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1. Scopul si obiectivele propuse spre realizare in cadrul proiectului.

Proiectul dat are drept scop elaborarea procedeclor de crestere a monocristalelor de tip

Fei+yTe1xSex si RbFe2SerxSx si cercetarea proprietatilor fiice ale acestora.

In calitate de obiective au fost propuse urmatoarele:

- stabilirea regimurilor optime de obtinere si crestere a monocristalelor de tip Fei+yTe1-xSex;

- analiza compozitiei chimice si structurii cristaline a compusilor de tip Fe1+yTe1xSex;

- cercetarea proprietatilor magnetice si stabilirea parametrilor magnetici;

- stabilirea parametrilor de transport si identificarea corelatiilor dintre parametrii magnetici si de
transport;

- cresterea monocristalelor RbFe2Sez.xSx prin metoda Bridgman si metoda reactiilor chimice de

transport;

- analiza structurala si a puritatii monocristalelor RbFezSe».xSx prin difractia cu raze X;

- selectarea si pregatirea cristalelor pentru cercetarea proprietatilor fizice;

.....

- masurare si analiza proprietatilor electronice.

2. Rezultatele stiintifice obtinute in cadrul proiectului.

2.1. Cresterea si analiza chimici a monocristalelor supraconductorilor de tip Fei+yTei-xSex.

Monocristale perfecte ale sistemului FeTe1xSex cu variatia substitutiei 0< X< 0,5 au fost obtinute
prin metoda conventionald Bridgman. Initial, pentru sintetizarea compusilor policristalini s-au folosit
elemente de puritate inalta: Fe 99,998%, Te-99,999% si Se-99,99% luate in raporturi stoichiometrice.
Procesul de pregatire a materialului policristalin a fost efectuat in camera cu argon cu continut de
oxigen rezidual si de apa mai mic de 1ppm. Pentru cresterea monocristalelor s-au folosit ratele de
extragere intre 0.5 - 3mm/h si viteza de rotatie in intervalul 2-5 rot/min [1]. In Fig.1 avem prezentat
lingoul obtinut pentru monocristalul FeTe. Din figura se observa prezenta fazelor de separare cu partea
de sus necristalizata si partea de jos cristalizata, stralucitoare a monocristalului. Aceaste parti au fost
despicate si probele din aceasta parte au fost folosite pentru studiu. Lingoul monocristalin se despica

usor de-a lungul planului a-b, ceea ce permite de a indentifica directiile principale in cristal.

Fig.1 Imaginea lingoului monocristalin FeTe



Stoichiometria probelor a fost determinata prin analiza compozitiei chimice cu microsonda electronica
CAMECASX 50, prin metoda dispersiei dupa lungimea de unda a radiatiei X (WDS EPMA). Analiza
structurala a fost realizata prin difractia cu raze X efectuata pe pulbere, la temperature camerei in
intervalul unghiului 20 de 10°-100°. in calitate de sursi de radiatie a fost folositd radiatia
monocromatici cu lungimea de undi A= 1,54056A (a liniei Cu K, ). Analiza Rietveld a fost realizati
utilizand programul standard FULLPROF [2].

In Fig. 2 este prezentat profilul difractiei cu raze X a cristalelor. In urma fitirii nu au fost depistate faze
de impuritati (Figura 2 (a)). Piscurile din difractogramele obtinute, pentru toate probele studiate, pot fi
indexate prin simetria P4/nmm, a structurii tetragonale.
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Fig.2. (a) Profilul difractiei pe pulbere cu raze X si (b) reflectia (101) vs. unghiul 28 din intervalul
26,4°-29° pentru monocristalele din sistemul FeTe1xSex cu substitutia 0 < x < 0,5.

In Fig. 3 avem prezentata structura compusilor din sistemul FeTe1-xSey. Fiecare ion de Fe este coordinat

tetraedric de ioni de Se si Te de-a lungul axei ¢ forméand planuri paralele planului ab.

