek kitu atveju buvo
pridengiami metaline diafragma (folija, turin€ia specialias iSpjovas), kuri
jgalino suformuoti ant tiriamojo sluoksnio pavirSiaus norimo ploto Ag

aiksteles.

2.2 Organiniy puslaidininkiy sintezé ir jy plonyju sluoksniy
gaminimas.

2.2.1 Naftaleno diimido grupés organiniy junginiy sintezé.

Tyrimams buvo pasirinkti du nauji naftaleno diimido (naphthalene diimide)-
pagrindu pagaminti organiniai junginiai: didelés molinés masés organinis

junginys POANT, turintis elektriskai izoliuotas 1,4,5,8-
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naphthalenetetracarboxylic diimido grupes ir FCAND — mazos molinés masés
junginys su dviem skirtingomis (fluorenono ir 1,4,5,8-
naphthalenetetracarboxylic diimido) elektrony akceptoriy grupémis.

POANT junginys, kurio pilnas pavadinimas - Poly{N,NO-bis-[2-(oxiran-2-
ylmethoxy)-5-tert-amylphenyl]-1,4,5,8 naphtalenetetracarboxylic diimide-alt-
4,40 -thiobisbenzenethiol}, buvo gautas nukleofilinés reakcijos metu,
reaguojant bifunkciniam naphthalene diimide su 4,40 -thiobisbenzenthiol
(Pav.2.2).

Pav.2.2. POANT organinés medziagos sintetinimo eiga.

Galutinés reakcijos produktas buvo nusodintas, nufiltruotas ir iSgrynintas
koloninés chromotografijos biidu naudojant diethyl eterio/toluene= 1/3 miSinio
ploviklj. Visy tarpiniy ir galutiniy junginiy strukttira buvo patvirtinta |lH BMR,
infraraudonosios spektroskopijos ir masiy spektrometrijos metodais.

FCAND arba tiksliau - N,N’-bis-[2-(9-fluorenone-4-carboxylate)-5-tert-
amylphenyl]-1,4,5,8 naphtalenetetracarboxylic diimido organinis junginys buvo
pagamintas reaguojant 9-fluorenone-4-carbonyl chloride su N,No -bis-(2-
hydroxy-5-tert-amylphenyl)-1,4,5,8-naphtalenetetracarboxylic  diimide (1),
esant pyridine katalizatoriui (Pav.2.3).
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Pav.2.3. FCAND organinés medZziagos sintetinimo schema.

Visy aukSCiau paminéty junginiy temperatiirinés charakteristikos buvo
iStirtos diferencinés skenuojamosios kalorimetrijos (DSC) ir
termogravimetrijos (TGA) metodais. Buidingosios stiklé¢jimo (Ts) ir medziagy

skaidymosi (Tsk) temperatiiros pateiktos 2.2 lenteléje.

2.2.Lentelé. Organiniy medziagy i§ Naphthalene Diimide elementy temperatirinés
charakteristikos.

Junginys Tiya, [°C]® Ts, [’C]* To, [°CT°
PEPK - 78 300
POANT - 152 305
FCAND 341 - 390
*Nustatyta DSC bidu, skanavimo greitis 10°C/min, N2 aplinkoje.
*Skaidymosi pradzia nustatyta TGA biidu, kaitinimo greitis 10°C/min.

IS 2.2 lentelés matome, kad POANT ir FCAND turi gana aukstas
skaidymosi pradzios temperatiras. Auks$c¢iausig Tsk = 390°C turi FCAND.
Didelis $io junginio temperatirinis stabilumas gali biiti paaiskinamas tuo, kad

jame yra tvarios esterio jungtys.

2.2.2 Perimidino grupés organiniy junginiy sintezé.

IS daugelio Sios grupés organiniy junginiy tyrimams buvo pasirinkti du
organiniai puslaidininkiai: 9,9'-Bis(4-butylphenyl)-3,3'-bicarbazolyl (BPBC) ir
9,9'-Dietil-3,3'-bikarbazolyl (EBC). Abu S$ie junginiai buvo susintetinti KTU
taip vadinamu Ullmann'o metodu, kaitinat karbazolg nitrobenzene su 1-brom-4-
butilbenzenu. Naudojant bevandenj K>COs ir elektrolitiSskai pagamintg varj
buvo susintetintas 9-(4-butilfenil)-9H-karbazolas (Pav.2.4). Toliau naudojant

bevandenj FeCls ir 9-etilkarbazola oksiduojant 25°C temperatiiroje buvo isskirti
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dimerai. Visy tarpiniy ir galutiniy junginiy struktira buvo patvirtinta 1H
branduolinio magnetinio rezonanso (BMR), infraraudonosios spektroskopijos ir

masiy spektrometrijos metodais.

F|21

N R1=Butilfenil
R1=C,H,

FeCl,

. i
N N
| AN ﬁ W | N BPBC: R1=Butilfenil
_ _ _ _ EBC: R1=C,H,

Pav.2.4. BPBC ir EBC organiniy junginiy sintetinimo schema.

Dimery BPBC ir EBC terminés savybés buvo istirtos DSC ir TGA metodais
(zr. 2.3 lentelg).

2.3.Lentelé. BPBC ir EBC junginiy terminés analizés duomenys.

Junginys Tiya, [°C1? Ts, [°C]? T [°C]”
BPBC 62 390
EBC 193 --- 390

dNustatyta DSC biidu, skanavimo greitis 10°C/min, N2 aplinkoje.
YSkaidymosi pradzia nustatyta TGA bidu, kaitinimo greitis 10°C/min.

Is 2.3. lentelés matome, kad abiejy Siy junginiy skilimas prasideda tik 390°C
temperatiiroje (Tsk). Taigi, galima tikétis, kad minéti organiniai junginiai galéty
biiti naudojami ten, kur reikalingas aukstas terminis stabilumas. Buvo
nustatyta, kad BPBC gali biiti pervestas ] stikliSkgja biiseng, Sios medziagos
stikléjimo temperattira (Ts) yra apie 62°C. Taip pat buvo pastebéta, kad EBC
junginys yra linkes kristalizuotis (lydymosi temperatiira (Tiyq) yra apie 193°C).
Taigi, trumpos alkilinés EBC junginio grandin¢lés jtakoja geresnes salygas
formuotis kristalinei gardelei, prieSingai nei butilfenilo radikalas, kuris trukdo

s¢kmingam kristalinés gardelés formavimuisi.
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2.2.3 Organiniy puslaidininkiy plonyjy sluoksniy gaminimo
technologijos.

Organiniy medziagy nusodinimui ant tam tikslui skirty kiety pavirSiy-
padékly Siame darbe buvo naudojamos terminio garinimo ir tirpalo skleidimo
technologijos. Tirpalo skleidimo technologija gali biti pritaikyta tiek
mazamolekuliniy, tiek stambiamolekuliniy organiniy junginiy plonyjy
sluoksniy gaminimui. Vienas i§ svarbiausiy reikalavimy yra rasti tinkamus
organinius tirpiklius, kuriuose biity galima iStirpinti reikiamg kiekj garinimui
skirto OP ir kurie jgalinty pagaminti vienodo storio ir geros pavirSiaus kokybés
plonuosius OP sluoksnius. Tuo tarpu terminio garinimo technologija, kaip
taisykle, taikoma tik maZamolekuliniy OP sluoksniy gaminimui. Taip yra
todel, kad daugelis stambiamolekuliniy junginiy kaitinami vakuume suskyla i
keletg komponenciy, pasiZymin€iy skirtingais garavimo ir sublimacijos

greiciais.

2.2.3.1 Tirpalo skleidimo technologija.

Tirpalo skleidimo (angl. spin-coating (SC)) technologija yra viena is$
paprasciausiy biidy greitai uznesti plonus organinius sluoksnius ant ploksc¢io
padéklo. SC budo fizikinis principas yra pagrjstas pusiausvyra tarp iScentrinés
jégos, valdomos sukimo greiciu, ir klampumo jégos, kurig apsprendzia tirpalo
klampumas [81].

Tirpalo skleidimo procesas apima Siuos pagrindinius etapus (zr. Pav.2.5): a)
1§ pradziy padéklas pritvirtinamas prie laikiklio, ir ant jo pavirSiaus
uzlasinamas organiniame tirpiklyje iStirpintas organinis junginys. b) Padéklas
iSsukamas, ir tirpalas tolygiai pasiskirstydamas ant padéklo, suformuoja
vientisg sluoksnj. c¢) Pasiekus 2000-4000 aps/min greitj padéklas toliau
sukamas pastoviu grei€iu, ko pasekoje ant padéklo suformuojama vienodo
storio tirpalo plévelé. d) Besisukant padéklui pastoviu grei¢iu paskleistas

tirpalas yra iSdZiovinamas.
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SC technologija yra gerai

a) b)
@y =0 iStyrinéta ir yra daug Zinoma
: apie faktorius, kurie
0 Q) o kontroliuoja nusodinto
wd @ )
* E=ENEE=I ¢ liimiinio sluoksnio savybes ir stori.
! i Suformuoto organinio

Pav.2.5. Tirpalo skleidimo technologijos
pagrindiniai etapai: (a) uzlaSinimas, (b)
paskirstymas, (c) pastovus sukimosi greitis, (d) nuo sukimosi greicio, tirpalo
dziovinimas.

sluoksnio savybés priklauso

sudéties, temperatiiros, tirpalo
gary slégio [82]. Technologinius procesus apibiidinantys parametrai yra:
tirpalo klampumas, sudétis, sukimosi greitis, sukimosi trukmé. SC bidu
suformuoty sluoksniy storis dazniausiai biina 1-200 nm. Formuojant storesnius
sluoksnius, reikia didesnio klampumo tirpalo, mazesnio sukimosi greicio, ir
trumpos sukimosi trukmes. Taciau Sie parametrai gali jtakoti sluoksnio
vientisuma.

Sluoksnio storis d yra netiesiogiai proporcingas sukimosi grei¢iui: d ~w ™,
kur N - priklauso nuo tirpiklio garavimo grei¢io. Kai néra garavimo —
sluoksnio storis priklauso nuo sukimosi grei¢io ir trukmés: d~ w ~* t¥2, Esant
pastoviam garavimo grei¢iui d ~ w %3, Daugeliu atvejy sluoksnio storio
priklausomybé nuo sukimosi grei¢io yra d ~ w Y2, Formuojamo sluoksnio
storis taip pat gali priklausyti nuo pavirsinio (angl. skin) sluoksnio susidarymo.
Pavir$inis sluoksnis susiformuoja dél tirpalo savybiy skirtumo sandiiroje su oru
ir medziagos tiiryje. Jeigu pavirSinis sluoksnis formuojasi i§ karto proceso
pradzioje, garavimo procesas yra nereikSmingas ir N reikSmeé yra artima 1.
Jeigu pavirSinis sluoksnis formuojasi véliau, garavimo procesas yra zymus ir N
verté art¢ja prie 5. Formuojamo organinio sluoksnio vientisumui jtakos gali
turéti ant padéklo like neSvarumai, dél kuriy sluoksnyje gali susidaryti nuo
centro ] pakrascius nukreipti dryziai [83].

Speciali tirpalo skleidimo jranga buvo naudojama stambiamolekuliniy
POANT, PEPK organiniy junginiy taip pat mazamolekulinio Alqgs junginio,

sluoksniy gaminimui. Tuo tikslu chemiskai i§gryninty ir i§dziovinty POANT ir
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PEPK organiniy junginiy milteliai buvo iStirpinami chloroforme ir 1+5%
koncentracijos jy tirpalai buvo paskleidziami ant stiklo, Si ir kity medziagy
padekly jprastiniu tirpalo skleidimo biidu (sukimosi greitis — 5000 rpm, trukme
60 s). OP sluoksniai buvo gaunami dziovinant paskleistas dangas 2 val. ore,
esant 60°C temperatiirai. Taip pagaminty sluoksniy storis kito nuo 100 nm iki
500 nm.

Algs tirpalui paskleisti naudojome mazesnj centrifugos stalelio sukimosi
greit] (~1000 rpm). Paskleistas tirpalo sluoksnis buvo dZiovinamas 150 °C
sauso oro aplinkoje. Tokiu biidu pagaminty Alqgs sluoksniy storis buvo (100 +
300) nm.

2.2.3.2 Terminio garinimo technologija.

Terminis garinimas (angl. thermal evaporation (TE)) yra vienas
paprasCiausiy ir placiai naudojamy plonyjy sluoksniy gamybos bidy.
Terminiam garinimui skirta jranga parodyta Pav.2.6a. Garinimui pasirinkta
organiné medziaga yra kaitinama vakuume, esant lieckamajam dujy slégiui
~107 Pa. Garintuvo temperatiira turi biiti tokia, kad medZziaga imty garuoti arba
sublimuoti. Cheminiai elementai ar jy junginiai daZniausiai yra garinami
didelés elektrinés varzos garintuvuose, pagamintuose i§ sunkiai besilydanciy
metaly (pvz., volframo, molibdeno), o chemiskai aktyviis elementai (pvz.,
aliuminis, silicis) garinami i§ keramika padengty garintuvy. Uzgarinto
sluoksnio storis priklauso nuo garinamos medziagos kiekio ir atvirk$ciai
proporcingas atstumo (tarp lovelio ir padéklo) kvadratui.

Kai kurie organiniai puslaidininkiai yra nusodinami ant padékly is
organiniy dujy fazés (Pav.2.6b). Siuo atveju iSgarintos organinés medziagos

molekulés (Algz) yra perneSamos inertinémis dujomis (Ar) link padéklo.

49



padeklo oeo0ocCCoeORORGRROCOCRRRRES

kaltlntuva_s kaitinamos sienelés padéklas
padekias inertinés
u_zgarlntas pernesimo
I:Iifaakssnis e dujos
T — sy v
ekranas
garintuvas garinama
su garinama medéiaga\ v
medZiaga \Q/ uZgarintas
| “ i vakuumine T kietas sluoksnis
iste
Rl oooo‘uoooo’ocooooooooocooo
maitinimo
Saltinis
(@) (b)

Pav.2.6a,b. a) Terminio garinimo jrangos principiné schema. b) Nusodinimas i§ organiniy
dujy fazés.

Mazamolekuliniy (Algs, BPBC, EBC ir FCAND) organiniy junginiy
ploniesiems sluoksniams gaminti buvo naudojama VUP-5 garinimo jranga. Si
jranga buvo pertvarkyta taip, kad tikty gaminti laidziyjy medziagy sluoksnius ir
organiniy puslaidininkiy sluoksnius paeiliui toje pacioje vakuuminéje
kameroje, neiSimant bandiniy j oro atmosferg ir tuo biidu apsaugant aktyvyji
organinj sluoksnj nuo galimo atmosferos ar drégmés poveikio.

Organiniy puslaidininkiy BPBC, EBC ir FCAND plonieji sluoksniai buvo
uzgarinami ant nekaitinamy padékly, esant liekamajam dujy slégiui
vakuuminéje kameroje ~ 6x10° Pa. Organiniy medziagy milteliai buvo
jdedami j tantalo garintuva. Per garintuvg tekanti elektros srové buvo didinama
pastoviu greiciu kol mazdaug po 1 min. garintuvo temperatira pakildavo iki
50°C. Pasiekus reikiamg temperatiirg, organiniy puslaidininkiy milteliai
pradédavo garuoti, ir ant nekaitinamo padéklo  susikondensave garai
sudarydavo plong garinamos medziagos sluoksnj. Atstumas nuo garintuvo iki
padéklo buvo 0,1 m. BPBC, EBC, FCAND sluoksniy augimo greitis buvo 2
Als, 1,5 Als, ir 1-2 A/s, atitinkamai. Uzauginti sluoksniai buvo laikomi 1 val.
vakuuminéje kameroje. Sluoksniy storis d = (100 + 300) nm buvo kei¢iamas
parenkant garavimo greit] arba laikg. 2.4 lentel¢je pateikiama sluoksniy

auginimo temperatiros, vidutiniai augimo greiciai ir sluoksniy storiai.
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2.4.Lentelé. Sluoksniy augimo charakteristikos.

Organinis Sluoksnio auginimo | Sluoksnio augimo Sluoksnio storis,
junginys temperatiira, °C greitis, A/s nm
BPBC 200 2 200
EBC 210 15 150
FCAND 200 1,0-2,0 100-300
Algs 250 3 250

AlQs sluoksniai buvo uzgarinami vakuume, esant lickamyjy dujy slégiui ~
8x10* Pa. Padéklai buvo jtvirtinti vakuuminéje kameroje i§ karto po jy
¢sdinimo procediiros. Organinés medZziagos milteliai buvo garinami tantalo
vonel¢je. Siekiant i§vengti organinio junginio susiskaidymo garintuve, vonelés
temperatiira buvo palaipsniui didinama 1ki maksimalios vertés (250 °C).
Atstumas tarp garintuvo ir padéklo buvo apie 10 cm, tokiu budu buvo
stengiamasi nusodinimo metu kaip galima labiau sumazinti auginamo
sluoksnio temperatiirg. Vidutinis Alqgs sluoksnio augimo greitis sieké ~ 0,03
nm/s. Tokiu biidu pagaminty Alqs sluoksniy storis d, iSmatuotas profilometru,

buvo (100 + 300) nm.

2.2.4 Padéklai, juy pasirinkimas ir paruoSimas.

Organiniy sluoksniy auginimui buvo pasirinkti kristaliniai n-Si (savitoji
varza 0,5 Qcm), p-Si (savitoji varza 0,05 Qcm), STO, STON padéklai (zr. 2.5
lentele).

Pries auginant sluoksnius, visi padéklai buvo nuriebalinami. IS pradziy
padéklai buvo valomi H202:H.SO4 (1:5), plaunami distiliuotu vandeniu ir
dZiovinami N> srautu. Taip paruosti padéklai buvo jdedami j stiklinj indelj su
Svariu acetonu, kuris kartu su padéklais buvo jstatytas j ultragarsing vonele
Sonic-2. Veikiant ultragarsui, padéklai buvo valomi 15 min, esant 60°C
temperatiirai. Sio proceso metu nuo padéklo paviriaus buvo nuvalomos dulkés
ir neriebalinés kilmés dalelés. Po valymo ultragarsingje voneléje padéklai buvo
nuplaunami distilivotu vandeniu ir nudziovinami karS§to oro srautu. Prie§
pradedant gaminti OP sluoksnius, padéklai dar buvo kaitinami vakuumingje

garinimo kameroje, esant 700°C temperatirai.
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2.5.Lentelé. OP plonyjy sluoksniy auginimui naudoti padéklai ir jy apibtidinimas.

Padéklas Gaminimas Storis

n-Si(111) <P> Komercinis d=0,390 mm, p~(0,5-1) Qcm
n-Si(111) <P> sluoksnis ant Komercinis ds = 0,1 mm, p~ (1-2) Qcm
stipriai  legiruoto  n-Si(111) dpad = 0,5 mm, p~0,01 Qcm
padéklo

p-Si(111) <B> Komercinis d=0,350 mm, p~3-5Qcm
n-SrTiOs<Nb> Komercinis d=0,50 mm
Laz/3SI’1/3MI’103/SI’Ti03(100) (MS) dz 0,1-0,2 um

Elektriniams vertikaliosios pernaSos tyrimams atlikti ant Si padéekly
drégnosios oksidacijos biidu buvo uzauginamas 0,2 pum storio silicio dioksido
sluoksnis. Véliau, naudojant standarting fotolitografijos technikg ir HF
ésdinimg, oksiduotame padékle buvo iSésdintos 2x2 mm? angos ir ant
atsivérusio Sviezio Si pavirSiaus nedelsiant buvo auginami tyrimams skirti

plonieji OP sluoksniai

2.3 Plonyjy sluoksniy Kkristalinés sandaros ir pavirSiaus kokybés
tyrimai.
2.3.1 Kristalinés sandaros tyrimas naudojant Rentgeno spinduliuotés
difrakcija.
Rentgeno spinduliuotés difrakcijos tyrimo schema parodyta Pav.2.7a,b.

Spinduliuotés bangos ilgis turi buti artimas kristaly gardelés konstantai. Tokiu

atveju kristalai Siems spinduliams yra natiiralios erdvinés difrakcinés gardelés.

a) b)
1 \ 1
2 2 D skaitiklis
hl o A / Rentgeno =5 )
oY '\ spinduliy
d 2 % Saltinis ! )
hkl S 1 b \I2@ %
” | B~ | PR
i , CuKa ‘ o’

2(1\/2)'5%[)(:) / P
' : 4 0/

3(1\/3):3(&() Bt iz

10 LR bandinys

2dsin@=nA

Pav.2.7a,b. a) Difrakcija kristaluose. b) Rentgeno spinduliy difrakcijos @- 2@ spektry
matavimo schema.

52



Rentgeno spinduliy difrakcijos (angl. X-ray diffraction (XRD)) & 26
spektrai leidzia iStirti medZiagos kristaling sandarg ir fazing sudét;. Matavimo
metu rentgeno spinduliy pluostelis krenta j bandinj ir, atsispindéjes nuo jvairiy
jo kristalografiniy plokStumy, tenkinanciy Brego difrakcijos salyga (2.2),
patenka j skaitiklj, registruojant] atspindZio intensyvuma.

IS gauty @- 2@ spektry, suradus difrakcines linijas atitinkanc¢ius kampus, ir

panaudojus Brego sarysi:

20 SIN@ =nA(n=1,2,3,..), (2.2)

apskai¢iuojama tarpplok§tuminio atstumo dna verté. Zinant tarpplok$tuminius
atstumus, galima rasti kristaliniy gardeliy parametrus.

Siame darbe plonyjy sluoksniy kristaliné sandara buvo tiriama "SmartLab
(Rigaku ®)” difraktometru. Matavimams buvo naudojama CuKa spinduliuote,

kurios bangos ilgis A = 0,15406 nm.

