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Resumo

Este trabalho relata o estudo das propriedades estruturais, de transporte e magnéticas em sistema
de véalvulas de spin com camada separadora supercondutora (valvulas top Ta/FM/Nb/FM/IrMn
ou bottom Ta/IrMn/FM/Nb/FM). As amostras produzidas por magnetron sputtering, que foram
classificadas em duas familias de vélvulas de spin com cobalto (Co) ou permalloy (NiFe) como
camadas ferromagnéticas, FM. Foram crescidas amostras com diferentes valores de espessura na
camada de Nb (50 — 500 A), focalizando principalmente no estudo do comportamento magnético das
amostras que tem transicao supercondutora.

O comportamento magnético das amostras mostra uma anomalia nos valores de campo coercitivo
(H.) e de exchange bias (Hg,). Alem disso, em temperaturas menores que a temperatura critica de
transigdo supercondutora (7.), o comportamento magnético das valvulas com Co é tipico de uma
valvula de spin, atribuido ao fato de que as camadas de Co blindam a contribuicao supercondutora
na resposta magnética das amostras. Para as amostras com NiFe encontramos uma curva de histerese
atipica em temperaturas abaixo de T, especialmente nas amostras com espessura acima de 300 A.
Este comportamento é similar ao apresentado pelos sistemas hibridos SC/FM, sendo observado uma
trajetoria no sentido oposto ao esperado para uma curva de histerese normal. Este comportamento
atipico poderia estar relacionado com a natureza magnética da camada FM, a presenca do efeito
Meissner paramagnético (PME) na camada de Nb e a geragao de vértices causada pelo PME, porém
ainda necessita ser estudado com maior detalhe.

Por outro lado estudamos a mudanca induzidas nas valvulas de spin para diferentes materiais
como buffer. Neste caso é apresentada uma reducao da temperatura de transicao supercondutora
do espacgador camada Nb, quando é utilizado Nb como camada buffer. As curvas de histerese e os
padroes de difracao de raios-X seguem indicando que esta camada pode causar uma mudanca nos
valores do campo H,, possivelmente devido a um grau maior de orientacdo preferencial (200) no
IrMn fornecido pela camada buffer. A reducao da T, do espacador Nb, nestas valvulas de spin, sao
atribuidas aos campos dispersos a partir das paredes de dominio devido ao rearranjo dos dominios
nas camadas de NiFe.
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Abstract

In this work, we study the structural, electronic and magnetic properties of superconducting spin
valve systems of type Ta/FM/Nb/FM/IrMn and Ta/IrMn/FM/Nb/FM) (termed top and bottom
respectively). We have produced two different families of samples by magnetron sputtering. For the
first family cobalt (Co) serves as the ferromagnetic layer material, while the second family is based
on the softer ferromagnet permalloy (NiFe). These samples were grown by magnetron sputtering
with varying thickness values of the Nb layer between 50 - 500 A.

We have discovered an anomaly in the coercitive field (H.) and in the exchange bias (Hep) of
the pinned ferromagnetic layer. Furthermore, below the critical temperature of the superconducting
transition (7,), the Co-based samples exhibit the classical magnetic behavior of non-superconducting
spin valves, , which is very likely attributed to the fact that the Co layers screen the superconducting
contribution in the magnetic response. For NiFe samples, we found an unconventional hysteresis
curve below 7, in samples with Nb thickness values over 300 A. This behavior is similar to the one
observed in hard superconductors and other FM/SC hybrid systems, with the crucial difference of
the hysteresis loop being in the opposite direction (clock-wise instead of counter clock-wise). This
atypical behavior could relate to the magnetical nature of the FM layer, the presence of paramagnetic
Meissner effect (PME) in the Nb layer and the creation of vortices caused by PME.

Moreover, we study the influence of the buffer layer on the properties of superconducting spin
valves. The critical temperature is significantely reduced, when the Ta buffer layer is substituted by
a Nb layer. Hysteresis curves and X-rays diffraction patterns indicate that this layer causes a change
in the H,, values, possibly due to a higher degree of preferred orientation (200) in IrMn provided by
the buffer layer. The reduction of T, Nb spacer then can be seen as a result of the stray fields from
the domain walls due to rearrangement of the domains in layers of NiFe.
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INTRODUCAO

O efeito de magnetorresisténcia gigante (GMR em inglés), baseado em um mecanismo que foi
sugerido inicialmente por Mott no ano de 1936 [1], tem encontrado sua aplica¢do na eletronica do
dia-a-dia [2]. Em 1988 a GMR foi descoberta por dois investigadores, Albert Fert e Peter Gruenberg,
que receberam conjuntamente o premio Nobel por este mesmo trabalho em 2007, pela constatacao
experimental deste efeito quantico; sendo esta descoberta a base para a spintronica [3]. Desde a
década do 70 as pesquisas sobre valvulas de spin tém sido uma fonte constante para uma nova e em-
polgante fisica [4] e durante o novo milénio estas estruturas com a camada separadora supercondutora
tem recebido enorme atengao por parte da comunidade cientifica. Especialmente, o surgimento da
supercondutividade em tripletos e a preservacao da seletividade do spin em tais sistemas sao temas
debatidos atualmente [5-8].

Esta tese busca focalizar em estruturas de véalvulas de spin que mantem o carater supercondutor
da camada de Nb. Nosso trabalho foi motivado pelos trabalhos de Zdravkov, Gu e Moraru [5,9,10],
que usaram camadas separadoras supercondutoras finas, focalizando no comportamento elétrico das
valvulas de spin na presenca de um campo magnético paralelo ao plano das amostras. Porém, para
nosso caso o enfoque foi projetado para o estudo do comportamento magnético de amostras com
camadas separadoras supercondutoras com espessuras maiores ao ja publicado, as quais apresentam
um comportamento diferente ao encontrado em uma valvula de spin convencional, comportamento
semelhante a um sistema hibrido supercondutor/ferromagneto (SC/FM). A fim de reproduzir este
curioso comportamento e encontrar sua possivel origem, decidimos crescer duas familias de valvulas
de spin com cobalto (Co) ou permalloy (NiFe) como camadas ferromagnéticas FM. Em contraste com
os estudos anteriores de valvulas de spin supercondutoras, usamos valores grandes de espessura na
camada supercondutora (até 500 A), isso com o objetivo de aumentar o sinal da resposta magnética
do supercondutor.

Esta tese estd estruturada da seguinte maneira: no capitulo 1, apresentamos os fundamentos
tedricos para as técnicas experimentais, assim como para as valvulas de spin, o efeito GMR e ou-
tros topicos relacionados. Também apresentamos uma visao geral da literatura e alguns resultados
experimentais, os quais estao relacionados com o trabalho. No capitulo 2, abordamos a técnica expe-
rimental usada para a producao de amostras e as respetivas técnicas de caracterizacao usadas neste
trabalho. No capitulo 3 discutimos os detalhes de crescimento e producgao das amostras.

Os resultados experimentais encontrados sao apresentados e analisados no capitulo 4, para as
duas familias. Tanto a familia do cobalto (Co/Nb/Co) como do permalloy (NiFe/Nb/NiFe), serao



CONTEUDO

discutidas separadamente e os resultados principais serao apresentados no final deste capitulo. Fi-
nalmente, no ultimo capitulo, resumimos os resultados e fazemos alguns comentarios finais, também

como algumas observacoes para outros estudos planejados.



Capitulo 1

Aspectos Gerais

Entre os estudos de dispositivos que tem propriedades, como as magnéticas, uma grande area
de pesquisa é direcionada ao estudo de materiais (e estruturas especificas) preparados na forma de
filmes finos ou sistemas de multicamadas. Este tipo de dispositivos ou sistemas é estudado com maior
intensidade que outros com propriedades parecidas, devido a sua grande quantidade de aplicagoes e
simplicidade de preparacao.

Os sistema magnéticos sao estruturas preparadas a partir da deposicao de diferentes materiais
na forma de camadas alternadas sobre uma superficie denominada de substrato. Estes sistemas se
notabilizam por ter carateristicas diferentes das encontradas em materiais em forma massiva (bulk)
devido as contribuicoes que determinam as propriedades de cada material em forma de camada, serem
afetadas por diferentes efeitos. Os efeitos de superficie e interface, onde a razao entre a superficie
e o0 volume é muito maior no caso de um filme, bem como o nivel de rugosidade nas interfaces do
sistema, pois estas estruturas dependem das condi¢oes em que foram fabricados. Além do mais, outra
importante propriedade observada usualmente em filmes magnéticos é a anisotropia magnética [11],
que se caracteriza pela presenca de uma ou vérias orientagoes preferenciais para a magnetizacao
espontanea do material.

1.1 Crescimento de Filmes Finos

Com o desenvolvimento de sistemas de ultra-alto-vacuo mais eficientes foi possivel depositar e
crescer materiais sobre diferentes tipos de substratos (metdlicos, isolantes ou semicondutores) com
espessuras da ordem de angstrons (1 A = 107'%m). A possibilidade de controlar o crescimento
destas estruturas tem acompanhado o desenvolvimento de varias técnicas sofisticadas de deposicao
e caracterizacao de filmes finos. Uma das técnicas mais usadas para a fabricacao de multicamadas ¢é
a pulverizagao catédica (Magnetron Sputtering) por corrente direita (DC) ou radio frequéncia (RF)
(técnica que descreveremos na segao 2.1); esta técnica em especial permite obter taxas de deposigao
muito altas, o que facilita o controle de espessura das camadas durante a deposicao.

Entre as propriedades estruturais mais importantes, temos que um filme fino crescido sobre um
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substrato pode ter uma constante de rede diferente do respectivo material na forma bulk e novas
fases cristalograficas podem ser formadas. Em particular, a constante de rede dos filmes finos pode
ser diretamente modulada pela escolha do substrato !. Também pode-se ver que ao se depositar
filmes finos estes apresentam fases estruturais diferentes das estruturas cristalinas na forma bulk em
condicoes termodinamicamente similares?.

Para um sistema de multicamadas ideal as interfaces seriam planas, mas qualquer técnica de de-
posicao envolve, de uma ou outra maneira, a formacao de imperfeigoes estruturais nestas superficies
limites. Por exemplo, as discordancias entre estruturas, tensao normal e lateral, relaxagao, formacao
de defeitos pontuais, interdifusao e rugosidade, as quais mostram que a formacao ideal de interfaces
nao é possivel. Tanto a qualidade das camadas como das interfaces depende das condicoes de de-
posicao, por exemplo, a temperatura do substrato, a energia de deposigao dos materiais (que depende
das fontes DC ou RF utilizadas), o nivel de vécuo antes do processo de deposicao. A pressao base,
pressao interna da camara de deposicao, deve ser da ordem de 10~7 até 10~ Torr e a pressao do
gés durante a deposicao da ordem de 10~2 Torr, pois o processo de deposicao de filmes necessita
de atmosfera de gases nobres, como o argonio (Ar) ou uma mistura deste com outros gases como o
oxigénio (Oz) ou nitrogénio (N3).

Além dos fatores anteriores, a estrutura das moléculas depositadas sobre um substrato, junto com
a quebra das conexoes moleculares, a deposicao de uma camada depende de energias livres relaciona-
das com a superficie e o material depositado, tal como a energia na interface. Consequentemente, as
condigoes favordveis para a formagao de camadas uniformes de certo material sobre um substrato ou
sobre a camada de outro material, é representada pela relacao entre as energias por unidade de area
v (equagao 1.1). Quanto maior for a energia do substrato, maior serd a tendéncia de depositar-se de
forma homogénea um filme [11]:

Vsubstrato = Veamada + Yinter face- (]' . ]')

A partir desta relacao, o processo de deposicao de uma primeira camada de dtomos é formada; para
uma segunda camada, a morfologia é definida por diferentes condigoes de energia porque a nova
interface é formada entre duas camadas do mesmo material. Dado que, em geral, as dimensoes
estruturais entre o elemento depositado e o substrato sao diferentes, pois a espessura do elemento
depositado aumenta, a energia da tensao de desajuste também aumenta, sendo um efeito que desfa-
vorece a deposicao de camada por camada [11]. Geralmente poderfamos considerar que existem trés
mecanismos principais do crescimento de filmes (figura 1.1): Primeiro, na forma de ilhas ou modo
Volmer-Weber, onde pequenos clusters de particulas sao nucleados diretamente sobre a superficie e

Por exemplo, para as super-redes (Fes/Vs)so , (Fes/Vi)as e (Fes/Va)eo, depositadas sobre MgO(110), foram
calculados os respetivos parametros de rede 2,93 A, 2,90 A e 2,89 A, onde os subindices dos elementos sio as
espessuras em numero de camadas atomicas e os subindices externos representam o nimero de bicamadas de cada
amostra [12]. Estas constantes de rede sio diferentes dos materiais puros em bulk Fe (2,87 A) e V(3,03 A)

2Como filmes finos de Co depositados sobre certos substratos apresentam uma, fase fcc, enquanto que na forma bulk
este elemento tem estrutura hep [13]. De outro modo, as transicoes de fases cristalograficas também ocorrem ao nivel
nanomsétrico, por exemplo, reportaram-se transi¢oes da fase bet do Ru para a fase hep em multicamadas Fe/Ru [14],
onde a fase bet é formada para espessuras de Ru inferiores a 3,5 A.
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crescem até formar ilhas (figural.l (a)). Isso ocorre quando os dtomos do material depositado sao
ligados mais fortemente entre eles do que ao substrato. Segundo, na forma de camadas ou modo
Frank-Van der Merwe (figural.l (b)), onde os atomos sdo mais fortemente ligados ao substrato do
que entre eles, assim, os atomos formam camadas homogéneas sobre a superficie que sao fracamente
ligadas ao substrato, as quais se acomodam nas camadas pré-existentes (crescimento epitaxial). Adi-
cionalmente, existe uma forma intermediaria ou mistura de camadas e ilhas também conhecida como
modo Stranski-Krastanov (figural.l (c)), onde depois de formar a camada inicial, ou poucas camadas,
no crescimento seguinte sdo formadas ilhas do mesmo material [15].

Figura 1.1: Formas de crescimento dos filmes para diferentes energias: (a) Crescimento em ilhas ou modo
Volmer-Weber, (b) modo Frank-Van der Merwe ou por camadas, e (¢) modo intermedidrio ou Stranski-
Krastanov [16].

1.2 Magnetorresisténcia Gigante (GMR)

O efeito GMR consiste na grande variacao da resisténcia elétrica de uma amostra na presenca de
um campo magnético externo. Ele é préprio da mecanica quantica, sendo observado principalmente
em filmes finos compostos por camadas FM separadas por camadas ndo magnéticas (NM) condutoras,
sua origem esta relacionada com o transporte dependente do spin dos elétrons de conducao. Este
efeito foi descoberto independentemente no ano de 1988, pelos grupos liderados por Albert Fert
(Franga) e Peter Griinberg (Alemanha). O trabalho inicial desta descoberta foi através do estudo de
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superestruturas de (001)Fe/(001)Cr [17] sobre GaAs. Medidas de magnetorresisténcia foram feitas
em amostras deste tipo dando como resultado uma reducgao da resisténcia durante o processo de
magnetizacdo, alcancando um valor constante ao chegar a uma saturagdo magnética (figura 1.2).
Se temos uma magnetiza¢gdo no plano, é possivel ter um acoplamento antiferromagnético (AFM)

R/R{H=0)

(Fe 30A/Cr18A)5

(Fe 30A/Cr 12A)5

(Fe 30 A/CraAl,

Hs

1 i 1 1 T 1 1 1 1
R 0 10 0 30 Lo
Magnetic field (kG)

Figura 1.2: Medidas de magnetorresisténcia de trés amostras de Fe/Cr em 4,2 K. Tanto a corrente quanto
o campo magnético sao aplicados paralelamente ao plano das camadas [17].

entre as camadas de Fe quando a espessura das camadas de Cr é muito pequena. Como mostra
a figura 1.2 a amplitude da magnetorresisténcia é menor a medida que aumenta a espessura das
camadas de Cr. Ao mesmo tempo, o acoplamento AFM é mais fraco e o campo de saturacao
diminui. Estes resultados indicam que a GMR ¢é consequéncia da orientagao das camadas de Fe,
pelo campo magnético aplicado e o espalhamento dependente do spin no fluxo de elétrons através
das camadas do sistema [17]. Esta descoberta incentivou o desenvolvimento de novos dispositivos
eletronicos de menor tamanho e maior sensibilidade (cabegas leitoras para discos rigidos, sensores de
campo magnético, memorias magnéticas MRAM, entre outros).
Quantitativamente, podemos representar a magnetorresisténcia pelo seguinte valor [18]:

R(0) — R(H)

MR(%) = =pon

x 100. (1.2)

Onde R(H) é a resisténcia da amostra influenciada pelo campo magnético aplicado H e R(0) corres-
ponde a resisténcia em campo zero.
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1.2.1 Espalhamento Dependente de Spin

Uma descricao quantitativa simples deste efeito ¢ fornecida pelo modelo que representa cada ca-
mada como uma resisténcia com relagao ao spin do fluxo de elétrons (modelo de duas correntes) [19].
O valor da resisténcia para cada spin, dependendo da configuracao magnética das camadas FM, pode
ser maior ou menor. Portanto, para a configuragao P o circuito equivalente tera duas resisténcias
pequenas por um lago e duas maiores pelo outro. Para a configuracao AP os lacos do circuito contem
uma resisténcia pequena e outra maior, indicando o mesmo valor para os dois fluxos de spin. Cada
resisténcia equivalente de cada configuracao é representada como Rp para a configuracao P e Ryp
para a configuragao AP.

O comportamento do spin de condu¢ao em materiais ferromagnéticos (metais ou ligas metéalicas)
foi sugerida por Mott [1] antes de ser demonstrado experimentalmente e quantitativamente descrito no
final dos anos sessenta por Fert e Campbell [19] para as séries com permalloy. Resultados semelhantes
poderiam ser encontrados em varios outros sistemas [20-22]. Os resultados experimentais podem ser
considerados no “modelo de duas correntes” da condugdo em metais FM [19,22]. Neste modelo, a
resistividade de um condutor FM ¢é expressada como:

_ poytprlper +py) (1.3)
pr+py+dpny

com p; e p, sendo as resistividades dos fluxos de spin 1 e |. pyy é o termo da resistividade do fluxo de
spins misto, representando a transferéncia do momento entre os dois fluxos pela dispersao spin-flip.
No limite de baixa temperatura (T << T¢)? do modelo das duas correntes, quando o espalhamento
de spin-flip dos elétrons de conducao feito pelos magnons é congelado, a taxa de mistura de spin é
muito menor do que a taxa de relaxacdo do momento e a resistividade do ferromagneto é descrita
como:

_ PP (1.4)
pr+py

Esta expressao corresponde a situacao com a conducao em paralelo por dois fluxos independentes.
Surpreendentemente esta versao simplificada do modelo de duas correntes tem sido geralmente ado-
tada nas teorias de GMR e apenas alguns modelos levam em conta o termo de spins misturados. A
assimetria entre os dois fluxos é caracterizada por coeficientes de assimetria do spin:

Py
a=—= (1.5)
pr

ou alternativamente

potpr ot l '

3 Abaixo da temperatura de Curie T.
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Existem varias origens para a diferenca entre p; e p;. Esquematicamente, a resistividade p, do spin
dos elétrons o pode ser escrita como uma funcao do ntiimero de spins n,, a massa efetiva m,, o tempo
de relaxagao 7,, as densidades dos estados (DOS) no nivel de Fermi n,(EFr), a qual é representada
da seguinte maneira

Mg

(1.7)

Pa = Neye27T,
Onde e representa a carga do elétron.

Para um determinado tipo de potencial de dispersao (sem spin-flip) caracterizado pelos elementos
da matriz V,, e na aproximacao de Born, temos:

L~ |V P 0o (Er). (1.8)

Existem origens intrinsecas da dependéncia de spin de p, que estao relacionados com a dependéncia
do spin de n,, my, ou n,(Er). Em metais de transi¢ao, a mais importante destas origens intrinsecas
vem da proporcionalidade da taxa de relaxamento para a DOS, n,(FEFr), na equacao 1.8.

Em uma primeira aproximacao, pode-se dizer que a maior parte da corrente é transportada por
elétrons leves de caracter s e estes sao espalhados mais fortemente quando sao dispersos nos estados
pesados da banda d, para o qual a DOS ¢é grande. Em materiais como Ni, Co e ligas metélicas como o
NiFe ou CoFe, quando a banda d; estd abaixo do nivel de Fermi, neste caso ng(Er) = 0. A partir da
equagao 1.8 com ng,(EFr) # 0 apenas para os spins ., somente existe uma dispersao s — d, de modo
que ha uma tendéncia intrinseca geral para dispersoes mais fortes e resistividades maiores no fluxo de
spin }. No entanto, as maiores assimetrias entre p; e py podem ser induzidas por efeitos extrinsecos,
em particular pela dopagem com impurezas que apresentam um espalhamento spin dependente forte
na secgao transversal da amostra [19-22].

Em baixas temperaturas, o espalhamento dos elétrons depende da orientacao das camadas FM,
onde cada fluxo de elétrons pode passar através delas, uma vez que poucos eventos de espalhamento
afetem o transporte dos elétrons com determinado spin (modelo de duas correntes). Para uma
configuracao P, os espalhamentos sao assimétricos e as resistividades devidas aos elétrons com spin 1
e | podem ser diferentes também. Neste caso, os elétrons com spin 1 sao fortemente espalhados,
enquanto que os elétrons com spin | sofrem um espalhamento quase desprezivel. Portanto, a taxa
de espalhamentos dependente do spin resulta da diferenca na densidade de estados livres no nivel
Fermi, nos quais os elétrons podem ser espalhados [23].

1.3 Efeito Fxchange Bias

Quando um sistema com interfaces FM / AFM é resfriado abaixo da temperatura de Néel (Ty) do
AFM, uma anisotropia é induzida nos materiais FM do sistema, onde a T (temperatura de Curie)
do FM ¢é maior do que a Tly. Esta anisotropia induzida é conhecida como efeito Exchange bias, o qual
é associado com a anisotropia de troca criada na interface FM-AFM [24]. A assinatura deste efeito
¢é o deslocamento da curva de histerese em relagao ao eixo do campo magnético. O acoplamento na



CAPITULO 1. ASPECTOS GERAIS 9

interface pode ser observado resfriando o par AFM-FM na presenca de um campo magnético estatico
a partir de uma temperatura acima de Ty, mas abaixo de To(Ty < T < T¢). Para temperaturas
T < Ty, como mostra a figura 1.3, a curva de histerese é deslocada ao longo do eixo do campo
magnético, geralmente em dire¢do oposta (negativa) ao campo magnético aplicado, isto é, o valor
absoluto do campo coercivo para o campo aplicado (como para o campo aplicado em diregao oposta)
é diferente. Este deslocamento da curva de histerese é conhecido como campo de Ezchange bias
(Hep). A histerese geralmente tem uma maior coercividade, Ho. Estes dois efeitos desaparecem em
temperaturas proximas a Ty.
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Figura 1.3: Curva de histerese da bicamada FeF,/Fe em T = 10 K. Tanto os valores experimentais de

campo H; e Hy quanto os de campo coercitivo Ho e campo de Ezchange bias H, sao indicados na mesma
figura (da ref. [24]).

Para entender este efeito, podemos considerar a interacao entre os momentos magnéticos de
uma interface AFM/FM (figura 1.4). Quando aplicamos um campo no intervalo de temperaturas
Ty < T < T¢, os momentos da camada FM ficam orientados na direcao do campo aplicado, enquanto
que na camada AFM mantém-se aleatérios (figura 1.4(i)).

Ao resfriar a bicamada abaixo de Ty na presenca do campo aplicado, os momentos da camada
AFM proximos a camada FM ficam alinhados na mesma direcao dos momentos ferromagnéticos,
devido a interacao na interface, os momentos internos na camada AFM seguem uma ordem anti-
ferromagnética, de modo que produz uma magnetizagao total igual a zero na camada AFM (figura
1.4(ii)). Quando o campo aplicado muda de dire¢ao, os momentos FM comegam a girar na dire¢ao
do campo. No entanto, para uma anisotropia AFM suficientemente grande, os momentos AFM per-
manecem inalterados. Uma vez que os momentos AFM exercem um torque “puxando” os momentos
FM a sua direcdo original, este efeito é descrito como uma anisotropia unidirecional (figura 1.4(iii)).
Para que o campo consiga mudar a diregao dos momentos FM, este deve ter uma intensidade maior,
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pois o campo precisa superar o torque exercido pela camada AFM. Assim, aplicando um campo com
intensidade suficientemente grande para superar este torque, os momentos FM giram na direcao do
campo (figura 1.4(iv)). Quando o campo magnético muda para dire¢do original, os momentos FM
comecam a girar de novo em uma intensidade de campo menor, devido a interacao com os momentos
AFM, os quais exercem torque na mesma diregdo do campo (figura 1.4(v)).
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Figura 1.4: Diagrama esquematico que ilustra a configuracao dos momentos magnéticos em uma bicamada
FM/AFM, mostrando os diferentes estdgios destes momentos (i)-(v) em uma curva de histerese da bicamada
com o efeito Exchange bias [24].

O sistema se comporta como se tivesse um campo de polarizacao adicional, por conseguinte, a
curva de histerese fica deslocada no eixo do campo magnético, ou seja, com o efeito Fxzchange bias.
Entretanto, este modelo simples pode ser usado para uma compreensao basica do efeito, pois ele
desconsidera parametros importantes como a anisotropia, rugosidade nas interfaces, configuracao
dos momentos (ou spins) e dominios magnéticos que podem influir neste efeito.

Para analisar este efeito, em muitos casos precisamos quantificar os campos H., e H.. Geralmente,
se consideram os valores de campo que apresentam magnetizacao nula (m = 0) nas curvas de histerese,
como mostra a figura 1.3, estes valores de campo sao indicados como H; e H,, com estes valores
podemos quantificar tanto He, como H,. a partir da seguintes equagoes [25]:

1

H. =5 (Hy— Hy), (1.9)
1

Ho = 5 |H+ Hy . (1.10)

Em certos casos, as curvas de histerese nao sao simétricas devido a configuracao das amostras, como
nas valvulas de spin que discutiremos depois, portanto os valores H; e Hy podem estar localizados
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em valores de m # 0. Entao estes valores podem ser obtidos a partir da mudanca do centro da
curva de histerese em relacao ao eixo de campo e na metade da altura de cada lago separado [25,26].
Outro método usado para obter os valores de H; e Hy é a partir da primeira derivada de cada laco
da curva de histerese; este método tende a ser mais confidvel, pois mostra a mudanca de valor de
cada laco como um pico, o qual pode ter uma intensidade maior ou menor dependendo da inclinacao
do lago [5], este método serd o utilizado na andlise das amostras como é mostrado no capitulo de
andlise de resultados (capitulo 4).

