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Resumo

GONÇALVES, Rafael Silva, D.Sc., Universidade Federal de Viçosa, março de 2019. Estudo

da interação magnética em válvulas de spin e gelos de spin artificiais unidirecionais

para aplicação em efeito de proximidade supercondutora. Orientador: Clodoaldo Irineu
Levartoski de Araújo. Coorientador: Alex Aparecido Ferreira.

Estruturas do tipo ferromagneto(FM1)/supercondutor(SC)/ferromagneto(FM2) tem sido foco

de muitas pesquisas uma vez que a temperatura de transição do supercondutor pode ser contro-

ladas através da orientação paralela (P) e anti-paralela (AP) da magnetização entre as camadas

FM1 e FM2, em uma pseudo válvula de spin supercondutora (SSVs). A correta manipulação

destas válvulas de spin a temperaturas próximas da cŕıtica possibilita um controle entre o estado

normal e o estado supercondutor da camada supercondutora através de campos magnéticos de

baixa intensidade, levando estes dispositivos a chamada magnetorresistência infinita. Na pri-

meira parte deste trabalho investigamos estruturas de tri-camadas GdN/NbN/GdN crescidas

por sputtering reativo com diferentes espessuras do espaçador NbN (dNbN ). As amostras foram

submetidas a medidas de susceptibilidade AC para identificar os campos coercivos das cama-

das FM1 e FM2, e para verificar a existência de acoplamento ferromagnético entre as camadas

de GdN quando NbN se encontra no estado supercondutor. Também foram realizadas medi-

das de magnetorresistência das amostras em baixas temperaturas para o controle da resistência

da junção e da temperatura de transição (Tc) quando submetida a campos magnéticos. Na

segunda parte deste trabalho, investigamos a mobilidade e emergência da população de car-

gas magnéticas em função da distância lateral dx e longitudinal dy entre os nanomagnetos de

Ni0,8Fe0,2 em cinco redes lineares de diferentes espaçamentos. A configuração ferromagnética

ou antiferromagnética das nanoilhas, ao longo das diferentes redes, pode ser utilizada no controle

de propriedades supercondutoras, de modo que a combinação entre nanomagnetos e supercon-

dutividade pode dar origem a novos dispositivos de memória criogênica baseados em efeitos de

proximidade. Os resultados observados também podem ser aplicados no design de dispositi-

vos lógicos nanomagnéticos e possibilitam o entendimento sobre a mobilidade unidirecional das

cargas magnéticas para aplicações em dispositivos spintrônicos e em magnetricidade.
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Abstract

GONÇALVES, Rafael Silva, D.Sc., Universidade Federal de Viçosa, March, 2019. Study of

the magnetic interaction in spin valves and unidirectional artificial spin ice for

application in superconducting proximity effect. Adviser: Clodoaldo Irineu Levartoski
de Araújo. Co-adviser: Alex Aparecido Ferreira.

Structures like ferromagnetic (FM1)/superconductor (SC)/ ferromagnetic (FM2) has been in-

tensively studied in recent years since the superconducting transition temperature can be con-

trolled by the parallel (P) and anti-parallel (AP) magnetization of the FM1 and FM2 layers

in a pseudo superconducting spin valve (SSVs). The correct manipulation of these spin valves

at temperatures close to the critical makes possible a control between the normal state and

the superconducting state of the superconducting layer through magnetic fields of low intensity,

taking these devices the so-called infinite magnetoresistance. In the first part of this work we

investigated GdN / NbN / GdN tri-layer structures grown by reactive sputtering with different

thicknesses of the NbN (dNbN ) spacer. The samples were submitted to AC susceptibility mea-

surements to identify the coercive fields of the FM1 and FM2 layers, and to verify ferromagnetic

coupling between the GdN layers when NbN is in the superconducting state. Also, magnetoresis-

tance measurements of the samples at low temperatures were performed to control the junction

resistance and transition temperature (Tc). In the second part of this work, we investigated the

mobility and emergence of the magnetic charge population as a function of the lateral dx and

longitudinal dy distance between Ni0,8Fe0,2 nanomagnets in five linear networks with different

spacing. The ferromagnetic or antiferromagnetic configuration of nanoislands along the networks

can be used to control superconducting properties, so that the combination of nanomagnets and

superconductivity may give rise to new cryogenic memory devices based on proximity effects.

The observed results can also be applied in designs of nanomagnetic logic devices and allow the

understanding of the unidirectional mobility of magnetic charges for spintronic and magnetricity

applications.
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1 Introdução e motivação

Na eletrônica clássica, desde a descoberta do diodo, toda informação utilizada em

dispositivos eletrônicos era baseada no transporte e interação entre elétrons e buracos. Porém,

esta tecnologia apresenta limitações relacionadas às dimensões dos dispositivos, assim como

eficiência e velocidade de processamento de dados.

A descoberta da magnetorresistência gigante (GMR), em 1988, mudou completa-

mente este contexto e abriu um caminho para o controle eficiente de cargas e de spins em

materiais ferromagnéticos [1, 2]. Estes novos dispositivos que utilizam multicamadas metálicas

nanoestruturadas, denominados dispositivos spintrônicos, podem gerar correntes de spin para

transferir informações, permitindo a redução do consumo de energia, além de serem mais velozes

que os convencionais. O efeito consiste em uma variação da resistência ∆R da estrutura quando

submetida a campos magnéticos. A magnetorresistência relativa ∆R/R, pode alcançar entre

5 e 15% em estruturas de válvula de spin FM/MN/FM em que FM representa um material

ferromagnético e MN um metal normal não magnético. Nos anos 90, foi observado pelo F́ısico

do MIT (Massachusetts Institue of Technology) Jagadeesh Moodera, que a introdução de um

material isolante (I) entre camadas de materiais ferromagnéticos em uma estrutura FM/I/FM,

dá origem à magnetorresistência túnel que atualmente pode alcançar até 20% à temperatura

ambiente [3, 4]. Entretanto, uma das mais fascinantes descobertas no ramo da f́ısica da matéria

condensada nas últimas décadas foi a magnetorresistência infinita, que ocorre quando um mate-

rial supercondutor (SC) é intercalado entre dois materiais ferromagnéticos em uma estrutura de

válvula de spin supercondutora FM/SC/FM. Neste tipo de estrutura, por se tratar de um su-

percondutor, a resistência da junção pode assumir um valor nulo quando submetida a pequenos

campos magnéticos, levando a magnetorresistência relativa para infinito [5] em um efeito cha-

mado spin switch (SSE). Porém, a combinação entre ferromagnetismo e supercondutividade não

é nada trivial, pois interações ferromagnéticas requerem orientações de spins paralelas (P) en-

quanto a supercondutividade é guiada pelos pares de Cooper, que consiste em dois elétrons com

spins opostos em uma configuração anti-paralela (AP). O SSE tem sua origem na manipulação

da orientação dos spins nas camadas FM quando submetidos a campos magnéticos externos e

no posśıvel controle da quebra dos pares de Cooper mediante a campos de troca induzidos pelo

ferromagnetismo.

A ideia de controlar a supercondutividade através do magnetismo foi primeiramente

proposta por de Gennes [6] em 1966. Em seu trabalho teórico, uma camada fina de material

supercondutor, cuja espessura dS < ξS , em que ξS representa o tamanho do par de Copper, é
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intercalado entre dois materiais ferromagnéticos isolantes (FI) em uma estrutura de tricamada.

Através da interação de troca sentida pelos pares de Cooper com as primeiras camadas atômicas

dos ferromagnetos, os estados dos spins dos elétrons supercondutores podem ser divididos, cau-

sando uma dependência com a orientação da magnetização das camadas FI. Como a espessura do

SC em questão é muito pequena, o campo de troca médio h̄ pode ser considerado homogêneo na

camada SC e dependente do ângulo θ entre os momentos magnéticosM1 eM2 das camadas fer-

romagnéticas. Se o campo h̄ sentido pelo SC for maior que o limite de Clogston-Chandrasekhar,

ou seja, maior que ∆/
√
2µB, em que ∆ é o gap supercondutor e µB o magneton de Bohr, o

material SC se encontrará no estado normal quando o ângulo entre as camadas FI for θ = 0

(estado paralelo). Conseguindo controlar separadamente a magnetização das camadas FI de

modo que o ângulo entre M1 e M2 seja θ = π (estado antiparalelo), um cancelamento parcial

ou completo dos campos de troca ocorre, ocasionando a restauração do estado supercondutor

quando h̄ for menor que o limite de Clogston-Chandrasekhar.

Na primeira parte deste trabalho é proposto o estudo da válvula de spin super-

condutora de estrutura GdN/NbN/GdN crescida por sputtering reativo. Várias amostras com

diferentes espessuras do espaçador NbN (dNbN ) foram crescidas a fim de se observar o SSE. Além

do efeito guiado pela magnetização das camadas ferromagnéticas, foram realizadas medidas de

resistência em função da temperatura (RxT) para análise da variação da temperatura cŕıtica

entre o estado paralelo e anti-paralelo da junção ∆TC = TAP
C − TP

C , e também medidas de sus-

ceptibilidade magnética e magnetorresistência para investigar o acoplamento entre as camadas

ferromagnéticas.

Como segunda parte desta tese, apresentamos uma investigação experimental da

população e da mobilidade de cargas magnéticas (ou monopolos magnéticos) em função da

distância lateral e longitudinal entre nanomagnetos em redes de gelo de spin artificiais (GSA)

unidirecionais. As análises foram realizadas por medidas de microscopia de força magnética

(MFM) controlada por campo magnético externo em cinco amostras com espaçamento dife-

rentes entre as nanoilhas. Estes sistemas são frequentemente usados para aplicações em lógica

nanomagnética em dispositivos spintrônicos e arquitetura de dispositivos de magnetricidade,

com decaimento energético de cadeias para dar mobilidade às cargas magnéticas. Trabalhos

anteriores [7] mostraram que, em função de interações entre vizinhos próximos, um arranjo

unidirecional de nanomagnetos se comportam como um sistema artificial de gelo de spin, com

surgimento de cargas magnéticas e cordas energéticas de baixa tensão conectando-as.

Sistemas GSAs unidirecionais podem ainda ser combinados com materiais super-

condutores, de modo que a emergência de cargas magnéticas, assim como a orientação fer-
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romagnética ou antiferromagnética das nanoilhas, possam ser utilizadas no controle da tem-

peratura cŕıtica do supercondutor. Considerando redes de nanoilhas unidirecionais espaçadas

lateralmente por uma distância dx sobre um supercondutor, o efeito de campo de troca pode

ser somado na orientação ferromagnética, diminuindo ou aniquilando totalmente o estado su-

percondutor. Caso a orientação das nanoilhas se tornem antiferromangética por aplicação de

um campo externo, um posśıvel cancelamento do campo de troca entre os nanomagnetos pode

restaurar as propriedades supercondutoras do material, tornando posśıvel o spin switch por

efeito de proximidade lateral. Nossos resultados podem ser úteis na construção de dispositivos

lógicos nanomagnéticos, e trazem novas visões sobre o melhor projeto para criação e transporte

de carga magnética sob baixo campo externo para aplicação em magnetometria e dispositivos

de memória criogênica.
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2 Magnetismo

2.1 Momento magnético

A origem das propriedades magnéticas da matéria, em uma primeira abordagem,

está relacionada com a existência de elétrons que se movem ao redor de seus núcleos atômicos.

Quando um material é submetido a um campo magnético, os elétrons sofrem a ação de uma

força magnética, e seu movimento em torno das linhas de campo é alterado. Considere um

elétron em um movimento circular com campo magnético aplicado perpendicularmente à sua

velocidade conforme mostra a figura 2.1.

� 

�  
�_ � 

Figura 2.1: Trajetória circular de raio R referente a um elétron de carga e e velocidade v em um
campo magnético ~B.

Esta situação é equivalente a um loop de corrente i, no qual o movimento orbital do

elétron dá origem a um momento de dipolo magnético. Assumindo uma corrente em torno de

um loop infinitesimal de área |dA|, então o momento magnético correspondente é dado por

d~µ = id ~A. (2.1)

A direção do vetor área, dado pela regra da mão direita, é normal ao loop como

mostra a figura 2.2.

��  

Figura 2.2: Vetor área d ~A normal ao plano orbital descrito pelo elétron.

Como os loops de corrente da vizinhança se cancelam, deixando apenas uma corrente de tamanho
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finito, é posśıvel calcular d~µ por

~µ =

∫

d~µ = i

∫

d ~A (2.2)

2.2 Dipolo magnético

O dipolo magnético é definido como o momento magnético de uma barra magnética

no limite de um comprimento infinitesimal ou como o momento de um loop de corrente no limite

de uma área pequena, ambos com momento finito. A energia de um dipolo magnético é tomada

como nula quando o dipolo for perpendicular ao campo magnético, logo, o trabalho gasto para

girar o dipolo em um campo ~H é

E =

∫ 0

π/2
~µµ0 ~Hsenθdθ = −µ0(~µ · ~H) = −~µ · ~B, (2.3)

com θ sendo o ângulo entre o momento magnético e o campo magnético externo ~H e µ0 =

4π × 10−7 T · m/A a permeabilidade magnética do vácuo. Além de carga elétrica, o elétron

possui um momento de dipolo bem definido chamado magneton de Bohr. Considere um elétron

de carga −e e massa me efetuando um movimento circular em torno do núcleo de carga +e

(átomo de hidrogênio). A corrente i em torno do átomo é

i =
−e
τ
, (2.4)

em que τ = 2πR/v é o peŕıodo orbital, v a velocidade do elétron e R o raio da trajetória circular.

A magnitude do momento angular do elétron deve ser igual a ~ no estado fundamental, de modo

que

µ = meRv = ~ (2.5)

∴

µ =
−e~
2me

= πRi ≡ µB = 9, 27× 10−24A ·m2 (2.6)

que representa a magnitude do momento dipolar magnético de um elétron causado ou pelo

movimento orbital ou pelo momento angular de spin.
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2.3 Magnetização e indução magnética

Na eletrostática, a polarização ~P dos momentos de dipolos elétricos total é definida

em termos do volume, ou seja

~P =
1

V

∑

i

~Pi. (2.7)

O análogo ocorre para o caso magnético, sendo

~M =
1

V

∑

i

~µi, (2.8)

em que ~M é a magnetização do material e representa, em analogia ao caso eletrostático, a po-

larização dos momentos magnéticos no volume da amostra. A magnetização é uma propriedade

do material que depende tanto dos momentos magnéticos individuais que constituem os ı́ons

e moléculas, quanto da interação entre eles. Os momentos aparecem nos átomos que possuem

camadas eletrônicas incompletas e que a soma sobre os momentos magnéticos seja diferente de

zero, ou seja, se os momentos apresentarem direções aleatórias (ver figura 2.3).

 ��� = 0  ��� ≠ 0 
a b 

Figura 2.3: Ordenação dos momentos magnéticos em um material (a) desmagnetizado e (b)

magnetizado.

Quando um campo magnético ~H é aplicado em um material, a resposta do material

é chamada de indução magnética ou densidade de fluxo magnético ~B. No vácuo não existe

magnetização, de modo que o campo magnético pode ser descrito pela relação linear

~B = µ0 ~H. (2.9)

Em um material magnético, ~B e ~H podem ser diferentes em magnitude e em direção devido à

magnetização do material, portanto a relação geral é dada por
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~B = µ0( ~H + ~M). (2.10)

Considerando que a magnetização do material possui um comportamento linear e isotrópico com

o campo magnético, verifica-se que

~M = χ ~H, (2.11)

em que χ é a susceptibilidade magnética. Neste caso, a relação linear entre ~B e ~H permanece

inalterada

~B = µ0(1 + χ) ~H, (2.12)

em que µr = 1 + χ é a permeabilidade relativa do material.

2.4 Átomos em um campo magnético

O hamiltoniano que descreve um átomo que contém Z elétrons é dado por

H =
Z
∑

i=1

(

p2

2m
+ Vi

)

, (2.13)

em que a quantidade p2/2m é a energia cinética e Vi a energia potencial dos elétrons que

constituem o átomo. Na presença de um campo magnético dado por

~B = ∇× ~A, (2.14)

com ~A sendo o potencial vetor, que no calibre de Coulomb pode ser tomado como ∇ · ~A = 0 e

o potencial vetor pode ser escrito como ~A(~r) = 1/2( ~B × ~r), a energia cinética modificada passa

a ser

Ec =
1

2m
[~p+ e ~A(~r)]2 =

1

2m
[~p2 + e(~p · ~A+ ~A · ~p) + e2 ~A · ~A]. (2.15)

Sabendo que no calibre de Coulomb o operador momento ~p comuta com o potencial vetor ~A

~p · ~A = ~A · ~p, (2.16)

o hamiltoniano pode ser escrito como
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H =
~p2i
2m

+ Vi +
e ~A · ~p
m

+
e2

2m
~A · ~A. (2.17)

O primeiro e o segundo termo da equação 2.17 representam a energia cinética e a energia poten-

cial na ausência de campo magnético respectivamente. O terceiro termo pode ser modificado e

reescrito como

~A · ~p = 1

2
( ~B × ~r) · ~p = 1

2
~~L · ~B, (2.18)

em que ~~L é o momento angular orbital. O último termo da expressão pode ser escrito em

função do campo magnético aplicado

e2

2m
~A · ~A =

e2

8m
( ~B × ~r)2, (2.19)

de modo que o hamiltoniano fica

H =
∑

i

(

p2

2m
+ Vi

)

+ µB~L · ~B +
e2

8m

∑

i

( ~B × ~ri)
2. (2.20)

Considerando o momento angular de spin ~S, o termo µBg~S · ~B é adicionado∗, levando o hamil-

toniano a

H =
Z
∑

i

(

p2

2m
+ Vi

)

+ µB(~L+ g~S) · ~B +
e2

8m

Z
∑

i

( ~B × ~ri)
2. (2.21)

2.5 Efeito Zeeman

Vimos que a energia de um momento de dipolo é

E = −µ0(~µ · ~H), (2.22)

e que o momento de dipolo de uma corrente circular é dada por

~µ = i ~A (2.23)

em que A é a área do plano do loop de corrente. Assumindo que a corrente, dada como a taxa

de variação de carga em relação ao tempo, é gerada apenas pelo movimento orbital do elétron

em torno do átomo, com distância r do núcleo, então o módulo da corrente pode ser tomado

∗Assumido como g=2, o momento de spin do elétron pode ser tomado como 1µB .
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como

i = −|e|v
2πr

, (2.24)

em que v é a velocidade do elétron e 2πr a circunferência descrita pelo mesmo. Como a área da

órbita é A = πr2, o momento de dipolo fica

~µ = i ~A = −|e|v
2πr

· πr2 = −|e|vr
2

. (2.25)

Como o momento angular orbital pode assumir apenas valores mℓ~, portanto

v =
mℓ~

mer
. (2.26)

Substituindo a equação 2.26 em 2.25, o momento de dipolo fica

µ = −µBmℓ. (2.27)

Este é o momento angular orbital no mesmo eixo do campo magnético. A expressão para a

magnitude do momento é

µ =
√

ℓ(ℓ+ 1)µB, (2.28)

de modo que a energia pode ser escrita como

E = µBmℓB. (2.29)

Tomando o momento angular de spin, que possui componente −gµBmS ao longo do eixo do

campo e magnitude

µ =
√

S(S + 1)gµB, (2.30)

a energia do elétron em um campo magnético fica

E = gµBmSB. (2.31)

Portanto, quando um elétron, de momento orbital diferente de zero, é submetido a um campo

magnético, seu momento é modificado e seus ńıveis de energia são divididos em uma quantidade

±gµBmSB. Este fenômeno é conhecido como efeito Zeeman [8].

9



2.6 Paramagnetismo de Pauli

Ao analisar a resposta de sistemas magnéticos em sólidos, a interação entre os spins

deve ser tomada em consideração devido à dupla ocupação de cada estado no espaço k por spins

up N↑ e spins down N↓ (prinćıpio da exclusão de Pauli). Como vimos na seção 2.5, que ao aplicar

campo magnético, a energia dos estados com spin +1/2 e -1/2 são alteradas em direções opostas

por uma quantidade ±gµBmSB. Desta forma, os elétrons com spins paralelos ao campo terão

sua densidade de estados D(EF ) deslocada para cima do ńıvel de Fermi, enquanto os elétrons

opostos ao campo ficarão com a densidade de estados abaixo do ńıvel de Fermi, como mostra a

figura 2.4(b). Este fenômeno é conhecido como paramagnetismo de Pauli.

E E E 

D(E) D(E) 

EF 

a b  c  

+��� -��� 

Figura 2.4: Representação da origem do paramagnetismo de Pauli de um gás de elétrons livres

relacionando a densidade de estados D(EF ) com a energia E. As setas indicam a direção do

spin, que na ausência de campo, são iguais como é mostrado em (a). Em (b) a situação de

campo magnético aplicado verticalmente para cima é mostrada, de modo que a densidade de

estados é dividida em relação à orientação do spin, totalizando uma quantidade de 2µBB. (c)

mostra a situação de menor energia atingida com ambas densidades de estado no mesmo ńıvel

de Fermi.

Note que na ausência de campo aplicado, tem-se N↑ = N↓ como mostra a figura 2.4(a). Para

minimizar a energia do sistema, uma faixa de elétrons inverte seu spin de modo a igualar o ńıvel

de Fermi (figura 2.4c), e um desbalanço de spins up e down é estabelecido. Nesta configuração,

o número de spins +1/2 fica menor que o número de elétrons com spin -1/2. O número total de

spin down e up é dado respectivamente por

N ↓= 1

2

∫ EF

−µBB
D(E + µBB)dE (2.32)
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N ↑= 1

2

∫ EF

+µBB
D(E − µBB)dE. (2.33)

O momento magnético ĺıquido é igual ao número de elétrons ∆N=N↓ - N↑ com energia no

intervalo próximo ao ńıvel de Fermi, ou seja

µ = µB∆N =
µB
2

[
∫ EF

−µBB
D(E + µBB)dE −

∫ EF

+µBB
D(E − µBB)dE

]

. (2.34)

Mudando as variáveis, o momento magnético fica

µ =
µB
2

∫ EF+µBB

EF−µBB
D(EF )dE. (2.35)

O resultado da integral 2.35 é equivalente a área de uma fita de comprimento 2µBB com centro

em EF e altura D(EF ), ou seja

µ = µ2BD(EF )B. (2.36)

Portanto a magnetização fica

M =
µ

V
=

1

V
µ2BD(EF ), (2.37)

e a susceptibilidade de Pauli

χP =
µ0M

B
=

1

V
µ0µ

2
BD(EF ). (2.38)

Como a densidade de estados no ńıvel de Fermi é dado por [9]

D(EF ) =
3

2

N

EF
, (2.39)

com N=N↓ + N↑. A susceptibilidade pode então ser escrita como

χP =
3µ0µ

2
BN

2EFV
. (2.40)

Além do paramagnetismo devido ao momento angular de spin, existe também a

contribuição diamagnética para a susceptibilidade devido ao movimento orbital dos elétrons.

