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Resumo

Os sistemas hibridos de materiais supercondutores e ferromagnéticos (SC /
FM), apresentam propriedades pouco usuais, como a coexisténcia entre dois
fenomenos excludentes, como sao a supercondutividade e o magnetismo, no
mesmo sistema. Neste trabalho sao apresentadas medidas de magnetizacao
de sistemas hibridos SC/FM em multicamadas, os quais sao obtidos por
deposigao catédica no sistema Magnetron Sputtering, utilizando niébio (Nb)
como camadas supercondutoras de espessura fixa (500 A) e materiais como o
cobalto (C'o) ou permalloy (NiF'e) para as camadas ferromagnéticas, 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 dimi-
nuicao da T,.. Além disso, as camadas ferromagnéticas entre as camadas
supercondutoras dao uma maior influéncia sobre a supercondutividade de-
vido a seu campo de dispersao.

Os resultados obtidos neste trabalho mostram que, tanto a contribuicao
supercondutora quanto a magnética dependem da espessura das camadas
ferromagnéticas. As possiveis variagdes quase oscilatérias (saltos ou ruidos)
nas trajetorias das curvas de histerese sao dadas pela interagao na interface
SC/FM, gerando uma mudanga na disposi¢ao dos elétrons dos pares de Co-
oper (mudanga de estado 0 a 7), mostra também a existéncia das fases de
vortices magnéticos entre os valores Hoy e Heg, onde ha uma transicao entre
a fase de vortice sélido e a fase liquida. Observamos também um compor-
tamento anoémalo 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.

x1



Capitulo 1

Introducao

Na natureza, tanto a supercondutividade como o magnetismo sao fenomenos
mutuamente excludentes. A supercondutividade é a capacidade caracteristica
de alguns materiais para conduzir correntes elétricas sem apresentar re-
sisténcia . Também, o fluxo magnético é expulso do interior do material su-
percondutor na presenga de um campo magnético fraco (diamagnetismo), isso
pode ser explicado ao fato do estado supercondutor ser acompanhado pela
manifestacao de correntes superficiais no material, que cancelam o campo
no interior (Efeito Meissner). No entanto, nem todos os supercondutores
expulsam o fluxo completamente, e portanto sao classificados em dois tipos:
os do tipo I, que expulsam completamente o fluxo magnético do interior do
material, e os do tipo II, que permitem a entrada de fluxo através de vortices
magnéticos.

Os materiais magnéticos (ferromagnéticos para o caso desta tese) sdo
materiais formados por dtomos que contém momentos magnéticos, os quais
sao classificados de acordo com a resposta que tém a aplicacao de campos
magnéticos, onde fluxo magnético penetram no interior do material.

Os materiais ferromagnéticos possuem uma magnetizagao espontanea de-
vido ao ordenamento dos momentos magnéticos, na mesma direcao do campo
externo aplicado. Isso quer dizer que, enquanto que os supercondutores ex-
pulsam o fluxo magnético do interior, os materiais magnéticos permitem a
entrada do fluxo no interior do material.

Pesquisas recentes sobre sistemas, que contém estes dois tipos de materiais
na mesma amostra (sistemas hibridos) mostram uma coexisténcia entre a
supercondutividade e o magnetismo, com propriedades magnéticas pouco
usuais [2, 4, 5, 6, 7.
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Geralmente, os supercondutores de tipo I (metais ou ligas metdlicas),
além de ter uma temperatura critica de transicao baixa, nao apresentam
vortices magnéticos (como nos supercondutores tipo II) em presenga de
campo magnético. Mas quando as nanoparticulas de material magnético
sao incrustadas no material supercondutor, é possivel a geracao espontanea
de vértices magnéticos no interior destas estruturas, em um intervalo de tem-
peraturas abaixo da temperatura critica, onde sao induzidas diferentes fases
de vortices (a fase sélida desordenada ou de vidro, e a fase liquida fixa).

A dependéncia do estado solido de vortice na polaridade do campo magnético
mostraria que as particulas ferromagnéticas incrustadas no supercondutor,
podem ser usadas para formas especificas de criagao e manipulacao de vortices
magnéticos [4].

Entre algumas propriedades destes sistemas sao observadas também a
comutagao entre o efeito Meissner diamagnético (efeito usual entre os su-
percondutores) e o efeito Meissner paramagnético (efeito pouco usual).Neste
ultimo ocorre a amplificacao da magnetizagao positiva quando a amostra en-
tra no estado de supercondutor, e a geracao de vortices magnéticos que pode
se dar através destas propriedades, mostrando um comportamento magnético
diferentel[5].

Até agora, existem somente resultados na geracao de vortices magnéticos,
usando nanoparticulas ferromagnéticas incrustadas aleatoriamente no inte-
rior do material supercondutor, partindo de técnicas de producao onde nao
é possivel o ordenamento das particulas no interior do material (figural.l).

Figura 1.1: Esquema ilustrativo da heteroestrutura hibrida com nanoparticulas
ferromagnéticas (esferas) incrustadas no material supercondutor.

O que aconteceria com a geracao de vértices magnéticos se as particulas
ferromagnéticas estivessem incrustadas no supercondutor de forma orde-
nada? Que propriedades, e como poderia ser construido um sistema assim?
Obter um sistema com nanoparticulas ordenadamente incrustadas em um
supercondutor ¢é dificil, pois sao poucas as técnicas que conseguem distribuir
de forma controlada as nanoparticulas.Um sistema hibrido ordenado pode
ser obtido de uma estrutura de multicamadas. Este sistema é composto por
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camadas supercondutoras com certa espessura, separadas por camadas fer-
romagnéticas (figural.2), as quais geralmente tem uma espessura menor do
que as camadas supercondutoras.

Figura 1.2: Esquema ilustrativo de um sistema hibrido supercondutor(franjas
azuis SC )/ferromagnético(franjas com linhas) em multicamadas.

As técnicas atuais de criacao de sistemas hibridos em multicamadas sao,
em certa forma, mais acessiveis que as técnicas de criacao de nanoparticulas,
e garantem uma distribuicao homogénea de material sobre uma area determi-
nada, oferecendo a possibilidade de alternar materiais distintos em cada ca-
mada. Partindo deste tipo de sistemas, e através de processos de tratamento
térmico de aquecimento, as camadas ferromagnéticas podem gerar particulas
de dimensbées nanométricas por efeitos de nucleacao(figura 1.3). Este pro-
cesso garante um nivel de ordenamento transversal no sistema hibrido, o
qual pode ser de grande ajuda para estudar sistemas com particulas ordena-
damente incrustadas.

Figura 1.3: Sistema hibrido com nanoparticulas ferromagnéticas incrustadas or-
denadamente em camadas no material supercondutor

O contato de materiais com diferentes intervalos de ordenamento magnético
(neste caso, materiais ferromagnéticos com supercondutores) modifica as pro-
priedades no entorno da interface. No caso da interface entre um supercon-
dutor e um metal normal, os pares de Cooper podem penetrar certa distancia
no metal.
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Se o movimento dos elétrons é difuso, esta distancia é proporcional a es-
cala do comprimento de difusao térmico Ly ~ /D/T onde D é a constante
de difusao e T é a temperatura. No caso de um metal puro, a distancia
caracteristica ou comprimento de correlacao & estd dado por: & ~ vp/T,
onde vy é a velocidade de Fermi no metal.

As propriedades supercondutoras podem ser induzidas no metal, este
fenomeno é conhecido como efeito de prorimidade. Simultaneamente o “va-
zamento” dos pares de Cooper enfraquece a supercondutividade perto da
interface como o metal (efeito de prozimidade inverso). Isto resulta em uma
diminuigdo na temperatura critica de transi¢ao supercondutora (7.) da ca-
mada supercondutora em contato com o metal [2].

O propésito inicial desta tese é estudar as caracteristicas magnéticas de
sistemas hibridos Supercondutor/Ferromagneto (SC/FM) em multicamadas,
com camadas ferromagnéticas de espessuras proximas as dimensoes de na-
noparticulas. Assim, podemos comparar estas propriedades com os sistemas
hibridos de nanoparticulas incrustadas em materiais supercondutores.
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1.1 Objetivos do Trabalho

Materiais compdsitos com estruturas em escala nanométrica, denomina-
das nano-combinagoes, sao um campo atual de pesquisa em fisica do estado
solido. Um exemplo de tais nano-combinagoes sao sistemas feitos de mate-
riais supercondutores (SC) e ferromagnéticos (FM). Esta pesquisa é interes-
sante para estudo tedrico mas também para aplicagoes. Nestes sistemas, a
interagao entre os fenomenos de cooperacao exclusiva, SC e FM, pode ser
estudada e nos da a oportunidade de observar alguns fenomenos novos como
supercondutividade de dominio-parede [8], efeito de histerese fixa [9] etc. A
maioria de tais combinagdes de SC/FM sao de sistemas de multicamadas
[10, 11] ou filmes de SC com pontos FM (particulas) na superficie [12, 13].
No CBPF, outro tipo de nano-compésito, filmes de Pb com particulas na-
nométricas de Co embutidas, é preparado e a interacao entre o SC e FM esta
sendo estudada com bastante interesse.

A influéncia das nanoparticulas de Co na temperatura critica de transicao
supercondutora (T¢)da matriz de Pb, o estado de vértice dentro da amos-
tra como funcao da temperatura, e com campos externos aplicados, estao
sendo estudados. As nanoparticulas ferromagnéticas embutidas em uma ma-
triz supercondutora reduzem T devido (i) ao efeito de proximidade [2], e
(i) & formacao de vértices espontaneos ao redor dos agrupamentos de na-
noparticulas FM. As particulas de Co nas superficies SC possuem dominio
unico e a direcao de sua magnetizacao é completamente aleatoria. Estas na-
noparticulas estao cercadas de supercorrentes abaixo da T da matriz, pois
todas as nanoparticulas tém momentos magnéticos abaixo da temperatura
de bloqueio. As supercorrentes constroem uma rede aleatéria de vortices
dentro do compésito SC/FM, sendo estes chamados vértices espontaneos.
Embora este estado de vértice tenha sido previsto hé 40 anos atrds [14],
eles nao sao facilmente observaveis, porque normalmente é necessario um
campo magnético interno no supercondutor para observar a fase de vortice
espontaneo.

Como sabemos, supercondutividade e magnetismo sao dois fenomenos
conflitantes, na maioria dos casos eles nao podem coexistir na natureza. No
estudo preliminar com nanoparticulas embutidas em uma matriz supercon-
dutora, mostrou claras evidéncias de um estado de vértice espontaneo em
nanocompésitos SC/FM|[5].

As nanoparticulas magnéticas de Co na amostra podem induzir vértices
espontaneos, e a orientacao deles depende da orientacao dos momentos dos
nanoclusteres. Isto pode ser devido a uma orientagao diferente com o campo
magnético externo, de modo que, o comportamento magnético das amos-
tras é diferente de um supercondutor normal (effeito Meissner diamagnético,
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EMD), pois observamos o efeito Meissner paramagnético (EMP)][5].

Os resultados mostram claramente que nos nanocompoésitos de Pb/Co
podem alternar EMP e EMD, mesmo em experimentos ZFC os quais, pelo
nosso conhecimento, nao foram relatados antes. Estes resultados sao da-
dos pela troca da orientacao dos momentos magnéticos das nanoparticulas
de Co relativa ao campo magnético externo. Foram encontradas evidéncias
para a fomacao de vortices espontaneos, induzidos pelas noparticulas de Co,
sendo esta causa do EMP observado. Esses vértices sao intrisicamente di-
ferentes daqueles criados pelos magnetos situados fora do supercondutor.
Devido & esses vortices espontaneos, o nanocompédsito SC/FM possue um
novo comportamento magnético, que nao foi observado antes. Além do mais,
os vortices espontaneos tém um comportamento anoémalo proximo ao valor
de Hgo como mostra a figura 1.4 [5].
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Figura 1.4: Curvas de histerese do nanocompdcito a 8 K e 5 K, os quais estao
acima e abaixo da T respetivamente. A insercdo superior mostra o ciclo de
histerese de 5 K com o sinal ferromagnético subtraido, ou seja, somente a resposta
supercondutora. A inser¢ao inferior mostra a parte central da curva em 8 K.

A figura 1.4 mostra as curvas de histerese para a amostra em 5 K e 8 K
e podemos ver que a amostra é ferromagnética a 8 K conforme o esperado.
a histerese, no entanto, mostra a coexisténcia de SC e FM abaixo de Heo
que é de 0,15 T para esta amostra. As discussoes detalhadas podem ser
encontradas nos trabalhos anteriores[5]. Os autores usam Pb como matriz
supercondutora, que é facilmente depositavel por alta pressao de vapor e T¢
suficientemente alta (7.1 K) mas devido facil oxidacao do Pb as medidas de
transporte sao realizadas in-situ. Para os nanocompdésitos de Pb/Co, a T¢ e
T estao acima de 2 K.
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Novamente pela facil oxidagao do Pb, é quase impossivel remover a amos-
tra para fazer outras medidas, como medidas de magnetizacao. Neste caso,
um outro tipo de matriz de supercondutora, nao tao facilmente oxidavel, é
necessaria para estudos adicionais dos estados de vértice. O nidbio e estanho
podem ser bons candidatos. No entanto, o ponto de fusao do niébio é muito
alto para depositar com evaporacao térmica, assim se faz necessario o uso
de outra técnica, a deposicao com sputtering. As propriedades magnéticas
podem ser medidas com SQUID ou PPMS, fornecendo mais informacoes so-
bre a interagao das nanoparticulas magnéticas com a matriz supercondutora.
No trabalho[5], os autores nao discutiram sobre o comportamento anormal
na insercao superior na figura 1.4, quando o campo magnético externo esté
préoximo de Hes.

Nesta tese, estudamos isto detalhadamente com varias amostras, onde
preparamos multicamadas de Nb/Co e Nb/NiFe. Como as propriedades
magnéticas diferem nos sistemas hibridos, o objetivo inicial é estudar as ca-
racteristicas magnéticas de sistemas hibridos Supercondutor/Ferromagneto
(SC/FM) em multicamadas, com camadas ferromagnéticas de espessuras
proximas as dimensoes de nanoparticulas e com campo magnético externo.
Assim, podemos comparar estas propriedades com os sistemas hibridos de
nanoparticulas incrustadas em materiais supercondutores.



Capitulo 2

Sistemas Hibridos
Supercondutor/Ferromagnéto

(SC/FM)

Quando se fala em supercondutividade e magnetismo em um material;
geralmente esta se falando de dois fenomenos cuja coexisténcia é excludente.
Geralmente o campo de troca, no estado magnético, tende a ordenar os
spins do par de Cooper na mesma direcao, provocando o efeito de quebra de
pares. Anderson e Suhl (1959) demonstraram que é improvavel que ocorra o
ordenamento ferromagnético na fase supercondutora. A principal razao disso
é a supressao da componente do vetor de onda zero da suscetibilidade para-
magnética eletronica na presenca da supercondutividade. Nesta situagao, a
energia para o ordenamento ferromagnético diminue, e em lugar da ordem
ferromagnética, um ordenamento magnético nao uniforme deve aparecer. An-
derson e Suhl chamaram esse comportamento criptoferromagnetismol2].

Ainda assim, a coexisténcia da supercondutividade (SC) e o ferromagne-
tismo (FM) é pouco provavel em estruturas granulares, mas pode ser obtido
nos sistemas de multicamadas, devido ao efeito de proximidade. Com os
ultimos avangos das técnicas de producao de heteroestruturas nanofabrica-
das e multicamadas, a interacao SC/FM tem um interesse maior, mostrando
uma grande quantidade de possibilidades na combinagao de ambos tipos de
material [6].

Apesar das propriedades basicas dos sistemas SC/FM tenham sido muito
estudadas, os efeitos de proximidade estao longe de ser entendidos qualita-
tivamente. A temperatura critica de transi¢ao 7, de uma amostra SC/FM
pode ser diminuida devido a penetracao dos pares de Cooper na camada FM
2, 6].

Considerando o caso mais relevante, quando a temperatura de Curie (©) é
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maior que o T, do supercondutor, a densidade de decaimento exponencial dos
pares de Cooper na camada ferromagnetica tem um carater oscilatorio. Isso
leva a um campo de troca dependente tanto da corrente critica nas camadas
SC/FM/SC, como da T, nas bicamadas SC/FM. A presenca do espalhamento
spin-6rbita (nos pares de Cooper) nao somente mudam os comprimentos de
oscilacao, mas também leva a um decaimento extra do parametro de ordem.
Onde pode-se ver que as oscilagoes da T, em funcao da espessura das camadas
ferromagnéticas sao afetadas pela presenca do espalhamento spin-érbita [6].

Em tal caso, é possivel estudar as propriedades dos elétrons supercon-
dutores sob a influéncia de um campo de troca grande. E possivel também
estudar a interagao entre a supercondutividade e o magnetismo de uma forma
controlada, pois uma variacao da espessura das camadas pode- mudar a forca
relativa das interagoes concorrentes[6].