1.4 Valvulas de Spin

A vélvula de spin é um sistema que é composto por duas (ou mais) camadas ferromagnéticas,
separadas por uma camada de material condutor nao magnético, cuja resisténcia elétrica pode mudar
dependendo do alinhamento relativo da magnetizagao das camadas ferromagnéticas devido ao campo
magnético aplicado. No caso mais simples, a valvula de spin estd composta por duas camadas FM
separadas por uma camada nao magnética (NM). Uma das camadas FM estd em contato com uma
camada anti-ferromagnética (AFM), a qual prende a magnetizagdo da camada adjacente através do
efeito exchange bias, chamada assim de camada presa ou camada de referéncia. A outra camada FM
é conhecida como camada livre. Dependendo da ordem da deposicao das camadas, as valvulas spin
podem ser classificadas como Bottom (Figura 1.5(a)) e Top (figura 1.5(b)), onde a classificacao é
definida pela ordem de deposigao das quatro camadas (comecando com a camada AFM ou a camada
livre).

Figura 1.5: Representacao esqueméatica das valvulas de spin: tipo (a) Bottom e (b) Top. A tltima camada
é uma camada de cobertura.
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Para entender como funciona a valvula de spin, é necessario considerar que os elétrons tem spin.
Assumindo que aplicamos uma corrente de elétrons com igual nimero de spins para cima (spint)
como para baixo (spinl), podemos observar como o fluxo de spins pode ser controlado a partir da
interacao com as camadas FM por causa do efeito de magnetorresisténcia gigante, que sera explicado
abaixo. Quando aplicamos um campo magnético, os momentos destas camadas ficam alinhados
dependendo da orientacao e da intensidade do campo. Neste caso, cada camada FM atua como um
filtro para os spin dos elétrons, gerando assim uma resisténcia do fluxo de elétrons aplicado sobre o
sistema. Como mostra a figura 1.6(a), quando as camadas FM tem uma configuragao paralela (P), os
elétrons com spin | podem passar através do sistema sem quase ser espalhados, o que implica assim
uma resisténcia baixa para este fluxo. Por outro lado, os elétrons com spin T sao espalhados pela
interagao prépria entre os momentos magnéticos das camadas FM e os spin dos elétrons. No caso
contrario (figura 1.6(b)), o sistema esta configurado antiparalelo (AP) e ambos tipos de elétrons serao
submetidos a colisbes em uma camada FM ou na outra, dando origem a uma resisténcia alta. A figura
1.6 também mostra como a camada presa tem sua magnetizacao fixa, enquanto que a magnetizacao
da camada livre pode mudar de orientacao. A mudanca de orientacao da camada livre atua como um
tipo de valvula, que “abre” (na configuragao P) ou “fecha” (na configuragao AP) o fluxo de elétrons,
para um spin determinado [27].

Figura 1.6: Representagao esquemédtica do funcionamento basico de uma vélvula de spin. Onde podemos
observar as duas configuragbes e sua respectiva representagao de resisténcias: (a) A configuracdo P que
mostra um estado de baixa resisténcia, o fluxo de elétrons com spin | passa quase sem ser espalhado. (b)
Para a configuragao AP, o fluxo de elétrons é completamente espalhado, gerando uma resisténcia alta [27].

Para uma valvula de spin, o comportamento magnético implica em uma curva de histerese por dois
lagos sobrepostos, com forma semelhante a uma escada (figura 1.7). A parte da curva de histerese que
nao estd deslocada corresponde a camada FM livre. A camada FM presa apresenta o efeito Fzchange
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bias devido a interacao com a camada AFM; este efeito é mostrado como um deslocamento da parte
inferior da curva de histerese. Quando o sistema é saturado pelo campo magnético aplicado, em uma
orientacao positiva, as camadas FM sao orientadas de tal forma que tem uma configuracao paralela.
Ao diminuir o campo, a camada presa comeca a reverter sua orientacao lentamente. Com o campo
préoximo de zero, a camada livre reverte sua orientacao subitamente, enquanto que a camada presa
ainda esta no inicio da reversao. Nesse mesmo momento as camadas FM tém uma configuracao
antiparalela. A camada presa completa sua reversao depois de certo valor de campo no sentido
negativo. Finalmente, quando o sistema estd saturado no sentido negativo do campo magnético as
camadas FM tem novamente uma configuragao paralela [10].

Figura 1.7: Resposta magnética de uma vélvula de spin, onde se representa a configuragao das camadas
FM com respeito ao percurso da curva de histerese em fungéao da mudanga do campo magnético aplicado
Ref. [28].
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1.4.1 Acoplamento Casca de Laranja (orange-peel) de Néel

Como foi discutido anteriormente, nas valvulas de spin o acoplamento das camadas FM depende
fortemente da espessura da camada separadora; esta dependéncia pode ser explicada pelo efeito
Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY) [29]. Entretanto, este acoplamento nao é considerado
neste trabalho, pois as espessuras das camadas separadoras sao relativamente grandes [28]. Outros
efeitos que podem influenciar o acoplamento sao o efeito pinhole FM* e o acoplamento casca de
laranja de Néel. Discutiremos apenas esse ultimo efeito pois ele é devido a rugosidade das interfaces
entre as camadas, que pode afetar as nossas amostras.

Duas camadas ferromagnéticas que fazem parte do mesmo sistema de multicamadas, mostram
geralmente um acoplamento efetivo. Néel previu que uma interface rugosa entre duas camadas levaria
a presenca de momentos magnéticos nao compensados que acoplariam estas camadas através de um
campo dipolar [30].

O modelo inicial proposto por Néel [31], descreve a interagdo magnetostatica entre duas camadas
FM de espessura infinita (com magnetizacao M; e M, e constante permeabilidade magnética py),
como é mostrado na figura 1.8(a), separadas por uma camada NM de espessura ¢ correlacionada com
uma interface de ondulacao com amplitude h e comprimento de onda . A energia de acoplamento
inter-camadas .J é escrita como:

7TQh2/.L0M1M2

/= (V2\)exp(—2mv/2t /) (L11)

Este modelo pode descrever razoavelmente a dependéncia da espessura da camada separadora. A
ondulacao considerada é associada com o desenvolvimento de estruturas granulares, o qual faz a
ondulagao relevante para o modelo [32]. Para este modelo o campo de off-set (H,) da camada livre
FM2 (com espessura t5) , também pode ser representado com o campo de anisotropia de troca dado
por :

J
poMaty

Para uma andlise com maior precisao e realista, podemos considerar que as camadas FM tem espes-
sura finita. De fato, os polos magnéticos criados nas superficies externas das camadas FM resultam
em interacoes adicionais, as quais devemos considerar. Por outro lado, partindo do modelo inicial
independente das dimensoes das amostras, consideramos certos parametros como: A rugosidade mo-
delada como uma estrutura de ondulacao com amplitude A e comprimento de onda A, a magnetizacao
da camada presa Mgy, a espessura da camada livre tgyo e da camada separadora tyy, [33].

A fim de ter a espessura finita das camadas FM em uma valvula de spin, é importante considerar
a morfologia associada com a estrutura granular em mais detalhe. Diante disso, para os dois tipos de
véalvulas estudados neste trabalho (top e bottom), usando as equagoes 1.11 e 1.12, podemos definir a

H, =

(1.12)

4Acoplamento entre camadas FM separadas por uma camada ndo magnética através de buracos, os quais podem
ser explicados por um fenémeno de troca indireto produzido pela polarizagao de elétrons de condugao da camada
separadora.
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Figura 1.8: Representagao esquemadtica dos trés casos de interagdo magnetostatica. (a) Modelo inicial de
Néel com camadas FM com espessura infinita. (b) Estrutura colunar com ondulac¢do acumulativa (vélvula
de spin top). (c) Estrutura colunar com ondulacéo isolante (valvula de spin bottom) [32].
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magnitude do acoplamento de Néel como [33,34]:

H,= % (;\l_b) Mexp (2W;\/§t> . (1.13)

Para as valvulas de spin top, as dimensoes do grao no plano aumentam excessivamente durante os
estagios iniciais da deposicao das camadas. Para filmes com maior espessura, o volume do grao
aumenta lentamente com a espessura da camada, para que finalmente as camadas desenvolvam uma
estrutura colunar; isto esta relacionado com um aumento do nivel de ondulacao.

Assumindo que a camada livre no inicio desenvolve uma estrutura granular (figura 1.8(b)), as
interfaces mostram uma ondulagdo com comprimento de onda \ e as respectivas amplitudes hy (para
a superficie superior de FM2), hy (superficie inferior de FM1) e a amplitude hy (parte superior de
FM1). Se consideramos dois termos de acoplamento FM, estes estao indicados entre os polos na
interface superior da camada FM2 e os polos na interface inferior da camada FM1. A interacao total
pode ser escrita como uma soma algébrica de duas interagoes [32]:

7T2h1h2M1 h3 —27T\/§t1 —27T\/§tNM
HO =—|1— —ex —_— X ex —_— . 1.14

Comparando as equagoes 1.11, 1.12 e 1.14, os seguintes pontos merecem atencao: Na equacao 1.14
se pode ver uma ligeira dependéncia da espessura da camada FM1, o que ainda nao foi reportado e
essencialmente tem a mesma dependéncia ty e tyy nos dois modelos, entretanto, o valor de A tem
de ser ligeiramente ajustado [32].

Para o caso das valvulas de spin bottom, figura 1.8(c), consideramos quatro conjuntos de polos,
e portanto, duas interagoes ferromagnéticas e duas antiferromagnéticas. A primeira interacao FM é
devida aos polos dos dois lados da camada NM, equivalente ao modelo original de Néel. A segunda
interacao FM é entre os polos nas duas interfaces exteriores das camadas FM. A primeira interagao
AFM atua entre os polos das interfaces inferiores de ambas camadas FM. E finalmente, a segunda
interacao antiferromagnética ocorre entre os polos da interface superior das duas camadas FM. Neste
caso, podemos escrever o campo da seguinte maneira:

7T2h2M1 —27?\/5151 —27?\/515]\[]\/[ —27T\/§tNM
H=——|1- _ 1-— _ _ 1.1
°= o [ exp ( 3 X exp S exp S . (1.15)

onde a dependéncia da camada FM2 também muda [32]. Numa abordagem mais simples, em algumas
pesquisas onde se estuda este efeito se assume que as rugosidades das camadas sao iguais (hy = hy =
hs), o que depende das condigbes de deposi¢ao de cada amostra. Portanto, se usa geralmente a
equagao 1.13 para obter a magnitude do campo H, ou intensidade do acoplamento de Néel [33,34].
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1.5 Supercondutividade

As principais propriedades de um material supercondutor (SC) sdo: 1) A capacidade caracteristica
de conduzir correntes elétricas sem apresentar resisténcia abaixo de uma temperatura de transicao
supercondutora T,; 2) a expulsdo do fluxo magnético do interior do material quando o mesmo é
resfriado na presenga de um campo magnético apresentado o comportamento diamagnético no ma-
terial (efeito Meissner). Destacamos que esta ultima propriedade é a mais relevante para o estado
supercondutor como algo novo do ponto de vista fisico [35].

A partir da segunda propriedade, podemos classificar os supercondutores em dois tipos, I e I1. Os
supercondutores de tipo I se caracterizam por apresentar um comportamento diamagnético perfeito,
o qual o campo magnético é expulso do interior do material abaixo de um valor de campo magnético
critico H.. Entretanto, ao aumentar a intensidade do campo a valores acima de H,., o material
torna-se normal. O termo supercondutor de tipo II foi introduzido por Abrikosov, o qual, propoe
que para certos supercondutores o fluxo magnético consegue penetrar no material mantendo seu
estado supercondutor [36]. Neste caso, para este tipo de supercondutores existem dois valores de
campo critico H, e H.. Quando aplicamos um campo abaixo de H.;, o supercondutor apresenta
um comportamento diamagnético perfeito (como os supercondutores tipo I). Para valores de campo
H > H_., o fluxo magnético penetra no material em forma de vértices até um valor H.y, no qual,
ao aumentar o campo acima deste valor o material passa ao estado normal. A maioria de elementos
supercondutores sao do tipo I, com uma excep¢ao. O niébio (Nb) é o tinico elemento supercondutor
que é de tipo II. Como podemos observar na figura 1.9, a resposta magnética do Nb aumenta com a
diminuicao da temperatura. Estes valores podem mudar com a quantidade de impurezas presentes
no Nb, que podem gerar uma reducao no H.y [37].

A dificuldade na preparagao de alguns filmes supercondutores do tipo II (ligas metalicas, YBCO
entre outros) surge do fato de que alguns materiais sdo compostos de um ou mais elementos quimi-
camente ativos, com o qual, possivelmente a deposicao nao seria homogénea. Em tal caso, uma de-
posicao satisfatdria poderia ser conseguida alcangando niveis de vdcuo maiores do que 10~ Torr [38].
O Nb nao tem esse tipo de complicagao, o que faz dele o elemento mais usado na pesquisa de
supercondutores de tipo II.

Varias pesquisas mostraram que o Nb, além de apresentar um comportamento de supercondutor
de tipo II, ao ser preparado como um filme fino, sua T, depende tanto da espessura como do substrato
sobre o qual estd sendo depositado [39-41]. Observamos que estes valores estao abaixo da T, do Nb
bulk (9,5 K), porém aumentam com incremento da espessura. Por outro lado, o incremento da
espessura também influi no campo critico B, o qual diminui quando a espessura das camadas
aumenta [39].

Para descrever a supercondutividade partimos da existéncia dos pares de Cooper, os quais sao
dois elétrons ligados de certa maneira a baixas temperaturas. Descrito inicialmente por Leon Cooper
em 1956 [42], a0 mostrar que uma atracao arbitrariamente pequena entre elétrons num metal pode
causar um estado de paridade tendo uma energia mais baixa do que a energia de Fermi, o que implica
que o par de elétrons esta ligado. Geralmente, esta atracao é causada pela interacao dos elétrons
com os fonons da rede cristalina. Este estado forma parte da teoria BSC (desenvolvida por John
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Figura 1.9: Curvas de magnetizacdo do Nb com uma concentracao de 700 ppm de tantalo (Ta), para
diferentes temperaturas [37].

Bardeen, John Schrieffer e Leon Cooper), o qual explica o estado supercondutor dos materiais com
as propriedades antes mencionadas.

Outra teoria que explica a supercondutividade, junto com a BSC, é a teoria de Ginzburg-Landau,
desenvolvida por Vitaly Ginzburg e Lev Landau em 1959. A abordagem tedrica do estado super-
condutor estd inteiramente focada no comportamento dos elétrons ao invés do comportamento das
excitagoes, sendo possivel estudar materiais SC nao convencionais (que nao podem ser estudados
com a teoria BSC) [35].

Dois parametros importantes para descrever a supercondutividade a partir desta teoria de
Ginzburg-Landau sao o comprimento de coeréncia £ e a profundidade de penetracao A. O parametro
¢ indica a magnitude das flutuagoes termodinamicas no estado supercondutor, que em muitos casos
é considerado como o espagamento dos elétrons em um par de Cooper (teoria BSC); ele é dado pelas

expressoes
2 . .
o Teoria de Ginzburg-Landau.

2m|a|

:%f Teoria BCS.

Nestas expressoes, hi é a constante de Plank, m corresponde a massa efetiva do par de Cooper (duas
vezes a masa do elétron), a é considerado um parametro aproximado dependente da temperatura
a(T) = ao(T — T¢), vy é a velocidade de Fermi e A é o gap de energia supercondutora [35].
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Por outro lado, A\ esta definido como a profundidade maxima que o campo magnético pode
penetrar em uma amostra em estado supercondutor, dada pela seguinte expressao [35]:

m
=,/—. 1.1
A V 4poe®h (1.16)

Nesta expressao, 1y € o valor de equilibrio do parametro de ordem, na auséncia de um campo
electromagnético. Com estes parametros, podemos calcular o parametro de Ginzburg-Landau a
partir da razao K = \/{. Este parametro k é a chave para distinguir entre um SC tipo I e um tipo
I, como foi proposto por Abrikosov [36], levando em conta as seguintes condigoes:

e Se k < 1/4/2, a energia superficial do SC é positiva, portanto o SC serd de tipo I (especialmente
para k < 1);

e Se Kk > 1/\/5, a energia superficial do SC é negativa e o SC é de tipo II (especialmente se
K> 1).

1.5.1 Vortices

Os supercondutores que apresentam A maior do que &, tém condicoes energeticamente favoraveis
para a formacdo de paredes de dominio entre o supercondutor e as regides normais [35]. Nos su-
percondutores tipo II, ao aplicar um campo magnético, a energia livre pode reduzir-se fazendo com
que os dominios do material normal que contem fluxos presos formem barreiras com baixa energia,
geradas entre um centro do material normal e o supercondutor que esta em contato. Quando o
campo ultrapassa o valor de B, o fluxo pode penetrar em unidades quantizadas formando dominios
cilindricos simétricos também chamados vortices [36].

Quando aplicamos um campo no intervalo B.; < B,, < B, o fluxo penetra através dos vértices,
os quais servem para confinar o fluxo que penetra. O campo mais alto se encontra no centro do
vortice, este tem um raio equivalente a & e estd rodeado por uma regiao maior de raio A, onde
estao presentes tanto o fluxo magnético como as correntes de blindagem que circulam ao redor do
centro [36]. Pois bem, o fluxo que passa através do vértice pode ser expresso pela seguinte equagao:

- m* J-dl
bon = /B-dS+ “2*2 Pk (1.17)

Nesta equagao, n é o nimero de vértices (ou centros) delimitado pelas integrais, m* e e* representam
a massa e a carga do par de Cooper (m* = 2m e e* 4+ 2¢). Para um vortice isolado n = 1, porque
¢ mais favoravel para dois ou mais quanta de fluxo formar vortices separados do que coexistir todos
em um mesmo voértice. Tomando a area da segao transversal S muito grande, podemos dizer que,

don = /E-d§. (1.18)
(1.19)
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Uma vez que o campo magnético na amostra se limita aos vortices, o fluxo total é ¢, vezes o niimero
de voértices por unidade de area Ny, portanto o campo interno médio B;,, é dado por:

doN4 = By, (1.20)

Como a interacao entre os vortices é repulsiva, estes assumem um arranjo de rede que os mantém
separados, estas redes podem ser hexagonais (ou em certos casos quadradas) quando sua densidade
é consideravelmente grande, figura 1.10(a).

Figura 1.10: (a) Rede hexagonal de vértices sobre uma édrea de segao transversal definida para uma amostra.
(b) Cela unitaria de vortices para uma rede hexagonal, onde d é o comprimento de separacao entre os
vortices [35].

Como mostra a figura 1.10(b), cada vértice ocupa um area de (v/3/2)d? na cela unitaria; portanto,
da equacao 1.20 temos que:

By, = —— : (1.21)

que implica em

1/2
d= (%) go . (1.22)
1.5.2 Efeito Meissner Paramagnético

Como sabemos, o efeito Meissner é caracterizado por exibir um comportamento semelhante ao
diamagnético quando o material SC é resfriado abaixo de 7T, na presenca de um campo magnético
aplicado. Porém, alguns supercondutores nao exibem este comportamento. Neste caso, a resposta
destes materiais é paramagnética e este efeito é conhecido como efeito Meissner paramagnético (PME
- usando a sigle em inglés) . O PME consiste no surgimento de uma magnetizagdo positiva sob
resfriamento em campos magnéticos fracos (H > 1 Oe). Quando o campo aumenta, a magnetizagao
também, mas ao alcancar valores de saturagao comeca a diminuir. Por causa de determinados sentidos
na orientagao do campo, a magnetizacao muda de sinal e torna-se diamagnética [43].

Para campos magnéticos fixos, a magnetizacao aumenta com a diminuicao da temperatura, al-
cancando o ponto de saturacao em temperaturas menores, figura 1.11. No caso do resfriamento
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abaixo da T, com campo magnético zero (H = 0) e a seguir um campo magnético fraco(ZFC), a
magnetizacao torna-se diamagnética. A magnetizacdo se mantem congelada por um longo prazo se
o campo ¢ removido em temperaturas menores. Neste caso, a magnetizacao residual diminui com
o incremento da temperatura e a magnetizacao positiva aumenta com um incremento no tempo da
amostra na presenga de um campo magnético [43].

Este efeito tem sido observado em varios materiais SC de diferentes sistemas e caracteristicas, tais
como o Nb [43,44], supercondutores de alta 7. (HTSC- sigla em inglés) como o BisSToCaCu0, [45]
e o YBaCuO [46,47], sistemas granulares [48], sistemas hibridos de chumbo com nanoparticulas
magnéticas embutidas [49], filmes finos [47,50], entre outros.
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Figura 1.11: Momento magnético em funcao da temperatura para campos magnéticos entre 0,05 e 1 T
aplicados no plano da amostra, revelando a presenga do efeito Meissner paramagnético (PME) [47].
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Figura 1.12: (a) Medidas de susceptividade magnética (M/H), em Field Cooling, para um disco de Nb
de 0,25 mm de espessura, com diferentes valores de campos aplicados; para H = 25,6 Oe a resposta é
diamagnética. (b) Curvas de M(H) para uma série de amostras de Nb; as curvas correspondem a amostras
(discos de Nb) de diferentes espessuras e grau de pureza: (1) espessura de 0,25 mm com 99,9% de pureza,
(2) 0,51 mm de espessura € 99,99 %, (3) 0,2 mm e 99,99999% (Nb ultra puro), (4) 0,3 mm 99,8 % [44].

Estas curvas correspondem a primeira curva de magnetizacao, ou curva virgem, nas curvas de histerese.

Uma série de teorias foram formuladas para explicar o PME. Em certos casos [51,52], supoe-se
que numa amostra exista uma rede de jungdes Josephson do tipo m. As razoes propostas para o
surgimento de tais jungoes incluem o tunelamento dos elétrons (com mudanga de estado de seu spin)
através de impurezas magnéticas aleatorias, o tunelamento indireto dos pares através da impureza
localizada na juncao e o tunelamento de elétrons com pareamento d entre graos com orientagao
superficial diferente . Assim, do acoplamento dos graos nas jungoes 7 surgem espontaneamente lagos
de correntes que supostamente criam momentos magnéticos exibidos no PME [43]. Esta explicagao
pode ser vélida para sistemas como os HTSC ou sistemas granulares.

O Nb é geralmente considerado um SC convencional, mas a presenca do PME em algumas amos-
tras de Nb indica que este efeito pode ser explicado de uma forma mais convencional, sem precisar
de mecanismos de parcamento exdticos. Os resultados de M(T) e M(H) de algumas amostras de Nb
(figura 1.12) apresentam resultados de PME semelhantes as reportadas nos sistemas HT'SC como
YBCO (figura 1.11) [47]. Neste caso, as amostras com diferentes preparagdes da superficie (graus
de polimento e pureza do elemento), podem ter um sinal paramagnético menor e em alguns casos
apresentar uma resposta diamagnética, como podemos ver na figura 1.12(b). Para este caso, o PME é
diferente ao encontrado em sistemas HTSC. Para explicar o PME, partimos da abordagem habitual
indicada para a supercondutividade a baixa temperatura. Devido a estrutura da amostra (discos
como na referéncia [44]), as érbitas dos elétrons localizadas nas flutuagdes da deformacao da rede
situam-se principalmente nos planos de camada. Gragas ao consideravel comprimento de coeréncia
do Nb, que define a dimensao da regiao de localizacao, estes elétrons tém um momento magnético
grande. Em campos magnéticos fracos, estes momentos se alinham facilmente ao longo do campo.
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A rotagao do momento magnético ocorre pela transicao de emparelhamento dos elétrons na camada
mais proxima com outra orientacao. As camadas vizinhas com orientacao diferente estao somente na
superficie da amostra. Devido a isso, se a camada da superficie é removida, o PME desaparece. A
reorientagao dos momentos ocorre muito réapido, gracas a grande mobilidade do par de elétrons [43].

Por outro lado, o sinal paramagnético pode ser obtido quando as correntes superficiais conseguem
prender o fluxo magnético no interior da regiao central da amostra, isso é chamado de “estado de
vortice gigante” [44]. Devido a um aprisionamento nao homogéneo do fluxo, que pode ocorrer durante
o resfriamento da amostra, se o fluxo é comprimido, ultrapassando sua prépria expulsao, teriamos
entdo um sinal paramagnético. Resultados encontrados tanto em discos de Nb [44] como em filmes
finos [53], suportam a ideia de que o PME se desenvolve como resultado da compressao dos vortices
desde a borda da amostra para o interior, criando assim uma regiao “livre” de vortices entre a borda
e o interior.
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1.6 Sistemas hibridos Supercondutor/Ferromagnético

Os sistemas hibridos FM/SC apresentam efeitos anémalos [54-56]. Isso implica em efeitos de
proximidade [54] e o efeito Meissner paramagnético reguldvel [49]. O efeito Meissner paramagnético
(PME do inglés) [44,49,50] é um efeito aparentemente contraditério da teoria que explica a supercon-
dutividade e que especifica o efeito Meissner diamagnético (DME sigla em inglés), uma propriedade
bem fundamental dos supercondutores.

1.6.1 Aspectos Gerais dos Sistemas Hibridos Ordenados SC/FM

Um sistema hibrido ordenado pode ser também obtido como uma estrutura feita por camadas de
materiais diferentes (ver figura 1.13). Sistemas com mais do que trés camadas FM e SC podem se
comportar como valvulas de spin mais complexas.

Figura 1.13: Esquema de sistemas hibridos: (a) bicamada FM/SC, (b) tricamada FM/SC/FM e (c) mul-
ticamadas SC / FM (franjas escuras).