2.3.2 Atominiy jégy mikroskopija.

Atominiy jégy mikroskopas (angl. atomic force microscope (AFM)) leidzia
tirtt bet kokj elektrin] laidumg turin€io bandinio pavirSiaus morfologija. Yra
7inoma, kad esant mazam atstumui (apie 1 A) tarp dviejy atomy veikia stiimos
jégos, o esant didesniems atstumams — traukos jégos. AFM veikimo principas
pagristas $iy jégy naudojimu.

AFM zondai — tai ant lanksCios ploksStelés pritvirtinti specialios formos
smaigaliai (dazniausiai silicio arba silicio nitrido), kurie liecia pavirSiy arba yra
nutole nuo jo per budinggjj Van der Waals jégy veikimo nuotolj. Skenavimo
metu grjZtamojo rySio mechanizmas palaiko vienoda sgveikos jéga tarp zondo
ir pavirSiaus. Sgveikos jéga yra proporcinga lankscios plokstelés atsilenkimui,
kuris registruojamas zondo padéties fotojutikliu. AFM jutikliai yra ypatingai
tikslis ir jautrls (gali baiti optiniai, talpiniai arba tuneliniai) posttimio

matuokliai. Taigi, lazerio spindulys, atsispindé€jes nuo lanks¢ios plokstelés,
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patenka 1 dviejy sekcijy fotodioda, registruojantj skirtuminj signalg tarp atskiry
fotodiodo sekcijy. AFM principiné schema pateikta Pav.2.8. Tyrimo metu
padeklas su ant jo esanCiu bandiniu yra stumdomas X ir Y kryptimis
pjezomechaniniu valdikliu taip, kad mikroskopo zondas po vieng eilute
nuskenuoja visg tiriamg bandinio plota. Pagal gaunamg signalg 1§ fotojutiklio
elektronika valdo postimj Z aSies kryptimi. Tokiu biidu yra palaikomas
griztamasis rySys tarp ateinancio i§ fotojutiklio signalo ir zondo atstumo nuo
pavirSiaus. Kompiuteris apdoroja gauta elektrinj signalg paversdamas ji
bandinio pavirSiaus topografiniu ar faziniu vaizdu. Galimas ir darbo rezimas be
griztamojo rySio tarp fotojutiklio signalo ir zondo Z aSies postimio
mechanizmo, tokiu atveju fotojutiklio signalo priklausomybé nuo X ir Y ir yra
matuojamas dydis. Tokiu atveju yra gaunama maziau triuk§my ir vélinimo 18
valdymo elektronikos, taciau dazniausiai zondas su pavirSiumi sgveikauja labai
mazu atstumu, tod¢l yra neleistini didesni pavirSiaus nelygumai. Yra keletas

AFM darbo rezimy: kontaktinis, nekontaktinis ir virpan¢io zondo.

elektronika vaizdas

kontaktinis nekontaktinis virpanéio zondo
z z z
N I
X X X

Pav.2.8. Atominiy jégy mikroskopo principiné schema ir darbo rezimai.

Mikroskopui veikiant kontaktiniu rezimu zondas skenuoja pavirSiy
priartintas maZesniu nei 1 A atstumu. Tokiu atstumu persidengia zondo ir
bandinio atomy elektroninés orbitalés, o stimos jéga tarp zondo ir pavirSiaus
tolstant zondui maZéja eksponentiniu désniu. Siuo rezimu gaunama didZiausia

AFM skiriamoji geba, taciau jo taikyma riboja keletas trikumy. Saveikos jégos
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tarp zondo ir bandinio vertikaligja kryptimi yra didelés (iki keleto nN), be to,
zondui slenkant pavirSiumi, dél adhezijos atsiranda santykinai didelés
horizontaliosios jégos, todél galima pazeisti minkStus bandinius. Nepaisant
didelés skiriamosios gebos, Sis metodas labai ribotai taikomas biologinés
kilmés bandiniams tirti.

Mikroskopui veikiant nekontaktiniu reZimu, zondas yra gana toli nuo
bandinio pavirsiaus (100-250 A atstumu). Tokiu atstumu esantis zondas, su
bandiniu sgveikauja Van der Waals jégomis, taigi Siuo atveju vyrauja silpna
(apie 100-200 pN) traukos jéga. Tokiu buidu gaunamas vaizdas yra blankus ir
netikslus.

AFM tikslumas padidéja, jei zondas virpinamas 3-5 nm amplitude. Dirbant
virpan¢io zondo rezimu i§lieka nedidele tikimybé pazeisti bandinj, taciau ji yra
zenkliai maZesné nei kontaktiniame rezime. Siuo metodu papildomai galima
fiksuoti fazinius virpéjimo skirtumus. Faziy skirtumg lemia ne tik pavirSiaus
reljefas, bet ir mechaninés pavirSiaus savybes, taip pat adhezijos jégos tarp
zondo ir bandinio. Matavimo metu registruojama zondo virpé¢jimo amplitudé, o
taip pat ir faziy skirtumas tarp zondg virpinancio ir realiy zondo virp¢jimo
signaly. Siuo metodu galima analizuoti plonus organinius sluoksnius, kuriy
storis mazesnis uz vertikaligja mikroskopo skiriamgja geba, tatiau mechaningés
savybés ir sgveikos su zondu pobitdis skiriasi. Naudojant fazinj vizualizavima
yra suformuojami dviejy tipy vaizdai — topografinis, kuris pateikia informacija
apie bandinio aukStj ir fazinis — kontrastingesnis ir didesnés horizontalios
skiriamosios gebos. Pastarasis vaizdas yra praktiskai nesusijes su bandinio
reljefu ir remiantis vien tik S$iuo vaizdu negalima daryti jokiy iSvady apie
bandinio pavirsiy.

Siame darbe pagaminty plonyjy sluoksniy ir dariniy pavirsiai buvo tiriami
,Digital Instruments® gamintojo skenuojan¢io zondo atominiy jégy
mikroskopu ,,.Dimension 300“. Bandiniy pavirSiaus AFM vaizdai gauti

naudojant virpancio zondo darbo rezima.
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2.3.3 Rastriné elektronuy mikroskopija.

Rastrinis elektroninis mikroskopas (angl. scanning electron microscope
(SEM)) — yra elektroninio mikroskopo atmaina. Siuo prietaisu galima gauti iki
0,4 nm erdvinés raiSkos bandinio pavirSiaus atvaizda, informacija apie
bandinio pavirSiaus sudét], struktiirg, topografija bei kitas bandinio medziagos
savybes. Jo veikimo principas pagristas elektrony spindulio sgveika su tiriamu
objektu. SEM privalomai turi turéti vakuuming sistema.

Principiné SEM schema pavaizduota Pav.2.9. SEM pagrindiniai elementai
yra elektrony patranka ir elektriné kolona, kurios funkcija yra suformuoti
sufokusuotg (nm eilés) elektroninj vidutiniy energijy (200 eV — 50 keV) zonda.
Elektroninio zondo padétis ant bandinio pavirSiaus yra valdoma nukreipimo
rite. Elektrony pluosteliui sgveikaujant su bandinio pavir§iaus atomais gaunami
keliy tipy signalai, kiekvienas 1§ kuriy yra fiksuojamas specialiu detektoriumi.
IS atsispindéjusiy ir antriniy elektrony detektoriy gauti signalai apdorojami
signalo apdorojimo ir vaizdavimo sistema. Registruojamas signalas priklauso
nuo bandinio savybiy tiriamoje srityje. Kadangi elektrony pluostel] valdanti
sistema yra sinchronizuota su detektavimo sistema, tai galima gauti viso

skenuojamo pavirSiaus vaizda.

elektrony [ elektrony
pluoitelis 7 patranka
/i
anodas FATINS

signalo
apdorojimo ir
vaizdavimo
sistema

magnetinis ||| |||‘|H

lesis aliim:

nukreipimo _
e .

atsispindéjusiq.“**'

elektrony
detektorius .
antriniy,
bandinys elektrony

detektorius

Pav.2.9. Rastrinio elektrony mikroskopo principiné schema.
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Sio darbo metu pagaminti dariniai buvo tirti SEM ,,Tabletop microscope

TM3000%, kurio skiriamoji geba £50um, kai elektrony pluostelio jtampa 15
KV.

2.3.4 Sluoksniy storio matavimai.

Profilometras — prietaisas, skirtas bandinio pavirSiaus topografijos
matavimams atlikti, siekiant nustatyti ir jvertinti reljefo nelygumus,
Sturk$tumg, sluoksnio storj. Profilometrai skirstomi j kontaktinius ir optinius
(nekontaktinius). Tipiniu kontaktiniu profilometru galima atvaizduoti
vertikalius pavirSiaus nelygumus (nuo 10 nm iki 1 mm) kaip adatos vertikalios
padéties funkcijg z = f(X, y). Prietaiso vertikali skyra dazniausiai yra nanometro
eilés. Ji priklauso nuo deimantinés adatos spindulio (nuo 20 nm iki 25 pm).
Tuo tarpu horizontali skyra priklauso nuo adatos braukimo greicio,
prispaudimo jégos bei duomeny signalo diskretizacijos daznio.

Principiné kontaktinio profilometro schema yra pavaizduota Pav.2.10
Kontaktiniame profilometre smaili adata yra prispaudziama prie bandinio
pavirSiaus kontroliuojama jéga ir braukiama iSilgai bandinio pavirSiaus. Adatos
vertikalios padéties jutiklis perduoda elektrin; signalg 1 ,analoginis/

skaitmeninis* signalo keitiklj,

elektrinis signalas

ANNNN, —>| A/S keitimas tuomet gautas skaitmeninis

jutiklis

signalas yra iSsaugomas,

D2 analizuojamas ir pateikiamas

¥ . o
AVAVAVA kaip rezultatas kompiuterio

skaitmeninis signalas ekrane.

Pav.2.10. Profilometro principiné schema. Veikiant pavirsiy didesne

jéga  gaunami tikslesni
rezultatai, taciau tokiu atveju padidéja tikimybé pazeisti bandinio pavirSiy
(organiniai sluoksniai) arba sulauzyti adata. Esant per mazai jégai atsiranda
triukSmai. Galimybé tiesiogiai liesti pavirSiy, daznai yra didelis privalumas
dirbant su “neSvariais” bandiniais, nes nekontaktiniu metodu yra rizika matuoti

ne pavirsiy, o ant jo esan¢ius neSvarumus.
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Siame darbe sluoksniy storis d buvo matuojamas naudojant kontaktinj
adatin] profilometra Dektak 6M. Profilometru iSmatuotas uzauginty LSMO
sluoksniy storis d buvo 100 + 250 nm.

2.4 Elektriniy matavimy metodikos.

Siame darbe elektrines bandiniy savybes tyréme naudodamiesi
automatizuotu stendu, kurio schema yra pavaizduota Pav.2.11a. Milivoltmetras
(V1) matuoja jtampa tarp kontakty, ja atitinkantis elektrinis signalas
perduodamas ] kompiuterj per analoginj—skaitmeninj keitiklj (ASK1). Bandinio
temperatiira matuojama diferencialiné vario-konstantano termopora (T), kurios
vienas 1§ dviejy suvirinty galy jdedamas j diuaro indg su tirpstanciu ledu (T = 0
°C), o kitas - prispaudziamas prie bandinio pavirSiaus. Milivoltmetru (V2)
matuojama termoporos termo evj reikSmé perduodama j kompiuterj per kitg
analoginj—skaitmenin; keitikl] (ASK2). Gautiems signalams apdoroti
naudojama specialiai Siems matavimams sukurta kompiuteriné programa
,Black Tool 7.1%. Atliekant matavimus, bandinys jdedamas i specialy masyvy
laikiklj, turintj keturis stangrius i§ fosforo bronzos pagamintus elektrodus,
kuriy apatiné dalis, prispaudzianti bandinj, yra padengta sidabru. Matuojant
varzos priklausomybe nuo magnetinio lauko, laikiklis su jame jtvirtintu

bandiniu jdedamas tarp elektromagneto (EM) poliy (Pav.2.11b).

a)

b EM EM
| [ ASK1 PK )

2 [ask2 ;
' }

Pav.2.11a,b. a) Automatizuoto elektriniy matavimy stendo schema: B — bandinys, 1 —

bandinio laikiklis, 2 — pastovios jtampos Saltinis ir apkrovos varza, T1, T2 — vario-konstantano

termopora, mV1 ir mV2 — milivoltmetrai, ASK1 ir ASK2 — analoginiai-skaitmeniniai

keitikliai, L — diuaras su ledu, PK asmeninins kompiuteris; b) Bandinio padéties tarp

elektromagneto poliy schema: 1 — bandinio laikiklis, EM — elektromagnetas, EMS —
elektromagneto valdymo jrenginys su maitinimo $altiniu.

EMS

——o o—|
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Elektromagneto magnetinio lauko indukcijos verte galima keisti nuo 0 T iki
1 T, parenkant rités apvijomis tekancios sroves stiprj. Bandinj tarp magneto
poliy galima sukinéti, tokiu biidu kei€iant jo pavirSiaus padét] magnetinio

lauko linijy atzvilgiu.

2.4.1 Elektrinés varzos ir jos priklausomybés nuo temperatiiros ir
magnetinio lauko matavimas.

Matuojant bandinio varzos priklausomybg¢ nuo temperatiros R(T), bandinys
jdedamas ] specialy cilindro laikiklj, ileidziamas j diuaro indg su skystu azotu.
Laikant laikikli su bandiniu azoto garuose bandinys palaipsniui vésta.
Parenkant atstumg tarp azoto pavirSiaus ir bandinio laikiklio galima keisti
temperatiros kitimo greitj. Matuojamojo bandinio temperatira registruojama
+0,2 K tikslumu. Elektrinés varZos matavimai buvo atlieckami keturiy elektrody
btdu, praleidziant per bandinj pastovaus dydzio nuostovigja srove. Parinkus
apkrovos elektring varzg taip, kad ji biity Zymiai didesné (Rap > 100Rg) uz
bandinio varza (Rs), srove, tekancig per bandinj galima laikyti nesikei¢iancia,
kei¢iant matavimo salygas (pvz., temperatiirg). Siy matavimy schema

pavaizduota Pav.2.12a,b.

b)

Rus

s

Pav.2.12a,b. Elektrinés varzos matavimo keturiy elektrody btidu schemos: a) elektriné
schema; b) ekvivalentiné schema. Ry — apkrovos varza, R, Rk, Rks, Rka — kontaktinés
varzos; Riz, Rz3, Rss — plonojo sluoksnio varzos.

Elektrinés varzos temperatiiriné priklausomybé buvo matuojama Sildant
arba Saldant bandinj temperatiry ruoze nuo 390 K iki skysto azoto (= 78 K)
temperatiros. Kaip jau apraSyta aukSc¢iau, keifiant bandinio temperatiira,

matuojama tarp 2 ir 3 elektrody susidariusi jtampa U3, Kadangi bandiniu
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tekancCios sroveés stipris yra zZinomas, tai pagal Omo désnj galima apskaiciuoti
bandinio varZzg Rg ir jo savitajg varza p.
_Yx

Re === (2.3)

ZEZM:RBﬁ, (2.4)

Cia | — atstumas tarp 2 ir 3 elektrody, a — sluoksnio plotis, d — sluoksnio storis.

pa Il

Matuojant bandiniy elektrinés varzos priklausomybe nuo magnetinio lauko
laikiklis su jame jtvirtintu bandiniu jdedamas tarp elektromagneto (EM) poliy,
kaip parodyta Pav.2.12b. Darbe naudojamo elektromagneto magnetinio lauko
indukcijos verte galima keisti nuo O T iki 1 T, parenkant elektromagneto
apvijomis tekancios srovés stiprio vertes. I$ §iy matavimy galima jvertinti
magnetovarzos priklausomyb¢ nuo temperatiiros. Magnetovarzos vertés buvo
nustatomos naudojant iSraiska:

o _RO-R(®)

: 2.5
RO) (2.5)
¢ia R(B) - bandinio elektriné varza, esant magnetiniam laukui, R(0) - bandinio

varza, kai néra magnetinio lauko.

2.4.2 Kontaktinés elektrinés varzos matavimai.

Kontaktinés elektrinés varzos matavimo metodika tokia pat kaip 2.4.1
skyriuje aprasyta metodika, tik Kkontaktiné sanglaudy (tarp elektrodo ir
sluoksnio, tarp dviejy laidziyjy sluoksniy arba tarp sluoksnio ir laidaus
padéklo) elektriné varza buvo jvertinama naudojant trijy elektrody biida, kaip
parodyta Pav.2.13a,b. Srovei | tekant tarp elektrody 1 ir 2 buvo matuojamas
jtampos kritimas tarp taSky 2 ir 3 - Uz3. Kontaktiné varza Rz buvo jvertinama

1§ sarysio:

R =—=, (2.6)
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a) b)

Pav.2.13a,b. Elektrinés varzos matavimo trijy elektrody biidu schemos: a) elektriné schema;
b) ekvivalentiné schema. Rap — apkrovos varza; Rk, Rkz, Rks — kontaktines varzos; Riz, Ras —
plonojo sluoksnio varzos.

2.4.3 Voltamperiniy charakteristiky matavimai.

Bandiniy voltamperinés charakteristikos matuojamos srovei tekant
statmenai  tiriamyjy  sluoksniy pavirSiui. Matuojant bandiniy I-U
charakteristikas, ] matavimo granding¢ nuosekliai jjungiama puslaidininkiné
termovarza (Rt), kurios elektriné varza R = f(T). Matavimo metu buvo
palaikoma pastovi bandinio temperatiira, o termovarzos elektriné varza buvo
palaipsniui kei¢iama Saldant jg skysto azoto garais. Temperatirai maz¢jant nuo
300 K iki 78 K, termovarzos varzg galima buvo keisti Svelniai be trikiy ir
uzlaikymy nuo keletos Q 1ki 100 MQ. Kintant apkrovos varzZai srove, tekanti
per bandinj (esant fiksuotai Saltinio jtampai), mazéjo nuo maksimalios vertés
(10-100 mA) iki maZiausios vertés (< 1 nA). Siy matavimy schema parodyta
Pav.2.14. Jtampa tarp kontakty 3 ir 4 buvo matuojama milivoltmetru mV1. Tuo
tarpu, bandiniu tekancéios srovés pokytis buvo registruojamas milivoltmetru

mV2, matuojant jtampos kritimg nuosekliai jjungtoje varzoje Rn .

Pav.2.14. Voltamperiniy charakteristiky matavimo schema.
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3. TEKSTURUOTU IR POLIKRISTALINIY
LSMO/MgO(001) SLUOKSNIU ELEKTRINES
VARZOS IR MAGNETOVARZOS TYRIMAS

Lao,67Sr033MnO3 (LSMO) junginys, pasizymintis auksta Kiuri temperatiira
(Tc ~ 370 K) yra viena i$ svarbiausiy spintronikos medziagy. Gaminant
daugiasluoksnius darinius, kuriuose Sio junginio sluoksniai naudojami kaip
plonasluoksniai feromagnetiniai elektrodai, yra svarbu zinoti kokias tokiy
dariniy elektrines savybes lemia paciy elektrody medziaga ir kokias orientuoty
sukiniy pernasa per tunelinius barjerus, p-n ar p-i-n sandiiras. Svarbu pazymeéti,
kad paciy LSMO sluoksniy elektrinés ir magnetovarzinés savybés labai
priklauso nuo jy strukttrinio tobulumo. Tod¢l svarbiausias Siy tyrimy tikslas
buvo istirti kaip keiciasi LSMO sluoksniy kristaliné sandara, jy elektrin¢ varza
ir jos temperatiriné priklausomybé ir magnetovarzinés savybés auginant
LSMO sluoksnius magnetroninio dulkinimo biidu ant kristaliniy MgO(001)
padéekly. Atkreipsime démesj, kad padéklams naudoty MgO kristaly gardelés
konstanta amgo = 0,4201nm Zymiai skiriasi nuo auginamy LSMO sluoksniy
gardelés konstantos (aLsmo= 0,3875 nm), taigi LSMO sluoksnio ir MgO
padéeklo gardeliy konstanty nesutapimas sieké apie 8%. NeZitrint tokio didelio
gardelés konstanty nesutapimo buvo parodyta, kad esant palyginti aukstai
padéklo temperatiirai (Tp= 800°C), ant MgO padékly uzauginty LSMO
sluoksniy kristaliné struktiira gali buti artima epitaksiniams sluoksniams [84].

Siame darbe sluoksniy auginimui pasirinkome 6 skirtingas padékly
temperatiiras: 800°C, 750°C, 700°C, 650°C, 600°C ir 550°C. Tuo tarpu visas
kitas technologines salygas buvo stengiamasi i8laikyti tokias pacias. Bandiniy
paruoSimas pladiau apraSytas 2 skyriuje. Profilometru iSmatuotas uzauginty
LSMO sluoksniy storis d buvo 150 + 200 nm. Véliau, isémus i§ vakuuminés
kameros, buvo atlickami jvairiose temperatiirose iSauginty LSMO/MgO

sluoksniy kristalinés sandaros ir jy elektriniy bei magnetiniy savybiy tyrimai.
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Lygindami duomenis, gautus jvairiems sluoksniams, siekéme iSaiskinti
tarpkristalitiniy riby jtakg auginamy sluoksniy elektrinei varzai ir
magnetovarzai bei jos sudétinéms dalims, t. y. silpno (LFMR) ir stipraus

(HFMR) lauko magnetovarzai bei atskleisti $iy reiSkiniy prigimt;.

3.1 LSMO sluoksniy Kkristaliné sandara ir pavirSiaus morfologija.

Pav.3.1 parodyti skirtingose (800°C ir 600°C) temperatirose MS bidu
uzauginty L800 ir L600 sluoksniy budingieji rentgeno difrakcijos (@-26
skleidimo) refleksai. Intensyviis L8800 sluoksnio (001) ir (002) refleksai rodo,
kad Sio sluoksnio kristalografinés (100) plokStumos yra orientuotos
lygiagreciai padéklo plokStumai.