Fig.3. Structura compusilor din sistemul FeTe1-xSex cu alternarea atomilor de Se si Te



Parametrii retelei cristaline calculati, au ardtat o dependenta aproape lineara a parametrului retelei C si
un comportament neliniar pentru parametrul a. In Fig. 4 (a) este prezentati dependenta parametrilor
retelei cristaline in functie de substitutie. Valoarea constantei ¢ scade odata cu marirea concentratiei de
Se. De asemenea, din Fig. 4 (b) se observa si contractarea celulei elementare V (cu ~ 4%) odata cu
substitutia de Se (la x = 0,5). Reducerea valorii parametrului ¢, volumului celulei elementare cat si a
comportamentul piscului unghiului 20 din Fig. 2 se realizeaza datorita substitutiei ionilor de Te cu ioni
de Se, raza ionica a Te fiind mai mare decat pentru Se. Aceasta duce, la randul sau, la micsorarea
lungimii legaturilor Fe-Fe din planul ab. Mai mult ca atat, reducerea parametrului ¢, poate duce la
reducerea densitdtii starilor la nivelul Fermi si aceasta influenteaza valoarea temperaturii critice Tc,

dupa cum se mentioneaza in [3].
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Fig.4 (a) Dependenta constantelor retelei in functie de substitutie in FeTe1.xSex, (b) Dependenta
volumului celulei elementare in functie de substitutie.

2.2. Cercetarea proprietitilor magnetice si de transport al sarcinii pentru supraconductorii din

sistemul Fei+yTe1xSex.

Masuratorile proprietatilor magnetice ale probelor din sistemul FeTe1.xSex au fost efectuate cu
ajutorul magnetometrului SQUID intr-un interval de temperaturi 2 K - 400 K si cdmpuri magnetice de
pana la 5 T. Campul magnetic a fost aplicat paralel axei ¢ a probei.

Dependenta de camp magnetic a magnetizarii masurate la temperatura de 2 K pentru probele
nesupraconductoare este prezentata in Fig. 5 (a) si respectiv pentru probele supraconductoare prezentata
in Fig.5 (b). In Fig.5(a) se oservid o dependenti cu caracter linear, ceea ce corespunde ordonarii
antiferomagnetice (AFM). Pentru concentratia de substitutie x=0,3 s-a observat o abatere a dependentei
corespunzatoare, ceea ce corespunde regiunii intermediare si apropierea de suprimarea ordonarii
magnetice. Curba de histerezis prezentata in Fig.5 (b) indica caracterul supraconductor pentru substitutia
FeSeo.4Teos. Pentru substitutia x=0.5 s-a stabilit un comportament similar substitutiei X=0,4.

In Fig.6 este prezentati dependenta de temperaturd a susceptibilittii magnetice magnetice

masuratd in camp de 10 kOe. S-a observat ca susceptibilitatea magnetica a compusilor FeTe1.xSex (x=0;
5



0,1; 0,2) creste odata cu scaderea temperaturii pana la temperatura T, care variaza in intervalul de la

26.2 K pand la 65 K in dependentd de concentratia de substitutie, dupa care scade brusc. Respectiv, la

aceasta temperatura Tn are loc tranzitia de faza in stare cu ordonarea antiferomagnetica de tip de unda

de densitate de spin cu vectorul de ordonare magnetica (k=0,5; 0). In ceea ce priveste compusii cu

substitutiile x=0,4 si x=0,5 acestia nu se supun legii Curie-Weiss, respectiv, odata cu suprimarea

ordonarii antiferomagnetice se stabileste faza ,,spin glass” la temperaturi joase. Comportamentul
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Fig.5. Dependenta de campul magnetic a magnetizarii probelor monocristaline din sistemul FeTe1.xSex
masurate la temperatura de 2K pentru probele nesupraconductoare (a) si supraconductoare (b).

T
| 26.2K 41.5K

[o0]

5 (*10° emu/mol)

H=100000e FeTe, Se

—¢—x=0
= 0.1
4 02

200
T(K)

300 400

Fig.6. Dependenta de temperatura a susceptibilitatii magnetice x(T) pentru probele monocristaline
din sistemul FeTe1.x Sex masurate in cdmp magnetic de 10 kOe.