Um aspecto fisico interessante nestas estruturas é a dependéncia da T, supercondutora com
os parametros da estrutura, em particular da espessura da camada magnética, homogeneidade da
mesma, numero de camadas magnéticas, etc. Para sistemas como filmes finos, a T, supercondutora
mostra uma dependéncia forte com os parametros da estrutura. Isso pode ser visto nas valvulas de
spin com camada separadora SC. Por exemplo, quando a espessura da camada FM (dg),) aumenta,
mantendo fixa a espessura da camada SC (dgc¢), a T diminui rapidamente até certo valor de dpyy,
onde a supercondutividade poderia cancelar-se dependendo do material SC. Para valores maiores de
dpyr, apresenta um comportamento oscilatério (figura 1.14(a)) [54,57,58]. Por outro lado, quando
dpy € fixa e varia-se dgco, a T, apresenta um comportamento crescente que tende ao valor da 7T, do
supercondutor na forma bulk, onde a forma da curva de T.(ds¢) é convencional: com a diminui¢ao
da espessura da camada SC a T, diminui lentamente, depois reduz a zero quando se aproxima de um
valor critico minimo de espessura da camada SC (d%). Para valores superiores a d%% (dsc >> d%g),
a T, se aproxima do valor de satura¢ao préximo aos valores de um supercondutor tipo bulk [56,57].
Um exemplo do comportamento da T, em relacdo a espessura das camadas (T.(drpy) € Te(dse)) é
mostrado na figura 1.14(a). Para uma tricamada CuNi/Nb/CuNi a saturacdo de T, ocorre para
valores grandes de dy, (espessura da camada de Nb),verificando-se um valor bulk de T, ~ 8 K para
o Nb. Este valor ainda é menor que a temperatura esperada do Nb puro (7. ~ 9.9 K). A diferenca é
devida as impurezas residuais e outros defeitos encontrados nas camadas. Ambas dependéncias de T,
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tém origem no efeito de proximidade®. Esse efeito é devido ao espalhamento dos elétrons dos pares
de Cooper no material FM e é microscopicamente descrito considerando a reflexao de Andreev [54].

No limite das camadas de Nb finas, o efeito de proximidade torna-se maior, o que resulta uma
redugao da T, até uma espessura critica dg% ~ 160 A, abaixo da qual a supercondutividade estd

totalmente suprimida [58].
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Figura 1.14: (a) Curva de T, em fungdo da espessura das camadas FM para tricamadas do sistema
CuNi/Nb/CuNi, doyni = dpp- Na insergao a resistividade no regime de baixas temperaturas de uma
monocamada de CuNi é plotada em funcgao de deyni. (b) Curva de T, em funcdo da espessura das camadas
SC, dnp = dsc, a insercao mostra £gc vs dgo. A linha solida é um ajuste linear dos dados com a hipétese

da escala onde £g¢ ~ To /2 [58].

1.6.2 Valvulas de Spin Supercondutoras

Resultados experimentais recentes em estruturas hibridas revelam que o efeito de exchange bias
causa um acréscimo da temperatura critica supercondutora 7T.. Estes tipos de estruturas podem
ser constituidas por sistemas de multicamadas onde a localizagao da camada SC pode mudar, como
mostram diferentes trabalhos publicados. Um exemplo é o estudo de sistemas compostos por mul-
ticamadas (FM/AF), definidas pelo nome em Inglés como ML, em contato com uma camada SC
(ML/SC), como mostra a figura 1.15. Um trabalho publicado por Stamopolus e colaboradores [59],
mostra que o efeito Fzchange bias influencia o comportamento da camada SC, este surpreendente
resultado junto com os resultados de magnetizacao [59,60], sugerem que a coexisténcia do efeito de
exchange bias e a supercondutividade deve ter um efeito conjunto.

Na figura 1.15 podemos observar as curvas de transporte e magnetizacao que caracterizam o
sistema hibrido ML/SC, cuja magnetizacao M (T) foi medida desde T' = 2 K até T' = 350 K aplicando
um campo externo H., = 100 Oe. Estas medidas foram feitas em dois casos: quando o sistema nao
foi submetido a uma orientagdo magnética ou virgem (V), e quando a amostra foi orientada por um
campo magnético externo, H = 50 kOe na temperatura Ty < 230 K < T¢, para a amostra biased
(BS). O efeito Exchange bias controla o comportamento magnético da parte ML.

5Comparando a intensidade do campo com o efeito, esse efeito é desprezivel.
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Figura 1.15: (a) Desenho esquemdtico do sistema hibrido [AF/FM]/SC e sua configuracao experimental
com respeito ao campo externo He,. (b) Curva de voltagem em fungao da temperatura V(7') medida desde
valores abaixo da T, = 8,16 K até T' = 350 K para os campos aplicados de 100 Oe e 50 KOe. (¢) Curva de
magnetizagao em funcao da temperatura M (7") onde podemos observar as medidas do sistema virgem (17)
e submetido a uma orientagdo magnética ou biased (BS). (d) Curva de histerese com campo de saturacao
Hsot = 7 kOe. As curvas de voltagem das amostras orientadas (BS) e as desorientadas com saturacao
(UBS), para (e) medidas de V(H) em T' = 8,1 K e (f) medidas de V(T') aplicando um campo magnético
H =100 Oe [59].
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Para observar se este efeito tem alguma influéncia sobre o comportamento magnético da camada
SC, medidas de transporte sao representadas pelas curvas (e) e (f) da figura 1.15. Neste caso temos
medidas da amostra BS que é comparada com a amostra submetida a um processo de desorientacao,
amostra unbiased (UBS), mostrando que a curva da amostra BS fica abaixo da curva UBS. Isso
mostra que a supercondutividade estd sendo reforcada quando a camada SC experimenta o efeito
Ezxchange bias devido a multicamada ML [59].

Em outro caso, Suszka e colaboradores apresentam uma estrutura de uma pseudo-valvula de
spin® com uma camada supercondutora no topo do sistema, como capping layer [61]. A resposta
magnética sobre o eixo facil de orientacao magnética da amostra (ou easy azris EA) mostra duas (ou
mais) mudangas abruptas na magnetizacao que sao préprias das camadas FM (figura 1.16). Para este
exemplo, a curva de histerese (com aparéncia quadrada) tem duas mudangas abruptas: a primeira
mudanga ¢ devido a camada de NiFe em £170 Oe, enquanto que a segunda mudanga ocorre em £600
Oe, isto caracteriza a inversao na magnetizagao do Co. A presenga da anisotropia uniaxial assegura
a criacao de estados colineares paralelos e antiparalelos nas camadas FM.

Figura 1.16: Curvas de histerese medida no intervalo de temperaturas entre 3 e 10 K para duas orientagoes
de campo magnético aplicado na amostra: (a) ao longo do eixo de orientacao preferencial (EA) e (b) a 45°
deste eixo para a pseudo-vélvula de spin [61].

6Estas estruturas sdo similares as valvulas de spin convencionais, mas além de fixar uma das camadas FM com
uma camada AFM. Estas estruturas usam camadas FM diferentes, as quais podem ser diferentes materiais FM (com
diferente coercividade magnética) ou camadas FM com espessuras diferentes.
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Esta resposta magnética pode mudar se o campo aplicado nao esta orientado na direcao do eixo
EA, como mostra a figura 1.16(b). A resposta magnética muda quando o campo magnético é aplicado
a 45° com respeito ao eixo KA. No entanto, devido ao torque gerado pelo campo magnético aplicado e
as diferentes constantes de anisotropia das duas camadas, seu estado de orientacao da magnetizacao
¢ dependente do campo e nao é mais necessariamente colinear. Isso é causado por uma inclinacao da
magnetizacao nas camadas quando seu eixo EA esta longe da direcao do campo magnético aplicado,
o que também faz com que a curva de histerese tenha uma aparéncia diferente da quadrada [61].

Figura 1.17: Imagem de TEM da vélvula de spin supercondutora Nb/Cus Nisg/nc — Nb/Co/CoO, e
desenho da mesma. As setas indicam a possivel orientagao dos momentos magnéticos nas camadas FM [5].

Outro exemplo de pseudo-valvula de spin é apresentado no trabalho de Zdravkov e colaboradores,
o qual usa uma camada supercondutora em contato com o substrato (camada buffer layer) [5].
A teoria das heteroestruturas hibridas com duas camadas ferromagnéticas (FM/SC/FM) prevé a
geracao de um tripleto de emparelhamento impar em frequéncia de longo alcance, no alinhamento
nao colinear (NCA, sigla em Inglés) das magnetizagdes das camadas FM. Este tripleto pode ser
detectado em valvulas de spin supercondutoras. Como mostra a figura 1.17, a valvula de spin
Nb/Cugy Nisg/nc— Nb/Co/CoO, apresenta uma camada de Nb muito fina como espagador entre as
camadas FM, a qual é usada como condutor normal (NC), neste caso a camada supercondutora é
usada como buffer. A resisténcia da amostra em funcao de um campo magnético externo indica que,
para campos nao muito elevados, o sistema é supercondutor quando ha um alinhamento colinear
das magnetizacoes das camadas de C'uy; Nis9 € Co, mas muda para o estado de conducao normal na
configuragao de NCA (figura 1.17). Isto indica que o valor da T, para NCA é menor do que a medida
de temperatura estabelecida. A existéncia de um minimo de 7, no regime NCA para alinhamentos
paralelos ou antiparalelos dos momentos magnéticos das camadas FM, é consistente com a previsao
tedrica [5].

Em outros trabalhos, como os apresentados por Sosnin e Bergeret [62,63], o efeito de exchange
bias foi usado para fixar a magnetizacao de uma das camadas FM. Fenomenologicamente isto pode
ser visto como um parametro que controla a nucleagao e a orientagdo dos dominios magnéticos
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Figura 1.18: (a) Curva de histerese da valvula de spin Nb/Cus1 Nisg/nc — Nb/Co/CoO, mostrando as
diferentes fases de alinhamento dos momentos magnéticos das camadas FM. (b) Transporte elétrico em
fungao da temperatura R(T) em diferentes campos magnéticos aplicados. (c¢) Curvas de magnetorresisténcia
R(H) em T, = 3,565 K [5].

em um FM, que é um parametro importante nesta estrutura. Uma vez que foi observado que a
configuracao magnética paralela aumenta a supercondutividade, assume-se que este efeito promove
o estado supercondutor favorecendo o alinhamento dos dominios magnéticos no FM. Em tltima
instancia, isso poderia estar relacionado com a existéncia de uma supercorrente (spin tripleto) [62]
uma vez que, em tais condi¢oes um estado de spin-singleto deve ser reprimido devido a influéncia do
campo de troca do FM [63].

Por outro lado, temos um dispositivo de valvula de spin, mas neste caso o espacador é uma
camada SC. O efeito de proximidade pode levar ao fenomeno da orientacao spin - dependente da
supercondutividade, observado experimentalmente por Gu e colaboradores [9], onde a dependéncia
da orientacao da magnetizacao das camadas FM é representada pela T, da camada SC. A orientagao
da magnetizagao no sistema FM /SC/FM pode ser controlada por um campo magnético fraco, o qual
¢ insuficiente para suprimir a supercondutividade, este sistema pode ser alternado entre um estado
supercondutor a um estado normal a partir da configuracao das magnetizacoes das camadas FM.
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Para uma configuragao em paralelo (7. p) ou em antiparalelo (7, 4p) respectivamente, onde foi
observado que T, 4p > T, p . A figura 1.19 mostra as configuracoes das camadas FM no sistema, estas
configuragoes sao conseguidas ao aplicar um campo magnético, onde podemos observar também o
comportamento tipico de uma valvula de spin (figura 1.19(b)). Quando o campo aplicado é o
suficientemente fraco podemos observar as diferengas entres as duas temperaturas criticas [9].

Figura 1.19: (a) Estrutura esquemética FM/SC/FM/AFM, onde podemos observar, pelas setas, que
a resisténcia pode mudar de um valor finito a zero, T,p < T < T, ap. (b) Histerese do sistema
NiFe(4nm)/CuNi(5)/Nb(18)/CuNi(5)/NiFe(4)/FeMn(6), a inser¢ao indica a mudanga de configuragao
das camada FM. (c¢) Transporte Rp(3000¢,T) e Rap(—3000e,T), na inser¢ao ¢ mostrado AR(T) =
Rp(T) — Rap(T) [9].

Em relacao ao efeito das configuragoes magnéticas nas camadas FM em temperaturas proximas
a T, da camada SC, resultados observados por Potenza e Marrows mostram um comportamento
magnético tipico de uma valvula de spin [58]. As medidas magnéticas apresentam valores dis-
tintos da coercividade das camadas FM, pois os efeitos de dominio tais como o campo de FEz-
change e a geracao espontanea de vortices nao desempenham um papel significativo para o sistema
Ta/NiFe/CuNi/Nb/CuNi/NiFe/Ta [58].

Em vérios trabalhos foram usados materiais magneticamente moles (ligas metalicas) a fim de
reduzir a intensidade da separacao de troca na banda de condugao, E.,, e o aumento no comprimento
de penetragao £y para os pares de Cooper. Em sistemas FM/SC/FM, onde as camadas FM sao
de materiais magneticamente duros, pode ser obtida uma grande variacao na 7, entre os estados
de configuracao paralela (P) e antiparalela (AP). Em tricamadas de Ni/Nb/Ni a T, mostra uma
mudanca significativa dependendo da orientacao mutua das camadas FM. Como mostra a figura



CAPITULO 1. ASPECTOS GERAIS 31

1.20(a), podemos observar os resultados da T, em fungao da espessura da camada SC, onde é calculada
uma espessura critica proxima a d°rgc ~ 16,5 nm [10].

Figura 1.20: (a) Curva da T, em funcao da espessura das camadas SC e estrutura esqueméatica do sistema
Ni(Tnm)/Nb(ds)/Ni(7)/FeMn(8)/Nb(2). (b) Curva de histerese da amostra com dgc = 18 nm, a insergao
mostra o lago de histerese da camada FM livre medido a 7' = 2,29 K. (c) Medidas de transporte para
os estados P e AP de uma amostra com dgc = 17 nm em campos de +100 Oe. As duas transicoes sao
observadas dando como resultado um AT, = 28 mK, a inser¢ao mostra curvas de R vs Hem T = 0,51 K
ref. [10].

O comportamento magnético apresentado por uma amostra com dgc = 18 nm ¢ tipico de uma
valvula de spin normal, a curva de histerese estreita, perto de H = 0, mostra o comportamento de
comutacao da camada FM livre, enquanto que a curva mais larga mostra a comutacao da camada
presa, esta é deslocado em um valor de H # 0, devido ao efeito Ezchange bias entre a camada
superior Ni e o FeMn. Por outro lado, os campos aplicados de £100 Oe mudam a configuragao
P e a AP da valvula de spin. Quando a magnetizacao esta préxima de zero pode-se observar um
alinhamento AP entre a camada livre e a presa para —100 Oe, enquanto que a magnetizacao saturada
observada em +100 Oe mostra um alinhamento P que pode ser obtido também a baixas temperaturas,
como é mostrado na insergao da figura 1.20(b). As medidas de transporte que mostram a 7, das
configuragoes P e AP, figura 1.20(c), foram feitas aplicando campos magnéticos de +100 e —100
Oe, a maior mudanca na temperatura critica, AT, = T, p — T, 4p, deve acontecer em amostras com
espessura da camada de Nb préxima a dg¢ [10].

Outro fenomeno que podemos estudar, é a presenca de vortices nas valvulas de spin, como podem
ser afetados e como podem modificar o comportamento magnético destes sistemas. Por causa do efeito
de proximidade, quando o par de Cooper penetra no FM, estes experimentam o campo de troca da
camada FM gerando o chamado estado de Fulde-Ferrel-Larkin-Ovchinnilov (FFLO) [54,64], onde a
ordem de penetragao corresponde ao comprimento de coeréncia ferromagnético py,. Considerando
os efeitos devidos aos campos dispersos’, estes podem vir tanto das paredes de dominio como dos
polos magnéticos, os quais penetram o SC. Como as paredes de dominio podem ser classificadas em

"Também conhecidos como stray field.
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dois tipos, de Néel e Bloch, nas quais a magnetizacao fica na superficie e fora do plano respetivamente
[11]. Para camadas FM grossas, as paredes de Bloch podem gerar vortices no SC na diregao fora
do plano, afetando sua corrente critica [65]. Ao diminuir a espessura das camadas FM, o campo
desmagnetizante aumenta mudando as paredes de dominio, com o qual as paredes de dominio podem
mudar de uma orientacao normal para uma no plano.

Quando os pares de Cooper penetram nas camadas FM, estes comecam a decair até uma deter-
minada distancia e oscila devido & defasagem ocasionada pela energia de troca (exchange enerqy)
do material FM [64]. Usualmente a penetragao dos pares de Cooper nas camadas FM acontece sem
efeitos de campos dispersos desde as paredes de dominio; neste caso usamos as seguintes expressoes
para os comprimentos de coeréncia, no SC [66] e no FM [67]:

hDge \ '/
fSC - (QkaT ) ’ <123)
I
Erpp = ZEF , respectivamente, (1.24)

onde Dge é o coeficiente de difusao no supercondutor, k, é a constante de Boltzmann, vp é a
velocidade de Fermi no FM e E,, é a energia de troca do FM. Devemos considerar que a equagao
1.23 ¢é vélida para temperaturas préximas a T, 8 [35,68].

Em vélvulas de spin como Ni(30 A)/Nb(25 A)/Ni(30 A)/CoO(20 A)/Nb(20 A) [69], como mostra
a figura 1.21, notamos que a histerese acima de T, mostra uma rotagao gradual da camada presa,
quando a amostra esta abaixo de T, ocorre uma inversao dos vortices de forma abrupta. Mostrando
que uma configuracao inteiramente paralela das camadas FM nao é necessaria para inverter os vortices
restantes. Isto poderia ser explicado como vortices que podem ser afetados pelo efeito médio da
magnetizacao de cada uma das camadas. Assim, quando a magnetizagao da camada presa é negativa,
os vortices giram para o sentido negativo. Isso ocorre mesmo que o camada presa ainda tenha alguns
dominios que apontam na direcao positiva. Quando a magnitude do campo negativo é ainda maior,
o numero de vértices na direcao do campo aumenta devido a fase de criacao de vértice até que a
amostra esteja preenchida com o fluxo na direcao negativa, onde a magnetizacao tende a zero.

Quando a camada livre muda de orientacao, as alteracoes da distribuicao dipolar do campo,
fornece uma intensidade de campo menor ou quase zero entre as camadas FM. O ponto chave neste
caso € que a direcao dos vortices sempre se encontra na direcao da magnetizacao, o qual é oposto ao
efeito dos campos dispersos. Como mostra a figura 1.22, que é semelhante a curva de histerese da
figura 1.21(b), mas com uma modificagao, podemos observar que a curva fica semelhante a histerese
de um SC de tipo II convencional, com uma importante excecao. Isso é devido a inversao dos vértices,
com o qual a aniquilacao de vortices convencional é inexistente, deixando o sistema sujeito a trés
processos dominantes: a pinagem, a inversao e a criagao de vortices.

8Para a teoria de Ginzburg-Landau temos que A(T) ~ (T, — T)'/?, portanto & ~ |T,. — T|71/2
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Figura 1.21: Visualizacdo ampliada nas curvas de histerese da valvula de spin Ni(30 A)/Nb(25 A)/Ni(30
A)/Co0O(20 A)/Nb(20 A). (a) Histerese magnética acima de T, (T = 5 K). As setas em negrito indicam as
configuragoes relativas das camadas FM. (b) Histerese da contribui¢ao SC [69].
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Figura 1.22: Curva de magnetizagdo modificada (M) obtida tomando o valor absoluto do ciclo de histerese
na 1.21(b) para magnetizagdo no campo crescente (campos positivos ou negativos) apds da inversdo dos
vértices. As insercbes mostram a dinamica dos vortices em trés diferentes faixas de campo; cores escuras
(verde) e claras (branco) que correspondem a orientagao oposta dos vértices [69].
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Devido aos resultados encontrados nestes sistemas, nao é possivel explicar este comportamento
em termos do campo dispersos, ja que este ponto é oposto a direcao da magnetizacao, enquanto que
os vortices sempre apontam na direcao da magnetizagao. Por outro lado, estas curvas sao explicadas
como resultado da interacao direta dos vortices com os elétrons das camadas FM e suas orientacoes
magnéticas independentes [69].

Como é observado nas referéncias [9, 10], as vélvulas de spin feitas com um separador supercon-
dutor tem um valor de espessura muito baixo, estes valores sao préximos a espessura critica do SC
(espessura das camadas de Nb sao d%% ~ 16 nm). Isso se deve ao fato de que com valores minimos da
espessura na camada separadora é possivel conservar o acoplamento das camadas FM. Alias, também
é possivel observar uma maior diferenga na 7, entre a configuracao P e a AP [10]. Contudo, pode ser
interessante um separador SC com espessura maior para se obter uma 7, proxima a valores de um
material SC Bulk. Embora o valor da espessura seja maior, devemos levar em conta que a camada
separadora nao afete o acoplamento das camadas FM no sistema.

Com respeito a estas pesquisas anteriores, as medidas propostas que poderiamos fazer em nosso
trabalho sdo: medidas de resisténcia em func¢ao da temperatura (R(7")) onde podemos encontrar o
valor da T, para cada amostra. Assim, podemos focar no comportamento magnético para tempera-
turas abaixo da T, para estudarmos como a supercondutividade pode modificar o comportamento
magnético das valvulas de spin. No caso das medidas de magnetorresisténcia (R(H)), proposta por
Zdravkov e colaboradores [5], ndo é plausivel fazer medidas deste tipo, ja que a camada SC separa
as camadas FM no sistema. Quando a camada separadora esta no estado supercondutor, a corrente
aplicada na técnica das quatro pontas atravessaria a camada SC, portanto a R(H) medida seria
de uma parte do sistema. As medidas magnéticas M (H) mostradas nas literatura podem ser fei-
tas usando um equipamento PPMS VSM [10, 61]. Assim podemos observar o comportamento das
véalvulas de spin quando a camada separadora estd no estado supercondutor (abaixo da T¢).
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1.6.3 Sistemas Hibridos de multicamadas Niébio / FM

Todos os sistemas hibridos SC/FM nesse trabalho tém Niébio como camada supercondutora. Nos
ultimos anos sistemas desse tipo tem sido estudados por nosso grupo de pesquisa. O autor deste
trabalho também fez experimentos com multicamadas baseados em bicamadas do tipo Nb/FM para
sua dissertagao de mestrado. Discutiremos aqui alguns desses resultados, como eles relacionam aos
resultados dessa tese.

Foram preparadas multicamadas SC/FM usando a técnica de deposi¢ao por Magnetron Sputtering
com Nb e diferentes materiais ferromagnéticos (Co e NiFe). A espessura da camada SC foi fixa (500
A), enquanto que a camada magnética tinha espessuras de 50, 100 e 200 A. Resultados iniciais nas
multicamadas de Nb/Co mostram que para uma camada supercondutora fixa, a T, supercondutora
varia em fungao da espessura da camada magnética [54]. O comportamento da T, encontrado a
partir de medidas de transporte elétrico, ¢ mostrado na figura 1.23. Onde podemos observar uma
dependéncia de T, com a espessura das camadas FM, o qual é um comportamento esperado neste
tipo de sistemas. Cabe destacar também que estes resultados devem ser confrontados com os modelos
tedricos que preveem uma variagao da 7T, devido ao efeito de proximidade [54].

Conforme destacado, as propriedades magnéticas de multicamadas dependem fortemente da sua
estrutura. Neste sentido, estudos preliminares foram feitos para investigar as propriedades magnéticas
dos sistemas hibridos SC/FM, especificamente Nb/Co e Nb/NiFe. Alguns destes resultados estao
mostrados na figura 1.24. A partir destas medidas podemos observar a resposta magnética de cada
amostra para diferentes temperaturas. Observa-se também uma coexisténcia entre supercondutivi-
dade e ferromagnetismo em temperaturas abaixo de 7., a qual é mais intensa para temperaturas
muito menores.

Para as medidas magnéticas nestas temperaturas, abaixo de T, indicamos o comportamento
da curva de histerese, a qual apresenta uma trajetéria normal, além de ter sido modificada pela
contribui¢ao supercondutora, como ¢ mostrado com as setas vermelha (1) (curva da primeira magne-
tizacdo), verde (2) (redugao do campo), e azul (3) (lago da curva que fecha a histerese). Ao analisar
estas curvas encontramos os campos irreversivel (Hy,.,.) e critico (Hes), 08 quais representam a jungao
dos lagos da curva de histerese e o inicio da saturacao magnética . Estes valores de campo estao
relacionados com as mudancas de fase nas camadas supercondutora, as quais podem ser analisadas
com maior detalhe nos gréaficos das figuras 1.24 e 1.25.

A contribuic¢ao supercondutora se obtém ao subtrair duas curvas de histerese de diferentes tem-
peraturas para eliminar a resposta FM. Para isso usamos uma curva com temperatura superior a 7,
(amostra em estado normal) e uma com valor inferior a 7, (amostra em estado supercondutor) a 7.
O resultado desta subtracgao é mostrado nos graficos da figura 1.25, onde encontramos a resposta
magnética da contribuicio SC das amostras de Nb/Co(100 A) e Nb/NiFe(100 A). Esta contribuicao
mostra um comportamento tipico de um material SC tipo II, com algumas modificagoes da interagao
com as camadas FM. Entre as pequenas mudancas destas curvas, encontramos que os lagos de cada
curva se juntam no valor de campo H;,.., mas as amostras seguem sendo supercondutoras neste valor.
Quando as curvas atingem o valor de campo Heg, estas apresentam um valor de magnetizacao zero
(ou préximo) indicando uma mudanga do estado supercondutor ao estado normal [70].
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Figura 1.23: Curvas de resisténcia em fungao da temperatura das multicamadas
Si/[Nb(500A)/Co(d)]x5/Nb(500A)/Ag(50A) e (b)Si/[Nb(500A)/NiFe(d)]xs/Nb(500A)/Ag(50A) [70].
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Figura 1.24: Resposta magnética a um campo magnético aplicado em diferentes tem-
peraturas para  as multicamadas Si(111)/[Nb(500A)/Co(100A)]«5/Nb(500A)/Ag(50A) e
Si(111)/[Nb(500A) /NiFe(100A)]«5/Nb(500A)/Ag(50A). A seta vermelha (1) indica a curva virgem
ou primeira magnetiza¢do, enquanto que as setas verde (2) e azul (3) mostram o sentido da curva de
histerese. Além disso pode-se observar Hj,» ¢ Heo em (a) e (b) (ref. [70]).
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Figura 1.25: Contribuicdo SC das amostras: (a) Si(111)/[Nb(500A)/Co(100A)]x5/Nb(500A)/Ag(50A) e
(b) Si(111)/[Nb(500A)/NiFe(100A)]«5/Nb(500A)/Ag(50A). Onde pode-se observar Hj.. e Hco, as setas
(1), (2), (3) e (4) indicam a trajetéria das curvas [70].
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Como a resposta magnética da contribuicao SC corresponde a um supercondutor de tipo II, os
valores de campo H;.. e Hgo, estao relacionados com a presenca de vortices supercondutores nas
camadas SC. Onde estes vértices apresentam uma mudanga de fase sélida (H < H;..), na qual os
vortices se encontram fixos no sistema, a uma fase liquida (H;,, < H < Heg) onde estes mesmos
vortices estao movendo-se, com o qual nao podemos definir se correspondem ao lago de reducao ou
aumento do campo magnético.

