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Rezumat— Two/one superconducting phases with the onset of
transition < 36K are observed at CIs of bicrystals, while the
rhombohedral Bi and 3D topological insulator (3DTI) BiSb are
diamagnetic and do not exhibit superconductivity. In large
crystallite  disorientation angle Bi-Sb interfaces both
superconductivity and weak ferromagnetism were revealed
simultaneously.
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I. INTRODUCERE

Bi si aliajele lui cu Sb se considerd unele dintre cele mai
intens studiate materiale in fizica corpului solid. Recent a fost
revelat [1, 2] faptul, ca aliajele Biix - Sby (0,07 <x < 0,2) sunt
izolatori topologici tridimensionali (3D TI), clasé fascinanta de
materiale noi, care poseda proprietiti remarcabile datoritd
topologiei neobisnuite a stérilor cuantice, precum si existentei
particulelor Dirac spin-orbital cuplate. De fapt, 3D TI sunt
izolatori in volum, dar poseda si stiri de suprafatd metalice,
protejate topologic, cu o texturd de spin neconventionald si o
dinamica specifica a electronilor [3]. Remarcam, ca primul 3D
TI, experimental detectat prin spin-ARPES [1, 2], a fost chiar
sistemul de aliaje Biix-Sbx (0,07 < x < 0,2). in conditii
normale, Bi si aliajele Biix-Shy (0 < x < 0,2) sunt
diamagnetice si nu poseda proprietati supraconductibile, decat
doar la temperaturi ultra joase (< 30 mK). Pe de alta parte, la
presiuni inalte, in filme subtiri dezordonate sau in stare amorfa,
nanofire si alte obiecte nanometrice, supraconductibilitatea se
manifestd la temperaturi de pana la (4 - 7) K.

Existd o posibilitate vasti de a wvaria starile
supraconductoare si magnetice la interfetele cristalite prin
utilizarea efectului de proximitate si prin modificarea despicarii
dupd spin a densitatii de stare, care apare sub actiunea
campului magnetic sau a campului de schimb al izolatorului

feromagnetic. In acest aspect, interfetele structurilor de tip
supraconductor / feromagnetic hibride pot manifesta efecte
termoelectrice exceptionale, genera si propaga curent spin -
polarizat, etc., deschizand astfel noi perspective in elaborarea
diverselor dispozitive bazate pe interactiunea dintre
supraconductibilitate si magnetismul slab. Utilizand interfetele
3D TI Biix Shy (0 <x <0,2), in dispozitive de spin-injectie,
structuri hibride supraconductor / feromagnetic, dispozitive
termoelectrice etc. se pot valorifica noi principii de functionare
si aspecte constructive a acestora. In lucrare se vor elucida
doud probleme de importantd majord: (a) aparitia si
manifestarea supraconductibilitatii in nano interfete cristaline
(Cl) ale bicristalelor din materiale nonsupraconductoare,
precum ar fi Bi si aliajele Bi-Sb, (b) coexistenta

bicristaline semimetalice sau semiconductoare.

