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Obiective:

1. Proprietati structurale, magnetice si de transport de spin in sistemul Fe/CaS/Fe(001)

2. Rolul interfetelor Fe/NaCl(001) in determinarea proprietatilor fizice ale jonctiunilor tunel de tip
Fe/NaCl/Fe(001)

3. Proprietati magnetice in sisteme ”half”-metalice, de tip B1

Toate obiectivele prevazute in planul de realizare au fost finalizate, asa cum rezulta din raportul de
faza

1. Proprietiti structurale, magnetice si de transport de spin in sistemul Fe/CaS/Fe(001)

1.1 Calculul structurii electronice a compusului CaS

Structura de bandad a sulfuri de calciu, CaS s-a determinat folosind formalismul TB-LMTO si
respectiv parametrizarea Vosko-Vilk-Nussair pentru potentialul de schimb. In Fig.1.1 prezentam structura
de banda si densitatea totala a starilor pentru compusul CaS. Monosulfura de calciu este un semicoductor
avand varful in bandad de valenta, in punctul I'1s, iar capatul benzii de conductie in punctul Xs. Are un
“gap” in bandd de 0.146Ry. Partea inferioard a benzi de valentd este determinatd de stdrile S(3s) si este
separatd de benzile de valentd superioare printr-un ”gap” de = 0,5 Ry. Benzile de valentd superioare au un
caracter predominant S(3p), totodata cu contributii mici ale starilor 4s, 4p si 3d ale calciului. Banda de

conductie constd predominant din stdrile Ca(3d) si respectiv Ca(4s).
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1.2 Studiul proprietitilor magnetice ale jonctiunilor tunel Fe/CaS/Fe(001).
Admitind o heterostructura de tip 6Fe/9CaS/7Fe, am calculat proprietdtile magnetice considerand

doua configuratii posibile: (1) ICy, la care atomii de Fe sunt aranjati deasupra celor de Ca si S, si respectiv
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(2) IC2, in care atomii de fier sunt localizati deasupra spatiilor libere situate intre pozitiile atomilor de Ca
si respectiv S.

Plecand de la aceste configurati, am determinat transferul de sarcina si profilele magnetice ale
celor doua heterostructuri — Fig.1.2. Pentru ambele configuratii, transferul de sarcina este relative mic si
localizat in principal la interfete. In cazul interfetei IC1, ca urmare a electronegativitatii mai mari a
suflului, transferul de sarcind este usor mai mare pentru atomii Fez, pozitionati deasupra atomilor de sulf
(-0.406 electroni), fata de cei de tip Fel, situati deasupra celor din calciu (-0.367 electroni). Ca urmare, in
configuratia IC1, apare o densitate de sarcind care “oscileaza” in antifaza cu cea in stratul de CaS
interfacial, conducand la diminuarea energiei corespunzatoare interactiilor electrostatice si amplificand
stabilitatea interfetei. Se evidentiaza o amplificare a momentului magnetic al fierului la interfetele Fe/CaS

(001), in geometria IC1 (2.92 pus comparativ cu 2,46 ug in configuratia IC>).
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1.3. Studiul proprietitilor de transport ale jonctiunilor tunel

Evolutiile conductantelor dependente de spin precum si a raportului TMR, in functie de grosimea
m a barierei, in jonctiunile tunel 6Fe/mCaS/7Fe (001) sunt redate in Fig. 1.3. Pentru ambele configuratii
conductantele descresc exponential cu lirgimea barierei. In cazul interfetei de tip IC1 conductanta FM in
banda cu spini minoritari este usor mai mare comparativ cu cea determinatd in cazul dispuneri AFM a
magnetizarilor electrozilor, sau pentru banda cu spini minoritari in configuratia FM. O valoare maxima
TMR de 350 % s-a obtinut pentru o barierd avand o largime formata din m = 7-8 straturi. In cazul
configuratiei interfetei de tip 1Cz, conductanta FM in banda cu spini minoritari variazd mai lent
comparativ cu valorile obtinute in banda cu spini majoritari (FM) si ambele conductante, pentru o

dispunere AFM a magnetizarilor electrozilor, si atinge o valoare maxima de 5000 % pentru m = 10.
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Am determinat conductantele partial rezolvate kj in jonctiunile tunel 6Fe/mCaS/7Fe/001) cu m =5

sau 9, in ambele configuratii ale interfetelor (IC1 sau 1C;). Unele rezultate sunt prezentate in Fig.1.4.

2



Curentii de tunelare se modificd considerabil in functie de canalul de spin si depinde deasemenea de
structura interfetei Fe/CaS(001). Contributiile principale la conductanta FM, pentru heterostructurile de
tip IC1, sunt date de starile A1, care prezintd un maxim in jurul punctului I', precum si de starile As. In
cazul configuratiei interfetei de tip ICo, starile A1 centrate in punctul I' sunt decuplate ca urmare a
structurii interfetei. Stdrile Ai au functii de unda de tip s, p; sau d.. La interfata ICi, ca urmare a
hibridizarii puternice Fe(3d,2)-S(3p:), starile A1 vor avea o contributie importantd la conductanta FM in
canalul cu spini majoritari, in timp ce la interfetele de tip IC2, ca urmare a ruperii legaturii Fe-S, scade

contributia starilor A1 la conductanta FM in canalul cu spini majoritari.
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In concluzie, remarcam faptul cd o valoarea TMR de 5000 % , poate fi obtinutd in jonctiunile
tunel de tip Fe/CaS/Fe(001) in cazul unei interfete de tip ICa.