2.1 Supercondutividade

A supercondutividade foi descoberta por Kamerling Onnes (1911), que re-
alizou pesquisas relacionadas com a dependéncia da resisténcia elétrica com
a temperatura, e descobriu que a resisténcia elétrica do merctrio (Hg) desa-
parecia abaixo de certa temperatura, que foi chamada Temperatura Critica
de transicao T,. Posteriormente, o mesmo fenomeno foi observado em outros
elementos quimicos, entre eles o niébio (Nb) com um T = 9K. Em 1933 foi
identificada sua segunda propriedade que caracterizou a supercondutividade
como um estado novo da matéria, denominado Efeito Meissner-Ochsenfeld.
Esse efeito consiste na expulsao do fluxo magnético do interior do material
supercondutor na presenca de um campo magnético externo [15].

Este novo estado foi explicado pela teoria desenvolvida em 1957 por Bar-
deen, Cooper e Sherieffer, ou teoria BCS, onde se postula que a supercon-
dutividade é carregada por particulas chamadas Pares de Cooper. O fato
de que a supercondutividade é carregada pelos pares de Cooper, pode ser
entendido como dois elétrons com seus spins antiparalelos, onde o momento
total do par é zero.

2.1.1 Teoria BCS

Em 1957, Bardeen, Cooper e Schrieffer propuseram uma teoria microscépica
para explicar o comportamento dos supercondutores. Onde os dois fatores
fundamentais da teoria BSC sao:

(i) A formagao dos pares de Cooper.
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ii) A existéncia de um ap de energia entre o estado normal e o estado
g g
Sll[)eI‘C()ll(ll]t()l".

O estado fundamental de um gas de elétrons sem interacao a T’ = 0K¢é
representado pela esfera de Fermi. Os elétrons preenchem todos os estados
até um valor maximo kg, e acima deste valor os estado permanecem vazios.
Em uma rede cristalina, os elétrons interagem com os ions da rede criando
uma deformacao local no ordenamento periédico da rede. A medida que o
elétron se propaga pelo cristal a deformacao o acompanha. Esta interacao
gera um aumento de local da densidade de carga positiva que atrae outro
elétron. portanto é os dois elétrons sao atraidos ente eles. Os efeitos das
interagoes coulombianas entre os elétrons e o campo dos fonons permitem
uma interagao entre os elétrons formando o par de Cooper [16].

A teoria BCS mostra que pares de Cooper sao formados com maior pro-
babilidade entre elétrons em estados com vetores de onda e spins opostos.
Os pares devem-se escolher onde a transicao entre eles seja possivel, ou seja
que tuodos eles tenahm o mesmo momento total[16].

Devido a o fato de a velocidade do elétron ser muito maior do que a do
fonon, haverd um retardamento na propagacao da deformacao em relagao ao
elétron. Isso faz com que elétrons que formam um par de Cooper permanegam
correlacionados por longas distancias. A dimensao do par pode ser estimada
simplesmente multiplicando-se a velocidade de Fermi, vz =~ 10"m/s pela
freqiiéncia de Debye, wp ~ 107357}

vp X 21 Jwp ~ 1000A

Esta dimensao ¢ muito maior do que o alcance da interacao repulsiva
coulombiana blindada, que portanto tem pouco efeito sobre a formacao do
par[15].

Os pares de Cooper sao formados com maior probabilidade entre elétrons
em estados com vetores de onda e spin opostos, representando um estado do
par dado por:

(k,—k )

Como a func¢ao de onda possue a forma de um pacote de ondas que descrevem
o movimento de uma particula livre, neste caso é como se os pares de Cooper
formassem um gés de particulas livres dentro do supercondutor. portanto a
funcao de onda do par pode ser escrita sob a forma geral:

w<rl . 7,2) _ % Zg(k)ei[k-()hfm] (21)
k
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Sendo |g(k)|* a probabilidade de o par ser encontrado no estado (k71, —k ).

Dado que no estado fundamental de um supercondutor todos os pares de
Cooper ocupam o mesmo estado de energia. O resultado mais importante
desta teoria é a previsao de que o primeiro estado excitado acima do estado
fundamental se encontra a uma distancia (em energia), representado por 2A,
e corresponde ao estado de elétrons independentes. Em outras palavras, entre
o estado supercondutor e o estado normal existe um gap de energia. Esse
gap € o responsavel pelas caracteristicas pouco comuns dos supercondutores,
como a supercorrente e o efeito Meissner|[1].

T I

1.0

AN/ A

05 -

T,
Figura 2.1: Gap de energia em fungao da temperatura[l]

Para um valor aproximado de A em um valor minimo de temperatura
(T = 0), calculado pela teoria BSC é

A(0) ~ 2hwpe” Y/ Noto (2.2)

Onde Ny é a densidade de niveis eletronicos para a nuvem de elétrons no
metal, e Vj é o potencial efetivo atrativo ou parametro de interagao entre
dois elétrons com vetores de onda k; e ky. Além disso, através desta teoria
podemos fazer o calculo da temperatura critica T para o campo magnético
externo zero[15, 1].

kpTe = 1, 14hwpe1/MNovo (2.3)

A dependéncia entre o gap de energia e a temperatura critica é dada por:

A(0)

7 -1 2.4
T, = LT (2.4)
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Este valor aparece em um grande numero de materiais supercondutores.
Comparando com a temperatura de Debye, a magnitude de T é menor, isso
pode ser devido & cancelamento da interagao dos fonos e a interagao blindada
dos elétrons que conformam os pares de Cooper no estado supercondutor|[1].

2.1.2 Influéncia do magnetismo na Supercondutividade

Para sistemas hibridos de multicamadas SC/FM, os valores de T, mos-
tram uma oscilacao amortecida em funcao da espessura do material FM, pois
T, diminue quando a espessura da camada FM aumenta (figuras 2.2(a,b)).
Muitos resultados experimentais mostram as peculiaridades de T com a
espessura da camada ferromagnética dpy; em sistemas SC/FM, como por
exemplo Nb/Gd. Este pode ser explicado supondo que entre duas cama-
das SC, separadas por uma camada FM, ocorre um acoplamento do tipo
Josephson-. E conhecido que a amplitude da funcao da onda do par de
Cooperdecresce exponencialmente na camada FM, como em um metal nao
magnético normal. Além disso, devido ao cardter de propagacao da funcao
de onda supercondutora através da camada FM, a fase da funcao de empa-
relhamento supercondutor oscilaria no espaco. Assim, em certa espessura, a
funcao de emparelhamento supercondutor teria fases opostas de ambos lados
da camada FMJ[17].
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Figura 2.2: Dependéncia da T em fungio da espessura das camadas FM, (a, b) para
dois sistemas de multicamadas Nb/Gd com espessuras diferentes na camada de Nb, e (c)
um sistema de tricamada Fe/Nb/Fe com a camada de Nb com espessura menor, preparados

pela técnica de Sputtering[17].
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Uma possivel descricao deste comportamento pode ser o fato de T nao
depender da camada de material FM, mas do método de preparagao (MBE!
ou Magnetron Sputtering). Por exemplo, muitos experimentos realizados
com MBE mostram que 7. nao muda propriamente com a espessura da ca-
mada FM, pois em espessuras menores a d = 20Aocorre um crescimento
irregular das camadas FM (crescimento em ilhas).

Nos nossos sistemas de multicamadas com espessura acima de 50 Ao
crescimento das camadas é mais homogéneo, e a espessura é proxima ao
diametro de nanoparticulas (entre 50 A e 200 A). Deste modo mostraremos
a existéncia de uma dependéncia de T com a espessura da camada FM nos
nossos resultados.

Em sistemas de tricamadas FM/SC/FM (figura 2.2(c)) ocorre uma de-
pendéncia ndo mondtona da T com a espessura das camadas FM (dpyy).
Considerando que a espessura da camada SC é fixa, esta dependéncia é si-
milar a observada em sistemas de multicamadas. De acordo com Miihge et
al.[18], a interpretagao desta dependéncia peculiar de T (dpyy), pode ser en-
tendida pela presenca de uma intercamada nao magnética (“magneticamente
morta”) entre a interface SC/FM. Esta intercamada atua de duas maneiras.
Por um lado, T¢ é reduzida devido a introducao de uma interacao fortemente
repulsiva pelos pares de Cooper. Por outro lado, esta intercamada protege
as camadas SC de uma forte quebra de pares pelo campo de troca das cama-
das FM. Essas camadas sao formadas pela interdifusao entre os atomos da
camada SC com a camada FM através da interface.

Duas caracteristicas importantes devem ser consideradas para se deter-
minar a dependéncia de Ty em funcao da espessura das camadas ferro-
magnéticas (dpp):

1. Os valores da Ty para amostras com camadas FM ¢ significativamente
reduzida comparada com uma amostra de Nb puro.

2. Seguindo a rapida queda inicial , existe uma oscilacao da T¢ com o
aumento da espessura das camadas FM.

A reducao inicial da T pode ser atribuida principalmente a quebra dos
pares supercondutores, influenciada pelas camadas FM, devido ao efeito de
proximidade entre as camadas SC. Os elétrons supercondutores sao espalha-
dos dentro das camadas FM e sao submetidos ao campo de troca. Portanto,
esta polarizacao parcial do spin dos elétrons inibem a formagcao dos pares de
cooper.

Nos sistemas SC/FM podemos considerar dois tipos de limites que des-
crevem o comportamento dos pares de Cooper na interface. Estes limites sao

'Molecular Beam Epitaxial
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chamados: limite puro (pure limit) que estd relacinado com as velocidades
de Fermi nas reguides supercondutora e ferromagnetica (vg e vp) respeti-
vamente. E o limite sujo (dirty limit) onde considera-se o coeficiente de
difucao D = %I/Fl , sendo [ o caminho livre medio. Com estos limites pode-
mos calcular as seguintes escalas de comprimento caracteristicas do efeito de
proximidade SC/FM [2].

Comprimentos Relagao | Limite | Limite
puro sujo
e g D
Difucao térmica Ly ST
~ . Vs DS
Coeréncia supercondutor £g i |\ anie
Decaimento da correlagao SC L Dr
27T h
no ferromagneto &g
Correlacao oscilatoria SC 5 %
no ferromagneto &p

Tabela 2.1: Escalas de comprimento caracteristica do efeito de proximidade
SC/FM. Onde sao considerados a relagao do comprimento de difuc¢ao térmica
Ly, os limites puros e sujos de cada comprimento [2].

De acordo com Radovi¢ et al[19]. A répida queda de T é retardada
quando a dpys € da ordem do comprimento de penetracao caracteristico dos
pares de Cooper dentro das camadas FM. Para um limite sujo (dirty-limit)
em multicamadas SC/FM, no modelo sugerido por Radovié¢ et al.[19], a os-
cilacao da Ty é resultado da mudanca do acoplamento entres as camadas
supercondutoras. A diferenca de fase entre camadas SC, A¢ = 7, pode dar
um aumento de T para certos intervalos de espessura, como o estado funda-
mental muda rapidamente de A¢ = 0 a A¢ = 7 com o aumento da espessura
da camada FM, surge uma oscilacao em T¢. Isso é resultado da dependéncia
nao mondétona de Ty com a espessura da camada ferromagnetica dpys, ca-
racterizada por um aumento acentuado de T¢, tal como a fase m quando
torna-se energeticamente favoravel [20].

Portanto, a oscilacao da Ty em funcao da espessura da camada FM em sis-
temas de multicamadas SC/FM ocorre devido a diferentes razoes fisicas, tal
como o acoplamento Josephson-m através da camada FM, ou a existéncia de
uma camada nao magnética (“magneticamente morta”) na interface SC/FM.
Estas idéias podem ser empregadas de igual maneira para estudar sistemas
hibridos de muticamadas com espessuras dpj; proximas ao diametro de na-
noparticulas magnéticas (entre 50 A e 200 A).
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2.1.3 Voértices Magnéticos

Considerando um supercondutor na presenca de um campo magnético ex-
terno B, certa quantidade de energia é usada na geracao de correntes superfi-
ciais que cancelam o campo H no interior do material. Se o campo é suficien-
temente grande, é energeticamente mais vantajoso para o material voltar ao
estado normal, permitindo assim, que o campo penetre no mesmo[15]. Em
certos casos, o estado supercondutor simplesmente é suprimido quando H
ultrapassa certo valor critico (H¢). Os supercondutores que apresentam este
comportamento sao classificados como tipo 1. Nos supercondutores de tipo
II, existem dois valores de campo critico Ho1 € Hpoe. Abaixo de Heop nao ha
penetragao de campo no interior do supercondutor (efeito Meissner), para va-
lores de campo maiores a Hoo 0 material volta ao estado normal, permitindo
a penetragao do campo. Contudo, quando o campo esta entre os dois valores
de campo criticos (Hoy < H < Hes), a penetragao do campo no interior
do supercondutor ¢ parcial,ocorrendo através de estruturas magnéticas com
forma de tubos ou canais conhecidas como vértices magnéticos [15].

H. |
Tipo |
E R
X i
~
|
Estado
Meissner Estado__
Normal
Hr I{d Ht ch
Campo Magnético Aplicado B Campo Magnético Aplicado B~
(a) (b)

Figura 2.3: Curvas de magnetizacao dos supercondutores: (a) tipo I, e (b) tipo
II. Onde sao indicadas as regioes limitadas pelos valores de campo magnético Hcy
(§] HCQ.

Como ¢é apresentado nos gréficos da figura 2.3(b), a curva de magne-
tizagao mostra as regioes dos diferentes estados supercondutor tipo II. A
primeira regiao localizada antes de Hgy é o estado supercondutor puro,
onde nao héa entrada do campo magnético. A regidao que fica no intervalo
Hey < H < Hes é chamada estado de voértice, nesta regiao ha penetragao
parcial de campo através dos vortices magnéticos presentes neste estado.

A regiao acima de Hgo é 0 estado normal do material. O estado de
vértice pode ser dividido por diferentes configuracoes, as quais dependem
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do comportamento que estes podem manifestar com respeito aos valores de
campo magnético em certa temperatura. Estas configuracoes sao chamadas
fases magnéticas, e sao obtidas a partir de medidas de magnetizacao ou de
resisténcial5|; estas fases podem ser analisadas usando um diagrama de fases
magnéticas (figura 2.4).

Tiee 1B}

™~ H
~=——Hep(T)
~

. VORTEX LIQUID ™

>

VORTEX SOLID

MEISSNER PHASE

Figura 2.4: Diagrama de fases magnéticas, onde é mostrada a fase Meissner
(MEISSNER PHASE), a fase sélida de vértices (VORTEX SOLID), e a regiao da
fase liquida dos vértices (VORTEX LIQUID).

Na figura 2.4 sao mostradas as diferentes fases magnéticas dos supercon-
dutores tipo II, baseados em uma fase Meissner de diamagnetismo perfeito
(auséncia de vdrtices) nas temperaturas mais baixas, e duas fases de vortices
em temperaturas maiores. A primeira fase é a fase sélida (Vortex Solid).
Onde os vortices sao suficientemente numerosos, de modo que sua carga e
densidades de corrente se sobrepoem significativamente, formando uma fase
condensada a temperaturas relativamente baixas. Os vortices ficam presos
em configuracoes ordenadas, como uma rede cristalina, onde eles nao podem
deslocar-se pelo material. Para temperaturas relativamente maiores no es-
tado supercondutor (abaixo de T¢), a energia dos vértices é maior que na
fase sélida, também ha uma menor quantidade de vortices no supercondutor,
portanto ficam mais livres para deslocar-se por todo o material. Esta fase é
chamada fase liquida (Vortex liquid).

Além de ser modificadas pela temperatura, as fases de vértices também
dependem da intensidade de campo magnético, que altera a configuracao dos



CAPITULO 2. SISTEMAS HIBRIDOS SC/FM 18

vortices dependendo do material ou da estrutura supercondutora usada[21].

Geralmente as propriedades dos vortices magnéticos sao estudadas em
supercondutores de alta temperatura critica (HT'SC'). Pesquisas em sistemas
hibridos de multicamadas SC/FM mostram comportamentos anémalos nas
propriedades dos vértices (figura 2.5).

00001 ———— 71—
) T=25K
=
[ |
b spin-up initial state
c
2
©
N
=1
[T}
c
o
i)
=
spin-down initial state
-0.0001 ot

0 2 4 6 8 10
H, (kOe)

Figura 2.5: Magnetizacao das camadas SC em T = 2.5 K na presenga de um
campo magnético perpendicular[22].

Quando é aplicado um campo magnético perpendicular & amostra (abaixo
de T¢), a magnetizagdo muda abruptamente de sinal, mostrando um com-
portamento oscilatério, onde os momentos magnéticos das camadas FM in-
fluenciam fortemente nas propriedades dos vértices magnéticos[22].