Panasi orientuota kristaliné sandara buvo budinga ir kitiems LSMO
sluoksniams, i$skyrus tai, kad esant 750°C arba Zemesnei padéklo temperatiirai
be pagrindiniy (001) ir (002) refleksy buvo matomi papildomi (011) rentgeno
difrakcijos refleksai. Pazymétina, kad zeminant padéklo temperatirg Siy
papildomy refleksy intensyvumas (lyginant su pagrindiniu (001) refleksu)
did¢jo.

IS rentgeno difrakcijos (002) reflekso kampinés padéties buvo nustatytas
L800 sluoksnio pseudokubinés gardelés parametras sluoksnio normalés
kryptimi a.=0,3875 nm. Si verté gerai sutapo su literatiiroje pateiktomis ac
vertémis [84, 96], kurios buvo iSmatuotos tos pacios cheminés sudéties
turiniams LSMO bandiniams. Tai reiskia, kad uzaugintame sluoksnyje néra
lieckamyjy jtempiy. Taigi, galima manyti, kad jtempiai, kurie galéty atsirasti
LSMO/MgO sluoksnyje, esant dideliam gardeliy nesutapimui, turéty biiti
relaksave susidarant dislokacijoms. PanaSi gardelés parametro verté buvo
nustatyta ir L750, L700, L650 sluoksniams, tuo tarpu nezymiai didesnés ac
vertés (= 0,3890 nm) buvo iSmatuotos L550 sluoksniui. Tai gali biiti susije su
létesne taskiniy defekty difuzija ir didesniu galimy antistruktiriniy defekty

tankiu auginant sluoksnius palyginti zemoje (550°C) temperatiiroje.
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_ L800 MgO

/, arb. units

20, deg

Pav.3.1. Budingieji rentgeno difrakcijos @&-2@ skleistinés refleksai, iSmatuoti L800 ir
L600 sluoksniams, kurie buvo auginami ant MgO(001) padékly, esant skirtingoms (800°C

ir 600°C) temperattiroms.

Sluoksniy pavirSiaus morfologija buvo tiriama atominiy jégy mikroskopu.
Pav.3.2a,b,c,d yra pateiktos keturiose skirtingose temperatiirose auginty
sluoksniy AFM pavirSiaus nuotraukos. IS pateikty AFM nuotrauky aiskiai
matosi, kad visi sluoksniai yra sudaryti i§ tarpusavyje suaugusiy kristality, be

to zeminant auginimo temperatiirg, vidutinis Kkristality dydis de mazéja.

L,

- '
) o
5 %

3

a) L800 b) L750

<
[
2 23 nm 2 19 nm
< o
3 <,
2

0nm 0 nm

x: 200 2,0 um

¢) L650 d) L550

Pav.3.2a,b,c,d. L800 (a), L750 (b), L650 (c) ir L550 (d) sluoksniy uzauginty ant MgO(001)
padékly, esant skirtingoms (800°C, 750°C, 650°C ir 550°C) temperatiiroms, AFM
pavirSiaus nuotraukos.
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Tipiski L800 ir L550 sluoksniy pavirSiaus reljefo pjiviai parodyti
Pav.3.3a,b. Analizuojant uzauginty sluoksniy reljefo smulkigja strukttrg i$
penkiy skirtingy kiekvieno tiriamojo bandinio viety buvo jvertinti vidutiniai
kristality matmenys ir nustatyta jy priklausomybé nuo auginimo temperatiiros
(zr. 3.1.lent.).

—L800 L550

z [nm]
)
~

z [nm]

300 400 500

X [nm]

300 400 500 0 100 200

X [nm]

0 100 200

Pav.3.3a,b. L80O0 (a) ir L550 (b) sluoksniy uzauginty ant MgO(001) padékly skirtingose
(800°C ir 550°C) temperatairose, pavirSiaus reljefo pjaviai.

3.1.Lentelé. LSMO sluoksniy, uzauginty skirtingose temperatiirose, storis (dr), i$ AFM
pavir$iaus tyrimy jvertintas pavirSiaus Siurk§tumas (R) ir vidutinis kristalito dydis de.

Ts, °C 800 750 | 700 | 650 |600 550
dr, nm 210 180 | 220 |215 | 195 160
R, nm 2,51 2,83 (260 |32 3,95 4,22
ds, NM 286 133 | 95 69 57 45

3.2 Auginimo temperatiiros itaka LSMO/MgO(001) sluoksniy
elektrinéms ir magnetovarzinéms savybéms.

Elektrinés varzos, magnetovarzos ir voltamperiniy charakteristiky tyrimai
buvo atlickami pla¢iame temperatiry ruoze (78 K - 350 K), keiciant
magnetinio lauko dydj (-0,73 T ir 0,73 T) ir kryptj (o = 0 ir 90°) sluoksnio
normalés atzvilgiu.

Pav.3.4a. yra pateiktos Sesiy skirtingose temperatiirose (Ts = 550+-800°C)
auginty LSMO sluoksniy savitosios elektrinés varzos p(T) priklausomybés nuo

temperatiros. I$ Pav.3.4a. matyti, kad L800 sluoksnio p(T) priklausomybé yra
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tokia kaip geriausios kristalinés kokybes (epitaksiniy) LSMO sluoksniy, kuriy
auginimui daZniausiai naudojami monokristaliniai SrTiO3, NdGaOs ar kity
suderinty kristaliniy gardeliy padéklai [19]. Maksimali elektrinés varZos verté
iSmatuota Siam bandiniui ties T = Tp » 330 K ir staigus p maz¢jimas zeminant
temperatiirg nuo T = T, iki 270 K rodo, jog Saldant bandinj ties biidinggja Kiuri
temperatiira Tc = Tp vyksta fazinis virsmas ir medziaga 1§ didelés elektrinés
varzos paramagnetinés blsenos pereina ] mazos elektrinés varZos
feromagnetine buseng. Tuo tarpu tolesnj elektrinés varzos maz¢jimg Saldant
bandinj nuo 270 K iki 78 K lemia fononin¢ kruvininky sklaida [4].

Gerg L800 sluoksnio kristaling struktiirg rodo staigus p kitimas kai T<Tp ir
palyginti didelé varzos temperatirinio koeficiento TCR=1/RxdR/dT
(temperature coefficient of resistance TCR) verté, siekianti apie 2% (kai T=295
K). Pazymésime, kad Siek tiek didesnés TCR vertés (iki 3%) yra iSmatuotos tik
epitaksinés kokybés LSMO sluoksniams, uzaugintiems ant suderinty gardeliy
SrTiOs padékly [19].

IS Pav.3.4a matyti, kad visy LSMO sluoksniy, kurie buvo auginami
Zemesneje temperatiiroje (Tp = 750+550°C) savitosios elektrinés varZos vertes
visame temperatiiry ruoze yra zymiai didesnés lyginant su L800 sluoksnio
vertémis. Zymus p didéjimas Zeminant sluoksniy auginimo temperatiira nuo
800°C iki 550°C rodo didéjancig tarpkristalitiniy riby jtaka polikristaliniy
LSMO sluoksniy elektrinei varzai [19, 20]. IS tikryjy, esant Zemesnei auginimo
temperattrai ant padeklo susidaro didesnis kristalizacijos gemaly skaicius, del
to uzauga mazesni kristalitai ir uzaugintame sluoksnyje yra daugiau
tarpkristalitiniy sri¢iy, kurios ir lemia Zymy elektrinés varzos padidéjima.

Pav.3.4b parodyta ty paciy bandiniy magnetovarzos MR = [R(H)
—R(0)]/R(0)], priklausomybé nuo temperatiiros. Visais atvejais MR buvo
jvertinama esant fiksuotam magnetiniam laukui (0 H) = 0,73 T), kuris budavo
nukreipiamas lygiagre€iai matuojamojo sluoksnio plokStumai. IS Pav.3.4b

matome, kad L800 sluoksniui, pasiZzymin¢iam tobuliausia kristaline sandara,
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didziausios neigiamos MR vertés, siekianios apie 14%, buvo iSmatuotos

palyginti siaurame temperatiry ruoze (T=300-310K).

LSMO/MgO

01k 600

650

1E-3 F

7 =800°C
s a)

1E_4 1 1 1 1 1 | 1 1
60 90 120 150 180 210 240 270 300 330

7, K

-10 |

MR %

| 1 1 1 1 1 1 1

60 90 120 150 180 210 240 270 300 330
7. K

Pav.3.4a,b. [vairiose temperatarose (Ts = 550+800 °C) ant MgO(001) padékly uzauginty
LSMO sluoksniy savitosios elektrinés varzos (a) ir magnetovarzos (uoH;) = 0,73 T) (b)
priklausomybés nuo temperatiiros.

Polikristaliniams sluoksniams, uzaugintiems Zemesnése temperatiirose
(750°C, 700°C ir 650°C) ties kambario temperatiira buvo iSmatuotos panasios
MR(T) priklausomybés, nors nurodytame temperatiiry intervale visy jy
neigiamos MR vertés buvo gerokai mazesnés lyginant su L800 sluoksniu. I§
Pav.3.4b matyti, kad dar mazesnés MR vertés ties kambario temperatiira buvo
iSmatuotos sluoksniams, kurie buvo auginti Zemiausiose (600°C ir 550°C)
temperatirose. Betgi skirtingai nuo L800 bandinio abu Sie sluoksniai

pasizyméjo didziausiomis MR vertémis zemoje (78K) temperatiiroje.
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Pav.3.5 parodytos tekstiiruoto (L800) ir polikristalinio (L650) sluoksniy
magnetovarzy MR priklausomybés nuo magnetinio lauko, iSmatuotos 300 K
temperatiiroje nukreipiant H lygiagre¢iai (H;) ir statmenai (H.) sluoksnio
plokStumai. IS Pav.3.5 matyti, kad sluoksniy MR vertés, esant tam pacfiam
magnetinio lauko stiprumui, yra didesnés, kai magnetinis laukas yra
lygiagretus sluoksnio pavirsiui ir maZesnés, kai statmenas. Zymia MR veriy
anizotropijg tiek vienu tiek ir kitu atveju galima paaiskinti atsizvelgiant 1}
skirtingas feromagnetiniy sluoksniy jmagnetéjimo salygas nukreipiant
magnetinj laukg lygiagreciai ir statmenai sluoksnio plokStumai (taip vadinama
formos anizotropija). [85, 86]. Didesnés neigiamos MR vertés, iSmatuotos
nukreipiant magnetinj laukg lygiagrec¢iai sluoksnio plokStumai, rodo, kad ir
vieno ir kito sluoksnio lengvo jmagnetéjimo kryptis turi buti lygiagreti

sluoksnio plokStumai.
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Pav.3.5. L800 and L650 sluoksniy magnetovarzos priklausomybé nuo magnetinio lauko,
iSmatuota 300 K temperatiiroje magnetinj lauka nukreipiant lygiagreciai (Hj) ir statmenai
(H.) sluoksnio plok$tumai.
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3.3 Silpno lauko magnetovarzos tyrimai polikristaliniuose
LSMO/MgO(001) sluoksniuose.

Teksttiruoto (L800) ir polikristaliniy (L750, L650, L550) LSMO sluoksniy

magnetovarZos priklausomybés nuo magnetinio lauko, iSmatuotos Zemoje (78

K) temperatiiroje, magnetinj laukg nukreipus lygiagreciai (Hj) ir statmenai

(H.) sluoksnio plokStumai yra pateiktos Pav.3.6a,b,c.
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Pav.3.6a,b,c. Tekstiiruoto L.800 (a) ir polikristaliniy L750 (a), L650 (b), L550 (¢) sluoksniy
magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio lauko stiprio (wuoH=-0,73 T + 0,73T),
iSmatuotos 78 K temperatiiroje magnetinj lauka nukreipiant lygiagreciai (H;) ir statmenai

(H.) sluoksnio plok$tumai.
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Svarbu pazyméti, kad Pav.3.6a,b,c matomy MR(H) smailiy amplitudé
monotoni$kai mazéjo temperatirai didéjant nuo 78 K iki 300 K, kas sutampa
su ankstesniais kity autoriy stebéjimais [ 18-20].

Ivairiy sluoksniy LFMR vertés buvo suskaiciuotos i§ didZiausios teigiamos
MR vertés, (esant koerciniam laukui) atémus MR vertes, kurias galima gauti
pratesiant tiesines MR(H) priklausomybes (stipriy lauky ruoze) j silpny lauky
(H=0) sritj, kaip parodyta Pav.3.6a. Tuo tarpu i§ maksimaliy MR smailiy
padéciy buvo nustatytos koercinio lauko H¢ vertés, atitinkancios nulinio
jmagnetéjimo biiseng tiriamuosiuose sluoksniuose [18-20].

I§ pateikty duomeny galima pastebéti keletg svarbiy désningumy:

1) aiSkiai iSreikS§tos smailés formos MR(H) anomalijas (susijusias su
lickamuoju jmagnetéjimu), esant palyginti silpniems magnetiniams laukams
(loH < 0,25 T) arba taip vadinamg silpno lauko magnetovarzg (LFMR).
Panasios smailés formos MR(H) priklausomybés (LFMR), iSmatuotos anks¢iau
keraminiams bandiniams taip pat polikristaliniams sluoksniams, buvo susietos
su tarpkristalitinémis ribomis ir krivininky su orientuotais sukiniais
tuneliavimu tarp skirtingomis kryptimis orientuoty kristality [18-20];

2) zymig MR(H) ver¢iy histereze, kuri susijusi su feromagnetiniy domeny
permagnetinimu;

3) MR ver¢iy anizotropijg, kuri labiausiai iSrySkéja nukreipus magnetinj
lauka iSilgai ir statmenai tiriamojo sluoksnio plokStumai;

4) tiesinj MR(H) kitima, esant stipriems magnetiniams laukams (woH > 0,25
T), arba, taip vadinama, stipraus lauko magnetovarza (HFMR).

Svarbiausi tiriamyjy LSMO sluoksniy parametrai, t. y. magnetovarza
MR (305 K, woHj= 0,73 T), silpno lauko magnetovarza LFMR(78 K), stipraus
lauko magnetovarza HFMR (78K, wmoH= 0,73 T) ir MR smailiy padétis
atitinkantis koercinis laukas Hc (78 K), pateikti 3.2 lenteléje.
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3.2.Lentelé. [vairiose temperatiirose iSauginty LSMO sluoksniy magnetovarza
MR (T=305K, woH; = 0,73 T), silpno lauko magnetovarza LFMR(T=78K), stipraus lauko
magnetovarza HFMR (T=78K, wH; = 0,73 T) taip pat koercinio lauko H¢ vertés, esant
78 K temperatiirai.

T, °C MR(305K)% | LEMR,(78K)% | HFMR(78K)% | soHey(78K)mMT
800 -16 0,3 0,2 -

750 -8.,0 54 2,5 45

700 7,0 7.9 3,1 7,0

650 -3,0 -10,2 6,5 75

600 2,0 -10,5 4,7 97

550 0,3 14,1 -8,0 9,0

3.4 Polikristaliniy LSMO sluoksniy elektrinés varzos
modeliavimas.

XRD tyrimai parodé, kad visuose sluoksniuose, kuriy auginimo
temperatiira Ts buvo zemesnés uz 800°C buvo nedidelis kiekis kitos (011)
orientacijos kristality. Tai rodo, kad visi Sie sluoksniai yra polikristaliniai.
Todél didesnes Siy sluoksniy savitosios elektrinés varzos vertes (lyginant su
tekstiruoto L800 sluoksnio elektrine varza) (zr. Pav.3.4a) mes siejame su
didelio iSorientavimo kampo tarpkristalitinémis ribomis. Esant dideliam
sluoksnio ir padéklo gardeliy nesutapimui tokios ribos gali susidaryti tarp
jtempty (001) orientacijos sri¢iy pradingje sluoksnio augimo fazéje. Esant
aukstesnei (800°C) auginimo temperatiirai spartesni difuzijos procesai, matyt,
lemia tvarkingesnj (001) kristality suaugima susidarant dislokacijoms ar mazo
iSsiorientavimo kampo tarpkristalitinéms riboms. Didele tarpkristalitiniy riby
elektring varza gali lemti nutraukti ar pakit¢ cheminiai rySiai tarp atomy, taip
pat padidinta vakansijy ar kity taskiniy defekty koncentracija GB aplinkoje.
[26].

Siekdami iSaiSkinti tarpkristalitiniy riby jtaka polikristaliniy LSMO
sluoksniy elektrinei varzai, srovei tekant i$ilgai bandinio paeiliui per kristalitus
(G) ir ribas tarp kristality (GB), polikristaliniy sluoksniy savitajai elektrinei

varzai p(T) jvertinti pritaikéme kvazivienmatj tiesinj (1D) artéjimag [22]:
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pcr)=pecr)+(‘fjﬂ]p@m, @)

¢ia pc(T) ir pee(T) Zymi savitosios varzos sandus, kuriuos lemia atitinkamai
kristalitai (G) ir didelés elektrinés varzos tarpkristalitinés ribos (GB), o dg, des
yra atitinkami jy vidutiniai dydziai. Supaprastinimui (3.1) buvo priimta, kad dc
>> dgg.

Tarpkristalitiniy riby jtaka turéty bati maziausia L800 sluoksniui, todél Sio
sluoksnio elektring varza turéty pagrinde lemti pirmasis (3.1) narys. I§ Pav.3.4a
matome, kad L550 ir L600 sluoksniy elektriné varza visame temperatiiry ruoze
yra zymiai didesn¢ uz L800 sluoksnio varza. Tai reiskia, kad L550 ir L600
sluoksniy elektring varzg turéty lemti antrasis narys, tuo tarpu likusiy L750,
L700 and L650 sluoksniy elektrinei varzai jvertinti reikéty atsizvelgti tiek j
paciy kristality tiek ir tarpkristalitiniy riby elektring varza.

Siekiant jvertinti tarpkristalitiniy riby elektring varzg Pav.3.7 atidéta
papildoma elektriné varza Ap(T), gauta jvairiems sluoksniams i§ jy o(T)
priklausomybiy (Pav.3.4a) eliminavus tobuliausios kristalinés sandaros
(teksttiruoto) L800 sluoksnio elektring varza (kurig pagrinde lemia vidiné

Kristality varza).
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Pav.3.7. Papildomos savitosios elektrinés varzos dalis Ap, kurig polikristaliniuose LSMO
sluoksniuose lemia tarpkristalitinés sritys. Visos Ap(T) priklausomybés buvo gautos i$
atitinkamy p(T) priklausomybiy Pav.3.4a eliminavus L800 sluoksnio elektring varza, kuri
apibudina ttirinés kristality savybés.
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IS Pav.3.7 matyti, kad maksimalios Ap(T) vertés yra pasiekiamos palyginti
zemose temperatiirose. Turint omenyje, kad Sias priklausomybes pagrindinai
lemia PM-FM fazinis virsmas, tarpkristalitingje srityje, galima daryti i§vada,
kad kriivininky tankis tarpkristalitinéje srityje turéty biiti maZesnis lyginant su
krivininky tankiu kristalituose. IS tikryjy, yra Zzinoma, kad maz¢jant
kriivininky tankiui LSMO ir kituose manganituose jy bidingoji PM-FM
fazinio virsmo temperatiira Tc mazéja [18, 19]. Ypac didelis Tp verciy poslinkis
] Zemas temperatiiras, matomas i§ Ap(T) kreiviy, pateikty L600 and L550
sluoksniams, rodo, kad kriivininky koncentracija tarpkristalitinése srityse yra
maziausia esant Zemiausiai auginimo temperatirai (kuomet defekty tankis
tarpkristalitingje srityje yra didZiausias).

Papildomos elektrinés varzos Ap priklausomybés nuo tarpkristalitiniy riby
tankio 1/dg, (¢ia dg yra i§ AFM vaizdy jvertintas vidutinis kristality dydis)
dviejose skirtingose (T=300 K ir 78 K) temperatiirose yra parodytos Pav.3.8.

A
LSMO/MgO p—
1 A 'l |
10 /0300 K
= ;
o
c
3 102k & 1
O A ~dG
D __»,_-"‘_
‘]0_3— N A . 1/‘-11
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1/d, , cm’”

Pav.3.8. Papildomos elektrinés varzos Ap priklausomybés nuo 1/dg, (¢ia dg yra vidutinis
kristality dydis) esant dviems skirtingoms temperatiiroms (T=300 K ir 78 K).

IS Pav.3.8 matyti, kad (Ap~ 1/dg) tik sluoksniams, kurie buvo auginti
palyginus aukstose temperatirose (L750, L700 ir L650), t. y. tik tuose

bandiniuose, kuriuose GB tankis yra maziausias. I$ tikryjy i§ Pav.3.8 matyti,
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kad $iy sluoksniy Ap(T) priklausomybés yra panasSios: atidétos logaritminiame
mastelyje, jos gali biiti gaunamos viena i§ kitos padauginus i§ tam tikro
koeficiento. Tokiu biidu galima tvirtinti, kad L750, L700 ir L650 sluoksniy
papildoma elektriné varza dél GB (Ap) i§ tikryjy priklauso nuo GB tankio. Sis
eksperimentinis faktas patvirtina rezultatus, kurie buvo gauti tiriant
polikristalinius sluoksnius, uzaugintus ant polikristaliniy LCMO padékly [21].
Tuo tarpu sluoksniams, kurie buvo auginami zemose temperatirose (Ts=
600°C ir 550°C), buvo iSmatuotos zymiai didesnés Ap vertés. Tai rodo, kad
tarpkristalitiniy riby susidarymas ir jy elektrinés savybés Zemose ir aukStose
temperattirose augintuose sluoksniuose turéty biti skirtingos.