Rezultatele stiintifice obtinute au fost publicate in lucrarea:
PStructural, electronic, magnetic and spin dependent transport properties of Fe/CaS/Fe(001)
heterostructures” P. Vlaic, E.Burzo, K. Carva, J. Appl.Phys. 113, 053715 (2013) IF=2.185

2. Rolul interfetelor Fe/NaCl(001) in determinarea proprietatilor fizice ale jonctiunilor tunel de tip
Fe/NaCl/Fe(001)

2.1 Analiza stabilitatii interfetelor Fe/NaCl/Fe(001) in suprastructura de tip c¢(2x2)

Ca urmare a doar unei mici diferente intre parametrii de retea ai fierului si respectiv NaCl, la
interfetele de tip Fe/NaCl(001), am studiat pentru inceput stabilitatea la interfete considerdnd 3 posibile
configuratii (IC1, IC, 1C3) — Fig.2.1 si 2.2). Calculele efectuate, atat pentru starile FM si AFM ale
electrozilor au condus la o constati a retelei, la echilibru de 2.75A, independenti de geometria interfetei.
Aceasti valoare este usor mai mica decat constanta de retea a fierului (2.87A) si respectiv jumitate din
constanta de retea a NaCl, determinatd experimental. Mentionam faptul ca formalismul LSDA utilizat,
subestimeaza prin cateva procente parametrii de retea calculati. Heterostructurile cu interfete
Fe/NaCl/Fe(001), in configuratia IC1, au energii mai joase comparativ cu cele avand configuratia IC la

interfatd, pentru a < 2.95 A — Fig.2.3. Ca atare, aceasta configuratie se relevid mai probabild in cazul
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sistemului studiat, plecand atat de la valorile calculate precum si de la parametri de retea determinati

experimental.
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2.2. Evolutia proprietatilor magnetice in corelatie cu structura interfaciala

Studiul a fost realizat pentru toate tipurile de interfete. In cele ce urmeaza ne vom referi, in
particular, la rezultatele obtinute pentru interfata de tip ICi. Transferul de sarcind precum si profilul
magnetizarilor, in cazul unei jonctiuni magnetice tunel 6Fe/9NaCl/7Fe(001) de tip IC1, sunt redate in
Fig.2.4. Transferul de sarcind este relativ mic si localizat in principal la interfata Fe/NaCl(001).
Consistent cu electronegativitatea mai mare a clorului, diminuarea sarcini electronice este mai mare
pentru atomii de fier Fex(I) situati deasupra pozitiilor anionilor IC1 comparativ cu locatia acestora
deasupra pozitiilor cationice (Na). Ca urmare, densitatea de sarcina in straturile de fier, la interfata,
fluctueaza in antifaza cu sarcinile pe ionii de Na si Cl, minimizadnd astfel energia electrostatica si
amplificand stabilitatea interfetei Fe/NaCl(001). Cuplajul de schimb dintre straturi, in heterostructurile
Fe/NaCl/Fe(001), este feromagnetic (FM) pentru configuratiile de tip IC: si ICs si antiferomagnetic
(AFM) pentru aranjamentul 1C,. In toate cazurile cuplajul de schimb scade exponential cu grosimea
barierei. Pentru configuratia barierei de tip IC1, conductanta in dispunerea FM a electrozilor, este mai
mare In canalul cu spin minoritari, in particular pentru grosimi mai mari ale barierelor. Polarizarea de
spin a curentului de tunelare (FM) creste rapid cu grosimea barierei si ca atare se obtin valori TMR de
3.2:10* % pentru jonctiuni de tip 6Fe/mNaCl/7Fe cu m>10 — Fig.2.5. Pentru configuratiile IC2 sau ICs,

valorile TMR variaza putin cu grosimea stratului izolator si nu depasesc 500 %.
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Am studiat si efectul interdifuziei la interfata Fe/NaCl(001) in configuratia IC1 — Fig.2.6.
Interdifuziile la interfetele Fei(Fe2)1xClx/NaClixFex sau Fex(Fe1)1-xNax/Nai-xFexCl afecteaza semnificativ

proprietatile magnetorezistive ale jonctiunilor tunel studiate.
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Rezultatele obtinute in cadrul proiectului au fost publicate:

Impact of Fe/NaCl(001) interface structure on electronic, magnetic and spin-polarized transport
properties of Fe/NaCl/Fe(001) heterojunctions: an ab initio study”, P. Vlaic, E.Burzo and K.Carva,
Journal of Alloys and Compounds, 598, 41-53 (2014) IF=2.734.