Il. REZULTATELE OBTINUTE SI ANALIZA LOR

Proprietatile =~ magnetice si  galvanomagnetice  ale
bicristalelor s-au studiat in intervalul de temperatura 1,6-100 K,
folosind sisteme de mésurare foarte sensibile, precum ar fi
magnetometrul SQUID Quantum Design si Sistemul de
masurare a proprietatilor fizice (PPMS) cu magnet de inductie
supraconductibil de 140 kOe. Rezistenta electrici a fost
inregistratad in circuit standard cu patru sonde. Efectul Hall
longitudinal (masurat in configuratie longitudinala: campul
magnetic H paralel cu tensiunea Hall E si ambele
perpendiculare curentului | (HIELl)) a fost selectat drept
metoda de cercetare preferentiala pentru investigarea oscilatilor
cuantice in bicristale. Oscilatiile cuantice pij (Hi) si efectele
magnetice au fost inregistrate in cAmpuri stationare (de pana la
180 kOe) si de impuls (pana la 400 kOe) dupa convertirea CI
in stare normala (cu camp magnetic si / sau curent).
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Folosind metode de inregistrare ale semnalelor prin contact
si non-contact (efecte de transport, moment magnetic,
susceptibilitate magnetica, caldurd specificd etc.) au fost
detectate doud noi tranzitii supraconductoare la interfetele
bicristaline din Bi si BiSb [4] cu temperaturile critice Te1 ~
(3,7-4,6) K, Tz ~ (8,3 - 21) K i Tonset < 36 K (vezi Fig.1).
Doua faze supraconductoare au fost observate la CI ale
bicristalelor de Bi cu unghi larg de dezorientare (LDA). Pe de
alta parte, in bicristalele cu unghi mic de dezorientare (SDA) se
depisteaza doar o singura faza supraconductoare (T ~ 4,3 K),
iar parametrii supraconductori difera de valorile obtinute la
bicristalele LDA. De exemplu, in bicristalul cu 61 = 5° i 6, =
5,5% dHcz / dT ~ 2,97 kOe / K, campul critic superior Hc, ~8,8
kOe, lungimea de coerenta & (0) ~ 12 nm, in timp ce in
bricristalele LDA acesti parametri au urmatoarele valori: dHc, /
dT ~ 3 kOe / K, Hc (0) ~ 25 kOe, & (0) ~ 19 nm (prima faza cu
Te~ 8,4 K) si dHc, / dT ~ 5,5 kOe / K, Hez (0) ~ 16,6 kOe, & (0)
~ 14 nm (a doua faza cu T, ~ 4,3 K). Evaluarea lui He; (0) a
fost efectuatd, utilizdnd bine cunoscuta formulda WHH [5]:

H3" (0) =—0,69 T,(dH,, /dT), ;. 1)

S-a stabilit ca lungimea de coerentd & (0) in fazele
supraconductoare LDA si SDA este mult mai mica decat
latimea stratului central (d; ~ 60 nm); prin urmare, straturile
adiacente nu Imbunatitesc conditiile pentru corelarea
perechilor Cooper 1n stratul CI central.

Buclele de histerezis magnetic la interfetele LDA si SDA
(vezi Fig. 1) denotd clar comportamentul tipic pentru
supraconductorii de tip II, devenind reversibile in campuri mai
puternice de 2,5 kOe (campul de ireversibilitate). Curbele de
magnetizare la T ~ 2 K prezinta un histerezis larg, sunt aproape
simetrice, momentul magnetic remanent este semnificativ in
campul zero aplicat, iar efectul screening in planul CI este
destul de slab, deoarece grosimea CI este oarecum mai mica de
2 (A este adancimea de penetrare).

Dupa cum s-a mentionat anterior [6], interfata bicristalelor
torsionate are o forma modificata a suprafetelor izoenergetice
si densititi mai mari ale purtatoarelor de sarcind, care sunt
benefice pentru supraconductibilitate, deoarece favorizeaza
cuplarea electronilor si mareste in mod substantial temperatura
de tranzitie (mai mult de 10,4 K). Caracteristicile topologice
ale suprafetei Fermi (FS) la CI reflectd indirect schimbarile in
deplasarea atomilor din pozitiile de echilibru (specifice Bi
cristalin). In plus, are loc o intensificare a legaturilor
electronice cu reteaua cristalind a Bi. In baza temperaturii de
tranzitie T¢ ~ 10,4 K si energiei Debye de 10 meV (pentru Bi),
utilizdind formula aproximativda McMillan [7], a fost extrasa
constantd de cuplare de circa 0,71, ceea ce indica, ca
interactiunea electron - fonon la Cl a bicristalelor de Bi este
suficient de puternicd. Buclele de histerezis magnetic si
caracteristicile tensiune - curent ale CI de Bi denotd in mod
clar comportamentul tipic pentru supraconductorii de tip Il
rigizi, cu o valoare posibild a zonei energetice interzise 2A (0)
=3,3 meV.
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Fig. 1. (a) Dependenta de temperaturd a momentului magnetic si buclele
de histerezis in bicristale SDA de Bi cu 6; = 5° si 6, = 5,5% 1-50 Og, 2-100 Oe,
3-200 Oe, 4-300 Oe, 5-800 Oe. Insert: Bucla de histerezis magnetic la T = 3 K.
(b) Dependenta de temperatura a momentului magnetic si buclele de histerezis
magnetic in bicristalele LDA de Bi. 1 - 6, = 29°, 6, = 11% 2 - 6, = 62°, 6, = 2%
1-10 Oe; 2 - 20 Oe. Insert: (b) Bucla de histerezis magnetic a bicristalului de Bi
cu 6 = 29° si @, = 11° la 2K. Campul magnetic este orientat de-a lungul
planului CI.