L750, L700 ir L650 sluoksniams jvertinta savitosios elektrinés varzos dalis
(Ap x dg), kurig lemia tarpkristalitinés sritys, sieké apie 108 Qcm? (kai T = 78
K). Tuo tarpu Zymiai didesnés vertés (apie 10 Qcm?, kai T = 78 K) gali biiti
jvertintos L600 1ir L550 sluoksniams, kurie buvo auginti Zemose
temperatiirose. Nurodytos vertés gali biiti palygintos su savitagja GB elektrine
varza (2x10° Qcm?) gauta LCMO sluoksniams (kai T = 10 K) [22], nors
Zymiai didesnés vertés (nuo 102 iki 1 Qcm?) T << Tc buvo jvertintos dirbtinai
sudarytoms tarpkristalitinéms riboms, gautoms auginant LCMO sluoksnius ant

specialiai paruosty bikristaliniy padékly [26].

3.5 Polikristaliniy LSMO sluoksniy magnetovarzos
modeliavimas.

Pasinaudojant (3.1) polikristaliniy sluoksniy magnetovarzai (MR) jvertinti

galima gauti iSraiska:

MR = aMR; + (1— &)MR, (3.2)

¢ia MRg ir MRgg yra sudétinés magnetovarzos dalys, kurias lemia kristalitai ir

tarpkristalitinés ribos, o a= pc/p.
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AukSty temperatiry sritis (T<Tc). Auksty temperatiiry srityje (zemiau
Tc), didziausios neigiamos milziniSkosios magnetovarzos vertés siekiancios
apie 14 % buvo i$matuotos L800 sluoksniui, kai T = 305 K. Sio sluoksnio
elektring varza pagrindinai lemia milziniSkosios magnetovarzos efektas
kristalituose ir todel Sio sluoksnio MR apraSo pirmasis narys formulé¢je (3.2),
priémus o = 1.

Polikristaliniy LSMO sluoksniy elektriné varza priklauso tiek nuo kristality
tiek ir nuo tarpkristalitiniy riby varzos, taciau $iy sluoksniy magnetovarzos
vertes aukStose temperatiirose (T < Tc) turéty pagrindinai lemti kristality
magnetovarza. Vis tik 1§ (3.2), matyti, kad polikristaliniy sluoksniy
magnetovarzos vertés auksStose temperatiirose (T < Tc) turéty biiti maZesnés
lyginant su L(800) bandinio magnetovarzos vertémis, t. y. jos turéty biti
padaugintos i$§ daugiklio a = pc/p (< 1).

IS sarySio (3.2) suskaiCiuotos jvairiy polikristaliniy LSMO sluoksniy
MR*(305 K) vertés (kai T = 305 K) yra atidétos Pav.3.9. Skai¢iavimui buvo
panaudota i§ eksperimenty surasta MRg(305K) verté (-14 %), iSmatuota L800
sluoksniui 305 K temperatiiroje, tuo tarpu jvairiy sluoksniy o vertés buvo
gautos i$ atitinkamy polikristaliniy sluoksniy o(T) priklausomybiy (Pav.3.4a),

darant prielaida, kad kristality savitoji elektriné varza visuose sluoksniuose yra
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Pav.3.9. Polikristaliniy LSMO sluoksniy magnetovarzos verciy priklausomybé nuo jy
savitosios varzos o(305K). Simboliais pazymétos iSmatuotos MR(305K) vertés, istisine
linija - MR"(305 K) vertés, suskai¢iuotos vadovaujantis sary$iu (3.2).
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tokia pati (pc = 6,0 mQcm). Palyginti geras suskai¢iuoty MR*(305 K) ver¢iy
sutapimas su iSmatuotomis MR(305 K) vertémis rodo, kad polikristaliniy
LSMO sluoksniy magnetovarzg aukstose temperatiirose (Zemiau Tc) lemia
savitoji kristality magnetovarza (CMR efektas).

Svarbu paZzymeti, kad aukSty temperatiiry srityje visy polikristaliniy
sluoksniy magnetovarzos vertés (T < Tc), yra mazesnés lyginant su tekstiiruoto
L800 sluoksnio magnetovarza. Tai nesunku paaiSkinti tuo, kad polikristaliniy
sluoksniy elektriné varza yra didesné: ji priklauso nuo nuosekliai grandinéje

sujungty oG ir pes varzy, i§ kuriy tik pirmoji priklauso nuo magnetinio lauko.

Zemu temperatiry sritis (T = 78 K <<Tc ). I§ Pav.3.4a,b matyti, kad
zemoje (78 K temperatiroje) visy polikristaliniy LSMO sluoksniy savitoji
varZa yra Zymiai didesné uz L800 sluoksnio varza: p >> ps. Be to yra Zinoma,
kad Zemose temperatiirose (T << Tc) tobulos sandaros manganity sluoksniy
magnetovarza yra maza, ir todel galima teigti, kad jvertinant polikristaliniy
sluoksniy magnetovarza Zemoje temperatiiroje (3.2) sarySyje turétume
pagrindinai atsizvelgti j II-jj narj, t. y. ne | kristality, o ] tarpkristalitiniy riby
magnetovarza MRes.

Analizuojant Pav.3.6a,b,c pateiktas p(H) priklausomybes matyti, kad
smailiy formos (esant silpniems magnetiniams laukams) taip pat zymi jy
histereze, yra budingos visiems polikristaliniams sluoksniams neZitirint to, kad
visy jy o(T) priklausomybés yra skirtingos, o elektriné varza kinta labai
plaCiose ribose. Taigi, norint pritaikyti tunelinio elektrinio laidumo modelj
Siame darbe tyrinétiems polikristaliniams LSMO sluoksniams, tenka daryti
prielaida, kad labai plonas (~1+3 nm) ir kokybiSkas tunelinis barjeras tarp
gretimy FM sri¢iy susidaro visiems sluoksniams nepriklausomai nuo jy
elektrinés varzos dydzio.

Kitg vertus didele L550, L600 sluoksniy varza, taip pat puslaidininking
o(T) priklausomybg placiame temperatiry ruoze galima paaiskinti

tarpkristalitinémis sritimis taikant ne tunelinio, bet Suolinio elektrinio laidumo
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modelj [23]. I8 tikryjy, tarpkristalitinése srityse visada yra daugiau defekty ir
jose krivininky tankis yra maZesnis, lyginant su kristality tdriu. Zeminant
temperatiirg Suolio tikimybé turéty mazéti, o bandinio varza — didéti pagal
gerai zinomg kintamo ilgio Suolio ¥ désnj [31]. Darant prielaidg, kad srovés
tekéjimas per didelés elektrinés varzos tarpkristalitines sritis yra Suolinis,
galima paaiSkinti stipraus lauko magnetovarzos reisSkinj (HFMR). IS tikryjy,
esant stipriam iSoriniam magnetiniam laukui GB srityje esan¢iy Mn®* ir Mn4*
jony magnetiniai momentai yra suorientuojami viena kryptimi, dé¢l ko padidé¢ja
tikimybé vykti kravininky Suoliams tarp gretimy jony [31]. Betgi Suolinio
elektrinio laidumo per GB modelis negali paaiSkinti LFMR ir kodél tame
paciame bandinyje Zemose temperatiirose vienu metu galima stebéti silpno

(LFMR) ir stipraus lauko (HFMR) magnetovarzos reiskinius.

3.6 Fazinis iSsisluoksniavimas tarpkristalitinéje srityje ir jo itaka
polikristaliniy LSMO sluoksniy elektrinei varzai ir
magnetovarzai

Norint paaiskinti, kodél polikristaliniams LSMO sluoksniams Zemose
temperatiirose iSmatuojama tiek silpno tiek stipraus lauko magnetovarza tenka
pripazinti, kad tarpkristalitinés sritys néra vienalytés: dalis srovés teka pro
susidariusius tunelinius barjerus, o likusi — pro didelés elektrinés varzos sritis.
Beje, dviejy kanaly GB elektrinio laidumo modelio koncepcija buvo panaudota
ankstesniuose darbuose [23, 87-89], taciau skirtingo elektrinio laidumo kanaly
prigimtis likdavo neisaiskinta.

Dviejy skirtingy elektrinio laidumo sri¢iy susidaryma, srovei tekant pro
tarpkristalitines sritis, mes siecjame su fazinio iSsisluoksniavimo reiskiniu,
kuris, kaip atrodo yra viena i§ esminiy manganity savybiy [19, 90]. Tikslingi
eksperimentiniai taip pat teoriniai manganity tyrimai parod¢, kad Zeminant
temperatira ~ peréjimas 1§  aukStatemperatlirés =~ paramagnetinés |
zematemperatiring feromagneting faz¢ prasideda ne vienu metu visame
kristalo tiiryje, o tik tam tikrose kristalo dalyse: 1§ pradziy PM matricoje

atsiranda atskiri FM fazés intarpai, kuriy santykinis taris didéja, palaipsniui
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uzpildydamas visag bandinio tir]. Esant nepakankamam legiravimui
(sumazintai kruvininky koncentracijai) PM-FM virsmo temperatira Tc
pasislenka 1 Zemy temperatiiry pus¢ ir pats virsmas vyksta platesniame
temperatiry ruoze (T < Tc). Esant dar mazesnei kriuvininky koncentracijai FM
sritys nebeuzpildo viso bandinio tirio ir kai T << Tc.  Modeliniai
1$sisluoksniavimo reiskinio tyrimai parodé, kad manganituose Zemiau jy
biidingosios temperatiiros Tc gali susidaryti: a) nanometriniy matmeny fazés su
skirtingomis kriivininky koncentracijomis ir b) stambesni (~1 p) elektrai laidis
FM Kklasteriai, pasizymintys didele krivininky (ir jonizuoty priemaisy)
koncentracija, jsiterpe | didelés elektrinés varzos PM matrica su mazesne
kriivininky koncentracija [19, 91]. | fazinio iSsisluoksniavimo reiSkinio svarbg
analizuojant perneSimo reiSkiniy ypatumus polikristaliniuose manganity
sluoksniuose ir keramikose buvo atkreipe démesj daugelis autoriy [92-94].

Siekdami paaiskinti Siame darbe tyrinéty polikristaliniy LSMO sluoksniy
elektrines bei magnetines savybes mes atsizvelgiame ] tai, kad, esant Zemai
temperatiirai (T << Tc), tarpkristalitinése srityse susidaro ypa¢ palankios
salygos iSsisluoksniavimo reiskiniui realizuotis, nes ties GB yra daugiau
gardelés defekty. GB aplinkoje krivininky koncentracija turéty biiti Zymiai
mazesné negu kristality tiryje ir todél PM-FM virsmas turéty jvykti ne visame
turyje, o tik tam tikrose jo vietose, kur kriivininky koncentracija yra didziausia.
Papildomg jtaka medziagos nehomogeniSkumams ar cheminés sudéties
nukrypimams ties GB gali turéti nevienalyciai jtempiai. [19, 91].

Schematinis paveikslas, rodantis elektrai laidziy FM klasteriy susidaryma
dideles elektrinés varzos PM matricoje ties riba tarp dviejy FM kristality (kai
T<Tc), parodytas Pav.3.10a. Vadovaujantis pateiktu GB modeliu galima
kokybiskai paaiskinti visa eilg stebéty désningumy. Pirmiausia, 1§ paveikslo
matyti, kad kokybiska tunelin¢ sandiira, per kurig orientuoti elektronai galéty
tuneliuoti 1§ vieno kristalito j kita gali susidaryti tik tuo atveju, kai FM sritys
yra iSsidésCiusios viena prieSais kitg abiejose tarpkristalitinés ribos pusése.
Tokiu atveju gana dideles silpno lauko magnetovarzos (LFMR) vertes,

iSmatuotas 78 K, galima paaiskinti tuo, kad dalis srovés per tarpkristaliting riba
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(GB) teka laidZiais kanalais, t. y. kriivininkams tuneliuojant per FM-I-FM
sritis, o likusi dalis — per didelés elektrinés varzos (PM) sritis. Ekvivalentiné
srovés tekéjimo per tarpkristalitines sritis schema pavaizduota Pav.3.10b. Joje
auk$¢iau minétus laidZius kanalus ir didelés varzos sritis atitinka dvi

lygiagreciai sujungtos varzos, atitinkamai Riun It Rnop.

FM GB FM Riun

PM+FM

Rhop
(@ (b)

Pav.3.10a,b. SitGlomas tarpkristalitinés ribos modelis, rodantis, kad dél fazinio
iSsisluoksniavimo dalis srovés gali tekéti pro susidariusius FM-I-FM tunelinius darinius, o
likusi — pro didelés elektrinés varzos sritis (a) ir supaprastinta tokios tarpkristalitinés ribos
elektriné schema (b).

I§ Pav.3.6ab,c pateikty priklausomybiy, matyti, kad jvairiose
temperatiirose uzauginty polikristaliniy L750, L650 ir L550 LSMO sluoksniy
MR(H) smailiy forma (esant silpniems laukams), o taip pat ir LFMR vertés (78
K temperatiiroje) skiriasi palyginti nedaug, nors $iy bandiniy elektriné varza
skiriasi beveik 1000 karty (Zr. Pav.3.4a). Sj désninguma galima paaiskinti tuo,
kad L550 ir L600 bandiniuose, kuriy elektriné varZa yra didZiausia, kriivininky
koncentracija tarpfazinése (PM) ribose yra maziausia ir todé¢l jose susidaro
palyginti mazai FM intarpy. Nors santykinis laidziy kanaly plotas Siuose
bandiniuose yra palyginti nedidelis (Swn), jy indélis | bendrg srove gali buti
zymus, nes PM sriciy elektriné varza yra didelé.

Atsizvelgiant | tai, kad elektros srové gali tekéti ne tik per laidzias GB sritis
(per tunelines FM-I-FM) sandiiras, bet ir per aplinkines didelés elektrinés
varzos PM sritis nesunku paaiSkinti stipraus lauko magnetovarzos (HFMR)
reiSkinj, kuris, buvo stebétas 78 K temperatiirai visiems polikristaliniams
LSMO sluoksniams, esant stipriems magnetiniams laukams (woH>0,2 T). I8
tikryjy, jjungus stipry magnetinj lauka (1oH~0,2 T) uz Suolinj elektrinj laiduma

atsakingi Mn®* ir M* jonai yra orientuojami magnetinio lauko kryptimi, dél to
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padidéja Suolio tikimybe, o elektriné varza sumazé¢ja. Papildomg elektrinés
varzos sumaz¢€jima, esant stipriems magnetiniams laukams, gali lemti
santykinis PM sri¢iy tirio mazéjimas. Matyt, dél Sios prieZasties polikristaliniy
manganity HFMR nepasiekia jsisotinimo esant 10 T ir netgi stipresniems

magnetiniams laukams.

Skyriaus iSvados

1. Parodyta, kad aukstadaznio magnetroninio dulkinimo btudu 800°C
temperatiiroje, ant Kkristaliniy MgO(001) padékly, esant dideliam (~8,0 %)
kristaliniy gardeliy nesutapimui, galima uzauginti (001) plokStumoje
orientuotus (tekstiruotus) LSMO sluoksnius, kurie savo elektrinémis
savybémis prilygsta epitaksiniams LSMO sluoksniams, uZaugintiems ant
suderinty gardeliy padékly, tuo tarpu auginant LSMO sluoksnius
zemesnése temperatiirose (Ts=750+550°C) ant tokiy paciy padékly uzauga
polikristaliniai LSMO sluoksniai, kuriuose tarp (001) orientuoty sri¢iy yra
jsiterpe kitos (011) orientacijos kristalitai.

2. Didziausios magnetovarzos reikSmés, iSmatuotos 305 K temperatiiroje
orientuotos kristalinés sandaros LSMO sluoksniams kai g0H=0,73 T sieke
14%. Visy zemesnése temperatiirose uzauginty polikristaliniy LSMO
sluoksniy magnetovarzos vertés, esant tai paciai (305 K) temperattirai buvo
mazesneés.

3. Istirta kristality ir tarpkristalitiniy sriciy jtaka sluoksniy elektrinei varzai ir
magnetovarzai plaiame temperatiiry ruoZe. Nustatyta, kad mazesnes
polikristaliniy sluoksniy MR vertes kambario temperatiiroje lemia
papildoma tarpkristalitiniy sri¢iy varza, kuri Sioje temperatliry srityje
silpnai priklauso nuo magnetinio lauko.

4. LFMR reiskinys polikristaliniuose LSMO sluoksniuose paaiskintas
kriivininky su orientuotais sukiniais tuneliavimu per magnetiniu lauku
valdoma tunelin;j barjera, susidarantj technologinio proceso metu riboje tarp

gretimy skirtingai orientuoty kristality.
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5. Zymi polikristaliniy sluoksniy magnetovarza, esant Zemoms temperatiiroms
ir stipriems magnetiniams laukams, buvo susieta su Suoline kriivininky
pernaSa per tarpkristalitines sritis, pasizymincias sumazinta kriivininky
koncentracija.

6. Tarpkristalitiniy riby magnetovarza, stebéta tuo paciu metu Silpnuose
(LFMR) 1ir stipriuvose (HFMR) magnetiniuose laukuose, paaiskinta
pasitelkus dviejy lygiagreciai sujungty elektrai laidziy kanaly model;.
Aptarta galima fazinio iSsisluoksniavimo reiSkinio jtaka nevienalytés
tarpkristalitinés srities susidarymui tiriamuosiuose polikristaliniuose LSMO

sluoksniuose.
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4. MAZO PLOTO Ag/LSMO SANDURU ELEKTRINES
IR MAGNETOVARZINES SAVYBES

Skirtingai nuo tokiy metaly kaip Ag, Au ir Pt daugelio manganity kristaly
(plonyjy sluoksniy) pavirSius yra chemiskai aktyvus. Reaguojant su aplinkoje
esanCia drégme, per ilga laikg, ant manganity sluoksniy pavirSiaus gali
susidaryti padidintos elektrinés varzos pavirSinis sluoksnis. Tai reikia turéti
omenyje, gaminant elektrodus. Dazniausiai siekiama, kad sanglaudos (tarp
metalinio elektrodo ir manganito sluoksnio) kontaktiné varza bty kuo
mazesne. Vienas 1§ galimy techniniy sprendimy yra didinti sanglaudos plota.
Taciau tokiu atveju srovés tankis po elektrodu turéty pasiskirstyti nevienodai.
Kita vertus mikroelektronikai reikalingi mazi bandiniai ir mazy matmeny
elektrodai, o esant mazam sanglaudos plotui kontaktiné varza gali virSyti paties
bandinio elektring varzg. Tokiu atveju labai svarbu jvertinti kontakting varza,
nustatyti kaip ji priklauso nuo temperatiiros, magnetinio lauko ir sluoksnio
pavirSiaus savybiy.

Zemiau apradyti mazo ploto Ag/Laos7SrossMnOs (Ag/LSMO) sandiiry
elektrinés ir magnetovarzos savybés. Tiriamoji metalo-manganito sandiira
buvo sudaroma mechaniskai prispaudZiant plong sulenktos Ag vielutés zonda
prie LSMO) sluoksnio pavirsiaus. Tyrimai parodé, kad mazo ploto Ag/LSMO
sandiiry elektrines ir magnetovarzinés Savybes lemia po elektrodu esantis
ribotas medziagos tiiris, kuriame srovés tankis yra didziausias, ir Siam tiriui

priskiriama vadinamoji sutelktoji elektriné varza.

4.1 Tyrimams naudoti LSMO/MgO(001) sluoksniai ir ju
apibudinimas.

Plonieji LSMO sluoksniai buvo uzauginti auk$tadaznio magnetroninio
dulkinimo biidu ant Svieziai nuskelty monokristaliniy MgO padékly (100)
kristalografiniy plokS§tumy naudojant keraminj LSMO taikinj. Placiau LSMO
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plonyjy sluoksniy auginimas apraSytas 2 skyriuje. Profilometru iSmatuotas
uzauginty LSMO sluoksniy storis d buvo 150 + 200 nm.

Siekiant pakeisti tiriamyjy sluoksniy pavirSiaus elektrines savybes, ant kai
kuriy uzauginty ir deguonimi prisotinty LSMO sluoksniy buvo uzgarinti ploni
didelés elektrinés varzos multiferoinémis savybémis pasizymincio BiFeOs
(BFO) junginio sluoksniai. BFO sluoksniai buvo auginami kintamosios srovés
magnetroninio dulkinimo badu esant 750°C temperatirai. MedZiagos
dulkinimui buvo naudojamas 25 mm diametro keraminis BFO taikinys, kurio
gaminimas aprasytas [95]. BFO sluoksniy storis (d ~ 3-5 nm) buvo jvertintas
registruojant medziagos garinimo trukmg.

LSMO sluoksniy kristaliné sandara buvo tiriama XRD. Tipiski 800°C
temperatiroje uzauginto LSMO/MgO(100) sluoksnio @26 Rentgeno
difrakcijos refleksai buvo panasts j Pav.3.1 L800 bandiniui pavaizduotus
refleksus. IS (200) kampinés padéties buvo nustatytas pseudokubinés gardelés
parametras padéklo plok§tumos normalés kryptimi asmo = 0,3885 nm. Geras Sio
vertés parametro sutapimas su tos pacios cheminés sudéties tiiriniy bandiniy
gardelés konstantos verte [84, 96] rodo, kad jtempiai, kurie galéty susidaryti
sluoksnyje, esant padéklo ir sluoksnio gardeliy parametry nesutapimui, turéty
biiti relaksave prie padeklo susidarius dislokacijy tinklui.

Biudingas LSMO sluoksniy pavirSiaus vaizdas, uzregistruotas atominiy jégy
mikroskopu, parodytas Pav.4.1. I§ Siy pavirSiaus vaizdy surasta vidutiné

uzauginty LSMO/MgO sluoksniy pavirSiaus Siurk§tumo verté buvo 5,5 nm.

