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摘要 在室温至液氦温区内
,

对良好 l( oo )择优 取向的肠加。 13/ M on
z

薄膜的磁 电

阻作了实验研究
.

发现零场下未退火样品的电阻约在 兀= 72 K 处出现一峰值
,

当外

加磁场后
,

其电阻降低
,

而峰值所对应的温度 几要往高温方向移动
,

然而其磁电阻变

化值材尺 = 占只琢
H=

(0R
一凡刀凡 的极大值却发生在 25 K 附近

,

而且该值基本上不随

外磁场的大小而改变
.

当样品在 700 ℃ 氧气中退火 30 而 n 后
,

零场下电阻峰值往高

温方向移动到 23 OK 附近
,

表明薄膜的 C u r i e 温度升高了
.

关健词 aL
Z

I,c al l3

腼 oz 薄膜 磁阻 负巨磁电阻效应

外加磁场 H后材料的电阻率发生变化 (可按如下表示 :) p H
( T, H ) = 0P (乃 十如 (H )

,

其中第

一项是与磁场无关的温度 T 下的电阻率而第二 项表示外加磁场 H 后引起的电阻率的变化

量
.

通常在铁磁性金属与合金比如 eF N i 合金中 如 (月)加
月 只有 2% 一 3%

,

在多层膜如 eF C/ r,

eF
l一

xC
r二

oo( l) C/
r

oo( 1)1 1,9
,

吻浑
u

,

eF C/ u 等体系 中为 20 % 左 右 【, 一 司
,

在 颗粒 膜 如 eF 一 uC
,

。 一 A g 等体系约为 20 001/ 调
,

然而近年来
,

人们发现在钙钦矿型的氧化物中
,

如 压声
a l

碑On
Z

薄膜 中其值高达 60 % l9]
,

由此该类氧化物薄膜中的磁效相应被人们称为负巨磁 阻效应 (G MR )
.

由于这种巨大的负磁阻效应在高密度磁记录读出磁头
、

磁阻传感器等方面具有广阔的应用前

景
,

特别是这种氧化物薄膜巨磁阻效应及其产生机理方面的研究越来越受 到国内外科技工作

者的重视
.

近年来人们相继又 在 N d 一 P b 一 M n 一 O 单晶 llq 和 U 一 rS 一 M n 一 O 及

妞一 aC 一M n 一 ol
, ,一 ’ 3] 等薄膜中发现了具有巨大的 G M R 效应

.

而且
,

最近还发现即使是在

块体材料
,

如 aL 一 Y 一 aC 一 Mn 一 01 141 也具 有相 当大 的材尺值 (材R 定义为M尺 = 6R /R
H =

(R
。一 R矽/凡 )

.

然而这种材料中其 G M R 产生的机理却不甚清楚
,

因而系统地研究其磁致 电阻

与材料结构特性 的关系及相应磁阻温度依赖特性将有利于进一步揭示氧化物材料中巨磁阻效

应产生的本质
.

1男 5
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05 一 28 收稿
,
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1 实验

加 32/ C al 3 /Mno
z
靶是由高纯 u

,

M n 氧化物和 aC OC
。粉料按一定的化学配比称量经高温

( 1 0侧)一 1 300 ℃ )多次烧结
,

研磨
,

再烧结而成
,

靶材呈黑亮色
.

其靶材的 X
一

射线衍射表 明是

( 123 )相多晶结构
.

薄膜是通过直流磁控溅射方法在 rZ O lz( oo) 衬底上沉积而成
.

沉积过程中

衬底温度控制在 670 一 700 ℃ 之间
,

溅射气氛为 A r
气和 O :

气
,

总气压约为 0
.

09
x 133

.

3 32 P a,

其中氧分压为 0
.

01
x 133

.

3犯 P a
,

这样所得到的薄膜具有良好的 ( 100 )择优取向
.

