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ABSTRACT

The recently discovered iron-based superconductors are one of the
most intensely investigated compounds. Although, a number of fam-
ilies of superconductors exhibiting magnetic ordering are known, the
iron-based ones are unique, since the superconducting current is car-
ried by the iron-sublattice that simultaneously is responsible for mag-
netic ordering. Comparing this behaviour to the classical supercon-
ductors for which just a 1% of iron doping destroys superconductiv-
ity completely, it is obvious that the mechanism responsible for su-
perconductivity in the iron-based materials is unconventional.

Belonging to the so-called 122-family, doped compounds of
EuFe,As, were chosen for the investigation in this study.
The Eu-based compounds have two “magnetic” sublattices:
iron-sublattice exhibiting spin density wave ordering and europi-
um-sublattice which orders antiferromagnetically.

To investigate the magnetic and superconducting properties of this
group of compounds, three representatives were chosen:

* Eu(Fe,g,Co,,),As, — a compound with europium-sublattice
and cobalt-doped iron-sublattice;

0.73
iron-sublattice, with expected decreased antiferromagnetic in-

teraction due to calcium doping of the europium-sublattice;

* Eu,,;Ca,,,(Fe,q Co,,;),As, —a compound with cobalt doped

* Ca(Fe,Co,0,),As, — a calcium-based compound (with no
europium ions) used as a reference system, with cobalt-doped
iron-sublattice allowing to observe both superconductivity and
spin density wave ordering.

The samples were characterised using experimental techniques
such as: electrical transport (resistivity, magnetoresistivity, Hall
effect), magnetic measurements (AC-susceptibility, magnetisation),
Mossbauer spectroscopy and neutron scattering. Multiple (magnetic)
phase transitions were observed for investigated systems. Depend-
ing on the chemical composition, temperature and applied external
magnetic field the physical properties vary. All three compounds are
superconducting and exhibit spin density wave ordering of magnetic
moments of Fe*" ions. The europium-based materials order antifer-
romagnetically and in higher external magnetic fields the magnetic
moments of Eu*>" have a field induced ferromagnetic order.

The most interesting are the europium-based compounds: Eu(Fe_ ¢,
Co, ,),As, and Eu,,.Ca,,,(Fe_. Co,.),As,, for which extraordin-
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ary properties such as magnetic field induced superconductivity and



reentrance (reentrance to normal state following transition to super-
conducting state) were discovered.

From both bulk and microscopic studies it was found that
the magnetic structure of the europium-sublattice in the doped
EuFe,As,-based systems is a canted antiferromagnetic and the angle
at which the magnetic moments of Eu** ions are declined from the
c-axis depends, among others, on the chemical composition. Based on
these results, it was suggested that for such a structure, even in zero
external magnetic field, an internal magnetic field is present. With
application of an external magnetic field, the magnetic moments of
Eu>" are reoriented to the direction of the applied field. By varying
the total (internal and external) magnetic field perpendicular to the
conducting layers (parallel to the c-axis) it is possible to decrease the
orbital pair breaking effect and as a result increase the transition tem-
perature to the superconducting state.

We believe that the observed unusual properties of the investigated
systems are correlated with the magnetic structure, in which Eu*"
magnetic moments order.
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STRESZCZENIE

Stosunkowo niedawno odkryte nadprzewodniki na bazie zelaza sa
obecnie jednymi z szerzej badanych materialéw. Cho¢ istnieje wiele
zwiazkéw wykazujacych jednoczes$nie porzadek magnetyczny, to
nadprzewodniki na bazie zelaza sa wyjatkowe, gdyz obserwuje sie
w nich przenoszenie pradu nadprzewodzacego w plaszczyznach ze-
lazowych, ktére jednoczesnie wykazuja porzadek magnetyczny. Gdy
poréwna sie je do klasycznych nadprzewodnikéw, dla ktérych do-
mieszka tylko 1% zelaza niszczy nadprzewodnictwo, od razu mozna
stwierdzi¢, ze mechanizm odpowiedzialny za nadprzewodnictwo
w rozwazanych zwiazkach Zelaza jest niekonwencjonalny:.