3. Proprietati magnetice in sisteme ”half”-metalice, de tip B:1

3.1. Studiul proprietatilor magnetice ale probelor masive

Materiale de tip "half” metalic au o comportare metalica pentru o directie a spinului si ca atare au
0 polarizare de spin de 100 %, la nivelul Fermi. In acest context am studiat proprietatile fizice ale
compusului SrC. Compusul metastabil SrC este de tip “half” metalic. Parametrul de retea, la echilibru,
este de 5,55 A si un moment magnetic in starea masiva de 2pg/f.u. Ca atare acest compus este compatibil
epitaxial cu bariere de tip NaCl (a = 2.64 A) care au un ”gap” direct in bandi de tip B1 precum si cu cele
de tip CaS (a=5.96 A) avand un ”gap” indirect I'-X.

3.2 Evolutia proprietatilor fizice ale jonctiunilor

Plecand de la aceste rezultate, am studiat proprietatile magnetice si electronice, in stare
fundamentald, ale structurilor de tip multistrat StC/NaCl(CaS)/SrC(001) — Fig3.1. In acest sistem, relatiile

epitaxiale intre straturile componente sunt de tip SrC[100]|| [LOO]NaCl(CaS); Pd[110]||SrC[100].
5



0000 000OO0CS
0000 000O0GOCS
0000 000OOCS
o000 POOOOO

T

Pd Src Nacl (CaS) src Pd

fcc-ttype B1-type structure str.
str. . "

® e O o ® 3AgcTAnacicas)
Pd Sr C Na(Ca) CI(S)

Fig.3.1
Proprietatile magnetice si electronice ale heterostructurii 2Pd/5SrC/9NaCl/5SrC/3Pd(001) sunt

redate Tn Fig. 3.2. La interfetele SrC/NaCl(CaS)(001) apare doar un mic transfer de sarcina. Ca atare
momentele magnetice pe atomii de Sr si C sunt doar usor diminuate comparativ cu cele corespunzatoare

probei masive. Polarizarile de spin induse, pe pozitiile interfaciale CI(S) si Na(Cl), sunt relativ mici.
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Cuplajul de schimb 1n cazul jonctiunilor pe baza de NaCl este feromagnetic, in timp ce pentru CaS
este antiferomagnetic. Atat pentru structurile SrC/NaCl/SrC1(001) precum si SrC/CaS/SrC(001) cuplajele
de schimb sunt relativ mici si scad exponential cu grosimea barierei asa am evidentiat in sistemul

multistrat avand configuratia 2Pd/5SrC/nNaCl/CaS/5SrC/3Pd — Fig.3.3.
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Un element caracteristic in procesul de transport in sistemele studiate il constituie faptul ca in
jonctiunile magnetice pe baza de CaS, magnetorezistenta creste exponential cu grosimea barierei —
Fig.3.4. In acelasi timp, pentru bariera de NaCl, magnetorezistentele prin tunelare au o valoare maxima
pentru n = 4 straturi si anume de 4-10° %.

Rezultatele stiintifice obtinute, asupra acestui sistem, au fost prezentate la conferinta “Fifth

Seeheim Conference on Magnetism” Frankfurt, Germany, 29.09 — 3.10.2013 in lucrarea:
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”Magnetic and spin dependent transport properties of SrC/NaCl/(CasS)/SrC (001) tunnel junctions”, P. Vlaic, E.
Burzo

In cadrul proiectului am studiat deasemenea comportarea sub presiune a compusilor YCos si
GdCos avand aplicatii in tehnica. Aceste studii au fost concretizate prin publicarea rezultatelor stiintifice
in lucarea:
”Pressure effects on crystal structures and magnetic properties of RCos (R = Y or Gd) compounds”

E.Burzo, P. Vlaic, AIP Conf. Proc. 1564, 96 (2013)

Faza unica 2014

Obiective previzute in planul de realizare pentru anul 2014:
1. Jonctiuni tunel de tip Fe/AgCI/Fe(001)
2. Proprietati fizice ale jonctiunilor tunel de tip CaC/X/CaC(001) cu X = LiCl.

Obiectivele de mai sus, prevazute in planul de realizare pentru anul 2014, au fost realizate. In
plus, in cadrul obiectivului 3, al proiectului prevazut pentru anul 2015, “Perovskite duble pe baza
CalLaFeMo” a fost deja publicata o lucrare in revista J.Alloys Compounds (IF = 2.734). Totodata sau
prezentat 3 lectii invitate la Conferinte Internationale, doud urmand sa apard in AIP Conference Proc.

(USA), toate acestea indexate ISI.
1. Jonctiuni tunel de tip Fe/AgCIl/Fe(001)
Structura jonctiunilor Fe/AgCl/Fe(001) implica prezenta electrozilor de fier avand structura cvc si

respectiv o structura de tip B1 pentru AgCl. Pentru interfata Fe/AgCl(001) am considerat relatia epitaxialad
Fe(001) [100]||[[100]AgCI[001].
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Am analizat doud tipuri de interfete: IC1 in care atomii de fier sunt situati deasupra pozitiilor
ocupate de Ag si Cl si respectiv ICz 1n care atomii de fier sunt situati deasupra spatiilor libere dintre ionii
de Ag si Cl Calculele self consistente evidentiaza stabilitatea ambelor heterostructuri de tip
Fe/AgCl/Fe(100), dupa cum se observa in cazul configuratiei 6Fe/5SAgCIl/7Fe(001) — Fig.1.1. Distanta
spatiali de echilibru este de 2.75 A, independenti de configuratia interfaciali sau starea magnetici.