Este efeito é chamado de diamagnetismo de Landau χL, e sua relação com χP é [10]
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χL = −1

3
χP . (2.41)

2.7 Interação dipolar

A primeira interação que se espera ter um papel importante em materiais magnéticos

é a dipolar. O campo magnético gerado por um dipolo ~µ1 é

~B(~r) =
µ0
4πr3

[

~µ1 − 3
( ~µ1 · ~r)~r
r2

]

. (2.42)

Ao adcionar um segundo dipolo ~µ2, a energia do sistema é descrita por

E =
µ0
4πr3

[

~µ1 · ~µ2 − 3
( ~µ1 · ~r)( ~µ2 · ~r)

r2

]

, (2.43)

que depende tanto da distância quanto do grau de alinhamento entre os dipolos. Considerando

dois dipolos paralelos a uma distância de 1 Å, sendo µ1 = µ2 = µB, a energia do sistema é

estimada em ≈ 53 µeV . A temperatura correspondente (T = E/kB) é da ordem de ≈ 0, 6

K. Portanto, somente a interação dipolar não é suficiente para causar ferromagnetismo, uma

vez que alguns materiais como ferro e cobalto apresentam propriedades ferromagnéticas em

temperaturas muito mais elevadas que o estimado em centenas de vezes (acima de 1000 K [9]).

2.8 Interação de troca

Considere dois átomos de hidrogênio separados por uma distância rab com seus

respectivos elétrons nas posições ~r1 e ~r2 como mostra a figura 2.5.

- - 

1 2 

+ 
+ a 

b 
rab 

r12 

ra1 

rb2 ra2 
rb1 

Figura 2.5: Coordenadas para dois átomos de hidrogênio de núcleos a e b separados por uma
distância rba com dois elétrons 1 e 2.

O hamiltoniano que descreve os dois elétrons pode ser encontrado somando as ener-
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gias de cada átomo separadamente, ou seja

H =
p21
2m

+
p22
2m

− e2

4πǫ0

(

1

ra1
+

1

ra2
+

1

rb1
+

1

rb2

)

+
e2

4πǫ0

(

1

rab
+

1

r12

)

, (2.44)

em que o primeiro e o segundo termo são as energias cinéticas dos elétrons. O terceiro termo

representa o potencial atrativo dos elétrons com os núcleos a e b. O quarto termo é a energia

potencial da interação elétron-elétron com distância r12 e núcleo-núcleo (rab), ambas repulsivas.

Este modelo [11] estabelece que os 2 elétrons estão ligados aos dois núcleos a e b com a mesma

probabilidade, logo, a função de onda dos elétrons pode ser escrita como o produto dos estados

individuais. Porém, o estado de spin é anti-simétrico na troca dos elétrons para o estado singleto

χS e simétrico para o estado tripleto χT (ver figura2.6).

Singleto 

E
n

e
rg

ia
 (

u
.a

.)

Distância interatômica

Tripleto

Figura 2.6: Energia de dois elétrons considerando o estado tripleto (azul) e singleto (vermelho)

em função da distância internuclear rba.

Levando em conta a natureza fermiônica dos elétrons, a função de onda para o estado

singleto ψS e tripleto ψT podem ser escritas respectivamente como

ψS =
1√
2
[ψa(~r1)ψb(~r2) + ψa(~r2)ψb(~r1)] · χS (2.45)

ψT =
1√
2
[ψa(~r1)ψb(~r2)− ψa(~r2)ψb(~r1)] · χT . (2.46)

As energias correspondentes para os dois estados, assumindo que χS e χT estão normalizadas,

são

ES =

∫

ψ∗
SHψSd~r1d~r2 (2.47)
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ET =

∫

ψ∗
THψTd~r1d~r2. (2.48)

A magnitude do momento angular de spin de elétron individual é

s21 = s22 =
1

2

(

1

2
+ 1

)

=
3

4
, (2.49)

de modo que os autovalores de S2 são

S2 = (S1 + S2)
2 =







0 para S=0 (singleto)

2 para S=1 (tripleto)
.

Portanto os posśıveis valores para ~s1 · ~s2 são

~s1 · ~s2 =







−3/4 singleto

+1/4 tripleto
.

A hamiltoniana efetiva então pode ser escrita como

H =

(

1

4
ES +

3

4
ET

)

− (ES − ET )~s1 · ~s2, (2.50)

no qual o primeiro termo é constante. O segundo termo é dependente do spin e surge de

efeitos puramente eletrostáticos entre um estado quântico e sua função de onda correspondente.

Definindo a constante de troca como

J =
ES − ET

2
=

∫

ψ∗
a(~r1)ψ

∗
b (~r2)Hψa(~r2)ψb(~r1)d~r1d~r2, (2.51)

então a hamiltoniana pode ser escrita como

H = −2J~s1 · ~s2. (2.52)

Note que se J > 0, então ES > ET e a energia é minimizada para o estado tripleto, ou seja,

para a orientação ferromagnética (↑↑). Caso J < 0, então ES < ET e o estado singleto (anti-

ferromagnético ↑↓) é energeticamente favorecido. Assumindo que a interação de troca é aplicada

apenas entre primeiros vizinhos, a hamiltoniana generalizada para o caso de um sólido, também

conhecida como hamiltoniana de Heisenberg[12, 13, 14], fica
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H = −
∑

ij

Jij~s1 · ~s2, (2.53)

com Jij sendo a constante de troca entre os spins i e j. O fator 2 é omitido uma vez que o

somatório é feito aos pares.

2.9 Spintrônica

2.9.1 Válvula de spin

Uma válvula de spin consiste em duas camadas de materiais ferromagnéticos (FM)

separados por um metal normal não magnético (NM) como mostra a figura 2.7.

FM 

MN 

FM 

a b 

Figura 2.7: Válvula de spin com uma camada de metal normal (MN) intercalado entre dois

materiais ferromagnéticos (FM). As setas vermelhas indicam a orientação de magnetização das

camadas ferromagnéticas no estado (a) paralelo e (b) anti-paralelo.

Quando este tipo de estrutura é submetida a campos magnéticos externos, sua re-

sistência pode sofrer alterações dependendo da orientação magnética paralela (P) e anti-paralela

(AP) das camadas ferromagnéticas. Este fenômeno é conhecido como magnetorresistência (MR)

[2] e é definida como

MR =
RAP −RP

RP
, (2.54)

em que RAP e RP representam a resistência da estrutura nos estados anti-paralelo e paralelo

respectivamente.

A mudança na resistência causada pela aplicação de campo magnético é resultado

da diferença da condutividade encontrada pelos elétrons ao atravessarem a estrutura. Como

vimos nas seções anteriores, o número de spins up e down no ńıvel de Fermi é igual em um metal
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normal, portanto, os elétrons o atravessam com a mesma probabilidade. Entretanto, em um

metal spin polarizado existem mais estados no ńıvel de Fermi em uma direção do que em outra

[15]. Como ilustra a figura 2.8(a), em um processo de tunelamento no qual o spin do elétron é

conservado, considerando que as camadas FM estejam com magnetização paralela para baixo,

os elétrons com spin up ↑ passam a ser os responsáveis pela condução através da estrutura uma

vez que estados ↑ continuam a existir no ńıvel de Fermi. Por outro lado, os elétrons com spin

down ↓ são fortemente espalhados, de modo que esta configuração gera uma baixa resistência na

válvula. Se as camadas FM estiverem alinhadas de forma anti-paralela, a densidade de estados

para spins up e down se invertem, gerando um eventual espalhamento para ambos elétrons spin

up e down, ou na primeira, ou na segunda camada FM como mostra a figura 2.8 (b). Esta

configuração gera uma alta resistência na estrutura [16].

FM FM MN FM FM MN 

a b 

-40 -20 0 20 40

0

2

4

6

8

M
R

 (
%

)

H (kOe)

c 

Figura 2.8: Efeito MR. Representação esquemática do espalhamento da corrente de spin em

uma válvula de spin em relação à orientação de magnetização (a) paralela das camadas FM

apresentando baixo espalhamento para elétrons com spins up (baixa resistência) e (b) alto es-

palhamento dos elétrons para orientação anti-paralela (alta resistência). (c) Dependência da

resistência com o campo aplicado para uma estrutura de válvula de spin t́ıpica.

A aplicação da MR pela utilização de válvulas de spin em 1997 pela IBM [17] mudou

o panorama do armazenamento magnético de dados aumentando drasticamente a capacidade

de armazenamento. Isso ajudou a preparar o caminho para alguns dos dispositivos mais po-

pulares de hoje, e foi a primeira aplicação de dispositivos spintrônicos à tecnologia cotidiana.

Dispositivos de memórias como MRAM (Magneto-resistive Random Access Memory) utilizam

deste sistema para armazenar dados [18] pois a diferença de resistência gerada pelas duas con-

figurações de magnetização das camadas ferromagnéticas pode ser interpretada por como um

código binário, uma vez que o estado paralelo, de menor resistividade, pode ser lido como 0 e o

estado anti-paralelo pode ser lido como 1.

Para que a válvula de spin tenha de fato dois estados de magnetização P e AP,

é necessário que apenas um eletrodo de material ferromagnético altere a orientação dos spins,
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enquanto a outra camada permaneça fixa. A camada fixa (PL-Pinned layer) é conhecida como

camada de referência, por ser utilizada como referência para a camada livre durante a leitura.

A PL pode ser fixada por uma camada de material anti-ferromagnética (AFM) adjacente a ela,

tal como PtMn, IrMn ou CoO, de modo que sua magnetização não mude de direção durante

a aplicação de campo magnético. Em uma estrutura mais elaborada, a camada AFM pode ser

feita de duas subcamadas separadas por Rutênio para formar uma estrutura de antiferromagneto

sintético (SAF), pois isto ajuda a neutralizar o campo magnético na camada livre [19]. Uma

outra maneira de ativar diferentes coercividades (Hc1 6= Hc2) e consequentemente diferentes

estados de magnetização P e AP, é escolhendo para cada camada FM materiais ferromagnéticos

duros e macios, ou caso sejam do mesmo material, fazer com que as camadas ferromagnéticas

tenham espessuras diferentes [20].

2.9.2 Gelo de spin natural e artificial

Estudos realizados sobre o gelo da água em 1933, por Giauque, mostraram uma

entropia residual mesmo em temperaturas baixas [21, 22]. A explicação veio com Pauling em

1935, ao considerar diferentes configurações nas posições do átomo de hidrogênio nas moléculas

de H2O [23]. Na estrutura cristalina do gelo, cada átomo de oxigênio está posicionado no centro

de um tetraedro fazendo ligações com outros quatro átomos de oxigênio mais próximos, como

mostra a figura 2.9. Como o comprimento da ligação O−O é o dobro do comprimento O−H, o

próton é deslocado do centro da ligação O−O e consequentemente passa a se posicionar mais

próximo de um dos oxigênios.

O 
H 

Figura 2.9: Estrutura tetraédrica do gelo da água segundo a regra do gelo, com dois átomos de

hidrogênio próximos e outros dois afastados para cada átomo de oxigênio.

Este restringimento geométrico implica na regra do gelo [24], onde cada átomo de oxigênio
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possui dois hidrogênio mais distantes e outros dois mais próximos. Como o sistema descrito

é incapaz de minimizar simultaneamente todas a interações entre pares, ocorre a denominada

frustração geométrica, que leva a uma degenerescência do estado fundamental do gelo da água,

e consequentemente a explicação da entropia residual.

A regra do gelo também pode ser aplicada em sistemas magnéticos, no qual o spin

do elétron deve ser levado em consideração, na condição de dois spins apontando para o centro

do tetraedro e dois apontando para fora. O primeiro trabalho experimental que comprovou

a regra do gelo foi feito em 1999 por Ramirez [25], no qual mostrou um estado fundamental

degenerado de entropia residual de S0 = 1, 86J/K · mol em Dy2T i2O7, como esperado pelo

modelo de Pauling. Um dos trabalhos mais motivadores da área foi realizado por Castelnovo

e colaboradores [26], que mostraram que monopolos magnéticos podem surgir como part́ıculas

emergentes em sistemas frustrados a partir de excitações do estado fundamental. Considerando

o comportamento dos spins como tipo Ising [27] ~µi = µSiêi, no qual Si = ±1, as propriedades

do sistema podem ser descritas pela interação de troca entre primeiros vizinhos e pela interação

dipolar, isto é

H = −J
∑

ij

êi · êjSiSj +Dd3
∑

i>j

(

êi · êj
|~rij |3

− 3(êi · ~rij)(êj · ~rij)
|~rij |5

)

SiSj , (2.55)

em que D = µ0µ
2/4πd3 é a constante de interação dipolar, d o espaçamento de rede e ~rij

a posição dos spins na rede. O trabalho de Castelnovo abriu caminho para vários trabalhos,

incluindo a criação de sistemas constrúıdos por técnicas litográficas cuja frustração e aparição de

monopolos magnéticos pudessem ser controladas por diversos tipos de geometrias [28, 29, 30].

Estes novos sistemas foram chamados de gelos de spin artificiais (GSA)[31], e consistem em

redes bidimensionais de nanoilhas de materiais ferromagnéticos dispostos em configurações que

apresentem frustração geométrica. Um aspecto importante dos GSAs é a existência de uma forte

anisotropia devido ao formato das estruturas, fazendo com que os spins se alinhem na direção

das nanoilhas em um monodomı́nio. A figura 2.10 mostra os exemplos de redes de GSAs mais

encontrados na literatura.
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a b c 

Figura 2.10: (a) Rede de gelo de spin artificial em configuração retangular com razão de aspecto

γ = a/b =
√
4 [32]. A imagem superior representa o comportamento magnético experimental ob-

tido via microscopia de força magnética (MFM) e a imagem inferior a representação esquemática

das orientações dos spins nas nanoilhas. (b) Representa a rede de hexagonal de Kagome [33] e

(c) uma rede quadrada de shakti [34].

.

Do ponto de vista tecnológico, com os recentes aperfeiçoamentos nas técnicas de

nanofabricação e tecnologia de vácuo, a produção de estruturas em escala nanométrica vem

se tornando cada vez mais fácil e eficaz, permitindo a manipulação de estruturas de domı́nios

magnéticos e possibilitando um enorme aumento na densidade de armazenamento de informação

e velocidade de leitura de dispositivos de memória [35, 36, 37, 38].

2.9.3 Gelo de spin unidirecional

No contexto das nanoilhas unidirecionais, o trabalho realizado por Loreto et al. [7]

mostrou que um arranjo unidirecional particular de nanomagnetos também se comporta como

GSAs devido a frustrações com os primeiros vizinhos, com geração de pares de carga magnética

e de cordas energéticas que os conecta. A competição da interação dipolar entre nanomagnetos

horizontais e verticais em função do espaçamento entre eles, traz uma degenerescência para o

sistema, aumentando a probabilidade na emergência de cargas magnéticas, e ao mesmo tempo,

diminuindo a interação entre elas, dando-lhes mais liberdade para se moverem sob o campo

magnético externo.
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Um aspecto vantajoso para as redes unidirecionais é a baixa energia da corda com-

parada com as redes de GSAs tridimensionais e retangulares [39, 40, 41, 32]. Enquanto nos

sistemas tridimensionais e retangulares as cordas têm muitos caminhos posśıveis para conectar

um monopolo ao seu anti-monopolo, produzindo um efeito entrópico alto [42, 43], nos sistemas

unidirecionais tem-se apenas uma única corda restrita a conectar as cargas opostas do par ao

longo de uma dada linha de dipolos na direção y como pode ser visto na figura 2.11. Por-

tanto os pares de carga magnética podem viajar de maneira unidirecional através dos nanofios

magnéticos formados por sucessivos nanomagnetos longitudinais, de modo que seu movimento

pode ser facilmente mapeado e manipulado.

x 
y 

� 

Figura 2.11: Criação de cargas magnéticas (ćırculos vermelhos e azuis) ligadas por cordas

energéticas por aplicação de campo magnético externo. A cadeia de dipolos invertidos encontra-

se destacada representando a corda energética. Como a energia das cordas em redes unidirecio-

nais são muito baixas, as cargas magnéticas se encontram essencialmente livres para movimentar-

se na direção y, desde que esta energia seja suficiente para superar a interação Coulombiana entre

elas.
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3 Supercondutividade

3.1 A descoberta

A descoberta de materiais supercondutores foi posśıvel graças ao f́ısico holandês

Heike Onnes, que em 1908 obteve com sucesso a liquefação do hélio no laboratório de baixa

temperatura da Universidade de Leiden [44]. Como a temperatura do hélio ĺıquido é de 4,2K

sob pressão atmosférica, foi posśıvel observar o comportamento da resistividade elétrica de ma-

teriais quando submetido a baixas temperaturas. O fenômeno da supercondutividade, na qual

a resistência elétrica de materiais vai a zero em baixas temperaturas, é um dos mais sofisticados

assuntos no ramo da f́ısica da matéria condensada. O primeiro material a ser estudado por

Onnes foi o Mercúrio em 1911, uma vez que amostras puras de Hg podiam ser facilmente obti-

das através de destilação múltipla em laboratório. Onnes percebeu uma diminuição abrupta da

resistência elétrica do mercúrio a uma temperatura Tc=4,2K. Esta temperatura, cuja resistência

elétrica vai a zero, é chamada de temperatura cŕıtica Tc ou temperatura de transição [45].

Figura 3.1: Curva R(ohms) x T(Kelvin) do mercúrio obtida por Onnes em 1911 mostrando a
transição para o estado supercondutor a uma temperatura de 4,2K.

Após sua descoberta, Onnes também realizou o mesmo experimento em outros me-

tais como Au e Pt, testando também os mesmos metais com diferentes graus de pureza. Este

trabalho levou Onnes a ganhar o prêmio Nobel em 1913 [46].
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3.2 Efeito Meissner-Ochsenfeld

Em 1933, foi descoberto que um material no estado supercondutor, submetido a

um campo externo, expulsa de seu interior todo fluxo magnético. Em homenagem ao seus

descobridores Walter Meissner e Robert Ochsenfeld, este fenômeno recebeu o nome de efeito

Meissner-Ochsenfeld, e é importante para o estudo das propriedades magnéticas únicas de su-

percondutores [47].

Como mostra a figura 3.2 (a), na tentativa de anular em seu interior qualquer campo

magnético resultante, um material supercondutor, quando submetido a um campo externo, induz

em sua superf́ıcie correntes elétricas de modo que esta corrente cria uma densidade de fluxo ~B

de mesma intensidade porém sentindo oposto ao campo ~H.

a b 

Estado misto 

Figura 3.2: Magnetização em função do campo magnético aplicado para supercondutores (a)

tipo I e (b) tipo II.

Uma vez que no interior de um supercondutor ~B = 0, logo ~M = − ~H. Como a susceptibilidade

é dada por ~M = χ ~H, temos que χ = −1, que é o maior valor posśıvel em módulo para a

susceptibilidade, caracterizando o supercondutores tipo I como um diamagneto perfeito. Nos

supercondutores tipo II há uma penetração parcial do campo magnético acima de Hc1 (campo

cŕıtico inferior) até que se atinja Hc2 (campo cŕıtico superior). Abrikoso’v mostra em seu

trabalho de 1957 [48] que entre Hc1 e Hc2 o fluxo magnético penetra de forma quantizada

carregando o fluxo quântico magnético, dado pela equação 3.1, no qual dentro de cada fluxo

existe um vórtice de supercorrente.

φ0 =
h

2e
= 2, 067× 10−15Wb. (3.1)

Devido a esta propriedade, supercondutores tipo II podem carregar mais densidade de corrente,

e portanto, podem ser utilizados em aplicações tecnológicas que exigem altos valores de campo

magnético, como por exemplo, ressonância magnética em hospitais.
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3.3 Campo cŕıtico

Considere um fio de material supercondutor no qual é posśıvel passar uma corrente

extremamente alta devido ao fato do fio não apresentar resistividade. Sabe-se que a corrente gera

um campo magnético que, ao atingir um certo limite Bc(T), que é uma função da temperatura,

desfavorece a supercondutividade, ou seja, o estado supercondutor pode ser destrúıdo ou por

um campo magnético externo superior a um campo cŕıtico ou pelo campo gerado pelo próprio

supercondutor. Verifica-se empiricamente que

Bc(T ) = B(0)

[

(

1− T

Tc

)2
]

, (3.2)

que é uma lei parabólica exemplificada na figura 3.3.

B

TT
c

B
c

(0)

Figura 3.3: Dependência da temperatura de um supercondutor tipo I com o campo magnético

aplicado. A área sob a curva representa a fase Meissner no qual o supercondutor expele todo o

campo magnético de seu interior.

Associado ao campo magnético gerado pelo movimento das cargas, há também um valor máximo

de densidade de corrente ~Jc que pode circular em um material supercondutor. Caso a densidade

de corrente gere um campo superior ao campo cŕıtico Bc, o estado supercondutor deixará de

existir.

3.4 Termodinâmica da fase supercondutora

Temos até aqui informações fenomenológicas suficientes sobre supercondutividade

para estabelecermos algumas importantes propriedades termodinâmicas da fase supercondu-

tora. Podemos analisar o diagrama de fase de um supercondutor da mesma maneira como

conhecemos as fases de ĺıquidos e gases já estabelecido pela equação de estado de van der Waals
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[49]. Entretanto no estado supercondutor os parâmetros termodinâmicos relevantes são ~B e ~M .

Basicamente iremos partir de um sistema (P,V) bem conhecido com o trabalho sendo calculado

como

W = −
∫

PdV (3.3)

e substituir P por ~B e V por µ0 ~M .

Considere um supercondutor tipo I com efeito Meissner completo ( ~B é nulo em

seu interior). Tome este supercondutor e coloque-o em uma região de campo magnético nulo, e

desta posição, leve-o para uma região de campo não nulo sob temperatura constante. O trabalho

realizado é dado por

W = −
∫ Ba

0

~M · d ~Ba, (3.4)

onde ~Ba = µ0 ~H é o campo aplicado. Tomando a relação ~B = ~Ba + µ0 ~M = 0 no interior do

supercondutor, logo

~M = −
~Ba

µ0
, (3.5)

portanto o trabalho fica

W = −
∫ Ba

0

~M · d ~Ba =
~Ba

2

2µ0
=
µ0H

2
c

2
. (3.6)

Este trabalho se manifesta na energia do campo magnético pela relação

dF = − ~M · d ~Ba (3.7)

no qual F é a energia livre de Gibbs. Portanto, desconsiderando a magnetização devido ao

paramagnetismo fraco no supercondutor no estado normal, a diferença de energia livre para o

supercondutor sob ação de campo magnético e a campo nulo é

FS( ~Ba)− FS(0) =
~Ba

2

2µ0
. (3.8)

Agora considere um metal não magnético no estado normal. Desconsiderando a

pequena susceptibilidade, a magnetização do metal pode ser considerada ~M = ~0, e portanto, a

energia livre não possui dependência com o campo magnético. Esta análise deve ser considerada

apenas para os supercondutores tipo I. Para os supercondutores tipo II, a variação do para-
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magnetismo dos elétrons de condução diminui a energia da fase normal de maneira significativa.

