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光照对LaMnO3/SrTiO3中场效应的增强作用
单师轩
，赵一嘉1，邱靖哲1，贾金山1，肖煜同1，刀流云1，吕建锋1，熊昌民1
(1. 北京师范大学 物理学系，北京 100875)

摘要：钙钛矿镧锰氧化物具有电阻易被光电调控的特性，本文对以SrTiO3(STO)为衬底的LaMnO3(LMO)薄膜在不同外场作用下的电阻和晶体结构的变化规律进行了研究. 通过实验发现光电协同作用会增强LMO/STO中的场效应：即在没有光照的情况下，样品的电阻态几乎不随门电压的改变而变化；在有光照的条件下，样品的电阻会门电压的变化而显著变化. 通过X射线衍射(XRD)方法测量STO衬底晶格随光照及门电压的变化规律，发现在光电共同作用下，STO的晶格会显著膨胀，暗示了光电协同作用增强了STO衬底当中的铁电极化. 根据XRD的结果，本文从微观上解释了LMO/STO异质结中光照对场效应增强的机理.  

关键词：镧锰氧化物；场效应；光电效应；电阻态；晶体结构

中图分类号：     ；文献标识码：A        ；文章编号：1000-0712
一些过渡族金属氧化物的电阻态被发现具有在外场作用下发生改变的性质，具有这种性质的材料可以作为新一代存储器件的存储介质. 例如以Pr0.7Ca0.3MnO3为代表的钙钛矿锰氧化物具有电致电阻现象，其电阻态可以随电压极性的改变而呈现高低变化[1]. 这种电致电阻现象具有响应时间短、功耗低等特点，因而在非易失电阻随机存储器(RRAM)方面有很好的应用前景. 另外，基于STO基的异质结也是近年来凝聚态物理学的研究热点，尤其是在LaAlO3/SrTiO3(LAO/STO)体系中发现了许多有趣的物理现象，比如二维超导[2]、Rashba自旋轨道耦合[3]、强场效应等. 有趣的是，近年来在LAO/STO体系中发现光照可以增强该体系的场效应[4]，这为进一步研究过渡族氧化物当中的电阻调控现象提供了新的途径. 然而在对于锰氧化物异质结中的场效应调控，目前还未有这方面的研究，因此本文研究了光照对于LMO/STO异质结中场效应的影响. 
本工作选择STO单晶作为衬底，利用脉冲激光沉积(PLD)技术制备了的LMO/STO异质结，研究了光照、场效应对LMO/STO异质结电阻态的影响，并且我们还通过X射线衍射(XRD)方法分析了LMO/STO异质结在光照及场效应的调控下晶格结构的变化，通过对这些条件和对应的电阻态研究可以精确找到外部条件和电阻态变化的关系，从而从微观层面上解释以上现象发生的原因.  

1. 光电效应与场效应相互作用对LaMnO3薄膜电阻态的调控
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研究所用样品的结构如图1所示. 其中镧锰氧(LMO)为采用脉冲激光沉积方法制成的薄膜，STO为钛酸锶衬底，在LMO上有银电极1、2、3，STO下为银电极4. 

图1  LMO/STO样品结构图.
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在无光照射LMO的情况下，在样品的电极1-3间加5V的电压，在电极4-2间按顺序分别加0、-100V、0、+100V、0、-100V的门电压(VG)，并测量电极1-3之间的电阻测量结果见图2. 可以观察到电极1-3间的电阻在0~92s内逐渐由1.05×105kΩ缓慢上升至1.17×105kΩ，这个过程可能是由于电极的热效应导致电阻上升；在92s时在电极4-2加-100V的电压，电压改变后可观察到电极1-3间的电阻并未出现明显的变化；之后在215s时电极4-2间电压改为0，电阻未发生明显变化；290s时，在电极4-2间加+100V电压，电极1-3间电阻同样也未出现明显的变化. 再重复上述过程，相继加0、-100V电压，电阻均未出现明显变化，通过重复加±100V电压并观察其现象，可以认为无光照条件下，材料电极1-3间的电阻不随电压的改变而发生变化. 
  图2  未加光照时LMO/STO的电阻随时间的变化曲线

