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1 Ivadas

Darbo aktualumas ir problemos formulavimas

Polikristaliniai sluoksniai iS manganity, pasizymintys milziniSkos magnetovarzos
(CMR) reigkiniu yra perspektyvus, kuriant stipraus impulsinio magnetinio lauko ma-
tuoklius [I]. Buvo nustatyta, kad La-Sr-Mn-O (LSMO) sluoksniai gali buti panaudoti
absoliutines magnetinés indukcijos vertés matavimams, kai magnetiniy lauky trukme
siekia keleta milisekundziy [2H4]. Pagrindiniai reikalavimai impulsinio magnetinio lauko
jutikliams, sukurtiems iS manganity sluoksniy, yra jy pakankamas jautrumas placiame
magnetiniy lauky ruoze (0,1-100 T) bei didelé sparta (desimé¢iy kHz dazniu ruozas).
Todél svarbu issiaiSkinti, kaip polikristaliniy manganity sluoksniy cheminé sudétis ir
nehomogeniska struktura lemia magnetovarzos dydj (jutiklio jautruma) placiame tem-
peratury ir magnetiniy lauky ruoze, bei iStirti magnetovarzos atminties efektus, kurie

riboja matuoklio sparta.

Tyrimuy objektas

Darbo tyrimy objektas — nanostrukturizuoti manganity sluoksniai: La;_,Sr,MnOg
ir La;_Ca,MnOs5 .

Darbo tikslas

Disertacinio darbo tikslas — iStirti magnetovarzos ir elektrinés varzos relaksacijos
reiskinius nanostrukturizuotuose La-Sr(Ca)-Mn-O manganity sluoksniuose, issiaiskinti
juos lemianc¢ius mechanizmus ir nustatyti pagrindines sluoksniy savybes, tinkamas spar-
¢iy magnetinio lauko jutikliy, veikianc¢iy kambario bei kriogeniniy temperatury ruozuose,

kurimui.

Darbo uzdaviniai

Darbo tikslui pasiekti buvo sprendziami tokie uzdaviniai:
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1. Placiame temperatury (5-300 K) ir magnetinés indukcijos (iki 60 T) ruoze istirti,
La-Sr(Ca)-Mn-O sluoksniu cheminés sudéties, nusodinimo salygu bei storio jtaka

ju magnetovarzai.

2. Nanostrukturizuotuose La-Sr(Ca)-Mn-O sluoksniuose istirti varzos relaksacijos reis-
kinius, atsirandanc¢ius magnetinio lauko impulsui pasibaigus, ir nustatyti, kaip Siy
procesy charakteringosios laiko konstantos ir lickamoji varza priklauso nuo aplinkos

temperaturos ir magnetinio lauko.

3. Isanalizuoti ir nustatyti kruvio pernasos ir magnetinés sistemos atsistatymo j pu-
siausvyrine buseng mechanizmus, nulemiancius magnetovarzos ir varzos relaksaci-

jos reiskinius nanostrukturizuotuose manganity sluoksniuose.

4. Istirti pagreitinto bei ilgalaikio sendinimo jtaka La-Sr-Mn-O sluoksniy savybéms ir
nustatyti optimalias salygas, leidziancias stabilizuoti Siy sluoksniy varza bei mag-

netovarza.

5. ISsiaiskinti galimybes sukurti sparcius stipraus impulsinio magnetinio lauko jutik-

lius, veikianc¢ius kambario ir kriogeniniy temperatury ruozuose.

Tyrimy metodika

Tyrimams taikyta magnetinio lauko generavimo ir tirty sluoksniy elektrinés var-
zos kitimo atsako registravimo metodika. Tyrimy rezultatai buvo analizuojami, taikant
jvairius teorinius modelius — modifikuotg Mott’o Suolinio laidumo, Kolmogorov-Avrami-
Fatuzzo bei Kohlrausch-Willams-Watts — ir nagrinéjant procesus, vykstancius kristali-

tuose bei tarpkristalitinése srityse.

Darbo mokslinis naujumas

o Nustatyta, kad nanostrukturizuoty manganity sluoksniy magnetovarza placiame
magnetiniy lauky ir temperatury ruoze gali buti analizuojama ir aprasoma, nau-
dojant modifikuotg Mott’o Suolinio laidumo modelj, kai yra jskaitomi kristality ir

tarpkristalitiniy sri¢iy jnasai.
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o Nustatyta, kad nanostrukturizuoty manganity sluoksniy varzos relaksacija, pasi-
baigus magnetinio lauko impulsui, pasireiskia dviejy skirtingy trukmiy ruozuose:
greitoji (~ 100 us) ir létoji (= 1 ms). Nustatyti , greitosios” ir ,létosios* relaksaci-
jos procesy komponenciy charakteringyjy laiko konstanty ir santykinés liekamosios
varzos verc¢iy kitimo désningumai placiame temperatury ir magnetiniy lauky ruo-
ze. Nustatyta, kad ,, greitoji” relaksacijos proceso komponenté yra gerai aprasoma
Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo modeliu su suspaustaja eksponente, ir dominuojantis
sios relaksacijos mechanizmas yra magnetiniy domeny uzuomazgy susiformavimas
ir persiorientavimas j pusiausvyrine buseng. Tuo tarpu ,létoji” magnetinés relaksa-
cijos proceso komponenté yra gerai aprasoma Kohlrausch-Williams-Watts modeliu,
nagrinéjanciu magnetiniy momenty saveika tarpkristalitinése srityse, pasizymincio-

se sukiniy stikliskosiomis savybeémis.

o Parodyta, kad nanostrukturizuoty manganity sluoksniy atkaitinimas argono du-
ju atmosferoje 100-200 °C temperaturose pagreitina sluoksniy senéjimo procesg ir
stabilizuoja juy varza bei magnetovarza. Varzos kinetika sluoksniy senéjimo pro-
ceso metu gerai apraso hierarchiSkai apribotos relaksacinés dinamikos modelis su
iStemptaja eksponente, o varzos zymy padidéjimg galima paaiskinti dél atkaitini-
mo vykstanciu deguonies koncentracijos sumazéjimu ir difuzija tarpkristalitinése

sluoksniy srityse.

Darbo rezultaty praktiné reikSmeé

Remiantis gautais tyrimy rezultatais buvo pasiulyti magnetinio lauko jutikliai,
veikiantys kambario bei kriogeniniy temperatiry ruozuose. Pirmajam taikymui (auks-
ty temperatury ruozui) yra perspektyvus nanostrukturizuoti La-Sr-Mn-O sluoksniai,
tuo tarpu antrajam taikymui (kriogeninéms temperaturoms) tinkamesni La-Ca-Mn-O
sluoksniai, pasizymintys didesne magnetovarza ir mazesnémis liekamosios varzos ver-
témis Zemose temperaturose. Magnetinés relaksacijos tyrimy rezultatai leido jvertinti
galimus impulsinio magnetinio lauko jutikliy veikimo laiko ruozus: matuojant ilgesnius
nei milisekundés impulsus ,, greitoji” relaksacijos komponenté neturi jtakos matavimo
tikslumui, tuo tarpu ,létaja” komponente, pasireiskiancig milisekundziy trukmiy ruoze,
galima sumazinti daugiau nei du kartus naudojant La-Ca-Mn-O sluoksnius su aukstesne
fazinio virsmo temperatura. Taip pat buvo parodyta, kad nanostrukturizuoty manga-

nity sluoksniy ilgalaikj elektriniy parametry stabiluma (dveju mety laikotarpyje varzos
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ir magnetovarzos pokytis < 2% ) galima pasiekti, atkaitinant sluoksnius argono aplin-
koje 24 valandas 100 °C temperaturoje. Sluoksniy padengimas specialia pasyvuojancia

medziaga — karstojo lydymo klijais — pagreitina sendinimo procesg beveik tris kartus.

Disertacijos ginamieji teiginiai

1. Nanostrukturizuoty La-Sr(Ca)-Mn-O manganity sluoksniy morfologija bei chemi-
né sudetis zenkliai jtakoja Siy sluoksniy magnetovarza, kurios priklausomybe nuo
magnetinio lauko gerai apraso modifikuotas Mott’o Suolinio laidumo modelis, jskai-

tantis kristality ir tarpkristalitiniy sri¢iy jnasus.