in pofida faptului, ci concentratia purtitorilor de sarcina in
CI de inclinare este aproape cu un ordin de magnitudine mai
micad decat cea a CI de torsionare, totusi cel mai mare T este
detectat in primul caz. La temperaturi joase (T <30 K) in
bicristalele studiate, se observa doua tipuri de dependente m (T)
- diamagnetice si paramagnetice [8,9]. Estimarile densitatii
purtatorilor de sarcind Npaa (dia) din efectul Hall si oscilatiile
Shubnikov-de Haas arata cd Npaa in Cl paramagnetice
depaseste aproape de 1,5 - 2 ori pe cele Ngia 1a Cl diamagnetice;
prin urmare, principalul motiv al paramagnetismului in aceste
materiale este concentratia sporita de purtdtori de sarcina.

Pentru o identificare mai detaliata a anomaliilor
magnetizarii, au fost analizate meticulos rezultatele
masuratorilor in conditii zero-field-cooled (ZFC) si field-
cooled (FC). Fig. 2 (a) prezintd dependentele de temperatura
ZFC si FC ale momentului magnetic al bicristalelor Biyx - Sbx
(x <0,2), care in camp H=50 Oe, perpendicular pe CI (H L
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CI), se ramifica la temperatura Ty ~ 36 K. Trebuie remarcat
faptul c&, in esantioanele diamagnetice, mai jos de Tp, atit in
masurdtorile ZFC cat si in FC, se observd o amplificare
semnificativa a semnalului diamagnetic si expulzarea fluxului
magnetic. Detectarea efectului Meissner, clar pronuntat,
confirma faptul, cd in CI exista suficient material
supraconductor pentru a afecta valoarea momentului magnetic.
In acest sens, supraconductibilitatea la temperaturi exceptional
de ridicate la interfetele de torsiune, amplasate in masiv non-
supraconductor, este desigur o manifestare uimitoare.
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Fig. 2. Dependentele de temperaturd ale curbelor ZFC si FC in bicristale
de Bi1.x - be (X < 02) (a) Bi0.94 Sbo.os Te, 01=90, 50 Oe, (H 1 Cl) Inset: (H Il
Cl); (b). Biggs Sbo1s, #:=15°% 6, = 3° 50 Oe, (H L ClI). Insert: Dependentele de
temperaturi a cildurii specifice a bicristalului Biggs Sbo.1s, 61=15°, 6, = 3°.

Nu a fost detectat nici un fel de ramificare a curbelor ZFC
si FC in camp (H = 50 Oe) paralel cu planul CI (H||CI) laT>9
K. In plus la aceasta, sub 9 K, semnalul supraconductor este
considerabil mai mic si momentul diamagnetic la H || CI este
mai slab decat in cazul H + Cl. De obicei, punctul de

ramificatie al curbelor ZFC si FC in supraconductoare reflecta
temperatura de tranzitie Tc. Prin urmare, putem concluziona, ca
T 1n aceste CI poate atinge o valoare de 36 K, care este si cea
mai mare temperaturd criticd de tranzitie in stare
supraconductibild observata la semimetalele VB si aliajele lor.
Exemple tipice ale curbelor FC si ZFC la bicristalele
paramagnetice Biyx - Shx (x < 0,2) in cAmpuri magnetice H L
CI sunt prezentate in Fig. 2 (b). Se observa o fincetinire
substantiala a descresterii momentului magnetic ZFC.
Diferenta dintre curbele ZFC si FC se extinde brusc in
intervalul de temperatura (35-28 K) si apoi trece la saturatie. In
acelasi timp, céldura specifica prezintd un salt bine evidentiat
(vezi Fig. 2 (b), insert), care indicd 0 tranzitic de fazd de
ordinul doi cauzata de supraconductibilitate.