Valoarea de mai sus este mai mica cu 4 % comparativ cu constanta de retea a fierului metalic.
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Densitatile de stari pentru heterostructurile 6Fe/7AgCl/7Fe avand configuratia IC; sunt redate in
Fig.1.2, iar in Fig.1.3 se prezintd densitatile de stari pentru atomii de Fe, Ag si Cl interfaciali in
configuratia IC>. Ca urmare a interactiunilor dintre straturile interfaciale de Fe si AgCl, pot fi evidentiate
stari ale fierului avand un ”gap” indus (MIGS) — Fig.1.2d. Starile induse apar atat la ionii de Ag precum si

Cl, facand astfel practic metalice interfetele de tip Fe/AgCI(001).
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Transferul de sarcind pe fiecare strat, comparativ cu atomul neutru precum si profilele
magnetizarilor heterostructurile 6Fe/7AgCl/7Fe(001), avand geometri interfaciale de tip IC1 si respectiv
ICs, sunt redate in Fig.1.4. Ca urmare a faptului ca nivelul Fermi al fierului este localizat la fundul benzii
de conductie a AgCl, apare un transfer de sarcind si astfel se formeaza stari MIGS in ”gapul” de banda a
barierei de AgCl

Momentele magnetice ale fierului la interfata, in configuratia IC1, sunt amplificate comparativ cu
valoarea determinatd in Fe masiv. Cresteri mai mici ale momentului fierului pot fi observate in

configuratia IC,. In aceasta situatie exista un grad mai mare de hibridizare a benzii 3d a fierului.
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In cazul ambelor interfete cuplajul de schimb oscileaza in lungul barierei intre starile
feromagnetice (FM) si antiferomagnetice (AFM) — Fig.1.5.. Se evidentiaza doua regimuri de oscilatii.
Primul este caracteristic pentru barierele avand un numadr de straturi m = 3 pentru configuratia IC1 si m =

5 pentru 1C,. Pentru bariere mai largi, cuplajele de schimb prezinta oscilatii amortizate.

|
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Fig.1.5

Am studiat proprietatile de transport ale heterojonctiunilor. Astfel in Fig.1.6 reddm conductantele
rezolvate 1n spin si magnetorezistentele prin tunelare (TMR) pentru heterojonctiunile de tip
6Fe/mAgCl/7Fe(001). Contributiile cele mai mari ale conductantelor FM se datoresc electronilor cu spin
majoritari pentru ambele configuratii (IC1, I1C2). Conductantele FM, in regiunea asimptotica, sunt putin
sensibile la structura interfetei, in timp ce conductantele FM si AFM in benzi cu spin minoritar depind de
interfata, in particular in cazul configuratiei IC2. Magnetorezistenta prin tunelare, cea mai mare, poate fi
evidentiatd pentru configuratia IC1. Valorile TMR cresc cu largimea barierei, avand o schimbare de panta
la m = 6. Pentru m = 15, pot fi evidentiate valori TMR de pana la 3100 %. In cazul configuratiei
interfaciale IC2, se observa oscilatii de raza mare de actiune, TMR fiind in jur de 150 %. Transmisia in
lungul unei jonctiuni planare este determinatd de structura de bandd a barierei. Pentru ambele
heterostructuri, in regiunea asimptotica, conductanta FM corespunzatoare spinilor majoritari, scade
exponential, confirmand prezenta unui mecanism de tunelare n lungul barierei de AgCl. Conductantele
FM si AFM 1n banda cu spini minoritari, descresc deasemenea, comportarea acestora fiind sensibila la

forma interfetei.
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Barierele de AgCl par sa fie filtre de spin A1. S-a evidentiat o tunelare directd puternica a starilor
evanescente A1 in lungul barierei. Parametrul de descrestere este mai mic comparativ cu cel caracteristic
barierelor de MgO si NaCl. Conductantele FM si AFM ale spinilor minoritari sunt dominate de picuri cu
varfuri ascutite (spike-like) provenind de la starile rezonante ale spinilor minoritari ai fierului la interfata
si sunt sensibile la tipul de interfata.

Interdifuzia argintului la interfetele Fe/AgCl1(001) este favorizata energetic. Nu au fost evidentiate
straturi “moarte” magnetic ca urmare a interdifuziei atat a Ag sau Cl. Interdifuzia interfaciald afecteaza
proprietatile magnetorezistive ale jonctiunilor, in particular a acelora cu interfata de tip IC;.