Por outro lado, se comparamos a resposta magnética das duas amostras, se observa que estas
tem algumas diferencas de forma e valores de campo, as quais estao relacionadas com a natureza das
camadas FM, pois o Co é um material magneticamente duro e o NiFe é magneticamente mole. Onde
observamos alteragoes da magnetiza¢ao em campo zero (pulos) préprias dos sistemas com NiFe como
material FM nos sistemas hibridos [70].



Capitulo 2

Técnicas Experimentais

Neste capitulo abordamos os detalhes técnicos deste trabalho. Discutiremos primeiro o método do
crescimento (Magneton Sputtering) e os métodos usados para caraterizagao das amostras (Raios-X,
transporte e magnetizacao), com descrigdes dos equipamentos.

2.1 Técnica de Pulverizacao Catédica Magnetron Sputte-
ring

Esta técnica é usada amplamente no crescimento de filmes finos e consiste em ionizar um gas
(geralmente inerte) entre dois eletrodos, gerando um plasma a partir de um campo elétrico entre
os eletrodos. O material que é usado para depositar o filme, conhecido como alvo, esta localizado
em um dos eletrodos, os quais estao ligados a uma fonte de potencial negativo, e a superficie usada
para depositar o filme (substrato) estd sobre um porta-amostras que atua como segundo eletrodo,
geralmente o porta-amostras é aterrado ou mantido em potencial flutuante [71]. O campo elétrico
gerado entre os eletrodos ioniza o gas usado produzindo ions positivos, que sao acelerados em direcao
ao alvo negativo; a colisdo entre os fons e o alvo arranca atomos e moléculas (particulas neutras)
por transferéncia de energia. As particulas ejetadas do alvo vagam através do gés e se depositam na
superficie do substrato, produzindo o filme. Dependendo da condutividade elétrica do alvo, o campo
elétrico pode ser gerado por diferentes tipos de fontes elétricas. No caso de alvos metalicos, com
boa condutividade elétrica, se usam fontes de corrente continua (DC). No entanto, para materiais
isolantes, semicondutores ou com baixa condutividade, o campo elétrico aplicado pode ser obtido de
fontes de corrente alternada por sinais de radiofrequéncia (RF) da ordem de MHz. Entretanto, para
os alvos isolantes é possivel também usar fontes do tipo DC, mas estas fontes aplicam correntes de
forma pulsada (DC-pulsar) tendo o mesmo efeito das fontes RF, com a vantagem de aplicar uma
poténcia, maior dependendo do caso.

A ionizacao dos dtomos do gés se processa pelas colisdes com os elétrons livres no plasma. Para
aumentar a eficiéncia desta ionizacao pode-se confinar os elétrons perto da superficie do alvo. Para
conseguir isso, aplicamos um campo magnético que obriga a gerar o plasma préximo ao alvo. Esta
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técnica de pulverizagao denomina-se Magnetron Sputtering. Assim, o alvo além de estar ligado a
uma fonte de potencial, também estd instalado sobre um arranjo de imas permanentes dispostos de
modo tal que geram um campo magnético constante ao redor do alvo (figura 2.1).

Figura 2.1: Desenho esquematico de um magnetron destacando as partes internas e o processo de sputtering.

Na presenca do campo magnético , os elétrons estao sujeitos a forca de Lorentz:
F = (m d¢/dt) = —q(é+ 7 x B), (2.1)

onde ¢, m e ¥ sao a carga, a masa e a velocidade do elétron, respectivamente.

Devido a forca de Lorentz, os elétrons produzidos no catodo pelo campo elétrico (€), sdo acelerados
contra o anodo fazendo um movimento helicoidal em torno das linhas de campo magnético (é),
contribuindo assim, para a ionizagao do gds em uma regiao préxima ao alvo (armadilha magnética).
Desta forma a densidade de ionizacao é aumentada nessa regiao permitindo uma taxa de deposicao
maior [15].

As valvulas de spin que sao analisadas neste trabalho foram preparadas usando a técnica de
Magnetron Sputtering no Laboratério de Filmes Finos do Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas
(CBPF). Este laboratério tem um equipamento modelo ATC-2400 da AJA International; o qual
possui duas camaras cilindricas: uma camara principal onde é realizado o processo de sputtering;
esta camara estd acoplada a uma camara menor (ou antecamara) através de uma valvula manual de
ultra alto vacuo, pela qual é possivel colocar e retirar os porta-substratos da camara principal sem
ter que quebrar vacuo desta tltima.

Como mostra a figura 2.2, na camara principal encontram-se instalados cinco magnetrons, dispos-
tos circularmente na base da camara, trés deles sdo para alvos de 50 mm de diametro (2”) e dois para
alvos de 40 mm de diametro (1,5”). Cada alvo é instalado sobre os magnetrons, os quais sao ligados
as fontes de potencial DC, RF ou DC-Pulsada dependendo do tipo de material usado como alvo. O
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equipamento possui trés fontes DC, duas fontes RF e uma fonte DC-Pulsada. Também possui uma
base giratoria, na qual é possivel colocar até cinco porta-substratos. Além disso, nesta base também
encontra-se uma caixa suporte, a caixa contém um sistema de aquecimento usado para processos
de deposicao em temperaturas de aproximadamente 1000°C'. Além dos magnetrons instalados na
base da camara principal, o equipamento também tem instalada uma célula Knudsen usada para o
crescimento de filmes de materiais enriquecidos com isétopos através de evaporacao térmica.

VALVULA
MANUAL DE
ALTO VACUD

vALVULA _| i

AUTOMATICA DE 3
ALTOVACUO [ GARFO A

PRECAMARA

= SOFORTE
ROTATORIO — .

= 2

MANIPULADOR MAGNETICO

BOMBA MEC.
DE PREVACUOD ¢

BOMBA MEC.
DE PRE-VACUO

MAGNETRON 5

Figura 2.2: Esquema do Magnetron Sputtering do CBPF.

A antecamara é composta por um garfo (figura 2.2), que é usado para inserir e retirar os porta-
substratos da camara principal através da vélvula de alto vacuo. Cada camara tem sistema de
bombeamento independente. Em primeiro lugar, para garantir um ambiente limpo para o processo
de deposigao na camara principal, precisa-se de um nivel de pressao inicial (pressao base) da ordem
de 2 x 1078 Torr; o processo de deposicao se realiza em uma atmosfera de gds (em nosso caso gas
argonio) com valores de pressao da ordem de £1072 Torr (pressao de trabalho); desse modo, é possivel
controlar a taxas de deposicao de cada alvo.

Outros fatores importantes na deposicao dos filmes neste sistema sao o espacamento entre o
substrato e o alvo e a energia aplicada das fontes de potencial, pois a variacao destes fatores afeta
diretamente a taxa de deposicao de cada material. O controle destes fatores, como também da
pressao de trabalho, é realizado manualmente pelo usuéario do equipamento. O crescimento dos filmes
é realizado a partir de uma sequencia programada por computador que controla o posicionamento
do porta-substrato sobre os alvos, a abertura e fechamento dos obturadores (shutters) e o tempo de
exposicao do substrato sobre o alvo (tempo de deposigao).
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Calibracoes e Crescimento das Amostras

Para controlar a espessura de cada camada das amostras depositadas, precisamos determinar
uma taxa de deposicao para cada alvo usado na preparacao destes sistemas, como as valvulas de
spin. Cada taxa de deposicao é determinada a partir do seguinte procedimento: depositamos uma
monocamada de cada alvo sobre um substrato utilizando as mesmas condigoes de temperatura do
substrato, distancia alvo-substrato, tempo de exposi¢ao sobre o alvo, poténcia das fontes DC ou RF e
pressao (de base e trabalho), que serao utilizadas depois para crescimento das valvulas de spin; estes
filmes sao conhecidos como amostras de calibracao. Entao realizamos uma difractometria de raios-X
em baixos angulos (de 0,9 a 8°) destas amostras, também chamada refletividade, para determinar
a espessura depositada das monocamadas, e assim calcular as taxas de deposicao usadas durante o
processo de sputtering.

2.2 Caracterizacao por Difracao de Raios-X

A difracao de raios-X é uma técnica nao destrutiva que pode fornecer informacao estrutural em
escala atomica sobre extensoes relativamente grandes da amostra, da ordem do comprimento de
coeréncia estrutural. Geralmente, o difratograma de raios-X 6 — 260 é dividido em duas regioes de
andlise: a regido de refragdo ou baixos angulos (20 < 15°) que é feita abaixo da primeira reflexao
de Bragg resultante do espalhamento proveniente da modulagao quimica das camadas, e a regiao de
difragdo ou altos angulos (26 > 15°), que depende do comprimento de coeréncia estrutural normal
as camadas.

2.2.1 Refletividade ou Difracao em Baixos Angulos

Antes de fabricar filmes finos dos sistemas SC/FM, é preciso controlar a quantidade de material
que vai ser depositado, a fim de formar uma camada com uma determinada espessura. Para po-
der obter estas quantidades, usamos medidas de refletividade de raios-X (baixos angulos) de cada
material. Quando uma monocamada de densidade uniforme é depositado sobre um substrato, a re-
fletividade normal de Fresnel do substrato fica modulada por oscilacoes devido as interferéncias entre
os raios refletidos na superficie da interface ar/filme e filme/substrato (figura 2.3), estas oscilagoes
sao chamadas franjas de Kiessig.

Desta forma, o angulo que o raio incidente faz com o substrato nao é simplesmente ¢ e sim um
angulo de incidéncia corrigido 6., que sofreu refracao ao passar do ar para o filme, este pode ser
obtido através da lei de Snell [72].

ncosf. = cos#. (2.2)

O indice de refracao do ar é considerado como 1 e n é o indice de refracao do filme dado pela relagao

n=1-48—if. (2.3)
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D,

SUBSTRATO

Figura 2.3: Interferéncia entre os feixes difratados nas interfaces ar/filme e filme/substrato.

0 e  podem ser obtidos partindo de
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onde e e m, sao a carga e a massa do elétron, ¢ é a velocidade da luz, Z é o nimero atomico, f' é a
parte real da absor¢ao anomala, N, é a densidade atomica e y; é o coeficiente de absorgao linear [73].
A lei de Bragg modificada pode ser escrita como

kA = 2d sen? 4, (2.6)

onde k é a ordem de reflexao e d é a espessura do filme. Considerando sé a parte real do indice de
refragao do filme, temos entao:

2g_ (A 2+25 (2.7)
Sen = 2d . .

Fazendo f(z) = ax?+bx + ¢ = sen? e = n, o coeficiente angular da fungao do 2° grau formada é:

‘e (ﬁ) | 23

A espessura do filme é dada, entao, por

(2.9)
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Calibracao

Para determinar as espessuras depositadas das monocamadas de calibragao, foram analisados os
espacamentos das franjas de Kiessig. Partindo da equacao 2.9, usando o comprimento de onda da
radiacio K, do cobre A = 1,5418 A!, obtemos a espessura de filmes de monocamadas depositados
em tempos pré-determinados, mantidas as seguintes condigoes fisicas para qualquer deposicao:

e A temperatura do substrato (T ~ 22°C);
e A distancia entre o alvo e o substrato (10,3 cm);
e A pressio base (< 5 x 107® Torr).

Por exemplo, para determinar a taxa de deposicao de um material como o Nb depositado sobre
um substrato de silicio, Si (111), podemos partir da curva de refletividade, com o qual repetimos o
mesmo procedimento com os outros materiais usados para a producao de multicamadas.

Figura 2.4: Espectro de refletividade de raios-X de um filme de Nb depositado sobre um substrato de
Si(111).

Usando um grafico do espectro de refletividade de raios-X(figura 2.4), é possivel ver as franjas
de Kiessig, pelas posicoes angulares dos maximos nas franjas é possivel plotar um gréfico de sen?(f)
em fungdo do nimero de medidas n (equacdo 2.7) e fazer um ajuste para conhecer a funcao que
representa o grafico 2.5. A funcao encontrada a partir deste ajuste é f(x) = Box? + Bix + ¢, que
pode ser igualada com a equagao 2.7, (onde By = a e By = b). O valor do coeficiente angular na

IPara o 4nodo e cdtodo de um equipamento de raios-X convencional.
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Figura 2.5: Ajuste polinomial obtido através do espectro de reflectividade de raios-X do Nb depositado em
substrato de Si(111) durante um periodo de 900 s.

equacao de 2° grau é representado no ajuste do grafico com o valor de B,, partindo deste valor e o
valor de A, definimos a espessura final da monocamada com a equacao 2.9.

Considerando que as condicoes fisicas antes detalhadas mantenham-se estaveis, a taxa de de-
posicao T, ¢ obtida da divisao entre a espessura calculada d e o tempo de deposicao t usado na
deposicao de cada monocamada de calibracao,

rot
t

(2.10)
Levando em conta o tempo de deposicao usado para cada material é ¢ = 900 s, obtém-se finalmente

a taxa de deposicio do Nb (T, = 0,476 A/s). Os valores das taxas de deposicao de cada alvo usado
para os sistemas hibridos sao calculados a partir da equagao 2.10 e apresentados na tabela 2.1.

‘ Alvo Tempo de deposicio (s) Espessura (A) Taxa (A/s) ‘

Ta 900 486 0,540
Nb 900 428 0,476
Co 800 1211 1,520
NiFe 900 882 0,980
IrMn 900 629 0,699

Tabela 2.1: Relacio de alvos usados na preparacao das vilvulas de spin.
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Multicamadas

Para o caso de uma multicamada, com um super periodo A resultante de empilhamentos coerentes,
a curva de refletividade é composta por franjas de Kiessig, correspondentes as reflexoes das superficies
externas da multicamada (interfaces ar/multicamada e multicamada/substrato) e picos de Bragg,
correspondentes as reflexdes nas diversas interfaces. Através da separagao angular entre as franjas
de Kiessig (Af) pode-se calcular a espessura total ¢ da multicamada usando a relagao obtida a partir
da lei de Bragg [74]:

A

d= Seen G (2.11)

Usando a posi¢ao angular dos picos de Bragg ¢ possivel determinar o super periodo, da mesma
maneira que se obtém t na equagao 2.7. Mudando t por A, tem-se:

sen’® ) = An 2+25 (2.12)
O\ 2A ' '

A rugosidade interfacial das multicamadas é diretamente proporcional a declividade da curva
de refletividade. Assumindo que a rugosidade da interface Q(z) pode ser descrita por uma fungao
Gaussiana, a fungao de densidade de probabilidade em termos da posicao na interface é:

Qz) = — Xp{_ZQ}- (2.13)

© 2
oV2r 20,

onde z é a posicao na interface e o é o desvio padrao médio ou rugosidade média quadratica. Experi-
mentalmente um dos parametros que pode ser calculado das medidas de refletividade é a rugosidade
quadratica média.

2.2.2 Difracao em Altos Angulos

Nesta regiao de altos angulos, a difracao de raios-X é chamada de difragao convencional e é usada
para determinar a textura cristalografica dos filmes. A difracao convencional de raios-X por um sélido
pode ser descrita como a reflexao especular da radiacao incidente numa familia de planos da rede
cristalina. Os feixes de radiacao refletidos em um plano e nos planos adjacentes diferem por um fator
de fase que depende do caminho percorrido. A diferenca de caminho percorrido pelos feixes refletidos
nos planos adjacentes é de 2d senfl, onde d é distancia interplanar e 6 é o angulo de incidéncia. Para
interferéncia construtiva, esta diferenca de caminhos é dada pela lei de Bragg [75]:

2dsenf = nA\. (2.14)

Onde A é o comprimento de onda dos raios-X e n representa um indice inteiro, conhecido como a
ordem da reflexao.
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Dada a posicao angular de um pico de difracao de Bragg pode-se encontrar o vetor da rede
reciproca GG e a distancia interplanar d referentes a familia de planos associados ao pico de difracao.
O modulo de G esta relacionado com a distancia d através da expressao:

2
G

)

Com esta expressao, podemos encontrar os parametros de rede da estrutura cristalina do material
estudado. Outro dado importante que pode ser extraido da difragao convencional é o tamanho de grao
cristalino ou comprimento de coeréncia estrutural presente no material. Geralmente, os filmes que sao
preparados pela técnica de sputtering apresentam estruturas policristalinas. No sentido normal ao
plano do filme cada camada é formada por basicamente um grao, excluindo-se a interdifusao atomica
e a possivel discordancia dos parametros de rede na interface. O tamanho de grao pode ser estimado
a partir da largura de linha a meia altura do pico difratado através da formula de Scherrer [75]:

0.9

_ 7 2.16
bcos’ ( )

§

onde £ é o tamanho de grao, b é a largura de linha a meia altura e # o angulo de incidéncia.
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2.3 Técnicas Realizadas com PPMS DynaCool

Entre os sistemas para caracterizar amostras, o Physical Property Measurement System (PPMS)
¢ o mais popular, devido a sua grande versatilidade para medir diferentes tipos de parametros e
dependéncias da temperatura e do campo magnético. Além de poder variar facilmente tanto a tem-
peratura como o campo magnético aplicado, este equipamento pode realizar medidas automatizadas
junto com a vantagem de poder adaptar-se a quase qualquer experimento usando diferentes opcoes
de medida.

O equipamento usado neste trabalho é um PPMS DynaCool; este equipamento da Quantum
Design tem a mesma funcionalidade de um PPMS normal, mas usa um refrigerador de tubo de pulso
em duas fases para esfriar tanto a bobina supercondutora (bobina que gera o campo magnético no
equipamento) como o sistema de controle de temperatura, proporcionando um ambiente de baixa
vibragao durante os experimentos. O DynaCool emprega um sistema de monitoramento baseado
em fluxo de gas *He tnico que lhe d4 répidos ciclos de temperatura e o preciso monitoramento da
temperatura esperado de um PPMS normal.

O sistema nao precisa de Hélio liquido e opera em um intervalo de temperaturas de 1,8 K—400 K
e tem uma bobina que pode gerar campos de até 9 Tesla.

2.3.1 Magnetometria

O método de Vibrating Sample Magnetometer (VSM) foi desenvolvido por Simon Foner, em 1959,
e é baseado na mudanca ocorrida no fluxo magnético de uma bobina quando em sua proximidade
se faz vibrar uma amostra que esta sob a agdo de um campo magnético uniforme aplicado. Essa
técnica permite realizar medidas em funcao do campo magnético, da temperatura e da orientacao
cristalografica, sendo assim aplicada em diferentes tipos de materiais magnéticos [76]. O principio
basico de operagao de um VSM consiste em uma variagao de fluxo magnético produzindo indugao
de uma voltagem em uma bobina detectora. A voltagem induzida dependente do tempo é dada pela

seguinte equacao
dd dd dz
Veoit = P (E) (E) ; (2.17)

onde ® é o fluxo magnético através da bobina detectora, z é a posicao vertical da amostra com
respeito a bobina e t é o tempo. Para uma oscilagao senoidal da posicao da amostra temos que:

Veoir = 2mfCmA sen(27ft), (2.18)

onde C é a constante de acoplamento, m é o momento magnético da amostra, A é a amplitude de
oscilacao e f é a frequéncia de oscilagao.

A aquisi¢ao das medidas do momento magnético implica em medida dos coeficientes da resposta
da voltagem senoidal pelas bobinas de deteccao; a figura 2.6 mostra como é realizado esse processo
com o PPMS VSM.
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Figura 2.6: Esquema do principio de operagao para o PPMS VSM.

O Conjunto de Bobinas Detectoras

O moédulo suporte das bobinas detectoras contém um gradiometro de primeira ordem, junto com
um termometro para o monitoramento da temperatura na amostra. O termometro esta inserido
no meio das bobinas detectoras; este dispositivo é construido com material nao magnético para
nao afetar as medidas da amostra. Com respeito as bobinas, estas fazem parte de um gradiometro
de primeira ordem. Diferente do gradiometro SQUID, o gradiometro do VSM PPMS tem uma
sensibilidade menor (< 107% emu ou 0,5%), mas tem a vantagem de permitir medidas de uma
qualidade satisfatoria em um tempo menor do que o SQUID. As dimensoes do suporte de Bobinas
detectoras padrao sao indicadas na figura 2.7. O centro do gradiometro estd localizado a 40,1 mm
acima da posicao correspondente a superficie do suporte principal. Esta posicao corresponde a
posigao central dos magnetos de campo alto (14 T ou maior) e a regiao de homogeneidade de campo

menor (7 T-9T) [77].
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Figura 2.7: (1) Médulo padrao de bobinas detectoras e (2) diagrama interno do médulo , com as dimensoes:
Cavidade da amostra (B) = 6,33 mm, espessura da bobina (T) = 1,78 mm, espacamento entre bobinas
(S) = 7,11 mm, didmetro interno das bobinas (I.D.) = 7,73 mm, didmetro externo das bobinas (0.D.) =
13,7 mm, altura sobre a superficie do suporte principal (H) = 40,1 mm.

2.3.2 Transporte Elétrico

Geralmente, os metais obedecem a lei de Ohm que estabelece que a corrente (I) que flui em
um material é proporcional a queda de potencial (V) ao longo do material e, consequentemente, o
potencial é escrito como V =TI - R [78,79]. R é a resisténcia do material e depende do tamanho e da
forma do material. Assim, a lei de Ohm que é definida como a constante de proporcionalidade entre
o campo elétrico F e a densidade de corrente J que induz: E = p-J. Como E e J sao vetores, p
¢ um tensor de segunda ordem. No experimento, o método de quatro pontas é um método comum
de medida de resisténcia elétrica [80,81]. Nele, os fios estao ligados a um material em quatro pontos
com uma tinta condutora.

O ETO (Electrical Transport Option) permite aos usudrios fazer diferentes tipos de medidas de
transporte sobre uma ampla gama de valores de resisténcia e tipos de amostras. Esta op¢ao contém
dois canais de medida, cada um deles contém sua prépria eletronica, o que permite fazer medidas
simultaneas e continuas em duas amostras diferentes. A eletronica de cada canal estda composta por
uma fonte de corrente de precisao e pré-amplificadores de voltagem acoplados a um DPS (Digital
Signal Processor). As medidas sao feitas geralmente pela aplicacao de uma corrente de excitacao
AC e medindo a resposta de voltagem AC. O DPS ¢é usado para filtrar a resposta AC e escolher a
porgao da resposta na mesma frequéncia e fase do sinal de acionamento, eliminando assim o ruido
dependente da frequéncia [82].

A fonte de corrente tem uma precisao minima de 1 nA e uma corrente maxima de 100 mA. E
capaz de fornecer ambas correntes, AC e DC, com frequéncias desde 0,1 Hz até 200 Hz. Os pré-
amplificadores consistem em um amplificador de alto ganho, um amplificador de ganho programavel,
e um amplificador de alta impedancia (corrente). Estes, em conjungao com a fonte de corrente, dao
ao ETO um ruido de fundo de 10 nf2 e permite a medicao de resisténcias de até 5 Gf.
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Figura 2.8: Desenho esquemaético do método de quatro pontos utilizado para medir a resisténcia elétrica.

O DynaCool é um sistema fechado e Quantum Design nao da todas as informacoes relacionados
ao equipamento. Além do fato que a empresa escolheu o nome EFTO para a unidade completa,
é muito provavel que as medidas sejam feitas com um amplificador Lock-In. Esse equipamento é
normalmente usado para medidas de transporte de ultra-alta precisao.



Capitulo 3

Preparacao das Valvulas de Spin

Os valores de energia superficial, dos materiais usados neste trabalho, sao apresentados na tabela
3.1 [11,83]; observamos que em poucos casos se cumpre a relacao de 7, mencionado no capitulo 1,

Ysubstrato ~ Ycamada 1 Vinterface: (3.1)

Isso quer dizer que para maioria das camadas terfamos uma deposi¢ao em ilhas desde o inicio
do processo de deposigao. Quando uma camada com uma energia superficial maior (por exemplo,
NiFe) é depositada sobre uma camada com uma energia superficial menor (por exemplo, IrMn), pode
ocorrer uma interdifusao na interface entre as camadas de cerca de 0,5 nm para estabilizar a energia
total do sistema [84].

Este tipo de crescimento é o mais comum entre as camadas das véalvulas com espessuras baixas,
o qual sera destacado nos niveis de rugosidade nas interfaces. Nos casos em que a relagao 3.1 é
cumprida, obtemos uma deposi¢ao por camadas, por exemplo, nas interfaces das camadas FM /IrMn
para as valvulas de spin top ou Nb/FM para parte superior das tricamadas FM/SC/FM. Quando
depositamos camadas com espessuras maiores, por exemplo aumentando o tempo de deposigao, o
mecanismo de crescimento que consideramos é o intermédio ou Stranski-Krastanov (figura 1.1(c)); os
niveis de rugosidade diminuem consideravelmente devido a geracao de camadas quase homogéneas,
mas ainda se encontra interdifusao das camadas na interface [11,83].

| Material ~y[J/m?] |

Si 1,2
Ta 3
IrMn 2,35
Co 3
NiFe 2,58

Tabela 3.1: Energia livre da superficie de cada material usado para produgao das valvulas de spin (valores
tomados das referéncias [11,83].

o4
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Para obter as amostras de vélvulas de spin utilizou-se a técnica magnetron sputtering (se¢ao 2.1).
Os materiais usados para criar os filmes foram depositados sobre substratos de Si(111). O processo
de preparacao das amostras ¢ detalhado no seguinte procedimento:

e Corte do Substrato. O substrato de Si, que geralmente é produzido em forma de disco com
100 mm de diametro, é cortado em pedagos de dimensdes menores (aproximadamente 10 mm x
8 mm) para uma étima manipulagao no processo de deposi¢ao;

e Limpeza dos substratos;

e Deposicao das camadas.

3.1 Limpeza dos Substratos

Depois de cortar os substratos em dimensoes menores é preciso eliminar qualquer sujeira ou gor-
dura. O seguinte procedimento de limpeza é usado [85]:

1. Colocar os substratos dentro de um recipiente com agua deionizada, adicionando uma quanti-
dade pequena de sabao neutro Extran (3 gotas para cada 50 ml);

2. Inserir o recipiente dentro de um equipamento de ultra-som por um tempo de 10 minutos;
3. Enxaguar com agua deionizada varias vezes até que os residuos de sabao sejam retirados;

4. Apés varias lavagens, preencher o recipiente com acetona (aproximadamente 25 ml) e colocar
o recipiente no ultra-som por 10 minutos;

5. Retirar a acetona do recipiente, adicionar élcool isopropilico de forma que todos os substratos
fiquem completamente imersos, e aplicar ultra-som novamente por 10 minutos;

6. Manter os substratos imersos em alcool isopropilico para reduzir a impregnacao de substancias
indesejaveis em suas superficies.