电极4-2之间门电压VG为0、±100V，电极1-3之间的测量电压为5V. 
下文我们研究了光照对LMO/STO当中场效应的影响. 在30mw的532nm激光器照射LMO薄膜的情况下，电极1-3间仍然加5V电压，在电极4-2间加在0、±100V间变化的门电压，测量结果如图3所示. 从0~210s，在电极4-2间不加电压的情况下材料的电阻为5.4×104kΩ，明显小于不加光照的情况；在210s时，在电极4-2间加-100V电压，此时电阻骤然上升至7.8×104kΩ；在470s左右将VG变为0，此时材料的电阻突然降低回到5.4×104kΩ，最后稳定在5.5×104kΩ左右，可以算出在Vg=-100V时，电阻变化了36%左右；在600s时VG改为+100V，此时材料电阻先迅速降至4.8×104kΩ，在大约200s的时间内，材料电极1-3之间的电阻极其缓慢上升至5.8×104kΩ，之后趋于稳定. 
在910s时将VG再次调为0，电阻阻值迅速下降至4.2×104kΩ，之后电阻在100s内缓慢地上升，最终重新回到5.5×104kΩ左右；1100s时再次加-100V的门电压，此时材料的电阻与之前加-100V时情况类似，电阻迅速上升，达到8×104kΩ(比第一次略高)，在之后150s的时间里，材料的电阻缓慢下降至7.5×104kΩ左右并趋于稳定，可以清晰地看到材料的电阻变化情况的趋势与之前大致一样；在1450s时，再次将电极4-2间的VG调整为0，此时电阻的变化趋势与之前相同，电阻迅速的减小至5.5×104kΩ左右，在随后的100s内，电阻缓慢上升至5.7×104kΩ，并基本达到稳定(比第一次略高)；1650s时，将电极4-2间VG再次变为+100V，与之前类似，电压先迅速降至4.7×104kΩ，并在随后的时间内缓慢上升至5.9×104kΩ并趋于稳定. 
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为了得到具有普遍性的规律，2000s时，将VG再次改为0，电阻的变化趋势与第一次相同，迅速降低至4.2×104kΩ，之后80s内上升至5.9×104kΩ，同样比第一次该过程略微高一点；在2150s再次改为-100V，电阻变化趋势与前两次的-100V时的趋势相似，先是迅速上升之后极其缓慢地下降并最终趋于稳定，但比前两次高一点，在2600s时将VG改为0，材料的电阻变化趋势仍与前两次相似，迅速降低至5.7×104kΩ，然后缓慢上升至5.9×104kΩ并稳定；在2800s时VG改为+100V，材料电阻迅速降低至4.7×104kΩ，然后缓慢上升，最终稳定在6.7×104kΩ，比前两次该过程要高. 第三次VG由0—-100V—0—+100V的过程与前两次的电阻变化趋势一致.
图3  加光照时LMO/STO的电阻随时间的变化曲线
电极4-2之间门电压VG为0、±100V，电极1-3之间测量电压为5V，激光功率为30mW.
通过以上的结果，可以看出：在没有光照激发的情况下，不论VG如何变化，样品的电阻态都是不受VG调控的；而加上光照后，样品的电阻会由于光照和电场的相互作用，随VG的改变发生变化；材料的电阻发生变化的过程与电压极性有关，电极4-2间加负向门电压会使得电阻显著升高，而加正向门电压电阻变化不明显，最终稳定的电阻态与电压为0时相近. 本文猜测这是由于光照增强了STO当中的铁电极化[5]-[6]，使得场效应更加明显，因此电阻态变化剧烈；而在无光照的情况下，铁电极化不明显，因此观察不到显著电阻态变化. 由于STO中铁电极化增强时，晶格会发生膨胀，因此可以通过XRD实验验证这一猜想. 
2. 光电效应与场效应相互作用对LaMnO3薄膜衬底晶格结构的影响