2. ,Greitoji“ nanostrukturizuoty La-Sr(Ca)-Mn-O manganity sluoksniy varzos atsi-
statymo j pradine verte proceso komponenteé, pasireiskianti mikrosekundziy truk-
miy ruoze pasibaigus magnetinio lauko impulsui, zenkliai priklauso nuo sluoksnio
strukturos, morfologijos ir yra nulemta magnetiniy domeny uzuomazgy susidarymu
bei jy persiorientavimu j pusiausvyrine biisena. Sio proceso kinetika gerai apraso

Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo modelis su suspaustaja eksponente.

3. ,Létoji* nanostrukturizuoty La-Sr(Ca)-Mn-O manganity sluoksniy varzos atsi-
statymo | pradine verte proceso komponenté, pasireiskianti milisekundziy truk-
miy ruoze pasibaigus magnetinio lauko impulsui, yra nulemta procesy, vykstanciy
netvarkiose tarpkristalitinése srityse ir yra gerai aprasoma Kohlrausch-Williams-

Watts modeliu su istemptaja eksponente.

4. Nanostrukturizuoty La-Sr(Ca)-Mn-O manganity sluoksniy atkaitinimas argono du-
ju atmosferoje, aukstesnése nei eksploatacijos temperaturose pagreitina sluoksniy
senéjimo procesy ir stabilizuoja juy varza bei magnetovarza. Varzos padidéjima
dél sio atkaitinimo nulemia deguonies koncentracijos sumazéjimas ir difuzija tarp-
kristalitinése sluoksniy srityse, o Sio proceso kinetika gerai apraso hierarchiskai

apribotos relaksacinés dinamikos modelis su iStemptaja eksponente.

5. Nanostrukturizuoti La;_Sr,MnOj3 sluoksniai, kambario temperaturoje pasizymin-
tys didesniu jautriu magnetiniam laukui, yra perspektyvesni magnetinio lauko ju-
tikliams, veikiantiems aukstose temperaturose, tuo tarpu kriogeninése temperatu-
rose turety buti panaudoti La; ,Ca,MnOg sluoksniai, pasizymintys didesne mag-

netovarza ir mazesnémis santykinés liekamosios varzos vertémis.
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Darbo rezultaty aprobavimas

Disertacijos tema yra atspausdinti 8 moksliniai straipsniai zurnaluose, jtrauk-
tuose | Thomson Reuters Web of Science duomeny baze, ir du straipsniai tarptautiniy

konferencijy medziagoje.

Disertacijoje atlikty moksliniy tyrimy rezultatai buvo pristatyti septyniose moks-

linése konferencijose Lietuvoje ir uzsienyje:

o 4th Euro-Asian Pulsed Power Conf. / 19th Intern. Conf. on High-Power Particle
Beams, Karlsruhe, Germany, Sept. 30—Oct. 4, 2012.

« 41-ji Lietuvos Nacionaline Fizikos Konferencija (41-th Lithuanian National Confe-
rence in Physics), Vilnius, Lithuania, June 17-19, 2015.

e 15th International Symposium on Ultrafast Phenomena in Semiconductors, Vil-
nius, August 25-28, 2013.

o IEEE International magnetic conference INTERMAG-2014, Dresden, Germany.
May 4-8, 2014.

e 11th International Conference on Research in High Magnetic Fields RHMF-2015,
Grenoble, France, 1-4 July, 2015.

e 5Hth Euro-Asian Pulsed Power Conf. Kumamoto, Japan. September 8-12, 2014.

o 6th Euro-Asian Pulsed Power Conf. / 21th Intern. Conf. on High-Power Particle
Beams / 15th International Conference on megagauss magnetic field generation
and related topics, Estoril, Portugal, Sept. 18-22, 2016.

Autoriaus jnasas

Disertaciniame darbe pateikti rezultatai, juy analizé ir iSvados buvo gauti auto-
riui bendradarbiaujant su publikacijy, pateikty autoriaus publikacijy sarase, bendraau-
toriais. Disertacijos autorius atliko tirty sluoksniy magnetovarzos (iki 25 T) ir varzos
relaksacijos tyrimus, jskaitant eksperimentinj darbg bei rezultaty analize, naudojant mo-
difikuotg Mott’o Suolinio laidumo, Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo ir Kohlrausch-Willams-

Watts modelius. Diskusijos su bendraautoriais padéjo interpretuoti gautus rezultatus
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ir nustatyti stebimy reiskiniy mechanizmus. Taip pat autorius dalyvavo, tobulinant
magnetinio lauko generavimo ir registravimo metodikas ir jranga, kuri naudojama mag-

netovarzos ir varzos relaksacijos matavimams.

Disertacijos struktura

Disertacija sudaro jvadas, trys pagrindiniai skyriai, bendrosios iSvados ir cituo-
jamos literatuiros bei autoriaus publikacijy sarasas. [vade pristatoma problema ir tyrimy
objektas, iskeliami darbo tikslai ir uzdaviniai, pateikiami darbo naujumo kriterijai ir
praktiné verte, pristatomi ginamieji teiginiai. Po jvado seka literaturos apzvalga diserta-
cijos tematika. Apzvalgoje aptariamos bendrosios tiriamy medziagy fizikinés savybés bei
pasaulingje literaturoje sutinkami jy aprasymo metodai. Trec¢iame skyriuje pristatoma
tyrimo metodika bei darbe naudoty bandiniy gaminimo technologijos bei pagrindinés
ju savybeés. Ketvirtame skyriuje aptariami magnetovarzos, elektrinés varzos relaksacijos
bei bandiniy pagreitinto sendinimo tyrimy rezultatai. Disertacijos pabaigoje pateikia-
mos bendrosios iSvados ir naudotos literaturos sarasas. Darbo apimtis — 113 puslapiy,

56 numeruotos formulés, 73 paveikslai, 7 lentelés ir 101 literaturos Saltinis.

2 Bandiniy paruoSimas ir tyrimy metodika

Nanostrukturizuoti Lag g35r¢ 17MnO3 (LSMO) sluoksniai buvo uzauginti Vilniaus
Universiteto Chemijos fakultete, impulsinio-injekcinio metaloorganiniy junginiy chemi-
nio nusodinimo i$ gary fazés budu (PI MOCVD), naudojant polikristalinius polikoro
(99,9% Al,O3 + 0,1% MgO) padéklus, esant 600750 °C temperaturai. Sluoksniy storis
—nuo 75nm iki 420nm. Gauty LSMO bandiniy savybés pateiktos [1| lentelé¢je. LSMO

sluoksniy (rinkinys S1) pavirsiaus skerspjuviai pavaizduoti [1| paveiksle.

Tuo paé¢iu metodu buvo nusodintas rinkinys La;_,Ca,MnO3 (LCMO) sluoksniy,
kei¢iant legiravimo laipsnj « nuo 0,2 iki 0,4. Sie sluoksniai buvo auginami 775 °C tem-
peraturoje. Daliai sluoksniy slégis MOCVD kameroje buvo kei¢iamas 3-7 Torr ruoze.
Uzauginty sluoksniy storis buvo ~300 nm. Gauty LCMO bandiniy savybés pateiktos

lenteléje.

Elektrinés varzos matavimui buvo suformuoti du sidabro elektrodai. Atstumas
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1 pav.: (a) Tirtu sluoksniy pavirsiaus skerspjuviai (AJM duomenys). (b)—(d) Skirtingo-
se salygose uzaugintu sluoksniy, turinc¢iy skirtingus vidutinius kristalitu diametrus D,
pavirsiaus vaizdai. Nustatytos D ir T,, vertés pateiktos Salia kiekvieno paveikslo.

tarp elektrody — 50 pm. Manganity sluoksniy magnetovarzos bei atminties efekty ty-
rimams stipriame magnetiniame lauke buvo naudojamas stipriy impulsiniy magnetiniy
lauky generatorius. Jo veikimo principas paremtas kondensatoriy baterijos iSkrovimu per
rite — specialiai pagaminta solenoida. Blokiné §io jrenginio schema (2 pav.) susideda is:
1) paleidimo jrenginio, 2) kondensatoriy uzkrovimo jrenginio, 3) kondensatoriy baterijos,
4) tiristorinio jungiklio, 5) rites, 6) oscilografo (Tektronix DPO 4034, 350 MHz realaus
laiko oscilografas). Magnetinis laukas buvo generuojamas, iskraunant uzkrauta konden-
satoriy baterija (3) per indukcing rite (5). Srovés nutraukimui po sinuso pusperiodzio

buvo naudojamas tiristorinis jungiklis (4). Aktyvuoti jungikliui buvo naudojamas 50 pis
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1 lentelé: Pagrindinés Siame darbe naudotu Lag 351 17MnO3 bandiniuy charakteristikos.