Antes de colocar o substrato no porta-substratos do sputtering, deve ser retirado o alcool iso-
propilico e em seguida secado com um jato de ar ionizado.

3.2 Deposicao das Camadas

Os parametros do processo sao ajustados para se obter as composicoes desejadas. As amostras
sao produzidas sob a forma de monocamadas ou multicamadas a partir dos alvos de materiais puros
ou ligas existentes selecionados de acordo com o sistema a ser estudado. Apds a limpeza dos subs-
tratos, estes sao fixados a um porta substrato (dependendo do processo requerido se fixam um ou
mais substratos) para inseri-lo no sistema sputtering (figura 2.2). O porta-substrato é introduzido
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manualmente na pré-camara inserindo-o no garfo, posteriormente, fecha-se a escotilha da pré-camara
e ligam-se as bombas de vécuo (primeiro a mecanica e depois a turbo). Quando o vacuo for aproxi-
madamente igual ao vicuo da camara principal (préximo a 10~7 Torr), abre-se a valvula manual de
alto vacuo que faz conexao entre as duas camaras. E recomenddvel ter pelo menos uma ordem de di-
ferenca nas pressoes das cameras para poder abrir a valvula de acoplamento, e assim, evitar choques
de pressao pela diferenca de vacuo respetivamente. Depois, o porta-substrato é transportado pelo
garfo através da valvula e é colocado no suporte rotatério (dependendo do caso pode ser inserido na
caixa aquecedora do suporte), o garfo é retirado da camara principal apés deixar o porta-substrato
no suporte, e a valvula manual de alto vacuo é fechada. Com o porta-substrato em posicao, segue
o processo de deposigao explicado na secao 2.1. Tanto os detalhes estruturais e de funcionamento,
como uma visao mais detalhada do processo podem ser encontrados nas referéncias [85, 86].

Neste trabalho, as camadas das valvulas de spin foram crescidas aplicando um campo magnético
no plano do substrato, assim podemos definir a anisotropia uniaxial das camadas magnéticas no
mesmo plano. Para conseguir esta aplicacao de campo usamos um arranjo de imas permanentes no
porta substrato, os quais geram um campo magnético no plano da amostra aproximado de 100 Oe
(figura 3.1).

[Im3s permanentes|

Porta-zubstratd

-
’FJ*_:» P *:"F
LR
& 3 F

==y Campo magnetico

Particula com
momento magnetico

¢

Substrato

Figura 3.1: Esquema do processo de deposi¢ao aplicando um campo magnético no plano do substrato.
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3.2.1 Valvulas de Spin Preparadas

Com as taxas de deposicao dos alvos usados nesta tese, as condigoes fisicas de trabalho e os valores
correspondentes das fontes de ignicdo DC e RF (tabela 2.1) ja conhecidos, é possivel preparar as
amostras de valvulas de spin, somente calculando os tempos de deposicao para cada camada de
material na amostra.

As amostras preparadas sao de dois tipos diferentes de valvulas de spin, Top e Bottom, como
sao apresentadas na secao 1.4. Variamos a espessura da camada SC em cada amostra, com a in-
tencao de observar como o comportamento magnético das valvulas de spin pode ser afetado pela
supercondutividade. Usamos os seguintes materiais em cada camada:

e Para a camada FM usamos cobalto (Co) ou permalloy (NiFe) devido as suas naturezas
magnéticas, duro e mole, respetivamente. Podemos assim definir diferentes efeitos presentes
nas valvulas de spin, como o acoplamento entre as duas camadas FM.

e Uma camada AFM de iridio manganés (IrMn).

e A camada SC é de Nb, a qual varia de espessura para definir valores de espessura critica dZ4

e também para estudar amostras com valores préoximos ao Nb bulk.

e As camadas buffer e capping, para um crescimento homogeéneo e para evitar a oxidacao das
amostras, sao feitas de tantalo (Ta). Este material é supercondutor somente quando a camada
é crescida em uma estrutura BCC; isso pode ser conseguido se for depositado sobre um buffer
como o Nb. Quando o Ta se deposita no substrato de Si, este cresce em uma estrutura tetragonal
(8 — Ta), o que mostra que pode ser SC a temperaturas inferiores a 1 K [87].

As amostras estao selecionadas em duas familias diferentes de valvulas de spin, que se diferenciam
pelas camadas FM usadas; cada familia tem os dois tipos de valvulas (Top e Bottom). Os valores de
espessuras de cada camada magnética é fixo, variando somente o valor da espessura na camada SC.
As estruturas produzidas foram as seguintes:

e Familia Co

1. Top: Si(111)/Ta(150 A)/Co(50 A)/Nb(d)/Co(50 A)/IrMn(150 A)/Ta(50 A);
2. Bottom: Si(111)/Ta(150 A)/IrMn(150 A)/Co(50 A)/Nb(d)/Co(50 A)/Ta(50 A);

e Familia NiFe

1. Top: Si(111)/Ta(150 A)/NiFe(50 A)/Nb(d)/NiFe(50 A)/IrMn(150 A)/Ta(50 A);
2. Bottom: Si(111)/Ta(150 A)/IrMn(150 A)/NiFe(50 A)/Nb(d)/NiFe(50 A)/Ta(50 A).

Os valores de “d” para a espessura da camada de Nb sao 50, 100, 150, 200, 250, 300, 350, 400 e 500
A

Além dessas estruturas, formando um conjunto de 36 amostras, também foi depositada uma
amostra troca-se o buffer de Ta por um de Nb, o qual pode alterar certas caracteristicas elétricas e
magnéticas na valvula de spin.



Capitulo 4

Analise e Discussao de Resultados

Neste capitulo apresentamos e analisamos os resultados experimentais obtidos para as amostras
de vélvulas de spin (top e bottom) com as seguintes composi¢oes AFM/FM/SC/FM e
FM/SC/FM/AFM, nas quais variamos a espessura da camada de Nb, que pode ser supercondutor.
As amostras foram preparadas seguindo os procedimentos descritos no capitulo 3. A caracterizacao
das amostras ¢ realizada com base em trés técnicas diferentes: difracao de raios-X para definir e anali-
sar a estrutura das camadas em cada amostra, transporte elétrico que permite identificar as amostras
que apresentam um comportamento supercondutor e magnetizacao para observar o comportamento
magnético e suas possiveis mudancas na presenca do estado supercondutor. Apresentaremos inicial-
mente o conjunto dos resultados das amostras estudadas comecando com a familia da valvula de spin
contendo Co/Nb/Co. Na sequencia apresentaremos os resultados obtidos para a familia de valvula
de spin contendo NiFe/Nb/NiFe. Focalizaremos também a mudanca na 7T, entre as amostras com
buffer de Ta e buffer de Nb, o efeito Meissner Paramagnético e os vortices incomuns presentes nesta
familia para espessuras maiores da camada SC de Nb.

4.1 Familia de Valvula de Spin com Co/Nb/Co

Inicialmente, estudamos as vélvulas de spin da familia Co/Nb/Co, realizando uma andlise estru-
tural baseado na difragao e refletividade de raios-X. Logo analisamos o comportamento elétrico das
amostras com respeito a temperatura, para verificar quais delas apresentam uma transi¢ao supercon-
dutora. Finalmente, examinamos o comportamento magnético em diferentes valores de temperatura.

o8
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4.1.1 Difracao de Raios-X: propriedades estruturais

Os resultados da analise estrutural sdo baseados nas medidas de difragao (alto angulo) e reflecti-
vidade (baixo angulo) de raios-X; estas medidas foram obtidas no laboratério de raios-X do Centro
Brasileiro de Pesquisas Fisicas. A figura 4.1 mostra os padroes de difracao para trés diferentes amos-
tras do sistema Si/IrMn(150 A)/Ta(150 A)/Co(50 A)/Nb(dse)/Co(50 A)/Ta(50 A) (valvula de spin
bottom), com diferentes espessuras da camada SC de Nb. Segundo estes padroes de difragao, pode-
mos observar picos com diferentes intensidades, proprios dos materiais que constituem as camadas
destas valvulas de spin.

Como mostra a figura 4.1, o pico com maior intensidade (20 = 36,41°) corresponde a dois materi-
ais presentes no sistema, Nb e a —T'a. Como ¢ esperado, o Nb apresenta uma orientacao preferencial
em (110) com uma fase estrutural bec [88]. Além disso, é possivel observar que ao aumentar a espes-
sura do Nb a intensidade do pico também aumenta com todos os padroes estruturais se aproximando
ao Nb tipo bulk [41].

Alguns padroes estruturais das camadas de Ta apresentam um pico de difracao no mesmo angulo
do Nb (20 = 36,41°) , para este caso o Ta mostra uma fase estrutural bce, ou fase a-Ta, com ori-
entacao preferencial em (110). Junto com a fase a-Ta, uma segunda fase estrutural conhecida como
[-Ta é observada no angulo 260 = 33, 21°, para a qual o pico correspondente é de menor intensidade
do padrao de difracao; esta fase tem uma orientacao preferencial (002) apresentando uma estrutura
de tipo tetragonal [89].

Com respeito as camadas FM, observamos dois picos correspondentes ao Co (20 = 44,37° e
20 = 51,40°), que apresentam duas orientagoes preferenciais em (111) e (200) com fase estrutural
fee [90]. Estes valores concordam com os padroes cristalograficos encontrados nas bases de dados da
Crystallography Open Database (COD) [88,91,92]. Os picos restantes (20 = 42,62° e 49, 50°) cor-
respondem & camada AFM de IrMn. Esta camada tem uma fase estrutural fec (similar ao Co) com
orientagoes preferenciais (111) e (200) [93,94]. Por outro lado, ao comparar os padroes de difragao
para amostras com espessura diferente na camada de Nb encontramos que enquanto o pico corres-
pondente ao Nb aumenta sua intensidade com a espessura das camada, os picos correspondentes ao
IrMn e ao Co aparentemente diminuem de intensidade. Ja que as espessuras destas camadas per-
manecem constantes para todas as amostras, provavelmente ocorrem modificagoes na cristalinidade,
rugosidade e na quantidade de imperfeicoes e impurezas geradas no processo de deposicao.
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Figura 4.1: Padrées de difracio de raios-X para as valvulas de spin bottom Si/Ta(150 A)/IrMn(150
A)/Co(50 A)/Nb(dsc)/Co(50 A)/Ta(50 A) |, para diferentes valores de espessura da camada Nb (100,
300 e 400 A).
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Para determinar os valores reais das espessuras das camadas depositadas em cada amostra é
necessario determinar a rugosidade de cada camada. Para esto, usamos as medidas de raios-X
em baixo angulo ou medidas de refletividade. Estes valores sao calculados usando o programa
WINGIXA [95], sendo limitado pela eventual saturagao dos filtros e fendas usadas no equipamento
de raios-X para cada medida.

Figura 4.2: Refletividade de raios-X e seu respectivo ajuste (Fit) usando o programa WINGIXA para a
vélvula de spin bottom Si/Ta(150 A)/Co(50A)/Nb(300 A)/Co(50 A)/IrMn(150 A)/Ta(50 A).

A figura 4.2, apresenta a comparacao entre uma medida de refletividade e o ajuste (F'it) obtido
com o programa WINGIXA; os valores de espessura e rugosidade das camadas sao registrados em
diferentes tabelas, dependendo da andlise buscada. Para as camadas de Ta e IrMn os valores re-
gistrados na tabela 4.1 sao definidos por um valor médio de cada material das amostras, uma vez
que seus valores sao constantes e nao sao afetados diretamente pela mudanga da camada separadora

(ND).

| Camada  Espessura (A) Rugosidade (A) |

Ta (Buffer) 152,4+1,8 9,8+£0,5
'Mn (AFM)  152,2+1,5 5,4+0,8
Ta (capping) 52,94+0,7 1,8+0,3

Tabela 4.1: Espessura e rugosidade das camadas buffer, AFM e capping layer das vélvulas de spin bottom
Si/Ta/IrMn/Co/Nb/Co/Ta.

Usaremos esses resultados para comparar as valvulas de spin com tricamadas Co/Nb/Co, consi-
deradas com a estrutura FM1/SC/FM2, indicando a camada FM1 como camada presa (em contato
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com a camada AFM), a camada FM2 como a camada livre, e a camada de Nb como a camada sepa-
radora SC, com espessura variavel para cada amostra. A tabela 4.2 apresenta os valores de espessura
(d), rugosidade (h) e o fator de erro (X4?) para as amostras estudadas. Neste caso observamos que a
medida que a espessura do Nb (ds¢) aumenta, as rugosidades das camadas diminuem, isso é obser-
vado tanto para a camada SC (hgc(ND50 A) = 12,5 Ae hge(Nb500 A) = 2,1 A), como nas camadas
FM (por exemplo os valores das camadas FM2, hpaa(Nb50 A) = 8,1 Ae hppa(Nb500 A) = 2,8 A).
Isso pode ser causado pelo tipo de deposicao das camadas, que com o aumento da espessura pode
mudar o modo de crescimento em ilhas (baixas espessuras), passando a um modo mais homogéneo
(crescimento por camadas), e finalmente ser depositadas em uma combinagao dos dois modos quando
a espessura é muito grande.

’ Sistema dFMl (A) hFMl (A) dsc (A) hSC dFM2 (A) hFMQ (A) XZ2 ‘
Co/Nb(50 A)/Co 55,3 6,3 50,3 12,5 514 8,1 0,8
Co/Nb(100 A)/Co 49,3 6,02 103,3 12,5 484 9,1 0,8
Co/Nb(150 A)/Co 51,8 6,4 1544 9,7 55,4 8,8 0,7
Co/Nb(200 A)/Co 52,2 55 203,3 7.3 52,4 5,2 0,5
Co/Nb(250 A)/Co 48,3 7,02 2473 6,5 494 5.3 0.8
Co/Nb(300 A)/Co 50,7 5,3 3123 6,5 478 5,1 0,6
Co/Nb(400 A)/Co 50,2 3,9 4073 4,1 50,4 3.5 0,5
Co/Nb(500 A)/Co 48,9 35 4973 21 49 4 2.8 0,7

Tabela 4.2: Espessuras (d) e rugosidades (h) das camadas FM1 (camada presa) , SC (camada separadora
supercondutora), FM2 (camada livre)das valvulas de spin bottom Si/Ta/IrMn/Co/Nb/Co/Ta calculadas
pelo programa WINGIXA. O parametro X432 indica o erro da medida de cada amostra.

Por outro lado, também podemos comparar os dois tipos de valvulas de spin (top e bottom) para
um mesmo valor de espessura da camada SC. Na tabela 4.3 observamos que os valores de espessura
entre os dois tipos de vélvulas sdo préximos, mas a rugosidade é diferente (aproximadamente 9%).
Isto pode gerar diferengas nas medidas magnéticas por causa do acoplamento de casca de laranja de
Néel exposto na segao 1.4.1.

Camada dTop (A) hTop (A) d Bottom (A) I Bottom
+ 0,6 + 0,6 + 0,8 + 0,8
Ta (buffer) 156,9 9,6 155,7 8,7
I'Mn (AFM)  162,1 3,4 156,2 4,3
Co (FM1) 48,7 5,1 49,3 6,02
Nb (100 A)  102,7 10,5 103,3 12,5
Co (FM2) 49 8 5.6 48.4 9.1
Ta (capping) 47,9 1,8 45,7 1,8

Tabela 4.3: Comparagao dos valores de espessuras (d) e rugosidades (h) das valvulas de spin top e bottom.



CAPITULO 4. ANALISE E DISCUSSAO DE RESULTADOS 63

4.1.2 Medidas de Transporte Elétrico

Usamos a técnica dos quatro pontos ja apresentada na subsecao 2.3.2 para medir a resisténcia
em funcao da temperatura das valvulas de spin, buscando determinar quais amostras apresentam
uma transicao supercondutora. Para definir os valores T, das amostras que apresentam transicao
supercondutora, tomamos as medidas de cada amostra e calculamos a derivada da resisténcia em
funcao da temperatura %; o grafico resultante apresenta um pico que define a transicao da resisténcia
em relacao com a temperatura. A temperatura na qual se encontra o valor maximo deste pico

corresponde ao valor da 7., como é mostrado na figura 4.3.

Figura 4.3: Uso da derivada da resisténcia para calcular o valor da T, (T, =~ 3,8 K) para as véalvulas de
spin bottom Si/Ta/IrMn/Co/Nb/Co/Ta, com dsc = 300 A.

Os resultados encontrados nas medidas de transporte, figura 4.4(a), mostram que as amostras com
valores de espessura abaixo de 200 A da camada separadora de Nb, ndo apresentam uma transicao
supercondutora, portanto podem ser consideradas véalvulas de spin normal. Para as amostras com
valores de espessura dgc maiores, o valor da T, aumenta com o incremento da espessura da camada
SC (dsc) nas valvulas de spin top e bottom, como mostra a figura 4.4(b), indicando um valor critico
de espessura dg. ~ 150 A. A variacio da T, para os dois tipos de vélvulas de spin (top e bottom)
tem o mesmo comportamento e quase o mesmo valor de T,. Assim, o comportamento da camada
supercondutora de Nb depende apenas da sua espessura, nao sendo alterado pela estruturada vélvula
de spin.

Comparando nossos resultados com os trabalhos de Moraru e Potenza [10, 58], figura 4.4para
valvulas de spin do tipo top, encontramos semelhancas no comportamento da T, em funcao de dgc,
embora com certo desvio para espessuras maiores. Isto pode ser devido a fatores de tipo estrutural
como rugosidade, imperfei¢coes e impurezas das camadas geradas durante o processo de deposicao.
Por outro lado, estes resultados sdo encontrados também em sistemas hibridos FM /SC/FM estudados
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Figura 4.4: (a) Resisténcia em funcao da temperatura para as vélvulas de spin bottom; observa-se a transigao
supercondutora a partir de dgo = 200 A. (b) Temperatura critica T, em fungao da dgc para véalvulas de
spin top e bottom comparadas com os resultados do trabalho de Moraru [10].
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por Rusanov e colaboradores [96], apresentando valores criticos de dg¢ muito parecidos com nossos
resultados (140 A).

4.1.3 Medidas de Magnetizacao

O comportamento magnético desta familia de amostras é estudado a partir das curvas de histerese
medidas usando o PPMS-DinaCool na opcao VSM na faixa de 2-20 K, com o objetivo de investigar
as possiveis mudancas do comportamento magnético das amostras na regiao de temperatura onde a
camada de Nb apresenta supercondutividade. Para os valores maiores de temperatura nesta faixa de
estudo, o comportamento das amostras é proprio de uma valvula de spin convencional, figura 4.5.

Figura 4.5: Resposta magnética da vélvula de spin bottom Ta/IrMn/Co/Nb(100 A)/Co/Ta em 20 K.

Para comparar o comportamento de duas amostras de valvula de spin, uma top e outra bottom
com a mesma espessura dgc, escolhemos dgc = 100 A. Analisamos as curvas de histerese de duas
amostras a uma temperatura fixa determinada, por exemplo T = 5 K, levando em conta que para
este tipo de amostra nao temos transicao supercondutora. Na figura 4.6, podemos observar que o
comportamento magnético é tipico de uma valvula de spin, mas encontramos diferencas nos momentos
de saturagao magnética e largura das curvas de histerese das camadas FM, onde podemos calcular
diferencas no campo coercitivo (H,.) e nos campos de exchange bias (Hep).

Para obter os valores de saturacao magnética, calculamos o valor médio do momento magnético
na regiao de saturagdo (valores de campo grandes em cada curva de histerese), para diferentes
temperaturas (2 — 20 K); estes valores, registrados na figura 4.7, mostram que a saturacao para a
valvula Top é menor do que a medida para a véalvula bottom, apresentando uma diferenca de 9, 7%
entre as duas medidas. Esta diferenca é peculiar, ja que esperamos que as espessuras das camadas
sejam aproximadamente iguais para amostras nas quais foi mudada a ordem de deposicao. Porém, a
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Figura 4.6: Curvas de histerese de valvulas de spin top Si/Ta/Co/Nb(dsc)/Co/IrMn/Ta e bottom
Si/Ta/IrMn/Co/Nb(dsc)/Co/Ta com dsc = 100 A a 5 K.

espessura nas duas camadas magnéticas é cerca de 9% maior na vélvula de spin bottom (tabela 4.3)
o que poderia explicar a diferenca dos valores de magnetizacao entre os dois tipos de amostras.

Para poder obter os valores dos campos de H,, e H., usamos o método de calcular uma derivada
em cada laco da histerese. A figura 4.8 mostra a curva de histerese para a valvula de spin top com
as derivadas nos dois lagos das curvas. Os picos de cada curva da derivada dM/dH correspondem
a H, e Hy. Usando as equacoes 1.9 e 1.10' calculamos os valores de H,, e H, para cada curva de
histerese medida e os resultados estao indicados na figura 4.92.

'H.= (Hy— Hy)/2 e H. = |Hy + Hy| /2
2Devemos levar em conta que as oscilacdes estdo acima do erro valor do campo magnético medido no equipamento
usado (~ 0,01%).
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Figura 4.7: Curvas de saturagdo magnética em funcao da temperatura para os dois tipos de amostras top
e bottom com dgc = 100 A.

Figura 4.8: Curva de histerese e sua derivada usada para calcular os valores de campo Hep, € H. da valvula
de spin top com dgc = 100 A. As setas com a mesma cor das curvas derivadas indicam a direcdo de cada
laco na curva de histerese. Também se pode observar as configuracoes das camadas FM dependendo do
valor do campo magnético.
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Os valores de campo de H,, e H., mostrados na figura 4.9, apresentam comportamentos semelhan-
tes com a temperatura para as valvulas de spin top e spin bottom, revelando um aumento para baixas
temperaturas com algumas oscilacoes. O aumento do campo coercitivo com a diminuicao da tem-
peratura pode ser atribuido a uma estabilidade dos estados metaestaveis na auséncia das flutuacoes
térmicas. Esta auséncia de flutuagoes também causa uma diminuicao significativa na intensidade das
transicoes entre os diferentes estados magnéticos.

O campo H., é maior para a amostra spin top, enquanto que Hgo é maior para amostra spin
bottom, como ja foi mostrado na comparacao das duas curvas de histerese na figura 4.6. A diferenga
entre os valores de campo entre estas duas amostras se encontra em uma taxa de 50% a 80% (tem
uma diferenca de 160 a 200 Oe entre as medidas). Os resultados, para os dois tipos de vélvula
apresentam uma anomalia tipo pico mais pronunciado na faixa de 5 K; este maximo é observado
para todas as espessuras e para ambos os tipos de valvulas de spin. Provavelmente um pico desse
tipo deve estar associado a uma transicao magnética nesta faixa de temperatura, pois pelos valores
envolvidos nao pode ser devido a algum problema de termalizacao.
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Figura 4.9: Comparacao das curvas de campo de H., e H. em funcao da temperatura para as vélvulas de
spin top e bottom da familia Co/Nb/Co com dgsc = 100 A, mostrando um comportamento similar para as
duas grandezas, porém com diferentes valores absolutos. Note que H, é maior para a valvula de spin top
enquanto que H,. é maior para amostras spin bottom.
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O comportamento magnético de cada amostra depende também da espessura da camada sepa-
radora (dgc). Assim, agora vamos comparar os resultados de algumas amostras desta familia com
diferentes espessuras da camada separadora dgc. A figura 4.10 apresenta as curvas de histerese
correspondentes as amostras com dge =150, 300 e 400 A em 10 K (na fase nao supercondutora).
Podemos observar diferencas na saturacao e nos valores de H. e H., mostrando uma relacao da
reposta magnética com a espessura da camada separadora.

Figura 4.10: Curvas de histerese a temperatura de 10 K para as valvulas de spin com dgc =150, 300 e 400

A.

Analisamos o comportamento da magnetizacao de saturagao a partir da figura 4.11, onde encon-
tramos que a saturacao magnética tem a mesma tendéncia para uma valvula spin top e uma spin
bottom (figura 4.7). Mas o valor de cada saturagao tende a aumentar com a espessura da camada nao
magnética supercondutora dsc, mas para algumas amostras esta tendéncia nao se cumpre (dsc =
100 , 250 A).

Ao relacionar estes resultados com os valores da espessura dgc, figura 4.12, observamos que apesar
da tendéncia crescente da magnetizacao com a espessura da camada SC existe um comportamento
destoante para as amostras com dgc = 100 , 250 A, as quais apresentam valores de magnetizacao
menores com respeito as outras amostras. Se observarmos os valores de rugosidade e espessura das
camadas FM1/SC/FM2 na tabela 4.2, encontramos que a magnetizacao diminui para valores de
rugosidade altos. Portanto, o comportamento das amostras dgc = 100,250 A poderia ser atribuido
a qualidade estrutural destas amostras. Em outras palavras, a diminuicao na rugosidade provoca
uma interdifusao baixa na interface das camadas levando a uma reducao de momentos magnéticos
nao compensados (o acoplamento casca de laranja de Néel seria menor ao diminuir a rugosidade).
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Figura 4.11: Momento magnético de saturagdo em fungao da temperatura para as valvulas de spin bottom
Ta/IrMn/Co/Nb(dsc)/Co/Ta.

Comparando os valores da magnetizacao para as duas temperaturas, encontramos uma reducao de
2 % para que a magnetizagao em 10 K em relacao ao valor a 5K nas amostras com espessuras acima
de 100 A.

Para analisar os campos H. e H., em funcao da temperatura apresentamos a respectiva curva para
cada amostra bottom na figura 4.13 em um arranjo onde podemos comparar cada um destes campos
separadamente. O comportamento é similar ao j& apresentado para amostras (spin top e bottom)
com dgc = 100 A (ver figura 4.9). Porém, aqui podemos observar que estes valores diminuem
com o aumento da espessura dgc. Este resultado poderia ser atribuido a um desacoplamento das
camadas devido a separagao gerada pela camada espacadora nao magnética. No entanto, para todas
as amostras permanece o mesmo pico maximo de campo em 5 K encontrado para as amostras top e
bottom. Este efeito poderia ser atribuido a uma transicio magnética ocorrendo nesta temperatura®.
Embora esta seja uma possivel explicacao da anomalia encontrada em 5 K seria recomendavel fazer
novas medidas utilizando um intervalo mais preciso de temperaturas proximo a 5 K.

