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Resumo

GONCALVES, Rafael Silva, D.Sc., Universidade Federal de Vigosa, marco de 2019. Estudo
da interagao magnética em valvulas de spin e gelos de spin artificiais unidirecionais
para aplicagao em efeito de proximidade supercondutora. Orientador: Clodoaldo Irineu
Levartoski de Aratjo. 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 transicao do supercondutor pode ser contro-
ladas através da orientagao paralela (P) e anti-paralela (AP) da magnetizacao entre as camadas
FM1 e FM2, em uma pseudo véalvula de spin supercondutora (SSVs). A correta manipulagao
destas valvulas de spin a temperaturas proximas da critica 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 magnetorresisténcia infinita. Na pri-
meira parte deste trabalho investigamos estruturas de tri-camadas GAN/NbN/GdN crescidas
por sputtering reativo com diferentes espessuras do espagador NbN (dypn). As amostras foram
submetidas a medidas de susceptibilidade AC para identificar os campos coercivos das cama-
das FM1 e FM2, e para verificar a existéncia de acoplamento ferromagnético entre as camadas
de GAN quando NbN se encontra no estado supercondutor. Também foram realizadas medi-
das de magnetorresisténcia das amostras em baixas temperaturas para o controle da resisténcia
da juncao e da temperatura de transicao (T.) quando submetida a campos magnéticos. Na
segunda parte deste trabalho, investigamos a mobilidade e emergéncia da populagao de car-
gas magnéticas em funcao da distancia lateral d, e longitudinal d, entre os nanomagnetos de
NipgFep2 em cinco redes lineares de diferentes espacamentos. A configuracao ferromagnética
ou antiferromagnética das nanoilhas, ao longo das diferentes redes, pode ser utilizada no controle
de propriedades supercondutoras, de modo que a combinagao entre nanomagnetos e supercon-
dutividade pode dar origem a novos dispositivos de memoria criogénica baseados em efeitos de
proximidade. Os resultados observados também podem ser aplicados no design de dispositi-
vos logicos nanomagnéticos e possibilitam o entendimento sobre a mobilidade unidirecional das

cargas magnéticas para aplicacoes em dispositivos spintronicos e em magnetricidade.
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Abstract

GONCALVES, Rafael Silva, D.Sc., Universidade Federal de Vigosa, 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 Aratjo. 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 GAN / NbN / GdN tri-layer structures grown by reactive sputtering with different
thicknesses of the NbN (dnpn) 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 GAN 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 d, and
longitudinal d, distance between Niggl'eg2 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.



1 Introducao e motivacao

Na eletronica clédssica, desde a descoberta do diodo, toda informacao utilizada em
dispositivos eletronicos era baseada no transporte e interacao entre elétrons e buracos. Porém,
esta tecnologia apresenta limitagoes relacionadas as dimensoes dos dispositivos, assim como
eficiéncia e velocidade de processamento de dados.

A descoberta da magnetorresisténcia 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 [I}, 2]. Estes novos dispositivos que utilizam multicamadas metélicas
nanoestruturadas, denominados dispositivos spintronicos, podem gerar correntes de spin para
transferir informacoes, permitindo a reducao do consumo de energia, além de serem mais velozes
que os convencionais. O efeito consiste em uma variacao da resisténcia AR da estrutura quando
submetida a campos magnéticos. A magnetorresisténcia relativa AR/R, pode alcangar entre
5 e 15% em estruturas de vélvula de spin FM/MN/FM em que FM representa um material
ferromagnético e MN um metal normal nao magnético. Nos anos 90, foi observado pelo Fisico
do MIT (Massachusetts Institue of Technology) Jagadeesh Moodera, que a introducao de um
material isolante (I) entre camadas de materiais ferromagnéticos em uma estrutura FM/I/FM,
da origem a magnetorresisténcia tinel que atualmente pode alcancar até 20% & temperatura
ambiente [3, 4]. Entretanto, uma das mais fascinantes descobertas no ramo da fisica da matéria
condensada nas ultimas décadas foi a magnetorresisténcia infinita, que ocorre quando um mate-
rial supercondutor (SC) é intercalado entre dois materiais ferromagnéticos em uma estrutura de
vélvula de spin supercondutora FM/SC/FM. Neste tipo de estrutura, por se tratar de um su-
percondutor, a resisténcia da juncao pode assumir um valor nulo quando submetida a pequenos
campos magnéticos, levando a magnetorresisténcia relativa para infinito [5] em um efeito cha-
mado spin switch (SSE). Porém, a combinagao entre ferromagnetismo e supercondutividade nao
é nada trivial, pois interagoes ferromagnéticas requerem orientagoes de spins paralelas (P) en-
quanto a supercondutividade é guiada pelos pares de Cooper, que consiste em dois elétrons com
spins opostos em uma configuracao anti-paralela (AP). O SSE tem sua origem na manipulagao
da orientacao dos spins nas camadas FM quando submetidos a campos magnéticos externos e
no possivel 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 tedrico, uma camada fina de material

supercondutor, cuja espessura dg < £g, em que {g representa o tamanho do par de Copper, é



intercalado entre dois materiais ferromagnéticos isolantes (FI) em uma estrutura de tricamada.
Através da interagao de troca sentida pelos pares de Cooper com as primeiras camadas atomicas
dos ferromagnetos, os estados dos spins dos elétrons supercondutores podem ser divididos, cau-
sando uma dependéncia com a orientacao da magnetizagao das camadas FI. Como a espessura do
SC em questdo é muito pequena, o campo de troca médio h pode ser considerado homogéneo na
camada SC e dependente do angulo 6§ entre os momentos magnéticos M1 e M2 das camadas fer-
romagnéticas. Se o campo h sentido pelo SC for maior que o limite de Clogston-Chandrasekhar,
ou seja, maior que A/v2up, em que A é o gap supercondutor e up o magneton de Bohr, o
material SC se encontrard no estado normal quando o angulo entre as camadas FI for § = 0
(estado paralelo). Conseguindo controlar separadamente a magnetizagdo das camadas FI de
modo que o angulo entre M1 e M2 seja § = 7 (estado antiparalelo), um cancelamento parcial
ou completo dos campos de troca ocorre, ocasionando a restauracao do estado supercondutor
quando A for menor que o limite de Clogston-Chandrasekhar.

Na primeira parte deste trabalho é proposto o estudo da vélvula de spin super-
condutora de estrutura GAN/NbN/GdN crescida por sputtering reativo. Viarias amostras com
diferentes espessuras do espagador NbN (dypy) foram crescidas a fim de se observar o SSE. Além
do efeito guiado pela magnetizacao das camadas ferromagnéticas, foram realizadas medidas de
resisténcia em funcdo da temperatura (RxT) para andlise da variacdo da temperatura critica
entre o estado paralelo e anti-paralelo da juncao ATg = Té‘P — Tg , € também medidas de sus-
ceptibilidade magnética e magnetorresisténcia para investigar o acoplamento entre as camadas
ferromagnéticas.

Como segunda parte desta tese, apresentamos uma investigacdo experimental da
populacao e da mobilidade de cargas magnéticas (ou monopolos magnéticos) em fungao da
distancia lateral e longitudinal entre nanomagnetos em redes de gelo de spin artificiais (GSA)
unidirecionais. As analises foram realizadas por medidas de microscopia de for¢ca magnética
(MFM) controlada por campo magnético externo em cinco amostras com espagamento dife-
rentes entre as nanoilhas. Estes sistemas sao frequentemente usados para aplicacoes em logica
nanomagnética em dispositivos spintronicos e arquitetura de dispositivos de magnetricidade,
com decaimento energético de cadeias para dar mobilidade as cargas magnéticas. Trabalhos
anteriores [7] mostraram que, em fungao de interagdes entre vizinhos préximos, 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 tensao conectando-as.

Sistemas GSAs unidirecionais podem ainda ser combinados com materiais super-

condutores, de modo que a emergéncia de cargas magnéticas, assim como a orientacao fer-



romagnética ou antiferromagnética das nanoilhas, possam ser utilizadas no controle da tem-
peratura critica do supercondutor. Considerando redes de nanoilhas unidirecionais espacadas
lateralmente por uma distancia d, sobre um supercondutor, o efeito de campo de troca pode
ser somado na orientacao ferromagnética, diminuindo ou aniquilando totalmente o estado su-
percondutor. Caso a orientacao das nanoilhas se tornem antiferromangética por aplicacao de
um campo externo, um possivel cancelamento do campo de troca entre os nanomagnetos pode
restaurar as propriedades supercondutoras do material, tornando possivel o spin switch por
efeito de proximidade lateral. Nossos resultados podem ser tteis na construcao de dispositivos
l6gicos nanomagnéticos, e trazem novas visoes sobre o melhor projeto para criagao e transporte
de carga magnética sob baixo campo externo para aplicacdo em magnetometria e dispositivos

de memoria criogénica.



2 Magnetismo

2.1 Momento magnético

A origem das propriedades magnéticas da matéria, em uma primeira abordagem,
estd relacionada com a existéncia de elétrons que se movem ao redor de seus nicleos atéomicos.
Quando um material é submetido a um campo magnético, os elétrons sofrem a agdo de uma
forga magnética, e seu movimento em torno das linhas de campo ¢é alterado. Considere um
elétron em um movimento circular com campo magnético aplicado perpendicularmente a sua

velocidade conforme mostra a figura [2.1

-

B®

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

Esta situacao é equivalente a um loop de corrente 7, no qual o movimento orbital do
elétron da origem a um momento de dipolo magnético. Assumindo uma corrente em torno de

um loop infinitesimal de 4rea |dA|, entdo o momento magnético correspondente é dado por

dji = idA. (2.1)

A direcao do vetor drea, dado pela regra da mao direita, é normal ao loop como

mostra a figura

Figura 2.2: Vetor area dA normal ao plano orbital descrito pelo elétron.

Como os loops de corrente da vizinhanca se cancelam, deixando apenas uma corrente de tamanho



finito, é possivel calcular dji por

ﬁ:/dﬁ:i/dﬁ (2.2)

2.2 Dipolo magnético

O dipolo magnético é definido como 0 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 &drea 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

0
E = / fipoH senfdd = —po(jii- H) = —ji - B, (2.3)
/2

—

com 6 sendo o angulo entre o momento magnético e o campo magnético externo H e ug =
47 x 1077 T -m/A a permeabilidade magnética do vicuo. 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 m. efetuando um movimento circular em torno do nucleo de carga +e

(dtomo de hidrogénio). A corrente i em torno do atomo é

i=—, (2.4)

em que T = 27 R /v é o periodo orbital, v a velocidade do elétron e R o raio da trajetéria circular.
A magnitude do momento angular do elétron deve ser igual a i no estado fundamental, de modo

que

Il
>t

p = meRv (2.5)

o= = 7RI =pup =9,27x 10714 . m? (2.6)
2me
que representa a magnitude do momento dipolar magnético de um elétron causado ou pelo

movimento orbital ou pelo momento angular de spin.



2.3 Magnetizacao e indugao magnética

Na eletrostatica, a polarizagao P dos momentos de dipolos elétricos total é definida

em termos do volume, ou seja

P=

<|~
<O
_
[\]
3

O andlogo ocorre para o caso magnético, sendo

em que M éa magnetizacao do material e representa, em analogia ao caso eletrostatico, a po-
larizagao dos momentos magnéticos no volume da amostra. A magnetizacao é uma propriedade
do material que depende tanto dos momentos magnéticos individuais que constituem os ions
e moléculas, quanto da interacao entre eles. Os momentos aparecem nos atomos que possuem
camadas eletronicas incompletas e que a soma sobre os momentos magnéticos seja diferente de

zero, ou seja, se os momentos apresentarem diregdes aleatérias (ver figura [2.3)).
Y E=0 Dm0
7 b 7
/ /
\ / /

//>

vV vy vV VY
v vy VY
vV vy v Y

v vYyYy
v VvYyy
vV VvV Yy

Figura 2.3: Ordenagdo 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 indugao magnética ou densidade de fluxo magnético B. No vidcuo nao existe

magnetizacao, de modo que o campo magnético pode ser descrito pela relacao linear

—

B = uoH. (2.9)

Em um material magnético, BeH podem ser diferentes em magnitude e em dire¢do devido a

magnetizacao do material, portanto a relacao geral é dada por



B = po(H + M). (2.10)

Considerando que a magnetizagao do material possui um comportamento linear e isotropico com

o campo magnético, verifica-se que

M =H, (2.11)

em que Y ¢ a susceptibilidade magnética. Neste caso, a relacdo linear entre B e H permanece

inalterada

B = po(1+x)H, (2.12)

em que u, = 14 x é a permeabilidade relativa do material.

2.4 Atomos em um campo magnético

O hamiltoniano que descreve um atomo que contém 7 elétrons é dado por

4 2
p
n=y (L +v), (213)
=1

em que a quantidade p?/2m é a energia cinética e V; a energia potencial dos elétrons que

constituem o atomo. Na presenca de um campo magnético dado por

—

B=VxA, (2.14)

com A sendo o potencial vetor, que no calibre de Coulomb pode ser tomado como V - A=0e
o potencial vetor pode ser escrito como A(7) = 1/2(B x 7), a energia cinética modificada passa

a ser

— —.

L e A L e A A 2.
Be= o [p+ AP = o [i" +e(- A+ A-p) + A Al (2.15)

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

pA=A-p (2.16)

o hamiltoniano pode ser escrito como



2 A5 & . -
=Ly 2P 1A (2.17)
2m m 2m

O primeiro e o segundo termo da equacao [2.17| representam a energia cinética e a energia poten-
cial na auséncia de campo magnético respectivamente. O terceiro termo pode ser modificado e

reescrito como

S _ 1 - -
A-p=3(Bxr)-p=3hL-B, (2.18)

em que hL é o momento angular orbital. O ultimo termo da expressao pode ser escrito em

funcao do campo magnético aplicado

2 2

C X A= S (Bx2?
QmA A 8m(B X )%, (2.19)
de modo que o hamiltoniano fica
P2 oL 2 - )
= — ¢ L-B+— B x 7). 2.2
H Z:(zm*V)*“B +8m§;( X 7%) (2.20)

Considerando o momento angular de spin S , 0 termo p ng "B é adicionad levando o hamil-

toniano a
2

Z Z
D - N - - .
H = E <27’IZ+VZ> +UB(L+QS)'B+7 E (eri)Q' (2'21)

2

2.5 Efeito Zeeman

Vimos que a energia de um momento de dipolo é

E = —polii- ), (2.22)

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

ji=iA (2.23)

em que A é a area do plano do loop de corrente. Assumindo que a corrente, dada como a taxa
de variagao de carga em relacao ao tempo, é gerada apenas pelo movimento orbital do elétron

em torno do dtomo, com distancia r do ntcleo, entdo o médulo da corrente pode ser tomado

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



como

, le|v

em que v € a velocidade do elétron e 271 a circunferéncia descrita pelo mesmo. Como a area da

érbita é A = 12, o momento de dipolo fica

Lo el 5 efur
ji=1iA= o T = 5 (2.25)

Como o momento angular orbital pode assumir apenas valores myh, portanto

h
v =1 (2.26)
mer

Substituindo a equacgao [2.26] em [2.25] 0 momento de dipolo fica

n = —uBpmy. (2.27)

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

magnitude do momento é

=l + Dug, (2.28)

de modo que a energia pode ser escrita como

E = upmyB. (2.29)

Tomando o momento angular de spin, que possui componente —gupmg ao longo do eixo do

campo e magnitude

p=+S(S+1)gug, (2.30)

a energia do elétron em um campo magnético fica

E = gupmgB. (2.31)

Portanto, quando um elétron, de momento orbital diferente de zero, é submetido a um campo
magnético, seu momento é modificado e seus niveis de energia sao divididos em uma quantidade

+gupmgB. Este fenomeno é conhecido como efeito Zeeman [§].



2.6 Paramagnetismo de Pauli

Ao analisar a resposta de sistemas magnéticos em sélidos, a interacao entre os spins
deve ser tomada em consideragao devido a dupla ocupacao de cada estado no espaco k por spins
up N7 e spins down N (principio da exclusao de Pauli). Como vimos na se(;éo que ao aplicar
campo magnético, a energia dos estados com spin +1/2 e -1/2 sao alteradas em diregoes opostas
por uma quantidade +gupmgB. Desta forma, os elétrons com spins paralelos ao campo terao
sua densidade de estados D(EF) deslocada para cima do nivel de Fermi, enquanto os elétrons
opostos ao campo ficardao com a densidade de estados abaixo do nivel de Fermi, como mostra a

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

NI

Figura 2.4: Representagao da origem do paramagnetismo de Pauli de um gas de elétrons livres
relacionando a densidade de estados D(Efp) com a energia E. As setas indicam a diregao do
spin, que na auséncia de campo, sao iguais como é mostrado em (a). Em (b) a situagao de
campo magnético aplicado verticalmente para cima é mostrada, de modo que a densidade de
estados é dividida em relagao a orientagdo do spin, totalizando uma quantidade de 2upB. (c)
mostra a situacao de menor energia atingida com ambas densidades de estado no mesmo nivel

de Fermi.

Note que na auséncia de campo aplicado, tem-se N1 = N| como mostra a figura (a). Para
minimizar a energia do sistema, uma faixa de elétrons inverte seu spin de modo a igualar o nivel
de Fermi (figura ), e um desbalanco de spins up e down é estabelecido. Nesta configuracao,
o numero de spins +1/2 fica menor que o nimero de elétrons com spin -1/2. O nimero total de

spin down e up é dado respectivamente por

1 [Fr
N= 2 / D(E + upB)dE (2.32)
2 —uBB
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1 [Er
N 1= 2/ D(E — upB)dE. (2.33)
+upB

O momento magnético liquido é igual ao nimero de elétrons AN=N] - N1 com energia no

intervalo préximo ao nivel de Fermi, ou seja

pp [ [FF Er
p=pugAN = — [/ D(E + pupB)dE — / D(E — upB)dE| . (2.34)
2 —uBB +upB
Mudando as varidveis, o momento magnético fica
Ep+ppB
u="E D(Er)dE. (2.35)
2 Ep—ppB

O resultado da integral é equivalente a area de uma fita de comprimento 2up B com centro

em Fr e altura D(EF), ou seja

p = phD(Er)B. (236)
Portanto a magnetizagao fica
=212 p(ey (2.37)
Vv Vv ’
e a susceptibilidade de Pauli
poM 1 2
= == D(Er). 2.
xXp="p% 77 HoHB (Er) (2.38)

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

3 N
D(Fp) = -— 2.39
(Br) = 5 5 (2:39)
com N=N| + N7T. A susceptibilidade pode entao ser escrita como
Bpoph N
= —2 2.4
XP="p v (2.40)

Além do paramagnetismo devido ao momento angular de spin, existe também a
contribuicao diamagnética para a susceptibilidade devido ao movimento orbital dos elétrons.