2.1.4 A Jungao Josephson-7 nos Sistemas SC/FM/SC

Uma juncao Josephson no equilibrio normalmente tem uma diferenca de
fase zero entre dois supercondutores, embora possa acontecer uma transigao
a fase m em sistemas de multicamadas SC/FM. Isso quer dizer que para uma
juncao Josephson SC/FM/SC a diferenga de fase de equilibrio pode ser m,
portanto é natural que seja chamada juncao-m. Para este tipo de juncoes, a
transicao do estado zero ao estado 7 resulta em uma mudanca de sinal na
corrente critica I..

A espessura caracteristica das camadas FM correspondentes a transicao
da fase zero a 7 é ¢; = /Dy /h, isso é bastante pequeno (10 — 50A) em
ferromagnetos tipicos por causa do grande campo de troca (h 2 1000K).
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Partindo das condicoes das camadas FM, a corrente critica I. pode ter de-
pendéncia da temperatura, e mostra fortes variacoes de intensidade depen-
dendo da espessura da camada FM, isso geralmente acontece com as ligas
metalicas ferromagnéticas. Esta dependéncia forte da espessura pode ser ex-
plicada pelo efeito de espalhamento magnético, o qual é inerente das ligas
ferromagnéticas. O espalhamento magnético fortalece a diminuigao da cor-
rente com um aumento da espessura da camada FM, ao mesmo tempo que
aumenta o perfodo de oscilagdo da corrente critica 1.(2dy)[2].

E — 50 2d =11 nm
10000_5 T=4.2 K t Tstats O state
b < 400 f
1000 5 .
~ 100 = s .
E . 3 é g
-?.. 10_; T, K
< ]
o 1= 0 state = state 0 state
044
0.01—; _
T T T T T T T T
0 4 8 12 16 20 24 28 32

2d _,nm

F Ll

Figura 2.6: Corrente critica I, em 7' = 4.2Kde jungoes Cup47Nigs3 como
uma fungao da camada FM. (Reproduzido da referéncia [2])



CAPITULO 2. SISTEMAS HIBRIDOS SC/FM 20

2.2 Magnetismo em Filmes Finos

O magnetismo é um fenomeno de interagao entre os momentos magnéticos

(ou os spins dos elétrons), fraco em comparagao aos efeitos eletrostaticos, e
sutil em suas manifestagoes. E explicado com maior detalhe pela mecanica
quantica, tendo sua origem na existéncia do spin do elétron e no principio
de exclusao de Pauli, mostrando uma grande variedade de forcas de curto e
longo alcance.
Os filmes magnéticos sao os sistemas nanoestruturados mais estudados na
atualidade. O interesse nestes sistemas nas ultimas décadas surgiu devido as
consideraveis mudangas em suas propriedades fundamentais (sejam elétrica,
6pticas, mecanicas ou magnéticas).

O estudo das propriedades magnéticas nos filmes finos fez possivel o de-
senvolvimento de novos dispositivos de meméria (discos rigidos de maior
capacidade e menor tamanho). Os fendmenos magnéticos originados pelo
comportamento magnético préximo as superficies (ou interfaces, ou a poucos
planos atomicos abaixo dela) de um sélido magneticamente ordenado, dife-
rem em muitos aspectos de seu interior. Este fato é decorrente da redugao
da simetria, reducao do nimero de coordenacao e sensibilidade dos estados
eletronicos que constituem o magnetismo de superficies.

2.2.1 Ferromagnetismo

O termo ferromagnetismo (FM) é relacionado com o comportamento magné-
tico intenso, devido a presenca de uma magnetizacao espontanea produ-
zida por um alinhamento paralelo dos spins. Geralmente, o ordenamento
magnético de um material com certa magnetizagao espontanea é claramente
mostrado por um campo magnético macroscopico. Da totalidade dos ele-
mentos puros que existem, o ferromagnetismo s6 ocorre em trés metais de
transigao 3d, o ferro (Fe), o cobalto (Co) e o niquel (Ni), também existe este
tipo de efeito em ligas metdlicas como o permalloy (Ni-Fe) [15], e nas terras
Raras 4f. As propriedades destes materiais sao:

a. Abaixo da temperatura de Curie, O, eles possuem uma magnetizagao
espontanea Mg(T). Esta é resultado de uma complexa interagao de troca
explicada pela mecéanica quantica (interagdo de Heisenberg), na qual a
energia ¢ minima quando os momentos magnéticos estao paralelos.

b. A intensidade da magnetizagdo espontanea Mg(T) depende da tempera-
tura, e tem o valor maximo em 0 K, diminuindo com aumento da tempe-
ratura, e é zero acima da temperatura de Curie ©.
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c. Se os materiais sao aquecidos acima da temperatura de Curie, a magne-
tizagao espontanea desaparece, e o material torna-se paramagnético

d. Os materiais ferromagnéticos podem apresentar, mesmo com magnetizagao
espontanea, auséncia de magnetizacao macroscépica aparente.

No modelo proposto por Weiss (1907), em um material ferromagnético
(FM) parte dos momentos magnéticos estao acoplados por um campo ma-
croscopico (campo molecular). Este modelo relaciona a natureza dos momen-
tos magnéticos em materiais FM, o qual leva a dois pontos de vista: Um deles
é associado com o modelo de Heisenberg (momentos magnéticos localizados),
onde sa@o incluidos os modelos de spin clédssico (Heisenberg 3D, Ising 2D ou
modelo XY com anisotropia axial e planar), relacionados com transigoes de
fase magnéticas. O outro ponto de vista é associado com o modelo de Stoner
(magnetismo itinerante ou teoria de bandas), o qual, pela teoria de bandas
com polarizacao de spin, considerando a aproximacao de spin local, descreve
o estado fundamental magnético do sistema 3D ou 2D2.

O comportamento magnético préximo a uma superficie (ou interface) em
um material magneticamente ordenado pode diferir muito em relagao ao seu
interior. Os atomos proximos a superficie de um material mostram cons-
tantes de rede diferentes na direcao da superficie (geralmente menor). Além
disso, existem também evidéncias de que os momentos atomicos proximos a
superficie apresentam valores que sao diferentes aos encontrados no volume
do material.

2Para estes modelos, os spins sdo tratados como vetores em um espaco de trés di-
mensoes, permitindo assim que eles apontem em qualquer direcao do espago. Porém, estes
modelos podem estar sobre redes de 1, 2, ou 3 dimensées. Aqui, é importante diferenciar
entre a dimensionalidade da rede d, e a dimensionalidade dos spins D (conhecida também
como dimensionalidade do pardmetro de ordem). Portanto, cada modelo define em quantas
dimensoes sao considerados os spins (1D, 2D, 3D, ou 4 dimensdes se é preciso).
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2.2.2 Influéncia da Supercondutividade no Ferromag-
netismo

Quando um supercondutor estd em contato com um metal, os pares de
Cooper, que sao compostos por dois elétrons com spin e momento opostos,
penetram certa distancia no metal como no caso de uma funcao evanes-
cente. Nos ferromagnetos, os elétrons dos pares de Cooper com spin-up
(para acima), definidos pela orientagdo do campo de troca, diminuem sua
energia em um valor h, enquanto que a energia dos elétrons com spin-down
(para abaixo) aumenta no mesmo valor. Para compensar esta variacdo de
energia, os elétrons spin-up aumentam sua energia cinética, ao passo que os
de spin-down diminuem esta energia. Como resultado os pares de Cooper
adquirem um momento de centro de massa 20kr = 2h/vp, gerando uma
modulac¢ao do parametro de ordenamento com periodo wvg/h [2].
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Figura 2.7: Comportamento da ordem supercondutora préxima da interface (a) super-
condutor / metal normal e (b) supercondutor / ferromagneto. A continuidade da ordem
na interface sugere a auséncia da barreira de potencial. O salto do parametro de ordem
supercondutor ocorre na interface(Reproduzido da referéncia [2]).

A ordem na camada FM pode ser modificada pela supercondutividade. A
partir de uma andlise padrao do sinal de ressonancia ferromagnética, pode-se
derivar a magnetizacao efetiva em funcao da temperatura e a espessura da
camada FM M. (T,dp) (figura 2.8), onde uma redugdo da magnetizacao
de saturacao abaixo da T, pode ser causada pela reconstrucao da ordem
magnética na camada FM devida a influéncia da camada SC.

Com o aumento da espessura da camada magnética, a modulacao da
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ordem ferromagnética diminue e acima de certo valor de espessuraé neutra-
lizada pela rigidez da energia de troca ferromagnética[17].
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Figura 2.8: Magnetizagao efetiva em fungao da temperatura para trés amostras de Nb/Fe
preparadas pela técnica MBE (Reproduzido da referéncia [17])

Somente uma pequena modulacao da ordem ferromagnética pode ocor-
rer proxima a interface. Isto prejudica o equilibrio de energia (Mesmo se as
estimativas mostrarem que essa hipotese nao pode explicar o resultado ob-
tido). Entao as camadas FM com espessuras pequenas podem formar ilhas,
reduzindo assim a rigidez magnética das mesmas, quando elas comecam a
sobrepor-se. Portanto, o ordenamento ferromagnético das camadas pode ser
mudado pela supercondutividade e um novo estado criptoferrromagnético
pode aparecer.
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2.2.3 Criptoferromagnetismo

Em algumas circunstancias a supercondutividade pode coexistir junto com
um ordenamento magnético nao homogéneo. Este estado ordenado nao-
homogéneo é chamado criptoferromagnetismo. Na qual a anisotropia do
cristal nao foi levada em conta e uma estrutura espiral aparece em vez dos
dominios magnéticos comuns. Neste estado ocorre um alinhamento dos mo-
mentos magnéticos e este é ferromagnético, mas em dominios extremada-
mente pequenos. Certamente ¢ menor do que o comprimento de coeréncia €
e a probabilidade de ordenamento (r2,)[23].

Bergeret [24] mostra que para um sistema de bicamadas SC/FM, conside-
rando um ferromagento forte, o estado criptoferromagnetico é possivel desde
que as camadas FM sejam suficientemente finas, ainda mesmo se o campo de
troca fosse grande.

No seguinte diagrama de fases (a, \) mostra uma possibilidade de de-
terminar explicitamente os limites do estado criptoferromagnetico para sis-
temas de multicamadas, figura 2.9. Este diagrama foi elaborado de acordo
com a rigidez do ferromagneto J, a espessura da camada FM (dr), o campo

de troca h do sistema. Onde A = (JdF/NF\/2TCD§;> (75(3)/27?), a =

(2h2d%) /| (DrTen?®), n = vp/vs. 3, ¢ Np é a densidade de estados no
ferromagnetol[3].
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)Lumf

0.005F

Figura 2.9: Diagrama de fase (A, «) para diferentes valores de || =
(Te — T)/Tc. A érea acima (abaixo) das curvas corresponde ao estado FM
(criptoferromagnetico)[3].

3Estes valores de v sao velocidades de Fermi para o ferromagneto v e para o super-
condutor vg



CAPITULO 2. SISTEMAS HIBRIDOS SC/FM 25

Os céalculos mostram que o efeito de proximidade pode levar a uma es-
trutura espiral magnética no filme FM, mesmo que a troca de energia h é
muito maior do que a energia caracteristica da transicao nos superconduto-
res. Este ordenamento (criptoferromagnetico) é relacionado a existéncia de
estados de menor deitado na camada ferromagnética. A estrutura espiral au-
menta a energia magnética apenas por uma pequena quantidade, enquanto
que a energia de interacao entre o campo de troca e a supercondutividade
pode ser reduzida[3].

Também existe outro mecanismo que pode reduzir a magnetizacao to-
tal em estruturas SC/FM e isso pode dever-se ao efeito de proximidade.
Alem disso, as condigoes para a presenca do cripto ferromagnetismo podem
ser analisadas em certos supercondutores, onde a supercondutividade coe-
xiste tanto com ferromagnetismo de spin ou com ferromagnetismo originado
do momento angular intrinseco dos pares de Cooper (supercondutores como
SroRuOy). Considerando uma competicao entre este estado com o estado
meissner e ostados mixtos [25].

2.3 Espessura em Sistemas de Multicamadas
SC/FM

Como a supercondutividade e o magnetismo sao mutuamente excludentes,
o efeito de proximidade traz um grande interesse na area da fisica da matéria
condensada. Além disso,os sistemas de multicamadas sao ideais para o estudo
deste efeito, ja que é possivel mudar a forca relativa destes dois ordenamentos
concorrentes somente com a variagao da espessura das camadas e estudar a
respectiva interagao. Quando a integral de transferéncia dos elétrons é pe-
quena, T" < T, a supercondutividade pode coexistir com o ferromagnetismo
em camadas adjacentes. Isso mostra que o campo de troca das camadas
FM favorece o comportamento de fase m da supercondutividade, quando os
parametros da ordem supercondutora alternam seu sinal nas camadas adja-
centes SC. Para um sistema onde as espessuras das camadas SC sao fixas, T,
depende da espessura das camadas FM. Geralmente isso nao é usual porque
muitos sistemas SC/FM podem ser fortemente anisotrépicos com compri-
mentos de coeréncia pequenos em uma direcao perpendicular as camadas do
sistemal[2].
Resultados como a reducao da temperatura supercondutora, oscilacao de
T, devido ao acoplamento de fases 0 a 7, e outros comportamentos, podem
ser explicados pelo efeito de proximidade; onde os dois principais mecanismos
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de interagao nos sistemas SC/FM sao:

e A interacao dos pares de Cooper com o campo magnético induzido
pelos momentos magnéticos (campo de troca).

e A interagao de troca dos momentos magnéticos com os elétrons nos
pares de Cooper.

O campo de troca AFE,, nos ferromagnetos reduz drasticamente a escala
de comprimento no efeito de proximidade dos sistemas SC/FM. Isso é devido
a que AFE,, favorece a polarizacao de spin, e assim faz decair o parametro de
ordem supercondutor mais rapido do que em um metal normal. Isso faz com
que a energia de ativacao para os vortices magnéticos nas camadas SC seja
diminuida pela presenga do campo de troca das camadas FM, que podem
influenciar a interacao vortice-vértice e a espessura efetiva supercondutora
nos sistemas SC/FM [26].

2.4 Mudanca da Ordem Ferromagnética pela
Supercondutividade

A influéncia do ferromagnetismo sobre a supercondutividade é forte nos
sistemas hibridos SC/FM, mas existe uma possibilidade de que acontega
o contrario, e a supercondutividade possa afetar o ferromagnetismo até o
ponto de destrui-lo. Comparando os niveis de energia caracteristicos para a
supercondutividade e as transicoes magnéticas, o ganho de energia por atomo
na transi¢ao magnética é da ordem da temperatura de Curie (O).

Por outro lado, a condensacao de energia na transicao supercondutora
AFEg (equagao 2.5) é menor que Ty, cerca de ~ T.(T./Er) < T, *.
Ay

2
Onde Ay = 1,767, é o gap supercondutor em 7" = 0.

Normalmente a temperatura de Curie é maior do que T,, e o ferromag-
netismo parece ser mais robusto em comparacao a supercondutividade. Por-
tanto a supercondutividade dificilmente pode destruir o ferromagnetismo.
Porém, pode modificar-lo se tal mudanga nao custa muita energia. Na fase
supercondutora, o ferromagnetismo é transformado numa fase de dominios

magneticos com tamanhos menores do que o comprimento de coeréncia su-
percondutor &g para cada camada FM no sistema hibrido SC/FM.

AEg = —N(0) (2.5)

40 nde Er é a energia de Fermi e Ny é a densidade de niveis eletronicos para a nuvem
de elétrons no metal
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No caso da transparéncia da interface, o parametro para a quebra dos
pares seria dado por:

Dsdfdf

Too(w > 0) =ih (2.6)

DfdsO'S

Onde o (0g), Dy (Dg) sao a condutividade e o coeficiente de difusio res-
pectivamente da camada FM (e da camada SC abaixo da 1), e dy (ds) é a
espessura da camada FM (e da camada S). O qual quer dizer que o campo
efetivo de troca no supercondutor pode ser:

@@ e
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Figura 2.10: Tlustracao das interagoes dipolo-dipolo entre as camadas SC e FM.
Apenas os momentos perto da interface sdo afetados pela interagdo mitua.

Na verdade, o caso considerado de filmes finos com multicamadas SC e
FM é uma situacao andloga aos supercondutores magnéticos [2]. Estudos re-
centes mostram que a supercondutividade pode modificar a magnetizacao de
camadas FM em sistemas SC/FM/SC, dependendo da variagao da espessura
da camada FM. Isso pode ser explicado em termos da interacao local dipolo-

dipolo entre o supercondutor e o ferromagneto na vizinhanca da interface
SC/FM (figura 2.10)[7].