基于上述猜想，本文研究了在不同门电压的情况下，有光照和无光照时，LMO/STO体系中STO衬底的晶格变化，其结果如图4与图5所示. 其中图4为只加门电压而无光照时，LMO/STO样品的XRD衍射图谱，图5为既有门电压又有光照时样品的衍射图谱.  
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在不用激光照射样品表面的情况下，对LMO样品的STO衬底进行了XRD测量，改变电极4-2之间的门电压，测量范围选在46.30°到46.75°之间，在这一范围内出现的衍射峰是对应于STO衬底密勒指数为(002)的晶面，得到了图4所示的衍射图谱. 从图谱中可以看出，当VG为0、+400V、+700V、-400V、-700V时，衍射峰值与峰位均没有变化，衍射图谱的峰值都在46.49°处，除此之外在测量范围内无其他衍射峰. 衍射峰的衍射强度都在8.3×104CPS上下，所有曲线几乎完全重合没有横向偏移. 说明在没有光照激发的条件下，仅靠外电场的大小改变是不能对样品基底STO的晶格结构产生影响的. 
图4  未加光照时LMO/STO样品XRD衍射图谱.
用50mW的532nm激光照射薄膜表面，再次对样品进行了XRD测量，测量结果如图5. 从图5中可以看出，在VG为0时，衍射峰的峰值在46.49°处，衍射强度为8.4×104CPS；当VG变为+400V时，衍射峰强度稍稍变小，为8.2×104CPS，但仍无明显左右方向的偏移；当VG为+500V、-400V时，衍射图谱与+400V时的图谱一样，两条曲线几乎完全重合，强度也为8.2×104CPS；但是当把VG切换到-700V，峰位稍稍向左移动，衍射强度变为9.3×104CPS，峰位为46.47°，峰位向左微移了0.020°左右. 这说明在门电压与光照的相互作用下，STO的晶体结构确实发生了变化. 由布拉格方程可知，在-700V的门[image: image5.jpg]LMO

STO




电压下，STO的晶格常数相较于0、±400V、+500V的晶格常数会稍稍变大. 我们还测量了+700V的情况，变化不明显，还需进一步研究. 
图5  加光照时LMO/STO样品XRD衍射图谱(激光功率50mW，波长532nm).
通过XRD方法测量LMO/STO样品中STO晶格结构的结果中可以看出，光电效应和场效应确实会对样品的晶体结构有一定影响[7]，从衍射峰位的变化可以知道，在光照与门电压的共同作用下，STO的晶格结构发生了变化. 尤其是在负门电压的情况下，衍射峰从最初没有明显变化，到负门电压绝对值大于一定电压值之后，样品衍射峰发生显著向左移动，说明晶格结构发生了膨胀. 根据STO的晶格性质，这可能是由于在光照的作用下，当电压加至某一强度后，氧空位发生移动[8]，从而导致铁电极化增强，因而造成晶格膨胀. 至此，我们根据XRD方法，说明光电协同作用有可能增强了STO中的铁电极化，从而在光照下增强了LMO/STO中的场效应. 
3. 结论

本文在加光照的情况下，研究了LMO/STO中的场效应，发现有光照时，门电压的改变会导致显著的电阻态变化. 通过XRD方法，研究了LMO/STO样品在不同门电压以及有无光照的情况下，晶格结构的变化，发现光照和电场的共同作用可以使衬底的晶格发生膨胀. 这是可能是由于光照会促进氧空位的移动，样品中的铁电极化增强，晶格发生膨胀，使得场效应更加明显，样品电阻态发生变化；在无光照时，LMO/STO中的铁电极化不明显，因此观察不到显著的场效应对样品电阻的调控. 这一研究发现利用光电效应和场效应可以调控LMO/STO体系的电阻态，具有这种现象的材料可以用于研发新型存储器.
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Illumination enhancement on field effect in LaMnO3/SrTiO3 surface

SHAN Shixuan1, ZHAO Yijia1, QIU Jingzhe1, JIA Jinshan1, XIAO Yutong1, DAO Liuyun1, LYU Jianfeng1, XIONG Changmin1
（1. Beijing Normal University, Department of Physics, Beijing 100875）
Abstract：The applied light and electric field can adjust the resistance of lanthanide manganese oxide thin films under certain conditions. We studied resistance and lattice structure properties of LaMnO3 (LMO) film, which was grown on a SrTiO3 (STO) substrate and performed diverse properties when in different conditions. The film’s resistance did not change significantly with the applied voltage when it was not illuminated by a laser beam. However, when the film was illuminated by a laser, the resistance varied when the applied gate voltage changed. We used X-ray diffraction (XRD) method to observe STO substrate’s lattice structure change. We found that when the electric field was strong enough, light increased oxygen vacancies’ mobility and enhanced the interface polarization which expanded the lattice of STO. 
Keywords: lanthanide manganese oxides; field effect; photoelectric effect; resistance; lattice structure
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