Este efeito é chamado de diamagnetismo de Landau xp, e sua relagdo com xp é [10]

11



XL = —=XP- (2.41)

2.7 Interacao dipolar

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

é a dipolar. O campo magnético gerado por um dipolo ji; é

B(r) = 22 [,;1 _ gl 'QF)F] . (2.42)

© 4qr3 r

Ao adcionar um segundo dipolo (i3, a energia do sistema é descrita por

Ho

B= o [ﬁl B3 (2.43)

473 72

(i - 7) (3 - F)}
)
que depende tanto da distancia quanto do grau de alinhamento entre os dipolos. Considerando
dois dipolos paralelos a uma distancia de 1 A, sendo U1 = p = pp, a energia do sistema é
estimada em ~ 53 peV. A temperatura correspondente (' = E/kp) é da ordem de ~ 0,6
K. Portanto, somente a interacao dipolar nao 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 Interacao de troca

Considere dois dtomos de hidrogénio separados por uma distancia 7, com seus

respectivos elétrons nas posigoes 7] e 75 como mostra a figura [2.5)

1 Tyo 2

Ta2 T

Figura 2.5: Coordenadas para dois dtomos de hidrogénio de nicleos a e b separados por uma
distancia 7y, com dois elétrons 1 e 2.

O hamiltoniano que descreve os dois elétrons pode ser encontrado somando as ener-

12



gias de cada atomo separadamente, ou seja

’H:p%+p%€2(1+1+1+1>+ ¢ <1+1), (2.44)
2m  2m  Ameg \Tal  Ta2 Tl TH2 dmeg \ Ty T12

em que o primeiro e o segundo termo sao as energias cinéticas dos elétrons. O terceiro termo
representa o potencial atrativo dos elétrons com os ntcleos a e b. O quarto termo é a energia
potencial da interagao elétron-elétron com distancia r12 e nicleo-nicleo (r4), ambas repulsivas.
Este modelo [I1] estabelece que os 2 elétrons estao ligados aos dois nicleos a e b com a mesma
probabilidade, logo, a funcao 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

Xs e simétrico para o estado tripleto x7 (ver figurg?2.6)).

g Tripleto
©
0
Q
c
(W]
Singleto

Distancia interatomica

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

em funcao da distancia internuclear ry,,.

Levando em conta a natureza fermionica dos elétrons, a funcao de onda para o estado

singleto 1g e tripleto ¥ podem ser escritas respectivamente como

s = %wamwb@) b)) - x5 (2.45)
r = é[wam)wb(@) a7 - - (2.46)

As energias correspondentes para os dois estados, assumindo que xg e x7 estao normalizadas,

Sao

Eg = /wgﬂwsdﬁd@ (2.47)
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BEr = / G HYrdR dFs. (2.48)

A magnitude do momento angular de spin de elétron individual é

1/1 3
2 2
=s2==(=41)="2 2.4
1= %2 2(2 ) 4 (249)

de modo que os autovalores de S? sdo

0 ara S=0 (singleto
§ = (5,4 S,) = D (singleto)
2 para S=1 (tripleto)

Portanto os possiveis valores para §7 - §o sao

—3/4 singleto

o1
N
I

+1/4 tripleto

A hamiltoniana efetiva entdo pode ser escrita como

1 3
H= <4ES -+ 4ET> — (ES — ET) 51 - 8o, (250)

no qual o primeiro termo é constante. O segundo termo é dependente do spin e surge de
efeitos puramente eletrostaticos entre um estado quantico e sua funcao de onda correspondente.

Definindo a constante de troca como

_Es—Ep

J
2

= [ andn, @51)

entao a hamiltoniana pode ser escrita como

H - *2:]5'1 . 52. (252)

Note que se J > 0, entao EFs > Er e a energia é minimizada para o estado tripleto, ou seja,
para a orientagao ferromagnética (11). Caso J < 0, entdo Eg < Er e o estado singleto (anti-
ferromagnético 1)) é energeticamente favorecido. Assumindo que a interagao de troca é aplicada
apenas entre primeiros vizinhos, a hamiltoniana generalizada para o caso de um sélido, também

conhecida como hamiltoniana de Heisenberg[12] 13} [14], fica
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= JijE1 - S, (2.53)
ij

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

somatorio é feito aos pares.

2.9 Spintronica
2.9.1 Valvula de spin

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

separados por um metal normal nao magnético (NM) como mostra a figura

a b

Figura 2.7: Vilvula de spin com uma camada de metal normal (MN) intercalado entre dois
materiais ferromagnéticos (FM). As setas vermelhas indicam a orientacao de magnetizagao das

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

Quando este tipo de estrutura é submetida a campos magnéticos externos, sua re-
sisténcia pode sofrer alteragoes dependendo da orientacdo magnética paralela (P) e anti-paralela
(AP) das camadas ferromagnéticas. Este fenomeno é conhecido como magnetorresisténcia (MR)

[2] e é definida como

Rap — Rp

MR =
Rp

(2.54)

em que Rap e Rp representam a resisténcia da estrutura nos estados anti-paralelo e paralelo
respectivamente.

A mudanca na resisténcia causada pela aplicacdo de campo magnético é resultado
da diferenca da condutividade encontrada pelos elétrons ao atravessarem a estrutura. Como

vimos nas se¢oes anteriores, o nimero de spins up e down no nivel de Fermi é igual em um metal

15



normal, portanto, os elétrons o atravessam com a mesma probabilidade. Entretanto, em um
metal spin polarizado existem mais estados no nivel de Fermi em uma direcao do que em outra
[15]. Como ilustra a figura (a), em um processo de tunelamento no qual o spin do elétron é
conservado, considerando que as camadas FM estejam com magnetizagao paralela para baixo,
os elétrons com spin up 1 passam a ser os responsaveis pela conducao através da estrutura uma
vez que estados 1 continuam a existir no nivel de Fermi. Por outro lado, os elétrons com spin
down | sao fortemente espalhados, de modo que esta configuracao gera uma baixa resisténcia na
valvula. 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 (b). Esta

configuragao gera uma alta resisténcia na estrutura [16].

a b

I 1 1 1
¢ .6 A

-40 -éO 6 Zb 40
FM MN FM FM MN FM H (kO8)

Figura 2.8: Efeito MR. Representacao esquematica do espalhamento da corrente de spin em
uma vélvula de spin em relacao a orientacao de magnetizacao (a) paralela das camadas FM
apresentando baixo espalhamento para elétrons com spins up (baixa resisténcia) e (b) alto es-
palhamento dos elétrons para orientagao anti-paralela (alta resisténcia). (c) Dependéncia da

resisténcia com o campo aplicado para uma estrutura de valvula de spin tipica.

A aplicagao da MR pela utilizagao de valvulas 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 aplicagdo de dispositivos spintronicos a tecnologia cotidiana.
Dispositivos de memérias como MRAM (Magneto-resistive Random Access Memory) utilizam
deste sistema para armazenar dados [18] pois a diferenca de resisténcia gerada pelas duas con-
figuracoes de magnetizacao das camadas ferromagnéticas pode ser interpretada por como um
c6digo binario, 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 valvula de spin tenha de fato dois estados de magnetizacdo P e AP,

é necessario que apenas um eletrodo de material ferromagnético altere a orientagdo dos spins,
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enquanto a outra camada permanega fixa. A camada fixa (PL-Pinned layer) é conhecida como
camada de referéncia, por ser utilizada como referéncia 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 magnetizacao nao mude de direcao durante
a aplicacdo de campo magnético. Em uma estrutura mais elaborada, a camada AFM pode ser
feita de duas subcamadas separadas por Ruténio 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 (H. # H.2) e consequentemente diferentes
estados de magnetizacao 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 agua em 1933, por Giauque, mostraram uma
entropia residual mesmo em temperaturas baixas [21, 22]. A explica¢do veio com Pauling em
1935, ao considerar diferentes configuragoes nas posicoes do dtomo de hidrogénio nas moléculas
de HyO [23]. Na estrutura cristalina do gelo, cada atomo de oxigénio estd posicionado no centro
de um tetraedro fazendo ligagoes com outros quatro dtomos de oxigénio mais proximos, como
mostra a figura Como o comprimento da ligacao O—O é o dobro do comprimento O—H, o
proton é deslocado do centro da ligagao O—O e consequentemente passa a se posicionar mais

préximo de um dos oxigénios.

v e

Figura 2.9: Estrutura tetraédrica do gelo da dgua segundo a regra do gelo, com dois dtomos de

hidrogénio préximos e outros dois afastados para cada dtomo de oxigénio.

Este restringimento geométrico implica na regra do gelo [24], onde cada dtomo de oxigénio
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possui dois hidrogénio mais distantes e outros dois mais préximos. Como o sistema descrito
¢ incapaz de minimizar simultaneamente todas a interacoes entre pares, ocorre a denominada
frustragdo geométrica, que leva a uma degenerescéncia do estado fundamental do gelo da dgua,
e consequentemente a explicagao da entropia residual.

A regra do gelo também pode ser aplicada em sistemas magnéticos, no qual o spin
do elétron deve ser levado em consideragao, na condicao 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 Sy = 1,86J/K - mol em DysTi207, como esperado pelo
modelo de Pauling. Um dos trabalhos mais motivadores da éarea foi realizado por Castelnovo
e colaboradores [26], que mostraram que monopolos magnéticos podem surgir como particulas
emergentes em sistemas frustrados a partir de excitagdes do estado fundamental. Considerando
o comportamento dos spins como tipo Ising [27] fi; = uS;é;, no qual S; = +1, as propriedades
do sistema podem ser descritas pela interacao de troca entre primeiros vizinhos e pela interacao

dipolar, isto é

H= —J%:éi L 6;89:8; + Dd?’;j (TFJT?{ _ 3 771)](";] W) S;S;. (2.55)
em que D = pou?/4nd® é a constante de interacio dipolar, d o espacamento de rede e Tij
a posicao dos spins na rede. O trabalho de Castelnovo abriu caminho para varios trabalhos,
incluindo a criagao de sistemas construidos por técnicas litograficas cuja frustracao e aparicao 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 configuragoes que
apresentem frustracao geométrica. Um aspecto importante dos GSAs é a existéncia de uma forte
anisotropia devido ao formato das estruturas, fazendo com que os spins se alinhem na direcao

das nanoilhas em um monodominio. A figura [2.10] mostra os exemplos de redes de GSAs mais

encontrados na literatura.
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Figura 2.10: (a) Rede de gelo de spin artificial em configuracao retangular com razao de aspecto
y=a/b=+/4 [32]. A imagem superior representa o comportamento magnético experimental ob-
tido via microscopia de forga magnética (MFM) e a imagem inferior a representagao esquemética
das orientagoes 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 tecnolégico, com os recentes aperfeicoamentos nas técnicas de
nanofabricacao e tecnologia de vacuo, a produgao de estruturas em escala nanométrica vem
se tornando cada vez mais facil e eficaz, permitindo a manipulacao de estruturas de dominios
magnéticos e possibilitando um enorme aumento na densidade de armazenamento de informacao

e velocidade de leitura de dispositivos de memoria [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 frustragoes com os primeiros vizinhos, com geracao de pares de carga magnética
e de cordas energéticas que os conecta. A competicao da interacao dipolar entre nanomagnetos
horizontais e verticais em funcdo do espagamento entre eles, traz uma degenerescéncia para o
sistema, aumentando a probabilidade na emergéncia de cargas magnéticas, e a0 mesmo tempo,
diminuindo a interacao 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 tém muitos caminhos possiveis para conectar
um monopolo ao seu anti-monopolo, produzindo um efeito entrépico alto [42, [43], nos sistemas
unidirecionais tem-se apenas uma unica corda restrita a conectar as cargas opostas do par ao
longo de uma dada linha de dipolos na direcdo 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.

£ o= = == =
---:.—.::-
=.—-'—-'—-'—-'-‘=!

Figura 2.11: Criagao de cargas magnéticas (circulos vermelhos e azuis) ligadas por cordas

energéticas por aplicacdo 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 sao muito baixas, as cargas magnéticas se encontram essencialmente livres para movimentar-
se na direcao y, desde que esta energia seja suficiente para superar a interacao Coulombiana entre

elas.
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3 Supercondutividade

3.1 A descoberta

A descoberta de materiais supercondutores foi possivel gracas ao fisico holandés
Heike Onnes, que em 1908 obteve com sucesso a liquefagdo do hélio no laboratério de baixa
temperatura da Universidade de Leiden [44]. Como a temperatura do hélio liquido é de 4,2K
sob pressao atmosférica, foi possivel observar o comportamento da resistividade elétrica de ma-
teriais quando submetido a baixas temperaturas. O fendmeno da supercondutividade, na qual
a resisténcia elétrica de materiais vai a zero em baixas temperaturas, ¢ um dos mais sofisticados
assuntos no ramo da fisica da matéria condensada. O primeiro material a ser estudado por
Onnes foi o Mercurio em 1911, uma vez que amostras puras de Hg podiam ser facilmente obti-
das através de destilagao multipla em laboratério. Onnes percebeu uma diminuigao abrupta da
resisténcia elétrica do mercurio a uma temperatura Tc=4,2K. Esta temperatura, cuja resisténcia

elétrica vai a zero, é chamada de temperatura critica T, ou temperatura de transicao [45].
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Figura 3.1: Curva R(ohms) x T(Kelvin) do merctirio obtida por Onnes em 1911 mostrando a
transicao para o estado supercondutor a uma temperatura de 4,2K.

Apbs 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 prémio 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 fendmeno recebeu o nome de efeito
Meissner-Ochsenfeld, e é importante para o estudo das propriedades magnéticas Unicas de su-
percondutores [47].

Como mostra a ﬁgura (a), na tentativa de anular em seu interior qualquer campo
magnético resultante, um material supercondutor, quando submetido a um campo externo, induz
em sua superficie correntes elétricas de modo que esta corrente cria uma densidade de fluxo B

de mesma intensidade porém sentindo oposto ao campo H.

a b
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Figura 3.2: Magnetizacdo em funcado 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
¢ dada por M = Xﬁ , temos que x = —1, que é o maior valor possivel em médulo para a
susceptibilidade, caracterizando o supercondutores tipo I como um diamagneto perfeito. Nos
supercondutores tipo IT hd uma penetragao parcial do campo magnético acima de H. (campo
critico inferior) até que se atinja H.o (campo critico superior). Abrikoso’v mostra em seu
trabalho de 1957 [48] que entre H. e H. o fluxo magnético penetra de forma quantizada
carregando o fluxo quantico magnético, dado pela equacao [3.1 no qual dentro de cada fluxo

existe um vortice de supercorrente.
h —15

Devido a esta propriedade, supercondutores tipo II podem carregar mais densidade de corrente,
e portanto, podem ser utilizados em aplicagoes tecnoldgicas que exigem altos valores de campo

magnético, como por exemplo, ressonancia magnética em hospitais.
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3.3 Campo critico

Considere um fio de material supercondutor no qual é possivel passar uma corrente
extremamente alta devido ao fato do fio nao apresentar resistividade. Sabe-se que a corrente gera
um campo magnético que, ao atingir um certo limite B.(T), que é uma fungao da temperatura,
desfavorece a supercondutividade, ou seja, o estado supercondutor pode ser destruido ou por

um campo magnético externo superior a um campo critico ou pelo campo gerado pelo préprio

(1)

que é uma lei parabdlica exemplificada na figura

supercondutor. Verifica-se empiricamente que

B.(0)

Figura 3.3: Dependéncia da temperatura de um supercondutor tipo I com o campo magnético
aplicado. A drea 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, ha também um valor maximo
de densidade de corrente J. que pode circular em um material supercondutor. Caso a densidade
de corrente gere um campo superior ao campo critico B., o estado supercondutor deixara de

existir.