磁阻是通过

标准 4 端直流电流法测得
,

高达 S T 磁场是由超导磁体提供
,

测量温区从室温到液氦温 区连续

可变
,

其中 LCM O ( 1# )样 品未经后处理
,

而 CL M O (2 # ) 膜经 700 ℃ 经一个大压氧气中退火

3 0 而 n
.

2 结果与讨论

2
.

1 零场下电阻温度关系

图 1及其插图所示的是 1# 与 2# 薄膜样品在零场下的电阻温度关系
.

由图可见两者在

、 、 :

虎
,

下、
’

几 ` 3 9」 K 几
= 7 2K

L C M O ( 1非 )

……乡八八

形状上基本相同
,

都经历了 3 个 过

程
.

首先是 随着温度的降低
,

电阻

呈半导体特性上升
,

越过峰值后 随

温度的降低金属性地下降
,

表示 经

历了铁磁性到金属性的转变过程
.

随温度的继续降低
,

1# 样品的电阻

率达到最小值然后又非常明显地上

升
,

而 2# 样品却只有微 小 回升
.

两者根本不同之处在于
: 它们 R (刀

峰值所对应的温度 兀不 一 样
,

1#

样品的 几二 72 K 左右
,

而 珠 样品

的 几= 2 3o K
,

有关实验 结 果 问 表

明
,

c u ier 温度 汾
C要 比 兀稍 高

,

因

此两个样品零场下的电阻温度关系

表 明适 当退火后 可以提 高样品 的

C ur i e 温度
,

即退火后样 品的 cT 升

的印职钓20

图 1 L a 23/ C al 3/
M

n o z

薄膜未经退火 ( 1# 样品 )和经 oo7 ℃
,

l大压

氧气下退火 30 而n( 2# 样品 )在零场下的电阻温度关系

退火后其电阻峰值所对应的温度 (兀= 230 K )要 比未退火样品的 兀= 72 K

要高得多
,

而且其电阻率普遍大大下降

高了
.

由于热处理过程将影响缺陷和空穴的运动和两者的复合
,

另外退火过程还能使得缺氧

的薄膜重新获得氧
,

这两者的结果都能导致电阻 R 的大大下降
.

40 K 以下的电阻随温度的下

降而升高的现象可能是临界磁散射的结果
,

而且 1# 样品比姗 样品中上升的幅度要大
.

进

一步的研究表明在温度略高于 兀
,

也即 cT 温度以上
,

其电阻率基本服从热激活行为
,

即 (R 乃

二 R
。 e 坑 “

nr, 其中激活能 认 = 100 me V左右
,

这可以理解为在铁磁转变温度 以上意 味着是一种

磁极化子 ( p ol 盯 o n) 导电行为
.

一个磁极化 子包含着一个电子
,

这个电子使其周围的离子极化

成为一个磁矩
,

构成一个有效的小铁磁区
,

由于磁相互作用或者与杂质发生的相互作用导致

这种磁极化子是局域的
,

因此其导电过程是热激活跳跃形式的
.
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2. 2 磁场 H下的电阻温度关系

图2 给出的是1 # 样品在外加磁场情形下的电阻温度关系
.

这里我们主要研究了峰值附

9

( X 100 )

才才///
111 1 . }}}

以名ù叫

0 6
·

/ K

不

0
倪 J

近的磁阻温度关系
.

由图可以明显地看

出
,

外加磁场后
,

前面所提到的 几要 向

高温区移动
,

它对磁场的依赖关系如图

中的插图所示
.

另外还可以看出外加磁

场后其电阻在整个温区内都被相应地压

低了许多
,

表明是 一种 明显的负巨磁阻

效应
,

而且其峰谷处所 对应 的温 度 几
n

却随着磁场的增加而略有往低温区移动
.

K e n 一 i c h i hC
a h a r a 曾在 文献【16』中

指出肠 075 C斯25 M no
z

中的电阻温度关系

和对应的磁化强度的温度关系可以划分

为如下几段 :l
.

T Z < T < T I
,

n
.