Ca urmare a unei mici diferente dintre parametrii retelelor cristaline ale Fe si AgCl precum si a
efectelor puternice de filtru de spin A1 in lungul barierei de AgCl, heterostructurile Fe/AgC1(001) prezinta
interes pentru aplicatii n spintronica. Folosirea in tehnica a acestora implica un control al interdifuziei
interfaciale si stabilizarea interfetelor Fe/AgCl(001). Substitutia Na prin Ag la interfetele de tip
Fe/NaCl(001) asigura oportunitati pentru a modifica transportul spin-polarizat in lungul jonctiunilor
Fe/(Ag,Na)Cl/Fe(001), de la un mecanism implicand tunelare rezonantd la cel caracteristic tunelarii
directe.

Rezultatele stiintifice prezentate in rezumat mai sus sunt incluse in lucrarea

YOscillatory exchange coupling and strong direct tunneling in AgCl based heterojunctions,,

P.Vlaic, E.Burzo, K.Carva,

Journal of Alloys and Compounds, in evaluare
2. Proprietati fizice ale jonctiunilor tunel de tip CaC/X/CaC(001) CuX = LiCl si MgS
S-a calculat pentru inceput structura electronica a compusului prezumat CaC. Dependenta energiei

totale de parametrii de retea este redata in Fig.2.1 pentru doua tipuri de structuri B1 si respectiv B3.

Starea fundamentald, avand energia minimd corespunde structuri de tip Bl. Parametrul de retea la
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echilibru este de 5.20 A. Compusul este aproape half-metalic, momentul magnetic de spin fiind de 1.82
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Am studiat proprietatile electronice ale heterostucturilor CaC/LiCl/CaC(001) si

CaC/MgS/CaC(001). Configuratia heterostructurilor este / (semi-infinit)Ca(001)) / 2Cu(001) / nCaC(001)
/ mLiCI(MgS)(001)/nCaC(001) / 3Cu(001) (semi-infinit) / - Fig.2.2a. Relatiile epitaxiale sunt CaC [100] ||
[100] LiCI(MgS); Cu [110] || CaC [100].
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IC,

Fig.2.2b

Parametrii de retea in heterojunctiuni sunt:

oo
oo

IC,

acac =amgs, acac = aCu\/z

Au fost studiate doua configuratii — Fig.2.2b:

IC1 1n care atomii de Cu sunt situatii deasupra pozitiilor ocupate de Ca si C.

IC2 in care atomi de Cu sunt pozitionati in fata spatiilor goale dintre pozitiile Ca si C.

In Fig23a si 23b se

prezinta

evolutia

momentelor magnetice

pentru

sistemele

2Cu/5CaC/7AB/5CaC/3Cu(001) cu AB = LiCl sau MgS, pentru ambele configuratii, IC: si respectiv ICo.

La distante mai mari de interfata straturile de CaC se comporta similar cu proba masiva. La interfetele

CaC/LiCl(MgS)(001) momentele magnetice ale C si Ca sunt usor diminuate comparativ cu valorile

caracteristice materialului masiv. Sunt induse polarizari, relativ mici, pe pozitiile interfaciale Li(Mg) sau

ca(s).
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Cuplajele de schimb, 1in functie de grosimea barierei, pentru heterostructurile

2Cu/5CaC/mLiCl(MgS)/5CaC/3Cu(001) avand geometrii interfaciale de tip IC1 si respectiv ICz sunt

redate in Fig.2.4. Cuplajele de schimb sunt feromagnetice, amplitudinea acestora scazand exponential cu

largimea barierei.
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S-au analizat proprietatile de transport dependente de spin. Conductantele depind de tipul barierei
si scad exponential cu grosimea barierei — Fig.2.5. In starea feromagnetica a jonctiunilor, contributiile
majore la conductibilitate sunt date de electroni cu spini minoritari. Valori ridicate ale
magnetorezistentelor TMR, de ordinul 10%10°% sunt prezise in cazul heterostructurilor

2Cu/5CaC/mLiCl/5CaC/3Cu pentru grosimi ale barierei m > 5.
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Am studiat de asemenea conductantele rezolvate k|, in stirile FM si AFM 1in heterojonctiunile
2Cu/5CaC/5LiC1(MgS)/3Cu(001). Datele obtinute in cazul barierei de LiCl sunt redate in Fig.2.6. Sunt
prezente stari rezonante la interfatd CaS/bariera. Astfel tunelarea rezonantd are un rol major in
proprietatile de transport polarizate in spin, in cazul heterojonctiunilor studiate.

Rezultatele obtinute au fost prezentate la 14 TIM Conference of Physics, Timisoara, 20.11-22.11.
2014

»Electronic structure and spin polarized transport characteristics of CaC/LiCl(MgS)/CaC(001)
heterojunctions”

P.Vlaic, E.Burzo

AIP Conference Proceeding (ISI paper) acceptata pentru publicare. Apare in anul 2015.