Portanto, para um metal normal, a energia livre no campo cŕıtico Bc é a mesma energia livre

no campo nulo, ou seja

FN (Bc) = FN (0). (3.9)

Quando ocorre a transição do estado supercondutor para o normal sob o campo

cŕıtico, a energia livre dos dois estados são iguais, ou seja

FN (Bc) = FS(Bc). (3.10)

Então a diferença de energia livre entre o estado normal e o estado supercondutor é

FN (0)− FS(0) =
B2

c

2µ0
. (3.11)

De forma resumida

FN (0) = FN (Bc) = FS(Bc) = FS(0) +
B2

c

2µ0
. (3.12)

O campo cŕıtico representa uma medida quantitativa da diferença de energia entre

o estado normal e o estado supercondutor. A quantidade B2
c/2µ0 é chamada de energia de

condensação e representa o ganho de energia livre no estado supercondutor comparado com

o estado normal. Uma maneira alternativa para interpretar a equação 3.11 seria: para ir do

estado normal para o supercondutor à temperatura constante, o material precisa expulsar a

energia magnética, e a maior quantidade que ele pode expulsar é a diferença entre as energias

livres. Tomemos como exemplo o Nb que possui Tc=9 K e Bc = µoHc = 0, 2 T [9]. Como

é mostrado em [50], a energia de condensação é B2
c/2µ0 = 16, 6 kJ/m3. Considerando que o

Nb possui uma estrutura cristalográfica cúbica de corpo centrado (bcc) com parâmetro de rede

a=0,33 nm, a energia de condensação por volume atômico é de apenas 2µeV/átomo. Esta faixa

de energia com valor tão pequeno era um mistério até a vinda da teoria BCS que estabeleceu que

a energia de condensação é da ordem de (kBTc)
2D(EF ), no qual kB é a constante de Boltzmann

e D(EF ) é a densidade de estados no ńıvel de Fermi. A energia é pequena pois kBTc é menor

que a energia de Fermi em muitas ordens de magnitude [50].

A figura 3.4 mostra o efeito do campo magnético sobre a energia livre dos estados

normal e supercondutor em função do campo aplicado.
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Figura 3.4: Variação da energia livre entre o estado normal e supercondutor em função do campo

aplicado. Em Hc as energias livres são iguais e acima de Hc a energia livre do supercondutor

torna-se maior que a do estado normal.

Uma vez estabelecida a energia livre, é posśıvel obter a diferença de entropia entre o

estado normal e supercondutor. De posse da energia livre de Gibbs, podemos calcular a entropia

como

SN − SS = − ∂

∂T
(FN − FS), (3.13)

e utilizando a equação 3.11, obtém-se

SN − SS = − Bc

2µ0

∂Bc

∂T
(3.14)

e como já conhecemos a relação do campo magnético com a temperatura Bc(T ) dada pela

equação 3.15

Bc(T ) = Bc(0)

(

1− T

Tc

)2

, (3.15)

a diferença de entropia entre o estado normal e supercondutor fica

SN − SS =
B2

c (0)

µ0

(

1− T 2

T 2
c

)

T

T 2
c

. (3.16)

Perceba que a quantidade B2
c (0) é sempre positiva, assim como todo o resto. Pode-se então

definir que a diferença de entropia é positiva. Em outras palavras, a entropia do estado normal

SN é maior do que a entropia do estado supercondutor SS , isto significa que o estado supercon-

dutor é mais ordenado que estado normal. Mais tarde, com a teoria BCS, foi posśıvel relacionar

a diminuição da entropia do estado supercondutor com a formação dos pares de Cooper, que
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representam um comportamento coerente do gás de elétrons devido à interação com fônons da

rede [51].

SN − SS > 0 (3.17)

Como SN = SS em T = Tc, a transição não envolve calor latente. Portanto, nesta

situação, a transição é considerada uma transição de fase de segunda ordem.

Em uma temperatura T < Tc, a transição para o estado normal só ocorre mediante

campo cŕıtico Bc. Como SN > SC , a transição é acompanhada pela absorção de calor latente

quando ocorre do estado supercondutor para o normal. A existência de calor latente em uma

transição de fase é caracterizada por uma descontinuidade na primeira derivada da energia

livre quando T = Tc, levando a uma transição de fase de primeira ordem. De modo geral, a

transição do estado supercondutor para o normal via campo cŕıtico Bc é uma transição de fase

de primeira ordem. Por outro lado, a transição é de segunda ordem quando provocada pela

variação da temperatura a campo nulo. A relação entre calor latente L e entropia é dada por

L = T (SN − SS) (3.18)

e sabemos que SN − SS é dada pela equação 3.14, portanto

L = T

(

Bc

2µ0

[

∂Bc

∂T

])

(3.19)

que é positivo enquanto considerarmos um campo cŕıtico Bc finito. Em T = Tc e Bc = 0, o calor

latente L se torna nulo, demonstrando ser uma transição de fase de segunda ordem. Porém na

presença de campo magnético, qualquer transição que ocorre quando T < Tc é uma transição

de fase de primeira ordem.

Uma outra relação termodinâmica importante que pode ser estabelecida é a diferença

do calor espećıfico entre o estado normal e supercondutor, dado por

cN − cS = T
∂

∂T
(SN − SS). (3.20)

Substituindo a equação 3.14 em 3.20, verificamos que

cN − cS = − T

2µ0

(

Bc
∂2Bc

∂T 2
+

[

∂Bc

∂T

]2
)

. (3.21)

Na temperatura cŕıtica T = Tc e Bc=0, o calor espećıfico fica
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cN − cS = − T

2µ0

(

∂Bc

∂T

)2

Tc

(3.22)

demonstrando a existência de uma descontinuidade em Tc. O resultado negativo indica que há

um aumento do calor espećıfico na transição da fase supercondutora. A relação 3.22 é conhecida

como lei de Rugters e implica que existe um salto descont́ınuo em T = Tc no calor espećıfico em

função da temperatura [52]. A lei define o tamanho do salto como pode ser visto na figura 3.5.

C
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Tc T
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Figura 3.5: Dependência do calor espećıfico de um supercondutor com a temperatura. O calor

espećıfico decai linearmente no estado normal e sofre uma descontinuidade em Tc, no qual passa

a decair exponencialmente.

Vale enfatizar que, embora a equação 3.22 contenha o termo dependente do campo cŕıtico Bc,

ela fornece o calor espećıfico a campo nulo. A derivada de Bc em relação à temperatura T é uma

propriedade do material que não precisa sequer de campo aplicado. Já a equação 3.21 fornece a

diferença de calor espećıfico na presença de campo magnético.

Em baixas temperaturas o calor espećıfico de um metal normal segue a relação

cN = γT + α

(

T

ΘD

)3

(3.23)

no qual o termo linear é atribúıdo às excitações eletrônicas dos elétrons de condução, e o termo

cúbico deve-se à contribuição das vibrações da rede. γ e α são constantes e ΘD a temperatura

de Debye. O coeficiente γ é chamado de coeficiente de Sommerfeld e é proporcional à densidade

de estados no ńıvel de Fermi∗, dado por

γ =
π2

3
k2BD(EF ). (3.24)

∗γ é proporcional a D(EF ) pois apenas elétrons próximos à energia de Fermi participam de excitações térmicas.
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Abaixo da temperatura cŕıtica, o comportamento do calor espećıfico é alterado drasticamente

e passa a decair aproximadamente por lei de potência de terceira ordem, mostrando que o

comportamento da rede passa a ser predominante, como mostra a figura 3.5. Em temperaturas

bem abaixo de Tc a teoria BCS estabelece um comportamento exponencial do calor espećıfico

(equação 3.25), implicando na existência de um gap de energia ∆ da ordem de kBTc.

cs = 9, 17γTc exp

(−1, 5Tc
T

)

. (3.25)

Este conceito já havia sido sugerido antes da teoria BCS por Dant and Mendelssohn [53] para

a explicação da ausência de efeitos termoelétricos. Tal dependência exponencial, implica uma

energia de excitação mı́nima por part́ıcula de ∼ 1, 5kBTc. A comparação entre o calor espećıfico

dado pela equação 3.22 e o comportamento esperado pela teoria BCS está indicado na figura

3.5, no qual o salto da descontinuidade pode ser calculado substituindo a equação 3.15 em 3.22,

levando a

cS − cN =
T

2µ0

(

∂Bc

∂T

)2

Tc

= 2
Bc(0)

2

µ0Tc
= 1, 43γTc. (3.26)

3.5 Teoria de London

Em uma tentativa de descrever o fenômeno da supercondutividade, em 1934 F.

Lodon e H. London, baseado no modelo dos fluidos, introduzem o conceito de superelétrons,

que são aqueles responsáveis pela supercorrente. Estes superelétrons são, de alguma maneira

ainda não compreendida, diferentes dos elétrons normais responsáveis pela condução de correntes

elétricas nos metais normais como já se conhecia [54, 55]. A teoria obedece as leis de Maxwell

da eletrodinâmica e consegue descrever o efeito Meissner.

A condução elétrica para um metal normal é dada pela lei de Ohm

~j(~r) = σ ~E(~r) (3.27)

em que ~j(~r) é a densidade de corrente, ~E(~r) o campo elétrico e σ a condutividade, com uma pe-

quena modificação na qual os superelétrons passam a ser responsáveis pela supercondutividade.

De uma densidade n total de elétrons no material, uma parte se comporta como superelétrons

ns , que não são espalhados por impurezas ou vibrações da rede, portanto, não contribuem com

a resistividade. Como não existe efeitos dissipativos, os superelelétrons podem ser relacionados

com a segunda lei de Newton do movimento quando submetidos a um campo elétrico ~E, ou seja
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m
′

(

d~vs
dt

)

= e
′ ~E, (3.28)

no qual m
′
representa a massa do superelétron, ~vs sua velocidade e e

′
a carga. Desta forma

é posśıvel associar uma densidade de corrente aos superelétrons que se movem com velocidade

num certo volume.

~js = nse
′

~vs (3.29)

A equação 3.29 pode ser entendida ao se considerar um fio de comprimento ~l e seção

reta A em que passa uma carga total de nse
′
em um intervalo de tempo t. Aplicando a derivada

temporal em 3.29 e substituindo em 3.28, temos

d~js
dt

=
nse

′2 ~E

m′ (3.30)

que é a primeira equação de London. Esta equação expressa uma resistividade nula para um su-

percondutor e caso não haja aplicação de campo elétrico, a densidade de corrente supercondutora

se mantém constante. Tomando agora o rotacional nos dois lados da equação 3.30

d(~∇×~js)
dt

=
nse

′2

m′ (~∇× ~E) (3.31)

sabendo pela lei de Faraday-Lenz que

~∇× ~E = −∂
~B

∂t
(3.32)

e pela lei de Ampère

~js =
~∇× ~B

µ0
(3.33)

substituindo 3.32 e 3.33 em 3.31 temos a segunda equação de London

~∇2 ~B − 1

λ2L

~B = 0, (3.34)

com λL sendo o comprimento de penetração, dado por

λL =

(

m′

nsµ0e′2

)1/2

. (3.35)

Considerando uma dimensão ao longo de x, podemos escrever
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dB2

d2x
− 1

λ2
B = 0 (3.36)

cuja solução é do tipo

B(x) = B0e
−x/λL (3.37)

A solução 3.37, em concordância com o fenômeno observado experimentalmente,

mostra que o campo magnético decai para zero a medida em que penetra no supercondutor

como mostra a figura 3.6.

�0 
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Figura 3.6: Decaimento exponencial do campo magnético ao penetrar no interior de um super-

condutor.

Da solução também tiramos uma grandeza importante para definição do tipo de supercondutor,

o chamado comprimento de penetração λL, que mede a distância que um campo magnético

consegue penetrar no interior de um supercondutor. A equação 3.34 explica o efeito Meissner

pois não permite que haja uma solução uniforme no espaço, de modo que um campo magnético

uniforme não pode existir no interior de um supercondutor.

Perceba que a solução completa de 3.34 leva a outro termo responsável pelo aumento

da intensidade do campo magnético a medida que penetra no supercondutor (termo em destaque

na equação 3.38).

B(x) = B0e
−x/λL +B0e

x/λL (3.38)

Porém esta solução deve ser desconsiderada para filmes com espessuras d >> λL. Caso a

espessura do filme seja comparável ou menor que o comprimento de penetração λL, o campo
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magnético ~B0 penetrará no filme de forma aproximadamente uniforme e o efeito Meissner não

será observado. Nesta situação em que d < λL, o campo de blindagem é muito menor que o

campo externo [9] e o termo antes desconsiderado passa a ter importância.

0 � 

Bz 

B0 

d<lL 

B B B0 

Figura 3.7: Dependência espacial do campo magnético em um filme fino supercondutor de

d < λL. Nesta situação o campo magnético não possui espaço suficiente para ir a zero e o efeito

Meissner não é completo.

É posśıvel, a partir da equação 3.38, deduzir a dependência espacial do campo

magnético para um filme fino de espessura d < λL (ver figura 3.7). Para esta configuração, o

campo magnético é igual ao campo aplicado B0 nas duas superf́ıcies do filme, ou seja, x = d/2.

Para achar esta solução, o termo exponencial crescente em 3.38 deve ser levado em conta, o que

nos leva a

B0 = B

(

d

2

)

= B1e
−d
2λL +B1e

d
2λL . (3.39)

Como o problema é simétrico para x e −x, portanto B1 = B2 = B, logo

B0 = B(e
−d
2λL + e

d
2λL ) (3.40)

com

B =
B0

2cosh[d/2λL]
. (3.41)

Portanto, a solução para o filme supercondutor é

B(x) = B0
cosh(x/λL)

cosh(d/λL)
. (3.42)

Este resultado (eq. 3.42), mostra que para um filme de espessura d < λL, o campo magnético
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varia pouco ao longo de d, penetrando quase de maneira homogênea na camada supercondutora.

3.5.1 Não localidade de Pippard

Uma forma modificada da equação de London foi proposta mais tarde por Pippard

baseada em uma versão não local da lei de Ohm [56]. Não localidade passa a ser relevante no

problema quando a resposta ao campo magnético só pode ser determinada integrando sobre

todo o volume da amostra em um caso tridimensional. A modificação consiste em uma gene-

ralização da equação de London relacionando a densidade de corrente ~J(r) em um ponto r no

supercondutor com o potencial vetor ~A nas proximidades de r′, ou seja

~J(~r) =
−nsq2
m′

3

4πξ0

∫ ~R(~R · ~A(~r′))
R4

e−R/r0d3~r′, (3.43)

em que ~R = ~r − ~r′. Esta equação (3.43) leva em conta o fato de que a corrente no ponto ~r

depende do campo magnético local ~A(~r′) sobre o volume de raio r0 definido como

1

r0
=

1

ξ0
+

1

ℓ
. (3.44)

Em 3.44, ℓ é o livre caminho médio dos elétrons na superf́ıcie de Fermi

ℓ = vF τ, (3.45)

com τ sendo o tempo de espalhamento de Drude e vF a velocidade dos elétrons na superf́ıcie

de Fermi [9]. A descrição de Pippard leva a um comprimento caracteŕıstico ξ0, e estabelece que

os elétrons responsáveis pela supercondutividade são aqueles no ńıvel de Fermi com energia da

ordem de kBTc, e com incerteza no momento

∆p =
kBTc
vF

(3.46)

na qual a incerteza na posição é

∆x ≥ ~

∆p
⋍

~vF
kBTc

, (3.47)

definindo o comprimento de coerência como

ξ0 = a

(

~vF
kBTc

)

. (3.48)

A constante a foi obtida por Pippard experimentalmente e possui valor de a = 0, 15. A teoria
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BCS também chega a uma equação para ξ0 com o valor da constante sendo a = 0, 18 e se

relaciona com o gap de energia supercondutor ∆ através de

ξ0 = a
~vF
π∆

. (3.49)

O comprimento de coerência ξ0 também representa o tamanho médio entre os dois elétrons

ligados do par de Cooper (ver figura 3.8).

Figura 3.8: Pares de Cooper de tamanho médio ξ0 em um campo magnético não uniforme ~A(~r).

Figura extráıda de [57].

A equação de Pippard também sugere uma resposta do comprimento de coerência

mediante ao grau pureza do supercondutor. Quando impurezas estão presentes, os elétrons são

espalhados em um movimento difusivo, diminuindo o tamanho médio do par de Cooper. Então,

é posśıvel estabelecer dois regimes em relação à pureza dos supercondutores; aqueles com ℓ > ξ0

estão no regime limpo, já os supercondutores com ℓ < ξ0 encontram-se no regime sujo e a

eletrodinâmica torna-se local. Como consequência os supercondutores do regime sujo terão alto

valores de λL, pequenos ξ0 como mostra a figura 3.9.

Figura 3.9: Efeitos de impurezas em estanho dilúıdo com ı́ndio mostrando a variação no com-

primento de penetração em função do livre caminho médio [58].
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3.6 Teoria de Ginzburg-Landau

Uma nova teoria fenomenológica foi elaborada por L. D. Landau e V. L. Ginzburg

em 1950 para explicar as propriedades termodinâmicas da transição do estado normal para o

supercondutor [59]. A teoria é baseada no parâmetro de ordem da transição de fase, que sofre

uma variação abrupta, indo a zero na transição T = Tc. Por exemplo, na transição de um

material paramagnético para o ferromagnético, a magnetização M pode ser o parâmetro de

ordem

M







6= 0 em T < Tc (ferromagneto)

= 0 em T > Tc (paramagneto)
.

Na teoria de Ginzburg Landau, o parâmetro de ordem é a função de onda dos superelétrons ψ,

de forma que

ψ







6= 0 em T < Tc (supercondutor)

= 0 em T > Tc (normal)
.

A quantidade |ψ(~r)|2 pode ser interpretada como a densidade de carga local ns(~r) responsável

pela supercondutividade, isto é

|ψ(~r)|2 = ns(~r). (3.50)

Como o parâmetro de ordem evolui no limite da transição de fase, é posśıvel escrever

a energia livre como uma série de potências do parâmetro de ordem e então, minimizá-la em

relação a qualquer outro parâmetro relevante ao problema como ~r, ~A ou outro.

3.6.1 Energia livre na ausência de campo magnético

O principal postulado da teoria de Ginzburg Landau é que se ψ for pequeno e sofrer

pequenas variações no espaço, a energia livre pode ser expandida em séries de potência da forma

FS = FN + α(T )|ψ(~r)|2 + β

2
|ψ(~r)|4 + ... (3.51)

no qual α e β são coeficientes fenomenológicos. Como as ordens superiores de ψ tornam-se

antissimétricas em relação à mudança do parâmetro de ordem, a expansão da energia livre pode
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ser tomada apenas até a quarta potência. Para temperaturas próximas de Tc, o coeficiente β

deve ser positivo, caso contrário a energia livre não poderia ser minimizada. Para T < Tc, o

coeficiente α deve ser negativo para que FS não seja maior que FN . Para T > Tc, α deve ser

positivo para que o mı́nimo da energia livre ocorra em ψ(~r) = 0 (estado normal).

A minimização da energia livre em relação ao parâmetro de ordem

dF

dψ
= 0 (3.52)

leva a

2α|ψ|+ 2β|ψ|3 = 0, (3.53)

e sabendo que |ψ|2 = ψ · ψ∗, a equação 3.53 fica

2ψ(α+ βψ2) = 0, (3.54)

que possui duas soluções











ψ = 0

α+ βψ2 = 0 ∴ |ψ|2 = −α
β

, (3.55)

ou seja

FS − FN = −α
2

2β
. (3.56)

A solução desejada é tal que α(T ) mude de sinal em T = Tc, de forma que α(T ) se torne positivo

em T > Tc e o mı́nimo de FS ocorra em |ψ|2 = 0 representando o estado normal, e α se torne

negativo em T < Tc e a energia livre seja favorecida. Tomando β como uma constante positiva

(β(T ) = β = constante), em geral tem-se

α



















= 0 em T = Tc

< 0 em T < Tc

> 0 em T > Tc

.

Expandindo o coeficiente α em uma série de Taylor em torno de Tc
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α(T ) = α0(T − Tc), (3.57)

e substituindo em 3.55, tem-se

|ψ|2 = −α0(T − Tc)

β
, (3.58)

que representa a variação do parâmetro de ordem com a temperatura (ver figura 3.10).
y

T
c

T

� ~ �� − � 

� = 0 

Figura 3.10: Variação do parâmetro de ordem com a temperatura.

A diferença entre as energias livres (eq. 3.56) pode ser reescrita como

FS − FN = −α
2(T − Tc)

2

2β
. (3.59)

Como ilustrado na figura 3.11, dois casos podem surgir dependendo do valor de α. Caso α seja

positivo, o mı́nimo da energia ocorre em |ψ|2 = 0, correspondendo ao estado normal. Por outro

lado, se α < 0, o mı́nimo é dado pela equação 3.58.
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Figura 3.11: Função da energia livre de Ginzburg Landau para T > Tc que corresponde ao

estado normal quando α > 0 e para o estado supercondutor T < Tc quando α < 0 .

Das relações termodinâmicas (eq. 3.11), a diferença entre a energia livre FS − FN

leva ao campo cŕıtico termodinâmico Bc, logo, os coeficientes α e β podem ser escritos em função

de Bc através de

FS − FN =
α2(T − Tc)

2

2β
=

B2
c

2µ0
, (3.60)

mostrando que o campo cŕıtico termodinâmico possui dependência com a temperatura próximo

de Tc. Considerando que o parâmetro de ordem ψ não varie com a posição ~r, o comprimento de

penetração de London (eq. 3.35), também pode ser escrito em função dos coeficientes. Tomando

a solução |ψ|2 = −α
β

= ns e substituindo na equação 3.35, o comprimento de penetração λL fica

α

β
=

m′

µ0e′2λ2L
. (3.61)

Portanto, a combinação de 3.60 com 3.61 nos permite definir o valor dos coeficientes α e β como

α(T ) =
B2

c e
′2λ2L
m′

(

1− T

Tc

)

(3.62)

e

β =
B2

c e
′4λ4Lµ0
m′2 = Constante, (3.63)

de modo que o comprimento de penetração de London também está associado com o campo

cŕıtico termodinâmico, e consequentemente com a temperatura. Na formulação original da

teoria, achava-se que e′ assumiria os valores convencionais. Entretanto, para o melhor ajuste

dos dados experimentais, o valor de e′ foi corrigido para e′ ≈ 2e. A teoria BCS em seguida
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comprovou o valor exato de e′ = 2e, que corresponde à carga do par de Cooper [51].

3.6.2 Comprimento de coerência de Ginzburg Landau

Aplicando algumas condições de contorno é posśıvel obter, a partir da teoria de Ginz-

bug Landau, o comprimento de penetração de London, além do comprimento de coerência ξGL

já mencionado anteriormente. Considere uma junção entre uma material normal não magnético

com um supercondutor. Suponha que a interface esteja no plano yz que separa o metal normal

na região x < 0 do supercondutor na região x > 0. Na região do metal normal, o parâmetro de

ordem supercondutor ψ(~r) deve ser zero.