T 3 < T

< T Z
,

H l
.

T < T 3
.

其中 T l 为 N亡e l 温

度
,

T Z为磁化强度 发生 突变 的起 始温

度
,

T 3 为磁化强度开始饱和的温度
.

对

于零场下的电阻来说在第 I 区是半导体

特性
,

且在 T Z处出现电阻的峰值
,

在 n

图 2 1# 样品在不同磁场下的电阻温度关系

电阻峰值所对应的温度随磁场的增加而往 高温方向移动
,

其中的

插 图是 兀 与磁 场 的 关系 ; l

一 H =0 T
,

2

一
H = 02 T,

3

—
H“ 住 S T

,

4

— H = I T
,

5

—
H = S T

区电阻呈金属性下降
,

在 11 1区电阻几乎不随温度而变化
.

如果考虑双交换相互作用理论 d( o u b
-

le ex ch a

gne int er a ict on )l[ 刀而且引进 自旋倾斜 (s p in ca nt ign ) 的概念
,

那 么我们可 以对外加磁

场后所引起的磁阻温度关系作如下的解释
.

在外加磁 场下
,

当温度低于 lT 后开始发生 自旋

倾斜
,

在磁化强度发生突变之温度 T Z(H )之前
,

电阻 R 随着温度的降低而上升
,

但由于 自旋倾

斜和 自旋涨落效应导致在外加磁场 H 下在较高的温度 T Z
()H 下就能发生磁化强度的迅速改

变
,

所以 T Z(H )将是随磁场的增加而往高温方向移动
.

在 T Z(H ) 以下
,

自旋倾斜变得足够稳

定
,

因而随着温度的下降
,

其倾斜角变得越大
,

因而磁化强度增加
,

金属性导电起支配地位
,

直

到 T 3 温度后磁化强度趋于饱和
,

电阻基本上不随温度发生变化
.

但是
,

这与本实验低温下磁

阻结果不符 (实验结果表明 R 在 几
。

处出现极少
,

而且 几
。

随磁场增加略往低温方 向移动 )
,

因而低温下不能简单地用 自旋倾斜的概念来解释
.

我们认为低温下临界磁杂质散射将可能起

着重要的作用
,

这部分磁杂质散射是随着温度的下降而上升
,

因而出现 电阻上升的现象
.

另

一方面由于 自旋倾角随磁场的增强而增大
,

也即因此所引起的金属性导电增强
,

因此 T 3 要往

低温方向移动
,

由于这两种效应的共同作用的结果导致在 珠
。

温度处出现电阻的极小值
,

并

且 几
。

随磁场的增加略往低温方向移动
.

.2 3 MR 与温度关系

根据 自旋倾斜的概念
,

其磁阻变化 M R 最大的地方应该发生在磁阻温度关系 中的峰值所

对应的温度处
,

即前文所提到的 几处
.

然而根据图 2 的磁阻关系
,

按照定义
,

M R 二 6R R/
H 二

扭
。 一 R )HR/

H ,

我们得到图 3所示的不同磁场下的 对只温度关系
.

发现 M R 的峰值出现的地方

既不是 几处也不是 几
。

处
,

而是出现在约 25 K 处
,

而且基本上不随磁场的增加而改变
·

这进
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一步表明不能单一地用 自旋倾斜模型来解释巨磁阻效应
.

由图 3还可以看出
,

当外场 H 超过

I T 后在很大的温度范围内其 M尺都超过 100 %
,

而且 当 H 二 2T 时
,

在 T < 30 K 以下
,

其 材尺

竞高达 2 500 % 以上
,

图 3还表明 M R 的温度关系比较复杂并不象金属多层膜或者颗粒膜中所

观察到的那样简单
,

这种特别的温度关系至今没有统一的理论解释
,

我们还在继续深人地研

究之中
.

比如在退火样品中又有新的特点
·

图 4 给出的是 姆 样品在 兀以下 的不同磁场下

其 M R 随温度的关系
.