3. Perovskite duble pe baza de CaLaFeMo

Perovskitele duble CaisLaosFeMo1.xWxOs cu x < 0.3 au fost preparate prin reactie in stare solida .
Studiul prin raze X evidentiaza prezenta unei structuri de tip monoclinic avand grupul spatial P2i/n.
Analiza spectrelor de raze X evidentiaza faptul ca gradul de ordonare, exprimat prin procentul de atomi

care ocupd pozitii regulate in retea, creste de la 58 % (x = 0) la 77 % (x = 0,1) si 91 % (x = 0,3).
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Fractiunea din compozitie care prezintd o valentd variabila poate fi descrisd prin formula
FefﬁFe?fuMoyMofv. Plecand de la compozitiile exacte ale probelor determinate prin SEM, am stabilit, in

acord cu legea compensarii sarcinilor, urmatoarele relatii dintre continutul de ioni avand valente variabile:
u=v+0.64 (x=0),u=v+0.473 (x=0.1) siu=v + 0.348 (x =0.3).

Studiul prin difractie de neutroni a evidentiat prezenta unei ordondri ferimagnetice, momentele
magnetice medi ale atomilor de Fe si Mo situati in pozitiile B si respectiv B’ sunt orientate antiparalel.
Izotermele de magnetizare obtinute la 4 K sunt in acord cu o ordonare de tip ferimagnetic — Fig.3.1.
Magnetizarile la saturatie cresc pe masurd ce continutul de W este mai mare. Analizd dependentelor de
temperaturd ale magnetizarilor probelor racite In camp nul si respectiv intr-un camp magnetic de 1 kOe
prezenta unei contributii, la magnetizare, de tip “cluster glass”, suprapusa peste o comportare esential

ferimagnetica.
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Neel, caracteristica ordonarii ferimagnetice — Fig.3.3

1'=x, +TC"-6(T-0) (1)
Am notat prin C constanta Curie iar parametrii yo, o si 6 depind de coeficientii caimpului molecular care
descriu interactiunile de schimb in interiorul si respectiv intre subretelele magnetice.

Constantele Curie scad usor pe masura ce Mo este substituit treptat prin W. Aceasta comportare poate fi
corelatd cu modificarea starilor de valentd ale ionilor de fier si respectiv molibden. Considerand
constatele Curie ale ionilor Fe?*, Fe*" si Mo®* ca fiind date de cele ale ionilor liberi, am determinat o a
doua relatie intre parametrii u si v.

C = uCpe3+ + (1 — u)Cpe2+ + VCyyo5+ (2
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Pe aceasta cale am estimat numarul de ioni de Fe si Mo aflat in diferite stari de valentd, in functie
de compozitie. Astfel in compusul Ca1slLaosFeMoOg avem 0.70Fe?* si 0.68Mo®" ioni pe formula unitate.
Pe misuri ce creste continutul de W de la 0 la 0.3, numirul de ioni Fe?* creste prin 10 % iar cei de Mo®*
scade prin 19 %.

Admitand un model cu doud subretele magnetice am determinat interactiunile de schimb in

interiorul si respectiv intre subretelele magnetice.
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Dependentele de temperatura ale rezistivitatilor p sunt redate in Fig.3.4. Rezistivitatile scad odata
cu cresterea temperaturi pand la valori T = 204 K — 249 K, unde se observa o tranzitie de tip
semiconductor-metal. Rezistivitatile, la T = 10 K, cresc odata cu continutul de wolfram. Comportarea
rezistiva poate fi descrisd fizic prin considerarea unor distributii de domenii metalice si respectiv
semiconductoare. Cresterea continutului de ioni W® sau Mo®" conduce la cresterea continutului fazei
semiconductoare comparativ cu cea a regiunilor avand un caracter metalic. Pentru compusul cu x = 0.3,
dependenta de temperatura in intervalul 18 K< T < 160 K urmeazi o lege in T4, prezisa de mecanismul
VRH. Am studiat in detaliu dependenta de campul extern si temperatura a magnetorezistentelor. Unele
exemple sunt redate in Fig.3.5. Datele au fost analizate considerand prezenta unui mecanism de tunelare
intre granule precum si contributiile din interiorul granulelor. Modelul propus descrie corect datele

experimentale, asa cum se observa din Fig.3.5.
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Fig.3.6

Polarizarea de spin, P, la 10 K, creste de la 0.4 (x =0) la 0.5 (x = 0.3). Polarizare de spin descreste
liniar cu temperatura, cu aceeasi pantd, pentru toate compozitiile si anume 1-10°K™. Extrapolarea la

valorile P = 0, conduce la temperaturi apropriate sau identice cu punctele Curie.
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Sistemul de perovskite mentionat mai sus a fost programat a fi studiat si apoi finalizat in cursul
anului 2015. Dat fiind faptul ca am putut realiza unele studii asupra acestui sistem in partea a doua a
anului 2014, rezultatele au fost trimise spre publicare si acceptate rapid spre publicare. Lucrarea apare in
anul 2015 si a fost publicata in avans in J.Alloys Compounds.

”Magnetic and transport properties of CaisLaosFeMo1xWxOs perovskites,,

E.Burzo, 1.Balasz, M.Valeanu, D.P.Kozlenko, S.E.Kichanov, A.V.Rutkaukas, B.N.Savenko

Journal of Alloys and Compounds 621, 71 (2015), IF =2.734

Studiul magnetorezistivititilor, in sistemul CaLaFeMoW au fost prezentate 7 International
Conference on Materials Science and Condensed Matter Physics, Chisinau 2014.