3.4 Termodinamica da fase supercondutora

Temos até aqui informagoes fenomenoldgicas suficientes sobre supercondutividade
para estabelecermos algumas importantes propriedades termodinamicas da fase supercondu-
tora. Podemos analisar o diagrama de fase de um supercondutor da mesma maneira como

conhecemos as fases de liquidos e gases ja estabelecido pela equacao de estado de van der Waals
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[49]. Entretanto no estado supercondutor os parametros termodinamicos relevantes sao Be M.
Basicamente iremos partir de um sistema (P,V) bem conhecido com o trabalho sendo calculado

como

W= - / Pav (3.3)

e substituir P por BeV por ,uOJ\_[

Considere um supercondutor tipo I com efeito Meissner completo (B é nulo em
seu interior). Tome este supercondutor e coloque-o em uma regiao de campo magnético nulo, e
desta posic¢ao, leve-o para uma regiao de campo nao nulo sob temperatura constante. O trabalho

realizado é dado por

Ba .
W:—/ M -dB,, (3.4)
0

onde Ea = Moﬁ é o campo aplicado. Tomando a relacao B = Ea + HOM = 0 no interior do

supercondutor, logo

- B
M=-=" (3.5)
Ho
portanto o trabalho fica
RN T
W =— M -dB, = =% = <. (3.6)
0 210 2
Este trabalho se manifesta na energia do campo magnético pela relagao
dF = —M - dB, (3.7)

no qual F é a energia livre de Gibbs. Portanto, desconsiderando a magnetizacao devido ao
paramagnetismo fraco no supercondutor no estado normal, a diferenca de energia livre para o
supercondutor sob acdo de campo magnético e a campo nulo é

- 2

Fs(B,) — Fs(0) = 2;0. (3.8)

oy

Agora considere um metal ndo magnético no estado normal. Desconsiderando a
pequena susceptibilidade, a magnetizacao do metal pode ser considerada M = 0, e portanto, a
energia livre nao possui dependéncia com o campo magnético. Esta andlise deve ser considerada

apenas para os supercondutores tipo I. Para os supercondutores tipo II, a variagao do para-
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magnetismo dos elétrons de conducao diminui a energia da fase normal de maneira significativa.
Portanto, para um metal normal, a energia livre no campo critico B. é a mesma energia livre

no campo nulo, ou seja

Fn(Bc) = Fn(0). (3.9)

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

critico, a energia livre dos dois estados sao iguais, ou seja

FN(BC) = FS(BC)‘ (3'10)

Entéo a diferenca de energia livre entre o estado normal e o estado supercondutor é

B2
Fn(0) — Fg(0) = —=. 3.11
v(0) = F5(0) = 3£ (3.11)
De forma resumida
B2
FN(O) = FN(BC) = Fs(Bc) = FS(O) 4+ —=. (3.12)

240

O campo critico representa uma medida quantitativa da diferenga de energia entre
o estado normal e o estado supercondutor. A quantidade B2/2jo é chamada de energia de
condensagao e representa o ganho de energia livre no estado supercondutor comparado com
o estado normal. Uma maneira alternativa para interpretar a equagao |3.11| seria: para ir do
estado normal para o supercondutor a temperatura constante, o material precisa expulsar a
energia magnética, e a maior quantidade que ele pode expulsar é a diferenga entre as energias
livres. Tomemos como exemplo o Nb que possui 7,=9 K e B, = pu,H. = 0,2 T [9]. Como
é mostrado em [50], a energia de condensacio é B2/2ug = 16,6 kJ/m3. Considerando que o
Nb possui uma estrutura cristalogréfica ciibica de corpo centrado (bcc) com parametro de rede
a=0,33 nm, a energia de condensagao por volume atémico é de apenas 2ueV /dtomo. Esta faixa
de energia com valor tao pequeno era um mistério até a vinda da teoria BCS que estabeleceu que
a energia de condensacio é da ordem de (kpT,.)>?D(Er), no qual kg é a constante de Boltzmann
e D(Er) é a densidade de estados no nivel de Fermi. A energia é pequena pois kg7, 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 funcao do campo aplicado.
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F
F,
s
Temperatura fixa T
F_
N
B.*
210
Hc H

Figura 3.4: Variagao da energia livre entre o estado normal e supercondutor em fungao do campo
aplicado. Em H,. as energias livres sao iguais e acima de H. a energia livre do supercondutor

torna-se maior que a do estado normal.

Uma vez estabelecida a energia livre, é possivel obter a diferenca de entropia entre o
estado normal e supercondutor. De posse da energia livre de Gibbs, podemos calcular a entropia

como

0

Sy —Sg=———(Fn — F 3.13
N S 8T( N S)v ( )
e utilizando a equacao obtém-se
B. 0B,
Sy — Sg = — 3.14
NS5 =g T (3.14)

e como ja conhecemos a relacdo do campo magnético com a temperatura B.(T) dada pela

equagao [3.15]

B.(T) = B.(0) <1 - ;)2 (3.15)

a diferenca de entropia entre o estado normal e supercondutor fica

Sy — Sg = B:(0) <1 - T2> L (3.16)

Ko T2) TF
Perceba que a quantidade B2(0) é sempre positiva, assim como todo o resto. Pode-se entdo
definir que a diferenca de entropia é positiva. Em outras palavras, a entropia do estado normal
SN é maior do que a entropia do estado supercondutor Sg, isto significa que o estado supercon-
dutor é mais ordenado que estado normal. Mais tarde, com a teoria BCS, foi possivel relacionar

a diminuicdo da entropia do estado supercondutor com a formacao dos pares de Cooper, que
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representam um comportamento coerente do gas de elétrons devido a interacao com fonons da

rede [51].

Sy —Ss>0 (3.17)

Como Sy = Sg em T = T,, a transicao nao envolve calor latente. Portanto, nesta
situacao, a transicao é considerada uma transicao de fase de segunda ordem.

Em uma temperatura T' < T, a transicao para o estado normal s ocorre mediante
campo critico B.. Como Sy > S¢, a transicdo é acompanhada pela absorgao de calor latente
quando ocorre do estado supercondutor para o normal. A existéncia de calor latente em uma
transicao de fase é caracterizada por uma descontinuidade na primeira derivada da energia
livre quando T' = T,, levando a uma transicdo de fase de primeira ordem. De modo geral, a
transicao do estado supercondutor para o normal via campo critico B, é uma transicao de fase
de primeira ordem. Por outro lado, a transicao é de segunda ordem quando provocada pela

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

L =T(Sy — Ss) (3.18)

e sabemos que Sy — Sg é dada pela equacgao portanto

e ()

que é positivo enquanto considerarmos um campo critico B, finito. Em T =T, e B, = 0, o calor

latente L se torna nulo, demonstrando ser uma transicao de fase de segunda ordem. Porém na
presenca de campo magnético, qualquer transicao que ocorre quando T' < T, é uma transicao
de fase de primeira ordem.

Uma outra relacao termodinamica importante que pode ser estabelecida é a diferenca

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

0
CN —C§ = TafT(SN — Sg). (3.20)

Substituindo a equacao [3.14] em [3.20] verificamos que

T 0*B. _[0B.]?

Na temperatura critica T' =T, e B.=0, o calor especifico fica
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T [0B.\?

demonstrando a existéncia de uma descontinuidade em T,. O resultado negativo indica que ha
um aumento do calor especifico na transigao da fase supercondutora. A relacao[3.22]é conhecida
como lei de Rugters e implica que existe um salto descontinuo em 7" = T, no calor especifico em

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

2B,(0)?
= 1,43yT,
HoTc ¢ CN

Tc T

Figura 3.5: Dependéncia do calor especifico de um supercondutor com a temperatura. O calor
especifico decai linearmente no estado normal e sofre uma descontinuidade em 7., no qual passa

a decair exponencialmente.

Vale enfatizar que, embora a equagao [3.22] contenha o termo dependente do campo critico B,
ela fornece o calor especifico a campo nulo. A derivada de B, em relacao a temperatura 7' é uma
propriedade do material que nao precisa sequer de campo aplicado. J4 a equacao fornece a
diferenca de calor especifico na presenca de campo magnético.

Em baixas temperaturas o calor especifico de um metal normal segue a relacao

T 3
ey =T+« () (3.23)
©p

no qual o termo linear é atribuido as excitacoes eletronicas dos elétrons de conducao, e o termo
cubico deve-se a contribuicao das vibragoes da rede. 7 e a sao constantes e ©p a temperatura
de Debye. O coeficiente v é chamado de coeficiente de Sommerfeld e é proporcional a densidade

de estados no nivel de Ferm{? dado por

7T2
v = gk%D(EF). (3.24)

*~ é proporcional a D(FEr) pois apenas elétrons préximos a energia de Fermi participam de excitagoes térmicas.
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Abaixo da temperatura critica, o comportamento do calor especifico é alterado drasticamente
e passa a decair aproximadamente por lei de poténcia de terceira ordem, mostrando que o
comportamento da rede passa a ser predominante, como mostra a figura [3.5] Em temperaturas
bem abaixo de T, a teoria BCS estabelece um comportamento exponencial do calor especifico

(equagao , implicando na existéncia de um gap de energia A da ordem de kpgT..

—1,5T,
cs = 9,17yT, exp <7TC> . (3.25)

Este conceito ja havia sido sugerido antes da teoria BCS por Dant and Mendelssohn [53] para
a explicacao da auséncia de efeitos termoelétricos. Tal dependéncia exponencial, implica uma
energia de excitacdo minima por particula de ~ 1,5kgT,.. A comparacao entre o calor especifico
dado pela equacao [3.22] e o comportamento esperado pela teoria BCS estd indicado na figura
no qual o salto da descontinuidade pode ser calculado substituindo a equacgao [3.15| em [3.22

levando a

T aBC>2 B.(0)2
c§ —CN = — =2 = 1,43~T.. 3.26
s—en = 5 (G ) =2k~ L, (3.26)

3.5 Teoria de London

Em uma tentativa de descrever o fendmeno da supercondutividade, em 1934 F.
Lodon e H. London, baseado no modelo dos fluidos, introduzem o conceito de superelétrons,
que sao aqueles responsaveis pela supercorrente. Estes superelétrons sao, de alguma maneira
ainda nao compreendida, diferentes dos elétrons normais responsaveis pela conducao de correntes
elétricas nos metais normais como j& se conhecia [54, 55]. A teoria obedece as leis de Maxwell
da eletrodinamica e consegue descrever o efeito Meissner.

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

j(7) = o B () (3.27)

em que j(F) é a densidade de corrente, E'(F) o campo elétrico e o a condutividade, com uma pe-
quena modificacao na qual os superelétrons passam a ser responsaveis pela supercondutividade.
De uma densidade n total de elétrons no material, uma parte se comporta como superelétrons
ng , que nao sao espalhados por impurezas ou vibracoes da rede, portanto, nao contribuem com
a resistividade. Como nao 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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+ { dUs /=
dt
/ 7’ — . /
no qual m representa a massa do superelétron, s sua velocidade e e a carga. Desta forma
é possivel associar uma densidade de corrente aos superelétrons que se movem com velocidade

num certo volume.

Js = nse U (3.29)
A equacao pode ser entendida ao se considerar um fio de comprimento e secao
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

djs B nse’2E
a — m/

(3.30)

que ¢ a primeira equagao de London. Esta equacgao expressa uma resistividade nula para um su-
percondutor e caso nao haja aplicagao de campo elétrico, a densidade de corrente supercondutora

se mantém constante. Tomando agora o rotacional nos dois lados da equagao [3.30]

d(V xjs)  nge?

- vV x E 31
7 -~ (VX E) (3.31)
sabendo pela lei de Faraday-Lenz que
- - OB
E=—— .32
V X 5 (3.32)
e pela lei de Ampere
. VxB
PR (3.33)
Ho

substituindo [3.32| e [3.33] em [3.31| temos a segunda equacao de London

1

V2B —
AL

B =0, (3.34)

com Az, sendo o comprimento de penetracao, dado por

m/ 1/2
AL = <,2> : (3.35)

Considerando uma dimensao ao longo de x, podemos escrever
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dB%? 1

cuja solugao é do tipo

B(x) = Bye /At (3.37)

A solugao [3.37, em concordancia com o fendmeno observado experimentalmente,
mostra que o campo magnético decai para zero a medida em que penetra no supercondutor

como mostra a figura [3.6]

d<i,

Supercondutor

B

AL X

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

condutor.

Da solugao também tiramos uma grandeza importante para definicdo do tipo de supercondutor,
o chamado comprimento de penetragao Ay, que mede a distancia que um campo magnético
consegue penetrar no interior de um supercondutor. A equacao explica o efeito Meissner
pois nao permite que haja uma solugao uniforme no espaco, de modo que um campo magnético
uniforme nao pode existir no interior de um supercondutor.

Perceba que a solugao completa de[3.34]leva a outro termo responsével pelo aumento

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

na equagao |3.38]).

B(xz) = Bye ®/*: + Bye®/ (3.38)

Porém esta solugéo deve ser desconsiderada para filmes com espessuras d >> Ar. Caso a

espessura do filme seja comparavel ou menor que o comprimento de penetragdo Ay, o campo
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magnético By penetrara no filme de forma aproximadamente uniforme e o efeito Meissner nao
serd observado. Nesta situagdo em que d < Ap, o campo de blindagem é muito menor que o

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

B

Z

0 X

d<;,

Figura 3.7: Dependéncia espacial do campo magnético em um filme fino supercondutor de
d < Ap. Nesta situagao o campo magnético nao possui espaco suficiente para ir a zero e o efeito

Meissner nao é completo.

E possivel, a partir da equacao deduzir a dependéncia espacial do campo
magnético para um filme fino de espessura d < A\j, (ver figura . Para esta configuracao, o
campo magnético é igual ao campo aplicado By nas duas superficies do filme, ou seja, x = d/2.
Para achar esta solugao, o termo exponencial crescente em deve ser levado em conta, o que

nos leva a

d —d _d_
By=B (2> = Bie®r + Bje®r. (3.39)

Como o problema é simétrico para x e —z, portanto B = By = B, logo

—d _d_
By = B(e*r +e?v) (3.40)
com
By
B=—— . 3.41
2cosh[d/2\L] (341)
Portanto, a solucao para o filme supercondutor é
cosh(x/\r)
B(x) = Bp———+-—=. 3.42
(z) Ocosh(d/)\L) ( )

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

3.5.1 Nao localidade de Pippard

Uma forma modificada da equacao de London foi proposta mais tarde por Pippard
baseada em uma versao nao local da lei de Ohm [56]. Nao localidade passa a ser relevante no
problema quando a resposta ao campo magnético sé pode ser determinada integrando sobre
todo o volume da amostra em um caso tridimensional. A modificacdo consiste em uma gene-

ralizagdo da equagdo de London relacionando a densidade de corrente J(r) em um ponto r no

supercondutor com o potencial vetor A nas proximidades de 7/, ou seja
W

) Lo
= —Nnsq” 3 R(R-A() _Rirg 33
J(r) = PR / 7 e d’r’, (3.43)

-
/

em que R = 7—1. Esta equagcao 1) leva em conta o fato de que a corrente no ponto 7

depende do campo magnético local /Y(ﬁ ) sobre o volume de raio ry definido como

1 1 1
=4, 3.44
ro & L (3.44)
Em ¢ é o livre caminho médio dos elétrons na superficie de Fermi
{=wv FT, (3.45)

com 7 sendo o tempo de espalhamento de Drude e vp a velocidade dos elétrons na superficie
de Fermi [9]. A descrigao de Pippard leva a um comprimento caracteristico &, e estabelece que
os elétrons responsaveis pela supercondutividade sao aqueles no nivel de Fermi com energia da

ordem de kgT,., e com incerteza no momento

kT,
Ap = —B=¢ (3.46)
v
na qual a incerteza na posicao é
h hvgp
r= Ap kBTC, ( )

definindo o comprimento de coeréncia como

fo=a < :ﬁ) : (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 equacao para & com o valor da constante sendo a = 0,18 e se

relaciona com o gap de energia supercondutor A através de

fo=a_¢. (3.49)

O comprimento de coeréncia & também representa o tamanho médio entre os dois elétrons

ligados do par de Cooper (ver figura .

Figura 3.8: Pares de Cooper de tamanho médio £y em um campo magnético nao uniforme /T(f')

Figura extraida de [57].

A equagao de Pippard também sugere uma resposta do comprimento de coeréncia
mediante ao grau pureza do supercondutor. Quando impurezas estao presentes, os elétrons sao
espalhados em um movimento difusivo, diminuindo o tamanho médio do par de Cooper. Entao,
é possivel estabelecer dois regimes em relagao a pureza dos supercondutores; aqueles com £ > &g
estdao no regime limpo, ja os supercondutores com ¢ < &y encontram-se no regime sujo e a
eletrodindmica torna-se local. Como consequéncia os supercondutores do regime sujo terao alto

valores de Ar, pequenos & como mostra a figura 3.9

A [nm]

100
80 [
60

40

1
0 200 400 600 800 ( [nm]

Figura 3.9: Efeitos de impurezas em estanho diluido com indio mostrando a variagao no com-

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

Uma nova teoria fenomenolégica foi elaborada por L. D. Landau e V. L. Ginzburg
em 1950 para explicar as propriedades termodinamicas da transicdo do estado normal para o
supercondutor [59]. A teoria é baseada no parametro de ordem da transigao de fase, que sofre
uma variagdo abrupta, indo a zero na transicao T = T.. Por exemplo, na transicao de um
material paramagnético para o ferromagnético, a magnetizacdo M pode ser o parametro de

ordem

o #0 em T < T, (ferromagneto)

=0 em 7T > T, (paramagneto)

Na teoria de Ginzburg Landau, o parametro de ordem é a funcao de onda dos superelétrons 1,

de forma que

" #0 em T < T, (supercondutor)

=0 em T > T, (normal)

—

A quantidade [¢(7)|? pode ser interpretada como a densidade de carga local ng(7) responsdvel

pela supercondutividade, isto é

[ (7)]? = ns(7). (3.50)

Como o parametro de ordem evolui no limite da transicao de fase, é possivel escrever
a energia livre como uma série de poténcias do parametro de ordem e entao, minimizé-la em

relagdo a qualquer outro pardmetro relevante ao problema como 7, A ou outro.

3.6.1 Energia livre na auséncia de campo magnético

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

pequenas variagoes no espago, a energia livre pode ser expandida em séries de poténcia da forma

Fs = Fn + o(T)|y(7)|* + §|¢(F)|4 + ... (3.51)

no qual a e B sao coeficientes fenomenolégicos. Como as ordens superiores de 1 tornam-se

antissimétricas em relacao a mudanca do parametro de ordem, a expansao da energia livre pode
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ser tomada apenas até a quarta poténcia. Para temperaturas préximas de 7., o coeficiente (8

deve ser positivo, caso contrario a energia livre nao poderia ser minimizada. Para T' < T, o

coeficiente o deve ser negativo para que Fg nao seja maior que Fy. Para T > T, a deve ser

positivo para que o minimo da energia livre ocorra em v (7) = 0 (estado normal).

A minimizacdo da energia livre em relacdo ao parametro de ordem

dF

@—O

leva a

20| + 289 =0,

e sabendo que [¢|2 = 1 - ¥*, a equacio fica

2¢(a+ By?) = 0,

que possui duas solugoes

P =0
[0S ]

a+By? =0 .-.Wz_?

ou seja

Oé2

Fg— Fy = 35

(3.52)

(3.53)

(3.54)

(3.55)

(3.56)

A solugao desejada é tal que a(T') mude de sinal em T' = T, de forma que a(T') se torne positivo

em T > T, e o minimo de Fs ocorra em ||> = 0 representando o estado normal, e o se torne

negativo em 17" < T, e a energia livre seja favorecida. Tomando 5 como uma constante positiva

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

=0 em T=T1T,
o <0 em T<T, -

>0 em T>T,

Expandindo o coeficiente o em uma série de Taylor em torno de T,
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a(T) = ao(T - Tp), (3.57)
e substituindo em tem-se

(&7} (T - TC)
IB Y

que representa a variagao do parametro de ordem com a temperatura (ver figura |3.10)).