Do badar wybrano domieszkowane zwiazki EuFe,As,, nalezace do
tzw. rodziny 122. Zwiazki te posiadaja dwie podsieci ,magnetyczne”:
podsie¢ zelaza wykazujaca porzadek fali gestosci spinowej i podsie¢
europu porzadkujaca sie antyferromagnetycznie.

W celu poznania wlasciwosci magnetycznych i nadprzewodzacych
tych zwiazkéw wytypowano trzech przedstawicieli:

* Eu(Fe,g,Co,,,),As, — zwiazek z nierozcieficzona podsiecia eu-
ropu i z podsiecia zelaza rozcieficzona kobaltem;

* Eu,,;Ca,,,(Fe,q Co,45),As, — zwiazek o spodziewanym obni-
zeniu oddzialywania antyferromagnetycznego poprzez rozcien-
czenie podsieci europu jonami wapnia (nie posiadajacymi mo-
mentu magnetycznego) i rozcieficzona podsiecia zelaza jonami
kobaltu;

* Ca(Fe,44C0y04),As, — zwiazek referencyjny na bazie wap-
nia (bez jonéw europu), domieszkowany kobaltem w stezeniu
umozliwiajacym obserwacje nadprzewodnictwa i porzadku fali
gestosci spinowej.

Aby scharakteryzowa¢ wybrane zwiazki wykonano pomiary: trans-
portu elektrycznego (oporu, magnetooporu i efektu Halla), magne-
tyczne (podatno$¢ zmiennopolowa, namagnesowanie), spektrosko-
pii Mossbauera oraz spektroskopii neutronéw. W badanych mate-
riatach zaobserwowano wielokrotne (magnetyczne) przejscia fazowe.
W zaleznoéci od skfadu chemicznego, temperatury, a takze zewnetrz-
nego pola magnetycznego wlasciwodci fizyczne probek zmieniaja sie.
Wszystkie trzy badane zwiazki wykazuja nadprzewodnictwo. Jed-
nocze$nie, obserwowane jest porzadkowanie momentéw magnetycz-
nych jonéw Fe*" w postaci fali gestosci spinowej. Probki zawierajace
europ, manifestuja porzadek antyferromagnetyczny momentéw ma-
gnetycznych jonéw Eu*", a w dostatecznie wysokich zewnetrznych
polach magnetycznych wymuszony porzadek ferromagnetyczny.
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Na szczeg6lna uwage zastluguja domieszkowane zwiazki europu:
Eu(Fe, 5,Co,4).As, oraz Eu, ;Ca,,,(Fe, s Co,45),As,, dla ktérych
zaobserwowano niezwykle wlasciwosci, takie jak nadprzewodnictwo
indukowane polem magnetycznym, czy tez zachowanie typu reen-
trant (tzn. powr6t do stanu normalnego poprzedzony przejsciem do
stanu nadprzewodzacego).

Zaréwno z pomiaréw objetodciowych, jak i mikroskopowych wy-
nika, Ze struktura magnetyczna podsieci europu domieszkowanych
zwiazkéw EuFe,As, jest antyferromagnetyczna typu canted (deklina-
cyjna), w ktérej kat pod jakim momenty magnetyczne jonéw Eu**
sa uporzadkowane wzgledem osi ¢, zalezy m.in. od skladu chemicz-
nego. Ze wzgledu na taka strukture, nawet w zerowym polu magne-
tycznym sugeruje sie istnienie wewnetrznego pola magnetycznego.
Pod wptywem przylozonego zewnetrznego pola magnetycznego mo-
menty magnetyczne jonéw Eu®T przeorientowuja sie na kierunek
pola magnetycznego. Zmniejszajac sumaryczne pole magnetyczne
dzialajace prostopadle do ptaszczyzn nadprzewodzacych (pole réow-
nolegle do kierunku c) mozliwe jest zmniejszenie efektu orbitalnego
rozrywania par, a co za tym idzie podwyzszenie temperatury przej-
Scia do stanu nadprzewodzacego.

W oparciu o uzyskane wyniki uwazamy, ze obserwowane niety-
powe wiasciwoéci sa posrednio zwiazane ze struktura magnetyczna,
w jakiej porzadkuja sie momenty magnetyczne jonéw Eu®".
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