Momentul magnetic efectiv pest calculat are valoarea de 3,84 ps si difera esential de valoarea

teoreticd 4,9 ps pentru ionii localizati Fe

2+f1\

n starea cu spin maxim. Se presupune ca aceastd diferenta
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dintre momentele efective teoretic si experimental denotd faptul cd in acesti compusi se gasesc ioni
magnetici delocalizati.

Dependenta rezistivitatii de temperaturd a probei monocristaline FeTe este prezentata in Fig.7.
La temperatura T=65K se manifestd o anomalie pronuntata. Astfel la temperaturi 1nalte (65K < T < 100
K) rezistivitatea compusului manifestd un comportament similar semiconductorilor odatd cu scaderea
temperaturii. In regiunea temperaturilor T < 65K rezistivitatea manifestd o scidere brusca la Ty, iar cu
scaderea ulterioard a temperaturii aratd un comportament metalic, ceea ce indica starea fundamentala

metalica a compusului dat.

1.0 —————
085 o , ‘ , . , . , . , . FeSe  Te N5
Q¥
0.80 - FeTe B L st ii_shugmom
g5 Q
075 | 4 i id 0%
—_ 4 @ 9%,
~ ol 1 E | Hile] S9e 0 > H=0
: 2 St A
g 0.65 |- 4 §057 y a°°:'° Y HiZT ]
- ° Pea/y —e— H=3T
% 0.60 - g o F o e 4 /e e— H=5T
g /4 @ [ 99 H=75T
0%5 1 I Pld el e *— H=10T
oso ] | a / % h o— H=12T
FE A H=14T
045 | i 40 .‘an‘ .a' ]
o P 20 P 20 100 0 ~ala Lalag.o
T K 8 10 12 14 16 18
T (K)
(a) (b)
ig. 7a. ura ig. 7b. Dependenta rezistentei p de temperatura
Fig. 7a. Dependenta de temperatura a Fig. 7b. D dent tent det t
rezistivitatii p(T) pentru proba monocristalina pentru diferite cAmpuri aplicate.
FeiosTe.

dependentei de temperaturd a rezistivitatii demostreaza cuplajul puternic dintre momentele magnetice si
purtatorii de sarcina. Mentiondm ca pentru descrierea proprietatilor compusilor supraconductori pe baza
de fier este necesar studiul interactiunilor dintre proprietitile magnetice si electronice. Intelegerea
evolutiei acestor corelatii in dependenta de variatia substitutiei probabil ar putea contribui la reglarea
temperaturii critice si imbunatatirea proprietatilor supraconductoare.

Pentru a estima proprietatile supraconductoare s-au selectat probele cu stoichiometria FeSeosTeo s
si s-au efectuat masurdrile rezistentei electrice sub aplicarea diferitor campuri magnetice pana la 14 T.
Dependenta p (T) este indicatd in Fig. 7b. S-a stabilit ca cu cresterea cdmpului aplicat se manifesta o
scadere a temperaturilor de tranzitie in stare supraconductoare iar tranzitiile devin mai largi. Aceasta

sugereaza valoarea mare a campului magnetic critic.

2.3. Cresterea, analiza chimica si structurali a supraconductorilor din sistemul RbFe2Se»-xSx

Obtinerea compusilor din sistemul RbogFe1,6Se2xSx. Monocristalele din sistemul Rbi-xFe2.ySez-

zSz cu variatia substitutiei anionice z, au fost crescute prin metoda conventionald Bridgman. In calitate de
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materiale initiale s-au folosit compusi binari policristalini FeSe si FeS sintetizate preliminar, cu puritate
inaltd a elementelor chimice (Fe - 99,99%, Se - 99,999%, si S-99,999%) si elementul Rb (99,75%).
Amestecul materialelor initiale a fost efectuat In camera cu argon cu continut rezidual de oxigen si de apa
mai mic de 1 ppm.

Concentratia elementelor in probele studiate a fost determinatd utilizand analizatorul Cameca
SX50. Analizele EPMA nu au aratat devieri esentiale in raportul S la Se de la stoichiometria initiala
pentru toate probele obtinute. Concentratia de Fe pentru probe din diferite experimente cu aproximativ
1,6 indicd compozitii cu vacante de Fe care corespund stoichiometriei 245. Prezenta inerentd a
vacantelor de Fe si ordonarii antiferomagnetice (AFM) in probele obtinute din diferite experimente
indica apartenenta acestor materiale la familia de compusi cu stoichiometria 245.