3Também poderfamos considerar um detalhe na sequencia de medida do DinaCool, no qual, o equipamento controla
este tipo de flutuagoes.
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Figura 4.12: Magnetizagao em funcao da espessura dgc em duas temperaturas diferentes (5 e 10 K) para
para as valvulas de spin bottom Ta/IrMn/Co/Nb(dgc)/Co/Ta.
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Figura 4.13: Campos H. e H., em fungdo da temperatura para amostras bottom com dgc = 50, 100, 150,
200, 250, 300 e 400 A. Podemos observar o mesmo comportamento em todas as amostras, mas com uma
diminui¢ao na intensidade.
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Quando estudamos uma valvula de spin supercondutora (ou com a camada SC separadora com va-
lores de espessura maiores do que a d$,) abaixo da T,., podemos observar que as amostras desta familia
nao apresentam uma mudanca significativa no seu comportamento magnético. Como ¢é apresentado
na figura 4.14 onde comparamos duas temperaturas diferentes de uma amostra com dgc = 500 A (2
e 10 K), as curvas de histerese sao similares nas duas temperaturas com a diferenca de uma transigao
a mais (ou lago adicional) na medida feita a 2 K. Devido & natureza magnética das camadas FM,
sendo o cobalto considerado como um material magneticamente duro, a contribuicao supercondutora
fica blindada; com o isto, nao conseguimos observar uma resposta prépria de um sistema hibrido
SC/FM. Para este caso, o lago adicional encontrado na histerese a 2 K pode ser atribuido a um nivel
de desordem magnética gerada pela mesma contribuicao supercondutora, pois a fase supercondutora
da camada SC pode estar modificando a orientagao dos momentos magnéticos nas camadas FM,;
isto quer dizer que o acoplamento das camadas FM muda pelo efeito da supercondutividade. Este
efeito pode se apresentar em todas as amostras com transicao supercondutora, ou seja amostras com
dsc > 150 A, como foi mostrado na figura 4.4, levando em conta que o efeito é mais evidente para
amostras com dgc grande. Mas se aumentamos muito a espessura da camada SC, corremos o risco
de desacoplar as camadas FM.

Figura 4.14: Curvas de histerese em temperaturas acima e abaixo de T, 10 e 2 K, respectivamente, para
uma vélvula de spin com dgo = 500 A.
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4.2 Familia de Valvula de Spin com NiFe/Nb/NiFe

Nesta secao, estudamos inicialmente a influéncia do material usado como camada buffer sobre
o comportamento supercondutor; observamos mudancas na transicao SC. Depois de estudar as ca-
racteristicas estruturais e elétricas das valvulas de spin top e bottom, apresentamos um resultado
importante nessa secao, um estado nao meta-estavel paramagnético no sistema supercondutor. Esse
comportamento exdtico aparece a baixas temperaturas em amostras com camadas de Nb relativa-
mente grossas (dy, > 300A), quando os vértices penetram fracamente na camada de NiFe.

4.2.1 Difracao de Raios-X; propriedades estruturais

Apresentamos os resultados das medidas de difracao (alto angulo) e reflectividade (baixo angulo)
de raios-X para as amostras do sistema Si/Ta(150 A)/NiFe(50 A)/Nb(ds¢)/NiFe(50 A)/IrMn(150
A)/Ta(50 A) (valvulas de spin Top) e Si/IrMn(150 A)/Ta(150 A)/NiFe(50 A)/Nb(ds¢)/NiFe(50
A)/Ta(50 A) (valvulas de spin bottom), mostrando diferentes valores de espessura na camada Nb
(150, 300 e 400 A). Para esta familia de amostras podemos observar seis diferentes picos de difragao
correspondentes das camadas medidas das valvulas de spin.

Na figura 4.15, o pico correspondente a camada de Nb se localiza na posicao 26 =~ 38.405°, com
maior intensidade; isto indica que o Nb apresenta uma orientacao preferencial em (110) com uma
fase estrutural bee [91].

Para esse mesmo pico da posicao 260 =~ 38,405° o Nb tem padroes semelhantes ao Ta na fase a—Ta,
apresentando uma fase estrutural bec (a mesma do Nb), mas com orientacao preferencial em (002).
A segunda fase estrutural chamada 3 — T'a, esta localizada em 260 = 33,21° cujo pico correspondente
¢ 0 menos intenso no padrao de difracao de cada amostra. Esta fase também tem uma orientacao
preferencial (002), apresentando uma estrutura de tipo tetragonal [87,89,97]. E complicado definir
as causas do crescimento das camadas de Ta na fase a ou 3, mas é possivel encontrar que em muitos
casos a presenca de imperfeicoes e impurezas na deposicao inibe a formacao da fase 5 — Ta, o que
pode levar a uma maior formacao da fase a-Ta. A fase a-Ta pode ter uma maior variedade de
parametros de rede do que a fase (3, porque esta estrutura pode acomodar uma maior quantidade de
imperfeigoes e impurezas sem alterar sua estrutura cristalina [87,97]. Isso significa que parametros
iniciais da deposi¢ao como a pressao de trabalho, o tempo de deposi¢ao, a poténcia das fontes usadas
(DC ou RF) e a pressao de base (que determina o nivel de impurezas presentes), possam mudar o
nimero de imperfeicoes, além de gerar uma mudanca de fase durante a propria deposicao, ainda que
possamos ter um controle destes parametros [98].

Os picos de difragao correspondentes as camadas de NiFe (20 ~ 44,105° e 26 = 51,375°), indicam
duas orientagoes preferenciais em (111) e (200), as quais estao relacionadas com a fase estrutural fec,
o que concorda com os padroes cristalograficos encontrados na literatura [99,100]. Os picos restantes
em 260 ~ 42,525° e 20 ~ 49,465° sao correspondentes a camada AFM de IrMn, que tem uma fase
estrutural fcc com orientagoes preferenciais (111) e (002) [93,94] (similar ao NiFe).

No padrao de difracdo de raios-X das amostras spin top apresentados na figura 4.15(a), os picos
de intensidade relacionados com as camadas FM e AFM se comportam da seguinte maneira: nas
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amostras com menores espessuras (dgc = 150 A), o pico associado a camada de IrMn apresenta uma
maior intensidade para a orientagao estrutural (111), que se encontra em 260 ~ 42, 5°, comparados
com os picos associados a fase estrutural (002) da mesma camada AFM. Os picos correspondentes
as camadas de NiFe aumentam com dg¢; a intensidade do pico com orientagao preferencial (111) do
IrMn diminui com dg¢, dando lugar ao aumento dos picos com orientagao (002) para o IrMn e (200)
para o NiFe, encontrados no intervalo 20 = 49° a 52°. Porém, o pico de NiFe relacionado com a
orientacao (111), 260 &~ 44,5°, se mantém com a mesma intensidade em todas as amostras.

Para as valvulas de spin tipo bottom (figura 4.15(b)) hd um aumento da intensidade no pico
correspondente a camada de Nb com sua espessura, ocorrendo também uma mudanca na intensidade
para os picos das camadas de IrMn e NiFe, diferente do que encontramos nas valvulas tipo top.
Inicialmente, para a amostra com dgc = 150 A os picos mais intensos sio das camadas de NiFe,
com orientagao preferencial (111) e (200), sendo a mesma encontrada nas vélvulas top; os picos da
camada IrMn também sdo observados (20 ~ 42,8° e 20 ~ 49,8°), mas estes tém uma intensidade
menor. Para angulos menores encontramos os picos do Nb junto com o a — T'a (20 ~ 42,8°), e em
menor intensidade, o f — T'a (20 ~ 42,8°). O pico correspondente a camada de Nb aumenta com
sua espessura até ser o maior do padréo de difracdo para a amostra com dgc = 400 A, enquanto que
a intensidade para os picos de NiFe e o IrMn (002) diminui gradualmente. No caso do pico de IrMn
(111), a intensidade mostra um comportamento quase oscilatério, apresentando um valor maximo
na amostra de dgc = 300 A para depois decrescer de novo nas amostras com dgc maior.

Uma comparacao das duas familias spin top e bottom mostra que a familia top exibe uma estrutura
mais homogénea. S6é a amostra de 400 A de Nb apresenta picos intensos paras orientacoes de (002)
e (200). Em todos os padroes de difracao da familia de valvulas de spin com NiFe-Nb-NiFe, podemos
observar a presenca do pico associado ao 5 — T'a, que aparentemente nao muda de intensidade, o que
indica que esta fase estrutural tem uma maior probabilidade de crescer nas amostras com camadas
de NiFe, além de aumentar a intensidade dos picos do Nb quando a espessura deste se aproxima de
uma estrutura de bulk [41].

Para determinar o nivel de imperfeicoes presentes nas amostras, analisamos a espessura e ru-
gosidade das camadas que constituem as valvulas de spin estudadas neste trabalho. Utilizamos o
programa WINGIXA para poder calcular estes valores a partir das medidas de refletividade de cada
amostra spin top e bottom [95], como mostra a figura 4.16. Os resultados serao importantes para
discutir mais adiante o comportamento elétrico e magnético destas amostras.
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Figura 4.15: Padroes de difracio de raios-X para as amostras dos sistemas: (a) Si/Ta(150 A)/NiFe(50
A)/Nb(dsc)/NiFe(50 A)/IrMn(150 A)/Ta(50 A) (vélvulas de spin Top), e (b) Si/IrMn(150 A)/Ta(150
A)/NiFe(50 A)/Nb(dsc)/NiFe(50 A)/Ta(50 A) (vélvulas de spin bottom). Sdao mostrados os padroes das
amostras com diferentes valores de espessura da camada Nb (150, 300 e 400 A).
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Figura 4.16: Curvas de refletividade experimental (linhas e pontos) e seus respetivos ajustes (linhas conti-
nuas) dos sistemas de vélvulas de spin: (a) Top Si/Ta(150 A)/NiFe(50 A)/Nb(400 A)/NiFe(50 A)/TrMn(150
A)/Ta(50 A) e (b) Bottom Si/IrMn(150 A)/Ta(150 A)/NiFe(50 A)/Nb(400 A)/NiFe(50 A)/Ta(50 A).
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Inicialmente, analisamos as valvulas de spin top desta familia e separamos os valores encontrados
para as multicamadas em duas tabelas. Na tabela 4.4 temos as camadas das valvulas de spin que
ficam com valores de espessura relativamente constantes (camadas buffer de Ta, AFM de IrMn, e
capping Ta). Como podemos ver, os niveis de rugosidade maiores correspondem a camada buffer,
o que pode ser entendido ja que a camada de Ta estd em contato com o substrato, podendo ter
uma grande quantidade de imperfeicoes e impurezas na sua superficie, além de ser a camada que
garante um crescimento homogéneo das multicamadas. Para a camada AFM, temos um nivel menor
de rugosidade comparado com a camada buffer; estes valores sao menores do que a espessura das
camadas o que indica que temos um crescimento homogéneo . A rugosidade pode ter uma influéncia
na interface AFM/FM1 (a camada FM1 ¢é chamada de camada presa do sistema de valvulas de spin).

| Camada d, (A) he (A) ]
Ta (Buffer) 150,8+1,8 6,8+0,5
I'Mn (AFM) 155,242,5 5,440,8
Ta (capping) 51,1+0,7 1,84+0,3

Tabela 4.4: Espessura (d,) e rugosidade (h,) das camadas buffer, AFM e capping layer das vélvulas de
spin Top Si/Ta/NiFe/Nb/NiFe/IrMn/Ta.

Para as camadas restantes (FM1, SC, FM2), analisamos seus valores como um sistema hibrido
FM/SC/FM apresentados na tabela 4.5. Indicamos as colunas dos valores da camada livre como
FM2 e a camada presa como FM1, dependendo do tipo de valvula de spin, lembrando que estes
nomes estao ligados com o comportamento magnético e a proximidade com a camada AFM. Para
este caso as valvulas de spin sao top; portanto, primeiro temos os valores da camada FM2 e logo os
valores da camada FM1. Como os valores dgc correspondentes a espessura da camada de Nb sao os
Unicos que variam nessas amostras, podemos notar que os niveis de rugosidade diminuem a medida
que aumenta a espessura desta camada, o que pode modificar também a rugosidade da camada FM1,
a qual estd depositada sobre a camada SC. Também ocorre uma reducao da rugosidade na camada
FM2, que esta embaixo da camada SC, o que pode ser devido a um melhor crescimento das camadas
ou uma acomodacao da estrutura da camada FM2 com a cobertura de Nb.

Para as valvulas de spin bottom, como é mostrado na tabela 4.6, a camada AFM apresenta um
nivel de rugosidade maior comparada com a camada AFM das vélvulas top (tabela 4.4), o que pode
ser atribuido a localizacao da camada AFM na valvula de spin.

No caso da tricamada FM/SC/FM, tabela 4.7, a tendéncia se mantém em relagao a diminuigao
das rugosidades, o que pode ser devido uma melhor qualidade das camadas sobre uma superficie
mais homogénea.
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’ Sistema dFM2 (A) hFMQ (A) dSC (A) hSC dFMl (A) hFMl (A) XZ2 ‘
NiFe/Nb(50 A)/NiFe 52,5 8 506 10,1 514 9,6 0,33
NiFe/Nb(100 A)/NiFe 51,3 7 1034 99 52,3 9,3 0,63
NiFe/Nb(150 A)/NiFe 53,5 4,6 156,3 7.2 57 5,9 0,48
NiFe/Nb(200 A)/NiFe 52,7 5,3 212,3 6,5 50,8 5,1 0,72
NiFe/Nb(250 A)/NiFe 514 5,3 2499 6,2 53,3 5,5 0,52
NiFe/Nb(300 A)/NiFe 524 3.1 3004 53 54,9 48 0,62
NiFe/Nb(350 A)/NiFe 574 2.4 351 2.2 56,9 2,2 0,55
NiFe/Nb(400 A)/NiFe 53,2 2,6 4035 44 54,4 2,09 0,34

Tabela 4.5: Espessuras (d) e rugosidades (h) das camadas FM2 (camada livre), SC (camada separadora SC),
FM1(camada presa) das vélvulas de spin top Si/Ta/NiFe/Nb/NiFe/IrMn/Ta calculadas pelo programa
WINGIXA.

| Camada d. (A) ho(A) |
Ta (Buffer) 150,2+1,3 6,5+0,2
IrMn (AFM) 157,340,7 7,6+1,1
Ta (capping) 52,6+0,7 2,5+1,5

Tabela 4.6: Espessura (d,) e rugosidade (h,) das camadas buffer, AFM e capping layer das vélvulas de
spin bottom Si/Ta/IrMn/NiFe/Nb/NiFe/Ta.

’ Sistema dFMl (A) hFMl (A) dSC (A) hSC dFMQ (A) hFM2 (A) XZZ ‘
NiFe/Nb(50 A)/NiFe 51,3 7 49 69 53 93 0,83
NiFe/Nb(100 A)/NiFe 50,2 6,4 109 43 51,6 8.3 0,61
NiFe/Nb(150 A)/NiFe 55,7 5,6 153,9 3,8 50,4 2.6 0,75
NiFe/Nb(200 A)/NiFe 52,5 3,6 1953 4 53,3 57 0,99
NiFe/Nb(250 A)/NiFe 50,4 42 2472 45 499 45 0,62
NiFe/Nb(300 A)/NiFe 51,4 3 3005 32 529 32 065
NiFe/Nb(350 A)/NiFe 524 2,6 3524 35 50,9 35 0,62
NiFe/Nb(400 A)/NiFe 52,5 3 411 22 524 2.4 0,63
NiFe/Nb(500 A)/NiFe 52,3 1 500,3 2,1 51,3 1,1 0,46

Tabela 4.7: Espessuras (d) e rugosidades (h) das camadas FM1, SC, FM2 das véalvulas de spin bottom
Si/Ta/IrMn/NiFe/Nb/NiFe/Ta calculadas pelo programa WINGIXA.
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4.2.2 Medidas de Transporte Elétrico

Na figura 4.17, observamos os resultados das medidas de resisténcia em funcao da temperatura
para os dois tipos de vélvulas de spin [figura 4.17(a) para as amostras spin top e 4.17(b) para
as spin bottom]. Observamos a ocorréncia de supercondutividade nas amostras com um valor de
espessura na camada de Nb acima de dge = 200 A, com valores de 7, acima de 1,8 K. Estes
resultados sao semelhantes para os dois tipos de amostras (ver figura 4.18) e seguem os dados de
Moraru [10]. Isto indica que a transi¢gao supercondutora tem um comportamento independente da
ordem ou localizacao da camada AFM, resultado que é esperado, ja que a camada AFM nao deve
afetar a T, destas amostras. Os valores de T, sao calculados usando a derivada dR/dT, estes valores
sao apresentados na figura 4.18, e mostram o valor critico de espessura dg, ~ 150 A. Os valores da

Figura 4.17: Resisténcia elétrica para as vélvulas de spin: (a) top e (b) bottom. Observa-se a transicao
supercondutora a partir de dgo = 200 A.
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Figura 4.18: Temperatura critica T, em funcao da espessura da camada SC dg¢ para vélvulas de spin top
e bottom. Os resultados do trabalho de Moraru [10] apresentam a mesma tendéncia.

T. entre dos dois tipos de valvulas de spin (top e bottom), apresentam o mesmo comportamento e
quase o mesmo valor de 7, com valor dg, préximo a ~ 150 A, de acordo com a literatura 10, 58].
O comportamento da camada SC de Nb nao depende do tipo de valvula de spin estudada.
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4.2.3 Medidas de Magnetizacao

Os resultados das medidas de magnetizacao para cada amostra desta familia sao analisadas nesta
secao, para as valvulas de spin top e bottom, buscando revelar possiveis mudancas no comportamento
magnético resultante do efeito exchange bias (campo coercitivo e de exchange bias) com a espessura
da camada de Nb. Também estudamos o comportamento da magnetizacao na parte saturada de
cada amostra e analisamos a contribuicao supercondutora em amostras com espessura superiores a
espessura critica da camada SC dg.. Faremos um estudo comparativo dos resultados para os dois
tipos de valvulas de spin top e bottom.

Em primeiro lugar, apresentamos as medidas magnéticas comparando os dois tipos de valvula

de spin na figura 4.19. Encontramos que as amostras com camada SC préximas a espessura critica

$o apresentam um comportamento tipico de uma valvula de spin normal. Ao comparar os dois

tipos de valvulas de spin, observamos que o comportamento magnético nao depende da ordem das

camadas AFM, porém ocorrem diferencas nos valores de magnetizacao e dos campos presentes nos
lacos relacionados com o efeito exchange bias.

Figura 4.19: Curvas de histerese para as amostras com estruturas Si/Ta/NiFe/Nb(200 A)/NiFe/IrMn ( Top)
e Si/Ta/IrMn/NiFe/Nb (200 A)/NiFe (Bottom).

Nas medidas de algumas amostras aparece uma resposta magnética invertida, onde o lago
correspondente a camada presa se encontra na zona positiva dos valores de magnetizacao e campo
magnético, como é mostrado na figura 4.20. Este tipo de resultado é produto da colocacao das
amostras nos equipamentos de medida, quando o eixo facil de magnetizacao esté disposto de forma
antiparalela ao campo magnético aplicado, acidentalmente, o que aparece em muitas medidas publi-
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cadas na literatura, por exemplo, os resultados nos trabalhos de Potenza e Dieny [58,101]. Mas este
tipo de mau posicionamento nao interfere com o andlise do comportamento magnético da amostra
estudada.

Figura 4.20: Curva de histerese da valvula de spin Ta/IrMn/NiFe/Nb (150 A)/NiFe/Ta, aqui observamos
uma resposta invertida. Sao indicados os lagos da camada presa (FM1) e a camada livre (FM2).

As amostras com espessura da camada SC menores (dgc < 300 A), nao apresentam uma mudanca
no comportamento da resposta magnética com a diminuicao da temperatura; como podemos observar
na figura 4.21, o comportamento se mantém constante, mas podemos observar variagoes nos valores
de campo Heb e He, que mostraremos a seguir.

Amostras com espessuras maiores (dgc > 300 A) apresentam uma mudanca na curva de histe-
rese para as temperaturas abaixo de T, . Observando a figura 4.22 notamos que o comportamento
magnético destas amostras ¢ tipico de sistemas hibridos SC/FM (em estado supercondutor) e anali-
saremos a contribuicao SC destas amostras mais adiante. As curvas de histerese nao apresentam uma
forma simétrica o que pode ser devido ao acoplamento da camada AFM com a camada FM1, um
resultado diferente daquele obtido com sistemas hibridos SC/FM relatados no trabalho anterior [70].
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Figura 4.21: Curvas de histerese a baixas temperaturas da vélvula de spin top Ta/NiFe/Nb (200
A)/NiFe/IrMn/Ta (T, ~ 2,5 K) paraT = 2,4 e 5 K .
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Figura 4.22: Curvas de histerese a baixas temperaturas da vélvula de spin top Ta/NiFe/Nb (400
A)/NiFe/IrMn/Ta, onde observamos uma transicio no comportamento magnético de vélvula de spin a
um comportamento de sistema hibrido SC/FM.
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4.2.4 Influéncia da camada bujffer nas propriedades magnéticas e super-
condutoras das valvulas de spin IrMn/NiFe/Nb/NiFe

Enquanto muitos trabalhos sobre valvulas de spin supercondutoras estao focados na dependéncia
da T, e alinhamento entre as camadas FM, pouca atencao tem sido dedicada ao entendimento da
influéncia da camada buffer nas propriedades magnéticas e supercondutoras destes sistemas, parti-
cularmente quando é usado Nb como camada buffer. No nosso trabalho comparamos duas amostras
de valvula de spin bottom que tém a seguinte configuracao: buffer /IrMn(150 A)/NiFe(50 A)/Nb(500
A)/NiFe(50 A)/Ta(50 A), onde usamos Ta(150 A) ou Nb(150 A) como camada buffer.

A andlise de raios-X permite observar alguma mudanca na estrutura cristalina ou grau de textura
causada nas amostras pelas camadas buffer diferentes. Na figura 4.23 comparamos os espectros de
difracao das duas amostras estudadas com buffer de Ta e Nb e nos dois espectros podemos identificar
os picos de difracao localizados cerca de 260 = 38, 2° atribuidos ao Nb bce (110) e a algumas possiveis
fases bce que podem ocorrer nas camadas de Ta. Isto porque o Nb e o Ta apresentam estruturas bee,
com seu pico de maior intensidade préximo a posigao angular 26 = 38, 305°, com orientacao (110).
Porem a maior contribuicao para estes picos de difracao é dada pela camada separadora de Nb.

Figura 4.23: Padroes de difragao de raios-X para as valvulas de spin com buffer de Ta e Nb, respectivamente.

Também encontramos evidéncias de um pico de difragao na posicao angular 20 ~ 33,5, este
pico corresponde ao 8 — Ta na fase tetragonal que é formada na amostra com buffer de Ta, ja
que ele nao aparece na amostra de Nb. A formacao da fase § — T'a também pode ser encontrada
quando depositamos Ta sobre SiO, ou sobre substratos de Si naturalmente oxidados [102]. Os
picos que correspondem & camada de IrMn fec nas orientagoes (111) e (200) sao localizados nas
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posigoes: 20 = 42,62° e 49,61° para a amostra com buffer de Ta e em 20 = 42,95° e 49,85°
para a amostra correspondente ao buffer de Nb. Estes picos estao deslocados para angulos maiores
quando comparamos as amostras com o IrMn bulk: 20 = 41,40° e 48,17°, respectivamente. As
intensidades dos picos do IrMn fec sugerem uma orientagao preferencial em (200). Usando a lei de
Bragg, podemos inferir que as distancias inter planares dij; e dogo estdo contraidas (Ad/d ~ 3%)
em relacao a uma estrutura de NiFe bulk. Estes efeitos, tanto a intensidade como a contragao das
distancias interplanares, sdo maiores na amostra com buffer de Nb, Aparentemente as camadas de
NiFe crescem sem nenhuma orientacao preferencial e sem tensdes em sua estrutura. Assim, do ponto
de vista estrutural as amostras sao muito similares, possivelmente a tinica diferenca estrutural entres
as duas amostras estd no fato de que o buffer de Nb favorecer a orientagao preferencial (200) na
camada de IrMn.

As medidas de transporte foram feitas usando o método usual das quatro pontas sem aplicar
um campo magnético (medidas em campo magnético zero). A figura 4.24 mostra a dependéncia da
resisténcia com temperatura (R vs T) nas duas amostras; podemos observar que os resultados sao
bem diferentes. A curva para a amostra com buffer de Ta apresenta um comportamento tipico para
valvulas de spin com camada separadora de Nb para dy, = 500 A [9], como foi observado nas
amostras de outras familias estudadas neste trabalho, esta amostra tem um valor de 7T, = 5,9 K.
Para a amostra com buffer de Nb, T, tem um valor reduzido de 5,3 K; além disso, a transicao esta
formada por duas regioes (degraus) com diferentes caracteristicas e inclinagoes.

—+—Nb 500 A _ buffer Ta
154 | —m—Nb500 A _huffer Nb

—_
o
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)
]

]

. . , . .
40 45 5.0 5.5 6.0 6.5
Temperatura (K)

Figura 4.24: Curvas de resisténcia em fungdo da temperatura de vélvulas de spin  buf-
fer /IrMn/NiFe/Nb/NiFe/Ta, para amostras com buffer de Ta (circulos) e Nb (quadrados). A curva com
buffer de Nb apresenta uma transicao supercondutora em duas etapas.
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E importante lembrar que as transi¢oes nestas curvas estao relacionadas com as camadas espaca-
doras de Nb em cada amostra, isso é devido ao fato da T, da camada fina do buffer de Nb (150 A)
estar proximo de 2,23 K [103] podendo ser reduzida pela camada AFM de IrMn, como foi observado
nas bicamadas de IrMn/Nb estudadas por Wu e colaboradores [104].

Para estabelecer uma conexao entre os resultados das medidas de transporte e o comportamento
magnético no estado supercondutor da camada separadora de Nb(500 A) nas valvulas de spin, re-
alizamos medidas de histerese magnética em diferentes temperaturas. As figuras 4.25(a) e 4.25(b)
mostram as curvas de histerese das amostras com buffer de Ta e Nb, respectivamente. Durante as
medidas, o campo magnético externo foi aplicado na mesma direcao do campo aplicado no processo
de crescimento das camadas. Para valores acima de 6 K as curvas de histerese de ambos os sistemas
tém uma forma similar, que é tipica da resposta magnética das vélvulas de spin [58].