”’Magnetoresistive properties of LaisCaosFeMo1xWxOg double perovskites,,

E.Burzo, |.Balasz, M.Valeanu and D.P.Kozlenko

7" International Conference on Material Science and Condensed Matter Physics, Chisinau (Poster

presentation) 16.09-19.09.2014, Lucrarea ABM 11B, p.104. INIS indexed.

4. Proprietatile magnetice ale compusilor de tip pamant-rar-cobalt (fier)

Compusii pamanturilor-rare (R) cu metale de tranzitie 3d (M = Fe, Co) prezintd proprietati
magnetice interesante precum anizotropie mare si magnetostrictiune sau magnetorezistentd gigant. In
particular aceasta ultima proprietate este de interes prin aplicatiile sale in spintronica. Ca atare am studiat
proprietatile magnetice ale acestor sisteme, in particular tranzitiile magnetic-nemagnetic ca efect al

presiuni precum si al cAmpurilor externe sau de schimb.
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Spre exemplu, 1n Fig.4.1, prezentdm densitatile de stéri partiale si totale ale atomilor Co2c si Co3g
in YCo4Si si ale atomilor Co2c si Co6i in YCo4B, in stare fundamentala si la presiunea mediului ambient.
Substitutia partiala a Co prin Si determind o scadere semnificativa a momentelor magnetice ale atomilor
Co2c, comparativ cu valoarea determinatd in compusul YCos. Se evidentiaza o scadere liniard a
momentelor cobaltului in ambele pozitii, cu aceiasi panta, pe masura ce volumul relativ scade, ca efect al
presiunii. La un volum relativ v/vo = 0.92 apare o tranzitic magnetica de la starea cu spin-inalt (HS) la cea
cu spin mic (LS) — Fig.4.2. Raspunsul momentelor magnetice ale cobaltului in pozitiile 2¢ si 6i in YCo04B
este oarecum diferit — Fig.4.3. Pentru un volum redus v/vo = 0.90, momentul cobaltului in pozitia 6i se
anuleaza, in timp ce pentru atomi 2¢ scade pana la valoare Mco = 0,16 pg si devine nul doar pentru un
volum redus v/ve = 0.85. Studiul si a altor sisteme precum Y3C011B4 sau Y2Co7Bs, la care momentele
magnetice ale atomilor de cobalt sunt mici, evidentiaza o tranzitie directd de la starea magnetica la cea
nemagneticd. Astfel, in functie de valorile momentelor magnetice ale cobaltului pot apare tranzitii

directe sau in etape de la starea magnetica la cea nemagnetica.
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Analiza efectelor de tip magneto-volumic, in compusii R-Co sau R-Fe, in corelatie cu variatiile de
volum permite obtinerea de informatii, in particular, asupra gradului de localizare a momentelor
magnetice ale metalelor de tranzitie 3d. Date utile pot fi obtinute din evolutia parametrului T' =
dinTc/dInv. In cazul unui moment localizat, dependenta parametrului I" de temperatura Curie poate fi
descris prin relatia:

'=a-DbTc (1)
in timp ce pentru un model itinerant al magnetismului acesta este de forma
I'=A+BTy )
Ambele tipuri de dependente pot fi evidentiate in compusii de tip R-Fe si respectiv R-Co —

Figs.4.4 si 4.5. Astfel in toate sistemele studiate exista o corelatie intre volumul probelor si temperaturile
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Curie ale acestora, desi mecanismele implicate sunt diferite in compusii R-Fe si respectiv R-Co. Astfel
atomii de Fe in compusii R2Fe17C(H)y ocupa patru tipuri de pozitii in reteaua cristaling, distantele dintre
atomii de fier fiind diferite. Interactiunile de schimb implicand atomi de fier situati la distante d < 2.45 A
sunt negative, in timp ce acelea asociate cu atomii de fier situati la distante mai mari sunt pozitive.
Interactiunile negative nu sunt satisfacute, cele pozitive domindnd. Acest fapt conduce la scaderea
temperaturilor Curie. Odatd cu cresterea volumului, prin introducerea 1n retea a atomilor interstitiali,
intensitatea interactiunilor negative scade si in final acestea se anuleazd. Acest fapt determind o cresterea

a temperaturilor Curie.
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Ca urmare a cresterii volumului, benzile 3d devin mai inguste si astfel momentele magnetice ale

fierului prezintd un grad mai mare de localizare. Ca atare, prin cresterea numarului de atomi interstitiali,

respectiv a volumului, dependenta valorilor I de temperaturile Curie se modificd de la o relatie cu Tg la
unain Tc.

Momentele magnetice ale cobaltului, spre deosebire de cele ale fierului sunt afectate de presiune,
acestea scazand odatd cu cresterea presiunii sau diminuarea volumului relativ. Ca atare interactiunile de
schimb se diminueaza similar cu valorile temperaturilor Curie. Astfel in compusii R-Co, efectele de
volum pot fi corelate in principal cu variatii ale momentelor cobaltului, reflectate in diminuarea
temperaturilor Curie.