Fig. 3 prezintd buclele de histerezis si dependentele de
temperatura ale momentului magnetic al bicristalelor de Bi si
Biix- Sby (0 <x <0,2). La temperaturi joase (< 36 K)
interfetele prezintd [10] o tranzitie supraconductoare (pentru
diferite probe T¢ ~ 3,7-4,6 K) sau doud (Te1 ~ 8,3 - 21 K, Tz ~
3,7-4,6 K). In cazul unei tranzitii (Fig. 3 (a)), buclele de

histerezis magnetic  sunt tipice pentru  materialele
feromagnetice slabe si se desfasoara pe un fundal
paramagnetic.
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Fig.3. Dependentele de temperaturd ale momentului magnetic si buclele de
histerezis in bicristale cu (a) doua sau (b) o tranzitie supraconductoare. (a) (1)
BigosSboorSn, 61 = 4.6° 6, = 1° (2) Bi, 6 =5°, scale pentru m(T) 1:4, (3)
Blogssbo 15, 01 = 4 0,= 10 (4) B|0935b007sn 0, = 40 0,= 10 scala pentru m(T)
1:2, (5) BigesShoosTe, 61 = 9, 6, = 2° scala pentru m(T) 1:2; Insert:
BioesShoorSn, 61 = 4.6° (1) 2 K, (2) 5K; (b) (1) Bio.gsShoorSn, 61 = 75° 0= 4°,
scala pentru m(T) 1:4 (2) Big.gsShoorSn, 61 = 68°, 0, = 2°, scala pentru m(T) 1:
10, (3) BipgsShoasTe, 61 = 19°, 6, = 3%, scala pentru m(T) 20:1, (4) BiogsSboosTe,
0= 690, 60, = 20, (5) Bio_szsbo_lssn, 0, = 180, 0, = 50, scala pentru m(T) 300:1,
(6) Bio_gsSbo_m, 0= 120, 0,= 50; Insert: Bio_355b0_15, 0,= 120, 0 :50, (1) 10 K, (2)
300K, (3) 1.8 K.
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In majoritatea probelor cu doud tranzitii supraconductoare
(Fig.3 (a)) in bicristalele de Biix - Shx (0 <x <0,2), buclele de
histerezis sunt simetrice si tipice pentru supraconductorii de tip
IT; totusi, existd si anumite cazuri (care se manifestd mai ales in
CI de tip Inclinare cu continut sporit de Sb (vezi Fig. 4 (a, b))
de manifestare a buclelor feromagnetice. Retinem, ca buclele
feromagnetice nu se detectd in CI ale bicristalelor de Bi. In
consecinta, manifestarea lor este specificd numai pentru CI ale
aliajelor Bis-x - Shy (0 <x <0,2), care sunt de fapt 3D TI.

in Fig. 5 (a, c) sunt prezentate dependentele tipice de
temperaturd ale rezistivitatii p (T, H) in bicristale SDA ale
aligjelor Biix-Sbx (0 < x <0,2) cu doud tranzitii
supraconductoare in campuri magnetice perpendiculare si
paralele planului interfetei. Efectul cresterii cdmpului magnetic
este conexat cu extinderea tranzitiilor in cAmpuri mai puternice
si deplasarea lor in mod similar spre temperaturi mai joase, fara
o extindere semnificativa la H <2 kOe.
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Fig. 4. Dependentele de temperaturd ale momentului magnetic si buclele
de histerezis in bicristale de tip inclinare. (&) BiogsSho1sSn, # = 19% 1 — 0 kOe;
2 —0.4 kOe; 3—1.5KkOe; 4 - 2 kOeg; 5 - 4 kOe; 6 - 6 kOe; 7 - 8 kOeg; 8 - 10
kOe; 9 - 12 kQOe; 10 - 15 kOe; 11 - 20 kOe, Insert: Bucle de histerezis magnetic
la 1.8 K. (b) ) BiogsShousTe, = 16% 1 - 0; 2 - 0.1 kOe; 3 — 0.2 kOe; 4 — 0,5
kOe; 5 - 1 kOe; 6 — 1,5 kOe, Insert: Bucle de histerezis magnetic la 1,9 K.