Metal normal  Supercondutor  

x=0 x<0 x>0 

Figura 3.12: Junção entre um material normal não magnético e um supercondutor. Define-se

x = 0 a interface no qual os dois materiais encontram-se em contato.

Assumindo que ψ(~r) seja cont́ınuo, devemos, portanto, resolver a equação não linear de Schrödin-

ger em uma dimensão. A equação da energia livre se torna

FS − FN = − ~
2

2m′
d2ψ

dx2
+ α|ψ|2 + β

2
|ψ|4. (3.64)

Neste momento, é razoável introduzir a função de onda normalizada f = ψ/ψ∞, no qual ψ2
∞ =

−α/β > 0. No caso anterior ψ representava o parâmetro de ordem dentro do supercondutor

(ψ∞ −→ bulk). No caso atual ψ = ψ∞ · f , portanto, a medida que ψ for penetrando no

supercondutor, a função será f = 1. A equação 3.64 minimizada e com as devidas modificações

se torna

~
2

2m′|α|
d2f

dx2
+ f − f3 = 0, (3.65)

no qual o comprimento de coerência é definido como

ξ2(T ) =
~
2

2m′|α|

(

1− T

Tc

)

, (3.66)
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que fornece a extensão da função de onda do par de Cooper. Este comprimento caracteŕıstico

é a medida da distância no qual o parâmetro de ordem responde a uma pertubação, que neste

caso, é a própria presença da interface. Note que este comprimento de coerência é diferente do

mencionado por Pippard, pois, uma vez que α = α0(T − Tc), ξ(T ) diverge em Tc.

Na interface, vamos dizer que f(x) = 1+ g(x), em que g é pequeno comparado com

f (g(x) << 1) e representa uma medida do parâmetro de ordem. Multiplicando os dois lados

da equação 3.66 por 2m/~2, em termos de g, obtemos a forma linearizada dada por

d2g

dx2
− 2

ξ2
g = 0, (3.67)

cuja solução é

g(x) ≈ e±x
√
2/ξ (3.68)

que mostra que uma pequena pertubação no parâmetro de ordem vinda de ψ∞ decairá em um

comprimento caracteŕıstico ξ(T ). É posśıvel obter a relação do comprimento de coerência de

Ginzburg-Landau com o campo cŕıtico termodinâmico substituindo o valor de α da equação 3.62

em 3.68, ou seja

ξ(T ) =
φ0

2π
√
2BcλL

, (3.69)

no qual φ0 = h/q é o fluxo magnético quântico e λL o comprimento de penetração de London.

A solução da equação 3.65 para x > 0 em termos de ψ é

ψ =

(

α

β

)1/2

tgh

(

x√
2ξ(T )

)

. (3.70)

Como mostra a figura 3.10, o parâmetro de ordem primeiramente cresce de zero, e então, se

aproxima do valor limite (ψ∞) no interior do supercondutor.

Metal normal  Supercondutor  �ሺ�ሻ 

� 

�∞ 

0 
Figura 3.13: Variação do parâmetro de ordem de acordo com a equação 3.70 na interface MN/SC.
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Existe uma relação de competição energética entre λL e ξ. O comprimento de

penetração de Ginzburg Landau está relacionado com a diminuição da energia livre, uma vez

que o parâmetro de ordem evolui. Já o comprimento de penetração de London λL, que fornece

a profundidade do campo magnético no supercondutor, está relacionado com o aumento da

energia livre, uma vez há campo magnético aplicado. Com isto, torna-se posśıvel introduzir um

novo parâmetro κ espećıfico para cada material e independente da temperatura. Tomando a

razão entre o comprimento de penetração e o comprimento de coerência, define-se parâmetro de

Ginzburg-Landau κ, que também é utilizado para classificar os tipos de supercondutores.

κ =
λL(T )

ξ(T )
. (3.71)

Abrikosov em [48] propôs a classificação de dois tipos de supercondutores. Aqueles

com valor de κ < 1/
√
2 são categorizados supercondutores tipo I. Neste tipo de supercondutor,

o efeito Meissner é completo até que se atinja o valor do campo cŕıtico Bc. Os supercondutores

tipo II são aqueles com κ > 1/
√
2 e que apresentam dois campos cŕıticos, Bc1 e o chamado

campo cŕıtico superior Bc2. Este tipo de supercondutor pode assumir um estado misto entre

Bc1 e Bc2 no qual o fluxo magnético penetra parcialmente no supercondutor criando uma rede

de vórtices de supercorrentes através do volume do filme [60]. A figura 3.14 mostra o diagrama

de fase para supercondutores tipo I e tipo II em relação ao campo cŕıtico.

Estado normal

SC tipo I SC tipo II

Estado normal

Estado misto

Estado supercondutor

B
c

2
B

c
1

 Tc

B
c

1

T

Estado supercondutor

TTc

a b 

Figura 3.14: Diagrama de fase Bc(T) para (a) supercondutores tipo I e (b) supercondutores tipo

II.

A teoria de Ginzburg Landau é aplicável não apenas aos supercondutores limpos,

mas também pode ser utilizada em regimes sujos (quando há presença de impurezas). Para esta

situação, os parâmetros α e β são expressos em termos do caminho livre médio ℓ = vF τ entre as

impurezas, que pode ser obtido a partir de medidas de condutividade Hall utilizando o modelo

de Drude dos elétrons livres [61]. No regime sujo, o comprimento de coerência supercondutor é
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determinado pelo movimento difusivo dos pares, de forma que ξ =
√
ξ0ℓ [62].

3.6.3 Energia livre na presença de campo magnético

O poder da teoria de Ginzburg Landau para supercondutores só se torna aparente

quando inclúımos o efeito de um campo magnético. Esta abordagem está em concordância com

os efeitos fenomenológicos de Meissner e London. Em um sistema no qual o campo magnético

não é nulo, o operador momento deve ser inserido na equação da energia livre devidamente

modificado

~

i
∇ −→ ~

i
∇− e′ ~A (3.72)

no qual ~A é o potencial vetor ( ~B = ~∇× ~A). A equação da energia toma a forma

FS = FN + α(T )|ψ(~r)|2 + β

2
|ψ(~r)|4 + ~

2

2m′

∣

∣

∣

∣

(

~

i
∇− e′ ~A

)

ψ(~r)

∣

∣

∣

∣

2

+
B2

a

2µ0
= 0 (3.73)

Como o campo magnético depende da posição ~A(~r), então a energia livre também é função

de FS{ψ(~r), ψ∗(~r), ~A(~r)}. A minimização da energia com respeito ao parâmetro ψ∗(~r) leva à

primeira equação de Ginzburg Landau

α(T )|ψ(~r)|+ β|ψ(~r)|2ψ(~r) + ~
2

2m′

(

~

i
∇− e′ ~A(~r)

)2

ψ(~r) = 0 (3.74)

que descreve a variação do parâmetro de ordem no interior de uma amostra supercondutora, e

é semelhante à equação de Schrödinger para uma part́ıcula de massa m′, carga e em um campo

magnético e energia α. O termo
~

i
∇+e′ ~A(~r) fornece a energia associada com a variação espacial

do parâmetro de ordem na presença de campo magnético, e pode ser interpretado como a energia

cinética dos pares de Cooper.

A segunda equação de Ginzburg Landau pode ser obtida tomando a minimização da

energia com relação ao potencial vetor ~A(~r), e aplicando a relação de Maxwell ~∇× ~B(~r) = µ0 ~J(~r),

ou seja,

~J(~r) = − ie
′
~

2m′ (ψ
∗(~r)∇ψ(~r)− ψ(~r)∇ψ∗(~r))− e′2

2m′ |ψ(~r)|
2 ~A(~r). (3.75)

A equação 3.75 representa a densidade de corrente para um sistema de part́ıculas com carga e,

massam′ na presença de campo magnético. Esta relação representa uma resposta eletrodinâmica

local, uma vez que a densidade ~J(~r) depende de ψ(~r) e ~A(~r) na posição ~r.
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3.7 Campo cŕıtico superior

Quando um supercondutor tipo II é submetido a valores de campo magnético acima

de Bc1, a densidade de linhas de fluxo dentro do material aumenta, até que eventualmente,

a transição para o estado normal ocorre. O campo magnético no qual este evento acontece é

chamado de campo cŕıtico superior (Bc2). Na região um pouco abaixo de Bc2, o parâmetro de

ordem supercondutor deve ser pequeno, portanto o modelo de Ginzburg Landau fornece uma

boa descrição.

O operador momento na presença de campo magnético pode ser escrito como

p̂ = −i~∇− q ~A, (3.76)

logo, a energia cinética Ĥ = p̂2/2m, fica

Ĥ =
(−i~∇− q ~A)2

2m
. (3.77)

Negligenciando os termos maiores, a minimização da energia em relação a ψ leva a equação

linearizada de Ginzburg Landau

(−i~∇− q ~A)2

2m
ψ + αψ = 0. (3.78)

Se tomarmos ~B ao longo do eixo z de modo que B = Bêz, haverá um campo uniforme ao longo

do eixo x, então ~A = (0, Bx, 0) e a equação 3.78 pode ser reescrita como

−~
2∇2

2m
ψ +

i~q( ~A∇)

m
ψ +

q2 ~A2

2m
ψ + αψ = 0. (3.79)

Expandindo ∇ · ~A, e sabendo que o potencial vetor está apenas em função de x, de modo que

~A −→ Bx, a equação 3.79 fica

− ~
2

2m

(

∂2ψ

∂x2
+
∂2ψ

∂y2
+
∂2ψ

∂z2

)

+
i~q

m
Bx

∂ψ

∂y
+
q2B2x2

2m
ψ + αψ = 0. (3.80)

Separando as variáveis em 3.80, escrevendo a função de onda como uma combinação de ondas

planas nas direções y e z

ψ(~r) = ei(kyy+kzz)f(x), (3.81)

e reescrevendo o termo − ~
2

2m como −~
2kz

2

2m , a equação 3.80 fica
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− ~
2

2m

d2ψ∗

dx2
+

1

2
mω2(x− x0)

2ψ∗ =

(

α− ~
2k2z
2m

)

ψ∗, (3.82)

no qual x0 = ~ky/qB. A relação 3.82 é igual a equação de Schrödinger para um oscilador

harmônico em uma dimensão com part́ıcula de energia α, carga q e massa m em um campo

magnético ~B associado ao potencial vetor ~A. Este é um problema bem estabelecido na mecânica

quântica, com autovalor dado por

En =

(

n+
1

2

)

ω~ (3.83)

em que ω = qB/m é a frequência do movimento ćıclotron da part́ıcula. Sabendo que Bc2

acontece para o menor autovalor (estado fundamental), ou seja, n = 0 e kz = 0, pela equação

3.82, a energia dada por

E = α− ~
2k2z
2m

, (3.84)

combinada com a equação 3.83, fornece

Bc2 =
2αm

e~
(3.85)

em que o comprimento de coerência de Ginzburg Landau é ξ2GL = 2αm/~ e φ0 o fluxo magnético

quântico, que representa a quantização do fluxo magnético que penetra em um supercondutor

tipo II entre Bc1 e Bc2, vale φ0 = h/2e = 2, 067× 10−15Wb. Portanto, a equação para o campo

cŕıtico superior pode ser definida como

Bc2 =
φ0

2πξ2GL

= κ
√
2Bc (3.86)

em que κ é o parâmetro de Ginzburg Landau. Da equação 3.86, é posśıvel deduzir que super-

condutores com κ > 1/
√
2 terão Bc2 > Bc, e a transição de fase será de segunda ordem com o

parâmetro de ordem crescendo continuamente de zero em um campo logo abaixo de Bc2, o que

descreve um supercondutor tipo II. Caso κ < 1/
√
2, o campo magnético superior será Bc2 < Bc,

e a transição de fase será de primeira ordem com o parâmetro de ordem saltando descontinua-

mente para um valor finito. A relação geral entre ψ, ξ e λL para supercondutores tipo I e tipo

II pode ser vista na figura 3.15.
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Figura 3.15: (a) Supercondutor tipo I no qual o parâmetro de Ginzburg Landau é menor que

0,70 e (b) Supercondutor tipo II que possuem ξ < λL.

3.8 Teoria BCS

Sabe-se que em um metal normal, os elétrons livres (mar de Fermi) são espalhados

por impurezas e vibrações térmicas, ou seja, existe um tipo de interação elétrons-rede que afeta o

comportamento eletrônico do material. Pela conservação tanto do momento, quanto da energia,

um modo de vibração da rede deve ser excitado quando um elétron é espalhado, resultando na

emissão de um fônon [63]. Em 1950, Fröhlich mostrou que a interação elétron-fônon poderia

afetar o sistema de modo a atrair outro elétron ocasionando uma ligação entre eles [64]. Este tipo

de interação vai contra o que se imaginava, uma vez que a interação entre dois elétrons deveria

ser apenas repulsiva devido à força coulombiana. Considere dois elétrons que se propagam por

uma rede cristalina constitúıda por ı́ons positivos. O movimento dos elétrons provoca uma

pequena distorção da rede, que por sua vez, são deslocados do seu ponto de equiĺıbrio pela ação

da força coulombiana como ilustra a figura 3.16.

Figura 3.16: Atração entre dois elétrons causada pela deformação da rede.

A densidade de cargas positivas próxima aos elétrons aumenta e ao relaxar de volta para a posição

inicial, a rede emite um fônon. Desta maneira, elétrons são atráıdos para a região deformada de
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forma que a atração causada pela interação elétron-fônon é superada pela repulsão coulombiana.

Em 1957, Bardem, Cooper e Schrieffer (BCS), baseado nos trabalhos de Fröhlich,

formularam a primeira teoria microscópica da supercondutividade [51]. Cooper mostrou mate-

maticamente que dois elétrons fora da superf́ıcie de Fermi podem se acoplar formando um par

estável com energia menor que EF , não importando quão fraca seja a atração entre eles. O

motivo de Cooper tomar dois elétrons fora da superf́ıcie de Fermi é que esses se relacionariam

com os demais apenas através do prinćıpio de exclusão de Pauli. Este acoplamento entre dois

elétrons mediada por um fônon é chamado de Par de Cooper e só pode acontecer próximo à

superf́ıcie de Fermi na faixa de energia ~ωD, em que ωD é a frequência de Debye do fônon [50].

Desta forma, espera-se que o mais baixo estado de energia seja aquele com momento total nulo,

isto é, spins que constituem o par no estado singleto e com momento iguais, mas com sentidos

opostos (~k,−~k). Isto sugere a construção de uma função de onda para o par como

ψ(~r1, ~r2) =
∑

~k

g~ke
i~k·(~r1−~r2) (3.87)

em que g~k é a combinação linear das funções de onda do elétron ϕ~k = ei
~k·~r, que deve ser

antissimétrica em relação aos estados de spin uma vez que obedecem ao prinćıpio de exclusão de

Pauli. Tomando o potencial atrativo entre os elétrons V~k~k′ = −V para o intervalo EF − ~ωD <

E~k
, E~k′

< EF + ~ωD e aplicando 3.87 na equação de Schrödinger independente do tempo Hψ =

Eψ em uma aproximação onde D(EF ) << 1, a energia de ligação do par ∆ = −(E − 2EF (0))

pode ser escrita como

∆ = 2~ωD exp

( −2

D(EF )V

)

, (3.88)

de modo que pode existir um estado ligado abaixo da superf́ıcie de Fermi mesmo quando |~k| >
| ~kF |. A formação do par acontecerá sempre que o potencial for atrativo, não importando a força

de atração entre os elétrons. Os pares de Cooper, de spin inteiro, se comportam como Bósons,

isto significa que o movimento dos elétrons que constituem o par não pode acontecer de modo

independente. O tamanho do par é geralmente maior do que as distâncias interatômicas, de

modo que cada elétron na superf́ıcie de Fermi pode ser pensado como parte de qualquer outro

par de Cooper então preso ao estado ligado com outro elétron, o que significa que em os pares

se quebram e se reformam continuamente.

Em um sistema de muitos corpos, a função de onda que descreve o estado funda-

mental de vários pares de Cooper é dada por
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|ψBCS〉 =
∏

k

(uk + vkc
†
k↑c

†
−k↓)|φ0〉, (3.89)

em que |φ0〉 é o estado de vácuo, c†k↑ e ck↑ representam o operador de criação e aniquilação de

um elétron com momento ~k e spin ↑. A mesma definição se aplica para part́ıcula de momento

−~k e spin ↓. uk e vk são amplitudes de probabilidade para os quais vale |uk|2 + |vk|2 = 1. Em

intervalos próximo à energia de Fermi, o estado do par está simultaneamente desocupado com

probabilidade |uk|2 e ocupado com probabilidade |vk|2. Os parâmetros variacionais∗ uk e vk

podem ser encontrados minimizando o valor esperado da energia total do sistema

E = 〈ψBCS |H|ψBCS〉, (3.90)

com a hamiltoniana dada por

H =
∑

~k,σ

ǫ~kn~k,σ +
∑

~k,~k′

V~k,~k′c
†
~k↑
c†
−~k↓

c−~k′↓c~k′↑. (3.91)

O termo n~k,σ representa o operador que conta o número de part́ıculas em um estado espećıfico

σ =↑, ↓, ǫ~k é a energia do elétron medida a partir de EF e V~k,~k′ a interação atrativa entre os

elétrons. A minimização da energia leva a

|u~k|
2 =

1

2

(

1 +
ǫ~k
E~k

)

(3.92)

e

|v~k|
2 =

1

2

(

1−
ǫ~k
E~k

)

, (3.93)

com E~k
=
√

ǫ2~k
+ |∆~k

|2 podendo ser interpretado como a energia de excitação que deve ser

fornecida para gerar uma quasi-part́ıcula com o momento ~k. Nesta relação, ∆k representa o

gap de energia supercondutora no zero absoluto, que pode ser obtida resolvendo a equação auto

consistente [50, 65], levando a

∆~k
= −

∑

~k′

∆~k′

2
√

ǫ2~k
+ |∆~k′

|2
V. (3.94)

No limite do acoplamento fraco (D(EF )V << 1) da teoria BCS, ∆~k
tem simetria de onda s, ou

seja, é independente do momento, isto significa que ∆~k
= ∆. É posśıvel também mostrar, pela

∗Essa construção vale apenas para T=0.
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teoria BCS [65] que o gap possui dependência com a temperatura, dada por

∆(T ) = 1, 74∆(0)

√

1− T

Tc
, (3.95)

com ∆(0) = 1, 76kBTc e kB a constante de Boltzmann. A figura mostra o comportamento

experimental do gap em função da temperatura para alguns supercondutores e a correspondente

previsão da teoria BCS.

Figura 3.17: Dependência do gap supercondutor em função da temperatura reduzida para In,

Sn e Pb. A curva cont́ınua representa a previsão teoria BCS. Figura extráıda de [57].

Em uma temperatura abaixo de Tc, um gap de largura 2∆ se abre no ńıvel de Fermi

separando o estado fundamental dos estados excitados como mostra a figura 3.18. A energia

necessária para romper o par é o gap da teoria BCS, que é máxima a 0 K, uma vez que não há

vibrações térmicas.

N(E) 

EF-D EF+D EF 

E 

Vazio Ocupado 

Figura 3.18: Densidade de estados para um supercondutor (azul) e um metal normal (vermelho)

próximo ao ńıvel de Fermi. A linha horizontal tracejada corresponde ao estado de condução do

metal normal e a linha cont́ınua o estado supercondutor no zero absoluto.

Em outras palavras, no estado supercondutor os pares possuem ńıvel de energia

menor que os elétrons normais, logo, formar pares é mais econômico do ponto de vista energético.
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Para destruir a supercondutividade é necessário que o par absorva energia de forma a superar

o gap de energia, quebrando assim a ligação entre eles. Em baixas temperaturas a ocorrência

deste processo é improvável, mesmo que haja aplicação de campo elétrico, desta forma, os pares

podem se mover sem serem espalhados, ou seja, com resistividade nula.

A teoria BCS também chega em uma equação para o comprimento de coerência, que

representa o tamanho do par de Cooper, dada por [51],

ξ0 =
~vF
π∆(0)

, (3.96)

com vF sendo a velocidade de Fermi.

3.9 Interação MN/SC e FM/SC

Mesmo após um século da descoberta da supercondutividade por Kammerlingh On-

nes [45], o interesse sobre este fenômeno está longe de terminar. Um dos maiores atrativos da

última década está na interação interfacial de boa qualidade entre supercondutores e metais

normais (MN/SC), ferromagnetos (FM/SC) e ferromagnetos isolantes (FI/SC). Ao combinar

materiais, até então antagonistas, uma série de novos fenômenos ocorrem, tais como SC/FM/SC

π-fase Josephson effect [66], o convencional estado singleto e o não-convencional estado tripleto

de spins em válvulas de spins supercondutoras [67]. A interação entre um supercondutor e um

metal normal veem sido estudada desde 1964, quando de Gennes [68] noticiou em seus trabalhos

que não só o supercondutor muda as propriedades no metal normal, mas também o metal normal

altera fortemente as propriedades do supercondutor. Próximo à interface SC/MN, a supercon-

dutividade é suprimida ao longo do comprimento de coerência ξSC , de modo que o parâmetro

de ordem é reduzido próximo da interface quando comparado com o bulk. Por outro lado, os

pares de Cooper penetram no MN em uma distância além do comprimento de coerência ξMN ,

podendo ser até maior que ξSC quando em baixas temperaturas.

Quando um material supercondutor é colocado em contato com outro material de

forma que se obtenha uma boa interface, o tunelamento de elétrons através da interface resulta

no efeito de proximidade [68, 69], ou seja, pares de Cooper penetram no metal. Da mesma

forma, pode ocorrer de elétrons do metal penetrarem no supercondutor, este efeito por muitas

vezes é chamado de efeito de proximidade inverso. Este fenômeno tem grande influência sobre

a temperatura de transição do material supercondutor, que pode ser reduzida pela presença de

elétrons ”normais”, assim como pares de Cooper podem induzir supercorrentes no metal. O

efeito de proximidade é posśıvel devido ao fato dos pares conseguirem manter-se correlacionados
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através de distâncias macroscópicas mesmo após penetrarem em outros materiais. Em um

material homogêneo, no regime limpo, o comprimento de coerência térmico do par é dado por

ξ =
~vF

2πkBT
, (3.97)

que fornece a distância que uma quasi-part́ıcula com velocidade de Fermi vF viaja por um tempo

~/2πKBT antes que a decoerência térmica descorrelacione os pares e destrua a supercondutivi-

dade.

A função de onda supercondutora decai ao penetrar no metal após percorrer uma

distância ξ, na qual o elétron perde a informação de fase e os dois elétrons do par se tornam

descorrelacionados (ver figura 3.19).

 

Figura 3.19: Decaimento da função de onda ao penetrar no metal e a aniquilação do par de

Cooper.