Pav.4.1. Tipiskas 800°C temperatiiroje aukStadaznio magnetroninio dulkinimo btdu
uzauginty LSMO/MgO(100) sluoksniy AFM pavirsiaus vaizdas.
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4.2 Ag/LSMO sandiiry sudarymas.

Ag/LSMO sandiiry sudarymui ir jy elektriniy savybiy tyrimui Siame darbe
buvo panaudotas mechaniskai prispaudziamas Ag elektrodas. Siekdami
uztikrinti maza sandiiros plotg ir kaip galima geresnj rezultaty atsikartojima
testuojanciu elektrodu buvo kilpelés formos sidabro vieluté (vielutés diametras
buvo 0,25 mm, o kilpelés radiusas — apie 0,6 mm) (Zr intarpg Pav.4.2). Ag
elektrodas buvo tvirtinamas prie specialaus strypelio formos laikiklio, kuris
gal¢jo judeti tik viena (sluoksnio normalés vektoriaus) kryptimi. Specialiai
sukonstruotas laikiklis jgalino Svelniai nuleisti (pakelti) zonda, 0 taip pat
prispausti ji prie sluoksnio pavirSiaus tam tikro dydzio jéga F, kurig
nepriklausomai nuo temperatiiros ir jjungto magnetinio lauko buvo galima
keisti ribose 0+2,0 N.

Tyrimams buvo naudojamos trijy risiy Ag/LSMO sandiiros: Vienos i§ jy
buvo sudaromos prispaudziant Ag elektrodg prie Svieziai pagaminto LSMO
sluoksnio pavirSiaus, antru atveju Ag vielutés elektrodas buvo prispaudziamas
prie LSMO sluoksnio, kuris po gaminimo 1 mén buvo i$laikytas kambario
temperatiiroje ir treciuoju atveju Ag/LSMO kontaktas buvo formuojamas ant

sluoksnio, padengto plonu didelés elektrinés varzos BFO sluoksniu.

Kontaktinés Ag/LSMO sanduros tyrimui buvo naudojamas 3 elektrody
metodas, apraSytas 2 skyriuje. Siekiant padidinti kontaktinés varzos matavimo
tikslumg buvo tiriama kaip kontaktin¢ varza priklauso nuo apkrovos dydzio.
Pav.4.2 parodyta kontaktiné Ag/LSMO sandiiros varza (Rag1Lsmo), iSmatuota
trijy elektrody bidu kambario temperatiiroje (T = 295 K) pirmajai bandiniy
grupei, t. y. formuojant kontakta ant $vieziai pagaminto LSMO sluoksnio
pavirSiaus. Atliekant matavimus elektrodg prispaudzianti jéga buvo nuosekliai
didinama iki 1,5 N, 0 po to mazinama iki 0 N. Atliekant RagLsmo matavimus
veikiant maksimaliai 1,5 N jégai Ag zondas buvo laikomas 1 val., kol
nusistovés stacionari verté. IS Pav.4.2 matome, kad 1§ pradziy apkrovos jégai
didéjant nuo 0 iki 0,2 N kontaktiné varza Ragismo gana staigiai mazéja. Véliau

jos kitimas sulétéja, o intervale F = (1,2+1,5) N kontaktiné varza praktiskai
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nebesikeic¢ia. Esant mazoms apkrovoms (F < 0,2 N) matavimo tikslumas buvo
maziausias. Tai rodo, jog Sioje srityje elektrinis kontaktas nebuvo stabilus.
Galima numanyti, kad zondas liet¢ laidyji LSMO sluoksn; tik atskiruose jo
taskuose. Tarpinéje srityje, kuriai budingas létesnis Ragrsmo kitimas (Zr.
Pav.4.2), didinant ir mazinant apkrova buvo stebima nezymi histerezé. Minétus

désningumus mes aiSkiname kontakto ploto kitimu dél galimy vienos ar kitos

medziagos elastiniy deformacijy.
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Pav.4.2. Kontaktinés Ag/LSMO sandiiros varza, iSmatuota 295 K temperatiiroje 3 elektrody

bidu nuosekliai didinant ir maZinant Ag zondg veikianéig apkrovos jégg. Intarpe parodytas
schematinis elektrody i$sidéstymas ant LSMO sluoksnio pavirsiaus.

Tyrimai parod¢, kad didziausig matavimy tikslumg galima pasiekti kai F =
(1,2+1,5) N. Todél véliau visi kontaktinés elektrinés varzos matavimai buvo
atlickami, esant tai pa¢iai F = 1,5 N apkrovai. Rag1Lsmo vertés buvo nustatomos
vidurkinant 3-5 vertes. Betgi $iy ver¢iy iSsibarstymas (lyginant su vidutine
verte) matuojant skirtingose sluoksnio vietose dazniausiai nevirSydavo +15 %.
Susidariusios kontaktinés srities apytikris plotis (3-5 pm) naudojant Ag
vielutés zonda buvo nustatytas i§ SEM atvaizde paliekamo pédsako, po to kai

1,5 N jéga prispaustas Ag zondas buvo braukiamas LSMO sluoksnio
pavirSiumi.
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4.3 Ag/LSMO kontaktinés varzos tyrimas.

Pav.4.3a parodytos LSMO sluoksnio elektrinés varzos (Rismo) ir jo
pavirSiuje sudarytos Ag/LSMO sandiiros kontaktinés varzos (RagiLsmo)
priklausomybé nuo temperatiiros kai néra magnetinio lauko (iStisinés kreivés)
ir jjungus magnetin} lauka (poH; = 0,73 T) iSilgai sluoksnio plokStumos
(punktyrinés kreivés). Siekdami palyginti skirtingas Rismo(T) ir Ragismo(T)
priklausomybes Pav.4.3a atidéjome normuotas vertes, t. y. padalintas i$ jy
maksimaliy verciy.

I$ Pav.4.3a matome, kad zeminant temperattirg nuo 330 K i$ pradziy LSMO
sluoksnio elektriné varza nezymiai padidéja, pasiekia maksimalig verte ties Tp
~ 310 K, kuri daugeliui manganity yra artima PM-FM fazinio virsmo
temperatiirai Tc (Tc=Tp), o toliau, Saldant iki 78 K ji sumazéja apie 30 karty.
Toks Zymus varzos sumazéjimas rodo gerg sluoksnio kristaling kokybe, nes
panasus varzos sumaz¢jimas zemiau PM-FM fazinio virsmo temperattiros Tc
iSmatuojamas  epitaksiniams LSMO  sluoksniams, kai tuo tarpu
polikristaliniams sluoksniams jis biina Zymiai mazesnis.

IS Pav.4.3a matyti, kad kontaktinés elektrinés varzos Ragismo(T)
priklausomybé nuo temperatiiros yra daug kuo panasi | sluoksnio elektrinés
varzos Rismo(T) priklausomybe. Abiem atvejais stebimos biidingosios varzos
smailés, esant tai paciai temperatiirai Tp =315 K. Manganituose tokia elektrinés
varzos priklausomybé yra siejama su juose vykstanc¢iu PM-FM faziniu virsmu.
Yra patikimai nustatyta, kad LSMO ir kity manganity Kiuri temperatiira Tc
priklauso nuo kruvininky koncentracijos: koncentracijai maz¢jant Tc slenka |
Zzemesniy temperatiiry pus¢. Taigi, lygindami Pav.4.3a pateiktas
priklausomybes galima daryti iSvada, kad kriivininky koncentracija prie
Svieziai pagaminto LSMO sluoksnio pavirSiaus turéty biiti artima kriivininky
koncentracijai sluoksnio gilumoje (toli nuo pavirSiaus). Kita vertus, 1§ Pav.4.3a
matyti, kad Zeminant temperatiirg nuo Tp iki 78 K kontaktiné varza sumazéja
maziau (tik 13 karty) lyginant su paties sluoksnio varza. Sj skirtuma, misy

manymu, galéty lemti nanometrinio storio pavir$inis sluoksnis, kuris nattraliai
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susidaro Zemoje temperatiiroje (T << Tc) ant LSMO ir kity feromagnetiniy

manganity sluoksniy pavirsiaus. [97].
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Pav.4.3a,b. LSMO sluoksnio elektrinés varzos ir kontaktinés Ag/LSMO sandiiros varzos
(), sluoksnio magnetovarzos (MRismo) ir sandiiros magnetovarzos (MRagismo) (D)
priklausomybés nuo temperatiiros. Magnetovarzos vertés iSmatuotos magnetinj laukg poH =
0.73T nukreipus lygiagreéiai sluoksnio plokstumai.

Pav.4.3b parodytos LSMO sluoksnio magnetovarza (MRLsmo) ir Ag/LSMO
sandiros magnetovarza (MRagLsmo), iSmatuotos plaiame temperatiry ruoze
magnetinj lauka (poH) = 0,73 T) nukreipus lygiagreciai padéklo plokStumai. IS
Sio paveikslo matyti, kad ir vienu ir kitu atveju maksimalios magnetovarzos
vertés buvo iSmatuotos 290 K temperatiiroje, t. y. Siek tiek Zemiau PM-FM
virsmo temperatiiros. Siek tick maZesnes kontaktinés magnetovarZzos vertes
(apie 13%) lyginant su didziausia sluoksnio magnetovarzos verte (~15%)
galima paaiSkinti atsizvelgiant ] galima auk$¢iau minéto didelés elektrinés
varzos sluoksnio susidarymg ant LSMO pavirSiaus. Ypa¢ mazos MRrswo ir
MRagLsmo vertés esant zemai temperatirai (T < 100 K) rodo, kad
tarpkristalitinés ribos tiek paties sluoksnio tiek ir sandiros magnetovarzai
didesnés jtakos neturi.

Siekdami detaliau i$siaiSkinti Ag/LSMO sandiiros susidaryma ir paaiskinti
kontaktinés magnetovarzos prigimt] buvo tiriami trijy risiy kontaktai.
Pirmuoju atveju Ag vielutés zondas buvo prispaustas prie Svieziai pagaminto

LSMO sluoksnio pavirSiaus, antruoju atveju - prie sluoksnio, kuris buvo
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iSlaikytas 1 mén. ore, o treCiuoju atveju Ag/LSMO sandiiros sudarymui buvo
naudojamas LSMO sluoksnis, ant kurio buvo uzgarintas didelés elektrinés
varzos nanometrinio (3-5 nm) storio BiFeOs (BFO) sluoksnis.

Tipinés kontaktinés elektrinés varzos vertés, iSmatuotos kambario
temperattiroje prispaudus Ag zondg ant SvieZiai pagaminto LSMO sluoksnio
pavirsiaus kito ribose nuo 90 Q iki 120 Q. Siek tick didesnés Ragismo vertés
siekiancios iki 200 € buvo iSmatuotos prispaudus zondg prie 1 mén ore
iSbuvusio LSMO sluoksnio, tuo tarpu sandiroms tarp Ag zondo ir plonu BFO
sluoksniu padengto LSMO RagiLsmo vertés sieké ~ 1 kQ). Svarbu pazyméti, kad
skirtingai nuo Zymaus kontaktinés varzos pokyc¢io paciy sluoksniy elektrinés
savybés tiek padengus juos plona BFO danga, tiek ilgg laika (keleta ménesiy)
laikant ore iSlikdavo nepakitusios

Pav.4.4a,b LSMO sluoksnio elektrinés varzos priklausomybé nuo
magnetinio lauko palyginta su panasiomis kontaktinés Ag/LSMO varzos
priklausomybémis, kurios buvo iSmatuotos Ag/LSMO sandiiroms, sudarytoms
ant trijy skirtingai paruosty LSMO sluoksniy. Matavimai buvo atliekami 295 K
temperatliroje magnetinj laukg nukreipiant lygiagrecéiai (Hy) ir statmenai (H.)
padéeklo plokStumai. Patogumo délei visos Pav.4.4a,b pateiktos priklausomybeés
yra normuotos, t. y. padalintos i§ atitinkamy verciy kai H = 0.

IS Pav.4.4a,b matome, kad visais atvejais, esant tam paciam magnetiniam
laukui, sandiiry magnetovarzos vertés (kreivés 2, 2°, 3), buvo mazesnés uz
sluoksnio magnetovarzg (kreivé 1). Tiek vienai tiek ir kitai magnetinio lauko
krypciai didZiausiomis neigiamos magnetovarzos vertémis (Zr. kreive 2)
pasizyméjo Ag/LSMO sandiira, suformuota ant Svieziai pagaminto LSMO
sluoksnio tuo tarpu sandiiroms ant ilgg laika ore laikyto sluoksnio ir BFO
padengto LSMO sluoksnio (kreivés 2’ ir 3 atitinkamai) magnetovarzos vertés

buvo dar mazesnés.
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Pav.4.4a,b. LSMO sluoksnio elektrinés varzos Rismo (1) ir Ag/LSMO (2), Ag/LSMO”
(2°) ir Ag/BFO/LSMO (3) sandary kontaktiniy varzy priklausomybés nuo magnetinio
lauko, i$matuotos 295 K temperatiiroje, magnetinj lauka nukreipus lygiagreciai (Hy) (a) ir
statmenai (H.) (b) padéklo plokstumai.

Netiesinés Rismo(H) ir Ragismo(H) priklausomybés silpny magnetiniy
lauky srityje (poHj, poHr < 0,2 T) (Zr. palyginimui kreives Pav.4.4a ir
Pav.4.4b) gali buti paaiskintos atsizvelgiant ] tai, kad paties feromagnetinio
LSMO sluoksnio tiek ir Ag/LLSMO sandiiry elektriné varza priklauso ne tik nuo
iSorinio, bet ir nuo vidinio magnetinio lauko (t. y. nuo jmagnetéjimo
vektoriaus). Zymi Rismo(H) ir Ragismo(H) anizotropija rodo, kad
jmagneté¢jimo salygos magnetinj laukg nukreipiant statmenai ir lygiagreciai
sluoksnio plokStumai yra skirtingos ir lengviausio jmagnetéjimo kryptis yra
lygiagreti sluoksnio plokstumai [98].

Pav.4.5 parodyta kontaktinés magnetovarzos (poH; = 0,73T), iSmatuotos
295 K temperatiiroje jvairioms (Ag/LSMO, Ag/LSMO” ir Ag/BFO/LSMO)
sandiiroms priklausomybé nuo iSmatuoty ty paciy sandiry kontaktinés varzos
verCiy. Pazymésime, kad visy trijy grupiy sandiiros tiriamos atsitiktinai

skirtingose naudojamy LSMO sluoksniy vietose.
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Pav.4.5. Ag/LSMO, Ag/LSMO" and Ag/BFO/LSMO sandiiry kontaktinés magnetovarZos
(MR¢) (noHj = 0,73T) veréiy, iSmatuoty 295 K temperatiiroje, priklausomybé nuo ty paciy
sandiiry kontaktinés varzos verciy. Intarpe parodytas tikétinas srovés tankio pasiskirstymas
LSMO sluoksnyje prie pat Ag elektrodo.

IS Pav.4.5 matyti, jog prispaudus Ag vielos elektrodg skirtingose Svieziai
pagaminto sluoksnio vietose kontaktinés magnetovarzos vertés iSlieka beveik
nepakitusios. Pastebimg kontaktinés varzos verCiy padid¢jimg ir kontaktinés
magnetovarzos sumazéjimg prispaudus elektroda prie ore laikyto sluoksnio,
matyt, galima paaiskinti tuo, jog dé¢l ore esancios dréegmes LSMO sluoksnio
pavir§iuje pakinta deguonies kiekis ir dél to prie pat pavirSiaus susidaro
didesnés elektrinés varzos pavirsinis sluoksnis.

IS Pav.4.5 matyti, jog kontakto magnetovarza dar labiau padidé¢jo, o
kontaktiné varza sumazéjo ant LSMO uzgarinus plong BFO sluoksnj. Zymy Rc
and MR¢ ver¢iy kitimg $iuo atveju galima paaiskinti tuo, jog pro BFO sluoksnj
krivininkai 1§ Ag elektrodo i LSMO sluoksnj pagrindinai patenka
tuneliuodami, o tuneliavimo tikimybe¢, kaip Zinia, eksponentiskai priklauso nuo
tunelinio barjero storio.

Svarbu pazymeti, kad kontaktiné magnetovarza, iSmatuota Ag/LSMO
sandiirai suformuotai ant Svieziai pagaminto LSMO sluoksnio yra artima paties

sluoksnio magnetovarzai. Toliau Siame darbe detaliau aptarsime kontaktinés
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magnetovarZos prigimt] tuo atveju, kai srove teka tarp LSMO sluoksnio ir
mazo ploto Ag elektrodo.

Atkreipsime démesj ] tai, kad aukSciau aprasyty Ag/LSMO sandiiry
elektrinés savybés i§ esmés skiriasi nuo Sotkio sandiiry elektriniy savybiy. I§
tikryjy, Siame darbe tyrin¢tos mazo ploto Ag/LSMO sandiiros (skirtingai nuo
Ag/BFO/LSMO sandiiry) visame temperatiiry ruoze (nuo 330 K iki 78 K)
pasiZzymejo  tiesinémis  voltamperinémis charakteristikomis. Be to,
prispaudziant Ag vielutg prie $vieziai uzauginto LSMO sluoksnio esant 295 K
temperatiirai buvo gautos palyginti mazos savitosios kontaktinés varzos vertés:
jstate i§ AFM vaizdy jvertintg efektinj sandiiros plotg S = 10 um?, esant 295 K
temperatiirai gauname pc=Ragismo/S ~ 10° Qcm? I8 tikryjy, tipiska
kriivininky (skyliy) koncentracija LSMO sluoksniuose siekia ~10%* cm todél
Sotkio barjero plotis, esant didelei LSMO kriivininky koncentracijai (~10%* cm
%) turéty biiti maZesnis uz 1 nm, t. y. toks barjeras turéty pasizyméti maza
elektrine varza ir tiesine voltamperine charakteristika.

Atsizvelgdami | maZg kontakto plotg ir palyginti dideles kontaktinés varZos
vertes (Rc ~ 100 Q) nagrinésime galima sutelktosios varzos (angl. spreading
resistance) Rspr jtakg [99] Ag/LSMO sandiiry elektrinéms ir magnetovarzinéms
savybéms. Sutelktaja varza lemia prie pat elektrodo esanti sritis (laidusis
kanalas), kurioje srovés tankis yra didziausias. Tuo atveju, kai disko formos
metalinis elektrodas sudaro elektrinj kontakta su laidZzia medziaga, kurios
savitoji varza p << pwm (Cia pm Yyra elektrodo savitoji varza), sutelktajg varza

galima jvertinti 1§ sarySio [99]:

I*
Ry =Pz =1 (4.)

kur S¢* = ma? yra laidziojo kanalo kontaktinés srities plotas, I* = na/4 yra jo
efektinis ilgis, o0 a yra kontaktinés srities radiusas.

Disko formos Ag elektrodui (a = 3-5 um), formuojamam ant tarinio LSMO
kristalo i§ (4.1) suskaiCiuotos Rspr vertés siekia ~ 1-2 Q). Betgi reikia turéti

omenyje, kad tokiam paciam elektrodui ant plono tos pacios medziagos
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sluoksnio, kurio storis d << a, Repr vertés turéty biiti zymiai didesnés. I tikryjy,
gaminant kontakta ant plonojo sluoksnio sutelktaja varza lemty islenktos
formos laidusis kanalas, kurio defektinj skerspjiivio plota riboty sluoksnio
storis d << a (zr. Pav.4.5 intarpg). Toliau atsiZvelgiant j gubriuota LSMO
sluoksnio pavirSiy nattralu manyti, kad elektrinis Ag/LSMO kontaktas
susidaro ne visame kontakto plote, o tik tam tikroje jo dalyje. Taigi,
atsizvelgiant | visas aukS¢iau minétas aplinkybes galima tikétis, kad realiai
jvertinamos Rspr vertés gali biiti artimos Siame darbe iSmatuotoms maziausioms
Ag/LSMO sandiiry vertéms.

Atsizvelgiant | tai, kad didziausios kontaktinés magnetovarzos vertés buvo
iSmatuotos dariniams, kuriy kontaktiné varza buvo maziausia ir j nuosekly MR¢
ver¢iy mazéjimg didéjant kontaktinei varzai Rc stebéta gaminant Ag/LSMO
kontaktus ant ore laikyty LSMO sluoksniy pavirSiaus ir BFO danga padengty
LSMO sluoksniy, mes darome iSvada, kad bendru atveju mazo ploto Ag

elektrody kontaktiné varza turéty biiti sudaryta 1§ dviejy sudedamyjy daliy:

Ragrismo (H) = R (H) + Ry, (4.2)

¢ia Rspr(H) yra sutelktoji varza, kuri yra budinga mazo ploto elektrodams ir kuri
nuo magnetinio lauko priklauso panaSiai kaip ir sluoksnio elektriné varza [99],
0 Rj yra papildoma elektrin¢ varza, kurig gali lemti padidintos elektrinés varZos
pavirSinis sluoksnis (pasiZymintis mazesne kriivininky koncentracija ir
pakitusiomis magnetinémis savybémis [97] arba papildomai uZgarintas dideles

elektrinés varzos (pvz., BFO) sluoksnis.

Skyriaus iSvados
1. Darbe buvo tirtos mazo ploto Ag/LSMO sandiiry elektrinés ir
magnetovarzos savybés. Didziausios tokiy sandiiry magnetovarzos vertes,
siekianCios 13 % (kai poH = 0,73 T), buvo iSmatuotos 295 K
temperatiiroje naudojant 3-jy elektrody bida.
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2. Nustatyta, kad mazo ploto Ag/LSMO sandiiry elektrines ir

magnetovarzines savybes paaiSkina vadinamoji sutelktoji elektriné varza
Rspr. J3 lemia po elektrodu esantis ribotas medZiagos tiiris, kuriame sroveés
tankis yra didziausias. Didziausios tokiy sandiiry magnetovarzos vertés,
siekian¢ios 13 % (kai woH = 0,73 T), buvo iSmatuotos 295 K
temperatiiroje naudojant 3-jy elektrody biida.