WP = — (3.58)

[Yl~yTc =T

|

[yl =0

Figura 3.10: Variacao do parametro de ordem com a temperatura.

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

(T — T.)*
268

Como ilustrado na figura dois casos podem surgir dependendo do valor de a. Caso « seja

Fg—Fy = — (3.59)

positivo, o minimo da energia ocorre em |¢|> = 0, correspondendo ao estado normal. Por outro

lado, se o < 0, o minimo é dado pela equagao [3.58]
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a<0 a>0
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Bc?/2u,

% [yl

Figura 3.11: Funcao da energia livre de Ginzburg Landau para T > T, que corresponde ao

estado normal quando a > 0 e para o estado supercondutor 1" < T, quando a < 0 .

Das relagoes termodinamicas (eq. [3.11]), a diferenga entre a energia livre Fis — Fy
leva ao campo critico termodinamico B., logo, os coeficientes a e 8 podem ser escritos em funcao
de B, através de
A(T-T,)* B? (3.60)
2B  2u0] '

mostrando que o campo critico termodinamico possui dependéncia com a temperatura proximo

Fg— Fy =

de T,. Considerando que o parametro de ordem 1 nao varie com a posigao 7, o comprimento de

penetragao de London (eq. [3.35)), também pode ser escrito em fungao dos coeficientes. Tomando

a solucao |¢|? = —?a = n, e substituindo na equacao |3.35, o comprimento de penetracao Ay, fica
o__m (3.61)
B e 2 '
Portanto, a combinacao de[3.60] com [3.61] nos permite definir o valor dos coeficientes « e 8 como
B2e?)\? T
T)="“""L{1-= 3.62
a(r) = 2 (1= 1) (3.2
e
BZ /4)\4
g = 067/2”“0 = Constante, (3.63)
m

de modo que o comprimento de penetragao de London também estd associado com o campo
critico termodinamico, e consequentemente com a temperatura. Na formulagdo original da
teoria, achava-se que €’ assumiria os valores convencionais. Entretanto, para o melhor ajuste

dos dados experimentais, o valor de €’ foi corrigido para ¢ &~ 2e. A teoria BCS em seguida
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comprovou o valor exato de ¢’ = 2e, que corresponde a carga do par de Cooper [51].

3.6.2 Comprimento de coeréncia de Ginzburg Landau

Aplicando algumas condigoes de contorno é possivel obter, a partir da teoria de Ginz-
bug Landau, o comprimento de penetracao de London, além do comprimento de coeréncia &g,
ja mencionado anteriormente. Considere uma jung¢ao entre uma material normal ndo magnético
com um supercondutor. Suponha que a interface esteja no plano yz que separa o metal normal
na regiao z < 0 do supercondutor na regiao x > 0. Na regiao do metal normal, o parametro de

ordem supercondutor (%) deve ser zero.

Metal normal Supercondutor

x<0 x=0 x>0

Figura 3.12: Juncao entre um material normal nao magnético e um supercondutor. Define-se

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

Assumindo que 9 (7) seja continuo, devemos, portanto, resolver a equag¢ao nao linear de Schrédin-

ger em uma dimensao. A equagao da energia livre se torna

h2 d2,¢

p

Fg—Fy=—

Neste momento, é razoavel introduzir a funcdo de onda normalizada f = 1)/1s, no qual ¥, =
—a/f > 0. No caso anterior 1 representava o parametro de ordem dentro do supercondutor
(Yoo — bulk). No caso atual ¢ = 1) - f, portanto, a medida que ¢ for penetrando no
supercondutor, a funcdo serd f = 1. A equacéo minimizada e com as devidas modificacoes

se torna

© ey
2m/|a| da?

+f—f2=0, (3.65)

no qual o comprimento de coeréncia é definido como

£2(T) e (1 - T) : (3.66)

- 2m/|«| T.
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que fornece a extensao da funcao de onda do par de Cooper. Este comprimento caracteristico
¢ a medida da distancia no qual o parametro de ordem responde a uma pertubacao, que neste
caso, é a propria presenca da interface. Note que este comprimento de coeréncia é diferente do
mencionado por Pippard, pois, uma vez que o = (T — T¢.), £(T') diverge em T..

Na interface, vamos dizer que f(z) =1+ g(z), em que g é pequeno comparado com
f (g(z) << 1) e representa uma medida do parametro de ordem. Multiplicando os dois lados

da equagao m por 2m/h?, em termos de g, obtemos a forma linearizada dada por

d’g 2
cuja solugao é
g(z) =~ eETV2/¢ (3.68)

que mostra que uma pequena pertubagao no parametro de ordem vinda de 1, decaird em um
comprimento caracteristico {(7'). E possivel obter a relagdo do comprimento de coeréncia de

Ginzburg-Landau com o campo critico termodinamico substituindo o valor de o da equagao [3.62

em [3.68] ou seja

f§T) = — 20

=—9 3.69
27V2B ], (3.69)

no qual ¢9 = h/q é o fluxo magnético quantico e Ay, o comprimento de penetracdo de London.

A solucao da equacao para x > 0 em termos de i é

~(3)" i)

Como mostra a figura [3.10, o parametro de ordem primeiramente cresce de zero, e entao, se

aproxima do valor limite (1)) no interior do supercondutor.

Metal normal Supercondutor

PO i

Figura 3.13: Variacao do parametro de ordem de acordo com a equagao na interface MN/SC.
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Existe uma relacao de competicao energética entre A e & O comprimento de
penetragao de Ginzburg Landau esta relacionado com a diminuigao da energia livre, uma vez
que o parametro de ordem evolui. J& o comprimento de penetracao de London Ap,, que fornece
a profundidade do campo magnético no supercondutor, estd relacionado com o aumento da
energia livre, uma vez ha campo magnético aplicado. Com isto, torna-se possivel introduzir um
novo parametro k especifico para cada material e independente da temperatura. Tomando a
razao entre o comprimento de penetragao e o comprimento de coeréncia, define-se parametro de

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

(D)
§(T)

Abrikosov em [48] propos a classificagao de dois tipos de supercondutores. Aqueles

(3.71)

com valor de x < 1/4/2 sio categorizados supercondutores tipo I. Neste tipo de supercondutor,
o efeito Meissner é completo até que se atinja o valor do campo critico B.. Os supercondutores
tipo II s@o aqueles com xk > 1/ V2 e que apresentam dois campos criticos, B e o chamado
campo critico superior B.. Este tipo de supercondutor pode assumir um estado misto entre
B.1 e Be no qual o fluxo magnético penetra parcialmente no supercondutor criando uma rede
de vértices de supercorrentes através do volume do filme [60]. A figura mostra o diagrama

de fase para supercondutores tipo I e tipo II em relacdo ao campo critico.

a SC tipa | b SC tipa I

Estado normal Estado normal

Bc1
Bc2

Estado misto

Bcl

Estado supercondutor Estado supercondutor

Te T Te T

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

IT.

A teoria de Ginzburg Landau é aplicdvel nao apenas aos supercondutores limpos,
mas também pode ser utilizada em regimes sujos (quando hé presenca de impurezas). Para esta
situagao, os parametros « e 3 sao expressos em termos do caminho livre médio ¢ = vpT 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 coeréncia supercondutor é
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determinado pelo movimento difusivo dos pares, de forma que £ = \/§y? [62].

3.6.3 Energia livre na presenca de campo magnético

O poder da teoria de Ginzburg Landau para supercondutores s6 se torna aparente
quando incluimos o efeito de um campo magnético. Esta abordagem estd em concordancia com
os efeitos fenomenolégicos de Meissner e London. Em um sistema no qual o campo magnético
nao ¢ nulo, o operador momento deve ser inserido na equacao da energia livre devidamente

modificado

h

?

vV — ?v — A (3.72)

no qual Aéo potencial vetor (é =V x A). A equagdo da energia toma a forma

h2

2 Bg B
2m/

+ 2= (3.73)

Fs = By + oD@ + 2@l + 1o

<7Zv — e’zf) W(F)

Como o campo magnético depende da posicao /T(F), entao a energia livre também é funcao
de Fs{(7),*(7), A(¥)}. A minimizacdo da energia com respeito ao pardmetro ¥*(7) leva &

primeira equagao de Ginzburg Landau

2 2

AT + SRR + 5 (59— A0 v =0 (3.74)
que descreve a variacao do parametro de ordem no interior de uma amostra supercondutora, e
é semelhante & equacao de Schrodinger para uma particula de massa m’, carga e em um campo
magnético e energia a. O termo §V+ e ff(F') fornece a energia associada com a variacao espacial
do parametro de ordem na presenca de campo magnético, e pode ser interpretado como a energia
cinética dos pares de Cooper.

A segunda equacao de Ginzburg Landau pode ser obtida tomando a minimizacao da
energia com relacio ao potencial vetor A(7), e aplicando a relagao de Maxwell Vx B(7) = poJ(7),
ou seja,

ie'h e?

J(7) = =5 (W (A)V(7) = (A V(7)) -

2m/

[ (7)PA(). (3.75)

2m/
A equacao [3.75] representa a densidade de corrente para um sistema de particulas com carga e,
massa m’ na presenca de campo magnético. Esta relacao representa uma resposta eletrodinamica

local, uma vez que a densidade .J| (7) depende de ¥(7) e [f(F) na posigao 7.
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3.7 Campo critico superior

Quando um supercondutor tipo II é submetido a valores de campo magnético acima
de B.1, a densidade de linhas de fluxo dentro do material aumenta, até que eventualmente,
a transicdo para o estado normal ocorre. O campo magnético no qual este evento acontece é
chamado de campo critico superior (B.2). Na regiao um pouco abaixo de B, 0 parametro de
ordem supercondutor deve ser pequeno, portanto o modelo de Ginzburg Landau fornece uma
boa descricao.

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

p = —ihV — A, (3.76)
logo, a energia cinética H= p?/2m, fica

. (—ihV — gA)?
H:M. (3.77)

2m

Negligenciando os termos maiores, a minimizacao da energia em relacao a 1 leva a equacao

linearizada de Ginzburg Landau

—,

(—ihV — qA)?

o Y +ap =0. (3.78)

Se tomarmos B ao longo do eixo z de modo que B = Bg,, havera um campo uniforme ao longo
do eixo x, entao A= (0, B;,0) e a equagao pode ser reescrita como

- 9

002 . 2
il V>¢+qi¢+a¢20. (3.79)

2m m 2

Expandindo V - ff, e sabendo que o potencial vetor estd apenas em funcao de z, de modo que

A— B, a equacao fica

9 9 2 2 . 212,.2
h <a¢ aw+aw> thg p 0V B L =0, (3.80)

. Mg
2m \ 0z2  Oy? 022 + m "y 2m

Separando as varidveis em [3.80], escrevendo a funcdo de onda como uma combinagao de ondas

planas nas direcoes y e z

Y(7) = Bt f (), (3.81)

212

K2 _ h°k3 ~
e reescrevendo o termo —5 - como ——,2, a equagcao 3.80| fica
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27.2
+ —mw?(x — x0)*Y* = <a _n kZ) " (3.82)

no qual xy = hky,/qB. A relagdo é igual a equagao de Schrodinger para um oscilador
harmonico em uma dimensao com particula de energia «, carga ¢ e massa m em um campo
magnético B associado ao potencial vetor A. Este é um problema bem estabelecido na mecanica

quantica, com autovalor dado por
1
E, = (n + 2) wh (3.83)

em que w = ¢gB/m é a frequéncia do movimento ciclotron da particula. Sabendo que By

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

3-82] a energia dada por

h2k?
E=a- z 3.84
- (3:84)
combinada com a equacgao fornece
2am
Bo = 3.85
c2 eh ( )

em que o comprimento de coeréncia de Ginzburg Landau ¢é fé 1 = 2am/h e ¢y o fluxo magnético
quantico, que representa a quantizacao do fluxo magnético que penetra em um supercondutor
tipo II entre By e B, vale ¢pg = h/2e = 2,067 x 10~ Wb. Portanto, a equagio para o campo

critico superior pode ser definida como

Be = %2 = kV2B, (3.86)
2r€s

em que k é o parametro de Ginzburg Landau. Da equacao [3.86] é possivel deduzir que super-

condutores com k > 1/v/2 terdo By > Be, e a transicio de fase serd de segunda ordem com o
parametro de ordem crescendo continuamente de zero em um campo logo abaixo de Bgs, 0 que
descreve um supercondutor tipo II. Caso k < 1/ V2, 0 campo magnético superior serd Bey < B,
e a transicao de fase serd de primeira ordem com o parametro de ordem saltando descontinua-
mente para um valor finito. A relacao geral entre v, £ e A;, para supercondutores tipo I e tipo

IT pode ser vista na figura [3.15
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1 1

a V2 V2
SC tipo | B,(x) SCipoll  y(x)

E>>A

A>>E

Figura 3.15: (a) Supercondutor tipo I no qual o parametro de Ginzburg Landau é menor que

0,70 e (b) Supercondutor tipo IT que possuem & < Af.

3.8 Teoria BCS

Sabe-se que em um metal normal, os elétrons livres (mar de Fermi) sao espalhados
por impurezas e vibragoes térmicas, ou seja, existe um tipo de interagao elétrons-rede que afeta o
comportamento eletronico do material. Pela conservacao tanto do momento, quanto da energia,
um modo de vibragao da rede deve ser excitado quando um elétron é espalhado, resultando na
emissdo de um fonon [63]. Em 1950, Frohlich mostrou que a interacdo elétron-fonon poderia
afetar o sistema de modo a atrair outro elétron ocasionando uma ligagao entre eles [64]. Este tipo
de interagao vai contra o que se imaginava, uma vez que a interacao entre dois elétrons deveria
ser apenas repulsiva devido a for¢a coulombiana. Considere dois elétrons que se propagam por
uma rede cristalina constituida por fons positivos. O movimento dos elétrons provoca uma
pequena distorcao da rede, que por sua vez, sao deslocados do seu ponto de equilibrio pela acao

da forca coulombiana como ilustra a figura [3.16)

/

Deformagan da rede

Figura 3.16: Atracdo entre dois elétrons causada pela deformacio da rede.

A densidade de cargas positivas préxima aos elétrons aumenta e ao relaxar de volta para a posicao

inicial, a rede emite um fonon. Desta maneira, elétrons sao atraidos para a regiao deformada de
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forma que a atracao causada pela interacao elétron-fonon é superada pela repulsao coulombiana.

Em 1957, Bardem, Cooper e Schrieffer (BCS), baseado nos trabalhos de Frohlich,
formularam a primeira teoria microscépica da supercondutividade [51]. Cooper mostrou mate-
maticamente que dois elétrons fora da superficie de Fermi podem se acoplar formando um par
estavel com energia menor que Ef, nao importando quao fraca seja a atragao entre eles. O
motivo de Cooper tomar dois elétrons fora da superficie de Fermi é que esses se relacionariam
com os demais apenas através do principio de exclusao de Pauli. Este acoplamento entre dois
elétrons mediada por um fonon é chamado de Par de Cooper e s6 pode acontecer préximo a
superficie de Fermi na faixa de energia hwp, em que wp é a frequéncia de Debye do fénon [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 (E, —E) Isto sugere a construcao de uma fungéao de onda para o par como

V(i i) =) gre ) (3.87)

E
em que gi é a combinagao linear das fungoes de onda do elétron ¢y = eiﬁ'F, que deve ser
antissimétrica em relacao aos estados de spin uma vez que obedecem ao principio de exclusao de
Pauli. Tomando o potencial atrativo entre os elétrons Vzr, = —V para o intervalo Ep — hwp <
Er, Ep, < Ep 4 Iwp e aplicando na equacao de Schrédinger independente do tempo Hp =
E%) em uma aproximacao onde D(FEr) << 1, a energia de ligacao do par A = —(E — 2Er(0))

pode ser escrita como

A = 2hwp exp (D(_i)V> , (3.88)

de modo que pode existir um estado ligado abaixo da superficie de Fermi mesmo quando ]I_ﬂ >
|k}| A formacao do par acontecerd sempre que o potencial for atrativo, ndo importando a forca
de atragao entre os elétrons. Os pares de Cooper, de spin inteiro, se comportam como Bésons,
isto significa que o movimento dos elétrons que constituem o par nao pode acontecer de modo
independente. O tamanho do par é geralmente maior do que as distancias interatomicas, de
modo que cada elétron na superficie de Fermi pode ser pensado como parte de qualquer outro
par de Cooper entao 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 funcao de onda que descreve o estado funda-

mental de varios pares de Cooper é dada por
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[Wpcs) = [ [ (e + vicfrcl y))ldo), (3.89)
k

em que |¢pg) é o estado de vacuo, CLT e cpr representam o operador de criacao e aniquilacao de
um elétron com momento k e spin 1. A mesma definicao se aplica para particula de momento
—k e spin J. ug e vy sdo amplitudes de probabilidade para os quais vale lug|? + |vg|? = 1. Em
intervalos proximo a energia de Fermi, o estado do par esta simultaneamente desocupado com
probabilidade |ug|* e ocupado com probabilidade |vi|?. Os parametros Variacionai Uup e Vg

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

E = (YpcsH|Ybes), (3.90)
com a hamiltoniana dada por
_ foof
H= Z EEnE,U + Z VE,E'CETC_E\LCfEQCE’T' (3.91)
E,a E,E’
O termo nj  representa o operador que conta o nimero de particulas em um estado especifico

o =1,1, €¢ ¢ a energia do elétron medida a partir de Ep e V; ;, a interagao atrativa entre os

elétrons. A minimizacao da energia leva a

1 €
lup|? == (1 + ’f) (3.92)
) E;
€
1 €z
o = = ( - ’“) , (3.93)
) E;

com Ep = ,/e% + ]AE\Q podendo ser interpretado como a energia de excitagdo que deve ser
fornecida para gerar uma quasi-particula com o momento k. Nesta relagdo, Ay representa o
gap de energia supercondutora no zero absoluto, que pode ser obtida resolvendo a equacao auto

consistente [50, [65], levando a

A

Ap=-) ——E
k
w2 /et A

No limite do acoplamento fraco (D(EFr)V << 1) da teoria BCS, A} tem simetria de onda s, ou

V. (3.94)

seja, ¢ independente do momento, isto significa que Ay = A. E possivel também mostrar, pela

*Essa construgao vale apenas para T=0.
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teoria BCS [65] que o gap possui dependéncia com a temperatura, dada por

A(T) = 1,74A(0)4/1 — (3.95)

)

T
C

com A(0) = 1,76kgT, e kp a constante de Boltzmann. A figura mostra o comportamento

experimental do gap em funcao da temperatura para alguns supercondutores e a correspondente
previsao da teoria BCS.