Para supercondutores no regime sujo, é necessário estabelecer o coeficiente de difusão

para calcular o comprimento de coerência. Em um movimento baĺıstico, considerando interfaces

suaves, a profundidade de penetração do par de Cooper depende do ângulo de impacto. Desta

forma, a velocidade de Fermi deve ser substitúıda pela componente vF,x perpendicular à interface.

Na presença de impurezas, o espalhamento diminui a profundidade de penetração dos pares no

metal. Se o livre caminho médio é ℓ, e o movimento é difusivo, então a quasi-part́ıcula viaja

numa média de dois espalhamentos eventuais num tempo

τ =
ℓ

vF
. (3.98)

Para um caminho aleatório, a variância σ2x para a componente x é dada por

σ2x =
tℓ2

3τ
=
tvF ℓ

3
, (3.99)

no qual t é o tempo decorrido. A coerência é totalmente perdida quando o caminho total

percorrido durante o percurso aleatório é igual a ξ, então,
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vF t = ξ. (3.100)

Se definirmos o comprimento de penetração difusivo como

ξ2D = σ2x (3.101)

consequentemente, o comprimento de coerência difusivo fica

ξD =

√

ξℓ

3
(3.102)

ou como é geralmente escrita

ξD =

√

~D

2πkBT
(3.103)

com a constante de difusão

D =
vF ℓ

3
(3.104)

Nos materiais ferromagnéticos, a propagação da função de onda é qualitativamente

diferente. Na maioria dos supercondutores, a função de onda dos pares de Cooper se encontram

no estado singleto, ou seja, os elétrons dos pares possuem spins opostos, já os ferromagnetos

procuram alinhar seus spins de forma paralela devido à tentativa de minimizar a energia de

troca. Se o campo de troca do ferromagneto for suficientemente forte, os spins dos elétrons

do par se alinharão com o campo e a supercondutividade será desfavorecida. A introdução

de materiais magnéticos nos sistema quebram a simetria de reversão temporal e destroem os

pares de Copper. O efeito Zeeman entre os spins também deve ser levando em consideração,

pois leva a uma divisão entre as bandas eletrônicas, o que provoca uma destruição dos pares e

consequentemente uma supressão do estado supercondutor [70].

51



Supercondutor Ferromagneto 

ds dN 

Δ0 a b 

Figura 3.20: (a) Decaimento oscilatório da função de onda ao penetrar no material ferro-

magnético devido ao grande campo de troca interno. Figura adaptada de [71]. (b) Observação

experimental da variação oscilatória da temperatura cŕıtica da bicamada de V(30nm)/Fe(dF )

em função da espessura da camada de Fe [5].

A figura 3.20(a) ilustra a propagação da função de onda de um material SC em um

FM. Ao invés de ocorrer um decaimento exponencial como nos sistemas SC/MN, o parâmetro

de ordem do supercondutor decai em um comportamento oscilatório, que pode ser entendido ao

considerarmos dois elétrons de spins opostos dos pares de Cooper sentindo um campo de troca

h. O elétron que possui o spin alinhado com o campo tem sua energia cinética reduzida por um

valor ∆E, enquanto elétron de spin oposto recebe um acréscimo de ∆E na sua energia cinética.

Como consequência, os elétrons passam a se propagar com diferentes vetores de onda κ e os

pares de Copper adquirem centro de massa com momento 2q = 2~∆p = 2h/vF , que implica na

modulação do parâmetro de ordem com peŕıodo πvF /h.

Quando a camada ferromagnética é da mesma ordem de grandeza ou maior que

o peŕıodo oscilante do par, o comportamento oscilatório da função de onda do par cria uma

dependência oscilatória com a estrutura fazendo com que a temperatura cŕıtica do supercondutor

oscile a medida em que a espessura aumenta [72, 73, 74] como mostra a figura 3.20 (b) .

3.10 Campo cŕıtico superior no limite sujo

O regime sujo é caracterizado por possuir o caminho livre médio menor ℓ que o

comprimento de coerência ξ0. Consequentemente, é posśıvel estabelecer uma relação entre a

resistividade ρ do material em função do grau de desordem atômico. A medida em que o grau

de desordem aumenta, o livre caminho médio dos elétrons de condução diminui, resultando

em um aumento da resistividade que pode ser entendido ao considerar que a velocidade média
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dos elétrons diminui devido ao alto número de espalhamentos. O campo cŕıtico superior Bc2

também é influenciado diretamente pelo livre caminho médio [75]. A relação 3.105, conhecida

como fórmula de Gor’Kov-Goodman [76, 77, 78], mostra o parâmetro de Ginzburg-Landau em

função da resistividade do material no estado normal ρn.

κ = κ0 + 7500
√
γρn, (3.105)

no qual k0 é o parâmetro de Ginzburg-Landau para metal puro e γ é o coeficiente eletrônico do

calor espećıfico dado por γ = (π2/3)D(EF )k
2
B. E como o campo cŕıtico é função de κ através

da relação

Bc2 = κ
√
2Bc, (3.106)

em que Bc é o campo cŕıtico termodinâmico, o aumento de Bc2 observado em [75], pode ser

explicado pela diminuição do livre caminho médio.

A dependência de Bc2 com a temperatura no limite sujo foi descrita primeiramente

por Maki [79] e a equação anaĺıtica foi posteriormente dada por Wethanmer, Helfand e Hohenberg

(WHH) que também inclúıram efeitos de spin paramagnético de Pauli, assim como efeito spin-

órbita em condições de impurezas [80, 81]. A teoria WHH estabelece uma relação entre o campo

cŕıtico superior Bc2 na temperatura reduzida t = T/Tc, com a inclinação dBc2/dt em t = 1

através de uma função h∗(t), tal que

h∗(t) =
Bc2(t)

(

−dBc2

dt

)

T=Tc

, (3.107)

que depende do parâmetro de Maki α

α =
3e2~γρn
2meπ2k2B

= 2, 35γρn, (3.108)

em que e é a carga elementar, me a massa do elétron e kB a constante de Boltzmann. O

parâmetro α indica quanto o campo cŕıtico superior Bc2 diminui pela diferença de susceptibili-

dade entre o estado normal e supercondutor (limite paramagnético de Pauli) [79, 82]. A função

h∗(t) também depende do parâmetro de espalhamento spin-órbita λso. Utilizando cálculo com-

putacional numérico, os autores extrapolaram o valor do campo cŕıtico Bc2 em t = 0 através da

função h∗(t) como mostra a figura 3.21.
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c 

Figura 3.21: Curva de h∗(t) para a liga T i0,35V0,65. Os triângulos são dado experimentais de [83]

. As linhas cont́ınuas são ajustes para (a) α = 1, 37 e λso = 0 que considera spin paramagnético

mas não o efeito spin-órbita, (b) α = 1, 37 e λso = 0, 75 para spin paramagnético e efeito

spin-órbita e (c) α = 0 e λso = 0 que não leva em conta nem o efeito spin-órbita nem o spin

paramagnético.

Ao considerar o limite paramagnético de Pauli, o campo cŕıtico superior Bc2, de

acordo com Maki [79], pode ser escrito como

Bc2 =
Bc2(α=0)BcP

√

2B2
c2(α=0) +BcP

. (3.109)

BcP corresponde ao campo no qual a diferença de energia entre o estado normal e supercondu-

tor, devido à suscetibilidade de Pauli, se torna suficiente para destruir a supercondutividade.

Clogston [84] chegou em uma simples relação para BcP que depende apenas da temperatura

cŕıtica do material no zero absoluto. Sabe-se pelas relações termodinâmicas que a diferença de

energia livre entre o estado normal e supercondutor é

FN = FS +
B2

c

2µ0
. (3.110)

No estado normal, o material possui susceptibilidade paramagnética χp devido à densidade de

estados no ńıvel de Fermi. Considerando a aplicação de campo magnético, a energia livre diminui

por um valor de 1/2χpB
2
c . Pela teoria BCS, no estado supercondutor, a susceptibilidade é nula

no zero absoluto devido aos elétrons no ńıvel de Fermi [51]. Considerando a diminuição da
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energia livre por um campo aplicado, a equação 3.110 pode ser reescrita como

FN = FS +
1

2
χpB

2
cP , (3.111)

em que B2
cP é o campo paramagnético limite de Pauli, também conhecido como campo limite de

Chandrasekhar-Clogston [84, 85, 86]. Se um par de Cooper for exposto a um campo magnético

forte o suficiente, ambos os spins de elétrons ficarão alinhados com o campo magnético e o par

será descorrelacionado de acordo com o prinćıpio de exclusão Pauli. BcP é o campo cŕıtico no

qual este fenômeno ocorre.

A susceptibilidade em termos da densidade de estados, assumindo o fator g=2, é

χp = 2µ2BD(EF ), (3.112)

em que µB = e~/2me = 9, 274× 10−24J/T é o magneton de Bohr. Pela teoria BCS, a diferença

de energia livre entre o estado normal e supercondutor é dada por

FN − FS =
1

2
D(EF )∆

2, (3.113)

no qual ∆ = 1, 75kBTc, é o gap de energia supercondutor no zero absoluto. Desta forma,

Clogston [84] mostra que o campo paramagnético de Pauli pode ser escrito apenas em função

da temperatura cŕıtica†, ou seja,

BcP =
∆

µB
√
2
=

1, 75kBTc

µB
√
2

= 1, 841Tc. (3.114)

Como a variação do paramagnetismo diminui a energia livre da fase normal, é de se esperar que

o campo cŕıtico superior seja limitado por este efeito, como mostra a equação 3.114.

A influência do espalhamento spin-órbita, abordado por Maki e pela teoria WHH,

foi rigorosamente estudada por Hake em 1967, que computou a função h∗ para diferentes valores

de α e λso [87]. Hake concluiu em seu trabalho que a dependência de h∗ com α diminui a medida

que o parâmetro do espalhamento spin-órbita aumenta. Esta dependência deve-se ao fato de

que o espalhamento spin-órbita aumenta a susceptibilidade de Pauli no estado supercondutor.

O parâmetro λso foi estabelecido por Hake ao comparar a incerteza de energia introduzida por

esse espalhamento com o gap de energia, de modo que

λso ≡
~

3πkBTcτso
, (3.115)

†Esta predição (eq.3.114) assume o fato de que o campo cŕıtico superior não supere o valor de BcP .
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em que τso é o tempo de relaxação devido ao espalhamento spin-órbita.

Em [79], Maki mostra que o campo limite de Pauli BcP se relaciona com o parâmetro

α através de

α =

√
2Bc2(0)

BcP (0)
, (3.116)

que também pode ser rearranjada e escrita em função da inclinação dBc2/dT , ou seja,

α = k

(−dBc2

dT

)

T=Tc

(3.117)

com k = 0, 532K/T . A equação 3.117 é útil para extrair o valor de α em experimentos de

campo cŕıtico superior em função da temperatura T . Desconsiderando o campo paramagnético

de Pauli, a função h∗(t = 0) satura em um valor de 0,693 de forma que a equação 3.117 pode

ser escrita como

Bc2(0) = 0, 693Tc(0)

(−dBc2

dT

)

T=Tc

(3.118)

Esta é a conhecida fórmula de WHH, comumente usada [61, 88, 89, 90] para extrair o valor do

campo cŕıtico superior Bc2(o) através da inclinação dBc2/dT próximo da temperatura cŕıtica

em experimentos Bc2(T ). Conhecer o valor de Bc2(o) é útil para determinar o comprimento de

coerência ξGL pela equação linearizada de Ginzburg Landau, isto é [59]

ξGL =

√

φ0
2πBc2(0)

, (3.119)

em que φ0 é o fluxo magnético quântico.

3.11 Spintrônica supercondutora

Em 1964, de Gennes [6] aborda o efeito de proximidade entre supercondutores e

ferromagnetos isolantes (FI). Gennes previu teoricamente que duas camadas ferromagnéticas

isolantes, com magnetizações M1 e M2, podem ficar acopladas quando um filme supercondutor

de espessura ds < ξ0 for intercalado entre camadas ferromagnéticas em uma pseudo válvula de

spin supercondutora. Gennes mostrou que temperatura cŕıtica do filme supercondutor é maior se

FI1 e FI2 estiverem alinhadas de forma antiparalelas, e menor se FI1 e FI2 estiverem paralelas.

Esta previsão foi confirmada experimentalmente por Hauser [91] 1969 em uma estrutura de

Fe3O4/In/Fe3O4, e por Deutscher e Meunier [92] no mesmo ano, em um filme In entre camadas
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de FeNi e Ni oxidadas (ver figura 3.22).

P AP 

FeNi/In/Ni 

Figura 3.22: Observação do efeito de válvula de spin supercondutora feita por Deutscher e

Meunier [92] em um filme In entre as camadas de FeNi e Ni oxidadas por plasma de oxigênio

para isolar as camadas FM da SC. A linha tracejada, após aplicação do campo 1T paralelo às

camadas ferromagnéticas e a linha sólida, após aplicação do campo -1T e subsequentemente um

campo de +0,03T para retornar a magnetização da camada de FeNi.

Enquanto nos sistemas FM/SC os elétrons podem tunelar através das camadas fer-

romagnéticas, nos sistemas FI/SC os elétrons são confinados dentro da camada SC devido à

natureza isolante do FI [93]. Ao mesmo tempo, os spins localizados nas camadas atômicas su-

perficiais do ferromagneto interagem entre si através dos elétrons de condução do metal. Essa

interação indireta do tipo RKKY [94] fornece acoplamento entre as camadas ferromagnéticas.

Em uma estrutura FI1/SC/FI2, os elétrons de condução próximos à FI1 sentem

apenas a primeira camada atômica e são refletidos para dentro do SC, que vão em direção à

outra camada FI2 e o processo se repete como mostra a figura 3.23.

FI1 

FI2 

Figura 3.23: Válvula de spin supercondutora FI1/SC/FI2 com elétron confinado na camada

supercondutora devido à reflexões nas camadas ferromagnéticas.

Considerando que a espessura do SC seja menor que o comprimento de coerência [6], o campo
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de troca médio sentido pelo elétron de condução pode ser escrito como

h̄(θ) = 2|Γ|S
(

a

ds

)

cos

(

θ

2

)

(3.120)

no qual a é o parâmetro de rede do supercondutor, ds a espessura da camada supercondutora na

válvula e 2|Γ|S ·Se a integral de troca do acoplamento entre o spin S ferromagnético da camada

FI1 e o elétron de condução, de spin Se, do último átomo da camada metálica. Dependendo do

método de crescimento do filme, a interface FI/SC pode conter uma pequena camada de óxido,

portanto o valor de Γ dado pelo modelo [68] pode ser menor quando comparado com interfaces

limpas.

Caso as camadas FI estejam alinhadas paralelamente (θ = 0), o campo de troca

médio deve ser tal que, h̄(θ = 0) ∼ Tcbulk, portanto a equação 3.120 pode ser reescrita como

|Γ|S ∼ kBTcbulk
ds
2a

∼ EF
ds
ξ0
, (3.121)

no qual EF é a energia de Fermi na camada supercondutora. Em [6], de Gennes mostrou que,

ao inserir o campo de troca h̄(θ) (eq. 3.120) na equação de Sarma [95], o SC só estará no estado

supercondutor somente quando h̄(θ) < 1
2∆

√
2, no qual ∆ é o gap supercondutor dado pela teoria

BCS como ∆ = 1, 76kBTc [51]. Quando h̄(θ = 0) > 1
2∆

√
2, haverá um ângulo cŕıtico θc abaixo

no qual a energia é suficiente para destruir a supercondutividade, isto é

cos(θc/2) =
∆

h
√
2
. (3.122)

A figura 3.24 mostra a energia do supercondutor em função do ângulo da magnetização das

camadas FI adjacentes.
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FI1 

SC 

FI2 
Vista de frente 

� 
FI1 

FI2 
Vista de cima 

a 

b 

c 

d 

Figura 3.24: Energia E da camada supercondutora em função do ângulo da magnetização entre

as duas camadas ferromagnéticas para (a) energia de troca h̄(θ = 0) > 1
2∆

√
2, (b) para energia

de troca menor que ∆/
√
2 [6]. (c) e (d) mostram o diagrama da magnetização da tricamada

para vista de frente e de cima respectivamente.

Caso a energia de troca for maior que ∆/
√
2µB (fig. 3.24 (a), o estado supercondutor pode

ser totalmente destrúıdo quando a magnetização das camadas FI estiverem paralelas (θ = 0).

Porém, quando a energia de troca sentida pelo SC for menor que ∆/
√
2µB (fig. 3.24 (b), a

supercondutividade é apenas enfraquecida para θ = π, o que resulta em diferentes temperaturas

de transição entre a configuração paralela e antiparalela (TP
c 6= TAP

c ) como mostra a figura 3.25.

Figura 3.25: Diferentes temperaturas cŕıticas para a estrutura GdN/Nb/GdN em diferentes

campos magnéticos externos. As curvas mostram o alinhamento AP, a campo zero e o aumento

do alinhamento P no campo crescente após a saturação [96].

Em trabalhos recentes de 2016 [96], Blamire utiliza GdN(3nm)/Nb(8nm)/GdN(5nm)

e mostra que estruturas do tipo FI/SC/FI também podem apresentar magnetorresistência in-

finita (figura 3.26), de modo que a estrutura alterna entre o estado supercondutor (resistência
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nula com configuração antiparalela) e não supercondutor (alta resistência com configuração pa-

ralela) quando o campo magnético externo é aplicado. O termo magnetorresistência ”infinita”,

apesar de estranho, é utilizado na literatura [62, 96, 5], dada a definição de magnetorresistência

pela equação 2.54.

Figura 3.26: Resistência em função do campo magnético aplicado da estrutura GdN/Nb/GdN

em temperaturas diferentes. As figuras indicam a configuração magnética da camada de GdN

[96]

.

Como mostra o trabalho de J. Moodera com EuS/Al/EuS [62], este fenômeno só

ocorre em faixas bem próximas da temperatura cŕıtica do supercondutor (ver figura 3.27 b), pois

a supercondutividade encontra-se levemente enfraquecida pela energia térmica, e uma pequena

pertubação causada pelo efeito de proximidade pode ativar ou desativar o estado supercondutor.

Este efeito é chamado de superconducting spin switch (SSE).

a b

Figura 3.27: (a) Histerese magnética de EuS(1,5nm)/Al(3,5nm)/EuS(4nm) realizada em uma

temperatura de T=4K e (b) magnetorresistência da estrutura para intervalos de temperaturas

diferentes mostrando que abaixo de T=1,25K a magnetorresistência é infinita [62].

Nos últimos anos, análogos supercondutores de válvulas de spin tem sido ampla-
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mente investigados para aplicações em dispositivos adequados à tecnologias de memória criogênica

[97, 98, 99]. Outro tipo de estrutura proposta [100] consiste em duas camadas FM separa-

das por um metal normal (MN) e conectadas a um SC para formar uma válvula do tipo

SC/FM1/MN/FM2. Experimentos baseados nesta configuração mostraram uma variação da

temperatura ∆Tc = TAP
c − TP

c da ordem de 19 mK [101]. Trabalhos com materiais magnéticos

com anisotropia perpendicular com configuração do tipo CoPt/Nb/CoPt também já foram re-

portados [102] com ∆Tc = 32 mK. Os trabalhos mais recentes nesta área incluem o estado

tripleto de spin dos pares nas válvulas de spin. Em 2001, Bergeret, Volkov e Efetov [103] pre-

viram que em um sistema com uma magnetização não homogênea na interface SC/FM poderia

gerar pares de Cooper no estado tripleto através de spin mixing. Este processo gera spin tripleto

SZ = 0 a partir de spins singleto através de mudanças de fase dependente de spin que os elétrons

experimentam quando se propagam através de uma região ferromagnética, ou quando dispersos

em uma interface ferromagnética. Quando a magnetização do sistema é não homogênea, de tal

forma que o eixo de quantização do spin varia espacialmente, o efeito da rotação do spin entra

em ação, causando assim componentes spin tripleto. A vantagem destes sistemas é que o campo

de troca criado pelo FM, que anteriormente destrúıa a supercondutividade por alinhar os spins

singleto, já não provoca este efeito destrutivo, de modo que supercondutividade e ferromagne-

tismo podem deixar de ser antagonistas. Em trabalhos recentes de 2015, com válvulas de spin

supercondutora de spin tripleto [104], a variação da temperatura ∆Tc chega a alcançar 800 mK.
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4 Métodos

4.1 Construção de um susceptômetro AC

Nesta seção iremos apresentar uma maneira simples e de baixo custo financeiro para

caracterizar tanto materiais magnéticos quanto supercondutores. Este equipamento foi utilizado

na determinação do campo coercivo de nossa estrutura com sensibilidade para filmes finos da

ordem de 10nm. Esta seção explica a construção do aparato experimental e a implementação

da técnica no laboratório.

4.1.1 Introdução

Os avanços na tecnologia dos instrumentos eletrônicos alcançados durante a Se-

gunda Guerra Mundial (1940-1945) deram um impulso nos equipamentos baseados em indução

magnética. O magnetômetro de amostra vibrante (MAV), desenvolvido por Simon Foner em

1955, é um dos equipamentos mais difundidos em laboratórios de todo mundo devido à sensi-

bilidade na caracterização de materiais magnéticos. O MAV foi o precursor do susceptômetro,

que foi inicialmente desenvolvido para servir de base em termômetros de criogenia, mas hoje

é utilizado amplamente na caracterização de materiais magnéticos e supercondutores pois for-

nece informações intŕınsecas do material, como por exemplo campo coercivo, temperatura de

transição magnética e temperatura cŕıtica de supercondutores. A técnica de susceptibilidade AC

possibilita o controle da frequência do campo alternado, que fornece informações sobre processos

de relaxação e de absorção do campo pela amostra. Em uma medida AC, o momento da amostra

varia quando um campo magnético AC é aplicado, em resposta, a dinâmica da magnetização

da amostra pode ser estudada através da componente real χ
′
, que representa a componente em

fase com o campo aplicado e é uma medida da fração do momento magnético induzido que con-

segue acompanhar simultaneamente a oscilação do campo aplicado. A componente imaginária

χ
′′
representa a componente fora de fase e fornece informações das perdas dissipativas, ou seja,

da energia absorvida do campo magnético pela amostra.

No caso dos supercondutores, um campo magnético de baixa frequência (1 Hz a 1

kHz) é aplicado na amostra pela bobina. Quando a amostra encontra-se no estado normal, o

campo magnético produzido pela bobina se estende pela amostra (em frequências abaixo de 1000

Hz, a profundidade de penetração do campo é tipicamente maior que as dimensões da amostra)

contribuindo na impedância do sistema que é diferente quando a amostra não está inserida no
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equipamento. Quando a amostra se torna supercondutora, o campo é exclúıdo de seu interior

e ocorre uma mudança drástica na indutância das bobinas devido às correntes de blindagem e

das perdas magnéticas pelo movimento das linhas de fluxo na amostra.