La07838r07171\/[n03
Tep,°C | Thn, K | pp, Qcm | d, nm | Dg,y, nm

700 240 1,6 420 240

Rinkinys S1 [ 725 235 1,9 420 190
750 245 0,8 420 285

750 187 2.1 75 90

Rinkinys S2 [ 750 235 1.2 170 110
750 237 1,16 280 130

650 160 53 400 110

. 700 220 6,5 400 140
Rinkinys 53 ——-5 235 18 400 170
750 245 0,8 400 285

Rinkinys S4 | 750 235 14 400 250

2 lentelé: Pagrindinés Siame darbe naudoty La;_Ca,MnO3 bandiniy charakteristikos.

La;_Ca,MnOs;
z Tep,°C | Pyep, Torr | Tp,, K | ppy, Qcm | d, nm | Dg,g, nm

0218 | 775 5 220 8.2 320 110

o 0,296 | 775 5 185 54 320 140
Rinkinys Cl =5~ 5 130 28 320 210
0,285 | 775 5 115 5.0 320 157

028 | 775 3 175 19.3 300 100

Rinkinys C2 | 0,28 | 775 5 225 28 300 120
027 | 775 7 225 28 300 120

trukmeés impulsas, kurj sugeneruodavo paleidimo blokas (1). Paleidimo blokas taip pat
sugeneruodavo sinchronizacinj impulsa, kuris aktyvuodavo oscilografa (6). Sugeneruoto
magnetinio lauko impulso amplitude salygoja kondensatoriy uzkrovimas iki tam tikros
itampos. Todél keisdami uzkrovimo jtampa, mes keiciame maksimaly magnetinio srauto
tankj. Si sistema buvo naudojama sluoksniy magnetovarzos tyrimams iki 25 T. Magne-
tinio lauko impulso trukme galima keisti, kei¢iant indukcinés rités parametrus. Todél
priklausomai nuo rités, impulso trukmeé buvo kei¢iama 0,26-1 ms ruoze. Matavimo metu
bandinys ir magnetinio lauko jutiklis buvo talpinami rités centre. Rités parametrai uz-
tikrino homogeninj magnetinj lauka (5 % tikslumu) 0,5 cm atstumu isilgai rités asies nuo
jos centro. Elektrinés varzos relaksacijos anizotropija buvo tiriama kei¢iant manganito

sluoksnio plokstumos orientacija magnetinio lauko atzvilgiu.
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— 12 =5kV 3 6
—~220V _H_ D 9
! | 4
LN ¥ =

2 pav.: Stipraus impulsinio magnetinio lauko matavimo irenginio blokiné schema.
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3 pav.: Varzos matavimo irangos ir magnetinés rités, naudojamos varzos relaksacijos
tyrimams, struktiiriné schema. Matmenys pateikti milimetrais.

Polikristaliniy Lag g3519,17MnO3 sluoksniy stabilumo tyrimai buvo atliekami at-
kaitinant bandinius argono atmosferoje 50, 100, 150, 200 arba 250 °C temperaturoje.
Bandiniai buvo sunumeruoti pagal atkaitinimo temperatura (Sso — S250). Po to bandi-
niai budavo létai (per mazdaug 30 minuciy) atausinami ir pakartotinai buvo matuojama
ju varza ir magnetovarza 0-40 °C temperatiiry ruoze. Sis bandymy ciklas buvo kartoja-
mas kelis kartus. Laiko tarpas tarp atskiry bandymuy cikly buvo nuo keliy iki keliolikos
pary. Taip pat buvo istirtas bandiniy parametry kitimas dvejy mety laikotarpyje.
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3. Manganity sluoksniy magnetovarza

3 Manganity sluoksniy magnetovarza

Siame skyriuje pateikiami nanstruktirizuoty manganity sluoksniy magnetovar-
70s tyrimai isskiriant polikristaliniams sluoksniams budingas silpno lauko magnetovarzos
(LFMR) ir stipraus lauko magnetovarzos (HFMR) sritis.

Manganitu sluoksniy magnetovarza silpname magnetiniame lau-
ke

LSMO ir LCMO sluoksniy magnetovarza silpname lauke jvairiose temperaturose
buvo matuojama panaudojant nuolatinio magnetinio lauko generatoriy — elektromagneta
bei uzdaro ciklo helio kriostata. Matavimai buvo atliekami orientuojant bandinius dviem
kryptimis magnetinio lauko atzvilgiu: magnetinis laukas statmenas bandinio plokstumai
ir magnetinis laukas nukreiptas isilgai bandinio plokStumos. Magnetovarza buvo skai-

¢iuojama pagal Sig formule:

R(B) — R(0)

ME=""50)

x 100%, (1)

kur R(B) ir R(0) — bandinio varza atitinkamai magnetiniame lauke ir be lauko.

pav. pateikti nanostrukturizuoty LSMO sluoksniy (rinkinys S1, 7r. |1] lentele)
magnetovarzos matavimy silpname magnetiniame lauke rezultatai esant 200 K tempe-
raturai. Galima pastebéti, kad bandiniy, iSauginty 750 °C temperaturoje (7, = 245 K)
magnetovarza (absoliutiniu dydziu) yra mazesné negu kity dviejy bandiniy, o pastaruju
magnetovarzos skiriasi nedaug. Matome, kad magnetovarza pasizymi gana didele anizot-
ropija (skirtingas kreiviy pobudis statmename ir lygiagreciame laukuose). Esant abiems
magnetinio lauko orientacijoms labai silpnuose laukuose stebima teigiama magnetovarza
— didinant magnetinj lauka (absoliutiniu dydziu) varza didéja, o po to ji pradeda mazeéti,
tuo tarpu mazinant magnetinj lauka (absoliutiniu dydziu) laukuose mazesniuose uz 0,4
T statmeno lauko atveju ir mazesniuose uz 0,05 T lygiagretaus lauko atveju yra stebima
histerezé. Panaudojus magnetovarzos priklausomybes lygiagrec¢iame bandinio plokstu-
mai lauke galima nustatyti koercinj lauka, kuris yra reikalingas perorientuoti magnetinius
domenus priesinga kryptimi. Jis lygus magnetinés indukcijos vertei ties smailés virSune:

apie 22 mT bandinio, auginto prie 700 °C (T,,, = 240 K), ir 12 mT bandinio, augin-

11



8. Manganity sluoksniy magnetovarza
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4 pav.: Magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio lauko esant 200 K temperaturai: a)
magnetinis laukas lygiagretus bandinio pavirsiui; b) magnetinis laukas statmenas bandinio
plokstumai.

to prie 750 °C (T, = 245 K). Panaudojus magnetovarzos priklausomybes statmename
bandinio plokStumai lauke galima nustatyti demagnetizacijos lauka, reikalinga perorien-
tuoti domenus statmena plokStumai kryptimi: 135 mT augintam 700 °C temperaturoje
(T, = 240 K) bandiniui ir 180 mT augintam 750 °C temperaturoje (7, = 245 K).