A(T)14(0)

1 1

0.8

0.6

0.4
0.2

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 T/T,

Figura 3.17: Dependéncia do gap supercondutor em funcao da temperatura reduzida para In,

Sn e Pb. A curva continua representa a previsao teoria BCS. Figura extraida de [57].

Em uma temperatura abaixo de T, um gap de largura 2A se abre no nivel de Fermi
separando o estado fundamental dos estados excitados como mostra a figura A energia
necessaria para romper o par é o gap da teoria BCS, que é maxima a 0 K, uma vez que nao ha

vibracoes térmicas.

Ocupado Vazio

EcA  Ep EpiA

Figura 3.18: Densidade de estados para um supercondutor (azul) e um metal normal (vermelho)
proximo ao nivel de Fermi. A linha horizontal tracejada corresponde ao estado de conducao do

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

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

menor que os elétrons normais, logo, formar pares é mais econdémico do ponto de vista energético.

48



Para destruir a supercondutividade é necessario que o par absorva energia de forma a superar
o gap de energia, quebrando assim a ligacao entre eles. Em baixas temperaturas a ocorréncia
deste processo é improvavel, mesmo que haja aplicagdo 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 equagao para o comprimento de coeréncia, que

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

_ hop
TA(0)’

(3.96)

com vr sendo a velocidade de Fermi.

3.9 Interacao MN/SC e FM/SC

Mesmo apds um século da descoberta da supercondutividade por Kammerlingh On-
nes [45], o interesse sobre este fendmeno esta longe de terminar. Um dos maiores atrativos da
ultima década estd na interacao interfacial de boa qualidade entre supercondutores e metais
normais (MN/SC), ferromagnetos (FM/SC) e ferromagnetos isolantes (FI/SC). Ao combinar
materiais, até entao antagonistas, uma série de novos fenémenos ocorrem, tais como SC/FM/SC
w-fase Josephson effect [66], o convencional estado singleto e o ndo-convencional estado tripleto
de spins em valvulas de spins supercondutoras [67]. A interagao entre um supercondutor e um
metal normal veem sido estudada desde 1964, quando de Gennes [68] noticiou em seus trabalhos
que nao sé o supercondutor muda as propriedades no metal normal, mas também o metal normal
altera fortemente as propriedades do supercondutor. Préximo & interface SC/MN, a supercon-
dutividade é suprimida ao longo do comprimento de coeréncia £gc, de modo que o parametro
de ordem ¢ reduzido proximo da interface quando comparado com o bulk. Por outro lado, os
pares de Cooper penetram no MN em uma distdncia além do comprimento de coeréncia &/,
podendo ser até maior que {sc 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 fenomeno tem grande influéncia sobre
a temperatura de transicao do material supercondutor, que pode ser reduzida pela presenca de
elétrons "normais”, assim como pares de Cooper podem induzir supercorrentes no metal. O

efeito de proximidade é possivel devido ao fato dos pares conseguirem manter-se correlacionados
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através de distancias macroscopicas mesmo apods penetrarem em outros materiais. Em um

material homogéneo, no regime limpo, o comprimento de coeréncia térmico do par é dado por

¢ = 272?11 (3.97)
que fornece a distancia que uma quasi-particula com velocidade de Fermi vg viaja por um tempo
h/2n KT antes que a decoeréncia térmica descorrelacione os pares e destrua a supercondutivi-
dade.

A funcao de onda supercondutora decai ao penetrar no metal apds percorrer uma

distancia &, na qual o elétron perde a informacao de fase e os dois elétrons do par se tornam

descorrelacionados (ver figura|3.19)).

Normal

Figura 3.19: Decaimento da funcao de onda ao penetrar no metal e a aniquilagdo do par de

Cooper.

Para supercondutores no regime sujo, é necessario estabelecer o coeficiente de difusao
para calcular o comprimento de coeréncia. Em um movimento balistico, considerando interfaces
suaves, a profundidade de penetracao do par de Cooper depende do angulo de impacto. Desta
forma, a velocidade de Fermi deve ser substituida pela componente vr, perpendicular a interface.
Na presenca de impurezas, o espalhamento diminui a profundidade de penetracao dos pares no
metal. Se o livre caminho médio é ¢, e o movimento é difusivo, entdo a quasi-particula viaja

numa média de dois espalhamentos eventuais num tempo

r=—. (3.98)

Para um caminho aleatério, a varidncia o2 para a componente z é dada por

2 topl

2 F

oL =— = 3.99
* 3T 37 ( )

no qual ¢ é o tempo decorrido. A coeréncia é totalmente perdida quando o caminho total

percorrido durante o percurso aleatério é igual a &, entao,

50



vpt = €. (3.100)

Se definirmos o comprimento de penetracao difusivo como

& = o} (3.101)

consequentemente, o comprimento de coeréncia difusivo fica

7]

Ep = 3

(3.102)

ou como € geralmente escrita

hD
=/ 1
& onkpT (3.103)

com a constante de difusdo

D="-"= (3.104)

Nos materiais ferromagnéticos, a propagacao da funcao de onda é qualitativamente
diferente. Na maioria dos supercondutores, a funcao de onda dos pares de Cooper se encontram
no estado singleto, ou seja, os elétrons dos pares possuem spins opostos, ja os ferromagnetos
procuram alinhar seus spins de forma paralela devido a tentativa de minimizar a energia de
troca. Se o campo de troca do ferromagneto for suficientemente forte, os spins dos elétrons
do par se alinhardo com o campo e a supercondutividade serd desfavorecida. A introducao
de materiais magnéticos nos sistema quebram a simetria de reversao temporal e destroem os
pares de Copper. O efeito Zeeman entre os spins também deve ser levando em consideracao,
pois leva a uma divisao entre as bandas eletronicas, o que provoca uma destruicao dos pares e

consequentemente uma supressao do estado supercondutor [70].
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Figura 3.20: (a) Decaimento oscilatério da funcdo de onda ao penetrar no material ferro-
magnético devido ao grande campo de troca interno. Figura adaptada de [71]. (b) Observagao
experimental da variagao oscilatéria da temperatura critica da bicamada de V(30nm)/Fe(dr)

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

A figura (a) ilustra a propagacao da funcao de onda de um material SC em um
FM. Ao invés de ocorrer um decaimento exponencial como nos sistemas SC/MN, o parametro
de ordem do supercondutor decai em um comportamento oscilatorio, 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 AE, enquanto elétron de spin oposto recebe um acréscimo de AE na sua energia cinética.
Como consequéncia, os elétrons passam a se propagar com diferentes vetores de onda x e os
pares de Copper adquirem centro de massa com momento 2q = 2hAp = 2h/vp, que implica na
modulagdo do parametro de ordem com periodo wvg/h.

Quando a camada ferromagnética é da mesma ordem de grandeza ou maior que
o periodo oscilante do par, o comportamento oscilatorio da funcdo de onda do par cria uma
dependéncia oscilatéria com a estrutura fazendo com que a temperatura critica do supercondutor

oscile a medida em que a espessura aumenta [72, [73] [74] como mostra a figura (b) .

3.10 Campo critico superior no limite sujo

O regime sujo é caracterizado por possuir o caminho livre médio menor ¢ que o
comprimento de coeréncia ;. Consequentemente, é possivel estabelecer uma relagao entre a
resistividade p do material em funcao do grau de desordem atdémico. A medida em que o grau
de desordem aumenta, o livre caminho médio dos elétrons de conducao 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 nimero de espalhamentos. O campo critico superior Bg
também ¢ influenciado diretamente pelo livre caminho médio [75]. A relacao [3.105| conhecida
como férmula de Gor’Kov-Goodman [76, [77, [78], mostra o parametro de Ginzburg-Landau em

fungao da resistividade do material no estado normal p,,.

K = Ko + 75004/7pn, (3.105)

no qual kg é o parametro de Ginzburg-Landau para metal puro e v é o coeficiente eletrénico do
calor especifico dado por v = (7%/3)D(Er)k%. E como o campo critico é fungdo de x através

da relacao

B = kV2B,, (3.106)

em que B, é o campo critico termodinamico, o aumento de B,y observado em [75], pode ser
explicado pela diminuicao do livre caminho médio.

A dependéncia de B.o com a temperatura no limite sujo foi descrita primeiramente
por Maki [79] e a equagao analitica foi posteriormente dada por Wethanmer, Helfand e Hohenberg
(WHH) que também incluiram efeitos de spin paramagnético de Pauli, assim como efeito spin-
6rbita em condigoes de impurezas [80), [81]. A teoria WHH estabelece uma relagao entre o campo
critico superior B. na temperatura reduzida ¢ = T/T,, com a inclinacdo dB./dt em t = 1

através de uma fungao h*(t), tal que

Bea(t)
* C
h*(t) = (—dBc2> , (3.107)
dt T=T.
que depende do parametro de Maki «
— m =92.35 (3.108)
- 2me772k% = 4,997 Pn, .

em que e é a carga elementar, m, a massa do elétron e kp a constante de Boltzmann. O
parametro « indica quanto o campo critico superior Bgs diminui pela diferenca de susceptibili-
dade entre o estado normal e supercondutor (limite paramagnético de Pauli) [79, 82]. A funcao
h*(t) também depende do parametro de espalhamento spin-6rbita As,. Utilizando célculo com-
putacional numérico, os autores extrapolaram o valor do campo critico B.s em ¢t = 0 através da

funcdo h*(t) como mostra a figura
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Figura 3.21: Curva de h*(t) para a liga T'ig 35V 65. Os triangulos sdo dado experimentais de [83]
. As linhas continuas s@o ajustes para (a) « = 1,37 e Ag, = 0 que considera spin paramagnético
mas nao o efeito spin-érbita, (b) o = 1,37 e Ay = 0,75 para spin paramagnético e efeito
spin-6rbita e (c¢) @« = 0 e Ay = 0 que nao leva em conta nem o efeito spin-érbita nem o spin

paramagnético.

Ao considerar o limite paramagnético de Pauli, o campo critico superior B, de

acordo com Maki [79], pode ser escrito como

Bio(ao) Be
By = ——He=0Tcl (3.109)

B.p corresponde ao campo no qual a diferenca de energia entre o estado normal e supercondu-
tor, devido & suscetibilidade de Pauli, se torna suficiente para destruir a supercondutividade.
Clogston [84] chegou em uma simples relagdo para B.p que depende apenas da temperatura
critica do material no zero absoluto. Sabe-se pelas relacoes termodinamicas que a diferenca de

energia livre entre o estado normal e supercondutor é

BQ
Fy =Fg+ —<. (3.110)
2410

No estado normal, o material possui susceptibilidade paramagnética x, devido a densidade de
estados no nivel de Fermi. Considerando a aplicagao de campo magnético, a energia livre diminui
por um valor de 1/ ZXPBg. Pela teoria BCS, no estado supercondutor, a susceptibilidade é nula

no zero absoluto devido aos elétrons no nivel de Fermi [5I]. Considerando a diminuicao da
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energia livre por um campo aplicado, a equagao [3.110] pode ser reescrita como

1
Fy = Fs + ixprp, (3.111)

em que ng 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 ficarao alinhados com o campo magnético e o par
serd descorrelacionado de acordo com o principio de exclusao Pauli. B.p é o campo critico no
qual este fendbmeno ocorre.

A susceptibilidade em termos da densidade de estados, assumindo o fator g=2, é
\o = 24 D(Er). (3.112)
em que ug = eh/2m, = 9,274 x 10724J/T é o magneton de Bohr. Pela teoria BCS, a diferenca
de energia livre entre o estado normal e supercondutor é dada por
1 2
Fny—Fg = §D(EF)A , (3.113)

no qual A = 1,75kgTec, 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 fungao

da temperatura (:1“1'ticalf|7 ou seja,

_ A _1,751<:BTC
MB\@ MB\/i

Como a variagao do paramagnetismo diminui a energia livre da fase normal, é de se esperar que

BcP

= 1,841T... (3.114)

o campo critico superior seja limitado por este efeito, como mostra a equagao

A influéncia do espalhamento spin-6rbita, abordado por Maki e pela teoria WHH,
foi rigorosamente estudada por Hake em 1967, que computou a funcao h* para diferentes valores
de a e Ay, [87]. Hake concluiu em seu trabalho que a dependéncia de h* com « diminui a medida
que o parametro do espalhamento spin-érbita aumenta. Esta dependéncia deve-se ao fato de
que o espalhamento spin-6rbita aumenta a susceptibilidade de Pauli no estado supercondutor.
O parametro )\, foi estabelecido por Hake ao comparar a incerteza de energia introduzida por

esse espalhamento com o gap de energia, de modo que

h

A o
%0 3nkpTeTsy

(3.115)

TEsta predicio (eql3.114)) assume o fato de que o campo critico superior néo supere o valor de B.p.
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em que T, é 0 tempo de relaxacao devido ao espalhamento spin-érbita.
Em [79], Maki mostra que o campo limite de Pauli B.p se relaciona com o parametro
« através de
V2B (0)

R (3.116)

que também pode ser rearranjada e escrita em fungao da inclinacdo dBg2/dT, ou seja,

—dB.
a=k 2 (3.117)
T —

com k = 0,532K/T. A equagao ¢ 1til para extrair o valor de o em experimentos de
campo critico superior em funcao da temperatura 1. Desconsiderando o campo paramagnético
de Pauli, a funcao h*(t = 0) satura em um valor de 0,693 de forma que a equagao [3.117| pode

ser escrita como

—dB

Be2(0) = 0,69375(0) c2 (3.118)
dT" ) p_p.

Esta é a conhecida féormula de WHH, comumente usada [61], 88|, [89] [90] para extrair o valor do

campo critico superior Be(0) através da inclinagdo dBe/dT préximo da temperatura critica

em experimentos B.o(T'). Conhecer o valor de B.a(0) é ttil para determinar o comprimento de

coeréncia g, pela equacao linearizada de Ginzburg Landau, isto é [59]

%o

B0 (3.119)

oL =

em que ¢g é o fluxo magnético quantico.

3.11 Spintronica 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 magnetizagoes M1 e M2, podem ficar acopladas quando um filme supercondutor
de espessura ds < & for intercalado entre camadas ferromagnéticas em uma pseudo valvula de
spin supercondutora. Gennes mostrou que temperatura critica do filme supercondutor é maior se
FI1 e FI2 estiverem alinhadas de forma antiparalelas, e menor se FI1 e FI2 estiverem paralelas.
Esta previsao foi confirmada experimentalmente por Hauser [91] 1969 em uma estrutura de

Fe304/In/Fe30y, 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)).

ik
RN

: A" FeNi/In/Ni

0 28 27 28 29 T(*K)

Figura 3.22: Observacao do efeito de valvula de spin supercondutora feita por Deutscher e
Meunier [92] em um filme In entre as camadas de FeNi e Ni oxidadas por plasma de oxigénio
para isolar as camadas FM da SC. A linha tracejada, apds aplicagao do campo 1T paralelo as
camadas ferromagnéticas e a linha sdlida, apds aplicagao do campo -1T e subsequentemente um

campo de +0,03T para retornar a magnetizacao da camada de FeNi.

Enquanto nos sistemas FM/SC os elétrons podem tunelar através das camadas fer-
romagnéticas, nos sistemas FI/SC os elétrons sdo confinados dentro da camada SC devido a
natureza isolante do FI [93]. Ao mesmo tempo, os spins localizados nas camadas atomicas su-
perficiais do ferromagneto interagem entre si através dos elétrons de condugao do metal. Essa
interagao indireta do tipo RKKY [04] fornece acoplamento entre as camadas ferromagnéticas.

Em uma estrutura FI1/SC/FI2, os elétrons de condugdo préximos a FI1 sentem
apenas a primeira camada atomica e sdo refletidos para dentro do SC, que vao em direcao a

outra camada FI2 e o processo se repete como mostra a figura [3.23

FI2

Figura 3.23: Valvula de spin supercondutora FI1/SC/FI2 com elétron confinado na camada

supercondutora devido a reflexoes nas camadas ferromagnéticas.

Considerando que a espessura do SC seja menor que o comprimento de coeréncia [6], o campo
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de troca médio sentido pelo elétron de conducao pode ser escrito como

h(0) = 2|T|S (CZ) cos (2) (3.120)

no qual a é o parametro de rede do supercondutor, ds a espessura da camada supercondutora na
vélvula e 2|I'|.S - S, a integral de troca do acoplamento entre o spin S ferromagnético da camada
FI1 e o elétron de conducao, de spin S,, do iltimo dtomo da camada metalica. Dependendo do
método de crescimento do filme, a interface FI/SC pode conter uma pequena camada de éxido,
portanto o valor de I" dado pelo modelo [68] pode ser menor quando comparado com interfaces
limpas.