Capitulo 3

Técnicas de Preparacao e
Caracterizacao das
Multicamadas

3.1 Técnica de Deposicao por Pulverizacao
Catddica (Sputtering)

Sistemas hibridos de multicamadas SC/FM sao produzidos pela técnica de
pulverizacao catédica também conhecida como sputtering. O sputtering é um
processo onde se gera um plasma responsavel pela deposicao e crescimento
das multicamadas sobre o substrato. Os fons do plasma colidem com os
atomos de um alvo pela acdo de campos eletromagnéticos, os dtomos (ou
conglomerados de dtomos) sao arrancados quando os fons do plasma batem
repetidamente a superficie do alvo (pulverizacao). Durante a pulverizagao
o campo elétrico presente faz com que os atomos arrancados depositem-se
sobre um substrato; como a deposicao é prolongada, os atomos depositados
no substrato produzem uma camada sobre ele. J& que é possivel controlar
a quantidade de material a ser depositado, é possivel preparar filmes com
camadas de diferentes materiais e também diferentes espessuras, e assim
obter sistemas hibridos de multicamadas.

Quando um plasma é gerado a partir de um gas (geralmente inerte), os
atomos do gés sao ionizados. Inicialmente um elétron livre colide com um
atomo de gas, o produto desta colisao ¢ um ion e um elétron a mais; depois da
primeira colisdo o processo pode se repetir muitas vezes (como se fosse uma
reagao em cadeia). Também acontecem colisdes entre elétrons e fons gerando
de novo atomos neutros que liberam o excesso de energia da colisao em forma
de fotons até que a quantidade de atomos, elétrons livres e fons chega a um

29
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equilibrio dependente da energia que gera o plasma. Uma das caracteristica
mais importantes do plasma é que reage fortemente aos campos elétricos e
magnéticos, isso porque os elétrons livres presentes no plasma podem ficar
presos no campo magnético. Dai a possibilidade de usar o plasma para fazer
pulverizagao sobre um alvo [27].

Mas ¢é necessario levar em conta algumas das seguintes consideracoes:

e A energia de neutralizacao do ion incidente é transferida a rede sob a
forma de uma transicao sem emissao de elétrons secundarios.

e Esses elétrons auxiliam a manutengao do plasma.

e Alguns atomos arrancados do alvo podem ser espalhados de volta ao
catodo.

e Para energias muito baixas nao hé colisoes independentes e nao ocorre
sputtering.

e Para fons com massa maior que a massa dos atomos do alvo, considera-
se mais de uma colisao por ion.

e Para ions com massa menor que dos atomos do alvo, considera-se co-
lisdes simples com reflexao ou espalhamento.

e 95% da energia do fon é convertida em calor no alvo, portanto é preciso
refrigerar o alvo (e catodo)durante o sputtering.

3.1.1 Processo de Magnetron Sputtering

A técnica de magnetron sputtering, usa um plasma confinado magneti-
camente proximo da superficie do alvo. Este plasma pode ser produzido
por uma voltagem DC para a maioria dos metais, ou por uma voltagem de
radio-freqiiéncia para os materiais isolantes a temperatura ambiente (6xidos,
ceramicas superconductoras, etc.). Os elétrons produzidos no cétodo pelo
campo elétrico (E ) sao acelerados contra o anodo em um movimento helicoi-
dal em volta das linhas do campo magnético (B)devido a forca de Lorentz
(equagao 3.1), onde ¢, m, e v sdo a carga, a massa e a velocidade do elétron

respectivamente.

mdv

—Er:—ﬂﬁ+6x§) (3.1)

F =

Nos magnetrons, os elétrons idealmente nao atingem o anodo, mas sao pre-
sos em uma, armadilha magnética proxima ao alvo, aumentando a eficiéncia
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dos atomos do gas inerte, como se a pressao do géas fosse maior. O campo
magnético na armadilha é mantido paralelo a superficie do alvo antes de se
curvarem para fechar o circuito magnético. Nesta regido (onde os campos
elétricos e magnéticos sao perpendiculares) a ioniza¢do é maxima, e o plasma
cria um anel circular produto da erosao sobre a superficie do alvo[27].
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Figura 3.1: Processo de sputtering utilizando o sistema de magnetron

As amostras de multicamadas com sistemas hibridos SC/FM foram pro-
duzidas através do sistema Magnetron Sputtering no Laboratorio de Fil-
mes Finos do Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas (CBPF), utilizando um
sistema sputtering do tipo ATC-2400 da AJA International. Este sistema
permite a deposicao de diferentes materiais em forma de multicamada pela
quantidade de magnetrons instalados simultaneamente no sistema (até 5).
Além disso tem a vantagem de produzir camadas com materiais metalicos
e isolantes. Como é mostrado na figura 3.2, o sistema tem duas camaras
de vacuo, uma delas é a camara principal de deposicao em aco inox, a ou-
tra camara ¢ conhecida como precamara de carregamento; cada uma das
camaras tem um sistema de vacuo (turbo e mecanico) usado para garantir
um ambiente limpo para o processo de deposigao[27].

A camara principal de deposi¢cao possui:

e 5 magnetrons onde é possivel colocar os alvos do sputtering.

e 5 obturadores (um em cada magnetron) que controlam a quantidade
de material para depositar sobre o substrato.

e Um porta-amostras (ou porta-substratos) rotatério que localiza o subs-
trato sobre os magnetrons.
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e Uma caixa porta substratos para processos de deposicao usado para
aquecer o substrato, se é preciso.

e Um garfo controlado por um sistema de molas usado para manipular os
substratos em caso de fazer alguma mudanca de posi¢ao ou orientacao.

e Uma valvula automatica tipo gaveta de 107, para ultra alto vacuo,
acionada por motor de passo.

A precamara esta acoplada a camara principal através de uma valvula
manual de gaveta de 6”7, esta camara ¢ de tipo duplo Té em ago inox; contém
um garfo usado para inserir ou sacar as amostras da camara principal, o garfo
é controlado por um manipulador magnético que pode puxar ou empurrar
o garfo através da valvula manual que acopla a precamara com a camara
principal, permitindo introduzir substratos limpos para producao de outras
amostras com os mesmos alvos.

VALVULA
MANUAL DE
ALTO VACUO

I

VALVULA _| %
AUTOMATICA DE I,
ALTO VACUO & GARFO =

PRECAMARA

= 3

MANIPULADUR MAGNETICO

BOMBA MEC.
DE PREVACUD ¢

BOMBA MEC
DE PRE-VACUO

Figura 3.2: Esquema do sistema magnetron sputtering do CBPF

Como ambas camaras tém um sistema de vacuo independente, é possivel
mudar o vacuo da precamara sem que seja necessario quebrar o vacuo da
camara principal, assim quando removemos uma amostra pronta (ou intro-
duzimos um substrato novo) manipulamos o sistema de vacuo da precamara
com a valvula manual fechada para que a camara principal fique isolada,
quando o vacuo da precamara é quase igual a o vacuo da camara principal
(préximo a os 1077 Torr), é possivel abrir a vdlvula manual e assim mudar de
substrato ou retirar a amostra. Com isso é possivel trocar de substratos de
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uma forma mais rapida e continua, sem ter que quebrar o vacuo na camara
principal[27].

3.2 Caracterizacao por Difracao de Raios-X

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

3.2.1 Difracao em Altos Angulos

Nesta regiao de altos angulos, esta técnica é chamada de difracao con-
vencional e é usada para determinar a textura cristalografica dos filmes. A
difracao convencional de raios-X por um soélido pode ser descrita como a
reflexao especular da radiacao incidente numa familia de planos da rede cris-
talina. A radiacao refletida 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 2dsend,
onde d é distancia interplanar e 6 é o angulo de incidéncia. Para interferéncia
construtiva, esta diferenga de caminhos é dada pela lei de Bragg[28]:

2dsen = nA (3.2)

Onde A é o comprimento de onda dos raios-X e n representa um indice inteiro,
conhecido como a ordem da reflexao.

Dada a posicao angular de um pico de difragao de Bragg pode se encontrar

o vetor da rede reciproca G e a distancia interplanar d referentes a familia

de planos associados ao pico de difracao. O modulo de G est4 relacionado

com a distancia d através da expressao:

i— (3.3)

G

3

Com estes dados se pode encontrar os parametros de rede da estrutura cris-
talina do material estudado. Outro dado importante que pode ser extraido
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da difracao 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.
Embora, no sentido normal ao plano do filme cada camada é formada por
basicamente um grao, excluindo-se a interdifusao atomica e a possivel dis-
cordancia 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[28]:

0.9\
£= bcost

Onde £ é o tamanho de grao, b é a largura de linha a meia altura, e 6 o
angulo de incidéncia.

(3.4)

3.2.2 Refletividade ou Difragio em Baixos Angulos

Na regiao de baixos angulos, as curvas de refletividade permitem calcular
a espessura das camadas, a rugosidade e o grau de interdifusao atomica nas
interfaces das multicamadas. Quando um filme de densidade uniforme é
depositado em um substrato, a refletividade normal de Fresnel do substrato
fica modulada por oscilagoes devido as interferéncias entre os raios refletidos
na superficie da interface ar/filme e filme/substrato(figura3.3).

’ 7

SUBSTRATO

Figura 3.3: Esquema de interferéncia entre os feixes difratados nas interfaces
ar/filme e filme/substrato.

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 e poder ser obtido através da lei de Snell[29].

ncosh. = cost (3.5)
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O indice de refracao do ar é considerado como 1 e n é o indice de refracao
do filme dado pela relagao

n=1-—0—1if (3.6)
0 e 8 podem ser obtidos partindo de

e?)\2

0= 2mmec? (Z+ f')Na (3.7)
g =2 (3.8)
T

Onde e e m, sao a carga e a massa do elétron, ¢ é a velocidade da luz, Z é
o numero atomico, f’ é a parte real da absor¢ao anomala, N, é a densidade
atomica e p; é o coeficiente de absor¢ao linear[30]. A lei de Bragg modificada
pode ser escrita como

kX = 2dSin0,. (3.9)

onde k é a ordem de reflexdo e d é a espessura do filme. Considerando s a
parte real do indice de refracao do filme, temos entao:

2
Sin?0 = (;—2) + 26 (3.10)

Fazendo f(x) = az®+bx+c = sin?0 e x = n, o coeficiente angular da fungao

do 2° grau formada é:
A\ 2
=| = 3.11
o () (3.11)

Onde a espessura do filme é obtida

A
1=57

Para o caso de uma multicamada, com um superperiodo A resultante de
empilhamentos coerentes, a curva de refletividade é composta por franjas
de Kiessig, correspondentes as reflexdes das superficies externas da multica-
mada (interfaces ar/muticamada e multicamada/substrato)e picos de Bragg,
correspondentes as reflexoes nas diversas interfaces. Através da separacao

(3.12)
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angular entre as franjas de Kiessig (Af) pode-se calcular a espesura total ¢
da multicamada usando a relagdo obtida a partir da lei de Bragg[31]:

B A
~ 2SinAfg
Usando a posicao angular dos picos de Bragg é possivel determinar o super-

periodo, de igual maneira que se obtém ¢ na equagao 3.10. Mudando ¢ por
A, tem-se:

d (3.13)

)\
2
sin“d = — 1] +260 3.14
(51) (3.14)

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

Qz) = — xp{_zz} (3.15)

e
o/ 2T 207

Onde z é a posicao na interface e o é o desvio padrao meio ou rugosidade meia
quadratica. Experimentalmente um dos parametros que pode ser calculado
das medidas de refletividade é a rugosidade quadratica média.

3.2.3 Difracao de Raios-X por Luz Sincrotron

A luz sincrotron é a intensa radiagao eletromagnética produzida por elétrons
de alta energia em um acelerador de particulas. A luz sincrotron abrange uma
ampla faixa do espectro eletromagnético: Raios-X, Luz Ultravioleta e Infra-
vermelha, além da Luz Visivel, que sensibiliza o olho humano, sao emitidas
pela fonte. E com esta luz que cientistas estao descobrindo novas propri-
edades fisicas, quimicas e bioldgicas existentes em atomos e moléculas, os
componentes basicos de todos os materiais.

O funcionamento de um sincrotron esté baseado em um campo magnético
que causa a deflexao da particula para uma orbita circular, e cuja intensi-
dade do campo é modulada de forma ciclica, mantendo assim oérbitas cujo
raio é bastante estavel e constante, apesar dos elétrons ganhasem energia. A
aceleracao das particulas é feita pelo campo elétrico presente no sincrotron,
o qual faz com que as particulas ganhem velocidade e portanto energia que
depois sera irradiada. Geralmente as particulas aceleradas no sincrotron
sao prétons ou elétrons. Os sincrotrons de protons sao os aceleradores de
particulas que atingem a maior energia chegando a 800 GeV, enquanto o
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sincrotron de elétrons atinge no maximo 12 GeV. A velocidade do préton sé
chega proxima da velocidade da luz no vacuo com uma energia acima de 1
GeV. O préton acelerado nao perde energia por radiacao (ou se perde muito
pouco). Os elétrons adquirem uma velocidade muito alta a energias relativa-
mente baixas, e quando sao defletidos pelos campos magnéticos, os elétrons
irradiam energia eletromagnética proxima do comprimento de onda dos raios
X. Essa energia irradiada precisa ser reposta pelo sistema acelerador.

O Laboratério Nacional de Luz Sincrotron (LNLS) é um acelerador de
particulas (elétrons) de forma circular, no qual os campos eletromagnéticos
sao responsaveis pela aceleracao e mudanca de direcao das particulas. E
possivel dizer que a radiagao sincrotron é a intensa radiacao eletromagnética
produzida quando os elétrons atingem velocidades proximas a da luz em
trajetoria circulares.

Figura 3.4: Esquema do Laboratorio de Luz Sincrotron geralmente composto
por um acelerador linear de elétrons(1), o Booster(2), o anel de armaze-
namento(3), os eletroimas(4), e as linhas de pesquisa(5); onde pode-se ver
também a trajetéria dos elétrons(6) e as trajetérias de luz sincrotron(7).

A radiagao sincrotron no LNLS é produzida por um acelerador LINAC' de
18 m de comprimento, onde os elétrons sao arrancados de uma placa metalica
por radio-freqiiéncia (476 MHz) com uma energia de 120 MeV e impulsiona-
dos em linha reta em uma camara de ultra alto-vacuo (107 Torr). Este feixe
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de elétrons é direcionado a um acelerador circular intermediario chamado bo-
oster de 33m de diametro, onde a energia é ampliada para 500 MeV. Com
esta nova impulséao o feixe é direcionado para o acelerador principal (anel de
armazenamento), com 93 m de perimetro, onde o feixe de elétrons atinge uma
energia maxima de 1,37 GeV. No anel de armazenamento é onde é gerada
a radiagao sincrotron, tem 12 eletroimas (dipolos) que desviam a trajetéria
dos elétrons (trajetéria circular) em 30 graus, cada vez que a trajetéria é
mudada o elétron libera energia em forma de radiacao eletromagnética (luz
sincrotron), a qual é direcionada as diferentes linhas de pesquisa (figura 3.4).

Atualmente o LNLS tem de 16 linhas de luz para diferentes tipos de
pesquisas:

1. SAXS1-SAXS2 Espalhamento de Raios-X a Baixos Angulos

2. MX1-MX2 Cristalografia de Macromoleculas

3. Gerador de Raios-X de Anodo Rotatorio

4. SXS Espectroscopia de Absor¢ao de Raios-X MOLES

5. XAFS1 Estrutura Fina de Absor¢ao de Raios-X (4 — 24 keV)

6. XAFS-2 Estrutura Fina de Absor¢ao de Raios-X (4 — 7 keV)

7. TGM Espectroscopia de Ultravioleta de Vacuo

8. VU-VF Fluorescéncia no Visivel e Ultravioleta (2 — 6 eV)

9. DXAS Espectroscopia de Absorgao de Raios-X Dispersivo (5 — 14 keV)

10. SGM Espectroscopia de Ultravioleta de Vacuo e de Raios-X Moles
(250 — 1000 eV)

11. XRF Fluorescéncia de Raios-X (4 — 22 keV)
12. XPD Difragio de Raios-X em Policristais (6 — 12 keV, 1 — 2 A)
13. XRD1 - XRD2 Difracao de Raios-X (5 — 14 keV, 0.9 — 2.5 A)

LINHA XRD2 DIFRACAO DE RAIOS X (5— 14 keV, 0.9 —2.5 A)

E comumente utilizada para o estudo de estruturas policristalinas, com a
técnica de difracao de po de alta resolucao em temperatura ambiente, ca-
racterizagao cristalografica de monocristais em baixa temperatura (10 K -
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300 K), estudo de magnetismo microscopico e ordenamento orbital, caracte-
rizacao de filmes finos, pontos quanticos, heteroestruturas, e de estruturas
monocristalinas por difragao multipla de feixes. A linha oferece também
recursos para a realizacao de medidas por difracao por incidéncia rasante,
difragao anomala, medidas de tensoes residuais por DRX e montagem de
experimentos em configuracoes especiais. Esta linha estd composta pelos
seguintes elementos.