不同于 1# 样品中的情形是 : 在接近零场的电阻峰谷处即 几
。

附近也

出现了 M尺 的一个峰值
,

在此峰右边出现一个 M R 峰谷
,

而峰的左边低温区的 材只 温度关系

随磁场而改变
.

当外场 H 二 Z T 时
,

M只 基本不 随温度的降低而变化
,

即出现一个平台
.

当

H < Z T 时
,

M双随温度的降低而下降
,

但其下降幅度 随磁场的减小而 变大
,

相反 当 H > Z T

时
,

虽然对丑 随温度的降低而减小
,

但其下降的幅度却又随磁场的增 加而变大
.

另外还有更

大的不同之处在于 : 在 2 # 样品中即使外加磁场达到 7 T 后
,

其 M双 在低温下也只有 80 % 左

右
,

这远比 1# 样品为小
,

由此我们还可以看 出其 M R 的大小 以及对温度的依赖关系强烈地

依赖于样品的性质
,

比如样品中的微结构的变化
.

一种可能的定性解释是在氧气中退火后一

方面可能引起薄膜的微结构的变化
,

另一方面可能发生氧含量的微小改变
.

这种氧含量的微

小变化将直接影响到 M n 3 +

与 M矿
十

之间比例的不同
.

我们知道 118] M n3
十

本身之间是一种较弱

的正磁性交换作用
,

M n ` +

之间存在着较强的负磁性交换作用
,

而 Mn3
+

与 M记
十

之间有着较强

4仓

ǎ岁8一
xà
二
叫/叫均

ǎ犷。。一
x

à
二叫兔幻

CM O ( l号 )
H = ZT

oo0R,K贬不400
ṑ

图 3 按定义磁阻 比材双 = 6 R R/
H = (R

。一 R H

) /凡从
而得到了 1# 样品在磁场 H 二 a Z T

,

.0 5 T
,

I T
,

Z T

下的材尺 与温度的关系

MR 的峰值所对应 的温度约为 25 K 左右
,

几乎不随磁场而

改变 ; l

—
H = I T

,

2

—
H = 0 5 T

,

3

—
H = O之 T

」 0 30 60 90 120

120 T/ K

图 4 不同磁场下 2 # 样品在低温区的 几卫天
一 T 关系

表明 30 K 左右出现 几f R 的峰值
,

但 30 K 以下 MR
一
T 关系

随磁场而改变
.

当 H 二 Z T 时
,

MR 几乎为常数
,

当 H < Z T

时M R 随温度的下降而下降
,

但下降的幅度随磁场的减小

而增加
,

当 H > Z T 时
,

M R 也随温度的下降而 下降
,

但 下

降的幅度随磁场的增加而增加 ; 1

一
H 二 00 5 T

,

2

一
H “ 0

.

S T
,

3 — H = I T
,

4 — H = Z T
,

5

—
H = 3 T

,

6

—
H 二 4 T

,

7

—
H = S T

,

8

—
H 二 6 T

,

9

—
H = 7 T
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的正磁性交换作用
,

因此这种混价态 M n ,
+/ M记

+

的存在被认为是导致铁磁性或金属性导电的根

本原因
,

M n3
十

与 M记
+

之间比例发生变化后可能导致铁磁性的转变温度
,

比如其峰值的位置发

生改变等
,

同时导致磁阻温度特性的变化
,

从而也会导致不 同性质的 材双 的温度依赖关系
.

3 结论

实验发现肠 2/

aaC
l3/ Mon

z
薄膜在居里温度附近出现电阻峰值

,

并且该峰值 随外场的增加而

往高温方向移动
.

并且在很大的温度范围内都观察到较大的巨磁阻效应
,

而且这种 巨磁阻效

应有其特别的温度行为
,

另外还发现退火前后对其磁阻效应及相应的温度关系都有 比较大 的

影响
.

结合自旋倾斜模型和临界磁散射机制对实验结果作了较好的定性描述
.
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