IS magnetovarzos priklausomybés lygiagrec¢iame bandinio plokstumai magneti-
niame lauke galima jvertinti poliarizuoty sukiniy tuneliavimo jtaka, kuri nulemia polik-
ristaliniams sluoksniams budingg staigy magnetovarzos padidéjima silpnuose magneti-
niuose laukuose, taip vadinama silpno lauko magnetovarza (LFMR). Ja galima apskai-
¢iuoti pratesus stipresniame magnetiniame lauke silpniau kintanéios kreives dalj (kai |B|
> 0,15 T) iki susikirtimo su ordinaciy asimi (B = 0 T). Musy atveju si silpno lauko
magnetovarza sudaro -2,0 % 700 °C (7T, = 240 K) temperaturoje iSaugintam bandiniui
ir -1,4 % 750 °C (T,, = 245 K) temperaturoje iSaugintam bandiniui (zr. 4p pav.).

pav. pateikti nanostrukturizuoty LCMO sluoksniy (rinkinys C1, Zr. [2| lentele)
magnetovarzos matavimy silpname magnetiniame lauke rezultatai, esant 200 K tempe-
raturai. Galime pastebéti, kad statmenojo lauko atveju didinant x didéja ir MR vertés
(jautrumas) prie tuy paciy B verciy. Kai magnetinis laukas lygiagretus sluoksnio pavirsiui,
didziausig jautruma turi sluoksnis su z = 0,296, o maziausiag — x = 0,41. Matome, kad
magnetovarza pasizymi gana didele anizotropija (skirtingas kreiviy pobudis statmename

ir lygiagrec¢iame laukuose). Kai magnetinis laukas didesnis uz 0,5 T, tai magnetovarza
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5 pav.: LCMO sluoksniy magnetovarzos priklausomybés nuo magnetinio lauko esant 200
K temperatirai: a) magnetinis laukas lygiagretus bandinio pavirsiui; b) magnetinis laukas
statmenas bandinio plokStumai.

veikiant magnetiniam laukui bandinio plokstumoje gali buti iki 10 karty didesné negu
veikiant magnetiniam laukui statmenai bandinio plokstumai. Koercinis laukas siekia
apie 24 mT visiems bandiniams. LCMO sluoksniams zZemose temperaturose LEMR sieké
(10-15) %. Demagnetizacijos laukas, reikalingas pasukti domenus statmena plokstumai
kryptimi: 250 mT bandiniui su z = 0,218 (7;,, = 220 K) atveju, 140 mT — z = 0,296
(T,,, = 200 K) atveju ir 100 mT — z = 0,41 (7,,, = 160 K) atveju. Reikia pazymeéti, kad
demagnetizacijos laukas didesnis LCMO sluoksniams lyginant su LSMO sluoksniais dél
siauresniy tarpkristalitiniy sri¢iy ir todel padidéjusia tolimaja magnetine saveika tarp
kristality sluoksnio plokstumoje. Maziausia anizotropija (santykinis M R skirtumas skir-
tingomis magnetinio lauko kryptimis) pasizymi LCMO sluoksnis su didesniu = (0,41),
nes jo metalas-izoliatorius fazinio virsmo temperatura 7,, = 160 K yra zemesné, lyginant

su matavimo temperatura 200 K, nei kity sluoksniy.

Manganitu sluoksniy magnetovarza stipriame magnetiniame lau-
ke

6] pav. parodytos MR priklausomybés nuo magnetinés indukeijos skirtingo Ca
kiekio LCMO bandiniams ir palygintos su LSMO bandiniu (zr. [P2]). Matome, kad
zemoje temperaturoje (77 K) LCMO sluoksniy MR yra zymiai didesné, nei LSMO

sluoksnio. Todél magnetinio lauko jutikliy, skirty matuoti magnetinj lauka Zemoje tem-
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6 pav.: Skirtingy legiravimo laipsniy LCMO ir LSMO sluoksniy magnetovarzos priklauso-
mybeés nuo magnetinés indukcijos 77 K ir 294 K temperatiirose.

peraturoje, kurimui reikéty panaudoti La-Ca-Mn-O sluoksnius. Didziausia MR (o tuo
paciu ir jutiklio jautrumas) gaunama sluoksniams su zemiausia 7, (LCMO atveju kai
x = 0,41). Kaip buvo parodyta auksciau, tokiy sluoksniy magnetovarzos anizotropija
silpnuose laukuose taip pat yra mazesneé, kas labai svarbu absoliutine magnetinio lauko
verte matuojancio jutiklio tikslumui. Taciau kuriant impulsinio magnetinio lauko jutik-
lius labai svarbu atsizvelgti ir | magnetovarzos atminties efektus, stebimus pasibaigus

impulsui. Siy tyrimy rezultatai pateikti kitame skyriuje.

Kambario temperaturoje (7r. |§| pav. apacioje) veikiancius jutiklius reikéty kurti
panaudojant La-Sr-Mn-O sluoksnius, pasizymincius didesnémis magnetovarzos vertémis
aukstoje temperaturoje. Tokie sluoksniai buvo pritaikyti magnetinio lauko pasiskirstymo
nesuirstancioje ritéje matavimams Drezdeno stipriu magnetiniy lauky laboratorijoje [5].

Reikia pazymeti, kad LCMO sluoksniy magnetovarzos aprasymui (kaip ir LSMO atve-
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3. Manganity sluoksniy magnetovarza

ju) buvo panaudotas modifikuotas Mott‘o Suolinio laidumo modelis, P. Wagner ir kity
autoriy [6] pasiulytas epitaksiniams sluoksniams, jskaitant LFMR dedamaja. Siuo budu
feromagnetinéje busenoje esancius sluoksnius galima aprasyti pirmo laipsnio Briliujeno
funkcija (2)), o paramagnetinéje fazéje — jos kvadratu (3)) [6]. Kaip buvo anks¢iau minéta,
toks aprasymas tinka tik iki vidutiniy magnetiniy lauky (20 T) [7], o visame matuoty
magnetiniy lauky ruoze (0-60 T) reikia jskaityti tiek kristality, tiek ir tarpkristalitiniy
sri¢iy dalis (zr. [P2]). [6] pav. parodytas tokio aprasymo panaudojimas LCMO ir LSMO

sluoksniams.

MR:fXAcxg(XC)+(1—f)XAGBXB(XGB)+LFMR, (2)

MR = f x Ao x B*(xc) + (1 = f) x Acs x B*(xan). (3)

Cia f yra kristality (C) medziagos dalis, (1 — f) tarpkristalitinés (GB) medziagos dalis.
B(x) yra Briulijeno funkcija, xc@) = g X s X Jo@py X B/kpT yra magnetinés ir
termineés energijuy santykis, g — Lande faktorius, up — Boro magnetonas, kg — Boltzmano
konstanta, B — magnetiné indukcija, T" — temperatura. Sukinio-orbitinis kvantinis skai-
¢ius (magnetinio poliarono momentas) J ir magnetovarzos maksimalus galimas dydis A
yra derinimo parametrai. LEMR vertés jvertintos is silpno lauko matavimy, kai laukas

orientuotas lygiagreciai sluoksnio plokstumai.

3 lentelé: Gauty derinimo parametry ribos pagal Mott‘o Suolinio laidumo modelj LCMO
ir LSMO sluoksniu magnetovarzai.

LCMO LSMO
T = 77K T = 290K T=77K | T = 290K
Fx Ao —(31,3—454)% | —(288 —30,1% | ~ —23,7% | ~ —33,4%
A=) x Agp | —(449—451% | —(529—51)% | ~ —49,7% | ~ —52,9%
Jo 75— 11,8 27,2 — 37,8 ~75 ~ 52,5
Jon 1,8—3,1 78—286 ~15 ~10,7
LFMR —6-7% - ~—7% -

Pagal rezultatus, pateiktus [3| lenteléje, LSMO bandiniui su kuriuo lyginami LC-
MO rezultatai, f x A¢ vertés gautos panasios, tuo tarpu J vertés nustatytos apytiksliai 1.5
karto didesnés. Matome gerg eksperimentiniy ir teoriniy rezultaty sutapima, kas rodo,
kad modifikuotas Mott‘o sSuolinio laidumo modelis tinka ir nanostrukturizuoty sluoksniy
magnetovarzos aprasymui. Magnetovarzos aprasymo, naudojant $j modelj, rezultatai,

gauti 77 K ir 290 K temperaturose, yra pateikti straipsnyje [P2].
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8. Manganity sluoksniy magnetovarza

Auginimo slégio jitaka LCMO sluoksniy magnetovarzai

LCMO sluoksniy savybés priklauso ne tik nuo legiravimo laipsnio, bet ir nuo
daugybés kity procesy, vykstanciy auginimo metu. Taigi jutikliy taikymui yra svar-
bu nustatyti optimalias auginimo salygas. Viena tokiy salygy yra auginimo slégis Py,
MOCVD kameroje. Absoliutinés magnetovarzos vertés priklausomybé nuo temperaturos
LCMO sluoksniams augintiems esant 3—7 Torr slégiui parodé, kad Zemose temperaturo-
se (1,3-200 K) sluoksniai auginti prie 3 Torr turi didesne magnetovarza nei sluoksniai
auginti prie 5-7 Torr [P8]. Sj rezultata lemia didesné struktiriné netvarka sluoksniuose

augintuose zemesnio slégio salygomis.