Fonte: [ma defletor D10(4°), a y = 0,263 mm, fluxo da amostra 2 x 101°
fotons/s*mrad a 8 keV.

Monocromador: Monocromador de duplo cristal de Si (111) com saida
constante; faixa de energia 4,000 — 15000 keV. Possibilidade de uso de
monocromador channel-cut Si(111) e Si(220), assim como monocroma-
dor de quatro cristais de alta resolucao.

Sistema focalizante: Focalizacao sagital (6 mrad) por curvatura eldstica
do segundo cristal do monocromador.

Goniometria: Difratometro de seis circulos (Huber) com analisador theta-
dois theta e analisador de polarizagao. E possivel utilizar a geometria de
incidéncia rasante assim como a geometria ¢—2¢g em baixa temperatura.

Detectores: Cintilador Cyberstar, detector pin-diode, detector de estado
sélido de Ge ultra puro e detector sensivel a posigao (PSD).

Instrumentagao complementar: Criostato APD de circuito fechado de
hélio (10 K - 300 K). Criostato MMR por efeito Joule-Thomson (90 K
- 600 K).
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3.3 Medidas de Magnetizacao por PPMS

As medidas de magnetizacao das amostras foram efetuadas no magnetrometro
PPMS do CBPF.

3.3.1 O PPMS (Physical Property Measurement Sys-
tem)

O PPMS ¢é um sistema de tultima tecnologia usado na caracterizacao de
materiais. A finalidade deste sistema é realizar caracterizagoes fisicas sobre
uma variedade de amostras (seja pastilha, pd, monocristal, filme fino etc.) em
um amplo intervalo de temperaturas e na presenca de um campo magnético
aplicado. Além disso uma das vantagens do PPMS é a possibilidade de rea-
lizar diferente tipos de medidas, o que permite suprir diferentes necessidades
na pesquisa. As aplicagoes de medida no PPMS sao:

e Medidas Térmicas

— Capacidade Calorifica

— Transporte Térmico
e Medidas de Transporte Elétrico

— Transporte AC

— resisténcia DC
e Medidas Magnéticas

— Susceptibilidade AC
— Magnetizagao AC/DC
— Magnetometria VSM

O Magnetometro VSM ( Vibrating Sample Magnetometer)

Este método foi desenvolvido por Simon Foner, em 1959, e é baseado na
mudanca ocorrida no fluxo magnético de uma bobina quando em sua proximi-
dade se faz vibrar uma amostra que esta sob a acao de um campo magnético
uniforme aplicado. Essa técnica permite realizar medidas em funcao do
campo magnético, da temperatura e da orientagao cristalografica, sendo as-
sim aplicada em diferentes tipos de materiais magnéticos [32]. O principio
basico de operacao de um VSM é obtindo uma variacao de fluxo magnético
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ocorrendo indugao de uma voltagem em uma bobina detectora. A voltagem
induzida dependente do tempo é dado pela seguinte equacao.

dd dd dz
Veoit = o (E) (E) (3.16)

Onde ® é o fluxo magnético contido pela bobina detectora, z é a posicao
vertical da amostra com respeito a bobina, e t é o tempo. Para uma oscilacao
sinusoidal da posicao da amostra temos que:

Veoit = 20 FMCmAsin (2w ft) (3.17)

Onde C' ¢é a constante de acoplamento, m é o momento magnético da amostra,
A é a amplitude de oscilagao, f é a frequéncia de oscilagao.

A aquisi¢ao das medidas do momento magnético implica a medida dos
coeficientes da resposta da voltagem sinusoidal pelas bobinas de detecgao, a
figura 3.5 mostra como é realizado ese processo com o PPMS VSM.
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CORRENTE DE CONTROLE CABECA DO VSM
DO MOTOR (MOTOR LINEAR)

MODULO DO MOTOR
(SERVO CONTROLE)

SINAL INICIAL CODIFICADA

o

PC VARA PORTA-AMOSTRA

CODIFICADOR DE POSICAO

& mmﬁ

VOLTAGEM DAS BOBINAS (Vcor )
MODULO VSM — BOBINAS DETECTORAS

(DETECCAO SINCRONICA)

Figura 3.5: Esquema do principio de operagao para o PPMS VSM



CAPITULO 3. TECNICAS DE PREPARACAO E CARACTERIZACAO43

O Conjunto de Bobinas Detectoras

O modulo suporte das bobinas detectoras contém um gradiometro de
primeiro ordem e um termometro para o monitoramento da temperatura
na amostra. O termoémetro 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 (< 10~%emu ou
0,5%), mas tem a vantagem de ter medidas de uma qualidade satisfatéria
em um tempo menor do que o SQUID. As dimensoes do suporte de Bobi-
nas Detectora padrao sao mostradas na figura 3.6. O centro do gradiometro
estd localizado a 40, Imm acima da posicao correspondente a superficie do
suporte principal. Esta posicao corresponde a posi¢ao central dos magnetos
de campo alto (147 ou maior) e a regidao de homogeneidade de campo menor
(77-97)[33].

ANEL DE MONTAGEM PARA O
SUPORTE DA FERRAMENTA
DE INSERCAD l

o

| |
[ | | /O/D ENROLAMENTO
1 -
E i} : BOBINA DETECTORA

. S
GRADIOMETRO DE

PRIMEIRO ORDEM E TERMOMETRO

ENROLAMENTO
BOBINA DETECTORA

CAVIDADE DA AMOSTRA

/ SUPERFICIE
! SUPORTE PRINCIPAL

1
ol DA
(2)

Figura 3.6: (1) Mdédulo padrao de bobinas detectoras , e (2) diagrama in-
terno do médulo , com as dimensoes: Cavidade da amostra (B) = 6,33mm,
espessura da bobina (7') = 1,78mm, espagamento entre bobinas (S) =
7, 11mm, diametro interno das bobinas (I.D.) = 7, 73mm, diametro externo
das bobinas (0O.D.) = 13, 7mm, altura sobre a superficie do suporte principal
(H) = 40, Imm.
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Montagem das Amostras no VSM-PPMS

Uma medida VSM consiste de uma sequéncia de operacoes de centra-
lizacao, seguida pela oscilacao da amostra e deteccao sincronica da volta-
gem induzida no conjunto de bobinas pela amostra magnetizada. Esta se¢ao
mostra o processo de montagem das amostras no VSM, para assim, obter
medidas com 6tima qualidade.

Baseado no manual de operacao do VSM-PPMS [33], a qualidade das
medidas no VSM ¢é afetada pelas dimensoes, pela forma, e pelo tamanho dos
momentos magnéticos da amostra. Portanto, é necesséario levar em conta as
seguintes consideragoes:

e A geometria das bobinas de deteccao no VSM PPMS restringe as di-
mensoes das amostras que podem ser medidas.

e Para que a amostra junto com o suporte possa caber nas bobinas de
detecgao, seu diametro deve ser inferior a 6,35 mm (0,25 polegadas).

e As amostras devem ter uma pequena dimensao vertical em relagao a
dimensao inicial das bobinas de detec¢ao (7,11 mm).

e Os momentos magnéticos das amostras devem ser maiores do que apro-
ximadamente 107% emu, para que possam ser detectados no VSM.

Para a montagem e medida de filmes finos no VSM, seguimos o seguinte
processo [33]:

1. Levando em conta as consideracoes anteriores, se a amostra é maior que
as dimensoes esperadas, cortamos uma parte da mesma com largura
menor que 6,35 mm e comprimento abaixo de 7,11 mm.

2. Colocamos a amostra cortada no suporte de quartzo em forma de remo
mostrado na figura 3.7.

3. Para centralizar a amostra no suporte porta-amostras, utilizamos a
estagao de montagem da amostra para medir a distancia do centro da
amostra, como mostra a figura 3.8, esta distancia é chamada offset da
amostra.

4. A amostra é fixada (ou empacotada) no suporte com uma fita de teflon,
isso é para evitar que a amostra se desloque do porta-amostras ou caia
no interior do VSM. E preciso verificar se o empacotamento esta livre
de cortes ou dobras, o que poderia aparecer como um sinal nao desejado
na medida.
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montagem da amostra

rosca

Figura 3.7: Suporte porta-amostras em forma de remo para filmes finos e amostras
laminares.

— MARCA AMOSTRA

——i
= i)

Figura 3.8: Centralizacao da amostra com a estagao de montagem.

5. O suporte é instalado (ou aparafusado) na vara porta-amostras, e co-
locamos a vara na cavidade central do VSM para proceder com as
medidas.

6. Para preparar o controle de calibracao e medida, usamos a opgao de
instalar a amostra (Install/Remove Sample Wizard) no software de
controle.

7. Antes de medir, a amostra precisa estar no espaco entre as bobinas,
onde a posicao de centralizacao deve-se manter estavel até cerca de
0,1 mm no centro das bobinas (figura 3.9), para isso, o VSM tem um
processo de calibracao conhecido como “touchdown”, onde é mantida
a posicao central.

8. Com a posicao central calibrada, o mdédulo do motor do VSM esta
programado para oscilar a amostra no centro das bobinas com uma
frequéncia e amplitude pré-determinadas. A tensao induzida nas bobi-
nas ¢ entao amplificada pelo pré-amplificador, e detectada pelo médulo
de deteccao de modelo CM-B VSM. O moédulo de deteccao VSM também
lé a posicao da amostra em tempo real, a partir do médulo do motor.
Assim a detecgao € sincronizada, esta opcao pode ser feita também
usando o software de calibracao do VSM.
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Figura 3.9: Processo da centragem “touchdown”

Depois de calibrar a posicao e o sinal de resposta, resfriamos o sistema
em trés passos, primeiro baixamos a temperatura até um valor de 20
K e esperamos trinta minutos, logo resfriamos mais até chegar a 8 K
e aguardamos mais dez minutos, isso é feito para obter um equilibrio
térmico e assim descermos mais a temperatura. Finalmente resfriamos
até 2 K para fazer a primeira medida.

Ligamos o campo magnético externo em paralelo com intensidade deter-
minada manualmente, e seguimos com a medida da resposta magnética
da amostra.

Para medidas com temperaturas maiores, aquecemos o sistema até
a temperatura desejada, esperamos um tempo para obter equilibrio
térmico, e voltamos a medir.

Cada medida é registrada em um arquivo que sera salvo no computador
de controle pelo software do VSM com um nome definido pelo usuario.

Para mudar de amostra, usamos a opcao de remover a amostra no sotfware de
controle (Install/Remove Sample Wizard), retiramos a amostra, e repetimos
os passos anteriores e salvamos cada medida no computador para analises
posteriores [33].
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3.4 Transporte Elétrico

Esta secao descreve o método de medida de resisténcia, e a funcao do
criostato He?*, que é utilizado para obter as medidas em baixas temperaturas
aqui apresentadas.

3.4.1 Meétodo de Medida da Resistividade Elétrica

Geralmente, os metais, semicondutores ou isolantes, obedecem a lei de
Ohm. A lei de Ohm declara que a corrente (I) que flui em um material é
proporcional & queda de potencial (V) ao longo do material e, conseqiiente-
mente, o potencial é escrito como V = I - R [34, 35] . 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
E 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 pon-
tas ¢ um método comum de medida de resisténcia elétrica [36, 37]. Nele, os
fios estao ligados a um material em quatro pontos com uma tinta condutora.
Através de dois destes pontos uma corrente é aplicada na amostra e uma
voltagem aparece em dois pontos de acordo com a lei de Ohm. Usando o
método de quatro pontos, que é mostrado na figura 3.10, em vez de apenas
dois pontos, a resisténcia do contato elétrico e dos fios e cabos podem ser
ignorados. A resistividade elétrica é calculada usando a seguinte relacao:

R-A

l (3.18)

P
Onde p ¢ a resistividade, R ¢ a resisténcia elétrica de uma amostra uniforme
de material medida em Ohms, A é a area transversal da amostra que é
medida em metros quadrados, e [ é o comprimento entre dois contatos. Os
contatos elétricos na amostra sao feitos usando tinta de prata (Alfa Aesar)
e fios de platina de 25 pum de diametro (Alfa Aesar). Os fios sdo conectados
ao suporte da amostra com solda de Sn (estanho). Contatos ruins podem
causar problemas na medida de transporte. Portanto os contatos devem ser
bem feitos e resistentes a variacao de temperatura. O stress térmico devido
a variacao de temperatura pode enfraquecer ou quebrar um contato. Um
contato ruim parece funcionar em temperatura ambiente, mas com a reducao
da temperatura passa a funcionar mal[38].

Uma ponte de resisténcia AC (modelo. LR-700, Linear Research) foi
usada para realizar as medidas de resistividade. Este instrumento aplica
uma corrente AC de 16 Hz. A faixa possivel de medida de resisténcia com
esta ponte é de 2mf) a 2M) com uma precisao de 1 parte em 200.000.
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@ (A
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Figura 3.10: Desenho esquematico do método de quatro pontos utilizado para
medir a resistividade elétrica (a), e disposicao dos fios sobre uma amostra para
usar este metodo (b).

A LR-700 utiliza uma técnica de lock-balance com quatro fios para medir
a resisténcia. Um multiplexador LR-720-8 (Linear Research) e usado para
conectar todos os contatos das amostras para a ponte de resisténcia AC. Este
multiplexador seleciona os sinais de varias amostras e envia os sinais para a
ponte de resisténcia em sequéncia. Assim, podemos medir varias amostras
com correntes independente em sequéncia[38].

3.4.2 Método de Medida da Magneto-Resisténcia

A magneto-resisténcia é descrita como a variagdo da resisténcia com o
campo magnético aplicado. Para esta medida, usamos o mesmo método
descrito na secao anterior para medir a resistividade elétrica e aplicamos um
campo magnético externo. Ao compararmos os valores de resistividade com
campo magnético e sem campo magnético, a relacdo magneto-resisténcia é
calculada através da seguinte equacao.

MRR = <@) % 100 (3.19)
h

Onde ppy ¢ a resisténcia elétrica na presenca do campo magnético, e pg é a
resisténcia elétrica com campo magnetico zero.[38]
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3.4.3 Criostato He*

Para as medidas em baixas temperaturas, utilizamos um criostato He*
Oxford de temperatura variavel na faixa de 1,5 K a 300 K. Além disso, este
criostato tem uma bobina supercondutora que produz um campo magnético
de até 107. Na figura 3.11, temos o esquema do criostato Oxford que foi
utilizado durante todas as medidas de resistividade e de magneto-resisténcia.
As partes principais do criostato s@o a camara de vacuo, o reservatério de
hélio liquido, o espaco de amostra e o magneto supercondutor. O criostato é
delimitado pela camara de vacuo que fornece um isolamento térmico entre o
hélio liquido e a atmosfera. O reservatério de hélio é conectado com o espaco
da amostra por uma valvula capilar. Ao controlar a valvula capilar, podemos
permitir que o hélio liquido flua para o espago da amostra. O reservatério de
hélio liquido pode ser bombeado a uma temperatura base de cerca de 1,5K,
utilizando uma bomba mecanica.

Haste
Porta para bombeamento

Valvula de ) < Recuperagdo
seguranca de He
Rm =—Fnirada de He
de He

}Camaras de vicuo

Reservatério de He

Espago da amostra

Vilvula de
agulha

Bobina

Porta amostra

Figura 3.11: Diagrama esquemético do criostato Oxford.
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O porta-amostras é conectado a uma haste de medida. A haste de medida
tem toda a fiagao para os contatos das amostras, do sensor de temperatura e o
aquecedor. O comprimento da haste é ajustavel a fim de colocar a amostra no
centro do magneto. O sensor de temperatura calibrado Cernox da LakeShore
é fixado no porta-amostras para monitorar a temperatura. O controlador de
temperatura LakeShore-340 foi usado para medir e controlar a temperatura.
Uma bobina de Constantan, que é enrolada em torno do porta-amostras é
utilizada como aquecedor. O aquecedor esta ligado ao controlador de tem-
peratura LakeShore, que alimenta o aquecedor para a variacao e o controle
da temperatura.

A corrente para o ima é fornecida por uma fonte de alimentacao de Oxford
(Oxford Superconduting magnetic power supply IPS 120-10)[38].



Capitulo 4

Preparacao das Multicamadas

Para obter amostras de sistemas hibridos SC/FM utilizou-se a técnica em-
pregada na preparagao de filmes finos e multicamadas chamada magnetron
sputtering, a qual foi detalhada anteriormente (segao 3.1). Os materiais usa-
dos para criar os filmes foram depositados sobre substratos de Si(100) mono-
cristalino com polimento por uma face somente. O processo de preparagao
das amostras é detalhado no seguinte procedimento:

e Corte do Substrato: Onde o substrato de Si, que geralmente vem em
apresentacao de disco com 100mm de diametro, é cortado em pedagos
de dimensbes menores (aproximadamente 10mm x 8mm) para uma
6tima manipulagao no processo de deposicao.

e Limpeza dos Substratos.

e Deposicao das multicamadas.