4.1.2 Prinćıpio de funcionamento

O comportamento dos materiais, sob ação de um campo externo, é determinado pela

origem de seus dipolos magnéticos ou momentos magnéticos e pela natureza da interação entre

eles. O momento angular dos átomos é responsável pela origem dos momentos magnéticos em

um material, ou seja, as propriedades magnéticas possuem uma natureza quântica. O estado

magnético de um material é representado pela magnetização ~M , que macroscopicamente é de-

finida como a soma dos momentos de dipolo magnético total por unidade de volume ∆V que

deve ser suficientemente grande para que haja uma boa média macroscópica, porém pequeno

em relação ao tamanho da amostra para que ~M represente uma propriedade local

~M = lim
∆V→0

1

∆V

∑

i

~µi, (4.1)

em que µi representa o momento magnético de cada átomo, que é somada por todo volume

∆V . As interações magnéticas que ocorrem em um material podem ser relacionadas com duas

grandezas vetoriais, campo magnético ~H, que está associado com a corrente que gera o campo,

e a indução magnética ~B, que está relacionada tanto com a corrente de condução quanto com a

magnetização do meio.

Quando um material é submetido a um campo magnético ~H, em resposta, o material

irá apresentar uma magnetização ~M como consequência da orientação dos dipolos magnéticos.

A susceptibilidade χ mede a capacidade de um material magnetizar-se sob a ação de um campo

externo, que é dada pela relação

~M = χ ~H. (4.2)

A susceptibilidade AC utiliza pontes de indutância mútuas [105] na qual obtêm-se

informações sobre variações do momento magnético da amostra, ou seja, fornece indicações da

declividade dM/dH da curva de magnetização. A magnetização da amostra pode ser entendida

como o momento magnético por unidade de volume e HAC o campo de modulação.

O prinćıpio de medida é baseado no método da indutância mútua, que consiste em

uma bobina primária P1 responsável por aplicar campo AC e uma bobina secundária coletora

de sinal que é composta por duas bobinas S1 e S2 enroladas em fases opostas como mostra a
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figura 4.1 .

Bobina Secundária S1 Bobina Secundária S2 

Amostra 

Figura 4.1: Bobinas secundárias S1 e S2 enroladas em fases opostas com a amostra inserida.

Se aplicarmos um campo magnético variável ~Ha = ~Ha0 cosωt, a amostra em reposta

apresentará um fluxo ~B com uma certa diferença de fase entre com o campo aplicado. Como o

resultado é uma função de onda periódica distorcida, nem ~B nem ~H podem ser expressas como

uma função senoidal de uma única frequência, logo, é necessário que a densidade de fluxo local

médio 〈B〉 seja expressa como uma expansão de Fourier.

〈B〉 = µ0Ha0

∞
∑

n=1

[µ
′

n cos(nωt) + µ
′′

n sin(nωt)] (4.3)

Onde µ
′

n e µ
′′

n são a permeabilidade real e imaginária respectivamente. Entretanto a permeabi-

lidade µ é definida em termos da susceptibilidade χ

µ = 1 + χ (4.4)

portanto

χ
′

1 = µ
′

1 − 1, (4.5)

χ
′′

1 = µ
′′

1 (4.6)

onde χ
′

1 e χ
′′

1 são, respectivamente, as partes real e imaginária de χ1. Multiplicando ambos lados

da equação 4.3 por cosωt(sen ωt) e integrando sobre t de 0 a 2π/ω, é posśıvel obter a parte real

e imaginária da susceptibilidade em função da indução magnética 〈B〉.

χ
′

1 =

[

ω

πµHa0

∫ 2π/ω

0
〈B〉 cos(ωt)dt

]

− 1, (4.7)
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e

χ
′′

1 =

[

ω

πµHa0

∫ 2π/ω

0
〈B〉sen(ωt)dt

]

(4.8)

na qual χ
′

1 fornece a expressão quantitativa do quanto o fluxo magnético penetra na amostra.

Quando a amostra é inserida no interior de uma bobina secundária S1 ou S2, uma

pequena voltagem adicional é detectada por um volt́ımetro conectado nos terminais de S1 e S2.

A voltagem medida será o resultado da soma entre a voltagem induzida sem a amostra Vsa

e a voltagem gerada quando a amostra está inserida na bobina secundária Vca de modo que

Vtotal = Vsa + Vca. As bobinas secundárias S1 e S2 devem ter as mesmas dimensões e o mesmo

número de voltas, porém enroladas em sentidos opostos para que a força eletromotriz induzida

seja nula na ausência da amostra, caso contrário Vsa ≫ Vca, impossibilitando a medida. Porém,

construir duas bobinas idênticas é imposśıvel, mesmo com equipamentos espećıficos para tal, o

que pode ocasionar alguma voltagem residual mesmo quando a amostra não está inserida no

equipamento. Para contornar este sinal residual, os terminais das bobinas secundárias S1 e S2

podem ser ligados a um Amplificador Lock-In, que pode zerar o sinal não desejado por ajuste

de offset, e apenas o sinal da amostra é detectado. A voltagem induzida adicional V (t) gerada

quando a amostra é inserida na bobina secundária é dada pela lei de Faraday

V (t) = −dφ
dt

(4.9)

em que φ representa o fluxo magnético através da bobina. Sendo M(t) a magnetização de um

volume V da amostra, o fluxo magnético da bobina de N voltas e raio a é dado por

φ = µ0πa
2NM(t) (4.10)

Portanto a voltagem medida é

V (t) = −µ0πa2NM(t)/dt (4.11)

Mas para as componentes real e imaginária da susceptibilidade, M(t) também deve ser expressa

em uma expansão de Fourier

M(t) =
∞
∑

n=1

Ha0[χ
′

n cos(nωt) + χ
′′

nsen(nωt)] (4.12)

e voltagem
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V (t) = V0

∞
∑

n=1

n[χ
′

nsen(nωt) + χ
′′

n cos(nωt)] (4.13)

Tomando n=1 em virtude do Lock-In obter o sinal em ressonância com o primeiro harmônico,

temos

V1 = V0(χ
′

sinwt− χ
′′

coswt) (4.14)

no qual V é a voltagem aplicada no solenoide primário e as susceptibilidades χ
′
e χ

′′
mostram

o comportamento de histerese do fluxo na amostra [106].

4.1.3 Montagem do equipamento

A construção do susceptômetro foi totalmente manual e consiste em quatro solenoi-

des. O primário P1 para aplicar campo magnético AC, dois secundários S1 e S1, que deve ser

conectado a um volt́ımetro e é utilizado para detectar sinal, e por fim o último solenoide P2 que

cobre todos os anteriores ou um eletróımã para aplicar campo DC e magnetizar a amostra. O

solenoide P1 deve ter pelo menos 2000 voltas em um espaço de 4 cm, não importa o número de

camadas.

4cm 

Canudo de plástico 
Bobina primária P1 

a b 

Figura 4.2: (a) Esquema de montagem do solenoide primário P1 e (b) montagem experimental
realizada com 2000 voltas.

Para a próxima etapa são necessários dois solenoides rotacionados em sentidos opos-

tos em relação ao outro por cima do primeiro solenoide P1. Cada um deve ter pelo menos 1000

voltas para garantir que o sinal possa ser lido pelo Lock-in. O motivo de se construir as bobi-

nas secundárias por cima da primária é pela facilidade experimental de enrolá-las manualmente

sobre a primária P1.

Por fim, o último solenoide deve cobrir todos os outros e o número de voltas depen-

derá do quanto de campo DC deseja-se aplicar, por exemplo: para um fio de diâmetro D=0,28

mm, aproximadamente 800 voltas enrolado em um comprimento d=4 cm, é posśıvel obter apro-
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Figura 4.3: (a) Esquema de montagem dos solenoide S1 e S2 enrolados por cima do solenoide
primário P1. (b) Suceptômetro com o solenoide S1 finalizado e (c) finalizado com todas bobinas
enroladas.

ximadamente um campo H=50 Oe para cada i=0,2 A, o que é o suficiente. Para realização das

medidas, o solenoide P1 deve ser conectado a uma fonte AC, S1 e S2 a um volt́ımetro e P2 co-

nectado a uma fonte DC. A amostra deve ir dentro do canudo centralizado em S1. A indutância

L deve ser a mesma tanto em S1 quanto em S2 quando a amostra não está inserida, ou seja, S1

e S2 devem ter o mesmo número de voltas. Portanto ao construir os solenoides secundários é

importante separar alguns cent́ımetros de fio extra antes começar a enrolá-los, pois isto facilitará

a correção do número de voltas ao finalizar.

a b

Figura 4.4: Esquema da montagem completa do magnetômetro junto ao lock-in e computador.

67



O último solenoide pode ser substitúıdo por um sistema de eletróımã de campo

DC ligado a uma BOP (Bipolar Operation Power Supplies), que é utilizado para controlar a

magnetização da amostra.

4.2 Sputtering

O Sputtering é uma técnica muito utilizada para crescimento de filmes finos em

substratos. A técnica é baseada no bombardeamento de ı́ons de gases (plasma) sobre um material

alvo, que por sua vez evapora e é depositado sobre o substrato. No processo de sputtering

geralmente são utilizados gás de argônio, uma vez que este elemento é inerte e ao colidir com

o material alvo consegue retirar átomos sem sofrer nenhum tipo de interação como ligações

qúımicas. Todo o processo ocorre dentro de uma câmara em alto vácuo para que a amostra

tenha uma boa qualidade sem a presença de impurezas. Estabelece-se uma diferença de potencial

entre o material alvo e o substrato de modo que uma descarga elétrica é gerada para produzir o

plasma, que por sua vez, são acelerados contra o alvo. Como os átomos sofrem muitas colisões

até chegarem ao substrato, efeitos de pressão dentro da câmara e temperatura do substrato

possuem grande influência na técnica. A figura 4.5 ilustra o prinćıpio de funcionamento do

sputtering.

Ar+

Ar+
Ar+

Catodo

Anodo

e-

e-
e-

e-

e-

S SN

Figura 4.5: Diagrama do prinćıpio de funcionamento do magnetron sputtering. Íons de Ar são
acelerados contra um material alvo arrancando átomos que são depositados sobre um substrato
que fica acoplado no anodo. Sobre o alvo é colocado um imã para que o campo magnético
direcione os ı́ons de forma mais eficiente.

Como o campo magnético pode atrair o plasma, uma outra maneira de aumentar a

eficiência do sistema é adcionar imãs em baixo do material alvo para que o plasma seja focado

no mesmo. Este sistema tem o nome de Magnetron Sputtering [107]. Para materiais bom

condutores como Tântalo, Tugstênio e outros metais, o sistema utiliza fonte DC, uma vez o

material alvo possui elétrons livres o suficiente para neutralizar os ı́ons Ar+ que se chocam, não

68



ocorrendo o acumulo de ı́ons sobre o alvo. Já para materias com pouca condutividade como

óxido de Alumı́nio, a fonte utiliza um sinal alternado de alta frequência, ou como é chamada,

RF sputtering (radio frequency). Como o material não possui tanto elétrons livres, ocorre um

acúmulo de Ar+ sobre o alvo, impedindo que o mesmo seja bombardeado. O RF sputtering tem

o objetivo de alternar o pólo do catodo e todos os ı́ons positivos acumulados são repelidos de

volta ao sistema, mantendo assim o plasma [108].

Outra maneira de utilizar o sputtering é incluir outros gases além do Argônio, como

por exemplo Nitrogênio, que foi o utilizado neste trabalho. É adcionado na câmara uma porcen-

tagem de Argônio e outra de Nitrogênio, que juntamente com o material alvo Nióbio, formam

o composto nitreto de nióbio (NbN). Este processo que inclui outros gases além do Argônio é

chamado de Sputtering reativo [109].

4.3 Microscopia de força magnética (MFM)

O microscópio de varredura por sonda (SPM - Scanning Probe Microscope) abrange

uma variedade de técnicas de caracterização de superf́ıcies, incluindo a microscopia de força

atômica (AFM - Atomic Force Microscopy) e a microscopia de força magnética (MFM - Magnetic

Force Microscopy). A aquisição de imagens consiste em aproximar uma ponta da superf́ıcie da

amostra até que haja interação f́ısica entre elas. Isso produz uma deflexão de um cantilever

(suporte da ponta). Esta deflexão é medida por um laser que reflete no cantilever e o sinal é

medido por um detector. As imagens são geradas pela deflexão do feixe de laser, causadas pela

oscilação do cantilever, que por sua vez ocorre devido a topografia da amostra.

Na microscopia de Força magnética, utiliza-se uma ponta especial, coberta por ma-

terial magnético. A distância entre a ponta e a amostra é mantida fixa (com a ponta contornando

a topografia da amostra, previamente medida por AFM) e a interação entre o campo magnético

da amostra e da ponta é medida, pela deflexão do cantilever. A interação dipolar magnética é

de longo alcance e detecta-se usando o método AC, ou seja, mede-se gradiente de força entre

a ponta e a amostra, sendo assim, o MFM é operado em modo não-contato, enquanto o AFM

pode ser operado em modo contato ou contato intermitente.
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5 Resultados de GSAs unidirecionais

5.1 Fabricação

Para a nanofabricação das amostras investigadas, um filme fino ferromagnético de

permalloy (Ni0.8Fe0.2) 20nm, precedido por 3nm de Ta para adesão e seguido da mesma espes-

sura de Ta para proteção contra oxidação, foi crescido pela técnica de sputtering sobre substrato

de siĺıcio sem a quebra do vácuo, como ilustrado na figura 5.1.

Si 

Ta 

Py 

Ta 

Figura 5.1: Esquema da tricamada de Ta(3nm)/Py(20nm)/Ta(3nm) utilizada para a criação

das redes de GSAs.

O motivo de se utilizar permalloy na construção das ilhas é que ele possui uma

anisotropia cristalina efetivamente nula, portanto, o formato retangular das ilhas cria uma ani-

sotropia de forma que força os momentos magnéticos a se alinharem ao longo do eixo maior

da nanoilha criando um comportamento de monodomı́nio. Como resultado, a magnetização de

cada nanoilha pode ser interpretada como um macro-spin tipo Ising que se interage com outras

ilhas predominantemente via interação dipolar.

Cada nanoilha de dimensão de 3,0 µm× 400 nm, tamanho suficiente para ter bom

sinal magnético e contraste de imagem sem perder sua magnetização de domı́nio único, foi criada

a partir de litografia por feixe de elétrons, desenvolvida em 80nm de resist negativo AR-N7520

depositado via spin-coating sobre o substrato de Si e aquecida em placa quente por 1 minuto

a uma temperatura de 85◦C. Finalmente as amostras foram definidas por corrosão através de

um feixe de ı́ons provido por um ion milling, seguida da remoção eletrorresistiva por plasma de

oxigênio. Toda a sequência da construção dos GSAs estão ilustradas na figura 5.2.
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Figura 5.2: (a) Tricamada Ta/Py/Ta crescida por sputtering. (b) Deposição de 80nm de

eletroresist negativo AR-N7520 por spin-coating a 350 rpm. (c) Exposição e (d) definição das

nanoilhas via litografia por feixe de elétrons (EBL) com uma voltagem de aceleração de 100KV

e uma dose de 640µC/cm2. (e) Remoção da área sensibilizada e (f) definição do contorno das

nanoilhas através de feixe de ı́ons incidido com ângulo de 20◦. (g) Nanoilhas com resist não

sensibilizado no topo. (h) Remoção do resist via plasma ashing de oxigênio e (i) verificação da

estrutura via microscopia eletrônica de varredura (MEV).

Os diferentes parâmetros de rede utilizados para os arranjos unidirecionais dos na-

nomagnetos são apresentados na tabela 5.1, onde a é a separação lateral entre os nanomagnetos

na direção x, e b é a separação longitudinal na direção y centro a centro. A amostra referência

é a que chamamos de L20, com separação a =1,15 µm e b =3,55 µm, e a partir desta amostra,

outras quatro foram feitas alterando a distâncias a e b entre as nanoilhas, como mostra a tabela

5.1.
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Amostra a (µm) b (µm)

L00 0,95 3,55

L40 1,35 3,55

L20 1,15 3,55

L22 1,15 3,75

L24 1,15 3,95

Tabela 5.1: Parâmetro de rede para as cinco amostras investigadas com suas respectivas se-

parações laterais a e longitudinais b.

A figura 5.3(a) mostra a boa qualidade da amostra finalizada, assim como as se-

parações laterais e longitudinais no nosso sistema de referência. A topografia da estrutura

obtida via microscopia de força atômica (AFM) é mostrada em 5.3(b). O estado fundamen-

tal, como mostra 5.3(c), foi obtido após o protocolo de desmagnetização realizado por campo

magnético alternado de 1 kOe e frequência de 60 Hz aplicado na direção y, enquanto a amostra

foi lentamente afastada do centro da bobina.

a b c 

d � d ݕ 
5µm 

ܽ ܾ 

Figura 5.3: (a) Imagem da estrutura obtida por MEV mostrando a boa definição das nanoilhas.

(b) Imagem topográfica da estrutura obtida por AFM e (c) mostra a microscopia de força

magnética da mesma amostra apresentando os dipolos dos nanomagnetos representadas por

pontos claros (pólo norte) e escuros (pólo sul).

5.2 Análise quantitativa

O fator de maior interesse deste trabalho é investigar como a mudança na distância

lateral e longitudinal entre os nanomagnetos pode afetar o comportamento da magnetização,

assim como a população de carga magnética, e a resposta do sistema ao campo magnético. As

diferentes distâncias laterais e longitudinais entre as cinco amostras implicam em mudanças na

interação dipolar entre primeiros vizinhos. Enquanto a variação na distância longitudinal fornece

diferentes intensidades de cargas magnéticas pelo aumento da densidade da linha de campo
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magnético nos vértices, a variação na distância lateral altera a interação entre as próprias cargas

magnéticas na rede (ver figura 5.4), podendo modificar o valor do campo magnético necessário

para girar a magnetização das ilhas.

a b  

b=3,95 mm 

b=3,75 mm 

b=3,55 mm 

x 

y 

a=0,95 mm 

a=1,15 mm 

a=1,35 mm 

Figura 5.4: (a) Representação esquemática da variação da intensidade da carga magnética ao

modificar as distâncias longitudinal b mas mantendo a distância lateral a constante. Caso a

distância longitudinal permaneça fixa, (b) a intensidade de interação entre as cargas é modificada

a medida que se varia a distância lateral entre as nanoilhas.

Uma vez que o volume da nossa nanoilha V = 2, 4 × 107 nm3, e considerando a

magnetização de saturação do permalloy M ≈ 8, 6 × 105 A/m [110], o momento magnético

por ilha é da ordem de µ = MV ≈ 2, 1 × 10−14 A·m2, que equivale a µ = 2, 2 × 109µB. A

energia de interação entre as nanoilhas pode ser estimada separadamente para as redes laterais

e longitudinais através da relação D = µ0µ
2/4πd3, com d sendo a separação entre as nanoilhas

centro a centro. Na direção longitudinal b, as constantes de acoplamento valem Db(L20) =

9, 85 × 10−19 J , Db(L22) = 8, 36 × 10−19 J e Db(L24) = 7, 15 × 10−19 J . Esta faixa de energia

é da ordem de ≈ 106K, de modo que a temperatura necessária para girar a magnetização de

uma ilha é muito maior que a temperatura de Curie TcPy ≈ 850 K [37], tornando o sistema

atérmico. Como D é inversamente proporcional ao cubo da separação entre as ilhas, a energia

dipolar diminui de forma mais pronunciável nas amostras L00, L20 e L40, cuja separação estão

na direção x.

Nestes sistemas os monopolos se comportam como objetos pontuais que se interagem

como cargas Coulombianas [7, 42] seguindo a relação

q =
−µ0Q2

M

4π
= −2, 4Ddy, (5.1)

com QM sendo a carga magnética de cada monopolo, consequentemente dada por
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QM = ±
√

4π|q|
µ0

. (5.2)

Desta forma é posśıvel obter o valor da intensidade das cargas magnéticas das redes longitudinais,

com QM (L20) = 9, 15 × 10−9 A · m, QM (L22) = 8, 67 × 10−9 A · m e QM (L24) = 8, 23 ×
10−9 A ·m, que é da mesma ordem de grandeza da carga fundamental do monopolo de Dirac

QD = 2π~/µ0e ≈ 3 × 10−9 A · m. A tabela 5.2 mostra os valores de Da e Db assim como as

cargas magnéticas geradas nos vértices das nanoilhas para todas as amostras investigadas.

Amostra Da (J) Db (J) QM (A·m)

L00 5, 1× 10−17 9, 85× 10−19 9, 15× 10−9

L40 1, 8× 10−17 9, 85× 10−19 9, 15× 10−9

L20 2, 9× 10−17 9, 85× 10−19 9, 15× 10−9

L22 2, 9× 10−17 8, 36× 10−19 8, 67× 10−9

L24 2, 9× 10−17 7, 15× 10−19 8, 23× 10−9

Tabela 5.2: Constante dipolar e carga magnética em função do parâmetro de rede para todas
amostras.

5.3 Resultados experimentais

Nesta seção dos resultados foi investigado experimentalmente, através de medidas

de microscopia de força magnética combinadas com a aplicação de campo magnético externo,

a configuração de magnetização de baixa energia e a probabilidade de emergência de carga

magnética, bem como a população de carga magnética e comportamento de magnetização sob

varredura de campo magnético externo em função da distância de separação das nanoilhas

nas direções x e y. Tal investigação é necessária para melhor compreensão sobre a influência

da interação entre vizinhos, intensidade da carga magnética, assim como resposta do sistema

mediante ao campo externo. Estas redes de GSAs podem ser utilizadas posteriormente como

aplicações em dispositivos spintrônicos e de magnetricidade [27].

Primeiramente, investigamos a magnetização em cada uma das cinco redes diferentes

a partir das medidas de MFM realizadas após o processo de desmagnetização. As análises foram

feitas contando-se o número total de cargas magnéticas e a magnetização do sistema a partir da

direção dos dipolos. Os dados obtidos das cinco redes diferentes pode ser visto na figura 5.5,

com a magnetização My normalizada pelo número de ilhas em 5.5(a) e a porcentagem de carga

magnética normalizada pelo número do vértice 5.5(b), ambas em função das separações lateral

e longitudinal.
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b a 

Figura 5.5: (a) Magnetização normalizada na direção y e (b) porcentagem da população de carga

magnética dividida pelo número de vértices em função das separações longitudinal e lateral após

o processo de desmagnetização.

As medidas expostas no gráfico 5.5 revelaram que a menor magnetizaçãoMy ≈0,064 foi obtida na

amostra L20, aumentando monotonicamente com a distância entre os nanomagnetos na direção

x. No entanto, a análise da população de carga magnética, mostra que nesta amostra particular

L20, juntamente com a L40, a população de cargas magnéticas estão mais presentes, implicando

que a diminuição da magnetização ocorre quando os dipolos estão alinhados na configuração

cabeça-cabeça ou cauda-cauda na direção longitudinal, condição para que ocorra a emergência

de carga magnética de vértice, em vez de configuração antiferromagnética lateral como esperado

para o estado fundamental previsto pelo modelo de Haltere [7]. Vale aqui destacar que obter a

configuração de estado fundamental é uma tarefa experimental desafiadora, especialmente em

sistemas frustrados. Nossas observações mostram que a rede que mais se aproxima da predição

para o estado fundamental unidirecional é a L22, embora apresentem domı́nios ferromagnéticos

que transportam cargas magnéticas em suas extremidades.