Papildoma didelés elektrinés varzos pavirSinio sluoksnio jtaka buvo
parodyta tiriant sandiiras, sudarytas ant LSMO sluoksniy, kurie po
pagaminimo 1 mén buvo laikomi kambario temperatiiroje ore, taip pat ant
Svieziai pagaminto sluoksnio pavirSiaus papildomai uzgarinus plong (d ~

3-5 nm) didelés elektrinés varzos BiFeOzs junginio sluoksnj.
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5. ORGANINIU PUSLAIDININKIU PLONUJU
SLUOKSNIU IR JU DIODINIU DARINIU TYRIMAS

Ivairiems elektronikos taip pat spintronikos poreikiams tenkinti yra svarbu
surasti patvarias organines medZiagas, pasiZymincias pageidaujamomis
elektrinémis, optinémis ir kt. fizinémis savybémis, pagaminti kokybiskus
plonuosius $iy medziagy sluoksnius bei daugiasluoksnius darinius.
Elektrofizinés OP savybés priklauso nuo jy cheminio grynumo bei
technologiniy salygy bei atmosferos poveikio [58, 63], todé¢l labai svarbu
pasirinkti tinkamiausias jy plonyjy sluoksniy, bei dariniy gaminimo
technologijas. Taip pat yra reikalinga iStirti elektrinj transporta OP
heterodariniuose, iSaiSkinti jo mechanizmus iSrySkinti naudinggsias savybes
[100].

Pasirenkant tyrimams organiniy puslaidininkiy (OP) medZiagas buvo
atsizvelgiama ] jy elektrinj laidumg, prognozuojamg terminj stabilumag bei
polinkj kristalizuotis, kas daZniausiai ir nulemia didelj organiniy junginiy
elektrinj laidumg. Tuo tikslu buvo bendradarbiaujama su Kauno technologijos
universiteto Polimery chemijos ir technologijos katedros darbuotojais, kurie
pagal pateiktus reikalavimus susintetino ir iSgrynino keleta naujy elektrai
laidziy organiniy junginiy. Tuo tarpu plonieji organiniy puslaidininkiy
sluoksniai, taip pat jy heterodariniai su neorganiniais puslaidininkiais (n-Si, p-
Si, STON) bei manganitais (LSMO, LCMO) buvo gaminami ir tiriami FTMC.

5.1 Plonyjy organiniy junginiy sluoksniy apibadinimas.

Tyrimams buvo pasirinkti du nauji naftalen diimido (naphthalene diimide)-
pagrindu pagaminti organiniai junginiai: didelés molinés masés organinis
junginys POANT, turintis elektriSkai izoliuotas 1,4,5,8-naphthalenetetra-
carboxylic diimido grupes ir FCAND — mazos molinés masés junginys su
dviem skirtingomis (fluorenono ir 1,4,5,8-naphthalenetetracarboxylic diimido)

elektrony akceptoriy grupémis.
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Trecias organinis puslaidininkis, vadinamas, poly[9-(2,3-
epoxypropyl)carbazole] (PEPK) buvo gautas i§ ,,Biolar” (Latvija). Jis buvo
pagamintas 9-(2,3-epoxypropyl) carbazole anijoninés polimerizacijos budu ir
iSgrynintas adsorbcijos chromotografijos biidu [118].

IS daugelio perimidino grupés organiniy junginiy tyrimams buvo pasirinkti
du organiniai puslaidininkiai 9,9'-Bis(4-butylphenyl)-3,3'-bicarbazolyl (BPBC),
ir 9,9'-Dietil-3,3"-bikarbazolyl (EBC). Abu Sie junginiai buvo susintetinti KTU
taip vadinamu Ullmann‘o metodu.

Tris-(8-hydroxyquinoline) aluminum (Algs) yra gaminamas pramoniniu
btidu. Tai vienas 1§ labiausiai Zinomy ir labiausiai §iuo metu iStirty organiniy
puslaidininkiy (Zr. junginio struktiiring schemg Pav.1.12), nes yra placiai
naudojamas OLED ir kity elektronikos prietaisy gaminimui. [58, 60]. Siame
darbe daug démesio buvo skiriama plonyjy Alqs sluoksniy, diodiniy Al/Alqs/p-
Si ir Al/Algs/n-Si dariniy bei hibridiniy dariniy su feromagnetiniais oksidais
gaminimui ir tyrimui. Blidingieji diodiniy dariniy su Alqs parametrai, tokie kaip
barjero aukstis, idealumo faktorius ir diodo varzos reikSmé, nustatytos i§ VAch
buvo lyginamos su panaSiais parametrais, gautais hibridiniams diodiniams
dariniams su maziau iStirty organiniy puslaidininkiniy junginiy intarpais.

Speciali tirpalo skleidimo jranga buvo naudojama stambiamolekuliniy
POANT, PEPK organiniy junginiy taip pat mazamolekulinio Algs junginio,
sluoksniy gaminimui. Taip pagaminty POANT, PEPK sluoksniy storis kito nuo
100 nm iki 500 nm. O tokiu biidu pagaminty Alqs sluoksniy storis buvo (100 +
300) nm.

MaZzamolekuliniy (Alqs, BPBC, EBC ir FCAND) organiniy junginiy
ploniesiems sluoksniams gaminti buvo naudojama terminio garinimo
technologija. Tokiu btidu pagaminty OP sluoksniy storis buvo (100 + 300) nm.

Placiau organiniy puslaidininkiy sintez¢ ir sluoksniy auginimo technologijos
apraSytos 2.2 skyriuje.

Visy tirpalo skleidimo ir terminio garinimo biidais suformuoty OP sluoksniy
pavirSiaus morfologija buvo tiriama AFM ,Dimension 3100 (Digital

Instruments), o jy storis buvo matuojamas Dektak 6M profilometru.
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PEPK, POANT ir FCAND sluoksniy pavirSiuje esan¢iy elementy sudétis,
nustatyta i§ Rentgeno fotoelektrony spektry (Pav.5.1) pateikta 5.1 lenteléje.
Skliausteliuose pazymétos teoriSkai numatomos procentinés vertés. Nezymy
eksperimentiniy ir teoriniy ver¢iy nesutapimg, matyt, galima sieti su atmosferoje

esanCiy, pvz., CO2, H20 ar kity dujy adsorbcija sluoksniy pavirSiuje.

O1s C1s
e Mg (Auger) 1_/

N1s l\ |
l Mg2s |

romirssi LT Hp
PEPK / Si W
L= |

wwwwwwwwwwwwwwww

Intensity, r.u.

500 400 300 200 100 0
Binding Energy, eV

Pav.5.1. Tirpalo skleidimo biidu ant kristaliniy Si padékly suformuoty POANT, FCAND ir
vakuume ant tokiy paciy padékly uzgarinty PEPK sluoksniy biudingieji Rentgeno
fotoelektrony spektrai. Siekiant aiSkumo spektrai yra pastumti vertikaliai vienas Kkito
atzvilgiu.

5.1.Lentelé. POANT, FCAND ir PEPK sluoksniy elementiné sudétis, jvertinta i§ badingyjy
Rentgeno fotoelektrony spektry. Skliaustuose jraSytos prognozuojamos teorines vertes.

Elementas POANT FCAND PEPK

O1s 13,2 (11,59) % 25,1 (13,16) % 7,7 (5,88) %

N 1s 3,2 (2,90) % 1,8 (2,63) % 6,0 (5,88) %
Cls 81,6 (81,16) % 73,1 (84,21) % 86,3 (88,24) %
S2p 2,0 (4,35) % - -

Skirtingais buidais pagaminty organiniy PEPK, POANT ir FCAND sluoksniy
AFM pavirsiaus nuotraukos parodytos atitinkamai Pav.5.2a,b,c. PEPK sluoksniai
buvo uzgarinti ant Si padékly vakuume tuo tarpu POANT ir FCAND sluoksniai
buvo suformuoti ant tokiy paciy Si padékly naudojant tirpalo skleidimo
technologija. IS Pav.5.2a matyti, kad PEPK sluoksniai pasizymi gridéta

struktiira, kurios vidutinis griido dydis ~30 nm, o vidutinis pavirSiaus
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Siurk§tumas apie 5 nm. Tuo tarpu tirpalo skleidimo biidu pagaminti POANT ir
FCAND sluoksniai pasizyméjo ypatingai lygiu pavirSiumi (pavirSiaus
SiurkStumas apie 1 nm), nors Siuo biidu gaminant sluoksniy pavirSiuje
pasitaikydavo didesniy nelygumy — skyluéiy (zr. Pav.5.2¢). Nurodytus sluoksniy
pavirSiaus kokybés skirtumus mes aiSkiname tuo, kad stambiamolekuliniy
POANT ir FCAND junginiy sluoksniai buvo amorfiniai, tuo tarpu pastebimag
PEPK sluoksniy griidétumg mes siejame su §io mazamolekulinio junginio

polinkiu kristalizuotis.

(@) (b) (©)
Pav.5.2a,b,c. Ant Si padékly pagaminty organiniy sluoksniy atominiy jégy mikroskopo
(AFM) pavirsiaus nuotraukos (a) vakuume uzgarintas PEPK sluoksnis (d = 0,3 um), tirpalo
skleidimo biidu pagaminti POANT (d = 0,3 um) (b) ir FCAND (d = 0,3 um) (c) sluoksniai.

Organiniy puslaidininkiy BPBC, EBC ir FCAND plonieji sluoksniai buvo
uzgarinami ant nekaitinamy Si ir STON padékly. Sluoksniy storis d = (100 +
300) nm buvo kei¢iamas parenkant garavimo greitj arba laika.

Palyginimui Pav.5.3., Pav.5.4 ir Pav.5.5 pateikti vakuume uzgarinty
plonyjy organiniy BPBC, EBC ir Algs sluoksniy, pavirSiaus AFM. Atlikti
pavirSiaus tyrimai parodé, kad visy aukS€iau minéty organiniy junginiy

sluoksniai gana glotniai dengia visg padéklo plota.
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Pav.5.3. Plonojo EBC sluoksnio pavirSiaus morfologija. AFM dvimatis vaizdas (kairéje) ir
pavirSiaus pjuvio Z asies kryptimi vaizdas (deSingje). Siurkstumas: vid. — 0,29 nm, max —
2,94 nm.
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Pav.5.4. Plonojo BPBC sluoksnio pavirSiaus morfologija. AFM dvimatis vaizdas (kair¢je) ir
pavirSiaus pjuvio Z aSies kryptimi vaizdas (deSinéje). Siurk§tumas: vid. — 0,555 nm, max —
8,19 nm.

1: Height

Pav.5.5. Plonojo Algs ant p-Si sluoksnio pavirSiaus morfologija. AFM dvimatis vaizdas
(kair¢je) ir pavirSiaus pjiivio Z aSies kryptimi vaizdas (desingje).
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5.2 Elektrody sudarymas ir tyrimas.

Prad¢jus gaminti ir tirti plonasluoksniy diodiniy dariniy su organiniais
puslaidininkiais, suformuoty ant Si ar kity elektrai laidziy padékly, elektrines
savybes, o tiksliau, kriivio pernasg statmenai sluoksniy plokstumai, iskilo daug
neaiskumy, susijusiy su puslaidininkio pavirSiaus paruoSimu ir virSutinio
metaliSkojo (Ag, Al) elektrodo gaminimu.

Yra zinoma, kad chemiSkai nuésdintg Si plokstele laikant ore ant jos
pavirSiaus gali susidaryti nanometrinio storio natiiralus izoliacinis SiO2
sluoksnis. Todél kilo klausimas, kokig jtaka tokio sluoksnio susidarymas gali
turéti pavirSiniy biiseny susidarymui Si pavirSiuje, o taip pat voltamperinéms
gaminamy diodiniy dariniy charakteristikoms.

Kita problema yra kokybisko plonasluoksnio elektrodo (Al) ant Si
pavirSiaus pagaminimas. Al Siame darbe buvo pasirinktas dél jo maZo i§¢jimo
darbo (4,3 eV) lyginant su kitais metalais (Au, Ag, Pt) ir didesnio cheminio
stabilumo lyginant su maziausias i§¢jimo darbo vertes turin¢iais metalais (Mg,
Ca, Li ir kt.). Vis tik Al yra kur kas labiau linkes oksiduotis lyginant su tokiais
metalais kaip Au, Ag, Cu, todé¢l siekiant uzgarinti kokybiSkas Al dangas (be
Al>O3 oksido sluoksnio) yra pageidautina Al garinti superaukstame vakuume
arba naudoti bealyvinj siurblj vakuumui gauti. Deja miisy turimoje VUP
vakuuminéje aparatiiroje vakuumui gauti buvo naudojamas alyvinis difuzinis
siurblys, tod¢l siekiant sumazinti Al sluoksnio oksidacijg garinimo metu
vakuumingje kameroje buvo jtaisyta nedidelé apsauginé kamera, kuri buvo
pripildoma Svariomis Ar dujomis ir tuo biidu buvo apsaugoma nuo tiesioginio
liekamyjy alyvos gary poveikio.

Elektriniy savybiy matavimui pro specialig diafragmg ant plonyjy organiniy
sluoksniy pro specialios formos kauke terminio garinimo budu, esant
lickamajam dujy slégiui p~8x10~* Pa, buvo uzgarinamos 1x2 mm? ploto
metaliSkosios (Al ir Ag) dangos, kurios véliau buvo naudojamos kaip virSutinis
elektrodas. Tokiu atveju aktyvus virSutinio elektrodo plotas buvo Zinomas (S =

3-4 mm?). Virsutinio elektrodo auginimo salygos buvo kaip galima labiau
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priartintos prie organiniams puslaidininkiams keliamy technologiniy ir
eksploataciniy reikalavimy. Suderinty technologijy sukiirimas yra biitinas,
siekiant 1Svengti metaliSkojo ar laidZiojo oksido sluoksnio elementy difuzijos |
organinj puslaidininkj ir atvirksciai.

Apatiniam elektrodui sudaryti ant elektrai laidziy n- ir p- tipo Si, o taip pat
STON padékly naudojome In-Ga pasta, kuria buvo padengiamas didelis (~ 1
cm?) padéklo pavirsius plotas. Siekiant dar labiau sumazinti kontaktine varza,
po skysta pasta esantis Si padéklo pavirSius buvo papildomai subraizomas
deimantine dilde. Atlikti bandomieji kontaktinés varzos matavimai (Zr.
Pav.5.6) parodé palyginti mazas savitosios (In-Ga)/Si sandiiros kontaktinés
varzos reik§mes (pc < 1,0 Qcm?) ir ominj In-Ga/Si sandiiros elgesj, kurj mes
siejame su ypa¢ didele defekty koncentracija ant mechaniskai pazeisto Si

pavirSiaus.

1 In-Ga 2

3 1In-Ga

0 0,1 0,2
uv

Pav.5.6. Voltamperinés In-Ga/n-Si/In-Ga (1) ir In-Ga/p-Si/In-Ga (2-4) dariniy
charakteristikos, iSmatuotos kambario temperatiiroje (T = 295 K) srovei tekant tarp 1-2 (1, 2,
3) ir 1-3 (4) elektrody. S:=S; = 0,04 cm?, Sz = 0,6 cm?, d (n-Si) = 0,39 mm, d (p-Si) = 0,32
mm.
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5.3 Hibridiniy diodiniy dariniy elektriniy savybiy tyrimas.

5.3.1 Diodiniai Ag/(PEPK, FCAND, POANT)/n, p-Si dariniai.

Pav.5.7 parodyta tipiné Ag/p-PEPK/n-Si darinio voltamperiné charakteristika,
iSmatuota kambario (290 K) temperatiiroje pralaidzigja ir uZtvarine kryptimis, t.
y. prie virSutinio Ag elektrodo prijungus atitinkamai teigiamg ir neigiamg jtampg.
Eksponentinis srovés augimas pralaidZiosios krypties jtampai didéjant nuo 0 iki
0,2 V ir aiskiai matoma srovés lyginimo savybé rodo, kad iSmatuotos
voltamperinés charakteristikos yra bidingos Sotkio diodui. Todé¢l galima teigti,
kad $io darinio elektrines savybes lemia Sotkio, o tiksliau, M-I-S sandiiros
potencinis barjeras, susidarantis tarp virSutinio metaliSkojo Ag elektrodo ir
puslaidininkinio n-Si, atskirty vienas nuo kito organinio puslaidininkio (1)
intarpu. Todél elektros srove, tekancig per diodinj darin] (esant maziems srovés
tankiams), turéty lemti termojoniné elektrony emisija per susidariusj potencinj
barjera.

IS Pav.5.7 taip pat matyti, kad esant didesnéms jtampos reikSméms (U > 0,2
V) eksponentinis 1(U) augimas pralaidzigja kryptimi pereina j tiesinj. Tai rodo,
kad sumazéjus barjerui, srove per sudarytg prietaisinj darinj turéty daugiausiai
riboti diodo varza (Rs ~ 500 Q), kurig sudaro sumin¢ elektrody, n-Si padéklo ir

OP sluoksnio elektriné varza.

oo PEPK-1(340 nm)/n-Si

06 -

04

I, mA

02

0,0

e L -
-1,5 -1,0 -0,5 0,0 05

u,Vv

Pav.5.7. Tipiné diodinio Ag/p-PEPK/n-Si darinio voltamperiné charakteristika, iSmatuota 290
K temperatiiroje. Intarpe parodytas schematinis pagaminto darinio pieSinys.
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Pav.5.8a,b parodytos Ag/p-FCAND/n-Si ir Ag/n-POANT/p-Si diodiniy
dariniy voltamperinés charakteristikos. Abi jos netiesinés, abiems dariniams
buidingas eksponentinis srovés augimas esant mazoms jtampoms pralaidzigja
kryptimi (U < 0,2 V). Betgi, lyginant Sias charakteristikas su anks¢iau Pav.5.7
pateikta Ag/p-PEPK/n-Si diodo charakteristika, galima pastebéti didesnes
atgalinés sroveés vertes (esant tai paciai jtampai) ir gerokai mazesnes sroves

vertes, esant pralaidziajai kryp¢iai.

75 0,75
p-FCAND/n-Si(1.0) I n-POANT/p-Si(1.0)
] /
50 H 0,50
i i
. I
! §
] ;
< < §
= L 4
25 E 025! i
— ’ — ‘I
[} ‘f
o s
A
0
0,00 —
" 1 L I L r"’r i L I
-2,0 -1,5 -1,0 -0,5 0,0 0,5 -15 -1,0 -0,5 0,0 05 1,0
UV uv
(a) (b)

Pav.5.8a,b. Ag/p-FCAND/n-Si (a) ir Ag/n-POANT/p-Si (b) diodiniy dariniy voltamperinés
charakteristikos, iSmatuotos 290 K temperatiiroje.

Kriivio pernasa pagamintuose diodiniuose dariniuose statmenai padéklo
plok§tumai buvo modeliuojama jskaitant metalo-puslaidininkio riboje
susidariusj potencinj barjera ir taikant apibendrintg Sotkio diodo modelj. Srove,
tekanti pralaidzigja kryptimi per metalo-puslaidininkio ribag vykstant
termoelektroninei emisijai buvo randama naudojant apibendrinta Sotkio diodo

sroves iSraiska [102]:

V _ IR,

Cia g - elektrony kravis, V - jtampa, n yra idealumo faktorius, rodantis

eksperimentiniy | -U kreiviy nukrypima nuo idealaus termoelektroninio
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modelio (n = 1 idealiam Sotkio kontaktui), T - absoliutiné temperatira, Rs -
nuoseklioji diodo varza, ir lo - atgaliné soties srové, apskaiiuojama i$ Inl
tiesinés dalies susikirtimo su ordinaciy asSimi, kai U = 0.

Svarbus parametras, charakterizuojantis kriivininky pernasg per sandiros

barjera, yra atgaliné soties srove, apraSoma formule:

Iy = AA™T? exp(— f}}‘;[;fio) .
(5.2)

Cia - A - sandiiros plotas, k - Bolcmano konstanta, A* - Ri¢ardsono konstanta (A
= 32,0, 112, 156 Acm?K? p-, n-tipo Si, STON, atitinkamai, ), ir ®po —
susidariusio Sotkio barjero aukstis.

Voltamperiniy charakteristiky modeliavimas buvo atliekamas sutapatinant
teorines kreives, apskaiCiuotas pagal aukS¢iau pateiktas formules, su
iSmatuotomis I(U) priklausomybémis. Tokiu btdu rastos Ag/p-PEPK/n-Si,
Ag/p-FCAND/n-Si ir Ag/n-POANT/n-Si diodiniy dariniy svarbiausiy elektriniy
parametry (barjero aukscio @y, idealumo faktoriaus n ir diodo varzos Rs,)
vidutinés vertés yra pateiktos 5.2 lenteléje.

5.2.Lentelé. Ag/p-PEPK/n-Si, Ag/n-POANT/p-Si ir Ag/p-FCAND/n-Si diodiniy dariniy
apibudinimas ir svarbiausi jy elektriniai parametrai: barjero auk$¢io @y, idealumo
faktoriaus n, ir diodo varzos Rs vertés, gautos tapatinant eksperimentinius duomenis su
modeliniy (I-U) skai¢iavimy duomenimis.

Organinis tarpsluoksnis p-PEPK | p-FCAND n-POANT
Elektrai laidus padéklas n-Si n-Si p-Si
OP sluoksnio storis d, nm 220 300 100
OP sluoksnio gaminimo btidas TE SC SC
OP sluoksnio Siurk$tumas (Rms) , hM 0,24 2,7 0,28
Idealumo faktorius, n 2,5 3 2,9
Sandiiros plotas S, cm? 0,01 0,01 0,01
Barjero aukstis @y, eV 0,68 0,70 0,66
Diodo varza, Rs, kQQ 0,31 5,05 1,10
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5.3.2 Diodiniai Ag/(BPBC, EBC)/n-Si ir Ag/(BPBC, EBC)/STON
dariniai.