Caso as camadas FI estejam alinhadas paralelamente (6 = 0), o campo de troca
médio deve ser tal que, h(6 = 0) ~ Topuk, portanto a equacio pode ser reescrita como

d ds

T[S ~ k:Bchulki ~ EF?O (3.121)

no qual Er é a energia de Fermi na camada supercondutora. Em [6], de Gennes mostrou que,
ao inserir o campo de troca h(6) (eq. [3.120) na equagio de Sarma [95], o SC s6 estard no estado
supercondutor somente quando h(f) < %A\/ﬁ, no qual A é o gap supercondutor dado pela teoria
BCS como A = 1,76kpT, [51]. Quando h(6 = 0) > £Av/2, haverd um angulo critico 6, abaixo

no qual a energia é suficiente para destruir a supercondutividade, isto é

A
2

A figura mostra a energia do supercondutor em funcao do angulo da magnetizacao das

cos(0./2) = (3.122)

camadas FI adjacentes.
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Figura 3.24: Energia E da camada supercondutora em fungao do angulo da magnetizacao entre
as duas camadas ferromagnéticas para (a) energia de troca h(6 = 0) > $AV/2, (b) para energia
de troca menor que A/v/2 [6]. (c) e (d) mostram o diagrama da magnetizacio da tricamada

para vista de frente e de cima respectivamente.

Caso a energia de troca for maior que A/v2up (fig. [3.24] (a), o estado supercondutor pode
ser totalmente destruido quando a magnetizacao das camadas FI estiverem paralelas (6 = 0).
Porém, quando a energia de troca sentida pelo SC for menor que A/v2up (fig. 3.24] (b), a
supercondutividade é apenas enfraquecida para 6 = 7, o que resulta em diferentes temperaturas

de transicdo entre a configuracio paralela e antiparalela (7.7 # TA”) como mostra a figura

Increasing field

R(Q)

0.5 1.0 15 2.0 25
T(K)

Figura 3.25: Diferentes temperaturas criticas para a estrutura GAN/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 ap6ds a saturacao [96].

Em trabalhos recentes de 2016 [96], Blamire utiliza GAN(3nm)/Nb(8nm)/GdN(5nm)
e mostra que estruturas do tipo FI/SC/FI também podem apresentar magnetorresisténcia in-

finita (figura , de modo que a estrutura alterna entre o estado supercondutor (resisténcia
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nula com configuragao antiparalela) e ndo supercondutor (alta resisténcia com configuragao pa-
ralela) quando o campo magnético externo ¢é aplicado. O termo magnetorresisténcia ”infinita”,

apesar de estranho, é utilizado na literatura [62] 96, ], dada a definicdo de magnetorresisténcia

pela equagao

) . .’.
1 /]
g | 1 , —
5 —_._ 166 K \\l => | = 1-’
| —a— 174K ll i _ “
e 2.08K \‘l | \ l/'
. 6 L 1:,
HoH (mT)

Figura 3.26: Resisténcia em fungao do campo magnético aplicado da estrutura GAN/Nb/GdN

em temperaturas diferentes. As figuras indicam a configuragao magnética da camada de GdN

[96]

Como mostra o trabalho de J. Moodera com EuS/Al/EuS [62], este fenomeno s
ocorre em faixas bem préximas da temperatura critica do supercondutor (ver ﬁgurab), pois
a supercondutividade encontra-se levemente enfraquecida pela energia térmica, e uma pequena
pertubacao causada pelo efeito de proximidade pode ativar ou desativar o estado supercondutor.

Este efeito é chamado de superconducting spin switch (SSE).
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Figura 3.27: (a) Histerese magnética de EuS(1,5nm)/Al(3,5nm)/EuS(4nm) realizada em uma
temperatura de T=4K e (b) magnetorresisténcia da estrutura para intervalos de temperaturas

diferentes mostrando que abaixo de T=1,25K a magnetorresisténcia ¢ infinita [62].

Nos ultimos anos, analogos supercondutores de véalvulas de spin tem sido ampla-
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mente investigados para aplicacoes em dispositivos adequados a tecnologias de memoria criogénica
[97, 98, 99]. Outro tipo de estrutura proposta [I00] consiste em duas camadas FM separa-
das por um metal normal (MN) e conectadas a um SC para formar uma vélvula do tipo
SC/FM1/MN/FM2. Experimentos baseados nesta configuracdo mostraram uma variagdo da
temperatura AT, = TAP — TF da ordem de 19 mK [I01]. Trabalhos com materiais magnéticos
com anisotropia perpendicular com configuracao do tipo CoPt/Nb/CoPt também j& foram re-
portados [102] com AT, = 32 mK. Os trabalhos mais recentes nesta drea incluem o estado
tripleto de spin dos pares nas vélvulas de spin. Em 2001, Bergeret, Volkov e Efetov [103] pre-
viram que em um sistema com uma magnetiza¢ao nao homogénea 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 mudancas de fase dependente de spin que os elétrons
experimentam quando se propagam através de uma regiao ferromagnética, ou quando dispersos
em uma interface ferromagnética. Quando a magnetizacao do sistema é nao homogénea, de tal
forma que o eixo de quantizacao do spin varia espacialmente, o efeito da rotacao do spin entra
em acao, causando assim componentes spin tripleto. A vantagem destes sistemas é que o campo
de troca criado pelo FM, que anteriormente destruia a supercondutividade por alinhar os spins
singleto, ja nao provoca este efeito destrutivo, de modo que supercondutividade e ferromagne-
tismo podem deixar de ser antagonistas. Em trabalhos recentes de 2015, com valvulas de spin

supercondutora de spin tripleto [104], a variagao da temperatura AT, chega a alcangar 800 mK.
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4 Métodos

4.1 Construgao de um susceptometro AC

Nesta secao iremos apresentar uma maneira simples e de baixo custo financeiro para
caracterizar tanto materiais magnéticos quanto supercondutores. Este equipamento foi utilizado
na determinagao do campo coercivo de nossa estrutura com sensibilidade para filmes finos da
ordem de 10nm. Esta secao explica a construcao do aparato experimental e a implementacao

da técnica no laboratério.

4.1.1 Introducgao

Os avancos na tecnologia dos instrumentos eletronicos alcangados durante a Se-
gunda Guerra Mundial (1940-1945) deram um impulso nos equipamentos baseados em indugao
magnética. O magnetometro de amostra vibrante (MAV), desenvolvido por Simon Foner em
1955, é um dos equipamentos mais difundidos em laboratérios de todo mundo devido a sensi-
bilidade na caracterizagao de materiais magnéticos. O MAV foi o precursor do susceptéometro,
que foi inicialmente desenvolvido para servir de base em termometros de criogenia, mas hoje
é utilizado amplamente na caracterizacdo de materiais magnéticos e supercondutores pois for-
nece informagoes intrinsecas do material, como por exemplo campo coercivo, temperatura de
transigdo magnética e temperatura critica de supercondutores. A técnica de susceptibilidade AC
possibilita o controle da frequéncia do campo alternado, que fornece informagoes sobre processos
de relaxacao e de absorcao do campo pela amostra. Em uma medida AC, o momento da amostra
varia quando um campo magnético AC é aplicado, em resposta, a dindmica da magnetizagao
da amostra pode ser estudada através da componente real X/, que representa a componente em
fase com o campo aplicado e é uma medida da fracdo do momento magnético induzido que con-
segue acompanhar simultaneamente a oscilacdo do campo aplicado. A componente imagindria
X“ representa a componente fora de fase e fornece informacoes das perdas dissipativas, ou seja,
da energia absorvida do campo magnético pela amostra.

No caso dos supercondutores, um campo magnético de baixa frequéncia (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 frequéncias abaixo de 1000
Hz, a profundidade de penetracao do campo é tipicamente maior que as dimensoes da amostra)

contribuindo na impedancia do sistema que é diferente quando a amostra nao esta inserida no
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equipamento. Quando a amostra se torna supercondutora, o campo é excluido de seu interior
e ocorre uma mudanca dréastica na indutancia das bobinas devido as correntes de blindagem e

das perdas magnéticas pelo movimento das linhas de fluxo na amostra.

4.1.2 Principio de funcionamento

O comportamento dos materiais, sob agdo de um campo externo, é determinado pela
origem de seus dipolos magnéticos ou momentos magnéticos e pela natureza da interacao entre
eles. O momento angular dos adtomos é responséavel pela origem dos momentos magnéticos em
um material, ou seja, as propriedades magnéticas possuem uma natureza quantica. O estado
magnético de um material é representado pela magnetizagao M , que macroscopicamente é de-
finida como a soma dos momentos de dipolo magnético total por unidade de volume AV que

deve ser suficientemente grande para que haja uma boa média macroscopica, porém pequeno

em relacdo ao tamanho da amostra para que M represente uma propriedade local

- 1
M:A%%szﬁh (4.1)
7

em que y; representa o momento magnético de cada atomo, que é somada por todo volume
AV. As interacoes magnéticas que ocorrem em um material podem ser relacionadas com duas
grandezas vetoriais, campo magnético H, que estd associado com a corrente que gera o campo,
e a indugao magnética 5, que estd relacionada tanto com a corrente de condugao quanto com a

magnetizacao do meio.
Quando um material é submetido a um campo magnético H , em resposta, o material
ird apresentar uma magnetizacao M como consequéncia da orientacao dos dipolos magnéticos.
A susceptibilidade y mede a capacidade de um material magnetizar-se sob a acao de um campo

externo, que é dada pela relacao

M = xH. (4.2)

A susceptibilidade AC utiliza pontes de indutancia mituas [105] na qual obtém-se
informagoes sobre variagoes do momento magnético da amostra, ou seja, fornece indicacoes da
declividade dM /dH da curva de magnetizagao. A magnetizagao da amostra pode ser entendida
como o momento magnético por unidade de volume e Hac o campo de modulacao.

O principio de medida é baseado no método da indutancia mitua, que consiste em
uma bobina primdria P; responsédvel por aplicar campo AC e uma bobina secundaria coletora

de sinal que é composta por duas bobinas S7 e Se enroladas em fases opostas como mostra a
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Figura 4.1: Bobinas secundarias S e S enroladas em fases opostas com a amostra inserida.

Se aplicarmos um campo magnético varidvel ﬁa = 20 COs wt, a amostra em reposta
apresentard um fluxo B com uma certa diferenca de fase entre com o campo aplicado. Como o
resultado é uma funcao de onda periddica distorcida, nem B nem H podem ser expressas como
uma funcao senoidal de uma unica frequéncia, logo, é necessario que a densidade de fluxo local

médio (B) seja expressa como uma expansao de Fourier.

(B) = nugHao Z[,u;l cos(nwt) + g, sin(nwt)] (4.3)
n=1

/ " ~ o1 . c s . . .
Onde pu,, e u,, sao a permeabilidade real e imaginaria respectivamente. Entretanto a permeabi-

lidade p é definida em termos da susceptibilidade x

p=1+y (4.4)

portanto
X1 = — 1, (4.5)
X1 = i (4.6)

onde Xll e lez sao, respectivamente, as partes real e imagindaria de y1. Multiplicando ambos lados
da equagao por coswt(sen wt) e integrando sobre ¢ de 0 a 27 /w, é possivel obter a parte real

e imagindria da susceptibilidade em funcao da induc¢ao magnética (B).

, w 27 [w
X, = [WHGO /0 (B) cos(wt)dt] —1, (4.7)
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y w 27 Jw
X1 = [W,UHao/o <B)sen(wt)dt] (4.8)

na qual X,1 fornece a expressao quantitativa do quanto o fluxo magnético penetra na amostra.
Quando a amostra é inserida no interior de uma bobina secunddria S; ou Ss, uma
pequena voltagem adicional é detectada por um voltimetro conectado nos terminais de S1 e Ss.
A voltagem medida serda o resultado da soma entre a voltagem induzida sem a amostra Vi,
e a voltagem gerada quando a amostra estd inserida na bobina secundaria V., de modo que
Viotat = Vsa + Veo. As bobinas secundarias S; e S5 devem ter as mesmas dimensoes e o mesmo
numero de voltas, porém enroladas em sentidos opostos para que a forca eletromotriz induzida
seja nula na auséncia da amostra, caso contrario Vs, > V.4, impossibilitando a medida. Porém,
construir duas bobinas idénticas é impossivel, mesmo com equipamentos especificos para tal, o
que pode ocasionar alguma voltagem residual mesmo quando a amostra nao estd inserida no
equipamento. Para contornar este sinal residual, os terminais das bobinas secundarias S7 e Sa
podem ser ligados a um Amplificador Lock-In, que pode zerar o sinal nao 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 secundaria é dada pela lei de Faraday

dg

Vi) ==

(4.9)

em que ¢ representa o fluxo magnético através da bobina. Sendo M (t) a magnetizagao de um

volume V' da amostra, o fluxo magnético da bobina de N voltas e raio a é dado por

¢ = poma’ N M (t) (4.10)

Portanto a voltagem medida é

V(t) = —poma®? NM(t)/dt (4.11)

Mas para as componentes real e imaginéria da susceptibilidade, M (t) também deve ser expressa

em uma expansao de Fourier

M(t) = Z Hgo[x,, cos(nwt) + x, sen(nwt)] (4.12)
n=1

e voltagem
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Vt)=W Z n[x,sen(nwt) + x,, cos(nwt)] (4.13)

n=1
Tomando n=1 em virtude do Lock-In obter o sinal em ressonancia com o primeiro harmonico,

temos

Vi = VO(XI sin wt — X” cos wt) (4.14)

no qual V é a voltagem aplicada no solenoide primério e as susceptibilidades X/ e XH mostram

o comportamento de histerese do fluxo na amostra [106].

4.1.3 Montagem do equipamento

A construgao do susceptometro foi totalmente manual e consiste em quatro solenoi-
des. O primério P para aplicar campo magnético AC, dois secundérios S7 e S1, que deve ser
conectado a um voltimetro e é utilizado para detectar sinal, e por fim o 1ltimo solenoide P> que
cobre todos os anteriores ou um eletroima para aplicar campo DC e magnetizar a amostra. O
solenoide P; deve ter pelo menos 2000 voltas em um espago de 4 cm, nao importa o nimero de
camadas.

Canuda de pl stico Bobina prim ria Pl

RS

|
4cm ‘

Figura 4.2: (a) Esquema de montagem do solenoide primério P1 e (b) montagem experimental
realizada com 2000 voltas.

Para a proxima etapa sao necessarios dois solenoides rotacionados em sentidos opos-
tos em relagdo ao outro por cima do primeiro solenoide P;. 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 secundarias por cima da primaria ¢é pela facilidade experimental de enrold-las manualmente
sobre a primaria P;.

Por fim, o ultimo solenoide deve cobrir todos os outros e o nimero de voltas depen-
dera do quanto de campo DC deseja-se aplicar, por exemplo: para um fio de didmetro D=0,28

mm, aproximadamente 800 voltas enrolado em um comprimento d=4 cm, é possivel obter apro-
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Figura 4.3: (a) Esquema de montagem dos solenoide S1 e S2 enrolados por cima do solenoide
primério P1. (b) Suceptometro com o solenoide S1 finalizado e (¢) finalizado com todas bobinas
enroladas.

ximadamente um campo H=50 Oe para cada i=0,2 A, o que é o suficiente. Para realizacao das
medidas, o solenoide P; deve ser conectado a uma fonte AC, S7 e So a um voltimetro e P, co-
nectado a uma fonte DC. A amostra deve ir dentro do canudo centralizado em S;. A indutancia
L deve ser a mesma tanto em S7 quanto em Sy quando a amostra nao estd inserida, ou seja, Sy
e Sy devem ter o mesmo numero de voltas. Portanto ao construir os solenoides secundérios é
importante separar alguns centimetros de fio extra antes comegar a enrola-los, pois isto facilitara
a correcao do numero de voltas ao finalizar.

a | b

Computador

— I

Gerador de Lock-in
funcao

Amostra

Solendide primario

o

§ ,| W '
______ YT Y SLLLLLL Fonte de campo DC B e e __ i ¢ 5

d

BOP

Figura 4.4: Esquema da montagem completa do magnetometro junto ao lock-in e computador.
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O ultimo solenoide pode ser substituido por um sistema de eletroima de campo
DC ligado a uma BOP (Bipolar Operation Power Supplies), que é utilizado para controlar a

magnetizacao 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 fons de gases (plasma) sobre um material
alvo, que por sua vez evapora e é depositado sobre o substrato. No processo de sputtering
geralmente sao utilizados gis de argonio, uma vez que este elemento é inerte e ao colidir com
o material alvo consegue retirar atomos sem sofrer nenhum tipo de interagao como ligacoes
quimicas. Todo o processo ocorre dentro de uma camara em alto vacuo para que a amostra
tenha uma boa qualidade sem a presenca de impurezas. Estabelece-se uma diferenga 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, sdo acelerados contra o alvo. Como os dtomos sofrem muitas colisoes
até chegarem ao substrato, efeitos de pressdo dentro da cdmara e temperatura do substrato
possuem grande influéncia na técnica. A figura ilustra o principio de funcionamento do

sputtering.

Figura 4.5: Diagrama do principio de funcionamento do magnetron sputtering. fons de Ar sdo
acelerados contra um material alvo arrancando atomos que sao depositados sobre um substrato
que fica acoplado no anodo. Sobre o alvo é colocado um ima para que o campo magnético
direcione os fons de forma mais eficiente.

Como o campo magnético pode atrair o plasma, uma outra maneira de aumentar a
eficiéncia do sistema é adcionar imas em baixo do material alvo para que o plasma seja focado
no mesmo. Este sistema tem o nome de Magnetron Sputtering [I07]. Para materiais bom
condutores como Tantalo, Tugsténio e outros metais, o sistema utiliza fonte DC, uma vez o

material alvo possui elétrons livres o suficiente para neutralizar os fons Ar™ que se chocam, nao
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ocorrendo o acumulo de ions sobre o alvo. J& para materias com pouca condutividade como
6xido de Aluminio, a fonte utiliza um sinal alternado de alta frequéncia, ou como é chamada,
RF sputtering (radio frequency). Como o material nao possui tanto elétrons livres, ocorre um
actimulo de Ar™ sobre o alvo, impedindo que o mesmo seja bombardeado. O RF sputtering tem
o objetivo de alternar o pdlo do catodo e todos os ions positivos acumulados sao repelidos de
volta ao sistema, mantendo assim o plasma [108].