No segundo passo, investigamos a resposta dos nanomagnetos mediante ao campo

magnético externo em função da separação longitudinal e lateral. Para isso, aplicamos campo

na direção y a fim de saturar a magnetização, e a partir deste ponto, começamos a aplicar

campo magnético na direção oposta. Para esta medida, foi necessário a realização de uma

adaptação no equipamento de MFM com o intuito de se controlar o campo externo aplicado

na amostra. Foi constrúıdo um eletróımã sobre um núcleo ferromagnético com 922 voltas em

um espaçamento de 6 cm e calibrado pela corrente através de um gausśımetro. Não houve

aplicação de campo durante a varredura do microscópio pois o conjunto de bobinas do circuito

interno MFM poderia sofrer interferências pela aplicação do campo externo. Como a amostra é
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atérmica, primeiramente o campo magnético foi aplicado, magnetizando a amostra, seguido da

medida a campo nulo. A montagem do equipamento pode ser vista na figura 5.6.

+� −� 

Fonte DC 

Amperímetro 

Amostra 

Eletroimã AFM 

a b c 

Eletroimã 

Amostra 

Ponta 

Figura 5.6: (a) Eletróımã finalizado com 922 voltas. O processo de calibração mostrou um

campo efetivo de 10 Oe para cada i = 60 mA de corrente aplicada. (b) Montagem do eletróımã

junto ao MFM e (c) a representação esquemática de toda montagem do sistema.

Cada giro de magnetização do nanomagneto é responsável pela criação de um par de

carga magnética. A inversão de sucessivos nanomagnetos longitudinais vizinhos separará o par

de cargas magnéticas opostas, criando uma corrente de carga magnética. Aumentando o campo

magnético e promovendo separações dos pares, as cargas magnéticas opostas eventualmente

se encontram e se aniquilam até que a saturação da magnetização para o lado oposto seja

atingida. Apesar da carga magnética ser restrita a se mover na mesma direção longitudinal, a

atração ou repulsão com cargas vizinhas laterais afeta sua mobilidade dependendo da distância

entre as correntes. A combinação de interação dipolar entre nanomagnetos e cargas magnéticas

resulta em aumento ou diminuição do campo magnético externo necessário para seu transporte.

Conhecendo melhor o mecanismo de criação e transporte das cargas magnéticas, o ajuste nos

parâmetros de rede a e b pode ser útil para otimizar a intensidade do campo necessária para

o movimento e a população de carga magnética, permitindo que sistemas de baixo consumo

de energia sejam usados na tecnologia para aplicação de campo magnético em dispositivos de

memória [111]. O processo de medição está representado na figura 5.7, que é composta por

imagens de MFM com varredura de 40 µm × 40 µm obtidas em estado intermediário de aplicação

de campo magnético externo e um diagrama ilustrando o mapeamento de cargas magnéticas nas

regiões destacadas. A curva de histerese com magnetização normalizada na direção y, obtida por

contagem dos dipolos é mostrada na figura 5.7(b), enquanto a porcentagem de cargas magnéticas

normalizada por número total de vértices é mostrada na figura 5.7(c).
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Figura 5.7: (a) Imagens de MFM da amostra L00, apresentando a magnetização dos dipolos e

as cargas magnéticas em função da varredura do campo magnético externo. A parte destacada

mostra a evolução da emergência das cargas magnéticas através de pontos azuis e vermelhos.

(b) Histerese magnética obtida pela contagem da magnetização dos nanomagnetos. Os números

1-5 representam o campo magnético aplicado apresentadas na figura a. (c) População de carga

magnética em função do campo magnético externo aplicado extráıdo da Figura a.

A histerese obtida para as cinco amostras está indicada na figura 5.8, com as amostras de rede

laterais variáveis a na figura 5.8 (a), e as amostras com separação na direção b na figura 5.8 (b).
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Figura 5.8: Histerese magnética para as amostras com (a) diferentes separações laterais e (b)

diferentes separações longitudinais.

A primeira observação a respeito das histereses é que a coercividade é totalmente afe-

tada pela separação lateral a entre os nanomagnetos, aumentando monotonicamente de Hc=185

Oe para Hc= 226 Oe. Estes resultados mostram que, mesmo sem movimento de carga magnética

entre as linhas separadas na direção x, o parâmetro de rede afeta a mobilidade da carga

magnética alterando a interação dipolar carga-carga e entre dipolos. A magnetização começa a

diminuir em intensidades de campos menores para a rede com separação lateral mais próxima

entre os nanomagnetos devido ao alinhamento antiferromagnético preferencial promovido pela

interação dipolar. Tal comportamento pode ser percebido na histerese (fig. 5.8), destacado e

nomeado como região 1 e 2. A concordância entre teoria [112] e experimentos é observada pela

similaridade no decaimento da inclinação do pescoço da região 1, apresentada na figura 5.9 (a),

e o enfraquecimento da constante dipolar, como mostrado na figura 5.9 (b). Para as amostras

com separação longitudinal b, a coercividade foi reduzida de Hc = 210 Oe para Hc= 196 Oe en-

tre as amostras L20 (de distância longitudinal menor) e L24 (de distância longitudinal maior).

Esses resultados também concordaram com a previsão teórica, uma vez que mais energia do

campo externo é necessário para girar cada dipolo e superar tanto a energia das cordas quanto

a interação coulomb, que aumentam com a interação dipolar.
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Figura 5.9: (a) Região 1 ampliada da figura 5.8 a mostrando a inclinação das três amostras L00,

L20 e L40. (b) Inclinação das regiões 1 e 2 das regiões destacadas juntamente com a constante

dipolar D.

A evolução da população de carga magnética das cinco amostras em função do campo

externo pode ser vista na figura 5.10. Estes resultados mostram uma maior emergência de carga

magnética nas redes com menor separação na direção lateral x em campos magnéticos baixos,

e uma diminuição na população de carga magnética a medida em que se aumenta a separação

lateral, com pico deslocado para campos magnéticos externos mais altos. Os resultados presente

na figura 5.10 (b) mostram que a maior população de cargas magnéticas ocorrem na amostra

L22, aquela com separação lateral e longitudinal intermediária. Como as amostras L20, L22 e

L24 possuem separações na direção longitudinal y, a interação entre as cargas na direção lateral

permanece a mesma, de modo que o campo necessário para criá-las permanece praticamente

inalterado, e o pico não é deslocado como no caso anterior.
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Figura 5.10: Percentual de carga magnética em função do campo aplicado externo para as

amostras com (a) diferentes separações laterais (dx) e (b) diferentes separações longitudinais

(dy).

O resumo dos valores obtidos para campo coercivo e porcentagem de população magnética para

todas amostras investigadas estão indicados na tabela 5.3.

Amostra Hc (Oe) População de carga mag. (%)

L00 185 36,5

L40 226 29,4

L20 210 34,3

L22 215 41,6

L24 196 34,5

Tabela 5.3: Campo coercivo e população de carga magnética para as cinco amostras investigadas.

Os resultados aqui obtidos concordam parcialmente com a previsão teórica de J.H.

Rodrigues [112], que propuseram um modelo que incorpora o momento dipolar dos vértices para

prever a população e a intensidade da carga magnética em função do campo externo. Rodrigues

mostrou que a maior emergência da população de carga magnética ocorre para cargas de maior

intensidade em campos magnéticos mais baixos e é deslocado para campos mais altos a medida

em que a intensidade das cargas diminui, que é o oposto do observado no presente trabalho. Tal

discrepância pode ser atribúıda ao fato de que a análise teórica foi baseada considerando a tensão

das cordas aproximadamente 10 vezes maior do que o previsto em nosso sistema [7]. Nas nossas

observações experimentais, não apenas a intensidade da carga está mudando com o espaçamento

entre as nanoilhas, mas também a energia das cordas, como observado em trabalhos anteriores

com geometria similar [7]. Isso pode ser visto na figura 5.10 (a), onde a intensidade da carga

magnética é a mesma em cada rede, mas a população de carga magnética é maior na rede de
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menor separação lateral, provavelmente devido à redução na tensão das cordas pela influência dos

vizinhos mais próximos. A partir desses resultados pode-se concluir que, enquanto a interação

dipolar entre nanoilhas laterais afeta a eficiência da criação e aniquilação do monopolo magnético,

a intensidade de carga influencia a porcentagem de população de monopolos magnéticos.
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6 Resultados da válvula de spin supercon-

dutora

6.1 O spin switch

O supercondutor utilizado nesta pesquisa foi o nitreto de nióbio (NbN), que em

suas condições de otimização possui uma temperatura cŕıtica de 16K [113]. NbN possui uma

estrutura cristalográfica fcc tipo NaCl (a=0,44 nm) (ver apêndice B), é um supercondutor tipo

II com um comprimento de coerência ξ=5nm [114]. Para controle magnético da estrutura foi

utilizado o GdN que é um isolante ferromagnético com temperatura de Curie T=60 K [114] que

também possui estrutura cristalográfica fcc (a=0,5 nm) (ver apêndice B) que pode ser facilmente

crescido por sputtering em temperaturas ambientes. O motivo da escolha destes materiais é a

baixa temperatura de Curie do GdN que leva a uma diminuição da quebra dos pares de Cooper,

baixo comprimento de coerência do NbN que preserva a SC mesmo em espessuras pequenas e

uma possibilidade de observar o efeito de spin switch em temperaturas maiores devido a alta

temperatura cŕıtica do NbN.

As amostras de estrutura GdN/NbN/GdN foram crescidas sobre substratos de Si

oxidados termicamente, com Al2O3 (5nm) na base e Al2O3 (10nm) no topo para proteção contra

oxidação, por sputtering DC a uma temperatura de 450oC sem a quebra do vácuo (in situ). As

camadas de NbN fora depositadas a partir de um alvo de Nb com pureza 99,95% em uma

atmosfera de Ar e N2 em uma pressão de crescimento de 2,3 mTorr. Os filmes de GdN foram

crescidos a partir de um alvo de Gd 99,9% a uma pressão de 2,8 mTorr. Todos os detalhes do

crescimento para os dois materiais estão descritos na tabela 6.1.

Tabela 6.1: Condições para crescimento das amostras utilizando sistema sputtering.

Propriedaes NbN GdN

Temperatura (◦C) 450 450

Potência (W) 300(DC) 50(DC)

Fluxo (cm3/min) 40Ar+9,5N2
50Ar+3,2N2

Porcentagem de N2 (%) 19,2 6

Substrato Si/SiO2 Si/SiO2

Pressão (mTorr) 2,3 2,8

A coercividade do filme de GdN (23 nm) foi determinada via SQUID (Supercon-

ducting Quantum Interference Devices) [115] a uma temperatura de T=5 K, assim como a
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temperatura de Curie. Ambos resultados estão destacados na figura 6.1.
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Figura 6.1: (a) Loop de histerese magnética a T=5 K para um filme de GdN de 23 nm de

espessura com coercividadeHc = 28 Oe. (b) Magnetização em função da temperatura apontando

a temperatura de Curie TCurie = 42 K.

A determinação da temperatura cŕıtica do supercondutor foi realizada com a medida

da resistência da amostra em função da temperatura através de uma sonda de quatro contatos

em banho de hélio ĺıquido. Uma série de amostras de espessuras diferentes foram analisadas

com o objetivo de estabelecer a melhor temperatura de transição para filmes finos e para o bulk.

A figura 6.2(a) mostra a resistência normalizada em função da temperatura em Kelvin para três

filmes finos de NbN com espessuras 3, 4 e 5 nm. Escolhemos a amostra de 5nm para utilizar

na tricamada pois esta apresenta a melhor relação entre a espessura e a temperatura cŕıtica. A

figura (b) mostra a temperatura cŕıtica Tc =12 K para um filme espesso de 150nm.
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Figura 6.2: (a) Resistência normalizada em função da temperatura (K) para amostras de NbN

com 3, 4 e 5nm de espessura. (b) Resistência em função da temperatura para NbN de 150 nm.
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A primeira estrutura analisada foi uma tricamada de configuração GdN 40nm/NbN

5nm/GdN 15nm. A curva da susceptibilidade desta estrutura é mostrada no gráfico 6.3, no qual

é posśıvel verificar dois picos em cada parte da curva, indicando dois campos coercivos referentes

às espessuras 40 nm e 15 nm do material ferromagnético. Este valor de campo coercivo indica

qual campo magnético deve ser aplicado para estabelecer os estados paralelo e anti-paralelo na

válvula de spin.
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Figura 6.3: Susceptibilidade magnética em função do campo magnético em Oe para a tricamada

GdN(40nm)/NbN(5nm)/GdN(15nm). Os dois picos maiores representam o campo coercivo Hc1

da primeira camada de GdN (40 nm) e os picos menores representam o campo coercivo Hc2 da

camada mais fina de 15 nm .

A fim de se investigar o acoplamento das camadas ferromagnéticas através do su-

percondutor, as mesmas medidas de susceptibilidade foram realizadas para várias espessuras de

NbN e mantendo as espessuras do ferromagneto GdN fixas em 40 nm e 15 nm. As curvas foram

realizadas em uma temperatura de T=7,8 K, e estão indicadas no gráfico 6.4
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Figura 6.4: Susceptibilidade da tricamada em função do campo aplicado para várias espessuras.

Estes resultados mostram que o segundo pico, referente à coercividade da segunda camada FM,

só aparece em dNbN >0,5 nm. Para espessuras muito pequenas de NbN, o material ferro-

magnético se comporta como um único filme, e para espessuras maiores que 0,5 nm, a estrutura

começa a apresentar um acoplamento ferromagnético, indicando que não só o supercondutor de

dNbN =5 nm pode ser utilizado válvula, mas também NbN com espessuras menores.

Tomando apenas a tricamada de dNbN=5 nm e variando a temperatura, é posśıvel

mostrar que mesmo abaixo da temperatura cŕıtica, as camadas ferromagnéticas continuam aco-

pladas como mostra o gráfico 6.5.
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Figura 6.5: Suscetpibilidade da tricamada GdN(40nm)/NbN(5nm)/GdN(15nm) medida em três

temperaturas de 12 K, 6 K e 4,2 K respectivamente.
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Apesar do sinal ser mais ruidoso e menos intenso em T <6 K, é posśıvel observar a existência

do acoplamento entre as camadas ferromagnéticas. Este resultado vai contra o reportado por

Blamire [116], que afirma que o acoplamento antiferromagnético desaparece em temperatu-

ras abaixo de Tc em estruturas de GdN/NbN/GdN devido à perda da densidade de quasi-

part́ıculas no ńıvel de Fermi causada pela formação dos pares de Cooper. Entretanto, o acopla-

mento mostrado pelo gráfico 6.5 indica que, apesar da perda da densidade de quasi-part́ıculas,

o espaçador NbN possui elétrons de condução suficiente para intermediar o acoplamento en-

tre as camadas ferromagnéticas. A fração de elétrons que formam pares de Cooper em um

supercondutor é da ordem de ∆k/kF ≈ 10−4 [85]. Sabemos que a densidade de portado-

res livres presente no NbN é nNbN = 1, 3 × 1030 e/m3 (valor obtido na seção 6.2), portanto

ns ≈ 1, 3 × 1030 · 10−4 ≈ 1, 3 × 1026 e/m3, que representa a densidade de pares formados no

volume da amostra.

Outro fator interessante observado no gráfico 6.5 é que a coercividade do GdN é

altamente modificada quando o NbN entra no estado supercondutor. Para entender melhor este

efeito, medidas de magnetização em função do campo aplicado (M-H) foram feitas em três amos-

tras de configuração GdN(5nm)/NbN(5nm), GdN(10nm)/NbN(5nm) e GdN(23nm)/NbN(5nm).

Como mostra a figura 6.6, a coercividade da camada de GdN aumenta a medida em que a tem-

peratura diminui.
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Figura 6.6: Loop de histerese magnética realizadas acima (curva em azul) e abaixo da tempe-

ratura cŕıtica do NbN (curva em vermelho) para bicamadas de (a) GdN(5nm)/NbN(5nm), (b)

GdN(10nm)/NbN(5nm) e (c) GdN(23nm)/NbN(5nm).

Isto implica que, a uma temperatura de T=5 K quando o NbN se encontra no estado supercondu-

tor, o campo necessário para girar a primeira camada ferromagnética, colocando a válvula na con-

figuração AP, deve ser de 25 Oe, e para girar a segunda camada, o campo deve ser de pelo menos

56 Oe, como é mostrado na curva M-H (6.7) para a tricamada GdN(15nm)/NbN(5nm)/GdN(40nm).
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Figura 6.7: Magnetização em função do campo aplicado para a tricamada de estrutura

GdN(15nm)/NbN(5nm)/GdN(40nm) indicando a controlabilidade da orientação da magne-

tização das camadas de GdN a uma temperatura de T=5 K. Os degraus representam os campos

coercivos das diferentes espessuras de GdN e indicam estados paralelo e anti-paralelos de mag-

netização entre as camadas ferromagnéticas.

Conhecendo o campo coercivo das camadas ferromagnéticas quando NbN encontra-

se no estado supercondutor, o próximo passo foi verificar a influência dos estados P e AP sobre

nossa estrutura. Para isto uma série de amostras GdN(15nm)/NbN(xnm)/GdN(40nm) foram

submetidas a medidas de magnetorresistência a uma temperatura de 4,2 K (banho de hélio

ĺıquido). As medidas foram realizadas através de uma sonda de quatro contatos com a aplicação

de corrente DC constante iDC=10 µA em dois contatos, e a voltagem medida em outros dois,

conforme está ilustrado na figura 6.8(a). A montagem real com a amostra conectada aos contatos

na sonda está mostrada na figura (b).

GdN 

NbN 

GdN 

V 

iDC=10 mA 

a b � 

Figura 6.8: (a) Esquema de montagem da medida de transporte não-local na válvula de spin

supercondutora. (b) Imagem real da amostra junto à sonda com os 4 contatos realizados com

fio de cobre e ı́ndio.
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A figura 6.9 mostra as medidas de magnetorresistência para a tricamada variando

espessura de NbN e mantendo a temperatura constante T=4,2 K.
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Figura 6.9: Magnetoresistência da tricamada em função do campo magnético aplicado para

várias espessuras de NbN em T=4,2 K.

Os resultados presentes na figura 6.9 mostram um comportamento magnetoresistivo t́ıpico de

uma válvula de spin FM/MN/FM, no qual a resistência aumenta no estado antiparalelo. Ao

contrário do esperado, a MR reduz com o aumento da espessura, o que também é t́ıpico de uma

válvula de spin comum. Um resumo da MR das 5 medidas feitas em função da espessura dNbN

pode ser visto no gráfico 6.10.
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Figura 6.10: Magnetoresistência da tricamada em função da espessura dNbN . A figura representa

o diagrama de montagem para as medidas de MR com aplicação de corrente constante de 10µA

no plano do supercondutor.

Este comportamento sugere a presença de camada metálica ferromagnética nas interfaces GdN/NbN.

Estas impurezas metálicas se ligam ferromagneticamente com camadas de GdN adjacentes pre-

judicando o spin switch. Interfaces não ideias podem aumentar as chances de hibridização entre

o orbital 4d do Nb e 5d do Gd, que dão origem a interfaces ferromagnéticas [117]. Para acessar as

camadas interfaciais GdN/NbN e entender melhor o motivo do sinal GMR, realizamos medidas

de refletividade de nêutrons polarizados (PNR) na tricamada com um espaçador NbN de 5 nm

de espessura, como pode ser vista na figura 6.11. As medidas foram feitas em duas tempera-

turas diferentes, 15 K onde NbN encontra-se estado normal, e 5 K onde NbN é supercondutor,

com aplicação de 20 Oe (magnetização positiva), seguida da aplicação de -150 Oe e novamente

aplicação de 20 Oe (magnetização negativa).
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Figura 6.11: PNR da tricamada GdN(15nm)/NbN(5nm)/GdN(40nm) feita em uma temperatura

de (a) 15 K e (b) 5 K. As medidas foram realizadas sob campo magnético de 20 Oe (marcada

como pos), seguida da aplicação de -150 Oe e novamente aplicação de 20 Oe (marcada como

neg). As medidas mostraram uma rugosidade de 0,58 nm

A figura 6.11 (a) mostra que o GdN do topo não é quimicamente uniforme na direção

do crescimento (linha roxa) e que a interface perto de NbN é rica em nitrogênio. Além da maior

parte da interface não estar bem definida, os momentos magnéticos deixam de existir exatamente

na interface. A 15 K, após resfriamento sem aplicação de campo magnético, as duas camadas

de GdN ficam no estado paralelo (linha verde claro), e após aplicação de -150 Oe e de 20 Oe

novamente, passam a ficar no estado AP (linha verde escuro). A 5 K, na figura 6.11 (b), após

resfriamento a campo nulo, as duas camadas de GdN ficam alinhadas ferromagneticamente na

direção do campo (linha azul), e após aplicação de -150 Oe, seguida da aplicação de 20 Oe, as

duas camadas ficam alinhadas paralelamente (linha preta), mas com direção oposta ao campo

aplicado. Essas complexidades na interface explicam os resultados anteriores.

Com o intuito de melhorar a interface entre o supercondutor e o ferromagneto,

algumas medidas foram tomadas. A primeira foi diminuir a temperatura do substrato para

Ts=300◦C na hora do crescimento, e a segunda foi inserir uma camada de 0,3 nm de Gd entre

as interfaces GdN/NbN, ambas com o intuito de diminuir a difusão dos átomos nas camadas

na hora do crescimento. A boa qualidade da interface após estas modificações podem ser vista

na figura 6.12(a), que representa a imagem de microscopia eletrônica de transmissão (TEM) da

tricamada, seguida do esquema da estrutura final da válvula de spin na figura 6.12(b).
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Figura 6.12: (a) Microscopia eletrônica de transmissão da válvula de spin supercondutora mos-

trando a boa definição da interface. (b) Esquema da estrutura final da válvula de spin super-

condutora com a adição de 0,3 nm de Gd entre o GdN e o NbN.

Novas medidas de MR foram feitas após estas modificações e estão mostradas na

figura 6.13. Tomando apenas a tricamada com Ts=300 ◦C sem Gd, foi posśıvel observar uma

melhora no sinal MR com a diminuição da resistência no estado AP, porém sem o efeito de spin

switch completo, como pode ser visto na figura 6.13 (a). A inserção de uma pequena camada de

Gd (0,3 nm) nas interfaces GdN/NbN provoca uma melhora drástica na válvula, com o efeito

spin switch completo sendo observado na figura 6.13 (b).

a b 
Sem Gd Com Gd 

Figura 6.13: (a) Resistência normalizada da válvula de spin supercondutora crescida a 300◦C

em função do campo externo para várias faixas de temperatura indicada pela barra de cor lateral

(a) sem Gd e (b) com 0,3 nm de Gd inserida nas interfaces GdN/NbN.