Visy $iy dariniy voltamperinés charakteristikos buvo panaSios 1 aukSciau
nurodyty dariniy su tarpiniais PEPK, FCAND ir POANT organiniy junginiy
sluoksniais. Pav.5.9a,b parodytos tipinés diodiniy Ag/EBC/n-Si (a) ir
AQ/EBC/STON (b) dariniy voltamperinés (I-U) charakteristikos, iSmatuotos

kambario temperatiiroje srovei tekant pralaidzigja (1) ir uZtvarine (2)

Kryptimis.
0.1 a) |- 0.1
0.01 - 0.01 -
< ] < ]
1S 2 £
e ) g ~ -
1E-3 4 1E-3 4
3 U E
1E-4 4 N > 1E-4
E n-Si E
In(Ga)
1 u
4
1E-5 —_— 1E-5 —
0.0 0.3 0.6 0.9 1.2 0.00 0.25 0.50 0.75
uv uv

Pav.5.9a,b. Tipinés AQ/EBC/n-Si (a) ir AQ/EBC/STON (b) hibridiniy dariniy
voltamperinés charakteristikos iSmatuotos 293 K temperatiiroje srovei tekant pralaidziaja
(1) ir uztveriamaja kryptimis (2) ir atidétos pusiau logaritminiame mastelyje. (3) — Zymi
Sotkio sandiirai bidinga eksponentinj désn;.

Tiesinés I-U priklausomybés, iSmatuotos esant mazoms jtampoms ( Ul <01
V) gali biti siejamos su nepakankama OP sluoksniy kokybe, pvz., su
nevienodu sluoksnio storio pasiskirstymu diodo plote arba papildomy elektrai
laidziy kanaly atsiradimu vykstant Ag difuzijai j organinj sluoksnj. Svarbu
pazymeti, kad skirtingai nuo anksCiau apraSyty diodiniy dariniy su PEPK,
POANT ir FCAND organiniais sluoksniais tiriamuosiuose diodiniuose
dariniuose  eksponentiné 1(U) priklausomybé (tiesiné dalis pusiau
logaritminiame mastelyje) buvo kur kas silpniau iSreiksta, nors srovés lyginimo
savybé, esant didesnéms jtampos vertéms (U > 0,1 V) (zr. Pav.5.9a,b) rodo
potencinio barjero susidarymg. Srovés isisotinimg (nukrypimg nuo

eksponentinio désnio, esant dideléms jtampoms) galima paaiskinti didele diody
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varza (Rs~ 10° Q), kurig pagrindinai lemia didelés elektrinés varZzos organinis
sluoksnis. Apibendrinti duomenys, gauti analizuojant diodiniy dariniy su EBC

ir BPBC organiniy sluoksniy intarpais VAch, pateiktos 5.3 lenteléje.

5.3.Lentelé. Hibridiniy diodiniy dariniy su EBC ir BPBC intarpais barjero auks$c¢io @,
idealumo faktoriaus n, diodo nuosekliosios varzos Rs vertés, gautos analizuojant jy VAch.

Diodinis darinys OP sl. storis | Idealumo Barjero aukstis | Diodo varia,
d, nm faktorius n Dy, eV Rs, kQ
Ag/p-EBC/n-Si 300 35 0,67 51
Ag/p-EBC/STON 400 2,6 0,72 0,4
Ag/p-BPBC/STON 400 2,6 0,75 1,1
Ag/p-BPBC/n-Si 300 4,1 0,70 8,1

5.3.3 Diodiniai Al/Algs/n-Si ir Al/Algs/p-Si dariniail.

Pav.5.10a,b pavaizduotos tipinés tiesioginés (1) ir atvirkStinés (2)
voltamperinés charakteristikos, iSmatuotos kambario temperattroje (T = 295 K)
heterosandiirai, sudarytai i§ organinio Algs sluoksnio uzgarinto ant p-Si padéklo

su lokaliai nuésdintu SiO> sluoksniu.

1
Rs=870Q
01l n=25 & 3
" E @=087eV
0,01 t y
-4
£ 0,001 }
0,0001 }
0,00001
TR rTeTsS OO 0,000001 &
0 0,5 1 1,5 2
uv

Pav.5.10a,b. Voltamperinés Al/Alqa/p-Si/In-Ga darinio charakteristikos iSmatuotos kambario
temperatiroje (T = 295 K) srovei tekant pralaidzigja (1) ir atgaline (2) kryptimis tiesinéje
skaléje (a) ir tos pacios charakteristikos, atidétos pusiau logaritminéje skaléje (b). S = 0,01
cm?, Sinca = 0,7 cm?, d (Algs) = 0,12 um. Teoriné kreivé (3), parodyta istisine linija, gauta
naudojant Sotkio diodo modelj su nuosekliai jjungta diodo varza Rs = 870 Q, jstatius n = 2,5
ir &=0,87¢eV.
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Tipinés tiesioginés VAch, iSmatuotos Al/Alqs/n-Si ir Al/Algs/p-Si diodiniams
dariniams, turintiems jvairaus storio Alqs tarpsluoksnius, pavaizduotos
Pav.5.11,a,b. Eksponentinis srovés augimas esant pridétai jtampai tiesiogine
kryptimi buvo pastebétas abiems Al/Algs/n-Si ir Al/Algs/p-Si heterodariniams
(gerai matoma tiesé per kelias eiles pusiau logaritminiame mastelyje VAch
grafike). Taigi, galima daryti iSvada kad visi heterodariniai elgiasi kaip jprastas
Sotkio diodas (M-S sandiira). Lyginant diodiniy dariniy rezultatus pateiktus
Pav.5.10,a,b ir Pav.5.11,a,b matome, kad Algs sluoksnio jterpimas pastebimai
keicia elektrines diodinio darinio savybes: hibridiniuose dariniuose su jterptu
organinio junginio sluoksniu sumazgjo tiesioginés ir atbulinés srovés reikSmeés,
padidéjo nulinés jtampos varza ir pageréjo lyginimo savybés, lyginant su Al/n-Si

ir Al/p-Si diodais.

1 0.1 m)

a) Al/Alq,/n-Si [ " b) AlAIq/p-Si 1.
3 1 » e 1. e p
aelle 0.01}
0.01 3
: 1E-3 |
é 1E—3§- E i
= T=295K B4y _
14l T=295K
; d,nm o, eV
r 1E-5 d, @, eV
1E-5 L 1-120  1.09 ] nm: €€
j 2-220 0.97 1-120 0.91
3-350 0.95 2-150 087
1E-6 ' L 1E-6 L N . .
0.0 0.5 1.0 15 2.0 0.0 0.5 1.0 1:5 2.0 2.5 3.0
uVv uv

Pav.5.11a,b. Al/Alga/n-Si (a) ir Al/Algs/p-Si (b) heterodariniy tiesioginés VAch iSmatuotos
295 K temperatiiroje su vakuume uzgarintais (1, 2) ir tirpalo iS§sukimo biidy uznestais (3) Alqs
sluoksniais. Atitinkamos tapatinimo kreivés (1'- 3') apskai¢iuotos naudojant apibendrintg
Sotkio termojoninés emisijos modelj.

Svarbiausi hibridiniy diodiniy dariniy elektriniai parametrai, bitent
idealumo faktorius, soties srové ir nulinés jtampos potencinio barjero aukstis
(Zr. 5.4.lent.) buvo nustatyti pagamintoms hibridinéms organinis-neorganinis
heterosandiiroms tapatinant eksperimentines VAch su apskaiiuotomis pagal

(5.1) ir (5.2). Palyginimui toje pacioje lenteléje pateikti ir rezultatai gauti
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iprastiems Al/n-Si ir Al/p-Si diodiniams dariniams be jterpty organiniy junginiy

sluoksniy.

5.4.Lentelé. Diodiniy Al/Alqgs/n-Si/In-Ga, Al/Algs/p-Si/In-Ga dariniy parametrai: Algs
sluoksnio storis, nulinés jtampos barjero aukstis, idealumo faktorius, serijiné varza, srovés
lyginimo koeficientas K(U= £ 1V), nustatyti i§ VAch.

Darinys daigs, NM D, eV n R, kQ K
Al/Algs/n-Si 85 1,10 1,5 0,4 1800
(TE) 100 0,92 2,3 0,4 1200

110 1,00 19 0,6 2600

150 1,09 1,6 14 700

170 0,97 1,7 1,0 860

180 0,95 2,0 1,4 1100

200 0,90 2,0 1,8 3200

220 0,97 2,1 3,2 2100

Al/Alga/n-Si 350 0,93 3,3 150,0 340
(SC)

Al/Algs/p-Si 80 0,77 2,8 12,0 270

(TE) 90 0,80 2,7 23,0 500

100 0,77 3,2 40,0 380

120 0,91 3,5 50,0 400

150 0,87 3,8 110,0 400

200 0,82 3,5 110,0 250

Al/n-Si 0 0,77 2,2 0,18 180

Al/p-Si 0 0,68 2,4 0,16 250

IS 5.4 lentelés matome, kad jterpdami Alqs sluoksnj mes padidiname
potencinio barjero aukscio verte Al/Alqs/n-Si (0,90 eV + 1,1 eV) ir Al/Alqgs/p-Si
(0,77 eV + 0,91 eV) diodiniuose dariniuose, palyginus su Al/n-Si (0,77 eV) ir
Al/p-Si (0,68 eV) diodais. Zymus barjero auk$¢io padidéjimas del Algs sluoksnio
jterpimo rodo, kad formuojasi Algs poliniy molekuliy dipolinis sluoksnis [101].

Visi pagaminti diodiniai dariniai (su ir be tarpinio Algs sluoksnio) parodé
neidealias VAch (n > 1). Taip pat, buvo pastebétas palyginti didelis n ir @&y
reikSmiy iSbarstymas. Palyginus didelés n reikSmés gali buti dél jtakojamos keliy
faktoriy, tokiy kaip, sanduroje susidares dielektrinis (SiO2) sluoksnis, pavirSiaus
biiseny susidarymas, galima diodo varZos jtaka ir nehomogeninio barjero
formavimasis M-S sandiiroje [104, 105].

IS Pav.5.12 matyti, kad organiniy-neorganiniy diody nuosekliosios varzos Rs

reik§més yra zymiai didesnés lyginant su panaSiomis Al/n-Si ir Al/p-Si diody Rs

107



reik§mémis. Be to svarbu pazyméti, kad Rs reikSmés didéja didéjant tarpinio Algs
sluoksnio storiui. Tai, kad Al/Alga/p-Si dariniy Rs vertés yra daugiau kaip eile
didesnés lyginant su Al/Alqs/n-Si dariniy vertémis galima paaiskinti tuo, kad
Algs yra zinomas kaip elektroninis laidininkas ir matyt todél jis yra didelés

varzos, kuomet, esant tiesioginei jtampai, skylés yra injektuojamos j OP i§ p-Si.

10 o5
2 o
10°F i 4 -
4 b zol S
&y .C\.
o L] ."1‘.
- 10 F o
- S
o
1 & © 15 /'};'
10° b o ,}{:
o oY
107 : - L 10 . s
50 100 150 200 250 0& a9 10 11 13
d, " )
nm dy e

Pav.5.12. Al/Algs/n-Si (1) ir Al/Algs/p-Si (2) Pav.5.13. RySys tarp nustatyty barjero

dariniy diodo varzos Rs priklausomybés nuo  auks¢io ir idealumo faktoriaus n verciy

AlQs sluoksnio storio i§matuotos 300 K nustatytas modeliuojant Al/Algs/n-Si/In-Ga

temperattroje. diodiniy dariniy voltamperines
charakteristikas

Siame darbe diodiniams dariniams su Algs sluoksniais buvo nustatytos gana
didelés n reikSmés ir tam tikra koreliacija tarp n ir @ reikSmiy (Pav.5.13). Visa
tai rodo neidealig diodiniy dariniy elgseng, kuri miisy manymu gali biiti susijusi
tiek su paties sluoksnio tiek ir barjero nehomogeniskumais, taip pat su
didelémis Rs reikSmémis, kurias lemia didel¢ organinio sluoksnio elektring
varza [103, 104-106]. Be to tikétina, kad, esant stipriam elektriniam laukui,
didelés elektrinés varzos organiniame sluoksnyje gali pasireiksti erdvinio

krivio riboty sroviy jtaka (1~U?) [107].

Skyriaus iSvados

1. Naudojant terminio garinimo vakuume ir tirpalo skleidimo technologijas ant
elektrai laidziy n-Si, p-Si ir STON padékly pagaminti organiniy
puslaidininkiy: Alqs taip pat naujai susintetinty naftaleno diimido (PEPK,
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FCAND ir POANT) ir perimidino (BPBC, EBC) grupés junginiy plonieji
sluoksniai. Atlikti lyginamieji diodiniy dariniy voltamperiniy charakteristiky
tyrimai ir nustatyti svarbiausi $iy diodiniy dariniy parametrai.

. Hibridiniams Al/Algs/n-Si ir Al/Algs/p-Si dariniams su vakuume uZzgarintais
Algs sluoksniais iSmatuotos didesnés potencinio barjero @go reikSmés
(atitinkamai 0,9 eV = 1,1 eV ir 0,77 eV + 0,91 eV) ir maZzesnés idealumo
faktoriaus n vertés lyginant su panaSiais Al/n-Si ir Al/p-Si dariniais.
Padidéjusios @ro vertés rodo, kad sandiiroje atsiranda dipoliai, indukuoti
polinémis Alqs molekulémis, o sumazéjusios n vertés rodo, kad jterpus OP
sluoksnj sumazéja silicio pavirSiniy biiseny jtaka.

. Nustatyta, kad diodiniy Al/Alqs/p-Si dariniy nuosekliosios diodo varzos Rs
vertés yra daugiau kaip eile didesnés lyginant su Al/Algs/n-Si dariniy
vertémis. Sis désningumas paaiskintas tuo, kad Alqs yra elektroninis
laidininkas ir todél jo elektriné varza yra didesné prijungus jtampg tiesiogine

kryptimi, kai j OP i§ p-Si yra injektuojamos skylés.
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6. MANGANITU IR ORGANINIO Algs
PUSLAIDININKIO DIODINIAI DARINIAI

Iki Siol mokslingje literatiiroje gana daug démesio buvo skirta p-n
dariniams, sudarytiems tarp skyliniu elektriniu laidumu pasizyminciy
manganity plonyjy sluoksniy, suformuoty ant elektroniniu elektriniu laidumu
pasizyminéiy n-Si ir STON(100) padékly. Eilé autoriy pazyméjo netiesines
tokiy dariniy voltamperines charakteristikas, taip pat jy priklausomybe nuo
magnetinio lauko, taciau vertikaliosios kriivio pernasos mechanizmai tokiuose
dariniuose iki Siol lieka ne iki galo iSaiskinti [108-113].

Siame skyriuje aprasyti plonasluoksniai diodiniai p-n ir p-i-n dariniai,
sudaryti i§ jvairiy elektrai laidziy magnetiniy medziagy — LSMO ir LCMO,
nemagnetiniy puslaidininkiniy medziagy - STON ir n-Si(100), dielektriniy
oksidy - YSZ ir LMO ir gerai zinomo organinio puslaidininkio Algs, kuris $iuo
metu placiai naudojamas organiniy Sviestuky OLED gaminimui [114]. Elektrai
laidus LSMO junginys Siuo metu yra viena i§ svarbiausiy medziagy
spintronikai, nes pasizymi feromagnetinémis savybémis kambario
temperatiiroje (Tc~ 370 K) ir dar tuo, kad feromagnetinéje buisenoje (T < Tc¢)
jame esanéiy kravininky (elektroniniy skyliy) sukiniai yra orientuoti
lygiagreciai vidiniam magnetiniam laukui [115].

Siy tyrimy tikslas - sukurti minéty plonasluoksniy diodiniy dariniy su FM
oksidais ir OP sluoksniais technologija, iStirti jy elektrines savybes, i$aiskinti
svarbiausius  srovés tekéjimo  mechanizmus, iStirti  magnetovarzines
heterodariniy savybes ir jy panaudojimo galimybes naujiems elektronikos ir

spintronikos prietaisams gaminti.

6.1 Diodiniai dariniai su manganitais.

Diodiniai p-n ir p-i-n dariniai buvo pagaminti auginant skyliniu
elektriniu laidumu pasizyminéiy manganity LSMO ir LCMO plonuosius
sluoksnius ant elektrai laidziy STON ir n-Si(100) padékly.
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Feromagnetinémis savybémis pasizymintys LSMO ir LCMO sluoksniai,
kuriy storis d ~ 185+240 nm buvo uzauginti aukstadaznio MS biidu ant STON
ir fosforu legiruoty n-Si(100) padékly, jkaitinty iki 750°C.

Ypac ploni (d 5 nm) jterptiniai YSZ ir LMO sluoksniai buvo uzgarinti ant
STON ir Si padékly aukstadaznio MS biudu, esant 700°C temperatirai. Gauty

plonasluoksniy dariniy apibiidinimas pateiktas 6.1 lentel¢je.

6.1.Lentelé. Plonasluoksniy dariniy apibiidinimas: manganito sluoksnio kristaliné
kokybé, storis d ir jame vykstan¢io PM-FM virsmo Kiuri temperatira Te..

Diodinis darinys Sluoksnio kokybé | d, nm T, K
p-LSMO/STON(100) epit. 220 310
p-LCMO/STON(100) epit. 185 195
p-LCMO/YSZ/STON (100) tekst. 240 200
p-LCMO/n-Si(111) polikrist. 210 150
p-LCMO/LMO/n-Si polikrist. 190 140
p-LCMO/YSZ/n-Si polikrist. 185 120

Atlikus XRD tyrimus buvo nustatyta, kad LSMO ir LCMO sluoksniali,
uzauginti ant suderinty kristaliniy gardeliy STON(100) padékly, taip pat ant
STON(100) padékly su nanometrinio storio YSZ posluoksniu buvo
epitaksiniai, ir visuose juose kristalinés (100) plokStumos buvo lygiagrecios
padéklo plok§tumai. Tuo tarpu visi LSMO ir LCMO sluoksniai, uzauginti ant
Si(111) padékly, nuo kuriy cheminio ésdinimo biidu buvo pasalintas natiraliai
susidarantis SiOz sluoksnis, o taip pat ant Si padékly, padengty plonomis YSZ
ir LMO dangomis, buvo polikristaliniai.

Manganity sluoksniy pavirSiaus kokybés tyrimai buvo atlikti atominiy jégy
mikroskopu. Sie tyrimai parodé, kad LSMO ir LCMO sluoksniy, uzauginty ant
suderinty gardeliy STON padékly, pavirSiaus SiurkStumas nevir§ijo 5 nm, o
vidutinis kristality dydis buvo apie 200 nm. Tuo tarpu auginant sluoksnius ant
Si padékly, kristalitai buvo mazesni (d~50-100 nm), o sluoksniy pavirSiaus
SturkStumas buvo Siek tiek didesnis ( ~6 nm).

Elektriniams tyrimams atlikti buvo pagamintos kelios bandiniy serijos.
Panaudojus fotolitografijos jrangg ir cheminj €sdinimg buvo suformuotos

serijos diodiniy dariniy, kuriy kiekvienos plotas S = 1 mm?. Elektrodams ant
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virSutinio manganito sluoksnio sudaryti buvo panaudota sidabro pasta, tuo
tarpu elektrodams ant laidziyjy Si ir STON padékly buvo panaudota skysto In-
Ga lydinio pasta. Voltamperinés diodiniy dariniy charakteristikos buvo
matuojamos placiame (80+300) K temperatiiry ruoze naudojant nuostovigja
srove. Visi tyrinéti diodiniai dariniai pasizyméjo netiesinémis voltamperinémis
charakteristikomis ir srovés lyginimo savybémis tiek kambario tiek ir

zemesnése temperatiirose (T < Tc).

0,1

LCMO/STON LCMO/YSZ/STON

300 K

I, Alem?

1E-3

1E-5

25 0,0 0,5 Uy L0

Pav.6.1. LCMO/STON diodiniy dariniy Pav.6.2. LCMO/YSZ/STON diodiniy dariniy
voltamperinés charakteristikos, iSmatuotos  voltamperinés charakteristikos, iSmatuotos 300
300 K temperatiiroje srovei tekant K temperatiiroje srovei tekant tiesiogine
tiesiogine (I¢) ir uztvarine (Ig) kryptimi. kryptimi.

Diodiniy LCMO/STON ir LCMO/YSZ/STON dariniy voltamperinés
charakteristikos parodytos atitinkamai Pav.6.1 ir Pav.6.2. Atidéjus
eksperimentinius duomenis pusiau logaritminiame (Inl-U) mastelyje iSryskéjo
tiesines atkarpos, kurios neabejotinai rodo eksponentin; I-U kitimo désnj,
biidinga Sotkio (metalo-puslaidininkio) sandiirai. Iitisinémis linijomis Pav.6.1
ir Pav.6.2 parodytos teorinés I-U priklausomybés, gautos naudojant
apibendrinta Sotkio termojoninés emisijos modelj (Zr. israigkas (5.1), (5.2)) su
parinktomis tinkamiausiomis svarbiausiy parametry: barjero auks¢io @,
idealumo faktoriaus n ir diodo varzos Rser vertémis. Visy §iy parametry vertés,
gautos panaudojus Ri¢ardsono konstanta R = 156 A cm2K™2, yra pateiktos 6.2

lenteléje.
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6.2.Lentelé. IS voltamperiniy I-U charakteristiky jvertinti elektriniai diodiniy dariniy
parametrai: diodo elektriné varza, esant nulinei jtampai, Rjo(300K), diodo nuoseklioji
varza Rser(300K), Sotkio sandiiros barjero aukstis, idealumo faktorius n, @so (T=300K)
ir nuotékio varza Rsn(300K).