paveiksle pavaizduoti magnetovarzos priklausomybés matavimai nuo magneti-
nio lauko LCMO sluoksniams 100 K ir 1,3 K temperaturoje. Cia matyti, kad manganity
sluoksniai auginti esant 3 Torr slégiui turi didesne magnetovarza palyginus su sluoksniais,

augintais esant 5-7 Torr slégiui.
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7 pav.: Sluoksniy auginty skirtinguose slégiuose magnetovarzos (a) ir jautrio magnetiniam
laukui (b) priklausomybé nuo magnetinés indukcijos B.
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4. Elektrinés varzos relaksacija impulsiniame magnetiniame lauke

Norint pagaminti jutiklj veikianti zZemose temperatirose, yra svarbu turéti pa-
kankamai didelj jautrj placiame magnetiniy lauky ruoze. Jautris siuo atveju gali buti
apibudintas kaip magnetovarzos pokyc¢io ir magnetinio lauko poky¢io santykis M R/ B.
Sio santykio priklausomybé nuo magnetinés indukcijos pavaizduota [7b| paveiksle. Dides-
niu jautriu silpnesniy magnetiniy lauky ruoze (< 10 T) pasizymi sluoksniai auginti esant
3 Torr slégiui. Sie sluoksniai labiau tikty biiti panaudoti kaip magnetinio lauko jutikliai
veikiantys 1,3-100 K temperatury ruoze ir matuojantys laukus iki 10 T. Tuo tarpu ypac

stipriy lauky matavimams (20-60 T'), sluoksniai auginti esant 7 Torr yra perspektyvesni.

4 Elektrinés varzos relaksacija impulsiniame magne-

tiniame lauke
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8 pav.: Magnetinio lauko impulsas (skalé kairéje) ir tiriamojo LSMO sluoksnio savitosios
elektrines varzos atsakas (desinéje). 7' = 100 K.

Buvo pastebéta, kad temperaturose, zemesnése nei 7T,,,, nanostrukturizuotg sluoks-
nj paveikus magnetinio lauko impulsu, stebimas létas sluoksnio varzos grizimas j pusiau-
svyrine verte impulsui pasibaigus. Sj procesa galima suskirstyti j tris charakteringus laiko
intervalus: 1) ultraspartyjj, sekantj magnetinio lauko impulso kritimo trukme (varzos re-
laksacijos trukmé < 1nus), zr. |8 pav.; 2) , greitaja“ relaksacija, zemose temperaturose

primenancia ,,S* forma (~ 100 ps ); 3) ,létaja“ relaksacija, kurios charakteringoji trukme
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4. Elektrinés varzos relaksacija impulsiniame magnetiniame lauke

ilgesné nei 1 ms (zr.[P1,P2]).

Manganito sluoksnio savitasis laidumas buvo pasirinktas kaip patogiausias dy-
dis relaksacijos nagrinéjimui. Buvo tiriama, kaip $i laidumo dinamika priklauso nuo
temperaturos bei maksimalios impulsinio magnetinio lauko indukcijos laiko intervale iki
8 ms pasibaigus impulsui. Nustatyta, kad norint tiksliai aprasyti laidumo relaksacija,
reikia tyrinéti dvi skirtingais laiko ruozais dominuojancias relaksacijos rusis: greitaja

(1 ~100ps ) ir letaja (7 > 1ms ).

Greitoji relaksacija — KAF modelis
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9 pav.: LSMO sluoksnio savitasis laidumas greitosios relaksacijos proceso metu. Simboliai
— eksperimentiniai duomenys, kreive atitinka KAF modeli. 5 = 1,55, 745 = 210 ps.

Buvo nustatyta, kad greitajai relaksacijai, kuri trunka apie 200 ps po magneti-
nio lauko impulso pabaigos [P1,P2 P6], galima pritaikyti Kolmogorov-Avrami-Fatuzzo
(KAF) modelj, jskaitantj magnetiniy domeny kristalituose persiorientavima j pusiausvy-
ring busena (7r. |§] pav.). Greitoji relaksacija gerai aprasoma ,suspaustu® eksponentiniu

désniu su eksponentés rodikliu 1 < 5 < 3 [8H10]:

J<t) = UOfast + Ufast eXp[_(t/Tfast)ﬁ]u 1< ﬁ <3 (4)
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4. Elektrinés varzos relaksacija impulsiniame magnetiniame lauke

kur 774¢ yra charakteringoji relaksacijos laiko pastovioji, 0 0ofast it 0 e yra atitinkamai
savitasis laidumas be magnetinio lauko ir pradinis liekamasis savitasis laidumas atitin-

kantis [8 pav. parodyta savitaja varza prest = 1/0fast- 4] lenteléje pateikiami relaksacijos

4 lentelé: Pagrindiniai greitosios relaksacijos kinetikos parametrai skirtingo storio LSMO
sluoksniams.

Sluoksnio storis, nm | 3 | Tpast | t1/2
280 1,87 | 430 | 350
170 1,66 | 360 | 285
75 1,33 | 352 | 250

kinetikos parametrai rodo, kad didinant sluoksnio stori, Ts.s ir 4 didéja [P7]. Toks
sarysis galéty buti paaiskintas didesne netvarkios tarpkristalitinés medziagos dalimi plo-
nesniuose sluoksniuose, kuri lemia greitesnj atsistatyma j pusiausvyrine padétj. Butent
tose netvarkiose tarpkristalitinése srityse esantys defektai manomai veikia kaip papildomi

persiorientavimo traukos centrai magnetinio lauko impulsu suformuotiems domenams.
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(a) Absoliutiné savitoji varza. (b) Santykiné savitoji varza.

10 pav.: Absoliutinés ir santykinés liekamosios varzos priklausomybés nuo magnetinio
lauko LSMO bandiniams su skirtingais 7},.

Taip pat buvo tiriama greitosios relaksacijos lieckamosios varzos priklausomybé

nuo magnetinio lauko (zr. pav. LSMO ir pav. LCMO sluoksniams). ir
pav. matome, kad §i liekamoji varza didéja, didinant magneting indukcija ir turi ten-
dencijg sotintis ties 10 T. Buvo nustatyta, kad greitosios relaksacijos liekamoji varza

proporcinga sluoksnio magnetovarzai (MR = ppaz/po): kuo didesné MR, tuo didesné
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11 pav.: Absoliutiné ir santykiné liekamosios varzos priklausomybés nuo magnetinio lauko
LCMO bandiniams su skirtinga Ca dalimi (z).

Prast/po- Todél buvo nustatyta, kad liekamosios savitosios varzos ir maksimalaus varzos
pokycio santykis prest/pmaz = (Prast/po)/(MR) yra beveik pastovus iki 10 T, isskyrus
teksturuotg LCMO sluoksnj, kurio = = 0,285 (zr. pav.). Siuos rezultatus galima pa-
aiskinti taip: yra zinoma, kad tobulos strukturos epitaksiniy sluoksniy M R jsisotina ties
~ 10 T [6]. Tai reiskia, kad praktiskai visi magnetiniai domenai suorientuoti magnetinio
lauko kryptimi. Tuo tarpu polikristaliniy (nanostrukturizuoty) sluoksniy MR prade-
da jsisotinti tik esant daug stipresniems magnetiniams laukams (B > 50 T, [P2]. Tuo
budu greitosios relaksacijos lieckamoji savitoji varza yra susijusi su tvarkingy kristality
imagnetéjimu ir jo relaksacija. Todél esant stipresniam magnetiniam laukui (B > 10 T)
santykineé liekamoji varza prest/pmas turéty mazeti. Tokia tendencija stebime sluoksniui,
kurio # = 0,218 (Zr. [L1b| pav.). Beveik tiesiskas santykinés liekamosios varzos didéjimas
teksturuotam sluoksniui gali buti paaiskintas stipriai nehomogeniska sluoksnio, sudary-
to i$ dideliy ir mazy kristality ir juy klasteriy, nulemianciy skirtingas jy magnetines ir

elektrines savybes, struktura.