O observatie importantd este legatd de microstructura probelor studiate. Pentru probele fara
substitutii (z = 0), prezenta a doua faze diferite este usor distinsa la microscopul optic prin ,,Stripe”-uri
de marimi um incorporate in faza 245 AFM asa cum se poate observa din Fig.8. In conditii de rezolutie
inalte s-a determinat compozitia acestor ,,Stripe”-uri, care corespunde Rbo.705(25)F€2.017(10)Se2. Continutul
de vacante libere pentru ,,stripe“-uri S-a stabilit ca corespunde fazei 122 cu deficientda de Rb. S-a
observat ca chiar pentru probele cu cea mai mica concentratie de substitutie z = 0,1 nu a fost posibil de

Py

detectat careva structura de tip ,,stripe” in domeniul micrometric.

@ (b) (©) (d)

Fig. 8. Imaginea optica a suprafetei cristalelor cu diferite substitutii (a) z=0 (proba notatd BR28),
(b) z=0 (proba BR16), (c) z=0,1 (BR100), (d) z=1,4 (BR101).

Analiza structurali. In urma analizei spectrelor obtinute din difractia conventionala cu raze X,
utilizand metoda de fitare Rietveld si programul FULLPROF Suite, s-a constatat absenta fazelor de
impuritati in compusii obtinuti.

Structura cristalina caracteristica tuturor compusilor studiati din sistemul RbixFe>ySe>.;S; este
tetragonald cu parametrii retelei cristaline a (b) ~ 19 A, ¢ ~ 14 A. Fitarea initiald a structurii cristaline a
fost realizata in grupa spatiala 14/m cu suprastructura 5x5x1. Este necesar de mentionat faptul ca in
grupa spatiala 14/m sunt sapte pozitii diferite ale Fe; patru sunt complet ocupate (Fe3, Fe4, Fe5, Fe6),
doua (Fe2, Fe7) sunt partial ocupate, iar o pozitie (Fel) este vacanta. In cadrul acestui model se poate
considera pozitia pentru Fel complet vacanti in contrast cu partial ocupata Fel in celula V5 x5 x 1. in

Fig. 9 este prezentata variatia parametrilor retelei cristaline a si € de substitutia z. Ambii parametri arata
8



0 descrestere lineard odatd cu cresterea continutului de sulf in conformitate cu legea Vegard indicand
formarea solutiei solide continue in sistem datorita substitutiei de S si Se 1n pozitiile anionice.

In Fig. 10 este prezentatid structura cristalind a compusilor din sistemul RbixFezySez-:S;.
Pozitiile ionilor din sistemul Rbi.xFe2.ySez.;S;, corespunzatoare structurii tetragonale sunt prezentate in
Fig. 10 (a), iar in Fig. 10 (b) sunt indicate tetraedrele care corespund la doi ioni de Fe care ocupa pozitii
diferite.

19.8 _—. Rb, Fe Se, S 1146
196 B (o)
Lo 114.4
g : <
< (&)
19.2+
S 114.2
19.0+
114.0
18.8 L L L . :
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
Sez_z 7 Sz

Fig. 9. Variatia parametrilor retelei cristaline a si C cu concentratia de substitutie a anionilor in sistemul
Rb1.xFe2.ySez-;S;.

Fig. 10.(a). Structura cristalind a sistemului Fig. 10.(b). Reprezentarea schematica
RbixFezySez.,S; pentru z=0. lonii Fel suntin  pentru diferite tetraedre de Fe: Fe2 cu trei
pozitiile (0.5, 0, 0.25), Fe2 in pozitiile (X, Y, vecini Se2(S2) si unul Sel(S1); Fel cu

z); Rb1 (0, 0, 0.5), Rb2 (x, Y, 0.5), Sel1(S1) in patru vecini echivalenti Se2(S2).

pozitiile (0.5 0.5, z), si Se2(S)2 (X, Y, z).