Figura 4.25: Curvas de histerese em T' = 6 K para as valvulas de spin buffer /IrMn/NiFe/Nb/NiFe/Ta para
as amostras: (a) camada buffer de Ta e (b) para a camada buffer de Nb. Campo magnético aplicado paralelo
a anisotropia unidirecional da interface IrMn/NiFe.

Para calcular um parametro magnético das curvas, os lacos das camadas livres e presa foram
separados graficamente (como nas andlises anteriores das outras familias). O valor de H. da camada
livre é de aproximadamente 200 Oe, enquanto que a camada presa tem valores de 767,9+0, 1 Oe para
a amostra de Ta e 589,5+ 0,1 Oe para a amostra de Nb. Como uma primeira aproximagao [25,26],
o campo de ezchange bias (H,) pode ser deduzido a partir do deslocamento do centro da curva de
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histerese ao longo do eixo de campo e na metade da altura de cada lago separado. O valor de Hy
estimado para cada amostra de buffer de Ta e Nb sao: 785,1+0,1 Oe e 588,310, 1 respectivamente.
Como esperavamos, estes parametros sao muito parecidos, partindo do fato de que as duas amostras
tém quase as mesmas caracteristicas estruturais, as pequenas diferengas entre elas podem estar
relacionadas pelos diferentes graus da orientagdo preferencial (200). Estes resultados concordam
com alguns trabalhos dedicados aos sistemas com efeito de exchange bias. Trabalhos como os de
Oksiizoglu e colaboradores, descrevem a correlacio entre a textura e as propriedades magnéticas
tendo o Ta como buffer para estruturas de Ta/NiFe/IrMn/CoFe/Ta [105]. Por outro lado, Castro e
colaboradores, estudaram tricamadas de NiFe/IrMn/Co crescidas sobre camadas buffer de Ta e Cu
e encontraram que a textura cristalina tem uma grande influéncia sobre as propriedades magnéticas
da tricamada [106].

Assim como foi discutido anteriormente, a diferenca entre os valores de H. e H.,, obtidas em 6
K, nas valvulas de spin pode ser atribuida ao grau de orientagado preferencial (200) da camada de
IrMn na amostra com buffer de Nb. Mas isso nao pode explicar os resultados magnéticos abaixo de
T. e também os resultados das medidas de transporte.

Figura 4.26: Curvas de histerese em T' = 2K para as valvulas de spin buffer /IrMn/NiFe/Nb/NiFe/Ta para
as amostras: (a) camada buffer de Ta e (b) para a camada buffer de Nb. Campo magnético aplicado paralelo
a anisotropia unidirecional da interface IrMn/NiFe.

Para esclarecer este comportamento as curvas de histerese foram medidas a uma temperatura de
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2 K para as amostras com buffer de Ta e Nb e sao apresentadas nas figuras 4.26(a) e 4.26(b), respec-
tivamente. A figura 4.26(a) mostra um comportamento caracteristico de um sistema hibrido SC/FM,
ou seja, nesta temperatura a resposta magnética é dominada pela contribuicao supercondutora da
camada separadora de Nb. A forma desta curva esta relacionada com processos de vértices super-
condutores: penetragao, pinagem e criacao-destruicao de vértices [69]. Este fato impede a obtengao
dos parametros ferromagnéticos com precisao (H. e H,,), embora possamos observar que a curva
apresenta uma espécie de “salto” proprio dos sistemas hibridos que usam NiFe como material FM. A
figura 4.26(b) é também uma superposigao das contribuigdes FM e SC préprias dos hibridos. Porém,
o lago nao se desloca substancialmente ao longo do eixo do campo magnético (H,, estd proximo a
zero). Isso pode ser devido também a contribui¢ao supercondutora que blinda o efeito de exchange
bias. Além disso, o salto que pode apresentar em campo zero é menor do que o apresentado na
amostra com buffer de Ta.

De acordo com Wu e colaboradores, as interacoes magneto estaticas entre o Nb e uma camada de
IrMn podem causar flutuagdes do He, ¢ H. na bicamada IrMn/NiFe [104]; estes parametros podem
variar de forma irregular abaixo da Tc do Nb, mas, permanecem constantes acima da T.. Este
comportamento € atribuido a uma instabilidade da dinamica entre o spin e a estrutura cristalina
da camada AFM provocada pelo Nb, o qual também afeta indiretamente a interacao na interface
IrMn/NiFe, em outras palavras, o efeito de exchange bias.

Além disso, espera-se que os dominios magnéticos da camada de NiFe sejam diretamente alinhados
pela camada AFM em um acoplamento dominio a dominio: comportamento encontrado em sistemas
de bicamadas como o LaFeO3/Co [107]. Consequentemente, a estrutura de dominio da camada
de NiFe esta influenciada também pela camada buffer de Nb. Este contexto também nos ajudara a
explicar o comportamento de dois degraus que aparece nas medidas de transporte elétrico da amostra
com buffer de Nb. Alids, também temos que levar em conta o efeito de proximidade entre o Nb e o
IrMn [104]. Em todo caso, poderfamos esperar que estes efeitos também influenciriam a estrutura
de spin da camada de IrMn. Além disso, os momentos magnéticos da amostra com buffer de Ta
aumentam quando a temperatura diminui de 6 K a 2 K. De acordo com relatos anteriores [60,108,109],
estes resultados sugerem que o Nb fica ferromagneticamente acoplado as camadas de NiFe para um
pequeno campo magnético aplicado. Isso esta relacionado com a resposta do Nb ao campo de
dispersao (stray field) das camadas de NiFe. E interessante notar que os momentos magnéticos na
amostra com buffer de Nb nao aumentam quando a temperatura diminui. Portanto, se poderia
assumir que o Nb nao esta acoplado ferromagneticamente as camadas de NiFe para baixo campo
magnético.

Como as medidas de transporte foram feitas em campo zero, podemos esperar a presenca de uma
grande estrutura de dominio nas camadas de NiFe, com as paredes de dominio predominantemente
do tipo de Néel. As paredes de dominio sao as fontes dos campos de dispersao [54]. Em tricamadas
de Co/Nb/Co o campo de dispersao é o principal responsavel pela supressao da supercondutividade
[110]. E claro que estes campos, a partir da configuracao de dominio estatico, sé nao podem explicar
a reducao e as duas etapas da transicao supercondutora, porque as duas valvulas de spin tém a
mesma estrutura NiFe/Nb/NiFe. Steiner e Ziemann observaram uma altera¢do na temperatura de
transicao, quando a configuracao dos momentos magnéticos de uma camada FM é rearranjada para



CAPITULO 4. ANALISE E DISCUSSAO DE RESULTADOS 92

uma bicamada FM/SC [111]. Também foi encontrado que movimentos e rearranjos dos dominios
magnéticos das camadas FM induzidos pelo efeito Meissner da camada SC podem causar anomalias
na resisténcia em sistemas hibridos FM/SC [112]. Portanto, no nosso caso, o comportamento da
curva perto da temperatura de transicao para a valvula de spin com buffer de Nb, pode ser atribuido
ao campo de dispersao desde as paredes de dominio no rearranjo dos dominios nas camadas NiFe,
sendo provocado pela estrutura de dinamica de spin na camada de IrMn, devido a interacao com o
buffer de Nb.

Uma interpretacao alternativa de nossos resultados pode ser baseada no trabalho de Cheng e
Stearns [113] que observaram que a transigao supercondutora em sistemas de multicamadas de Nb/Cr
ocorre em duas etapas para espessuras de Nb menores que 1000 A. Além disso, a drea abaixo das
curvas da segunda etapa aumenta linearmente com o nimero de interfaces Nb/Cr, sugerindo que isso
pode ser relacionado com este nimero, embora nestes sistemas existam somente interacoes entre as
camadas SC e AFM, sem a presenca de camadas FM. Logo, no nosso caso, é razoavel concluir que
a interacao entre o buffer de Nb, a camada de IrMn e as estruturas bulk de dominio FM e AFM,
realizam um papel importante tanto na origem das duas etapas na transicao como na reducao da T..
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4.2.5 Resposta do Efeito Meissner Paramagnético nas Valvulas de Spin
Supercondutoras

As vélvulas de spin com espessuras acima de 300 A de Nb apresentam um comportamento exético
de magnetizacao, como pode ser observado para amostras representativas na figura 4.27. Enquanto
a amostra de 200 A expde uma curva de magnetizacio tipica de uma vélvula de spin, as amostras
de 400 e 500 A mostram histereses atipicas (para 4 e 2 K no primeiro caso e em todos os painéis, no
segundo caso). Esse comportamento é qualitativamente igual para os dois tipos de amostras (tanto as
spin top como bottom). Podemos ver na figura 4.27 que a amostra com 200 A tem o comportamento
de uma valvula de spin normal, apesar de em 2 K ja estar no estado supercondutor. Isso nao é
surpreendente, pois muitas vezes em estruturas de dimensoes nanométricas, as supercorrentes nao
sao suficientemente fortes para exibir o efeito Meissner. As curvas encontradas em 2 K para a amostra
de 400 A e para a amostra de 500 A (4 e 2 K) exibem uma resposta tipica dos sistemas hibridos
SC/FM. Essa estrutura é geralmente explicada a partir da presenga de vértices presos. Mas como
é mostrado na fig. 4.27 (4 K para 400 A e 5 K para 500 A) em alguns casos existem cruzamentos
dos lacos da histerese, quando o efeito inverte os lagos. Isso acontece porque o sistema mostra uma
histerese contraria ao que ocorre usualmente.

A trajetéria da curva de histerese é mostrada no grafico da figura 4.28(b): quando o campo
magnético diminui para zero, desde um valor positivo, a magnetizacao muda drasticamente para
valores negativos, depois de mudar a orientacao do campo e aumentar novamente, a magnetizacao
aumenta um pouco para finalmente alcancar um valor negativo de saturacao. Na volta para o campo
zero, a magnetizacdo se comporta de forma contraria de novo, mas desta vez mostrando valores
positivos de magnetizagao (as setas da figura indicam como é o percurso da magnetizac¢do). Outra
forma de identificar este comportamento é através dos pontos de cruzamento dos lagos da curva, os
quais se deslocam quando a temperatura diminui.
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Figura 4.27: Curvas de magnetizagao para trés amostras representativas de espessuras diferentes entre 5 e
2 K. O SC nos paneis significa que essas amostras estao na fase supercondutora com resisténcia nula (tirado
das medidas de resisténcia apresentadas acima).
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Figura 4.28: Curvas de histerese da véalvula de spin top Ta/NiFe/Nb (400 A)/NiFe/IrMn/Ta para as
temperaturas: (a) 5 K que apresenta uma histerese tipica, e (b) 4 K com um comportamento anémalo.
Estas temperaturas estdo proximas a 1. da amostra. As setas em cada curva indicam a orientacdo do
trajeto da curva e os numeros indicam a ordem em que foi medida a amostra.

A principal causa deste comportamento estd associada a contribuicao supercondutora das cama-
das SC, a qual blinda a resposta ferromagnética tipica das vélvulas de spin (4.28(a)). Este efeito
somente acontece nas amostras compostas por um sistema hibrido SC/FM, a natureza das camadas
FM pode ter uma grande importancia, ja que este efeito nao estd presente na familia Co/Nb/Co,
portanto poderia ocorrer no caso de materiais magneticamente moles.

Para entender o comportamento magnético desse sistema, mostramos a histerese completa
(comegando com campo zero) de uma das curvas na figura 4.29; as curvas de histerese na insergao
mostram um sistema em duas temperaturas: acima de T, (5 K), que apresenta uma resposta parecida
com uma curva cléssica, e abaixo de T, (3 K), parecida com uma curva tipica de um sistema hibrido
SC/FM. A aplica¢ao de um campo quando a amostra nao estd magnetizada, tem como consequéncia
uma resposta paramagnética forte. Na figura 4.29, a parte saturada da curva de 5 K, na insercao,
corresponde a magnetizacao de duas camadas de NiFe orientadas de modo paralelo; assim podemos
ver que a contribui¢ao supercondutora é superior ao efeito do NiFe. Os pulos de magnetiza¢gao em
campo zero sao da mesma ordem de um sistema com uma orientacao magnética das camadas tnicas
na mesma dire¢ao, formando um momento magnético gigante também conhecido como Macro-spin;
portanto, sabemos que o supercondutor tem pouco efeito na magnetizacao das camadas de NiFe.

Os resultados apresentados podem ser interpretados assumindo que as supercorrentes no Nb
circulam na diregao contraria e assim fortalecem o campo magnético. Esse efeito Meissner para-
magnético, as vezes chamado efeito Wohlleben, é bem conhecido [49,114] e geralmente é atribuido
a um estado metaestavel que pode ser facilmente destruido [50]. O fato de poder reproduzir uma
curva de histerese completa junto com uma resposta paramagnética, comecando com magnetizacao
nula, mostra que o estado paramagnético nos nossos sistemas é bastante estavel.



CAPITULO 4. ANALISE E DISCUSSAO DE RESULTADOS 96

Figura 4.29: Resposta magnética supercondutora de uma vélvula de spin Si/Ta/NiFe/Nb(400
A)/NiFe/IrMn/Ta a 3 K. A inser¢do mostra duas curvas de histerese usadas para subtrair a resposta ferro-
magnética das amostras a 3 K.

Mas ao mesmo tempo, o sistema mostra uma histerese caracterizada por vortices presos que
mostram um comportamento diamagnético. Isso também é contrario a experiéncia comum.

Podemos calcular a separacao entre os vortices dyoer @ partir da equacao 1.22. Neste caso
podemos expressar em valores conhecidos de momento m e volume da amostra (V = Ar-w), onde w
é o comprimento da amostra (w ~ 4,5 mm). A é a drea transversal da amostra, a qual é calculada
a partir dos valores de largura da amostra (I ~ 2 mm) e da espessura da camada SC dg¢. Partindo
de B = puoM + poH podemos assumir que o campo B pode ser expresso como B;, = uoM. Como
M ¢é a magnetizagao da amostra, podemos escreve-la como M = m/Ar - w, onde m é o momento
magnético obtido das medidas de histerese nas amostras, portanto terfamos dy,qptex assim:

dvortex = (4- 1)

Considerando que as amostras sao sistemas hibridos, as medidas tém tanto uma contribuigao SC
como uma contribuicao FM. Portanto, precisamos subtrair a contribuicao FM para obter um valor
de m propriamente supercondutor; entao, temos que m = Myqe — Msat, ONde Mype, € 0 valor do
momento magnético para H = 0 no estado supercondutor (7" < T.) e mg, corresponde ao valor
do momento de saturagao magnética no estado normal (7" > T.)*. Em tal caso temos a seguinte

4Como as amostras estudadas neste trabalho sdo véalvulas de spin, devemos ter em conta que a mgq: corresponde
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equacao:

¢0'AT'UJ

,Uo(mmax - msat) .

dvortex =

(4.2)

Assim podemos fazer um grafico da variagao do comprimento de separagao dos vértices em fungao da
temperatura que é apresentado na figura 4.30. Observamos que a separacao dos vortices € menor para
amostras com camadas mais espessas de Nb, além de aumentar com a temperatura. Estes vortices tém
uma separacao significante maior do que a espessura da camada supercondutora e consequentemente
o numero de vértices é menor para este tipo de amostras. Além disso, a separagao entre os vértices
diminui com o aumento da espessura da camada SC o que pode indicar um aumento da concentracao
de vértices. Por outro lado, observamos também que esta separacao diminui com a temperatura,
o que pode indicar um aumento do numero de vortices ao aumentar a supercondutividade. O

Figura 4.30: Separacao dos voértices em fungdo da temperatura para as valvulas de spin bottom (linha
solida) e top (linha tracejada).

estado supercondutor do Nb é muito sensivel as condi¢oes de superficie e geometria, o que explica
a presenca do PME neste sistema levando a consequente captura do fluxo e compressao do mesmo
com a diminuicdo da temperatura [44,50].

as camadas FM configuradas paralelamente, portanto estes valores sao tomados num intervalo de campos magnéticos
grandes.
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O tamanho dos vértices é especialmente importante, pois sendo consideravelmente maior que a
espessura da camada de Nb podem penetrar nas camadas de NiFe. Devido a efeitos de proximidade
entre as camadas Nb e NiFe, os pares de Cooper penetram nas camadas FM certo valor de “pro-
fundidade” que pode ser expresso como o comprimento de coeréncia FM ({gpr). Este comprimento
pode ser calculado usando a expressao gy = hvp/2E,,, onde E,, é a energia de troca [69]. Para o
caso do NiFe usamos os valores E., = 135 x 1073 eV e vp = 2,2 40,2 x 10°ms~! [115], com o qual
temos Enire ~ 5,4 A, 0 que é menor do que o valor da espessura das camadas de NiFe.

O resultado encontrado para espessuras maiores da camada SC mostra que estas valvulas de spin
apresentam um comportamento parecido aos sistemas hibridos SC/FM. Analisamos a contribuigao
supercondutora subtraindo cada curva de histerese obtida abaixo da 7T, mostrando assim as con-
tribuicdes SC de duas amostras com dge = 400A. Podemos observar que a intensidade magnética
aumenta a medida que a temperatura diminui e o comportamento andémalo permanece devido a
presenca dos pontos de cruzamento dos lacos em cada curva que se deslocam com a temperatura.
As vélvulas de spin top (figura 4.31(a)) apresentam uma forma nao simétrica das curvas de magne-
tizacao. Isso pode ser atribuido ao efeito de acoplamento da camada AFM com a camada FM1, além
disso, também deve ser considerada a qualidade de deposicao das camadas devido ao seu arranjo.
Para as valvulas de spin bottom (4.31(b)), temos a resposta mais simétrica nas curvas de magne-
tizagao, mas neste caso observamos que os lagos de cada curva de histerese mostram que se juntam
em partes encurvadas antes de alcancar o valor de campo para o qual a resposta SC acaba (H,), e
que permitiria analisar efeitos como a geracao de vértices supercondutores e suas possiveis transicoes
de fase [70].

Por outro lado, as respostas magnéticas aumentam para baixas temperaturas e definimos o valor
da magnetizagao em campo magnético zero (H = 0) para comparagao. Estes valores estao analisados
na figura 4.32; observamos que a magnetizacao nas valvulas de spin top é maior do que nas valvulas
de spin bottom, porém apresentam o mesmo comportamento com a temperatura. Esta diferenca de
valores é observada também na andlise da magnetizacao das amostras com espessura menores da
figura 4.33, o que nos indica que esta diferenga de intensidades estd relacionada com o arranjo das
camadas, ou posicao da camada AFM, na valvula de spin.
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Figura 4.31: Magnetizacio devida & contribuicdo supercondutora das valvulas de spin com dgc = 400 A.
Para as valvulas tipo (a) top e (b) bottom.
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Figura 4.32: Magnetizacao devida as contribuigoes SC em campo H = 0 para as amostras top e bottom
com dgc = 400 A.

4.2.6 Resultados Complementares

Podemos extrair das nossas medidas os valores de magnetizacao de saturacao, M, (figura 4.33),
campo de exchange bias, Hg, (figura 4.35), e campo coercitivo, Ho (figura 4.36), em funcao da
temperatura.

Os resultados da magnetizacao de saturagao em fungao da temperatura (Mg, (7)) estdo apresen-
tados na figura 4.33 para o intervalo de temperaturas 2 a 30 K. Ao comparar os resultados para os
dois tipos de valvulas de spin, observamos que o comportamento da magnetizacao para cada tipo
de amostra é diferente e, apesar de apresentar uma tendéncia, mostra alguns picos para certos va-
lores de temperatura. No caso das valvulas de spin top figura 4.33(a), encontramos que os valores
de magnetizacao aumentam com a espessura da camada SC, o que nao é esperado uma vez que
as espessuras das camadas FM sao constantes. O que muda com a espessura das camadas de Nb
¢ a rugosidade que, de acordo com os valores das camadas FM da tabela 4.5, tendem a diminuir
com a espessura das camadas SC. Porém, observamos que algumas amostras tém valores abaixo
da tendéncia esperada para certas temperaturas como é o caso para amostras com 200 e 400 A, 0
que pode estar relacionado com o nivel de rugosidade encontrado nas interfaces das camadas FM.
Para as amostras das vélvulas de spin bottom [figura 4.33(b)] a variacao da M. (T) apresenta uma
diminuicao mais acentuada para baixas temperaturas para amostras com espessuras 100, 150 e 200
A, observando-se alguns valores maximos em 20 e 5 K. Nio obstante, temos também amostras que
apresentam valores de magnetizacao abaixo do esperado, como é o caso da amostra com dgc = 250
A

Se compararmos os resultados de magnetizacao entre as valvulas de spin top e bottom, os valores
das valvulas top sao maiores que as bottom, mas apresentam um erro maior, além de um comporta-
mento diferente para cada amostra, o que nao acontece nas valvulas bottom. Este tipo de diferenca
pode estar relacionado diretamente com a posicao da camada AFM e a qualidade da deposicao das
camadas FM/SC/FM. Em ultimo caso, observamos que as amostras com espessura da camada de
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Nb maior dge (350 e 400 A para as valvulas top e 300 , 350 e 400 A para as valvulas bottom) tém
um comportamento diferente nas temperaturas mais baixas. A medida que aumenta o dgc temos um
tipo de pico que se desloca para 5 K no caso das amostras com 400 A, o qual pode estar associado
a mudanca das curvas de histerese ao chegar as temperaturas de transicao supercondutoras.

Figura 4.33: Magnetizacao de saturacao em fungao da temperatura M. (T")
, para comparar o comportamento das amostras da vélvula de spin: (a) top, e (b) bottom.
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Uma andlise mais cuidadosa do comportamento da magnetizacao com a espessura da camada
SC pode ser vista na figura 4.34 para duas temperaturas diferentes (10 e 5 K) e para os dois tipos
de valvulas estudadas (top e bottom). O gréfico da figura 4.34 (a) apresenta o comportamento das
valvulas top, nas quais a magnetizacao aumenta com a espessura, mas em uma pProporcao baixa se
mudamos a temperatura de medida (6 %). Em algumas amostras observamos valores de magnetizagao
maiores para as mesmas espessuras da camada SC (dsc = 150 e 350 A); isso poder ser atribuido
também a qualidade das camadas depositadas em cada amostra (tabela 4.5), como ja mencionamos
anteriormente. Para as valvulas bottom [gréafico 4.34 (b)], observamos um comportamento crescente
diferente do observado nas valvulas top, com uma diferenca entre temperaturas menor em 2 %
(com exce¢ao da amostra de 200 A que apresenta uma diferenca aproximada de 10 %). Também
observamos que a magnetizacao da amostra com 250 A de espessura apresenta um valor menor do
que as amostras anteriores (150 e 200 A), o qual extrapola a tendéncia do resto das amostras do
mesmo tipo com respeito a magnetizacao em funcao da espessura da camada SC.

Na andlise do campo de ezchange bias em funcao da temperatura (He, (7)), a figura 4.35
apresenta o resultado dos valores calculados usando a equacao 1.10 para as amostras com diferente
valor de dgc no intervalo de temperaturas de 300 a 2 K. Para um estudo mais detalhado destes valores
em baixas temperaturas, cada grafico da figura 4.35 tem uma insercao destes valores em um intervalo
de temperatura menor (com uma escala de 1 a 20 K). Observamos uma tendéncia decrescente com o
aumento da temperatura, onde sao encontrados certos desvios irregulares para algumas temperaturas.
No entanto, como é mostrado na insercao de cada grafico, as amostras apresentam um desvio positivo
nao muito bem definido em 5 K. Isto pode indicar que nesta temperatura existe uma transicao
magnética ou ser simplesmente um resultado anomalo causado pela sequencia de medida com o
equipamento.

Por outro lado, observamos que o comportamento da intensidade do campo Heb para cada amostra
nao esta relacionado com o aumento da espessura da camada SC, ja que o valor do campo é menor
para certas amostras com espessuras maiores que a amostra de 50 A.

Também podemos observar que, as amostras com espessuras maiores nao apresentam um valor
de campo H,, ou H¢ nas temperaturas mais baixas, sendo que para as valvulas top (com espessuras
de 350 ¢ 400 A ) tém uma temperatura minima em 3 e 4 K, respectivamente. Isso corresponde
mudanca de comportamento magnético observado proximo as temperaturas de transicao supercon-
dutora, verificando-se uma resposta parecida aos sistemas hibridos FM/SC/FM na temperatura de
transicao ou 7.

O campo coercitivo H¢ foi calculado usando a equacao 1.9 para cada uma das amostras estudadas
nas diferentes temperaturas e os resultados estao na figura 4.36; cada inser¢ao apresenta a respectiva
amostra em um intervalo de temperatura menor (2 a 20 K). Como no caso do H.,, 0 comportamento
das intensidades de campo com respeito ao aumento da espessura nao tem uma dependéncia linear,
e que a espessura da camada SC nao esta relacionada com o aumento destes valores de campo.
Por outro lado, podemos observar de novo um comportamento decrescente, encontrando-se picos
proximos a 5K, como no caso do campo Hy.
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Figura 4.34: Magnetizagao em fungao da espessura dgc em duas temperaturas diferentes (5 e 10 K) para
os dois tipos de vélvulas: (a) top com desvios positivos nas amostras de 150 e 350 A, e (b) bottom com um
desvio negativo em 250 A.
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Figura 4.35: Campo de exchange bias em fungao da temperatura H,,(T') para as vélvulas de spin: (a) top,
e (b) bottom. Onde a insercao em cada grafico, mostra estes resultados para um intervalo de temperaturas
menor (de 1 a 20 K).
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Figura 4.36: Campo coercitivo em funcao da temperatura Hc(T') para as vélvulas de spin: (a) top, e (b)
bottom. A insercao em cada grafico mostra estes resultados para um intervalo de temperaturas menor (de 1
a 20 K).



Conclusoes

Neste trabalho foram estudadas as propriedades estruturais, de transporte elétrico e magnéticas das
valvulas de spin com camada separadora SC. Cada amostra foi preparada por magnetron sputtering, a
temperatura ambiente, seguindo a estrutura de multicamadas Buf fer/FM/SC/FM/AF M /Capping
(vélvulas top) e Buf fer /JAFM/FM/SC/FM/Capping (valvulas bottom). Foram usados Co e NiFe
como camada FM, IrMn como AFM, Nb para a camada SC, que muda de espessura para cada amos-
tra, e Ta para as camadas Buffer e Capping. As amostras foram produzidas classificados em duas
familias Co/Nb/Co e NiFe/Nb/NiFe.

Nas medidas de raios-X (estruturais), observamos que com o aumento da espessura na camada de
Nb, as amostras tem uma aproximagao aos padroes estruturais do Nb bulk (110) na fase estrutural
bee.