4.1 Limpeza dos Substratos

Depois de cortar os substratos em dimensoes menores é preciso eliminar
qualquer sujeira ou gordura. O seguinte procedimentode limpeza é usado[39]:

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

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.

o1
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4. Apés varias lavagens, preencher o recipiente com acetona (aproximada-
mente 25ml), e colocar o recipiente no ultra-som por outros 10 minutos
mais.

5. Retirar a acetona do recipiente, adicionar alcool 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 im-
pregnacao de substancias indesejaveis em suas superficies.

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

4.2 Deposicao das multicamadas

Os filmes sao preparados através da técnica de pulverizacao catddica ou
também chamada sputtering (figura 3.1). Neste caso os parametros do pro-
cesso sao ajustados para se obter as composigoes desejadas. Os filmes finos
das amostras sao produzidos sob a forma de monocamadas ou multicama-
das a partir dos alvos de materiais puros ou ligas existentes selecionados
de acordo como o sistema a ser estudado. Apds a limpeza dos substratos,
estes sao fixados a um porta substrato (dependendo do processo requerido
se fixam um ou mais substratos no porta substratos) para inseri-lo no sis-
tema sputtering (figura 3.2). O porta-substrato é introduzido manualmente
na precamara inserindo-o no garfo, posteriormente, fecha-se a escotilha da
precamara e ligam-se as bombas de vacuo (primeiro a mecanica e depois a
turbo). Quando o véacuo na precamara for aproximadamente igual ao védcuo
da camara principal(préximo a 10~7Torr), abre-se a valvula manual de alto
vacuo que faz conexao entre as duas camaras. 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 apds deixar o porta-substrato no su-
porte, a valvula manual de alto vacuo é fechada. Com o porta-substrato em
posicdo, segue o processo de deposicao explicado na se¢ao 3.1 (uma visao
mais detalhada do processo pode ser encontrada em [39]).

4.2.1 Calibracao das Taxas de Deposicao

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
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com uma determinada espessura. Para calcular estas quantidades, é pre-
ciso conhecer o valor da corrente necessaria para o inicio da deposicao de
cada material, para isto, verificamos a presenca do plasma em cada alvo e
aumentamos este valor de corrente até que o plasma seja observado (tabela
4.2), e entao definimos um tempo de exposigao do substrato para preparar
monocamadas de cada elemento desejado dos alvos (tabela 4.1). As taxas de
deposicao sao determinadas através da analise do espagamento das franjas de
Kiessig, obtidas pelas medidas de refletividade de raios-X (baixos angulos)
das monocamadas de cada material.

Os alvos utilizados para a criacao de sistemas hibridos nesta tese sao: Nb,
Co, NiFe (ou permalloy) e Ag. Para determinar as espessuras depositadas nas
monocamadas de calibracao, foram analisados os espacamentos das franjas de
Kiessig, partindo da equagao 3.12, onde o comprimento de onda da radiagao
K, do cobre é A = 1, 5418 A", obtemos a espessura em filmes de monocamadas
depositados em tempos predeterminados, onde foram mantidas as seguintes
condicoes fisicas para qualquer deposicao:

e A temperatura do substrato (T ~ 22°C).
e A distancia entre o alvo e o substrato (10, 3cm).
e A pressio base (< 5 x 1078Torr).

Por exemplo, pode-se partir da curva de refletividade de algum dos ma-
teriais usados nesta tese para a criacao de multicamadas. Neste caso ¢ usada
uma amostra em monocamada de cobalto (Co) depositada sobre um subs-
trato de silicio, Si(111). Usando um gréfico do espectro de refletividade de
rajos-X(figura 4.1(a)), é possivel ver as franjas de Kiessig, com as posi¢oes
angulares dos méaximos nas franjas é possivel plotar um gréfico de sin?(6) em
funcao do nimero de medidas n, e fazer um ajuste para conhecer a funcao
que representa o grafico 4.1(b). A fungao encontrada a partir deste ajuste
é f(x) = B2x* + Blx + Intercept, que pode ser igualada com a equagio
3.10, (onde B2 = a e B1 = b). O valor do coeficiente angular na equacao
de 2° grau é representado no ajuste do grafico com o valor de B2, partindo
deste valor e o valor de A, definimos a espessura final da monocamada com
a equagao 3.12 (como é mostrado na secao 3.2.2).

Ipara o cidtodo de um equipamento de raios-X convencional
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Figura 4.1: (a)Espectro de refletividade de raios-X de um filme de Co depositado
em substrato de Si (111). (b)Gréfico de sin?(f) vs n e o ajuste com a equacio
f(x) = B2x? + Blz + Intercept. A insercido no gréafico mostra os valores de B1,
B2 e o ponto de intersec¢ao com o eixo f(z).
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Contando que as condicoes fisicas antes detalhadas mantenham-se estaveis,
a taxa de deposicao T} é obtida da divisao entre a espessura calculada d pelo
tempo de deposicao t

T, = (4.1)

d
t
Levando em conta o tempo de deposicao usado para material é ¢ = 800s,
obtém-se finalmente a taxa de deposicio do cobalto (Ag, = 1,523A/s). Os
valores das taxas de deposicao de cada alvo usado para os sistemas hibridos
sao calculados a partir da equacao 4.1, e apresentados na tabela 4.1.

[ Alvo Tempo de deposicao (s) Espessura (A) Taxa (4/s) |

Nb 1490 524 0,352
Co 800 1211 1,52
NiFe 615 725 1,18
Au 455 559 1,23

Tabela 4.1: Relacdo de alvos usados na preparacao dos sistemas hibridos

De posse desses valores de taxas de deposicao de cada alvo usado é possivel
definir as condigoes fundamentais para a criagdo dos sistemas hibridos em
multicamadas (Tabela 4.2).

‘ Alvo Corrente (mA) Voltagem (V) Poténcia (W) Taxa (A/s) ‘

Nb %) 317 18 0,352
Co 104 405 42 1,52
NiFe 97 411 40 1,18
Au 30 446 14 1,23

Tabela 4.2: Taxas de deposicao dos alvos e valores correspondentes as fontes
de ignig¢ao DC.

4.2.2 Amostras de Multicamadas Preparadas nesta Tese

Com as taxas de deposicao dos alvos usados nesta tese, as condigoes fisicas
de trabalho e os valores correspondentes das fontes de ignicao DC (tabela 4.2)
ja conhecidos, é possivel preparar as amostras de sistemas hibridos SC/FM,
somente calculando os tempos de deposicao para cada camada na amostra.

As diferentes séries de amostras preparadas sao apresentadas com a se-
guinte configuragao (Figura 4.2): substrato / Multicamada (SC/FM) / ca-
mada SC / camada protetora, onde a camada SC é uma camada de Nb de
espessura igual as camadas de Nb depositadas na multicamada, e a camada
protetora ¢ uma camada de material condutor (geralmente Au ou Ag).
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Camada
Protetora

N | Material
' Ferromagnetico

Figura 4.2: Tlustracio esquemética dos sistemas hibrido, onde N é o nimero de bicama-
das no sistema hibrido SC/FM (Nb/Ferromagnético).

As espessuras apresentadas sao as espessuras nominais, as quais foram
estimadas com as respectivas taxas de deposicao de cada elemento. Na tabela

| Sistema Estrutura Espessura d (A) |
Nb/Co  Si/[Nb(500A)/Co(d)] x 5/Nb(500A4)/Au(50A) 50, 100, 200

Nb/NiFe Si/[Nb(5004)/NiFe(d)] x 5/Nb(500A4)/Au(50A) 100, 200

Tabela 4.3: Configuracoes do sistema hibrido SC/FM com suas respectivas
espessuras.

4.3 sao listadas as séries de amostras preparadas neste trabalho de tese. O
indice x5 corresponde ao numero de bicamadas, as espessuras variaveis sao
denotadas por d.

Os sistemas hibridos SC/FM (Nb/Co e Nb/NiFe) sao caracterizados es-
truturalmente com difracdo de raios-X (DRX) em altos e baixos angulos
usando luz sincrotron, para conhecer a rugosidade superficial, a espessura
do filme(baixo angulo)?, e verificar a estrutura dos filmes depositados (alto

angulo). As medidas de magnetizagao também sao realizadas usando o PPMS
VSM.

2Neste caso, toma-se a curva de refletividade e esses valores sdo obtidos através da
simulacao dessa curva com o programa WINGIXA da Phillips, o qual fornece valores
muito precisos tanto da espessura como da rugosidade nas interfaces.
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Resultados

Neste capitulo sao apresentados os resultados experimentais obtidos pelas
técnicas de medida antes detalhadas. As medidas foram feitas em amostras
de sistemas hibridos SC/FM, onde o material supercondutor ¢ o niébio (Nb),
os materiais ferromagnéticos sdo cobalto (Co), e niquel-ferro (NiFe, também
chamado de Permalloy).

Este capitulo esta separado em trés partes, a primeira parte é um estudo
estrutural dos sistemas hibridos das multicamadas SC/FM, partindo do uso
da técnica de difracao de raios-X em alto angulo e uma andlise em baixo
angulo para estudar a rugosidade das interfaces nas multicamadas. A se-
gunda parte é uma andalise das medidas de transporte elétrico, para definir
os valores da temperatura de transi¢do (T¢) para cada sistema. A terceira
parte mostra a caracterizagao magnética, usando o sistema PPMS-VSM.

Além da caracterizacao estrutural e magnética dos sistemas hibridos deste
trabalho, também ¢ realizada uma pequena andlise de transporte para confir-
mar a coexisténcia supercondutividade / ferromagnetismo, observando como
um campo magnético externo afeta a transicao supercondutora dos siste-
mas estudados, e mostrando a possibilidade do surgimento espontaneo dos
vértices magnéticos. A realizacdo de medidas magnéticas e de transporte
foram prejudicadas pelos problemas de produgao de hélio (He) liquido ocor-
ridos durante a realizacao desta tese.

57
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5.1 Analise Estrutural

Para os resultados da andlise estrutural, foram realizadas medidas de di-
fragao de raios-X de alto e baixo angulo no Laboratorio de Nacional de Luz
Sincroton; as medidas de alto angulo sao mostradas nas figuras 5.1, 5.2, onde
a difracao de cada amostra ¢ apresentado em conjunto para diferenciar os
padroes de difracao pela espessura do material ferromagnético.

Nb (1 1 0)
|—— Nb/Co 200 A |
L Co(111)
3]
S .
‘& | si(11)
c
() —— Nb/Co 100 A]
e
E ety
——Nb/Co 50A |
20 ' 30 ' 40 ' 50 ' 60

2 0 (graus)

Figura 5.1: Difratograma de raios - X dos sistemas Nb/Coy4, com espessura da
camada FM (d) indicada para cada amostra.

Para o sistema Si/[Nb(500 A)/Co(d)]s/Nb(500 A)/Au(50 A), onde d tem
valores de 50 A, 100 A, e 200 A, apresentam trés picos de Bragg (Figura 5.1).
O pico menos intenso corresponde ao substrato de silicio, Si(111), presente
na maioria das amostras. O pico maior corresponde ao niébio, Nb(110), que
apresenta uma fase bce. O segundo pico maior corresponde ao cobalto de fase
fee, Co(111), o qual pode aumentar ou diminuir dependendo da espessura
deste na amostra.



CAPITULO 5. RESULTADOS 59

Nb (110) NiFe (111)

—— Nb/NiFe 200 A |

Si (111)

Intensidade

—— Nb/NiFe 100 A

20 30 40 50 60

2 6 (graus)

Figura 5.2: Difratogramas de raios-X dos sistemas de multicamadas Nb/NiFeg,
com espessura da camada FM (d) indicada para cada amostra.
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Partindo das medidas de baixo angulo, se determina o valor final das
espessuras das camadas depositadas, além de ser possivel definir a rugosidade
das camadas nas interfaces dos sistemas. Estes valores sao obtidos usando
o programa WINGIXA, o qual reproduz o difratograma de raios-X o mais
exato possivel, sendo limitado pela eventual saturacao dos filtros no sistema
focalizador do sincrotron.

Intensidade

4
2 6 (graus)

Figura 5.3: Comparacao raios-X de baixo 4angulo do sistema hibrido
Si/[Nb(5004)/Co(504)]5/Nb(5004)/Ag(50A) (Exp) com um ajuste (fit) feito por
WINGIXA.

Embora seja possivel obter valores aproximados de espessura e rugosidade
de cada camada (tabela 5.1), os valores de espessura sao definidos pelo valor
médio em cada material nos sistemas de multicamadas usados neste trabalho.
Pelo nivel de rugosidade de cada camada é possivel saber se ha interdifusao
nas interfaces SC/FM. Isso pode ser devido ao fato de que o material ferro-
magnético forma ilhas de diferentes tamanhos quando é depositado sobre a
camada supercondutora, dando lugar a formacao de interfaces rugosas.

SISTEMA d d Rugosidade Rugosidade
SC[A] FM [A] SC[A] FM [A]
Nb/Co (50A) 496 49 10 7
Nb/Co (100A) 493 109 7 6
Nb/Co (200A) 506 202 8 7
Nb/NiFe (100A) 500 101 6 9
Nb/NiFe (200A) 500 212 8 11

Tabela 5.1: Tabela de espessuras (d) e rugosidades das camadas dos sistemas SC/FM,
obtidas por difragdo de baixo angulo, e calculadas pelo programa WINGIXA.

Como é observado na tabela 5.1, as rugosidades de cada material (SC
e FM) tém valores proximos entre eles, o que pode mostrar uma possivel
interdifusao de materiais em cada sistema. Além disso, no sistema de menor
espessura (Nb/Co com d ~ 50A) se observa que a rugosidade do material
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FM (7,416 A) ¢ consideravelmente grande com respeito ao valor da espessura
(49, 858), portanto podemos dizer que, com a deposigao de cada camada FM
formou ilhas sobre as camadas SC. Esta formacao diminue com o aumento
da espessura da camada FM, produzindo uma deposi¢ao mais homogénea.

5.2 Propriedades de Transporte

As medidas da resisténcia em funcao da temperatura dos sistemas das mul-
ticamadas Nb/Co e Nb/NiFe foram realizadas por meio do método de quatro
pontas, cada amostra apresenta uma transicao supercondutora definida pelo

valor da temperatura de transi¢ao (7¢).

0.9
~®— dg,= 50 A (@) Nb/Co
Jl—e— d_~ 200A
—e— d_ ~100 A
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—~ 0.3 ] ym
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0.0 —mJ i Y
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Figura 5.4: Curva de Resisténcia vs Temperatura das amostras de multicamadas:
(a) Nb/Co, e (b)Nb/NiFe.



CAPITULO 5. RESULTADOS 62

A temperatura critica (T¢) das camadas de Nb apresentam valores di-
ferentes do Nb puro (9.5 K)[40], onde os valores da temperatura critica di-
minuem significativamente, pois o aumento da espessura da camada FM
influencia nos valores da T Na figura 5.4(a), observamos que T aumenta
com a espessura, isso pode ser devido ao efeito de proximidade.

Com o sistema de multicamadas Nb/NiFe (figura 5.4(b)), observamos
também a influéncia da espessura na T¢, sendo que, com o NiFe a queda na
temperatura é mais acentuada, e com o aumento da espessura das camadas
FM ocorre um aumento de Tx. Na tabela 5.2, estao os valores da espessura
na camada FM e a respectiva Ty para cada amostra. Comparando os dois
tipos de sistema, o NiFe apresenta valores menores de temperaturas criticas
que o sistema de Co, possivelmente devido a natureza ferromagnética de cada
material.

| SISTEMA  dpy[A] Te[K] |
Nb/Co 50 6,34
Nb/Co 100 6,51
Nb/Co 200 6,68
Nb/NiFe 100 5,11
Nb/NiFe 200 6,4

Tabela 5.2: Relagao das espessuras com as temperaturas criticas.

Como mostra a figura5.5, na presenga de um campo externo, T também
sofre uma queda em seu valor, isso porque a resposta magnética das camadas
FM depende da intensidade do campo externo, assim, a supercondutividade
diminue devido ao efeito de proximidade entre as camadas SC e as FM.

Para o caso da amostra do sistema Nb/NiFe com d = 100 A o valor de
Te com um campo magnético externo de 1,0 T é 4,7 K, sendo menor que
o valor de T sem campo(figura 5.5(a)). Com o mesmo valor de campo, T¢
da amostra com espessura de d = 200 A também sofre uma queda (figura
5.5(b)), esta é mais acentuada que na amostra com espessura de d = 100
A(5,7K).