Am studiat tranzitiile de tip ne-magnetic la starea magneticd in compusii R-Co. Pentru un camp
critic extern sau de schimb, la un sistem care prezinta o susceptibilitate magnetica amplificata prin schimb
apare o tranzitie brusca de la starea nemagnetica la cea magnetica, ca urmare a despicarii prin schimb a
benzii 3d. La campuri mai ridicate decat cel critic, momentele magnetice ale cobaltului sau nichelului
depind liniar de campul de schimb. Despicarea prin schimb a benzilor 3d este proportionald cu momentul
magnetic dupa cum se vede in — Fig.4.6 in cazul compusilor RNisB. Datele experimentale corelate cu

analiza structurilor de banda sunt discutate in modelul momentului indus.
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Interactiunile de schimb dintre atomi R si M in compusii R-M au fost analizate in modelul 4f-5d-
3d, si au loc prin intermediul polarizarii benzilor R5d. Polarizarile benzilor R5d sunt determinate atat de
interactiunile de schimb 4f-5d precum si de cele de raza mica de actiune 5d-3d. Banda R5d are o mare
extindere spatiald, si anume de 5.33 A. In functie de temperaturd, distantele dintre atomii R si M se
modifica putin, comparativ cu extinderea benzii R5d, sugerand ca interactiunile de schimb 5d-3d sunt
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putin modificate. Astfel, chiar in cazul compusilor care prezintd o susceptibilitate magnetica amplificata

prin schimb, precum LuCoy, la temperatura T = 100 K, se mentine cuplajul 5d-3d. Intr-un camp de 57.2

kOe, momentul magnetic al cobaltului este de 0.016 ug iar polarizare benzilor 5d este de -0.007 pus.

Rezultatele cercetarilor efectuate asupra compusilor pamanturilor rare cu metale de tranzitie 3d au

fost prezentate n cadrul unor lectii invitate la urmatoarele conferinte:

1.

Pressure effects on the magnetic behavior of cobalt in rare-earth compounds

E.Burzo, P.Vlaic, D.P.Kozlenko

Balkan Workshop on Applied Physics, 4.06-6.06. 2014 Constanta (Invited lecture). Romanian Journal
of Physics 60, 1-2 (2015). IF=0.75

Magnetic properties and electronic structures of rare-earth transition metal compounds

E.Burzo

7" International Conference on Material Science and Condensed Matter Physics, 16.09-19.09. 2014
Chisinau (Invited lecture). Indexed INIS.

Exchange enhanced parramagnetism of rare-earth(yttrium)-transition metal compounds

E.Burzo

TIM14 Physics Conference, 20.11-22.11.2014, Timisoara (Invited lecture).

AIP Conf. Proc. Apare in anul 2015.

Lucrari aparute in cadrul grantului in perioada 2013- 2014, acceptate spre publicare sau prezentate

la conferinte internationale:

1.

Structural, electronic, magnetic and spin dependent transport properties of Fe/CaS/Fe(001)
heterostructures”

P. Vlaic, E.Burzo, K. Carva,

J. Appl.Phys. 113, 053715 (2013) IF=2.185

. Pressure effects on crystal structures and magnetic properties of RCos (R = Y or Gd) compounds

E.Burzo, P. Vlaic,

AIP Conf. Proc. 1564, 96 (2013) ISI journal

Impact of Fe/NaCl(001) interface structure on electronic, magnetic and spin polarized transport of
Fe/NaCl/Fe(001) heterojunctions: An-ab initio study

P.Vlaic, E.Burzo, K.Carva

J. Alloys Comp. 598, 41 (2014) IF=2.734

Magnetic and transport properties of CazsLaosFeMo1.xXWxOe perovskites

E.Burzo, |.Balasz, M.Valeanu, D.P.Kozlenko, S.E.Kichanov, A.V.Rutkaukas, B.N.Savenko

J.Alloys. Comp. 621, 71 (2015) IF=2.734

Oscillatory exchnage coupling and strong direct tunneling in AgCl based heterojunctions
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P.Vlaic, E.Burzo, K.Carva
J.Alloys Comp. (in evaluare)
. Pressure effects on the magnetc behaviour of cobalt in rare-earth compounds
E.Burzo, P.Vlaic, D.P.Kozlenko
Rom. J.Phys. 60, 1-2 (2015) IF = 0.745
. Magnetic and spin dependent transport properties of SrC/NaCl/(CaS)/SrC (001) tunnel junctions
P. Vlaic, E. Burzo
”Fifth Seeheim Conference on Magnetism” Frankfurt, Germany, 29.09 —-3.10.2013
. Electronic structure and spin polarized transport characteristics of CaC/LiCl(MgS)/CaC(001)
heterojunctions
P.Vlaic, E.Burzo
TIM-14 Phys. Conference, 20.11-22.11.2014 (Oral presentation), apare in AIP Conf. Proc., 2015 (ISI
paper).
Magnetoresistive properties of LaisCaosFeMo1.xWxOe double perovskites
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