Diodinis darinys Ryu,Q | @so, eV | N Reser, KQ Rsh, kQ
p-LSMO/STON(100) 10* - - - -
p-LCMO/STON(100) 3x10° 0,81 15 | 1,21 ~107
p-LCMO/YSZ/STON 4x10° 0,78 1,7 | 0,47 ~107
p-LCMO/n-Si(111) ~10° 0,95 19 |0,52 2,2x10°
p-LCMO/LMO/n-Si ~108 0,82 2,5 | 0,60 1,5x108
p-LCMO/YSZ/n-Si >10’ 0,78 18 |047 ~107

Pav.6.3a,0 parodytos LCMO/n-Si ir LCMO/YSZ/n-Si  dariniy
voltamperinés charakteristikos, iSmatuotos pralaidzigja kryptimi, esant dviems
skirtingoms (300 K ir 78 K) temperattiroms. I§ Pav.6.3a matyti, kad LCMO/n-
Si darinio 1(U) priklausomybés labai skiriasi nuo panasiy priklausomybiy,
kurios buvo iSmatuotos LCMO/STON ir LCMO/YSZ/STON diodiniams
dariniams (zr. Pav.6.1 ir Pav.6.2), o taip pat LCMO/YSZ/n-Si dariniui su
papildomai jterptu dielektriniy YSZ posluoksniu ir todél negali biti paaiskintos
naudojant vien tik auk3¢iau minéta Sotkio termoelektroninés emisijos modelj.

Siekdami iSaiskinti LCMO/n-Si darinio voltamperinés charakteristikos
prigimtj, padaréme prielaida, kad Sotkio sandiira tarp manganito ir Si (nesant
tarpinio YSZ sluoksnio) néra kokybiska ir todél dalis srovés gali pratekéti ne
per Sotkio barjera, o per sandiira $untuojandius laidZius kanalus. Ekvivalentiné
tokio diodo schema parodyta Pav.6.3a intarpe. IStisinémis linijomis (1, 2)
Pav.6.3a parodytos teorinés I(U) priklausomybés, gautos naudojant
apibendrinta Sotkio teorija [116] (Zr. idraiskas (5.1), (5.2)), o linijomis (3, 4) —
tokios pacios priklausomybés, gautos papildomai jskaic¢ius Suntuojancios

varzos (Rsh) itaka.
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Pav.6.3a,b. Diodiniy LCMO/n-Si (a) ir LCMO/YSZ/n-Si dariniy voltamperinés 1-U
priklausomybés, iSmatuotos 300 K ir 78 K temperatiirose. IStisinémis linijjomis paZymétos
teorinés priklausomybeés, suskaitiuotos naudojant Sotkio teorinj modelj (1, 2) ir papildomai
iskaiCius Suntuojancios varzos Rsn jtaka (3, 4).

Tapatinant teoriniy skai¢iavimy duomenis su iSmatuotomis |-U
priklausomybémis buvo jvertinti svarbiausi diodiniy dariniy parametrai: diodo
elektriné varza, esant nulinei jtampai, Rj(300K), diodo nuoseklioji varza Reser,
idealumo faktorius n ir Sotkio sandiiros barjero aukstis Vio. Visi §ie parametrai
(kai T=300 K) pateikti 6.2 lenteléje.

Apibendrindami tyrimy rezultatus mes teigiame, kad kokybiskos Sotkio
sandiiros gali biiti pagamintos magnetroninio dulkinimo biidu auginant LSMO
ir LCMO plonuosius sluoksnius ant elektrai laidziy STON padékly. Tarp
manganito ir STON padéklo jterpus nanometrinj YSZ sluoksnj Sotkio barjero
aukstis pakinta nezymiai, taiau Zymiai sumaZz¢ja srove uztveriamaja kryptimi.

Diodiniai dariniai, kurie buvo gauti auginant LSMO ir LCMO sluoksnius
ant n-Si padekly, pasizyméjo palyginti maZomis elektrinés varZos vertémis
Rio(U = 0 V). Tai rodo, kad dalis srovés tokiuose dariniuose teka ne pro
potencinj barjerg, o per mazos elektrinés varzos sritis. Miisy tyrimai parodé,
kad galima zymiai sumazinti tokiy diodiniy dariniy nuotékio sroves, pagerinti
ju stabiluma, o taip pat padidinti srovés lyginimo savybes jterpiant plonus (d <

5 nm) dielektriniy LMO ir YSZ junginiy tarpsluoksnius.
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Siekiant iSaiSkinti elektroninés pernasos désningumus diodiniuose
dariniuose su manganity sluoksniais, taip pat jy magnetovarzines savybes, yra
bitina nagrinéti skirtingus elektroninius procesus, kuriuos gali lemti:

1) Srovés tekéjimas per susidariusj Sotkio barjera;

2) Nuotékio srove, tekanti per Sotkio dioda Suntuojancia varza Ren;

3) Srovés, tekancios per Sotkio sandiirg, ribojimas dél nuosekliai jjungtos

diodo varzos Reser.

Misy tyrimai rodo, kad nuotékiy varza Rsh turéty biiti svarbi aiSkinant
diodiniy dariniy su manganitais magnetovarzg, esant mazoms jtampoms, tuo
tarpu diodo varZos Rser jtaka magnetovarZinéms dariniy savybéms turéty biiti

didziausia, esant dideléms jtampoms, t. y. sumaz¢jus barjerui.
6.2 Diodiniai dariniai, sudaryti i§ manganito ir Algs sluoksniy.

LSMO sluoksniai buvo auginami 750°C temperatiroje ant STO(100)
padékly, naudojant magnetroninio dulkinimo technologija ir keraminius tos
pacios cheminés sudéties taikinius. Rentgeno difrakcijos tyrimai parodé, kad
LSMO sluoksniai, uzauginti ant kaitinamy suderinty kristaliniy gardeliy
STO(100) padekly, pasizymejo epitaksine kokybe.

Organinio Algz puslaidininkio plonieji sluoksniai buvo auginami ant
LSMO/STO sluoksniy naudojant terminio garinimo vakuume technologija.
Organinio sluoksnio auginimo metu padéklai buvo iSdéstyti palyginti toli (10
cm atstumu) nuo tiglio su garinama medziaga. Tokiu budu buvo ribojama
padeklo temperatiira, nes buvo stengiamasi i§vengti galimo organinio junginio
skaidymosi ant padéklo. Tokiu biidu pagaminty Alqs sluoksniy storis d,
iSmatuotas profilometru, kito nuo100 nm iki 300 nm.

Organinio Algs junginio sluoksniy pavirs$iaus kokybé buvo tiriama atominiy
jégy mikroskopu. Buvo nustatyta, kad nepriklausomai nuo pasirinkto padeklo
tokiu biidu pagaminti OP sluoksniai, pasiZzymi grudéta struktiira (griadeliy
dydis kito nuo 100 iki 150 nm), o vidutinis pavirSiaus Siurk§tumas yra 5-7 nm.
Pazymétina, kad Sie sluoksniai glotniai dengé visg padéklo pavirsiy, kas labai

svarbu formuojant i$ jy jvairius plonasluoksnius darinius.
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Tipiskas organinio Algs sluoksnio (d = 200 nm) uzgarinto ant kristalinio Si
padéklo pavirSiaus vaizdas, gautas atominiy jégy mikroskopu, parodytas
Pav.6.4. PanaSia pavirSiaus kokybe pasizyméjo sluoksniai uZzgarinti ant
LSMO/STO pagrindo. Tai rodo, kad garinant Algs sluoksnius tomis paciomis
salygomis, padéklas neturi didelés jtakos jy pavirSiaus kokybei.

Pav.6.4. Organinio Algs sluoksnio (d = 200 nm), uZgarinto vakuume ant kristalinio Si
padéklo, atominiy jégy mikroskopo pavirSiaus vaizdas.

Elektriniams matavimams atlikti, ant specialios formos trafaretu pridengty
OP ir LSMO sluoksniy terminio garinimo biidu vakuume pro specialig kauke
buvo uZgarinti plonasluoksniai Ag elektrodai. Vidutinis taip elektriniams
matavimams paruosty bisluoksniy diodiniy dariniy aktyvus plotas buvo apie 3
mm?2. LSMO sluoksniy elektrinés varzos ir magnetovarzos temperatiirinés
priklausomybés buvo matuojamos praleidziant nuolating srove isilgai juosteliy
tipo LSMO sluoksniy, tuo tarpu 3-elektrody biidas buvo taikomas matuojant
OP/LSMO sandiiros varzg, magnetovarza bei VAch.

Pav.6.5 yra pateiktos Algs/LSMO sandiiry voltamperinés charakteristikos,
iSmatuotos 295 K ir 240 K temperatiirose kai magnetinio lauko néra ir kai poH
= 1,0 T. Svarbu pazyméti, kad Alqs/LSMO sandiros varza (kai U= 0)
temperatiirai mazéjant nuo 295 K iki 240 K nuosekliai did¢jo, kai tuo tarpu
LSMO sluoksnio elektriné varza temperatiirai mazéjant nuo 295 K i§ pradziy
did¢jo, o po to, pasiekusi maksimalig verte ties 275 K, nuosekliai mazéjo.

Pav. 6.6 (kreivé 1) vaizduoja LSMO sluoksnio magnetovarzos, MR,

priklausomybe¢ nuo temperatiros, kuri buvo iSmatuota keturiy elektrody budu
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elektros srovei tekant sluoksnio plokStumoje. Palyginimui tame paciame
paveiksle parodyta Algs/LSMO sandiros magnetovarza MR; = [Ry(H) —
Ry(H=0)]/Ry(H = 0), iSmatuota trijy elektrody bidu esant pwoH = 1,0 T ir srovei
tekant statmenai sluoksnio plokStumai (zr. intarpg Pav.6.5). Didziausia
neigiamos sluoksnio magnetovarzos verté, siekianti apie 11 % , buvo iSmatuota
260 K temperatiiroje, tuo tarpu sandiiros didZiausios neigiamos magnetovarzos
MRJ verteés (~ 9,0 %) buvo iSmatuotos Zemesnése (240 K) temperatiirose.

Netiesinems Alqs/LSMO heterosandiiry 1-U priklausomybéms paaiSkinti
(zr. Pav.6.5) buvo nagrin¢jami du modeliai: 1) tunelinis modelis (darant
prielaida, kad per plong potencinj barjerg (d ~ 1 nm) sandiroje tarp Algs ir
LSMO sluoksniy kriivininkai gali tuneliuoti) ir 2) erdvinio kravio riboty sroviy
(SCLC) modelis [107].

Tunelinés srovés dydis gali buti jvertintas taikant gerai Zinomg Simons
tuneliavimo teorijg [117]. Vis tik misy jvertinimai parodé, kad tuneliné srové
turéty buti Zymiai maZzesné uz Siame darbe iSmatuotas reikSmes (Pav.6.5).
Tokiu budu tenka daryti iSvada, kad kriivininky pernasa heterodariniuose
pagrindinai lemia erdvinio krivio ribotos sroveés didelés elektrinés varzos
organiniame Alqgs sluoksnyje. I8 tikryjy, svarbig erdvinio kriivio riboty sroviy

jtaka rodo tai, kad kriivininky tankis FM okside (p ~ 10% cm™®) yra Zymiai
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Pav.6.5. Algs/LSMO heterosandiiry VAch iSmatuotos T = 295 K (1, 2 kreivés) ir 240 K (3, 4
kreivés), nesant magnetinio lauko (1, 3) ir esant magnetiniam laukui (o H=10T) (2, 4
kreivés).
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didesnis lyginant su kriivininky tankiu Alqs junginyje, todél yra natiralu
manyti, kad 1§ LSMO sluoksnio j didelés elektrinés varzos Alqs sluoksnj
injektuoty kriivininky tankis yra Zymiai didesnis nei terminiu budu

sugeneruoty kriivininky tankis organiniame junginyje.

Y
MR (LSMO)

A

(1) \@

MR %a
MR,

MR;
(Alg3/LSMO)

240 260 280 300
T.K

Pav.6.6. Neigiama Algs/LSMO sandiiros magnetovarza (MR;) (1 kreivé) ir LSMO sluoksnio
magnetovarza (2 kreive) esant magnetiniam laukui 4o H=1,0T.

Elektros srove, tekanti per didelés elektrinés varZos organinj sluoksnj,
naudojant erdvinio krtivio riboty sroviy modelj gali biiti jvertinta i§ formulés
[107]:

9 u?

Cia J ir U yra srovés tankis ir prijungta jtampa, atitinkamai, g, ¢ ir d yra
kriivininky judris, dielektriné konstanta ir OP sluoksnio storis, o @ yra
Suoliavimo per prilipimo centrus parametras.

Apibendrindami tyrimy rezultatus mes teigiame, kad hibridiniai diodiniai
organiniy-neorganiniy junginiy Ag/Algs/LSMO dariniai, pagaminti uzgarinant
Algs sluoksnius vakuume ant LSMO sluoksniy, pasiZyméjo netiesinémis,
taCiau simetrinémis voltamperinémis charakteristikomis, kurios negali biiti
paaiskintos taikant Sotkio sandiros modelj. Netiesines Algs/LSMO sandiiry
savybes mes siejame su erdvinio kriivio ribotomis srovémis didelés elektrinés

varzos Alqs sluoksnyje. Palyginti didelés neigiamos magnetovarzos reikSmes,
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iSmatuotas Algz/LSMO sandiirai mes siejame su lokalinémis nuotékiy

sroveémis ir nuskurdinto pavir§inio LSMO sluoksnio savybémis.

Skyriaus iSvados

1. Magnetroninio dulkinimo biidu auginant LCMO plonuosius sluoksnius ant
elektrai laidziy STON padékly pagamintos kokybiskos Sotkio sandiiros. I§
voltamperiniy charakteristiky jvertintas sudarytos sandiiros barjero aukstis
@o=0,81 eV. Tarp manganito ir STON pad¢klo jterpus nanometrin; YSZ
sluoksnj Sotkio barjero aukstis sumazéja iki 0,78 eV, tadiau Zymiai
sumazg¢ja diodo sroveé uztveriamgja kryptimi.

2. Diodiniai dariniai, kurie buvo gauti auginant LSMO ir LCMO sluoksnius
ant n-Si padekly, pasizyméjo palyginti mazomis elektrinés varZzos vertémis
Rio(U = 0 V). Tai rodo, kad dalis srovés tokiuose dariniuose teka ne pro
potencinj barjerag, o per maZos elektrinés varzos sritis. Misy tyrimai
parodé, kad galima zymiai sumazinti tokiy diodiniy dariniy nuotékio
sroves, pagerinti jy stabiluma, o taip pat padidinti srovés lyginimo savybes
jterpiant plonus (d < 5 nm) dielektriniy LMO ir YSZ junginiy
tarpsluoksnius.

3. Netiesinés Alqs/LSMO sandiiry voltamperinés charakteristikos paaiSkintos
atsizvelgiant ] erdvinio kriivio ribotas sroves didelés elektrinés varzos
organiniame Algs sluoksnyje. Palyginti didelés Alqs/LSMO sandiiros
neigiamos magnetovarzos vertés (siekiancios 11 %, kai T=240 K ir uoH =1
T) susietos su lokalinémis nuotékiy srovémis ir nuskurdinto pavirSinio

LSMO sluoksnio savybémis.
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DISERTACINIO DARBO ISVADOS

Parodyta, kad auksStadaznio magnetroninio dulkinimo biidu 800°C
temperatiiroje ant kristaliniy MgO(001) padékly, esant dideliam (~8,0 %)
kristaliniy gardeliy nesutapimui, galima uzauginti (001) plokStumoje
orientuotus LSMO sluoksnius, kurie savo elektrinémis savybémis
prilygsta epitaksiniams LSMO sluoksniams, auginamiems ant suderinty
gardeliy padékly, tuo tarpu auginant LSMO sluoksnius Zemesnése
temperatiirose  (Ts=750+550°C) ant tokiy paciy padékly uzauga
polikristaliniai LSMO sluoksniai, kuriuose tarp (001) orientuoty sri¢iy yra
isiterpe kitos (011) orientacijos kristalitai.

IStirta kristality ir tarpkristalitiniy sriciy jtaka sluoksniy elektrinei varzai
iIr magnetovarzai pla¢iame temperatiry ruoze. Nustatyta, kad mazesnes
polikristaliniy sluoksniy MR vertes kambario temperatiiroje lemia
papildoma tarpkristalitiniy sri¢iy varza, kuri Sioje temperatiiry srityje
silpnai priklauso nuo magnetinio lauko.

LFMR reiskinys polikristaliniuose LSMO sluoksniuose paaiskintas
kriivininky su orientuotais sukiniais tuneliavimu per magnetiniu lauku
valdomg tunelinj barjera, susidarant] technologinio proceso metu riboje
tarp gretimy skirtingai orientuoty kristality. Tuo tarpu Zymi polikristaliniy
sluoksniy magnetovarza, esant Zemoms temperatiiroms ir stipriems
magnetiniams laukams (HFMR), buvo susieta su Suoline kriavininky
pernaSa per tarpkristalitines sritis, pasiZymincias sumazinta kriivininky
koncentracija.

Tarpkristalitiniy riby magnetovarza, stebéta tuo paciu metu silpnuose
(LFMR) ir stiprivose (HFMR) magnetiniuose laukuose, paaiskinta
pasitelkus dviejy lygiagre€iai sujungty elektrai laidziy kanaly model;.

Aptarta galima fazinio iSsisluoksniavimo reiSkinio jtaka nevienalytés
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tarpkristalitinés terpés susidarymui tiriamuosiuose polikristaliniuose
LSMO sluoksniuose.

Nustatyta, kad maZo ploto Ag/LSMO sandiiry elektrines ir
magnetovarzines savybes paaiSkina vadinamoji sutelktoji elektriné varza
Rspr. Ja lemia po elektrodu esantis ribotas medziagos tiiris, kuriame srovés
tankis yra didZiausias. DidZiausios tokiy sandiiry magnetovarzos vertes,
siekian¢ios 13 % (kai woH = 0,73 T), buvo iSmatuotos 295 K
temperatiroje naudojant 3-jy elektrody biida. Nustatyta, kad sanduros
magnetovarza sumaze¢ja susidarius  padidintos elektrinés  varzos
pavirSiniam manganito sluoksniui.

Naudojant terminio garinimo vakuume ir tirpalo skleidimo technologijas
ant elektrai laidziy n-Si, p-Si ir STON padékly pagaminti Alqs, taip pat
naujai susintetinty naftaleno diimido (PEPK, FCAND ir POANT) ir
perimidino (BPBC, EBC) grupés junginiy plonieji sluoksniai. Lyginimo
savybes, voltamperiniy charakteristiky netiesiSkumas yra ryskiausi
diodiniams dariniams su Algs.

Hibridiniams Al/Algs/n-Si ir  Al/Algs/p-Si dariniams su vakuume
uzgarintais Algs sluoksniais iSmatuotos didesnés potencinio barjero
reikSmes (atitinkamai 0,9 eV = 1,1 eV ir 0,77 eV + 0,91 eV) ir mazZesnés
idealumo faktoriaus n vertés lyginant su panaSiais Al/n-Si ir Al/p-Si
dariniais. Padidéjusios barjero aukscio vertés rodo, kad sandiiroje
atsiranda poliniy Algs molekuliy indukuoti dipoliai, o sumazéjusios n
vertés rodo, kad jterpus OP sluoksnj sumaze¢ja silicio pavirSiniy biiseny
jtaka.

Nustatyta, kad diodiniy Al/Alqs/p-Si dariniy nuosekliosios diodo varzos
Rs vertés yra daugiau kaip eile didesnés lyginant su Al/Alqs/n-Si dariniy
vertémis. Sis désningumas paaiskintas tuo, kad Alqs yra elektroninis
laidininkas ir todel jo elektriné varza yra didesné prijungus jtampa
tiesiogine kryptimi, t. y. kai i§ p-Si ] OP yra injektuojamos skylés.
Kokybiskos Sotkio sandiiros buvo pagamintos magnetroninio dulkinimo

bidu auginant plonuosius LCMO sluoksnius ant elektrai laidziy
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10.

11.

monokristaliniy STON padekly. IS kambario temperatiiroje atlikty
voltamperiniy  charakteristiky matavimy jvertintas  susidariusios
LCMO/STON sandiiros barjero aukstis @go=0,81 eV.

Diodiniai dariniai, kurie buvo gauti auginant LSMO ir LCMO sluoksnius
ant n-Si padékly, pasizyméjo palyginti mazomis elektrinés varZos
vertémis. Tai rodo, kad dalis srovés tokiuose dariniuose teka ne pro
potencinj barjerg, o per mazZos elektrinés varzos sritis. Miisy tyrimai
parodé, kad galima zymiai sumaZinti tokiy diodiniy dariniy nuotékio
sroves, pagerinti jy stabilumg, o taip pat padidinti srovés lyginimo
savybes jterpiant plonus (d < 5 nm) dielektriniy LMO ir YSZ junginiy
tarpsluoksnius.

Netiesines Ag/Alqs/LSMO sandiiry voltamperinés charakteristikos
paaiSkintos atsizvelgiant ] erdvinio kriivio ribotas sroves didelés
elektrinés varZzos organiniame Alqs sluoksnyje. Palyginti didelés
AQ/Algz/LSMO sandiiros neigiamos magnetovarzos vertés (siekianc¢ios
11 %, kai T = 240 K ir soH = 1 T) susietos su lokalinémis nuotékiy

srovémis ir nuskurdinto pavir§inio LSMO sluoksnio savybémis.
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