Como as medidas de transporte podem dar um registro da presenca de
vértices magnéticos; partindo do fato de que elas apresentam uma mudanca
na transicao pelo estado supercondutor, é possivel encontrar um valor de
temperatura (7') que mostra uma deformagao na transigdo, a qual indica
que existe uma geracao espontanea de vértices magnéticos neste sistema na
presenca de um campo magnético externo[5]. Esta mudanga é mais evidente
na amostra de d = 100 A, para a amostra de d = 200 A a mudanca na curva
nao ¢ tao evidente, portanto a geragao de vortices magnéticos ¢ baixa.
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Figura 5.5: Medidas de resisténcia em funcao da temperatura sem campo e com
campo magnético (1.0 T') para a amostras dos sistemas Nb/Nife. (a) Com espes-

sura d = 100 A. (b) Com espessura d = 200 A.
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5.3 Analise Magnética

Geralmente cada elemento do sistema SC/FM apresenta uma resposta
magnética propria. Por exemplo, os supercondutores apresentam uma res-
posta cuja intensidade depende da temperatura. Idealmente, eles podem
mostrar curvas de magnetizacao reversiveis (M (H)), como as apresentadas
na figura 2.3 da segao 2.1. E interessante perceber que, um supercondutor de
tipo II ideal pode ser pouco t1til para uma grande quantidade de aplicacgoes
praticas. Nestes, as supercorrentes nao conseguem fluir acima de Hgq. Para
este caso, mudamos o material de tal maneira que a curva de magnetizacao
seja irreversivel (curva de histerese). Isso poder ser feito introduzindo de-
feitos, usualmente através de uma boa escolha das diferentes condigoes de
preparagao. Estes defeitos fixam as linhas de campo, assim, restringindo
seus movimentos. Este é o movimento que limita a densidade de corrente
acima do Heq.
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Figura 5.6: Curva de magnetizagdo de uma liga metdlica de NbTi para uma
temperatura de 4.2 K.[41]

Quando o supercondutor é modificado pelos defeitos, a magnetizacao
M (H) muda de uma curva reversivel (figura 2.3) para uma curva irreversivel
(Figura5.6), mostrando uma pequena evidéncia da presenga de Hey na curva
inicial de magnetizacao. Agora é possivel que as supercorrentes possam fluir
acima de Hgq, e a quantidade de supercorrente que flui é determinada pelo
valor da magnetizacao irreversivel. Assim, temos a curva de histerese tipica
dos materiais supercondutores.
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Por outro lado, a resposta magnética dos materiais ferromagnéticos apre-
sentam uma forma tipica de histerese magnética, mas certas mudancas na
forma ou na largura da curva dependem da estrutura da amostra. Para cer-
tos casos, a curva de histerese muda de posicao. No exemplo da figura 5.7
temos duas amostras magnéticas, as quais mostram uma curva de histerese
tipica e onde é possivel observar que, ao incluir uma camada de material
nao magnético entre duas camadas magnéticas, a curva de histerese mostra
una mudanga na largura [42], ou um deslocamento (Fzchage Bias). Estas
mudancas podem ser quantificadas a partir de parametros como o campo
coercitivo, o campo de Fxchage Bias e a magnetizagao remanente.
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Figura 5.7: Resposta magnética das amostras: (a) Co puro e (b)a multicamada de
IrMnCo, onde poder ser observado valores como o campo coercitivo H. e o campo de

FEzchage Bias Hg.

Partindo das curvas de histerese desses dois tipos de materiais (SC e FM),
podemos comparar a resposta de cada material com a resposta magnética das
amostras medidas neste trabalho.
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Os resultados obtidos no sistema de medida VSM-PPMS, sao apresenta-
dos na seguinte colecao de figuras, onde para cada amostra foi realizada uma
grande quantidade medidas de magnetizacao a diferentes valores de tempera-
tura para observar sua evolucao. Para cada amostra temos um detalhe onde
é possivel observar seu comportamento em cada temperatura de medida.

Nos resultados obtidos nesta tese nao foram observados campo coercivo e
efeito de Exchange Bias. A forma dos graficos apresenta uma mistura entre
a curva de histerese ferromagnética e a curva de histerese supercondutora;
quando a temperatura aumenta, o estado supercondutor vai diminuindo até
o ponto que somente se observa a resposta ferromagnética no sistema. Cada
sistema tem camadas ferromagnéticas (FM) com espessuras distintas, com o
valor da espessura das camadas supercondutoras (SC)mantendo constante;
tanto T, quanto a forma das curvas diferem dependendo da espessura da
camada FM e o tipo de material ferromagnético usado.

5.3.1 Sistema Nb/Co

No primeiro caso, o sistema Nb/Co (figuras 5.8, 5.10, 5.12) tém uma res-
posta ferromagnética tipica em temperaturas mais altas. Quando reduzimos
a temperatura do sistema abaixo da temperatura critica de transicao T¢,
a resposta supercondutora se manifesta juntamente com a resposta ferro-
magnética.

E possivel perceber que o comportamento magnético do Co é afetado
pelas camadas SC de Nb (figuras 5.8, 5.10, 5.12), quando o sistema esta em
temperaturas abaixo de T¢. Além disso, a resposta supercondutora também
é afetada pela espessura das camadas FM de Co, onde aparecem mudancas
de Tc em cada sistema. Comparamos os valores obtidos de T com os valores
de temperatura obtidos na se¢ao anterior (tabela 5.3), onde o valor de T¢ é
menor.

doo[A] | To[K] (R(T)) | Te [K] (M(H))
50 6,34 55
100 6,51 6,2
200 6,68 6,4

Tabela 5.3: Comparacgao entre temperaturas criticas, obtidas pelas medidas de
transporte e de magnetizacao.
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Nos detalhes dos gréaficos de cada amostra foi indicado o sentido de cada
trajetoria da curva de histerese abaixo de T¢ com setas da cor (e tipo) di-
ferentes. Onde a seta sélida (vermelha) indica a trajetéria da curva virgem
na temperatura de 2 K (figuras 5.9(a), 5.11(a) e 5.13(a)), a seta tracejada
(verde) mostra a trajetéria da resposta magnetica do material quando o valor
do campo magnético sube (trajetéria positiva), e a seta tracejada-pontilhada
(azul) indica a resposta magnetica do material quando o valor do campo
magnético dece (trajetéria negativa) na curva de histerese.

As medidas de cada amostra abaixo da T mostram um ponto de uniao
nas trajetorias. Este ponto estd relacionado com a irreversibilidade magnética
(Hjr), onde hd uma transi¢ao entre as fases sélida e liquida dos vértices
magnéticos. Partindo deste ponto até o ponto de maior valor de campo
magnético, as trajetérias permanecem juntas, descrevendo um caminho curvo
até um valor de campo, onde a trajetoria torna-se uma reta. Portanto, a res-
posta magnética ¢ de saturacao nesta zona. Para estes sistemas, o ponto
onde se inicia a saturacao esta relacionado com o campo critico Hgs. Assim,
tanto as curvas de histerese como o ponto de uniao sao levados em conta para
a andlise das medidas abaixo da T¢.
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Para a amostra com camadas FM de espessura d = 50 A(figura 5.14), a
curva na zona de saturacao tende a decrescer, apresentando uma inclinacao
negativa, além disso, em 7" = 2K a curva de magnetizacao inicial (curva do
material virgem ou curva virgem) mostra-se acima da curva de magnetizagao
negativa. A magnetizacao de saturagao apresenta valores menores que os va-
lores de magnetismo remanente (ou de campo zero), em temperaturas abaixo
da Tx. Quando a temperatura aumenta, o valor de magnetismo remanente
na trajetoria positiva diminue, junto com o aumento do valor do magnetismo
remanente da trajetéria negativa, mostrando assim, que a contribiugao su-
percondutora é cada vez menor, até o ponto que desaparece acima de T¢.
Este tipo de mudanca é devido a interagdo da resposta magnética (pelas
camadas FM) com a resposta supercondutora; enquanto o estado supercon-
dutor diminue, a resposta ferromagnética mantém-se em todo o intervalo da
temperatura.
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Figura 5.14: Comparacao de trés temperaturas da amostra Nb/Co com espessura d = 50
A. As linhas que cortam o eixo de campo magnético na temperatura 6 K, indicam uma
diferenca de escala entre esta temperatura com a medida de 2 K. As setas mostram o
sentido da curva de histerese, desde a verde (tracejada) até azul (tracejada-pontilhiada),
a seta vermelha(sélida) mostra a diregdo da curva virgem na medida de 2 K, onde (a)2 K,
(b)4 K e (¢)7 K, onde sao indicados H;, € Heo.
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Para as amostras com camadas magnéticas maiores (d = 100A e d =
200A), a resposta magnética é quase idéntica ao sistema anterior (d = 50 A),
mas a magnetizacao de saturacao nao é decrescente, na verdade, a saturagao
se mantém em um valor aproximadamente constante durante a mudanca da
temperatura nos sistemas, este valor é proprio da resposta ferromagnética, ja
que o sinal é mais forte para espessuras maiores. Embora, a supercondutivi-
dade ainda coexiste com o magnetismo, fazendo com que a curva de magne-
tizacdo seja modificada para temperaturas abaixo de T (figura 5.15). Além
disso, em temperaturas muito baixas (2K), a curva de histerese mostra va-
riagoes em seu percurso (saltos ou oscilagoes), que vao diminuindo enquanto
a temperatura no sistema aumenta (figuras 5.11 e 5.13); isso mostra que o
processo de magnetizagao nao ¢ continuo. Este efeito pode ser por causado
pela interacao na interface SC/FM, o que poderia gerar uma mudanga da
disposic¢ao dos spins nos elétrons dos pares de Cooper (mudanca de estado 0
a ), entdo esta mudanga poderia ser induzida de forma nao continua. Esse
efeito é mais evidente no sistema com camadas FM de espessura d = 200A,
possivelmente por uma maior presenga de momentos magneticos no material
ferromagnético.
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Nos sistemas de multicamamdas de Nb/Co, as medidas de magnetizagao
abaixo da T mostram que as trajetérias da curva de histerese (tanto a curva
de magnetizacao positiva, que fica na parte superior, como a curva de mag-
netizagdo negativa, na parte inferior) ficam unidas para um certo valor de
campo magnético e continuam assim ao longo da saturagao. Tomando os va-
lores do campo magnético, onde as trajetdrias comegam a ficar juntas (Hy.,.),
para valores de temperatura abaixo de T, plotamos o comportamento do
campo em funcdo da temperatura H(T'), como é apresentado na figura 5.16.
Para estes tipos de sistemas, este ponto indica uma mudanca no comporta-
mento dos vortices magnéticos gerados espontaneamente durante o estado
supercondutor, ou seja, quando a resposta supercondutora esta presente nos
sistemas hibridos. Isso mostra que, para certos valores de campo abaixo
do ponto de “irreversibilidade”, os vértices magnéticos estao fixos no sis-
tema, sendo possivel assumir que apresentam ordenamento sélido, mas pode
se apresentar uma orientagao aleatéria pelas rugosidades das camadas FM.
Este estado de vértices é conhecido como “Vortex Solid” (VS). Para cam-
pos com valores maiores que H;.., os vortices nao estao fixos no sistema,
portanto eles se deslocam aleatoriamente. Este estado é conhecido como
“Vortex Liquid” (VL). A mudanca do valor de campo magnético, mostra
uma tendéncia nao regular com relacao a temperatura, e o menor valor de
campo esta proximo da temperatura de transigao. Estes graficos mostram a
transicao de fase entre VS e VL de cada amostra e também os pontos onde
comeca a saturacao. Este ponto ainda define o campo critico Hoo em todas
as temperaturas abaixo da T, onde representa uma transicao entre a fase
liquida de vortices e o estado normal (estado nao supercondutor). Os dia-
gramas de fases mostram o valor de T, valor de H;.. e de Hoo em funcgao
da temperatura. Note que H;.. ¢ Hoo tendem a juntar-se para valores de T'
préximos a 1.
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Para estudar somente a resposta SC de cada amostra, vamos usar o se-
guinte procedimento: subtraindo duas medidas de temperatura diferente(7; —
T3), é possivel excluir a resposta ferromagnética (quando 17 < Te e Ty > T¢),
e assim, analisarmos somente comportamento da supercondutividade nos sis-
temas de multicamadas SC/FM (figura 5.17). Nos sistemas antes apresen-
tados observamos que, ao excluir a resposta ferromagnética, as curvas de
magnetizagao resultantes sao referentes a resposta supercondutora em pre-
senca de um campo magnético externo, mas também apresentam variagoes
no percurso da curva de histerese. Portanto, pode se concluir que estas va-
riagoes sao proprias do estado supercondutor, que é modificado pela presenca
das camadas FM no sistema hibrido.

Neste sistema (Nb/Co), é observado que a amostra da figura 5.17(a)
(d = 50 A) apresenta uma curva de histerese modificada, mostrando sa-
turacao em valores de campo magnético proximos a +£1 T e uma deformacao
concava para acima na direcao do campo aplicado, e concava para abaixo
na dire¢ao oposta do campo aplicado. Esta resposta também mostra va-
riagoes quase oscilantes (saltos) na trajetéria. Mesmo assim, a medida que
aumentamos a espessura das camadas FM no sistema (figuras 5.17 (b) e
(c)), a resposta supercondutora apresenta uma mudanga na deformagao da
trajetoria da curva de histerese, onde a maior variacao ocorre na amostra
com maior espessura na camada FM (figura 5.17(c)).

Como no caso da amostra de menor espessura da camada FM, as respostas
supercondutoras das amostras de d = 100 Ae d = 200 A, apresentam também
uma deformacao na trajetoria da curva de histerese; mas o desvio encontrado
na amostra de d = 100A (figura 5.17(b)) é menor que na curva da amostra
anterior, no entanto, também manifesta saturacao. Esta comeca em valores
menores de campo magnético (aproximadamente a metade) em comparagao
com a amostra inicial. Para a resposta da amostra com maior espessura na
camada FM (d = 200 A), a curva de histerese tem uma deformacio concava
para abaixo na direcao do campo magnético e para acima na direcao oposta
do campo (figura 5.17(c)) contraria & mostrada pela amostra inicial (d = 50
A). Além disso, a saturagao desta amostra comeca em valores de campo
menores aos mostrados na amostra de d = 100 A, o qual mostra que, a
resposta supercondutora é mais fraca para este valor de espessura. Portanto,
se observa que o tamanho da curva de histerese diminue com respeito ao
aumento da espessura das camadas FM no sistema. Além disso, pode-se ver
que a curva de histerese de cada amostra esta deslocada positivamente sobre
o eixo do campo magnético, ou seja, que os valores da saturagao no campo
negativo sao menores aos valores de saturacao no campo positivo.

Partindo destes resultados é possivel observar que, ha uma manifestagao
espontanea de vortices magnéticos, os quais tém uma transicao de fase (VS
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a VL e vice-versa) que relaciona-se com o valor do campo magnético, onde
comega a saturacao magnética de cada amostra.Comparando os graficos, o
deslocamento que deforma a curva de histerese parece trocar de orientacao
quando a espessura das amostras aumenta, mostrando uma aparente mu-
danca na orientacao dos vértices magnéticos.

5.3.2 Sistema Nb/NiFe

A préxima série de multicamadas sao preparadas com permalloy (NiF'e);
formando sistemas hibridos Nb/NiFe. Estas amostras apresentam uma res-
posta semelhante ao caso anterior (figuras 5.18, 5.20), mas no caso do NiFe,
a mudanca do comportamento ferromagnético pelas camadas SC parece ser
diferente, apesar da temperatura critica de transicao supercondutora T¢
encontra-se quase no mesmo intervalo. Como no caso do sistema Nb/Co,
também foi indicado com setas ( de diferentes cores e tipos) os sentidos de
cada trajetdria da curva de histerese abaixo de Tr. Onde a seta sélida (ver-
melha) indica a trajetéria da curva virgem na curva de temperatura 2 K
(figuras 5.19(a) e 5.21(a)), a seta tracejada (verde) mostra a trajetéria su-
perior (ou positiva), e a seta tracejada-pontilhada (azul) indica a trajetéria
inferior (ou negativa) da curva de histerese.

As medidas das amostras mostram uma anomalia em todas as tempe-
raturas, esta anomalia esta situada na parte central da curva de histerese,
no intervalo de campo magnético aproximadamente entre —100 a 100 Oers-
ted, e é melhor observado na amostra de espessura na camada FM d = 200
A . Este tipo de anomalia pode ser visto com detalhe na figura 5.21, onde
é observado na trajetéria inferior (ou negativa) da curva de histerese. Este
comportamento pode ser atribuido ao tipo de material ferromagnético usado
no sistema, NiFe (permalloy), onde aparentemente manifesta uma fase de
transicao no ordenamento magnético da resposta ferromagnética, com meno-
res valores de campo magnético. Comparamos os valores obtidos de T com
os valores de temperatura das medidas de transporte (tabela 5.4), como no
caso do sistema Nb/Co, os valores da T também sdo menores.

dire[A] | Te[K] (R(T)) | Te [K] (M(H))
100 5,1 5,2
200 6,4 6,2

Tabela 5.4: Comparacao entre temperaturas criticas, obtidas pelas medidas de
transporte e de magnetizagao.