Para a familia Co/Nb/Co, as amostras tendem a ter certa orientagao preferencial, na qual os
picos correspondentes ao IrMn e ao Co aparentemente diminuem em sua intensidade enquanto que
o pico correspondente ao Nb aumenta com o aumento da espessura, o que indica que as as amostras
provavelmente diferem-se na rugosidade e a quantidade de imperfeicoes e impurezas. Alem disso,
com aumento da camada Nb surge a presenca de outra fase estrutural do Ta, o f —Ta que tem uma
orientagao preferencial (002).

As medidas de transporte elétrico somente foram usadas para definir quais amostras apresentam
transicao supercondutora. Destes resultados podemos concluir que existe uma espessura minima,
abaixo da qual a amostra nao apresenta transi¢ao supercondutora (também conhecida como espessura
critica dg.). Este valor se encontra entre 150 e 200 A, 0 que estd de acordo com o apresentado na
literatura [9, 10].

Para o comportamento magnético, ao comparar valvulas tipo Top e Bottom, o resultado encon-
trado é o tipico de uma valvula de spin. Neste caso, as diferencas de intensidade na magnetizacao de
saturagao ou nos valores de campo coercitivo e de exchange bias, estao relacionadas com a qualidade
das amostras e seu nivel de rugosidade nas interfaces das camadas FM. Por outra parte, ao compa-
rar amostras do mesmo tipo mas com diferentes espessuras da camada SC, é possivel encontrar um
aparente aumento da magnetizacao de saturagao com o incremento da espessura, mas nao é deter-
minante ja que este comportamento é aleatorio e também pode estar relacionado com a qualidade
das camadas em cada amostra. Quando analisamos os valores de campo coercitivo e de exchange
Bias, encontramos um comportamento aleatorio com respeito aos respectivos valores , porem todas
as amostras apresentam uma deviagao positiva (pico) nos valores de campo a 5 K de temperatura, o
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que poder ser interpretado como uma possivel transicao magnética préopria deste tipo de sistemas. As
amostras com camadas separadoras grandes, em temperaturas abaixo de sua 7, nao apresentam uma
mudanca significativa no seu comportamento magnético, somente mostram uma pequena transicao
a mais em valores de temperatura muito baixos; portanto, pode-se deduzir que a contribuicao su-
percondutora esta blindada pela agao das camadas FM, o qual é devido a natureza magnética das
camadas de Co.

As amostras da familia NiFe/Nb/NiFe, apresentam quase as mesmas caracteristicas da anterior
familia, especialmente na parte do transporte elétrico, mas com marcadas diferencas nos outros
tipos de propriedades. Uma dessas diferencas é observada no andlise estrutural, onde a tendencia
encontrada na familia Co/Nb/Co com respeito a camada de Nb mantem-se, mas neste caso a fase
estrutural do § —Ta esta presente em todas as amostras medidas. Com respeito as camadas de NiFe
e IrMn, a orientacao destas camadas depende do tipo de valvula medida. Enquanto que para as
vélvulas top tem uma mudanga gradual de uma fase estrutural a outra [figura 4.15(a)], as valvulas
bottom mantem a mesma distribuicao nas fases e estas decrescem com o aumento da camada SC,
figura 4.15(b).

Os resultados com maiores diferencas sao relacionados com as medidas de histerese magnética.
O comportamento para amostras com espessuras menores a mais ou menos 300 A ainda é tipico das
valvulas de spin; assim estas apresentam transicao supercondutora. No entanto, as amostras com
dgc > 300 A apresentam um resultado diferente ao esperado, similar aos sistemas hibridos SC/FM,
mas com um detalhe na trajetéria da curva de histerese, que consiste em uma inversao do valor da
magnetizagao em campos proximos a zero; em outras palavras, observa-se uma trajetoria no sentido
oposto ao esperado de uma curva de histerese normal, identificado pelos pontos onde os lagos das
curvas de histerese se cruzam. Este comportamento ocorre em todas a as amostras que tem resposta
magnética semelhante aos sistemas hibridos (amostras com dgc > 300A).

A explicacao deste fenomeno surpreendente poderia estar relacionada com a natureza magnética
das camadas FM, ja que apenas pode ser observada nas amostras com camadas de NiFe (material
magneticamente mole). Porém esta ndo é uma explicagao suficiente para este efeito.

Também podemos considerar a presenga do efeito Meissner paramagnético (PME do inglés) na
camada de Nb, sendo isso devido a captura de fluxo no interior do material e sua consequente
compressao com a diminuicao da temperatura. O resultado de nossas medidas magnéticas (curvas
de histerese) poderia assim indicar a existéncia de um estado fundamental supercondutor para-
magnético. Este tipo de efeito é observado em supercondutores convencionais, levando em conta a
ideia da captura do fluxo no interior do material e sua consequente compressao com a diminui¢ao
da temperatura. A captura do fluxo pode ser uma propriedade intrinseca de qualquer SC devido a
presenga das bordas da camada na amostra (condigoes de superficie e geometria confinada) [44, 50].

Além disso, outra contribuicao a este fendmeno esta relacionada com a presenca de vortices
nas camadas SC, os quais sao resultado do PME presente nas camadas de Nb. Ao analisar as
caracteristicas dos vortices como a separacao entre eles, encontramos que estes valores diminuem
com o aumento da espessura, mostrando assim que as amostras com espessuras menores (dsc = 300
A) tendem a ter vértices isolados. Por outro lado, nas amostras com espessura maior se pode observar
que este comprimento diminui também a medida que a temperatura decresce, o qual é determinado
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pela compressao do fluxo por parte da supercondutividade.

Alem disso, o efeito que pode ter a camada AFM (ou a buffer) sobre a resposta magnética nas
amostras é minimo, mostrando que a camada AFM somente contribui com o deslocamento da parte
do lago da curva de histerese, gerando assim uma assimetria evidente devido ao efeito de exzchange
bias.

Os nosso interesse futuro estd relacionado a procura de outros sistemas similares (também na base
do NiFe) que poderiam mostrar esse fenomeno. Também deve ser determinada para qual espessura
do supercondutor esse efeito persiste.

Outro tema importante deste trabalho foi o estudo do comportamento da temperatura de transicao
supercondutora do Nb(500 A) em duas valvulas diferentes do sistema buffer/IrMn/NiFe/Nb/NiFe/Ta,
onde usamos Ta ou Nb nas camadas buffer, mostrando que o buffer de Nb pode influenciar signifi-
cativamente tanto a supercondutividade como as propriedades magnéticas neste tipo de estruturas.
Nas medidas de transporte, observamos duas alteragdes de inclina¢ao nas curvas de R(7'), indicando
duas etapas na transicao supercondutora, junto com um valor de 7T, menor do que na valvula de
spin com buffer de Ta. Isso pode ser atribuido a estrutura de dinamica de spin na camada AFM
que rearranja os dominios da camada FM1 que estd em contato com a camada SC. Além disso, as
pequenas diferengas entre os valores de Heo e H,p, nas valvulas de spin sao devidas ao fato de que o
buffer de Nb induz uma maior orientagao preferencial na camada de IrMn (200) [116]. Portanto, a
pesquisa desenvolvida neste trabalho mostra outra vez que o campo das valvulas de spin e especifica-
mente das valvulas de spin supercondutoras, ainda serve como uma fonte para novos e interessantes
fenomenos.
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Os sistemas hibridos de materiais supercondutores e ferromagnéticos (SC / FM), apresentam
propriedades pouco usuais, como a coexisténcia entre dois fenomenos excludentes, como sao a su-
percondutividade e o magnetismo, no mesmo sistema. Neste trabalho sao apresentadas medidas
de magnetizagao de sistemas hibridos SC/FM em multicamadas, os quais sao obtidos por deposi¢ao
catédica no sistema Magnetron Sputtering, utilizando niébio (Nb) como camadas supercondutoras de
espessura fixa (500 A) e materiais como o cobalto (Co) ou permalloy (NiFe) para as camadas ferro-
magnéticas, onde as espessuras das camadas ferromagnéticas diferem em cada sistema preparado (50,
100 e 200 A) As propriedades do material supercondutor sao alteradas na interface SC/metal por
causa do efeito de proximidade, como por exemplo, a diminuicao da T,.. Além disso, as camadas ferro-
magnéticas entre as camadas supercondutoras dao uma maior influéncia sobre a supercondutividade
devido a seu campo de dispersao. Os resultados obtidos neste trabalho mostram que, tanto a con-
tribuicao supercondutora quanto a magnética dependem da espessura das camadas ferromagnéticas.
As possiveis variagoes quase oscilatdrias (saltos ou ruidos) nas trajetérias das curvas de histerese sao
dadas pela interagao na interface SC/FM, gerando uma mudanga na disposigao dos elétrons dos pares
de Cooper (mudanga de estado 0 a 7), mostra também a existéncia das fases de vértices magnéticos
entre os valores Ho; e Heg, onde ha uma transicao entre a fase de vortice solido e a fase liquida.
Observamos também um comportamento anémalo na resposta supercondutora do sistema Nb/NiFe
de maior espessura da camada magnética(200 A), atribuido as camadas magnéticas que contribuem
com a fusao do estado sélido vortice no sistema.
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IrMn/NiFe/Nb/NiFe spin-valves have been grown on Ta and Nb buffer layers. A reduction
of the superconducting transition temperature (7.) of the Nb spacer layer has been observed by
transport measurements when Nb is used as buffer layer. Magnetic hysteresis measurements and
X-ray diffraction experiments further indicated that the Nb buffer layer can cause a change of the
exchange bias field presumably due to higher degree of (200) preferred orientation in IrMn promoted
by the buffer layer. The reduction of T, of the Nb spacer in these spin-valves is attributed to the
stray fields from domain walls due to domain rearrangement in NiFe.
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Superconductor (SC)/ferromagnet (FM) Nb/Co multilayers have been produced by magnetron-
sputtering with a 100 nm thickness of Nb and 5, 10, and 20 nm of Co. The superconducting properties
have been investigated by electric transport measurements. It was found that the thicker Co layers
decrease the superconducting transition temperature (7,) less than the thinner ones. In order to
understand this unexpected behavior, the microstructure of the layers has been investigated by
means of Atomic Force Microscopy (AFM), Transmission Electron Microscopy (TEM) and by energy-
dispersive X-ray spectroscopy line scan analyses in scanning TEM (STEM) mode. It was found that
the decisive parameter which determines the effect of magnetic layers on 7T, of the superconducting
layers is not only the roughness (R), but the ratio of the roughness to thickness (d¢,) of the magnetic
Co layer, 6 = R/d¢,. For § > 1 the magnetic stray field of the magnetic layers is the main reason
for the T, reduction.
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IrMn/NiFe/Nb/NiFe spin-valves have been grown on Ta and Nb buffer layers. A reduction of the super-
conducting transition temperature () of the Nb spacer layer has been observed by transport mea-
surements when Nb is used as buffer layer. Magnetic hysteresis measurements and X-ray diffraction
experiments further indicated that the Nb buffer layer can cause a change of the exchange bias field
presumably due to higher degree of (200) preferred orientation in IrMn promoted by the buffer layer. The

reduction of T of the Nb spacer in these spin-valves is attributed to the stray fields from domain walls
due to domain rearrangement in NiFe.

© 2015 Elsevier B.V. All rights reserved.

1. Introduction

The interest in superconductor/ferromagnet (SC/FM) layer hy-
brids, i.e., structures with interplay between superconductivity
and ferromagnetism has increased considerably in the last years
both from theoretical and applied aspects [1]. This is essentially
connected with the incompatible nature of magnetism and su-
perconductivity. However, several works have drawn attention to
the existence of ferromagnetism and superconductivity in sundry
systems [2]. Pefia et al. have synthesized structures containing FM/
SC interfaces composed of Lag;Cag3MnOs; (FM) and YBa,Cu305
(SC) and found a magnetoresistance in excess of 1000%, which is
directly associated with the superconductivity of the YBa,;Cus0;
layer [3]. Stamopoulos and Pissas, studying LaggoCag40MnO3/Nb
and FePt/Nb bilayers and [La0,33Ca0_67Mn03/ Lao_socao_40MﬂO3]15/
Nb multilayers have found that without an applied magnetic field
the multidomain configuration of the FM layer supports the nu-
cleation of superconductivity [4]. In contrast the superconductivity
is suppressed, if the FM layer is saturated in monodomain state.
Oscillations of induced magnetization in a SC/FM heterostructure
due to Andreev effect were reported by Kharitonov et al. [5].

Conventional spin valves are used in storage devices [6,7].
Therefore a spin valve with superconducting spacer, i.e., consisting
of two FM layers separated by a SC layer and an AF layer in contact
with one of the FM layers, appears as highly interesting structure

* Corresponding author.
E-mail address: marcossharp@gmail.com (M.A. Sousa).

http://dx.doi.org/10.1016/j.jmmm.2015.04.094
0304-8853/© 2015 Elsevier B.V. All rights reserved.

for the study of interplay between superconductivity and ferro-
magnetism. In this case, the magnetic moments of one FM layer
(adjacent to the AF layer) are “pinned” via exchange bias while the
other FM layer is free to rotate [8]. For example, Gu et al. in-
vestigated CuNi/Nb/CuNi/FeMn spin valves, by magnetometry and
resistance measurements as a function of temperature and mag-
netic field and observed that T depends on whether the FM layers
are aligned parallel (P) or antiparallel (AP), i.e., the T is higher
(lower) when the FM layers are AP (P) aligned [7], an effect also
found by other authors [8-11].

While several papers on spin valves with superconducting
spacer are focused on the nature of the dependence of the su-
perconducting transition temperature on the alignment between
the FM layers, little attention has been devoted to understand the
influence of the buffer layer on the superconducting and magnetic
properties of these systems. Particularly when using Nb as buffer
layer, unusual magnetic properties have been observed compared
to other buffer materials [12]. Thus, in the present work, we want
to investigate the effects of the Nb buffer layer on the magnetic
properties of the buffer/IrMn/NiFe/Nb/NiFe/Ta structure.

2. Material and methods

Buffer/IrMn(150 A)/NiFe(50 A)/Nb(500 A)/NiFe(50 A)/Ta(50 A)
spin valves, composed from buffer, IrMn, NiFe, Nb, and Ta poly-
crystalline layers, were deposited by magnetron sputtering onto
naturally oxidized Si(111) single-crystalline substrates at room
temperature, with Ta(150 A) or Nb(150 A) used as buffer layers
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Fig. 1. The resistance versus temperature curves for the buffer/IrMn/NiFe/Nb/NiFe/
Ta spins valves with Nb (circles) and Ta buffer layers (square). The curve for the spin
valve with Nb buffer layer indicates two steps in the superconducting transition.
The structures of the sample are schematically shown in the inset.

(see Fig. 1). The samples were named corresponding to the dif-
ferent buffer layers: Sr, and Syp, respectively. The base pressure
before preparation was 4.0x10~8 Torr, whereas the Ar working
pressure during deposition was 3 mTorr. Commercial Ta, Nig;Feqq,
Ir;0Mngg, and Nb targets with 99.99% purity were used. The Ta or
Nb buffer layers were chosen to grow over the substrate because
they favor the growth of the (111) textured fcc-IrMn [13]. After, a
50 A thick Ta capping layer was deposited in order to limit oxi-
dation. All spin valves were grown under a static magnetic field of
400 Oe applied in the plane of the substrate to induce a uni-
directional anisotropy. The deposition rates under these conditions
were 0.54, 0.47, 0.69, and 1.30 A/s, for Ta, Nb, IrMn, and NiFe,
respectively.

3. Results and discussion

Fig. 1 shows the dependence of resistance on temperature (R vs
T), under zero external magnetic field, for both spin valves studied
in this work. Transport measurements on the spin valves were
performed using the standard four-point method, in a commercial
PPMS DynaCool system from Quantum Design. It can be clearly
seen that the R vs T characteristics are quite different. The curve of
St is typical for these systems with Nb thickness around 500 A [7],
presenting a T of 5.9 K. For Snp, T was reduced to 5.3 K and, un-
expectedly, the transition is formed by two well-defined regions
(two steps) with different features and slopes. Here it is important
to point out that the transitions in these curves are related only to
the Nb spacer layer, because the T of the thinner Nb buffer layer
(150 A) is about 2.23 K [14] and may be suppressed or reduced by
the IrMn layer, as was observed in IrMn/Nb bilayers by Wu et al.
[15].

At this point, it becomes of interest to analyze whether there is
some change in the crystalline structure or the degree of texture
induced by distinct buffer layers during the growth of the spin
valves. Fig. 2 shows X-ray diffraction scans of the spin valves,
where Cu Ko radiation was used. In both patterns, there can be
identified diffraction peaks at about 20=38.2°, which can have
contributions from the (110) reflections of the bcc Nb and possible
bcc phases that may exist in the Ta layers, since Nb and Ta present
bce structures which have standard (110) reflections close to this
angular position (20~38.305°). The main contribution, however,

Fig. 2. X-ray diffraction patterns for the spin valves with Nb and Ta buffer layer,
respectively.

certainly comes from the Nb spacer layer. The peak at about
20 =33.5° is attributed to the (200) reflection of the tetragonal {3-
Ta phase. This phase is formed in the buffer layer of sample Sr,,
since its peak does not appear in the pattern of Syp. The formation
of f-Ta phase is also found when Ta is deposited on SiO, or
naturally oxidized Si substrates [16]. The (111) and (200) reflec-
tions of fcc-IrMn are peaked at 20= 42.95° and 49.85°, respec-
tively, for Snp; and at 20= 42.62° and 49.61°, respectively, for Sr,;
these peaks are shifted to higher angles when compared to the
standard bulk IrMn: 20= 41.40° and 48.17°, respectively. Obser-
ving the intensities of the fcc IrMn peaks, one can detect a pre-
ferred (200) orientation for the IrMn layers that is stronger for
sample Snp, i.e., the intensity of the peak corresponding to the
(111) reflection for Syy, is smaller when compared to same peak for
Sta. Using the Bragg law, it is possible to infer that the out-of-plane
interplanar distances di;; and dyoo are contracted (Ad/d~3%)
when compared to the unstressed bulk structure; effect more
pronounced for Syp. In fact, a structural refinement of the x-ray
diffraction profile using a model including disorder parameters
may allow a more accurate determination of the lattice parameters
[17]. However, such a procedure is beyond the scope of this work.
NiFe seems to grow without a preferred orientation and without
strain. Thus, from the structural point of view the samples are very
similar; the single significant structural difference between them
is the fact that the Nb buffer layer favors the (200) preferred or-
ientation in the IrMn layer.

To establish the connection between the results of transport
measurements and the magnetic behavior of the superconducting
state of the Nb(500 A) layer in the spin valves, we have performed
magnetic hysteresis measurements. Figs. 3 and 4 show the hys-
teresis loops of Syp and St,, measured at 2 and 6 K. Hysteresis loops
were measured using a Quantum Design MPMS-5 S SQUID-mag-
netometer. During measurements the external magnetic field was
applied in same direction of the field as used during the growth
process. At 6 K the hysteresis curves of both systems have similar
shape and reflect a typical spin-valve behavior [8]. These curves
are composed by two superimposed loops: one related to the soft
free NiFe layer and other associated with the harder exchange-
biased pinned layer. The features of these loops can be revealed if
one follows the reversion of the magnetization between two op-
posite saturation conditions. When the sample is saturated in
positive fields the magnetic layers are aligned parallel. Decreasing
the field, the harder pinned layer starts to reverse slowly. Near
zero field, the soft free layer reverts suddenly, while the pinning
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Fig. 3. Hysteresis loops of buffer/IrMn/NiFe/Nb/NiFe/Ta spins valves measured at
T=6K for Ta (a) and Nb buffer layer (b), with the applied field parallel to the
unidirectional anisotropy axis of the IrMn/NiFe interface.

Fig. 4. Hysteresis loops of buffer/IrMn/NiFe/Nb/NiFe/Ta spins valves measured at
T=2 K with Ta (a) and Nb buffer layer (b), with the applied field parallel to the
unidirectional anisotropy axis of the IrMn/NiFe interface.

layer is still in the beginning of the reversion. At this moment the
magnetic layers have an AP-like alignment. Increasing the field in
the opposite way (negative fields), the pinned layer complete its
reversion slowly. After that, when the sample is saturated in ne-
gative fields the alignment is P again [6,9]. In order to estimate
some magnetic parameters from the curves, the derivatives of the
descending and ascending branches of the loop were calculated
[18-20]. The coercive field (H: )of the free layer is around 15 Oe,
while for the pinned layer the values are: (564 4+ 10) Oe and
(660 + 10) Oe for Sty and Snp, respectively. At the same time, the
exchange bias field (Hgp)estimated for Sy, and Sy, are: and
(614 + 10) Oe and (648 + 10) Oe, respectively. As expected, these
extracted parameters are very similar since St, and Syp have al-
most the same structural characteristics; the small differences
between them can be related to the different degrees of (200)
preferred orientation. This result is in agreement with several
works dedicated to systems with exchange bias. For instance,
Oksiizoglu et al. described a correlation between texture and
magnetic properties in Ta/NiFe/IrMn/CoFe/Ta structures due to the
effect of Ta buffer and NiFe seed layers [21]. Castro et al

investigated NiFe/IrMn/Co trilayers grown on Ta or Cu seed layers
and found that crystalline texture influences the trilayers’ mag-
netic properties [22]. This way, as discussed above, the difference
of the H- and Hg values for Sy, when compared to those for St,,
obtained at 6 K, may be attributed to the degree of (200) preferred
orientation of the IrMn layer in Syp. But this cannot explain the
results below the T and the transport measurements.

In order to explain the results below T, as well as the transport
measurements, hysteresis curves have been recorded at 2 K from
Sta and Syp, spin valves and they are presented in Fig. 4(a) and (b),
respectively. In Fig. 4(a), we have a characteristic loop of a type II
superconductor, i.e., at this temperature the response to magnetic
field is dominated by the contribution from the Nb superconductor
and “pinning” in the IrMn/NiFe is minimal. The shape of this curve
is related to vortex processes of a type Il superconductor: vortex
penetration, vortex pinning, and vortex creation-annihilation [23].
This fact discards the possibility to estimate the FM parameters
with accuracy (H- and Hgg ). The curve in Fig. 4(b) is a superposition
of the contribution of the FM and SC layers. However, the loop is
not substantially shifted along the field axis (Hg is near zero). This
can be also due to the superconductor contribution that is masking
the exchange bias, but may also have another origin. According to
Wau et al. [24] the magnetostatic interactions between Nb elec-
trodes and an IrMn layer can cause fluctuations of Hgg and H- in
IrMn/NiFe bilayers. From a series of magnetoresistance measure-
ments they found that Hgz and Hcof the bilayers vary in irregular
way below the transition temperature of Nb; on the other hand,
these fields remain constant above the transition temperature of
Nb. The authors attributed this behavior to an instability of the
dynamic spin structure of the AF layer provoked by the Nb, which
also affects, indirectly, the interaction at the IrMn/NiFe interface,
i.e.,, the exchange bias. The dependence of the exchange bias be-
havior on the AF dynamic spin structure can be found in the lit-
erature [25-30].

In addition, it is expected that the NiFe FM domains are directly
aligned by the AF layer in a domain-by-domain coupling; a be-
havior found in a LaFeO5/Co bilayer [31]. Consequently, the domain
structure of the NiFe layer is influenced by the Nb buffer layer, too.
This scenario will also help to explain the two steps behavior that
appears in the R vs Tcurve for Syp,. Moreover, note that as dis-
cussed by Wu et al. [24] the proximity effect between Nb and IrMn
cannot be excluded. In any case, one might expect that this effect
can also influence the spin structure of the IrMn.

Furthermore, the magnetic moment of Sy, increases when the
temperature is reduced from 6 K to 2 K. In agreement with pre-
vious reports [4,32,33] this suggests that the switching effect oc-
curs in low applied magnetic field for St,. This is related to the
response of Nb to the stray field of the NiFe layers, as discussed in
these reports. It is worth noting that the magnetic moment of Sy,
does not increase when temperature is reduced. Therefore, we can
conclude that Sy, does not exhibit the switching effect in low
applied magnetic field.

Since the transport measurements were performed in zero field
one may expect the presence of an accentuated domain structure
in the NiFe layers, and consequently, domain walls. For the case of
a thin NiFe layer, domain walls must be predominantly of Néel-
type. Domain walls are sources of stray fields [1]. In Co/Nb/Co
trilayers stray fields are considered to be predominantly re-
sponsible for the suppression of superconductivity [34]. It is clear
that these fields from the static domain configuration only cannot
explain the reduction and the two steps of the superconducting
transition, because the two spin valves have the same NiFe/Nb/
NiFe structure. Steiner and Ziemann observed an alteration of the
Nb transition temperature, when rearranging the domain config-
urations in the FM layer in FM/SC bilayers [35]. There also were
found indications that movements or rearrangement of FM
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domains impelled by the Meissner effect of the SC can induce
resistance anomalies in FM/SC hybrids [36]. Therefore, in our case,
the behavior of the curve close to the transition temperature for
the spin valve with Nb buffer, can be attributed to the stray fields
from domain walls in the domain rearrangement in NiFe provoked
by a dynamic spin structure in the IrMn due to interaction with the
Nb buffer.

An alternative interpretation of our results may be found in the
previous conclusions of Cheng and Stearns [37]. They observed
that the superconducting transition in Nb/Cr multilayers occurs in
two steps for Nb thickness smaller than 1000 A. These authors
concluded that the areas under the curves of the second steps
increased linearly with the number of interfaces Nb/Cr, suggesting
that this may be related with them. However, in these systems
there are only interactions between SC and AF layers and there are
no FM layers. Therefore, in our case, it is reasonable to conclude
that the interactions between the Nb buffer and IrMn layers, and
the FM and AF bulk domain structures play an important role in
the origin of the two steps in the transition and for the reduction
of .

4. Conclusions

In conclusion, we have investigated the superconducting tran-
sition temperature behavior of Nb(500 A) in two buffer/IrMn/NiFe/
Nb/NiFe/Ta spin valves with Ta or Nb buffer layers and have de-
monstrated that the Nb buffer layer can significantly influence the
superconducting and magnetic properties in these structures. In
transport measurements, we can see two changes of slope in the
R(T) curves, indicating two steps in the superconducting transition
and T smaller than that of the spin valve with Ta buffer. This is
attributed to the dynamical spin structure in the IrMn that re-
arranges the domains of the FM in contact with the SC, presumably
promoted by magnetostatic interactions between the Nb buffer and
IrMn layers. Furthermore, the little difference between H- and Hgp
values of the spin valves is due the Nb buffer layer induce a higher
degree of (200) preferred orientation in the IrMn layer.
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