As medidas presentes na figura 6.13 foram realizadas em um criostato cuja temperatura alcança 1

K, e como pode ser visto, são extremamente senśıveis a uma faixa bem pequena de temperatura,
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como previsto anteriormente [62].

Outra informação obtida foi a influência da configuração P e AP na transição su-

percondutora através da variação da temperatura cŕıtica ∆Tc = TAP
c − TP

c . Quando o SSE

é observado, a válvula apresenta duas temperaturas cŕıticas diferentes, dependendo da confi-

guração de magnetização. Como é mostrado na figura 6.14, o intervalo de temperatura entre P

e AP aumentou de 0,5 mK para 35 mK através da inserção de camadas Gd. Porém a introdução

de Gd na estrutura diminui a temperatura cŕıtica do SC, fazendo com que o SSE só ocorra em

uma temperatura próximo de 1 K.
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Figura 6.14: Variação da temperatura cŕıtica do supercondutor em função da configuração AP

e P das camadas ferromagnéticas. A curva vermelha representa a estrutura com a inserção de

0,3 nm de Gd cuja variação ∆Tc = 35 mK. A curva azul mostra a variação da temperatura para

estrutura sem Gd com ∆Tc = 0, 5 mK.

6.2 Análise quantitativa

Esta parte dos resultados estará focada na obtenção de alguns parâmetros supercon-

dutores como comprimento de coerência ξ, comprimento de penetração λ, gap ∆(0) supercon-

dutor, campo cŕıtico superior Bc2 e outros. O conhecimento destes valores ajudam a entender

melhor o sistema investigado e podem ser úteis na construção de novas válvulas de spin super-

condutoras utilizando outros materiais.

6.2.1 Campo cŕıtico Superior

Geralmente, a aplicação de campo magnético em supercondutores tipo II induz a

quebra dos pares de pelo menos duas maneiras diferentes. O campo magnético pode primei-
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ramente causar efeitos orbitais, que está relacionado com o surgimento de linhas de vórtice de

Abrikosov e correntes supercondutoras em torno de núcleos de vórtices, que reduzem a energia

de condensação. Bc2 é o campo que provoca sobreposição dos núcleos dos vórtices, levando o

supercondutor para o estado normal. O outro efeito é o spin-paramagnético, que tem sua ori-

gem na divisão Zeeman do spin singleto dos pares, induzindo a quebra da simetria de reversão

temporal. O campo limite de Pauli BcP , como é chamado, é derivado da condição que a energia

Zeeman no estado normal compensa a energia de condensação supercondutora sob aplicação de

campos magnéticos.

O gráfico 6.15(a) mostra a resistência normalizada da tricamada em função da tem-

peratura cŕıtica Tc para alguns valores de campo magético aplicado ao longo do plano da amostra.

A variação do campo cŕıtico superior Bc2 em função das temperaturas cŕıticas obtidas, estão

mostradas em 6.15(b).
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Figura 6.15: a) Resistência normalizada da tricamada GdN(13nm)/NbN(5nm)/GdN(27nm) em

função da temperatura cŕıtica quando submetida à campos magnéticos de valores que vão de

0T a 1T. b) Campo cŕıtico Bc2 em função da temperatura cŕıtica Tc para mesma amostra. A

linha cont́ınua representa o ajuste linear.

Como nosso filme se encontra no limite sujo (ℓ << ξ), pela relação [80]

Bc2(0) = 0.69Tc
dBc2

dT

∣

∣

∣

∣

T=TC

(6.1)

é posśıvel estimar o valor de Bc2(0) extraindo a inclinação
dBc2

dT
em T = Tc. Tomando

Tc(B = 0) = 7, 04 K do gráfico 6.15, consequentemente Bc2(0)=10,10 T, que representa

o campo necessário para destruir a supercondutividade da válvula de spin supercondutora

(GdN13nm/NbN5nm/GdN27nm). Dado o valor do campo cŕıtico superior obtido, é posśıvel esti-
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mar comprimento de coerência ξGL, pela teoria de Ginzburg Landau [59]

ξGL =

√

φ0
2πBc2

, (6.2)

em que φ0 = h/2e = 2, 067× 10−15 Wb é fluxo magnético quântico. Em boa concordância com

a literatura [114], NbN possui ξGL = 5, 7 nm.

O parâmetro α de Maki, já abordado na seção 3.10, pode ser estimado por dois

métodos. Vale ainda citar que, se um material é coberto pela teoria WHH, então o resultado

dado pelos métodos a seguir devem ser consistentes [118]. No primeiro caso, o parâmetro pode

ser obtido via campo paramagnético de Pauli BcP através da relação 3.116, ou seja

α =

√
2Bc2(0)

BcP (0)
. (6.3)

Considerando a temperatura cŕıtica para o filme de 5 nm de NbN como Tc = 8 K, o campo limite

de Pauli fica BCP = 1, 841Tc = 14, 728 T , de modo que o valor do parâmetro encontrado é α =

0, 97. No segundo método, o parâmetro pode ser estimado utilizando a inclinação dBc2/dT =

−2, 08 T/K da curva 6.15 através da equação

α = 0, 532

(−dBc2

dT

)

T=Tc

. (6.4)

Substituindo os valores acima, o parâmetro obtido é α = 1, 10, indicando que nossa estrutura

pode ser descrita pela teoria WHH.

Quando o material mantém o estado supercondutor sob altos valores de campo

magnético ( geralmente acima de 2 T), a energia paramagnética dos spins passa a ser uma parte

significativa da energia total da supercondutividade, e portanto, deve ser levada em consideração.

Dentro desta abordagem, é posśıvel extrapolar os dados experimentais da curva 6.15 em termos

do parâmetro α. O ajuste pode ser feito através da função [119]

h∗fit(t) = 1− t− C1(1− t)2 − C2(1− t)4, (6.5)

com C1 = 0, 153, C2 = 0, 152 e t = T/Tc. Os valores de C1 e C2 foram encontrados pelos

autores [119] como uma boa aproximação da teoria WHH no limite sujo (ξ0 >> ℓ). Utilizando

a equação 6.5, o campo cŕıtico superior fica

Bc2(T ) =
Bc2(0)

0, 693
h∗fit(t), (6.6)

no qual Bc2(0) e Tc foram utilizados como parâmetros de ajuste para obter as curvas da figura
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6.16.
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Figura 6.16: Dependência do campo cŕıtico superior com a temperatura do NbN considerando os

valores de α = 0 (ajuste em vermelho) e α = 1, 1 (ajuste em verde) no modelo de Baumgartner.

O gráfico de dentro mostra um zoom dos dados obtidos cujo comportamento é linear.

A equação (6.1) da teoria WHH fornece o campo cŕıtico superior desconsiderando o spin para-

magnético de Pauli (α = 0), como é mostrado na figura 6.16 com o ajuste na cor vermelha. Neste

regime, o valor de Bc2(α = 0) = 10,1 T, como já vimos. Considerando o spin paramagnético de

Pauli, o campo cŕıtico superior é dado por [118, 120].

Bc2(α 6= 0) =
Bc2(0)(α = 0)

(1 + α)1/2
, (6.7)

que utilizando o valor de α = 1, 1 estimado anteriormente, leva a Bc2(α = 1, 1)=7,25 T, como é

mostrado no ajuste em verde do gráfico 6.16.

O parâmetro de Maki também pode ser utilizado para calcular o coeficiente eletrônico

do calor espećıfico [121, 118] através da relação

α = 2, 35ρnγ. (6.8)

A resistividade do NbN no estado normal ρn = 273 µΩ ·cm foi obtida experimentalmente através

do método de quatro pontas de van der Pauw [122, 123]. A montagem da amostra com os quatro

contatos utilizados na extração desta informação está presente na figura 6.17.
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Figura 6.17: Contato de quatro pontas feita com ı́ndio em um filme de NbN com dimensões 1,5

×1,5 cm para obtenção da resistividade no estado normal (T=300 K).

Estes valores levam ao coeficiente do calor espećıfico γ = 1, 55×103 erg/cm3 ·K2. Como veremos

na sequência, o conhecimento dos valores de ρn e γ são importantes no tratamento de mate-

riais supercondutores pois podem ser utilizados na determinação de vários outros parâmetros

relevantes ao sistema investigado. O coeficiente de Ginzburg-Landau k pode ser obtido por [118]

k = 7, 5× 103ρn
√
γ, (6.9)

que leva ao valor de k = 80, 6. Este resultado pode ser utilizado para calcular o comprimento de

penetração λ = k · ξGL = 460 nm, que é o esperado para um filme da ordem de 5nm [124, 125].

Nesta altura da discussão, é posśıvel ainda utilizar os valores de ρn e γ e estimar, de outra

maneira [118], o valor do campo cŕıtico superior Bc2(0), isto é

Bc2(0) = 3, 1ρnγTc, (6.10)

que fornece o valor de Bc2(0) = 10, 4 T , bem consistente com o encontrado anteriormente.

O campo cŕıtico termodinâmico Bc pode ser encontrado através de dois métodos.

O primeiro é dado pela relação de Ginzburg-Landau Bc = k
√
2Bc, já abordada na seção 3.7, e

fornece o valor de Bc = 0, 088 T . No segundo método, Bc pode ser estimado utilizando γ através

da relação [118, 126]

Bc = 2, 42Tc
√
γ, (6.11)

isto é, Bc = 0, 076 T . Considerando os dois resultados obtidos respectivamente, é posśıvel

estimar a energia de condensação pela equação (3.12) Econd = B2
c/2µ0, de modo que o valor

encontra-se entre 2,3 e 3,1 KJ/m3, que equivale a 0,21 e 0,28 µeV/átomo ao considerar o

parâmetro de rede do NbN como a = 0, 44 nm [114]. Ainda no âmbito da termodinâmica

supercondutora, é posśıvel calcular o valor do salto na descontinuidade do calor espećıfico através
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da equação 3.26 presente na seção 3.4, isto é

cS − cN =
2B2

c

µ0Tc
. (6.12)

Sabendo que o campo termodinâmico vale Bc = 0, 088 T , o valor encontrado é de cS−cN = 1540

J/K.

No limite sujo, o campo cŕıtico superior se relaciona com a densidade de estados no

ńıvel de Fermi D(EF ) através da relação [88, 127]

D(EF ) =
πBc2(0)

0, 69Tc4ekBρn
, (6.13)

em que e é o valor da carga elementar, kB a constante de Bolztman. Sabendo que ρn =

273µΩ cm, o valor encontrado é D(EF ) = 3, 8 × 1028 estados/m3eV , como esperado para um

filme fino de NbN [118].

Conhecendo D(EF ), é posśıvel calcular, a partir do modelo de elétrons livres [9],

as propriedades eletrônicas do NbN, como vetor de onda de Fermi kF = D(EF )~
2π2/me, a

velocidade de Fermi vF = ~kF /me e a densidade de portadores n = k3F /3π
2, no qual me é a

massa do elétron. Os valores obtidos estão presentes na tabela 6.2.1.

D(EF ) (estados/m
3 eV) kF (m−1) vF (m/s) n (e/m3)

3,81× 1028 2,84× 1010 3,2× 106 1,3× 1030

Tabela 6.2: Densidade de estados no ńıvel de Fermi D(EF ), vetor de onda de Fermi kF , veloci-

dade de Fermi vF e densidade de portadores n para amostra de NbN com espessura 5nm.

6.2.2 Constante de difusão

É posśıvel estimar o coeficiente de difusão D para o NbN(5nm) através da expansão

da equação de Maki-de Gennes [128, 79, 129] e tomando sua derivada quando T −→ Tc, que

leva a

D = −4φ0kB
π2~

(

dBc2

dT

)−1

T=TC

. (6.14)

Utilizando o valor da inclinação dBc2/dT = −2, 08 T/K da curva 6.15, o coeficiente de difusão

fica D = 0, 53 cm2/s como esperado [130, 131].
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6.2.3 Livre caminho médio

Tomando uma série de amostras de NbN com espessuras diferentes e fixando as

espessuras adjacentes de GdN em 13nm e 27nm, é posśıvel estabelecer o comportamento da

temperatura cŕıtica em função de dNbN ajustando os dados experimentais pela relação [114,

116, 132]

Tc = Tc0

(

1− 0, 852ξ0ℓπ
2

d2NbN

)

, (6.15)

em que Tc0 é a temperatura cŕıtica para o filme espesso de NbN (T bulk
c ), ξ0 o comprimento de

coerência e ℓ o livre caminho médio dos pares no supercondutor. O gráfico 6.18 mostra a variação

da temperatura de transição do NbN na estrutura de válvula a medida em que a espessura da

amostra aumenta.
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Figura 6.18: Variação da temperatura cŕıtica em função da espessura do NbN na estrutura de

válvula. A linha cont́ınua é o ajuste da relação 6.15 fixando ξ0 = 5, 7nm e Tc0 = 12K.

Fixando ξ0 = 5, 7 nm e Tc0 = 12 K, o ajuste leva a um livre caminho médio de ℓ = 0, 21 nm,

como previsto em [133, 134]. Este resultado mostra que abaixo de 3,5nm, a temperatura cŕıtica

é praticamente zero devido ao campo de troca sentido pelos pares através da camada ferro-

magnética, ocasionando uma destruição da supercondutividade. Porém, com o aumento da

espessura da camada supercondutora, o efeito destrutivo do ferromagnetismo sobre a supercon-

dutividade vai perdendo força devido ao desacoplamento entre as camadas ferromagnéticas, de

modo que a temperatura cŕıtica Tc > dNbN=5nm tende a se estabilizar em um valor próximo a

10 K.
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6.2.4 Gap supercondutor

A partir de alguns parâmetros já obtidos até aqui, é posśıvel fazer uma estimativa

do gap supercondutor ∆(0) utilizando pelo menos dois métodos. Primeiramente, pela teoria

BCS, o gap é dado por

∆(0) = 1, 764kBTc, (6.16)

no qual kB é a constante de Boltzmann. O valor de ∆(0) = 1, 21 meV foi obtido considerando

Tc = 8 K para amostra de 5 nm de espessura. No segundo método, o gap pode ser obtido

considerando o limite paramagnético de Pauli dado pela equação 3.114, isto é

BcP =
∆(0)

µB
√
2
= 1, 841Tc, (6.17)

com o valor de ∆(0) = 1, 20 meV , que está dentro do esperado para uma amostra com tem-

peratura cŕıtica de 8K [124], mostrando nossa análise utilizando dados extráıdos do campo

paramagnético de Pauli estão consistentes e descrevem de maneira satisfatória nossa estrutura.

6.2.5 Constante de troca

Uma forma de se entender efeito de spin switch observado em nossa estrutura pode

ser feito analisando, de forma quantitativa, o campo de troca sentido pelo supercondutor na

tricamada. Quando a válvula de spin encontra-se na configuração paralela, a constante de troca

é dada por [6]

ΓS = kBTco
ds
2a
. (6.18)

em que a é o parâmetro de rede, ds a espessura do supercondutor na válvula e Tc0 a temperatura

cŕıtica do bulk do NbN. O valor encontrado é ΓS = 8, 2 meV . Substituindo este valor na equação

3.120 do campo de troca médio de de Gennes [6], isto é,

h̄(0) = 2|Γ|S
(

a

ds

)

cos

(

θ

2

)

, (6.19)

temos h̄(0) = 2, 1 meV , que é aproximadamente o dobro do gap ∆(0) = 1, 20 meV , indicando que

nossa estrutura se encontra na condição de forte campo de troca. Desta forma, fica evidente que

próximo da temperatura cŕıtica, o campo de troca sentido pelo supercondutor na configuração

paralela provocará a transição para o estado normal e o spin switch será observado.
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7 Conclusão geral e perspectivas

7.1 Gelo de spin unidirecional

O estado fundamental de orientação antiferromagnética entre as nanoilhas não foi

observado após o protocolo de desmagnetização em nenhuma das redes investigadas, que pode

ser atribúıdo à interação dipolar entre primeiros vizinhos. Extrapolações de nossos resultados

podem apontar para tal configuração com distâncias lateral e longitudinal ainda menores entre

os nanomagnetos.

A rede com maior número de cargas magnéticas foi a L22, que também apresentou

maior mobilidade sob campo magnético externo. Assim, conclúımos que esta geometria deve

apresentar menor tensão nas cordas entre as cargas magnéticas. O valor do campo de saturação

de nossas amostras é da ordem dos utilizados em bit lines de dispositivos de memória [135] e

a mobilidade da carga magnética pode ser ajustada alterando as distâncias laterais entre as

nanoilhas, abrindo possibilidades para futuras investigações em tais tipos de dispositivos.

Uma nova proposta, já em andamento, consiste em analisar o efeito de proximidade

em redes de gelos de spin. Para isto, foram depositado 25nm de Al sobre todas as redes aqui

investigadas a fim de cobrir todas as nanoilhas e conectá-las através do metal condutor. As

amostras foram novamente analisadas e os resultados mostraram, com exceção da rede L20, um

aumento na coercividade além de um deslocamento na emergência da população de monopolos

deslocada para campos maiores. As amostras com separação lateral a podem ser vista na figura

7.1.
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Figura 7.1: Histerese magnética comparando as redes (a) L00, (b) L20 e (c) L40 sem e com

alumı́nio depositado. (c), (d) e (e) mostram a população de monopolos para as mesmas redes

comparando a diferença entre as amostras sem e com alumı́nio.

Como todas as nanoilhas estão interligadas, as cargas magnéticas que surgem nos

vértices não interagem apenas pela interação dipolar, mas também com o mar de elétrons do

alumı́nio. Os resultados sugerem uma espécie de blindagem das cargas magnéticas causada

pelos elétrons, o que explicaria o aumento da coercividade e o deslocamento da população de

monopolos para campos mais elevados. Uma vez que a interação dipolar entre as cargas diminui,

mais campo é necessário para inverter a magnetização das nanoilhas e consequentemente criar

cargas magnéticas. As curvas de histerese e população de monopolos para as redes com separação

longitudinal b estão mostradas na figura 7.2.
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Figura 7.2: Histerese magnética comparando as redes (a) L20, (b) L22 e (c) L24 sem e com

alumı́nio depositado. (d), (e) e (f) mostram a população de monopolos para as mesmas redes.

Caso o efeito de blindagem for de fato confirmado em investigações futuras, veremos

uma infinidade de possibilidades no controle de emergência de cargas através de efeitos de

proximidade. Isto abrirá possibilidades para testes com vários materiais como semicondutores,

supercondutores e outros, abrindo uma nova área de pesquisa ainda não reportada na literatura.

7.2 Válvula de spin supercondutora

Observamos com sucesso o efeito de spin switch perfeito nas válvulas de spin super-

condutoras GdN/NbN após a inserção de 0,3 nm de Gd na interface. O motivo de se colocar

0,3 nm de Gd vem do fato da interface ser rica em nitrogênio. Portanto uma camada bem fina

de Gd interage com o excesso de N2 e forma GdN. Caso houvesse Gd metálico na interface,

teŕıamos sinal no SQUID até a temperatura de Curie do Gd, que é de 298 K. Porém nenhum
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comportamento ferromagnético foi detectado entre as temperaturas de Curie de GdN (60 K) e

Gd (298 K) como mostra a figura 7.3, apoiando o fato de que o Gd não-reagido não permaneceu.

Figura 7.3: Curvas M-H a 3 K e 200 K para a válvula de spin modificada com a inserção de

0,3 nm de Gd com temperatura do substrato Ts = 300 ◦C. Nenhum Gd residual foi detectado

a partir da observação do comportamento magnético.

Este foi o primeiro trabalho sobre SSE com investigação interfacial. Nossos resulta-

dos podem ser utilizados como guia no aperfeiçoamento de novas estruturas, ou até mesmo de

estruturas já conhecidas.

Aplicando o modelo de Kulic-Endres [136] ∗, no qual o campo de troca é expresso pelo

fator de quebra dos pares (parâmetro adimensional), podendo ser estimados a partir da razão

de ∆Tc/T
AP
c , obtém-se 0,013 para a estrutura sem Gd e 0,20 com Gd na interface. O aumento

do fator de quebra ao inserir Gd pode ser atribúıdo à interface mais ńıtida com estequiometria

regular e à perda de ı́ons de Gd+3 que poderiam formar ligações metálicas. Novas investigações

ainda são necessárias para entender o motivo do SSE não ter ocorrido em temperatura maiores,

uma vez que o NbN consegue manter a temperatura de transição em 8 K mesmo com uma

espessura de 5 nm.

Uma nova proposta para trabalhos futuros seria investigar o comportamento de

nanoclusters de permalloy quando eletrodepositados sobre NbN. Como já foi mostrado em tra-

balhos anteriores [137], para tempos de eletrodeposição abaixo de 10 segundos, ocorre a formação

dos clusters com geometria aproximadamente hemisférica com diamêtro inferior a 150 nm favo-

recendo o surgimento de vórtices como estado fundamental. Neste trabalho será investigado o

efeito de proximidade em estruturas SC/cluster, FM1/FM2/SC/clusters, FM1/SC/clusters/FM2

∗Este modelo assume que o campo de troca entre as camadas FM é totalmente cancelado no estado AP.
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e FM1/clusters/SC/FM2, além do comportamento do supercondutor mediante estas confi-

gurações magnéticas. As primeiras análises foram feitas depositando Ni-Fe sobre Siĺıcio para

confirmar o aparecimento de vórtices e foram acompanhadas por medidas de susceptibilidade e

simulações micromagnéticas pelo MuMax [138] como mostra a figura 7.4.
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Figura 7.4: Magnetização em função do campo aplicado para Ni-Fe depositado sobre

Si/IrMn(20nm). O gráfico do topo representa a simulação MuMax e o gráfico de baixo a medida

experimental da estrutura.

Os degraus ao longo da curva MxH representam a expulsão de vórtices de diferentes

tamanhos de clusters a medida que o campo magnético externo vai aumentando. Como amostras

eletrodepositadas não apresentam uma uniformidade no tamanho dos clusters, aqueles com

tamanhos menores deixam o estado de vórtice antes dos maiores.

Uma outra proposta utilizaria nanoilhas de permalloy sobre NbN para analisar o

controle do spin switch por meio da magnetização das nanoilhas e da presença de monopolos

magnéticos. Como mostra a figura 7.5, apenas uma carreira de nanoilhas seria litografada sobre

um material supercondutor, e de acordo com a orientação ferromagnética ou antiferromagnética

das nanoilhas, o efeito de proximidade lateral seria capaz de alterar a temperatura de transição

do material supercondutor. O controle de propriedades supercondutoras em redes de gelo de spin

seria inovadora e teria grande impacto na comunidade cient́ıfica pelas posśıveis aplicabilidades

em dispositivos de memória criogênica e de magnetricidade.
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a b 

Figura 7.5: Esquema de fabricação de amostras de gelos de spin, com material supercondutor

para análise de spin switch. (a) Caracterização da magnetização da rede nanomagnética realizada

por microscopia de força magnética e (b) dispositivo proposto para ser investigado sob tensões

de gate lateral e no ferromagneto com nanoilhas crescidas sobre supercondutor.
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9 Apêndice B - Difração de raios-X de GdN
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