Outra maneira de utilizar o sputtering é incluir outros gases além do Argonio, como
por exemplo Nitrogénio, que foi o utilizado neste trabalho. E adcionado na cAmara uma porcen-
tagem de Argomnio e outra de Nitrogénio, que juntamente com o material alvo Nidbio, formam
o composto nitreto de niébio (NbN). Este processo que inclui outros gases além do Argonio é

chamado de Sputtering reativo [109].

4.3 Microscopia de forgca magnética (MFM)

O microscépio de varredura por sonda (SPM - Scanning Probe Microscope) abrange
uma, variedade de técnicas de caracterizacao de superficies, incluindo a microscopia de forca
atomica (AFM - Atomic Force Microscopy) e a microscopia de forga magnética (MFM - Magnetic
Force Microscopy). A aquisicdo de imagens consiste em aproximar uma ponta da superficie da
amostra até que haja interacao fisica entre elas. Isso produz uma deflexdo de um cantilever
(suporte da ponta). Esta deflexdo é medida por um laser que reflete no cantilever e o sinal é
medido por um detector. As imagens sdo geradas pela deflexao do feixe de laser, causadas pela
oscilagao do cantilever, que por sua vez ocorre devido a topografia da amostra.

Na microscopia de Forga magnética, utiliza-se uma ponta especial, coberta por ma-
terial magnético. A distancia entre a ponta e a amostra ¢ mantida fixa (com a ponta contornando
a topografia da amostra, previamente medida por AFM) e a interagao entre o campo magnético
da amostra e da ponta é medida, pela deflexdo do cantilever. A interacdo dipolar magnética é
de longo alcance e detecta-se usando o método AC, ou seja, mede-se gradiente de forga entre
a ponta e a amostra, sendo assim, o MFM é operado em modo nao-contato, enquanto o AFM

pode ser operado em modo contato ou contato intermitente.
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5 Resultados de GSAs unidirecionais

5.1 Fabricacao

Para a nanofabricacao das amostras investigadas, um filme fino ferromagnético de
permalloy (NiggFep2) 20nm, precedido por 3nm de Ta para adesao e seguido da mesma espes-
sura de Ta para protecao contra oxidagao, foi crescido pela técnica de sputtering sobre substrato

de silicio sem a quebra do vacuo, como ilustrado na figura [5.1

Ta
Py

Ta
Si

Figura 5.1: Esquema da tricamada de Ta(3nm)/Py(20nm)/Ta(3nm) utilizada para a criagao
das redes de GSAs.

O motivo de se utilizar permalloy na construcao das ilhas é que ele possui uma
anisotropia cristalina efetivamente nula, portanto, o formato retangular das ilhas cria uma ani-
sotropia de forma que forga os momentos magnéticos a se alinharem ao longo do eixo maior
da nanoilha criando um comportamento de monodominio. Como resultado, a magnetizagao de
cada nanoilha pode ser interpretada como um macro-spin tipo Ising que se interage com outras
ilhas predominantemente via interacao dipolar.

Cada nanoilha de dimensao de 3,0 pmx 400 nm, tamanho suficiente para ter bom
sinal magnético e contraste de imagem sem perder sua magnetizagao de dominio tnico, 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 corrosao através de
um feixe de fons provido por um ion milling, seguida da remocao eletrorresistiva por plasma de

oxigénio. Toda a sequéncia da construgao dos GSAs estao ilustradas na figura [5.2
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Remocao do resist

Figura 5.2: (a) Tricamada Ta/Py/Ta crescida por sputtering. (b) Deposicao de 80nm de
eletroresist negativo AR-N7520 por spin-coating a 350 rpm. (c) Exposigao e (d) definicao das
nanoilhas via litografia por feixe de elétrons (EBL) com uma voltagem de aceleracao de 100KV
e uma dose de 640uC/cm?. (e) Remogao da 4rea sensibilizada e (f) definicio do contorno das
nanoilhas através de feixe de fons incidido com angulo de 20°. (g) Nanoilhas com resist nao
sensibilizado no topo. (h) Remogao do resist via plasma ashing de oxigénio e (i) verificacao da

estrutura via microscopia eletrénica de varredura (MEV).

Os diferentes parametros de rede utilizados para os arranjos unidirecionais dos na-
nomagnetos sao apresentados na tabela[5.1] onde a é a separagio lateral entre os nanomagnetos
na direcdo x, e b é a separacao longitudinal na direcdo y centro a centro. A amostra referéncia
é a que chamamos de L20, com separacao a =1,15 ym e b =3,55 pum, e a partir desta amostra,

outras quatro foram feitas alterando a distancias a e b entre as nanoilhas, como mostra a tabela

b1l
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Amostra a (pm) b (pm)

L00 0,95 3,55
L40 1,35 3,55
.20 1,15 3,55
L.22 1,15 3,75
L.24 1,15 3,95

Tabela 5.1: Parametro de rede para as cinco amostras investigadas com suas respectivas se-

paragoes laterais a e longitudinais b.

A figura a) mostra a boa qualidade da amostra finalizada, assim como as se-
paracoes laterais e longitudinais no nosso sistema de referéncia. A topografia da estrutura
obtida via microscopia de forca atomica (AFM) ¢ mostrada em [5.3[b). O estado fundamen-
tal, como mostra c), foi obtido apds o protocolo de desmagnetizagao realizado por campo
magnético alternado de 1 kOe e frequéncia de 60 Hz aplicado na direcao y, enquanto a amostra

foi lentamente afastada do centro da bobina.

Figura 5.3: (a) Imagem da estrutura obtida por MEV mostrando a boa definicao das nanoilhas.
(b) Imagem topogréfica da estrutura obtida por AFM e (¢) mostra a microscopia de forca
magnética da mesma amostra apresentando os dipolos dos nanomagnetos representadas por

pontos claros (pélo norte) e escuros (pélo sul).

5.2 Analise quantitativa

O fator de maior interesse deste trabalho é investigar como a mudanca na distancia
lateral e longitudinal entre os nanomagnetos pode afetar o comportamento da magnetizacao,
assim como a populacdo de carga magnética, e a resposta do sistema ao campo magnético. As
diferentes distancias laterais e longitudinais entre as cinco amostras implicam em mudangas na
interacao dipolar entre primeiros vizinhos. Enquanto a variacao na distancia longitudinal fornece

diferentes intensidades de cargas magnéticas pelo aumento da densidade da linha de campo
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magnético nos vértices, a variacao na distancia lateral altera a interacao entre as proprias cargas
magnéticas na rede (ver figura , podendo modificar o valor do campo magnético necessario

para girar a magnetizacao das ilhas.

a * bl-

b=3,95 pm a—0,95 pm
= =1

— L —— |
I L — ]

. a=1,35 pm
T | = Ry === |

b=3,55 pm

Figura 5.4: (a) Representagao esquematica da variacdo da intensidade da carga magnética ao
modificar as distancias longitudinal b mas mantendo a distancia lateral a constante. Caso a
distancia longitudinal permanega fixa, (b) a intensidade de interagao entre as cargas é modificada

a medida que se varia a distancia lateral entre as nanoilhas.

3. e considerando a

Uma vez que o volume da nossa nanoilha V = 2,4 x 10”7 nm
magnetizacdo de saturacdo do permalloy M =~ 8,6 x 105 A/m [I10], o momento magnético
por ilha é da ordem de p = MV ~ 2,1 x 107" A-m?, que equivale a ;1 = 2,2 x 10°u5. A
energia de interacao entre as nanoilhas pode ser estimada separadamente para as redes laterais
e longitudinais através da relacio D = pou?/4md>, com d sendo a separacio entre as nanoilhas
centro a centro. Na diregao longitudinal b, as constantes de acoplamento valem Dyro0) =
9,85 x 10719 J, Dyr99) = 8,36 x 1071% J e Dy(r24y = 7,15 x 107 J. Esta faixa de energia
é da ordem de ~ 105K, de modo que a temperatura necessiria para girar a magnetizacio de
uma ilha é muito maior que a temperatura de Curie Tcp, ~ 850 K [37], tornando o sistema
atérmico. Como D é inversamente proporcional ao cubo da separacao entre as ilhas, a energia
dipolar diminui de forma mais pronunciavel nas amostras L00, L20 e L40, cuja separacao estao
na diregao x.

Nestes sistemas os monopolos se comportam como objetos pontuais que se interagem

como cargas Coulombianas [7, [42] seguindo a relacao

_ —110Q%,

= —2,4Dd 5.1
47T 9y Y ( )

q

com Qs sendo a carga magnética de cada monopolo, consequentemente dada por
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Qur = 4/ 24l (5.2)

Ho
Desta forma é possivel obter o valor da intensidade das cargas magnéticas das redes longitudinais,
com Qp(L20) = 9,15 x 1079 A - m, Qu(L22) = 8,67 x 1072 A-m e Qp(L24) = 8,23 x
107 A - m, que é da mesma ordem de grandeza da carga fundamental do monopolo de Dirac

Qp = 27h/pge ~ 3 x 1072 A-m. A tabela mostra os valores de D, e D assim como as

cargas magnéticas geradas nos vértices das nanoilhas para todas as amostras investigadas.

Amostra D, (J) Dy (J) Qnm (A-m)
L00 5,1x 1077 9,85x 10719 9,15 x 107*
L40 1,8 x 10717 9,85 x 107 9,15 x 107
L20 2,9x 1077 9,85 x1071Y 9,15 x 107*
L22 2,9x 10717 8,36x10719 8,67 x107?
L24 2,9x 1077 7,15x10719 8,23 x107?

Tabela 5.2: Constante dipolar e carga magnética em fungao do parametro de rede para todas
amostras.

5.3 Resultados experimentais

Nesta secao dos resultados foi investigado experimentalmente, através de medidas
de microscopia de forca magnética combinadas com a aplicacdo de campo magnético externo,
a configuracdo de magnetizacdo de baixa energia e a probabilidade de emergéncia de carga
magnética, bem como a populacao de carga magnética e comportamento de magnetizagao sob
varredura de campo magnético externo em funcao da distancia de separagao das nanoilhas
nas direcoes = e y. Tal investigacao é necessaria para melhor compreensao sobre a influéncia
da interacao entre vizinhos, intensidade da carga magnética, assim como resposta do sistema
mediante ao campo externo. Estas redes de GSAs podem ser utilizadas posteriormente como
aplicacoes em dispositivos spintronicos e de magnetricidade [27].

Primeiramente, investigamos a magnetizagao em cada uma das cinco redes diferentes
a partir das medidas de MFM realizadas apds o processo de desmagnetizacdo. As anélises foram
feitas contando-se o nimero total de cargas magnéticas e a magnetizagao do sistema a partir da
direcao dos dipolos. Os dados obtidos das cinco redes diferentes pode ser visto na figura [5.5
com a magnetizacao M, normalizada pelo nimero de ilhas em (a) e a porcentagem de carga
magnética normalizada pelo niimero do vértice (b), ambas em funcao das separagoes lateral

e longitudinal.
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Figura 5.5: (a) Magnetizacao normalizada na diregao y e (b) porcentagem da populagao de carga

magnética dividida pelo niimero de vértices em funcao das separacoes longitudinal e lateral apds
o processo de desmagnetizacao.

As medidas expostas no gréﬁcorevelaram que a menor magnetizacao M, ~0,064 foi obtida na
amostra 120, aumentando monotonicamente com a distancia entre os nanomagnetos na diregao
x. No entanto, a andlise da populacao de carga magnética, mostra que nesta amostra particular
120, juntamente com a 140, a populagao de cargas magnéticas estao mais presentes, implicando
que a diminuicao da magnetizacao ocorre quando os dipolos estao alinhados na configuracao
cabega-cabeca ou cauda-cauda na dire¢ao longitudinal, condicao para que ocorra a emergéncia
de carga magnética de vértice, em vez de configuracao antiferromagnética lateral como esperado
para o estado fundamental previsto pelo modelo de Haltere [7]. Vale aqui destacar que obter a
configuracao de estado fundamental é uma tarefa experimental desafiadora, especialmente em
sistemas frustrados. Nossas observacoes mostram que a rede que mais se aproxima da predicao

para o estado fundamental unidirecional é a L22, embora apresentem dominios ferromagnéticos

que transportam cargas magnéticas em suas extremidades.

No segundo passo, investigamos a resposta dos nanomagnetos mediante ao campo
magnético externo em funcao da separacao longitudinal e lateral. Para isso, aplicamos campo

na direcao y a fim de saturar a magnetizacdo, e a partir deste ponto, comecamos a aplicar

campo magnético na diregdo oposta. Para esta medida, foi necessario a realizacdo de uma

adaptacao no equipamento de MFM com o intuito de se controlar o campo externo aplicado
na amostra. Foi construido um eletroima sobre um ntcleo ferromagnético com 922 voltas em
um espacamento de 6 cm e calibrado pela corrente através de um gaussimetro. Nao houve

aplicagdo de campo durante a varredura do microscépio pois o conjunto de bobinas do circuito

interno MFM poderia sofrer interferéncias pela aplicacao 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]

b c

Eletroima
‘{ +B '

% /5 " Amostra

Fonte DC

Figura 5.6: (a) Eletroima finalizado com 922 voltas. O processo de calibracdo mostrou um
campo efetivo de 10 Oe para cada i = 60 mA de corrente aplicada. (b) Montagem do eletroima

junto ao MFM e (c) a representagao esquematica de toda montagem do sistema.

Cada giro de magnetizagao do nanomagneto é responsavel pela criagao de um par de
carga magnética. A inversdo de sucessivos nanomagnetos longitudinais vizinhos separard o par
de cargas magnéticas opostas, criando uma corrente de carga magnética. Aumentando o campo
magnético e promovendo separagoes dos pares, as cargas magnéticas opostas eventualmente
se encontram e se aniquilam até que a saturacao da magnetizacdao para o lado oposto seja
atingida. Apesar da carga magnética ser restrita a se mover na mesma direcao longitudinal, a
atracao ou repulsao com cargas vizinhas laterais afeta sua mobilidade dependendo da distancia
entre as correntes. A combinacdo de interacdo dipolar entre nanomagnetos e cargas magnéticas
resulta em aumento ou diminuicao do campo magnético externo necessario para seu transporte.
Conhecendo melhor o mecanismo de criacao e transporte das cargas magnéticas, o ajuste nos
parametros de rede a e b pode ser util para otimizar a intensidade do campo necesséria para
o movimento e a populacao de carga magnética, permitindo que sistemas de baixo consumo
de energia sejam usados na tecnologia para aplicacdo de campo magnético em dispositivos de
memodria [ITI]. O processo de medicao estd representado na figura que é composta por
imagens de MFM com varredura de 40 pm x 40 pm obtidas em estado intermedidario de aplicacao
de campo magnético externo e um diagrama ilustrando o mapeamento de cargas magnéticas nas
regioes destacadas. A curva de histerese com magnetizagao normalizada na diregao y, obtida por
contagem dos dipolos é mostrada na figura (b), enquanto a porcentagem de cargas magnéticas

normalizada por nimero total de vértices é mostrada na figura c).
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Figura 5.7: (a) Imagens de MFM da amostra L00, apresentando a magnetizagao dos dipolos e
as cargas magnéticas em fungao da varredura do campo magnético externo. A parte destacada
mostra a evolucao da emergéncia das cargas magnéticas através de pontos azuis e vermelhos.
(b) Histerese magnética obtida pela contagem da magnetizacao dos nanomagnetos. Os nimeros
1-5 representam o campo magnético aplicado apresentadas na figura a. (c) Populagao de carga

magnética em funcao do campo magnético externo aplicado extraido da Figura a.

A histerese obtida para as cinco amostras estd indicada na figura [5.8 com as amostras de rede

laterais varidveis a na ﬁgura (a), e as amostras com separacao na dire¢ao b na figura (b).
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Figura 5.8: Histerese magnética para as amostras com (a) diferentes separagoes laterais e (b)

diferentes separagoes longitudinais.

A primeira observacgao a respeito das histereses é que a coercividade é totalmente afe-
tada pela separacao lateral a entre os nanomagnetos, aumentando monotonicamente de H.=185
Oe para H,= 226 Oe. Estes resultados mostram que, mesmo sem movimento de carga magnética
entre as linhas separadas na direcao x, o parametro de rede afeta a mobilidade da carga
magnética alterando a interacao dipolar carga-carga e entre dipolos. A magnetizacao comeca a
diminuir em intensidades de campos menores para a rede com separacao lateral mais préxima
entre os nanomagnetos devido ao alinhamento antiferromagnético preferencial promovido pela
interagao dipolar. Tal comportamento pode ser percebido na histerese (fig. , destacado e
nomeado como regiao 1 e 2. A concordancia entre teoria [112] e experimentos é observada pela
similaridade no decaimento da inclinagdo do pescogo da regido 1, apresentada na figura (a),
e o enfraquecimento da constante dipolar, como mostrado na figura (b). Para as amostras
com separacao longitudinal b, a coercividade foi reduzida de H, = 210 Oe para H.= 196 Oe en-
tre as amostras L20 (de distancia longitudinal menor) e L24 (de distancia longitudinal maior).
Esses resultados também concordaram com a previsao tedrica, uma vez que mais energia do
campo externo é necessario para girar cada dipolo e superar tanto a energia das cordas quanto

a interacao coulomb, que aumentam com a interacgao dipolar.
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Figura 5.9: (a) Regiao 1 ampliada da figura a mostrando a inclinagao das trés amostras L0O,

L20 e L40. (b) Inclinacdo das regides 1 e 2 das regides destacadas juntamente com a constante

dipolar D.

A evolucao da populacdo de carga magnética das cinco amostras em funcao do campo
externo pode ser vista na figura[5.10} Estes resultados mostram uma maior emergéncia de carga
magnética nas redes com menor separagao na direcao lateral x em campos magnéticos baixos,
e uma diminuicdo na populacdao de carga magnética a medida em que se aumenta a separacao
lateral, com pico deslocado para campos magnéticos externos mais altos. Os resultados presente
na figura (b) mostram que a maior populagao de cargas magnéticas ocorrem na amostra
L22, aquela com separacao lateral e longitudinal intermediaria. Como as amostras L20, 122 e
L24 possuem separagoes na direcao longitudinal y, a interacao entre as cargas na direcao lateral
permanece a mesma, de modo que o campo necessario para crid-las permanece praticamente

inalterado, e o pico nao é deslocado como no caso anterior.
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Figura 5.10: Percentual de carga magnética em funcdo do campo aplicado externo para as

amostras com (a) diferentes separagoes laterais (d,) e (b) diferentes separagoes longitudinais

(dy).