In Fig. 5 (b, d) este prezentat cAmpul critic superior paralel
Hia(T) si perpendicular He(T) planului Cl, evaluat pentru
inceputul tranzitiei (onset) si punctul de mijloc al acesteia
(midpoint). Din cea ce se observd, Hlp(T) prezintd acelasi
comportament ca si H'x(T), cu exceptia faptului ci, la
temperaturi joase (vezi Fig. 5 (d), insert), acesta manifesta
tendintd de saturatie si, astfel, face posibila estimarea lui
experimentala = 20,5 kOe. Campul paramagnetic critic HeP(0)

din tsHE(0)=1,84 KT, (us este

magnetonul Bohr) preia valori de 232 kOe (pentru prima faza)
si 120 kOe (pentru a doua fazd), cea ce depaseste mult campul
critic orbital superior. In consecintd, parametrul Maki a = V2
H°:, (0) / HP:(0) la ClI a bicristalelor investigate este foarte
mic (o~ 0,1 - 0,14), efectul spin-paramagnetic este neglijabil si
campul critic superior orbital conventional la 0 K determina pe
deplin valoarea lui He, (0).

Anizotropia campului critic y = Hlg(0)/ H'2(0) la CI a
bicristalelor aliajelor Biix - Sby (0 <x <0,2) este relativ mica;
scadentd de lay = 1,3-1,5 (langa T¢) pana lay ~ 1,0-1,1 (laT =
0 K) si deviaza insuficient de la comportamentul similar al
supraconductorului cu o singurad banda. Lungimea de coerenta
Ginzburg-Landau poate fi estimati folosind relatia & = ¢o/2n
H™c2(0), unde ¢o este fluxul cuantic. S-a constatat cd, in prima
faza supraconductoare & ~ 11-12nm, in cea de-a doua &, = 14-
17 nm.

Notam, ca buclele de histerezis ale bicristalelor SDA
conduc la valori ale campului critic inferior He, ~ (100-130)
Oe. Acestea sunt aproape simetrice si au comportament
reversibil in cAmpuri mai puternice de 2 kOe. Forma buclelor
nu se modificd esential cu temperatura; unele dintre ele nu
prezintd varf initial diamagnetic. Din aceste considerente se
poate afirma, ca interactiunea dintre fermionii Dirac in 3DTI
este controlata in mod coerent de catre faza supraconductoare.

Dependenta de temperatura a momentului magnetic si a
campurilor critice superioare la interfetele LDA ale
bicristalelor Biyx - Sby (0 <x <0,2) sunt prezentate in Fig. 3 si
in [9, 10]. Valorile Hc (T) si dHc2 / dT sunt oarecum mai mici,
decat cele de la interfetele cu doud tranzitii supraconductoare.
De exemplu, dHc / dT, in functie de compozitia esantionului,
preia o valoare de (0,9-1,5) kOe / K, in timp ce He (0) = 2,6-
3,7 kOe. Aceasta corespunde unei lungimi de coerenta la 0 K
de =~ 30-35 nm si o grosime a stratului supraconductor de
aproximativ 100-120 nm. Datele privind grosimea stratului
supraconductor sunt in concordanta deplina cu datele SEM.
Buclele de histerezis feromagnetic la interfetele bicristalelor
LDA se evidentiazd clar pe fundalul paramagnetic al m(T),
posedand un moment magnetic de saturatie dependent de
temperaturd ms = (0,7-1,2)-10° emu / g la H <+ 2 kOe. Buclele
se manifestd prin proprietati feromagnetice in intregul interval
de temperatura studiat; forma lor se modifica usor; latimea se
micgoreazd cu cresterea temperaturii, in pofida raspunsului
diamagnetic la T <5.