Pentru intelegerea distorsiunilor retelei si evolutia acestora cu substitutia, s-au analizat distantele
dintre ionii de Fe, ionii de Fe si calcogenizi (Se sau S), precum si unghiurile in tetraedrele Fe2 si Fel.

In Fig.11 (a-c) este prezentati variatia unghiurilor pentru tetraedrele Fel si Fe2 cu substitutia. In
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tetraedrul Fel cele patru unghiuri mari a1 si doua unghiuri mici o2 manifesta o tendintd de apropiere de
unghiul ideal 109°47" la cresterea substitutiei pand la z=2,00 (Figura 11 (a)). O tendinti similard este
gasitd pentru patru unghiuri a3, o4, os si ag in tetraedrul Fe2, in timp ce celelalte unghiuri as si a7 ale
acestui tetraedru scad, si, respectiv, cresc cu odata cu cresterea substitutiei (Figura 11 (c)). Analiza
regularitatii tetraedrelor de Fe, prin compararea sumei unghiurilor aratd ca cu cresterea substitutiei de la

z=0 la z=2, tetracdrul Fe2 devine mult mai regulat indicand scaderea distorsiunilor.

Se2-Fel-Se2 (S)

Sel-Fe2-Se2 (S)

Se2-Fe2-Se2 (S)

Fig. 11. Variatia cu substitutia: (a) a unghiurilor din tetraedrul Fel: doud unghiuri a1 si patru unghiuri
a; (b-c) a unghiurilor din tetraedrul Fe2 a unghiurilor de la a3 la as. Liniile verticale intrerupte separa
probele supraconductoare de la cele nesupraconductoare.

Acest fapt este in strans contrast cu rezultatele raportate pentru sistemul KixFe2.ySez;S;, unde
cresterea distorsiunilor odatd cu substitutia Iui S a fost observatd si care indica distrugerea Starii

supraconductoare [4].

2.4. Cercetarea proprietitilor magnetice si electronice ale monocristalelor RbFe2Sez-xSx

Masurarea magnetizarii si susceptibilitatii magnetice
Magnetizarea si susceptibilitatea magnetici a compusilor din sistemul RbFe>Se,xSx au fost
determinate cu magnetometrul SQUID (MPMS-5, Quantum Design) in intervalul de temperaturi 1,8 K

- 400 K si in camp magnetic extern de pana la 50 kOe.

.....

axa c au stabilit ca pentru probele cu substitutii, susceptibilitatea, y|, arata o crestere nelineard odata cu
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cresterea temperaturii (Figura 12). S-a stabilit ca pentru temperaturi mai mici de 50 K, susceptibilitatea
1 masurata In cdmpul magnetic aplicat perpendicular axei € are o valoare mult mai mare si arata doar o
stabilit pentru toate probele cu substitutii si este caracteristic pentru un antiferomagnet anizotropic cu
axa ¢ fiind directia alinierii spinilor. Prin urmare, s-a concluzionat ca antiferomagnetismul anizotropic

reprezinta o caracteristica specifica pentru intregul sistem Rbi«Fe2.ySes.;S;.
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Fig. 12. Susceptibilitatea in functie de temperatura pentru probele supraconductoare (a) si
nesupraconductoare (b) din sistemul RbyxFe>ySez-;S.

eqe vy

.....

.....

pentru probele cu z pana la 1,2. Odata cu cresterea substitutiei de la 0 pana la 1,2 s-a observat o
reducere continua a temperaturii de tranzitie in stare supraconductoare (SC) de la 32,4 K pana la 10 K,
cu schimbarea nemonotona pentru nivelul substitutiei de 0,25. Tranzitia in stare SC pentru probe cu
substitutia de pana la 50% (z = 1,0) este foarte ingusta.