CAPITULO 5. RESULTADOS

81

Nb /NiFe d__=100A T ~52K

1.0x107 1.0:107 |
{a) (b}
—_ —_ B,,ﬂw__’
2 sodo* 2 soxotf
£ £
L L
L 0.0 e 0.0
= =
[ ()
£ £
§ 50010 g S5O0 j
Aoxt0? Q&\ Aoxto? |
-15000 -10000 -5000 o 5000 10000 16000 -15000 -10000 -5000 o s000 10000 16000
H (Oe) H (Oe)
80107 goxin’ |
(c) oK e (d)l==—=«
6.0x107 603107 |
S 400 S a0t
£ . £ "
T 2000 @ zoxiotf
= -
o 0.0 o 0.0
= . [ -
S 2000 @ -zoxiot|
é -4.00107 é o107 |
-5.0x10° 602107 |
———— e Y L —
-8.0x10° B.0x107 |
15000 10000 -5000 0 5000 10000 15000 15000 10000 -5000 0 5000 10000 15000
H (Ce) H (Ce)
80010 b 8.001 0"
(e) e (f) —C— TH] ———————,
B.010" - B.0x1 07
S aman® Aot
g aiky F S L0 =
O 2ma0t b £ 2oa0
— (7]
0.0 - 0.0
2 o
< . = -
g S2.o10t b % -2.0010™
% 4ot - g 40107
Boen | = o0
—— ] ———————
-8.00107 - -8.0x107 -
. . \ \
15000 -10000 -5000 i 5000 10000 15000 10000 5000 1 5000 10000
€)
8.0x107™ 8.0x107*
: (g)CEK e (h) —C— D00 K] T —
B.0x10™ B.0x107"
4000 A0
— - E o
g 20010 & 200
0.0 -~ 0.0
(5] 2
= . " S 2.0x10°
= 2000 S =
-4.0¢107" g -4.00107
60010 = o010t
— ] T — ————
-8.0x107™" -8.0x107"
-15000  -10000 -5000 0 5000 10000 15000 10000 5000 5000 10000
€)
Figura 5.18: Curvas de magnetizacao da amostra

Si/[Nb(500A)/NiFe(d)]s/Nb(5004)/Ag(50A), onde d = 100 A.



CAPITULO 5. RESULTADOS 82

Nb/NiFe d__=100A T ~52K

1.0x10°% 1 oata?
(a) (b)
T oe0x10” b . BOxIO R
8 g
a 2
'E B.0x107 | O it
: z
o
= S
40107 F = 400 -
20%107 . . . . . 20107 . . L . L
0 2000 4000 8000 8000 10000 0 2000 4000 8000 8000 10000
H (Ce) H (Oe)
B.ox10* -
(c) (d)
. H,
ToTEt - E 700 i
5 &
5 £
T ot T roant
£ § l
H [=] s i
= =
B.5x10™ B.5x10° |
X% i ch
BOx10™ I L L I L Boxio L I L I I
o 2000 4000 BO00 2000 10000 o 2000 4000 BOO0 2000 10000
H (Oe) H (Oe)
8.0010" 8.0
(e) (f) E==7x
Tt 750107 4
3 —
3
g E
z 2
o oot o Towiot4
o 5
5 £
= 60" | % 65107 4
on1a® L . , L . Al T T T T T
0 2000 4000 8000 3000 10000 0 2000 4000 8000 8000 10000
H (Ce) H (Oe)
8.0x10™ a0l
(g)=—=x (h) == 304
7107 Tt
5 :
E s .
= r.oa0" b S 7Tox10”
= 5 N
§
6.5¢10° - = 6.5x107 4
B.010" . . . : . g.0c10" T T T T T
0 2000 4000 6000 2000 10000 0 2000 4000 5000 8000 10000
H (Ce) H (Oe)
Figura 5.19: Detalhe das curvas de magnetizacio da amostra

Si/[Nb(5004)/NiFe(d)]s/Nb(5004)/Ag(504), onde d = 100 A, onde sdo
indicados H-» € Heoo.



CAPITULO 5. RESULTADOS

83

Nb /NiFe d _=200A T ~62K

2000’y (@)F5=2K L\W‘
S 10107
£
2
e 0o
[
@
£ .,
S _1.0x10°
=
| —E PR
20000 ~10000 10000 20000
H (Oe)
20%10° (C)’—‘O‘H( .E._
g 1 .0x10°
RS
e 0.0
o
T
5 10x10°
=7
20x10°
10000 -5000 ‘ 5000 10000
H (Oe)
20x10% (e) r_.,
2 10107
2z
e 0.0
o
E
5 oo
=7
20107 O —"
2000 8000 -4000 4000 8000 12000
H (Oe)
2 05107 4 (g) EEEE—
g 1.0010° 4
2
2 00
c
@
£ 5
A.010°]
E K
20107
10000 -5000 5000 10000
H(Ce)
Figura 5.20: Curvas de

20004 (D) =o=3x
S 10107 -
£
2z
o oo
c
£
o -1.0x10° 4
=
200107
: : ! ; ;
20000 -10000 0 10000 20000
(Oe)
20¢10° |
w1 (d) —
g 10107
2
2 00
o
@
§
102107
=
*2.0)(104 i e —————E
10000 5000 5000 10000
H (Oe)
2.0x10° (f) Fo-55K r—
2 10010° |
2
2 00
c
@
5
1 0x107
=
2011074 A ———
0000 5000 5000 10000
H (Oe)
20107 (h)!—\w
r i
g 1.0:10°
L
] 0.0
[
@
£ 5
108107
=
2 0l OJ i T ——
0000 -5000 5000 10000
H ({Ce)
magnetizacao da amostra

Si/[Nb(500A)/NiFe(d))s/Nb(5004)/Ag(50A), onde d = 200 A.



CAPITULO 5. RESULTADOS 84

Nb /NiFe d _=200A T ~62K

2.1%10° 2.1x107

(a)=o—=2x
20x1074 2.0x1074
- —
> . 3
£ 19d07 E  1.amni
L L
=} o
£ 180 £ 1807
¢ ]
E 17ua0 g .
= = 1707
1EN07 ]
1.64107
150107 ]
. . . . 1 54107 . . . .
i 5000 10000 15000 20000 0 5000 10000 15000 20000
H (Oe) H (Oe)
22107 22:10%
(c)o 4x (d)===sx
21107 21107 H
nr
—
-:—,-. 3
a
£ 20407 % 20x107
5 2
5 g
2| c 19x1074
2 150 g
g £
S 18007 9 g0
s " =
. ch
17107 17x107
H HC2
16x107 - - - - , 164107 T v - . .
5000 4000 5000 om0 o500 0 2000 4000 5000 5000 10000
H (Oe) H (Ce)
2.00107
2.0x10° |
(e) T~ 55K * Hirr (f) 6K
3
2.0x107 2.0:107 1
— —
5 P E e ‘f’
@ 190’ Lrga0*| 5
o o sj
=] =
2 a0 1 O 1 oo
g E ch
= cz =
9
— 1.8x10%
1.8x10% 4
18107 - ; T T ; T ; T y T T
i 2000 4000 5000 5000 10000 i 2000 4000 000 2000 10000
H (Oe) H (Oe)
226107 2.2010°
(9)=—+ (h) Fo==00x
2.1x107 4 2.1x107
)
5 )
£ 20d07 J— £ 2.0x107
) 7]
2 Z
[o] - (o] . &
£ 19007 £ 19107 &
£ £
O 18007 G 180"
= =
172107 4 1.7%10°
160107 T T i i , 16107 T ; T T T
i 200 4000 500N anon 10000 i 200 4000 Elve ) 10000
H (Oe) H (Oe)
Figura 5.21: Detalhe das curvas de magnetizacio da amostra

Si/[Nb(5004)/NiFe(d)]s/Nb(5004)/Ag(504), onde d = 200 A, onde sdo
indicados H;-- € Heoo.



CAPITULO 5. RESULTADOS 85

Neste caso, a amostra de Nb/NiFe com d = 100A apresenta um compor-
tamento similar aos manifestados nos sistemas anteriores de Nb/Co (figura
5.19), onde o sistema contém vértices magnéticos em estado sélido e liquido.
Por outro lado, de acordo com os detalhes da amostra de Nb/NiFe com
d = 200A (figura 5.22), o comportamento da resposta ferromagnética parece
ser modificado entre os valores de campo magnético proximos a magnetizagao
remanente e a magnetizagao de saturacao, onde aparentemente as linhas da
curva de histerese se cruzam mais de uma vez para temperaturas mais baixas.

Este efeito pode ser devido as possiveis transi¢goes do ordenamento magnético
causadas pela penetracao dos pares de Cooper, presentes nas camadas de
material supercondutor, préximo & interface SC/FM, j& que as variagoes no
percurso da curva de histerese nao sao préximas da magnetizacao remanente.
No entanto, o efeito das variagoes (saltos) ndo é evidente nestas amostras.
Alem disso, o percurso da curva de magnetizacao mostra uma forma concava
diferente a resposta das outras amostras, esta concavidade é maior em tem-
peraturas muito baixas, e vai diminuindo quando a temperatura aumenta até
valores proximos de T¢, para valores maiores da T a concavidade desaparece
mostrando somente a resposta ferromagnética.

Comparando as duas amostras de NiFe, observa-se que a concavidade
também pode depender da espessura das camadas FM, o que nos faz pen-
sar que a supercondutividade presente no sistema modifica a resposta ferro-
magnética em distintas formas, sejam variagoes no percurso ou mudangas na
forma da curva de histerese. Uma explicacao deste efeito pode ser a interacao
das camadas FM presas (ou incrustadas) entre as camadas SC, de onde os
processos de magnetizacao e demagnetizagao dos momentos magnéticos nas
camadas FM estao fixos pelo efeito de proximidade com as camadas SC, o
que faz com que os momentos proximos a interface levem mais tempo em
mudar sua orientacao.
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Também ¢é possivel observar que a mudanga da resposta supercondutora
depende do material FM usado, neste caso é utilizado o permalloy (NiFe)
como material ferromagnético no sistema hibrido (figuras 5.23 (a) e (b)).
A histerese supercondutora da amostra de espessura d = 100 A é similar &
resposta do sistema Nb/Co, onde se observa também a mesma deformagao
na histerese da amostra com d = 100A(figura 5.23(a)). Entretanto a mag-
netizagao remanente ¢é diferente, mostrando um salto na mudanca de direcao
do campo magnético. A resposta supercondutora pura, ja subtraida a con-
tribui¢do ferromagnética, é menor que no sistema Nb/Co, considerando a
amostra com a mesma espessura da camada FM (figura 5.17(b)). Enquanto
que a resposta do sistema Nb/Co é reduzida quase & metade do valor do
campo (+0,5 T), a resposta supercondutora do sistema Nb/NiFe é quase a
quarta parte da resposta do sistema (40,25 T).

A resposta observada no sistema Nb/NiFe de espessura d = 200A é com-
pletamente diferente da observada no sistema Nb/Co (figura 5.23(b)). A
resposta supercondutora ¢é alterada de tal forma que a curva de histerese
mostra um cruzamento das trajetérias positivas com as negativas proximos
aos valores de campo magnético +1 T. Estes cruzamentos estao indicados
pelas setas na figura 5.22.

Neste caso a mudanca da resposta supercondutora poderia ser devida a
uma transicao de fase dupla. A anomalia localizada para os valores menores
do campo magnetico aplicado, poderia indicar que a transi¢cao no ordena-
mento magnetico é atribuida a uma estrutura diferente nas multicamada
(impurezas) da amostra. Portanto é preciso repetir o processo preparagao e
caracterizacao para esta amostra.
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Conclusoes

Os sistemas hibridos de multicamadas SC/FM (Nb/Co e Nb/NiFe) fo-
ram preparados por meio do sistema Magnetron Sputtering para estudar a
interacao da supercondutividade com o ferromagnetismo. As microestrutu-
ras foram estudadas por difragao de raios-X (DRX) com Luz Sincrotron no
LNLS. As propriedades de transporte e magnéticas foram investigadas de
forma sistematica no CBPF.

Os resultados de DRX mostram que todas as amostras tém camadas
com valores de espessura esperados e apresentam niveis de rugosidade con-
sideraveis, que podem ser causadas pela interdifusao entre camadas. Este
efeito pode ser uma vantagem na criacao de sistemas de nanoparticulas or-
denadamente incrustadas no supercondutor. Porém, por alguma razao, a ru-
gosidade na interface entre as camadas SC e FM sao diferentes dependendo
de espessura da camada FM. A amostra com camadas mais finas de Co tem
maior rugosidade (=~ 11 A para 50 A da camada de Co e aproximadamente
8 A para as amostras de 100 A e 200 A) na camada supercondutora. Este
poderia ser o motivo da anomalia da T nas amostras de Nb/Co, como é de-
talhado abaixo. A rugosidade nas camadas magnéticas das amostras Nb/Co
¢ muito semelhante.

A interacao da supercondutividade com o magnetismo gerado por mate-
riais ferromagnéticos na presenca de um campo magnético externo apresenta
como resultado a coexisténcia entre este dois fenomenos. Isso é observado
nas curvas de histerese dos sistemas hibrido SC/FM, onde a mudanga da or-
dem magnética, tanto no material supercondutor quanto no ferromagnético,
deve-se a efeitos de proximidade entre as camadas do sistema. Este efeito
depende da espessura das camadas do material ferromagnético, o qual é evi-
dente na forma das curvas de histerese obtidas neste trabalho, e na mudanca
da resposta supercondutora em cada amostra, onde tanto a forma da curva
de resposta quanto a intensidade da supercondutividade é observada na sub-
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tragao da contribuicao ferromagnética.

Além disso, se observa que as perturbacoes na ordem magnética sao mai-
ores para temperaturas mais baixas (2K). com o aumento da temperatura,
a contribuicao supercondutora é reduzida e acima de T somente permanece
a resposta ferromagnética.

Também observamos que o valor de Ti> das amostras de Nb/Co aumentam
com o incremento da espessura das camadas FM. Como as camadas de Co das
nossas amostras sao muito mais grossas do que nas amostras na literatura,
e a diferenca da Ty é também muito maior, nao podemos concluir que o
aumento de T com o aumento da espessura da camada de Co é o mesmo
que a conhecida variacao peridédica de T¢.

Como os resultados de DRX mostram que a rugosidade da amostra de Co
com 50 A ¢ alta, esta pode ser a razdo para o menor valor de Ti para esta
amostra. Isso é facil de entender porque a rugosidade tem um forte efeito
nas propriedades supercondutoras: primeiro, quando a rugosidade ¢ maior, o
efeito de proximidade é mais forte devido a maior area de interface; segundo,
o campo de dispersao gerado pelas camadas magnéticas esta apontando mais
para fora do plano nas amostra com maior rugosidade; e terceiro, a espessura
das camadas supercondutoras é comparavel ao comprimento de coeréncia dos
pares de Cooper no Nb, a rugosidade também dard um efeito grande dire-
tamente nas camadas de Nb. Para descrever este fenomeno detalhadamente
precisamos de mais estudos em trabalhos futuros.

Cada mudanca presente nas curvas de histerese depende da contribuicao
que altera a ordem magnética no sistema. Quando a contribuicao supercon-
dutora modifica a ordem magnética das camadas ferromagnéticas, as curvas
de magnetizacao apresentam uma depressao concava que aumenta em baixas
temperaturas. Além disso, as formas das saturacoes nas curvas de histerese
mostram a presenca de vortices magnéticos, os quais dependendo da tempe-
ratura e da intensidade do campo magnético, podem estar na fase sélida de
vortices (Vortex Solid) ou na fase liquida de vértices (Vortex Liquid). Por
outro lado, a contribuicao ferromagnética faz com que a curva de magne-
tizacao supercondutora apresente variagoes no seu percurso, ocasionada pela
interacao dos pares de Cooper préximos a interface SC/FM. Estes efeitos sao
simultaneos, mostrando assim um processo de magnetizacao nao continuo.



CAPITULO 6. CONCLUSOES 91

Os trabalhos anteriores no CBPF mostram que as nanoparticulas de Co
em filmes de Pb podem induzir vértices espontaneos abaixo da T¢, o qual tem
uma fase de transicao de vortex glass a vortex liquid devido a distribuicao
aleatoria e a orientacao das particulas de Co. A pergunta é: Que tipo de fase
espontanea tera com particulas magneticamente ordenadas? Com base nos
resultados deste trabalho, podemos fazer um tratamento térmico nas mul-
ticamadas SC/FM e as camadas magnéticas podem formar nanoparticulas
ordenadas na direcao perpendicular a superficie, mas distribuidas aleatori-
amente em cada camada. Esperamos um comportamento muito diferente
dos vértices espontaneos com um campo magnético externo perpendicular e
paralelo a superficie. Este sera o seguinte passo em nosso trabalho.
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