Siekiant sumazinti greitosios relaksacijos proceso lieckamaja varza, kurios dydis
turi jtakos magnetinio lauko jutikliy, veikianciy zemoje temperaturoje, matavimo tikslu-
mui, reikia naudoti LCMO sluoksnius, kuriy varzos maksimuma atitinkanti temperatura
yra didziausia — Siuo atveju LCMO, kuriy z = 0,218. Santykiné greitosios relaksacijos
liekamosios varzos dalis silpnai priklauso nuo magnetinio lauko ir gali buti sumazinta,

naudojant sluoksnius su didesniais kristalitais. Stipriy magnetiniy lauky, kuriy trukmeé

20



4. Elektrinés varzos relaksacija impulsiniame magnetiniame lauke

ilgesné negu kelios milisekundés, matavimo tikslumui i greitoji relaksacijos komponenté
praktiskai neturi jtakos. Lyginant LSMO ir LCMO sluoksnius jutikliy taikymo kontekste
zemose temperaturose LCMO sluoksniai turi didesnj pranasuma dél mazesnés liekamo-

sios varzos ir didesnés magnetovarzos.

Greitosios relaksacijos anizotropija

T T T T T T T
1,8 | T=100 K La'Ca'Mn'O 10
[ MW\Pas  Pen b ]~
16} 18 =
(@) <
3 14f 16 2
‘§ |— — Blsl/IJ g
Z 1o _----g//sl.J_J 14
8 Lsl. 0.2 06 08 10 ‘=
% Laikas (ms) =
& 10F {2 o
=
08F v 0
. ] : ] . 1 :
-1 0 1 2 3

Laikas (ms)

12 pav.: Magnetinio lauko impulsas (desinéje) ir savitosios varzos atsakas (kairéje) La-
Ca-Mn-O sluoksniui, kai magnetinis laukas orientuotas trimis skirtingomis kryptimis
sluoksnio plokstumos ir elektros sroves J atzvilgiu. Vidinis grafikas rodo normuotas
savitojo laidumo dinamikas dvejoms pagrindinéms magnetinio lauko orientacijoms (t = 0
kai baigiasi B impulsas).

Greitosios relaksacijos anizotropijos matavimai buvo atliekami 100 K tempera-
turoje, kai iSorinis magnetinis laukas buvo sukurtas trimis skirtingomis kryptimis sluoks-
nio plokstumos ir bandiniu tekancios elektros sroves atzvilgiu [P7]. Buvo nustatyta, kad
greitosios varzos relaksacijos procesai yra panasus abiem atvejais (BLJ ir Bl|J ) kai

magnetinis laukas sukuriamas lygiagreciai sluoksnio pavirsiui (zr. pav. [12)).
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4. Elektrinés varzos relaksacija impulsiniame magnetiniame lauke

% 1,0 . : . : . - . -
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13 pav.: Normuoto savitojo laidumo kinetika LCMO ir LSMO sluoksniams (d=280 nm)
kai magnetinis laukas sukurtas statmenai arba lygiagreciai sluoksnio plokStumai. Vidiné
lentelé rodo amplitudés pusiaukritimo laiko ¢, /o, charakteringosios laikinés konstantos
Trast it eksponentés laipsnio rodiklio 3 vertes gautas taikant lygti. T=100 K; B=10 T.

Taciau, kai magnetinis laukas sukuriamas statmenai sluoksnio plokstumai, lie-
kamoji varza yra zymiai mazesné. paveiksle pristatomi LSMO ir LCMO sluoksniy
matavimy rezultatai 100 K temperaturoje (ferromagnetinéje busenoje). Kaip matome
savitojo laidumo kinetika Aoy,s turi labiau isreikSta S forma, kai magnetinis laukas
pridedamas lygiagreciai, ir trunka ilgiau (¢, = 350 ps) La-Sr-Mn-O sluoksniams paly-
ginus su La-Ca-Mn-O sluoksniais (¢1/, = 280 ps). Charakteringosios laikinés konstantos
Trast i eksponentes rodiklis 5 gauti taikant lygti yra, atitinkamai, 430ps ir 1,87
LSMO sluoksniams, bei 400 ps ir 1,36 LCMO sluoksniams. Stebima anizotropija gali-
me paaiskinti tuo, kad feromagnetinéje busenoje relaksacija nulemia magnetiniy dome-
ny persiorientavimas j pusiausvyrine buseng. Tuo atveju, kai sluoksnis jmagnetinamas
statmenai savo plokstumos atzvilgiu (B_L), relaksacija yra greitesné dél formos efekto —
lengvoji imagnetéjimo kryptis sluoksnyje yra lygiagreti plokstumai. B atveju ribojamas
persiorientuojanciy domeny plétimasis dél turiniy apribojimy ir nekoreliuota relaksacija
tampa dominuojanciu reiskiniu. Tai patvirtino ir atlikti relaksacijos anizotropijos tyrimai
skirtingo storio sluoksniams — plonesni sluoksniai parodé relaksacijos formas artimesnes

eksponentei su rodikliu g — 1.
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4. Elektrinés varzos relaksacija impulsiniame magnetiniame lauke

Létoji relaksacija — KWW modelis

Létoji relaksacija gerai aprasoma Kohlrausch-Williams-Watts (KWW) modeliu,
jskaitanc¢iu magnetiniy momenty saveikg netvarkiose tarpkristalitinése srityse, budinga
stikliskosioms sistemoms, t.y. iStemptaja eksponente su eksponentés rodikliu 0 < f < 1
[1THI3]:

o (t) = Gostow + Tsiow eXp[—((t — t0) /Tstow)"], 0<p<1 (5)

kur ty yra laikas, kai greitoji relaksacija yra laikoma pasibaigusi ir 1étoji relaksacija pra-
dedama analizuoti, T4, yra charakterigoji létosios relaksacijos proceso laikiné konstanta,
Ooslow 1T Tl atitinkamai isreiskia savitajj laiduma, kai létoji relaksacija yra pasibaigu-
si ir liekamojo savitojo laidumo amplitude. Atitinkama savitoji varza psow = 1/0siow

atvaizduota |8 paveiksle. Buvo nustatyta, kad 10 T magnetiniame lauke 100 K tempera-

1,806 -
[0 Eksperimentas
— K\WW modelis

1

Savitasis laidumas (Q cm'1)
-;
o
(6)]

1,804

1,803

1,802 L -

1,801 F T=100K = =]
L B=10T ]
1800 b0 v o v o4y o

Laikas (ms)

14 pav.: Savitojo liekamojo laidumo létoji komponenté ir jos aprasymas, naudojant
Kohlrausch-Williams-Watts modelj . § = 0,79, Tgow = 1,08 ms. ¢t = 0 kai baigiasi B
impulsas.

turoje Ty0 yra kelios milisekundés, o f — apie 0,7 ms ir virsija i mikroskopinés teorijos
gaunama 3/5 verte, kas rodo, kad létajai relaksacijai budingas vienas mechanizmas —
artimoji sukiniy saveika per taskinius defektus. Didéjant temperaturai, 3 artéja prie 1

(paprastosios Debajaus eksponentés), nes sluoksnis pereina j paramagnetine faze.
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4. Elektrinés varzos relaksacija impulsiniame magnetiniame lauke

Savitoji varza p,,, (Qcm)
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(a) Absoliutiné savitoji varza.
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(b) Santykiné savitoji varza.

15 pav.: Absoliutinés ir santykinés liekamosios savitosios varzos priklausomybeés nuo
magnetinio lauko létajam relaksacijos procesui S3 rinkinio LSMO bandiniams su skirtingais

Pm-
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(a) Absoliutiné savitoji varza.
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(b) Santykiné savitoji varza.

16 pav.: Absoliutinés ir santykinés liekamosios savitosios varzos priklausomybeés nuo
magnetinio lauko létajam relaksacijos procesui C1 rinkinio LCMO bandiniams su skirtingu

x.