Figura 14 prezinta buclele de histerezis ale magnetizarii pentru probele SC masurate la
temperatura 2 K cu campul magnetic H aplicat de-a lungul axei c¢. Raspunsul diamagnetic pentru
probele cu intervalul de substitutie pana la z = 1 (cu exceptia probei cu z = 0,25) este foarte similar cu
cel pentru proba fira substitutie (z = 0). In acelas timp, comparativ cu proba z = 0, in bucla de histerezis
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nu se observa efectul ,,fishtail” pentru probele cu substitutie, chiar si pentru substitutia cea mai mica (z

= 0,1). Aceasta indicd o schimbare semnificativa a dinamicii fluxului care are loc odata cu substitutia,

si care probabil poate fi atribuita diferentei in distributia spatiala a fazei SC in probe.
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supraconductoare masurate in camp magnetic de 10 Oe aplicat de-a lungul axei c.
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Fig. 14. Buclele de histerezis masurate la 2 K in camp magnetic aplicat de-a lungul axei ¢ pentru
diferite probe supraconductoare din sistemul Rbi.xFezySe>.;S;.

Asa cum a fost mentionat mai sus, schimbarea distributiei spatiale a fazei SC poate fi dedusa din
schimbarea microstructurii. In ceea ce priveste proba cu z = 1,1, raspunsul ei diamagnetic redus se
poate datora apropierii de intervalul critic de suprimare a starii SC in acest sistem, reducerii cantitatii de

faza SC si modificarii distributiei ei in volumul probei. La momentul dat, motivul unei reduceri
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puternice a raspunsului diamagnetic pentru proba cu Z = (0,25 este neclar si acest comportament anormal
necesita studii suplimentare.

Prin urmare, studiul magnetic efectuat aratd cad pragul de percolare pentru aparitia
supraconductibilitdtii in cristalele Rbi-xFe2.ySe22S; se afla intre z = 1,2 si 1,3. Acesta diferd esential de
la sistemul KyFe>ySe.;S; unde starea SC se extinde pana la substitutiaz =1,6 .

Masurare si analiza proprietatilor electronice

Cercetarile dependentelor de temperatura ale rezistivitatii pentru probele supraconductoare si
nesupraconductoare au stabilit un caracter nemonoton cu comportament semiconductor la temperaturi
inalte, un maxim la temperatura caracteristica Tm cu scaderea temperaturii urmat de comportamentul
metalic mai jos de temperatura Tm (Figurilel5 (a,b)). S-a stabilit ca temperatura Tm arata o tendinta spre
valori mici odata cu cresterea substitutiei, cu exceptia probelor cu z = 0,25 si 1,4. S-a inregistrat ca
rezistivitatea reziduala pentru probele supraconductoare cu substitutia z < 1,2 arata o crestere continua
odatd cu cresterea continutului de sulf, ceea ce sugereazad o scadere a densitatii de stari la nivelul Fermi

si/sau o crestere a imprastierii datoritd dezordonarii.
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Fig. 15. Dependentele de temperatura ale rezistivitatii pentru probele supraconductoare (a) si
nesupraconductoare (b) din sistemul RbyxFe>ySez-;S..

Masuratorile rezistivitatii in campuri magnetice aplicate in vecinatatea tranzitiei SC pentru
probele cu substitutie diferitd au stabilit cd odata cu cresterea campului magnetic, curbele rezistivitatii
se deplaseaza spre temperaturi mai mici (Figura 16). Din aceste date au fost calculate campurile critice
superioare Hco(T) utilizand criteriul scaderii de 90% a rezistivitatii in starea normala. Estimarea
campului critic superior He2(0) pentru T = 0 K a fost realizata in cadrul modelului Werthamer-
Helfands-Hohenberg [5] folosind relatia Heo (0) = -0,69Tc (dHc2(T)/dT)|ve. S-a stabilit ca campul critic
superior Hc2(0) creste de la 22 T pentru proba cu z = 0 panad la 35 T pentru proba cu z = 0,25, insa apoi
scade cu cresterea ulterioara a continutului de sulf, cobordnd pana la valoarea de 9 T pentru proba cu z
=11
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Fig. 16. Dependentele de temperatura ale rezistivitatii in diferite cimpuri magnetice in
vecinatatea tranzitiei SC pentru RbixFe2ySe2.S; cuz=0,1, si 1,2.