evaluat relatia

Chisinau, 24—27 May 2018

140



6" International Conference “Telecommunications, Electronics and Informatics” \CTEI 2018

1.9212) /;.a—':-.:::-.\.:
— oo®® . M\A\A
G 1 ..i".;:—':“"' 3f —a_
g/ ..o. ; H‘“MAAAAAAA ——
> Y ‘ v
T Ll v —4 _
- 2] s T
Q J 1 7 y wnieod
] N o
e 1.84- /-/ f 77 }M@eeee%%%% mgﬁe e
/ /
F [l | |
2 4 6 8 10
T (K)
Cc) o
] S
G ;
E 1 _90 B F.‘IIIIIIII....J
> ;
= / 2
i O'N'\.\
2 ] oS
2 / : lh\:\‘\A\
) ] ,"""""""""M f \'\v\‘
< ./ s - “m#ﬁ;‘;m‘ \.ﬂ'
1850 | [fmmeen -
RV .
ra | |

T (K)

b) \
20w
w . \, o
Q N\
<10 ]
T <~ N
O £ N 3
62— M 0 = ®
8 4 6 8
Lo T (K) \\
i 2\
0 & | Y
4 6 8
T (K)
d \
44\l - .\_ oA
© \
s gm N\
S 3 \'\ P
< - -
& o '\ %6 & Y
L \ T (K) 2\
1 W
\ \
0 . | , R
4 6 8

T (K)

Fig.5. Dependentele de temperatura ale rezistivitatii si cimpul critic superior magnetic He, (T) in bicristalul aliajului Big,ssSbo,e7 cu continut mic de Sn (~ 0,01
at.%), 6, = 4.6°, 6,=1° (a), (b) H perpendicular; (c), (d) H paralel; (a) (1) 5 kOe,( 2) 4 kOg,( 3) 3 kOe,( 4) 2 kOe, (5) 1 kOe, (6) 0.5 kOe; (b) (1, 3) onset, (2)

midpoint; Insert: tranzitia 1, midpoint; (c) (1) 7 kOe, (2) 4 kOe, (3) 2 kOe, (4) 1 kOe, (5) 0,5 kOe; (1),(3) onset, (2) midpoint; Insert: tranzitia 1, midpoint.

Prin urmare, interfetele LDA ale 3D TI Bijx - Sbyx (0 <x <
0,2) prezintd simultan buclele de histerezis feromagnetic si
caracteristici  specifice supraconductorilor cu grosimea
comparabild cu cea a Cl, cu toate ca oscilatiile cuantice indica
in mod clar prezenta mai multor straturi omogene. Coexistenta
starilor magnetice si supraconductoare la diferite interfete in
sisteme 3D si 2D a fost raportatd recent in [11]. De obicei,
aceastd este asociatd cu contributia diferitd a purtdtorilor de
sarcind in fenomenele produse la interfata [12]; aditional,
magnetismul se datoreaza unor electroni din vecinatate, in timp
ce supraconductibilitatea este cauzatd de electronii perechi
[13]. Prin urmare, se conchide [10] ca manifestarea
magnetismului la interfetele Bi-Sh se atribuie efectului
distorsiondrii structurale pronuntate (dislocatii, distorsiuni
locale, vacante etc.). Sporirea dezordinii structurale conduce la
ruperea perechilor de electroni in diferite zone ale Cl si la
formarea unei structuri electronice feromagnetice, care se afla
in competitie constanta sau in cuplare cu electronii Cooper.

I11. ConcLuzil
- La interfetele bicristalilor de Bi si 3D TI Bir.x - Shx (0 <x <
0.2), au fost depistate doua noi tranzitii supraconductoare, in
timp ce monocristalele romboedrice masive ale acestor
materiale nu sunt supraconductibile.
- Interfetele Biix-Shx (0.07 < x < 0.2) prezinta simultan
feromagnetism slab si supraconductibilitate. Din contra, Cl ale
bicristalelor de Bi remarca doar supraconductibilitate, adicd nu

satisfac in totalitate conditiile de manifestare a 3D TI.
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