Santykinés (lyginant su visu varzos poky¢iu magnetinio lauko impulso metu)

lieckamosios varzos dalys taip pat mazéja, augant temperaturai. Létosios relaksacijos
liekamoji varza praktiskai nepriklauso nuo magnetinio lauko (zr. pav. [15a)) ir todeél
santykiné jos dalis mazéja, stipréjant laukui (zr. pav. [15b)). Galima jvertinti, kad esant

megagausiniams magnetiniams laukams ,létoji* komponenté sudaryty maziau nei 5%.
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4. Elektrinés varzos relaksacija impulsiniame magnetiniame lauke

LCMO bandiniams is C1 rinkinio létosios relaksacijos santykinés lickamosios var-
zos siekia 12-19 % esant 80 K temperaturai ir 2 T magnetiniam laukui (zr. pav. .
Sie rezultatai yra panasis kaip ir LSMO sluoksniams. Maziausia santykiné liekamoji
varza gaunama sluoksniuose su maziausiy matmeny kristalitais (maziausiu ). Santyki-
né liekamoji varza visuose tirtuose sluoksniuose stabiliai mazeja kylant temperaturai ir

praktiskai nestebima virs 250 K.

IS tirty nanostrukturizuoty sluoksniy maziausia létosios relaksacijos pradinés lie-
kamosios varzos dalis kaip ir , greitosios” relaksacijos atveju, stebima sluoksniuose su
didziausia T}, (maziausiu x). Reikia pazymeéti, kad La-Ca-Mn-O sluoksniy atveju tiek
,greitosios”, tiek ir ,létosios” relaksacijos pradinés liekamosios varzos dalys yra mazes-
neés, palyginus su La-Sr-Mn-O sluoksniais [P1]. Tai dar vienas sluoksniy, legiruoty Ca,
privalumas (kartu su didesniu jautriu magnetiniam laukui), kuriant magnetinio lauko
jutiklius Zemose temperaturose. Didéjant temperaturai virs 7T,,, sluoksniai pereina j

paramagnetine faze ir varzos relaksacija nestebima.
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5. Nanostrukturizuoty manganity sluoksniy pagreitintas sendinimas

5 Nanostrukturizuoty manganity sluoksniy pagrei-

tintas sendinimas

Magnetinio lauko jutikliy kurimui labai svarbu pasiekti stabilius (mazai kintan-
¢ius laike) manganity sluoksniy parametrus — varza ir magnetovarza. Todél buvo istirta,
kaip pagreitinto sendinimo procedura, atkaitinant sluoksnius 50-250 °C temperaturoje
gali stabilizuoti juy savybes. [0 pav. simboliais parodyta sluoksniy varzos kinetika. Ban-

diniy atkaitinimo prie skirtingy temperatury rezultaty analizei buvo naudojama [6] lygtis.

At P 1 e [(2)) (©

Parametrai (pso — po)/po, T ir k pateikti lenteléje , o kreivés atidétos paveiksle.

Kaip matome, visi parametrai priklauso nuo atkaitinimo temperaturos. Tai rodo, kad

1.2
e Ta=2500C A Ta=100°c

1,0 7,=200°C w 7,=50°C

_ 0
T,=150°C

0,4
0,2
0,0
1 1 1 1 1
0 2 4 6 8
t (val.)

17 pav.: Santykinis savitosios varzos pokytis laike, atkaitinant bandinius jvairiose tempe-
rattirose. Matavimai atlikti 20 °C temperattiroje. Simboliai — eksperimento duomenys,

kreives — pagal (6) lygti.

maziausiai keletas mechanizmy lemia sen¢jimo dinamika ir tie mechanizmai turi skirtin-
gas aktyvacijos energijas bei charakteringasias laikines dedamasias. pav. parodytas
santykinés varzos kitimas ilgg laika (iki 675 dieny) laikant bandinius kambario tempera-
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5. Nanostrukturizuoty manganity sluoksniy pagreitintas sendinimas

5 lentelé: Atkaitinimo dinamikos parametrai pagal @ lygti.

Atkaitinimo temperatura, °C | (poo — po)/po | T, h | k
20 0,11 8,4 | 0,88
100 0,36 6,6 | 0,83
150 1 5,6 | 0,74
200 1,32 3.8 10,66

turoje, eksikatoriuje (kad nebuty drégmeés poveikio). IS rezultaty galima daryti isvada,

0,9
SI‘ v SSU o SIOO e SISO . SZOO
0,8
0,7
KSOJ6 B
S osf of :
S Soal -
20,4 <04 g
S 7 Eku.z ]
0.3F 00| . .
0’2 | 0 250
0,1
0,0 §
| 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 125 250 375 500 625 750
t (dienos)

18 pav.: Santykiniai varzos pokyciai ilgalaikio bandiniu sendinimo metu po 8 valandu
atkaitinimo skirtingose temperaturose. Vidinis grafikas rodo santykinés varzos sendinimo
pabaigoje (po 675 dienu) priklausomybe nuo atkaitinimo temperaturos.

kad optimalus yra bandiniy atkaitinimas argono atmosferoje 50-100 °C temperaturoje

ne maziau kaip 8 val.
Pagal Mott’o Suolinio laidumo modelj, savitoji elektriné varza gali buti isreiksta
kaip [14] [15]
p = presexp(Ty/T)"*. (7)
Pagal lygti buvo nustatytas kruvininky lokalizacijos ilgis ir gauta, kad sendinimo

metu jis mazéja, kas rodo, jog atkaitinimo metu vyksta deguonies koncentracijos ma-

Zéjimas ir jo difuzija i sluoksnio per tarpkristalitines sritis. IS magnetovarzos tyrimy
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5. Nanostrukturizuoty manganity sluoksniy pagreitintas sendinimas

silpnuose laukuose nustatyta, jog sendinimas sumazina demagnetizacijos lauka, o stip-

riuose laukuose magnetovarza praktiskai nekinta (Zr. pav. . Taip pat buvo atlikti

2 ] be atkaitinimo
0 - . — — atkaitinta 7 val.
= - - - - -atkaitinta 16 val.
= ;.
e -2 atkaitinta 24 val.
= ]
)E _4 _
s ﬂ
& 6 . 40 °C
0 i =30 C
=
En -8 4 8= n n b o
< 1L -9 T=20 °C o T=30 'C
R v
1= T=10°C 30 ©
w0 Pl 0l e
. T T J 111
0 5 10 15 20 25
-14 Laikas, val. =10 OC
| ! | ! | ! | ! | ! |
0,0 0,5 1,0 1,5 2.0 25

Magnetiné indukcija (T)

19 pav.: MR priklausomybé nuo pridéto magnetinio lauko skirtingose temperatiirose pries
ir po bandinio skirtingos trukmeés atkaitinimo (7, 16, 24 val.) prie 100 °C. Vidinis grafikas
rodo MR priklausomybe (prie B = 2,3 T) nuo atkaitinimo laiko.

magnetovarzos tyrimai stipriuose impulsiniuose magnetiniuose laukuose iki 20 T ir gau-
ta, kad terminis atkaitinimas iki 24 valandy magnetovarzos verciy praktiskai nepakeicia
tiek zemose (100 K), tiek ir kambario temperaturose. Tai buty galima paaiskinti tuo,
kad pagreitinto sendinimo metu silpnais rysiais prisikabines deguonis netvarkiose tarp-
kristalitinése srityse difunduoja link sluoksnio pavirsiaus, taip suardydamas dvigubos
pamaininés saveikos Suolio galimybe ir didindamas Suolio ilgj (mazindamas lokalizacijos

ilgi). Dél to nesikeicia santykis R(B)/R(0), ko pasekoje nekinta ir magnetovarza.

Disertacijos 4.3.2 skyriuje pateikiami pagreitinto sendinimo tyrimai, kai sluoks-
nis padengtas apsauginiu sluoksniu — karsto lydimo klijais. Tiriant sendinmo kinetika
parodyta, kad siuo atveju charakteringoji laiko konstanta 7 @ formulé) yra beveik 3
kartus mazesné, nei atviro sluoksnio atveju. Tai leidzia sumazinti terminio atkaitinimo
laikg siekiant stabilizuoti sluoksnio savybes ir apsaugo sluoksnj nuo drégmés bei iSorinio

poveikio.
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Isvados

. Nanostrukturizuoty La-Sr(Ca)-Mn-O manganity sluoksniy magnetovarza zenkliai
priklauso nuo sluoksniy morfologijos ir cheminés sudéties ir gali buti aprasoma
modifikuotu Mott’o Suolinio laidumo modeliu, jskaitant kristality ir tarpkrista-
litiniy sric¢iy jnasus. Magnetovarzos priklausomybé nuo magnetinio srauto tan-
kio feromagnetinéje busenoje gerai aprasoma atitinkamy Brillouin’o funkcijy suma

B(xc) + B(xas) , tuo tarpu paramagnetinéje buisenoje — atitinkamy B* suma.