Este necesar de mentionat ca probele obtinute au fost pregdtite pentru masuratori prin
despicarea acestora de-a lungul axelor de referinta, au fost poleite iar dupa masurare, datele au fost
prelucrate prin programe specializate.
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3. Cele mai relevante realiziri obtinute in cadrul proiectului.
Printre cele mai relevante realizari obtinute in cadrul proiectului evidentiem obtinerea

monocristalelor sistemelor Fei+yTe1xSex si RbixFe2ySe2-:S; cu curentii critici record. Stabilirea faptului
ca starea supraconductoare in sistemul Rbi.xFez.ySez.;S; coexista cu starea antiferomagnetica, indiferent
de substitutie iar temperatura Néel scade cu substitutia.

Structura cristalind cu vacantele de fier persista pentru tot sistemul RbixFerySes.S;.
Temperatura de tranzitie structurald in stare cu vacantele ordonate se schimba nemonoton cu
substitutie.

Conductibilitatea probelor Rbi.xFezySe>-;S; cu substitutii z < 1,2 manifesta un caracter metalic,
observata odata cu cresterea substitutiei in sistemul RbixFe2.ySe2;S; are loc datorita reducerii densitatii

de stari la nivelul Fermi.

4. Colaborari stiintifice internationale/nationale.

In colaborare cu Institutul de Fizica al Universitatii din Augsburg, Germania, in conformitate cu
Acordul de colaborare dintre Institutul de Fizica Aplicatd si Centrul de Corelatii Electronice si
Magnetism, Departamentul Fizica Experimentala V, Universitatea din Augsburg, Germania au fost
sistemul studiat. Pe de alta parte in anul 2019, au fost efectuate cercetari magnetice si rezistive in
campuri mari in Laboratorul campurilor magnetice inalte al Centrului de Cercetare Helmholtz-Zentrum

Dresden-Rossendorf, Germania.

5. Teze de doctorat/postdoctorat sustinute pe parcursul realizarii proiectului.
Pe parcursul realizarii etapei a Il-a, a anului 2019, a fost sustinuta teza de doctorat de catre
doctoranda Croitori Dorina, executor al proiectului cu tema: ,,Corelatiile structurale, magnetice si

electronice in supraconductori neconventionali FeTe1.xSe(S)x si RbFe2Se(S).”.

6. Aprecierea activitatii stiintifice promovate la executarea proiectului:

Activitatile stiintifice promovate la executarea proiectului au fost apreciate prin diploma si
medalie de argint, obtinuta la Expozitia Internationala Specializata INFOINVENT 2019,
MOLDEXPO, la prezentarea posterului cu titlul ,, Tehnologia de crestere a monocristalelor
supraconductoare pe baza calcogenizelor de fier de tip Fei+yTe1xSex si RbFeaSeo.x Sx”.

7. Rezumatul raportului cu evidentierea rezultatului, impactului, implementarilor,
recomandarilor.
In rezultatul cercetirilor efectuate in cadrul acestui proiect a fost elaborata tehnologia de sintetizare si

obtinere a monocristalelor de tip FeTe1xSex si RbixFe2-ySe2-2S; cu parametri critici record. Pentru acesti
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compusi au fost masurate, analizate si stabilite corelatiile dintre proprietatile structurale, magnetice si
electronice. Aceste date vor contribui la dirijarea si imbunatatirea proprietatilor supraconductoare in
materialele pe baza calcogenizilor de Fe. Valorile mari pentru curentii critici si campurile critice
superioare fac posibila aplicarea acestor materiale in practica si anume, se cunoaste ca japonezii deja au
fabricat firele supraconductoare pe baza acestor materiale. Intelegerea mecanismelor care au loc in
cristalele din sistemul RbixFe>ySe-,S; ar putea contribui la intelegerea proceselor fizice care au loc in

intreg sistemul de compusi pe baza de Fe.

8. Concluzii.

In rezultatul cercetirii sarcinile propuse din cadrul acestui proiect au fost realizate in intregime.