. Nanostrukturizuoty La-Sr(Ca)-Mn-O manganity sluoksniy varzos relaksacija, pa-
sibaigus magnetinio lauko impulsui, pasireiskia dviejy skirtingy trukmiy ruozuose:
greitoji (~ 100 ps) ir létoji (= 1 ms). ,Greitosios” ir ,létosios* relaksacijos proceso
komponenciy charakteringy trukmiy laiko pastoviosios ir santykinés lieckamosios
varzos vertés mazeéja augant temperaturai ir yra nezymios paramagnetinéje sluoks-

niy busenoje.

2.1 ,Greitoji* relaksacijos proceso komponenté yra gerai aprasoma Kolmogorov-
Avrami-Fatuzzo modeliu su suspautaja eksponente. Gautos eksponentés ro-
diklio [ vertés intervale 1,3-1,5 parodo, kad dominuojantis , greitosios” re-
laksacijos mechanizmas yra magnetiniy domeny uzuomazgy susiformavimas ir
persiorientavimas | pusiausvyrine busena. ,,Greitoji“ relaksacijos komponenté
savo verte priklauso nuo sluoksniy mikrostrukturos ir yra keleta karty greites-
neé, kai magnetinis laukas nukreiptas statmenai sluoksnio plokStumai, kas yra

nulemta sluoksnio ,formos“ (demagnetizacijos) efektu.

2.2 ,Greitosios“ relaksacijos proceso komponentés liekamoji varza yra proporcinga
sluoksniy magnetovarzai ir su magnetiniu lauku netiesiskai didéja. Santykiné
liekamosios varzos dalis atzvilgiu viso varzos pokyc¢io magnetiniame lauke gali
buti sumazinta, panaudojus sluoksnius su didesniais kristalitais. Milisekundziy
trukmeés stipriy magnetiniy lauky matavimo tikslumui ,,greitoji“ komponentée

turi nezymia jtaka.

2.3 , Létoji” magnetinés relaksacijos proceso komponenteé yra gerai aprasoma Kohl-
rausch-Williams-Watts modeliu, nagriné¢jan¢iu magnetiniy momenty saveika
tarpkristalitinése srityse, pasizyminciose sukiniy stikliskosiomis savybémis. Sio
proceso kinetikg gerai apraso iSpléstoji eksponenté su rodiklio S vertémis in-
tervale 0,6-0,8.
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24

,Létosios” magnetinés relaksacijos proceso komponentés lieckamoji varza yra
proporcinga sluoksnio varzai ir beveik nepriklauso nuo magnetinio lauko vertes.
Tuo budu santykiné liekamosios varzos dalis mazéja, didéjant magnetiniam
laukui ir stipriuose laukuose (60 T) kriogeninése temperaturose yra mazesné
nei 5%.

3. Nanostrukturizuoti La;_SryMnOj3 sluoksniai, kambario temperaturoje pasizymin-

tys didesniu jautriu magnetiniam laukui, geriau tinka magnetinio lauko jutikliams,

veikiantiems aukstose temperaturose, tuo tarpu kriogeninése temperaturose turéty

buti panaudoti La;_,Ca,MnOs3 sluoksniai, pasizymintys didesne magnetovarza ir

mazesnémis santykinés liekamosios varzos vertémis.

4. Nanostrukturizuoty La-Sr(Ca)-Mn-O manganity sluoksniy atkaitinimas argono du-

ju atmosferoje 100-200 °C temperaturose pagreitina sluoksniy senéjimo procesg ir

stabilizuoja juy varza bei magnetovarza.

4.1

4.2

4.3

Varzos kinetika gerai apraso hierarchiskai apribotos relaksacinés dinamikos
modelis su iStemptaja eksponente, o varzos zymy padidéjimg galima paaiskinti
dél atkaitinimo vykstanc¢iu deguonies koncentracijos sumazéjimu ir difuzija is

sluoksnio per tarpkristalitines sritis.

Pagreitinto sendinimo procesas sumazina sluoksniy demagnetizacijos lauka ir
deél to silpnuose laukuose (< 1 T) sumazéja magnetovarzos anizotropija. Stip-
rinose magnetiniuose laukuose pagreitinto sendinimo procesas magnetovarzai

turi labai maza (< 2%) jtaka.

Nanostrukturizuoty manganity sluoksniy elektriniy parametry stabiluma (dve-
ju mety laikotarpyje varzos ir magnetovarzos pokytis < 2% ) galima pasiekti
atkaitinant sluoksnius 24-28 val. temperaturoje, artimoje 100 °C . Sluoksniy
padengimas specialia pasyvuojancia medziaga (karstojo lydymo klijais) pa-
greitina sendinimo procesa beveik tris kartus ir stabilizuoja sluoksniy varza

bei magnetovarza.
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Summary

Thin polycrystalline manganite films exhibiting the colossal magnetoresistance (CMR)
effect are perspective for application of high pulsed magnetic field (up to megagauss)
measurements. The applications require fast response times and it is important to avoid
the performance limiting effects of magnetic nature. Research has shown that chemical
composition and doping levels of manganite material have high impact on the resistivity
and magnetoresistance values as well as on relaxation and recovery times after film is af-
fected with magnetic field. The purpose of this thesis is to investigate magnetoresistance
and resistance relaxation phenomena in nanostructured La-Sr(Ca)-Mn-O films, to clear
up the origin of these effects and to determine the main properties of the films for the
development of fast high magnetic field sensors operating at two ranges of temperatures:

close to room and cryogenic.

It was demonstrated that the magnetoresistance of nanostructured manganite films
strongly depends on the morphology and chemical composition of the films and can
be analysed using modified Mott’s hopping model taking into account contributions of
both crystallites and grain boundaries. It was found that resistance relaxation process
in these films after magnetic field is switched off has two different components: ‘fast’
(~ 100ps), and ‘slow’ (> 1ms). The characteristic time constants and relative parts of
the remnant resistivity of these processes were systematically analysed in a wide range
of temperatures and magnetic fields. It was demonstrated that the ‘fast’” magnetic re-
laxation process is well described using the Kolmogorov—Avrami—Fatuzzo model, and
the nucleation and reorientation of magnetic domains into their equilibrium state is a
predominant mechanism of this process, while the ‘slow’ magnetic relaxation process is
well described using the Kohlrausch—Williams—Watts model considering the interaction
of the magnetic moments in disordered grain boundaries. The obtained results enable
to suggest the development of fast high pulsed magnetic field sensors operating at two
ranges of temperatures: close to room and cryogenic. For the high temperature range
the nanostructured La-Sr-Mn-O films are favoured, while for the cryogenic temperatures
application the La-Ca-Mn-O films exhibiting higher magnetoresistance values and lower
remnant resistivity are preferable. The results of the investigation of magnetic relaxation
phenomena revealed the possible time scales of the sensors operation: for measurement
of high pulsed magnetic fields with durations longer than milliseconds, the ‘fast’ res-

istance relaxation plays insignificant role, while the ‘slow’ relaxation process occurring
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Summary

in milliseconds time scale could be reduced by more than two times using La-Ca-Mn-O

films with higher phase transition temperature.

It was also shown that the treatment of nanostructured manganite films by annealing
them in an argon atmosphere at temperatures of 100-200 °C accelerates their ageing
process and stabilizes their resistance and magnetoresistance. The annealing of the
manganite samples coated by a hot-melt adhesive increases the accelerated ageing process
by almost three times. It was found that the ageing kinetics leads to a significant increase
of the film resistivity which can be explained by the model of hierarchically limited
relaxation dynamics with stretched exponential dependence typical for topologically-
disordered systems, and is related with oxygen depletion and its diffusion in the grain

boundaries of the nanostructured manganite films.

Eight articles were published on the subject of the dissertation in scientific journals
included in Thomson Reuters Web of Science database, two article in conference pro-

ceedings. The work was presented at seven national and international conferences.
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