Au fost crescute monocristale perfecte, unifazice din sistemul FeTe1xSex cu substitutie variabila
0,1< x <0,5. Au fost calculati parametrii retelei cristaline. In urma determinarii constantelor retelei din
fitarea datelor experimentale, s-a stabilit faptul ca parametrul ¢ se micsoreaza cu mérirea concentratiei
de Se in timp ce constanta retelei a aratd un caracter neliniar. Aceste rezultate pot fi explicate prin
faptul ca are loc substitutia ionilor de Te cu raza ionica mai mare decat razele ionice ale ionilor de Se.
Compusii din acest sistem se cristalizeazda in grupa spatiala P4/nmm. Aranjamentul atomilor
compusului de baza FeTe aratd apartenenta la tipul de structurd PbO. Unde atomii de Fe ocupa pozitiile
pentru O, iar pozitiile Pb sunt ocupate de Te [6]. In plus, aceste materiale au aceleasi subretele ca si
planul format in supraconductorii pe baza de FeAs [7] in care Fe joaca un rol esential pentru
supraconductibilitate.

Au fost analizate proprietatile magnetice si electronice ale sistemului FeTe1.xSex cu concentratia
de substitutie variabild 0,1< X< 0,5 si stabilite corelatiile dintre acestea. Astfel, au fost analizate
magnetizarea, susceptibilitatea si rezistivitatea in acest sistem. Din rezultatele cercetarii a fost stabilita
starea de supraconductibilitate la compusul FeTeoeSeos cu temperatura critica de ~15 K. A fost
determinatad temperatura de ordonare magnetica Tn pentru compusii Fer+yTerxSex (0 < x < 0,2).
Stabilirea corelatiilor dintre proprietatile electronice, magnetice si structurale in supraconductori ar
putea sd contribuie la dirijarea temperaturii critice a materialelor si imbunatatirea proprietatilor
supraconductoare in materialele pe bazad de Fe. Pe de alta parte, datoritd faptului cd sistemul
iar analiza proprietatilor fizice caracteristice poate contribui la descrierea proprietatilor intregii clase de
compusi supraconductori pe baza de Fe.

A fost elaborata metodologia de crestere si obtinute monocristale perfecte cu compozitia Rbi-
xFe2ySex.;S; cu diferite concentratii anionice z=0; 0,1; 0,25; 0,5; 1,0; 1,1; 1,4; 1,7; 2,0. Au fost analizate
proprietatile fizice si chimice ale acestor compusi. Prin difractia cu raze X pe pulbere a fost confirmata
puritatea probelor obtinute. De asemenea, a fost determinatd compozitia probelor obtinute si in rezultat

s-a stabilit cd aceasta practic nu deviaza de la compozitia initiald. Totodata, a fost determinata structura
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tetragonala a probelor din sistemul RbixFe2ySe::S; si stabiliti parametrii retelei cristaline. Astfel,
parametrii retelei determinati pentru toate probele constituie: a=(b) ~ 19 A, ¢ ~ 14 A. Probele au fost
studiate in structura 5x5x1 si V5 xV5 x 1 in cadrul grupei spatiale 14/m. Analiza unghiurilor din
tetraedrele din care este constituitd structura probelor a aratat pentru majoritatea unghiurilor o tendinta
de apropiere de valoarea unghiului optimal din tetraedru de 109°47..

In premiera, pentru compusii RbixFezySez;S; s-a demonstrat ci pragul de percolatie a stirii
supraconductoare se atinge la concentratia substitutiei z = 1,2. S-a demostrat ca starea supraconductoare
coexistd cu starea antiferomagneticd care persistd In toate probele independent de concentratia
substitutiei. S-a stabilit caracterul anizotropic al starii antiferomagnetice. S-a gasit ca temperatura Néel
scade odata cu substitutia de la 515 K pentru z = 0 pana la 472 K pentru z = 2, ceea ce indica reducerea
interactiunilor antiferomagnetice. Pentru toatd regiunea de substitutii In sistemul RbixFe2.ySez.;S; s-a
stabilit structura cristalind cu vacante de fier. S-a stabilit ca temperatura de tranzitie structurald in stare
cu vacantele ordonate se schimba nemonoton cu substitutie.

S-a demonstrat cd la temperaturi mai mici de 140 K, probele Rbi.xFe2.ySe2-.S; cu substitutii z <
1,2 manifesta conductibilitate metalica, iar la temperaturi inalte are loc tranzitia metal-semiconductor.
S-a stabilit ca starea de baza a compusilor cu concentratia mai mare de 1,2, inclusiv probei cu z = 2,

este de asemenea metalica.
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