O resumo dos valores obtidos para campo coercivo e porcentagem de populagdo magnética para

todas amostras investigadas estao indicados na tabela

Amostra He (Oe) Populacao de carga mag. (%)
L0OO 185 36,5
140 226 29,4
L20 210 34,3
122 215 41,6
L24 196 34,5

Tabela 5.3: Campo coercivo e populacao de carga magnética para as cinco amostras investigadas.

Os resultados aqui obtidos concordam parcialmente com a previsao tedrica de J.H.
Rodrigues [112], que propuseram um modelo que incorpora o momento dipolar dos vértices para
prever a populagao e a intensidade da carga magnética em funcao do campo externo. Rodrigues
mostrou que a maior emergéncia da populagao 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
discrepancia pode ser atribuida ao fato de que a analise tedrica foi baseada considerando a tensao
das cordas aproximadamente 10 vezes maior do que o previsto em nosso sistema [7]. Nas nossas
observagoes experimentais, nao apenas a intensidade da carga estd mudando com o espacamento
entre as nanoilhas, mas também a energia das cordas, como observado em trabalhos anteriores
com geometria similar [7]. Isso pode ser visto na figura (a), onde a intensidade da carga

magnética é a mesma em cada rede, mas a populacdao de carga magnética é maior na rede de
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menor separagao lateral, provavelmente devido a reducao na tensao das cordas pela influéncia dos
vizinhos mais préximos. A partir desses resultados pode-se concluir que, enquanto a interagao
dipolar entre nanoilhas laterais afeta a eficiéncia da criacao e aniquilagao do monopolo magnético,

a intensidade de carga influencia a porcentagem de populacao de monopolos magnéticos.
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6 Resultados da valvula de spin supercon-

dutora

6.1 O spin switch

O supercondutor utilizado nesta pesquisa foi o nitreto de niébio (NbN), que em
suas condigdes de otimizacao possui uma temperatura critica de 16K [I13]. NbN possui uma
estrutura cristalogréfica fec tipo NaCl (a=0,44 nm) (ver apéndice B), é um supercondutor tipo
IT com um comprimento de coeréncia {=5nm [114]. Para controle magnético da estrutura foi
utilizado o GAN que é um isolante ferromagnético com temperatura de Curie T=60 K [114] que
também possui estrutura cristalografica fcc (a=0,5 nm) (ver apéndice B) que pode ser facilmente
crescido por sputtering em temperaturas ambientes. O motivo da escolha destes materiais é a
baixa temperatura de Curie do GAN que leva a uma diminuicdo da quebra dos pares de Cooper,
baixo comprimento de coeréncia 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 critica do NbN.

As amostras de estrutura GAN/NbN/GdN foram crescidas sobre substratos de Si
oxidados termicamente, com AlpO3 (5nm) na base e AloO3 (10nm) no topo para protecao contra
oxidagao, por sputtering DC a uma temperatura de 450°C' sem a quebra do vacuo (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 Ny em uma pressao de crescimento de 2,3 mTorr. Os filmes de GAN foram
crescidos a partir de um alvo de Gd 99,9% a uma pressao de 2,8 mTorr. Todos os detalhes do

crescimento para os dois materiais estao descritos na tabela

Tabela 6.1: Condigbes para crescimento das amostras utilizando sistema sputtering.

Propriedaes NbN GdN
Temperatura (°C) 450 450
Poténcia (W) 300(DC) 50(DC)
Fluxo (cm?/min) 40 4, +9,5 N, 504,+3,2n,
Porcentagem de Ny (%) 19,2 6
Substrato Si/Si0Oq Si/Si0q
Pressao (mTorr) 2,3 2,8

A coercividade do filme de GAN (23 nm) foi determinada via SQUID (Supercon-

ducting Quantum Interference Devices) [I15] a uma temperatura de T=5 K, assim como a
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temperatura de Curie. Ambos resultados estdao 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 GAN de 23 nm de

espessura com coercividade H. = 28 Oe. (b) Magnetizagao em funcao da temperatura apontando

a temperatura de Curie Toyre = 42 K.
A determinacao da temperatura critica do supercondutor foi realizada com a medida
da resisténcia da amostra em funcao da temperatura através de uma sonda de quatro contatos
em banho de hélio liquido. Uma série de amostras de espessuras diferentes foram analisadas

com o objetivo de estabelecer a melhor temperatura de transicao para filmes finos e para o bulk.

A figura (a) mostra a resisténcia normalizada em fungao da temperatura em Kelvin para trés
filmes finos de NbN com espessuras 3, 4 ¢ 5 nm. Escolhemos a amostra de 5nm para utilizar

na tricamada pois esta apresenta a melhor relagao entre a espessura e a temperatura critica. A

figura (b) mostra a temperatura critica T, =12 K para um filme espesso de 150nm.
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Figura 6.2: (a) Resisténcia normalizada em func¢ao da temperatura (K) para amostras de NbN

com 3, 4 e bnm de espessura. (b) Resisténcia em funcao da temperatura para NbN de 150 nm.
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A primeira estrutura analisada foi uma tricamada de configuragdo GAN 40nm/NbN
5nm/GdN 15nm. A curva da susceptibilidade desta estrutura é mostrada no grafico no qual
é possivel verificar dois picos em cada parte da curva, indicando dois campos coercivos referentes
as 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

véalvula de spin.
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Figura 6.3: Susceptibilidade magnética em fungao do campo magnético em Oe para a tricamada
GdN(40nm)/NbN(5nm)/GdN(15nm). Os dois picos maiores representam o campo coercivo Hq
da primeira camada de GAN (40 nm) e os picos menores representam o campo coercivo H.o 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 varias 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 estao indicadas no gréfico [6.4]
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Figura 6.4: Susceptibilidade da tricamada em funcao do campo aplicado para varias espessuras

Estes resultados mostram que o segundo pico, referente a coercividade da segunda camada FM,
sO aparece em dypy >0,5 nm. Para espessuras muito pequenas de NbN, o material ferro-
magnético se comporta como um unico filme, e para espessuras maiores que 0,5 nm, a estrutura
comeca a apresentar um acoplamento ferromagnético, indicando que nao s6 o supercondutor de
dnpny =5 nm pode ser utilizado valvula, mas também NbN com espessuras menores.

Tomando apenas a tricamada de dypny=5 nm e variando a temperatura, é possivel

mostrar que mesmo abaixo da temperatura critica, as camadas ferromagnéticas continuam aco-
pladas como mostra o grafico

40l —
12K (T>Tc)
42!
35 40
X
38+ /; :’ \ 4,2 K(T<Tc)
-100 -50 0 50 100
H(Oe)

Figura 6.5: Suscetpibilidade da tricamada GAN(40nm)/NbN(5nm)/GdN(15nm) medida em trés
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 possivel observar a existéncia
do acoplamento entre as camadas ferromagnéticas. Este resultado vai contra o reportado por
Blamire [IT6], que afirma que o acoplamento antiferromagnético desaparece em temperatu-
ras abaixo de T, em estruturas de GAN/NbN/GdN devido & perda da densidade de quasi-
particulas no nivel de Fermi causada pela formacao dos pares de Cooper. Entretanto, o acopla-
mento mostrado pelo grafico indica que, apesar da perda da densidade de quasi-particulas,
o espacador NbN possui elétrons de conducao suficiente para intermediar o acoplamento en-
tre as camadas ferromagnéticas. A fragao de elétrons que formam pares de Cooper em um
supercondutor é da ordem de Ak/kr ~ 10~* [85]. Sabemos que a densidade de portado-
res livres presente no NbN é nypny = 1,3 x 103 ¢/m3 (valor obtido na secio , portanto
ns ~ 1,3 x 1030 - 107 ~ 1,3 x 10?6 ¢/m3, que representa a densidade de pares formados no
volume da amostra.

Outro fator interessante observado no grafico é que a coercividade do GdN é
altamente modificada quando o NbN entra no estado supercondutor. Para entender melhor este
efeito, medidas de magnetizagao em fungao do campo aplicado (M-H) foram feitas em trés amos-
tras de configuragdo GAN(5nm)/NbN(5nm), GAN(10nm)/NbN(5nm) e GAN(23nm)/NbN(5nm).
Como mostra a figura a coercividade da camada de GAN 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 critica do NbN (curva em vermelho) para bicamadas de (a) GAN(5nm)/NbN(5nm), (b)
GdN(10nm)/NbN(5nm) e (¢) GAN(23nm)/NbN(5nm).

Isto implica que, a uma temperatura de T=>5 K quando o NbN se encontra no estado supercondu-
tor, o campo necessario para girar a primeira camada ferromagnética, colocando a valvula na con-
figuracao 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 GAN(15nm)/NbN(5nm)/GdN(40nm).
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Figura 6.7: Magnetizagao em funcao do campo aplicado para a tricamada de estrutura
GdN(15nm)/NbN(5nm)/GdN(40nm) indicando a controlabilidade da orientacao da magne-
tizagao das camadas de GAN a uma temperatura de T=5 K. Os degraus representam os campos
coercivos das diferentes espessuras de GAN e indicam estados paralelo e anti-paralelos de mag-

netizacao entre as camadas ferromagnéticas.

Conhecendo o campo coercivo das camadas ferromagnéticas quando NbN encontra-
se no estado supercondutor, o proximo passo foi verificar a influéncia dos estados P e AP sobre
nossa estrutura. Para isto uma série de amostras GAN(15nm)/NbN(xnm)/GdN(40nm) foram
submetidas a medidas de magnetorresisténcia a uma temperatura de 4,2 K (banho de hélio
liquido). As medidas foram realizadas através de uma sonda de quatro contatos com a aplicagao
de corrente DC constante ipc=10 A em dois contatos, e a voltagem medida em outros dois,
conforme estd ilustrado na figura (a). A montagem real com a amostra conectada aos contatos

na sonda estd mostrada na figura (b).

a i b

ipe—10 A
o

GdN
NbN
GdN

Figura 6.8: (a) Esquema de montagem da medida de transporte nao-local na valvula de spin
supercondutora. (b) Imagem real da amostra junto a sonda com os 4 contatos realizados com

fio de cobre e indio.

87



A figura mostra as medidas de magnetorresisténcia para a tricamada variando

espessura de NbN e mantendo a temperatura constante T=4,2 K.
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Figura 6.9: Magnetoresisténcia da tricamada em funcao do campo magnético aplicado para

vérias espessuras de NbN em T=4,2 K.

Os resultados presentes na figura [6.9] mostram um comportamento magnetoresistivo tipico de
uma vélvula de spin FM/MN/FM, no qual a resisténcia aumenta no estado antiparalelo. Ao
contrario do esperado, a MR reduz com o aumento da espessura, o que também ¢ tipico de uma
valvula de spin comum. Um resumo da MR das 5 medidas feitas em fungao da espessura dypn

pode ser visto no grafico [6.10
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Figura 6.10: Magnetoresisténcia da tricamada em fungao da espessura dypy. A figura representa
o diagrama de montagem para as medidas de MR com aplicagdo de corrente constante de 10uA

no plano do supercondutor.

Este comportamento sugere a presenga de camada metélica ferromagnética nas interfaces GAN/NbN.
Estas impurezas metalicas se ligam ferromagneticamente com camadas de GAN adjacentes pre-
judicando o spin switch. Interfaces nao ideias podem aumentar as chances de hibridizacao entre
o orbital 4d do Nb e 5d do Gd, que dao origem a interfaces ferromagnéticas [I17]. Para acessar as
camadas interfaciais GAN/NDbN e entender melhor o motivo do sinal GMR, realizamos medidas
de refletividade de néutrons polarizados (PNR) na tricamada com um espagador NbN de 5 nm
de espessura, como pode ser vista na figura 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 aplicagao de 20 Oe (magnetizagao positiva), seguida da aplicagdo de -150 Oe e novamente

aplicagao de 20 Oe (magnetizacao negativa).
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Figura 6.11: PNR da tricamada GAN(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 aplicagdo de -150 Oe e novamente aplicacao de 20 Oe (marcada como

neg). As medidas mostraram uma rugosidade de 0,58 nm

A ﬁgura (a) mostra que o GAN do topo ndo é quimicamente uniforme na diregao
do crescimento (linha roxa) e que a interface perto de NbN é rica em nitrogénio. Além da maior
parte da interface nao estar bem definida, os momentos magnéticos deixam de existir exatamente
na interface. A 15 K, apds resfriamento sem aplicagdo de campo magnético, as duas camadas
de GdN ficam no estado paralelo (linha verde claro), e apds aplicagao de -150 Oe e de 20 Oe
novamente, passam a ficar no estado AP (linha verde escuro). A 5 K, na figura (b), apés
resfriamento a campo nulo, as duas camadas de GdN ficam alinhadas ferromagneticamente na
diregdo do campo (linha azul), e apds aplicacao de -150 Oe, seguida da aplicacao de 20 Oe, as
duas camadas ficam alinhadas paralelamente (linha preta), mas com diregao 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 GAN/NbN, ambas com o intuito de diminuir a difusdo dos atomos nas camadas
na hora do crescimento. A boa qualidade da interface apds estas modificagoes podem ser vista
na figura [6.12|(a), que representa a imagem de microscopia eletronica de transmissao (TEM) da
tricamada, seguida do esquema da estrutura final da véalvula de spin na figura (b)
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b ALO,

GdN (27nm)

- Gd (0,3nm)
NbN (5nm)

- Gd (0,3nm)
GdN (13nm)

ALO,
Si0,

Figura 6.12: (a) Microscopia eletronica de transmissao da valvula de spin supercondutora mos-
trando a boa definicao da interface. (b) Esquema da estrutura final da valvula de spin super-

condutora com a adicao de 0,3 nm de Gd entre o GAN e o NbN.

Novas medidas de MR foram feitas apds estas modificagbes e estdo mostradas na
figura [6.13] Tomando apenas a tricamada com Ts=300 °C sem Gd, foi possivel observar uma
melhora no sinal MR com a diminui¢ao da resisténcia no estado AP, porém sem o efeito de spin
switch completo, como pode ser visto na ﬁgura (a). A insercao de uma pequena camada de
Gd (0,3 nm) nas interfaces GAN/NbN provoca uma melhora dréstica na vélvula, com o efeito

spin switch completo sendo observado na figura (b).

Sem Gd (K b Com Gd (K
a 1 41 : 4
——— —_——— 4
\ 35
0.8r 39 087 \\
38 3
7 06} ] 2 06]
2 37 @ 25
0.4r b 36 O.4r
35 2
02— | — ’ ool
34
15
0 . = —— 33 Ot . ) - ]
-200 -100 0] 100 200 -20 -100 @] 100 200
H (Qe) H (Ce)

Figura 6.13: (a) Resisténcia normalizada da vélvula de spin supercondutora crescida a 300°C’
em funcao do campo externo para varias faixas de temperatura indicada pela barra de cor lateral

(a) sem Gd e (b) com 0,3 nm de Gd inserida nas interfaces GAN/NbN.

As medidas presentes na figura foram realizadas em um criostato cuja temperatura alcanga 1

K, e como pode ser visto, sao extremamente sensiveis a uma faixa bem pequena de temperatura,
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como previsto anteriormente [62].

Outra informagao obtida foi a influéncia da configuragdo P e AP na transicao su-
percondutora através da variacao da temperatura critica ATc = TAP — TP, Quando o SSE
é observado, a valvula apresenta duas temperaturas criticas diferentes, dependendo da confi-
guracao de magnetizacao. Como é mostrado na figura o intervalo de temperatura entre P
e AP aumentou de 0,5 mK para 35 mK através da insercao de camadas Gd. Porém a introducao
de Gd na estrutura diminui a temperatura critica do SC, fazendo com que o SSE s ocorra em

uma temperatura préximo de 1 K.

1.0+ — 7
Y gm
n
0.8 -
TAP=171K TAP=3,69K
[ )
0.6 - T.P=136K - T.P=3,64K
sz
AN AT=035K P AP AT.=0,05K
0.4 -
P ¥ AP
( ]
02 Sem Gd
{ Com Gd em
0.0 = n
0 1 2 3 4
7T(K)

Figura 6.14: Variagao da temperatura critica do supercondutor em funcdo da configuracdo AP
e P das camadas ferromagnéticas. A curva vermelha representa a estrutura com a insercao de
0,3 nm de Gd cuja variagao ATc = 35 mK. A curva azul mostra a variacao da temperatura para

estrutura sem Gd com ATc = 0,5 mK.

6.2 Analise quantitativa

Esta parte dos resultados estard focada na obtencao de alguns parametros supercon-
dutores como comprimento de coeréncia £, comprimento de penetragao A, gap A(0) supercon-
dutor, campo critico superior Be e outros. O conhecimento destes valores ajudam a entender
melhor o sistema investigado e podem ser tteis na construcao de novas valvulas de spin super-

condutoras utilizando outros materiais.

6.2.1 Campo critico Superior

Geralmente, a aplicacao 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 esté relacionado com o surgimento de linhas de vortice de
Abrikosov e correntes supercondutoras em torno de niucleos de vértices, que reduzem a energia
de condensacao. B.2 é o campo que provoca sobreposicao dos nicleos dos vértices, levando o
supercondutor para o estado normal. O outro efeito é o spin-paramagnético, que tem sua ori-
gem na divisao Zeeman do spin singleto dos pares, induzindo a quebra da simetria de reversao
temporal. O campo limite de Pauli B.p, como é chamado, é derivado da condi¢do que a energia
Zeeman no estado normal compensa a energia de condensagao supercondutora sob aplicagao de
campos magnéticos.

O gréfico (a) mostra a resisténcia normalizada da tricamada em fungao da tem-
peratura critica T, para alguns valores de campo magético aplicado ao longo do plano da amostra.

A variagdo do campo critico superior Bq em funcao das temperaturas criticas obtidas, estao

mostradas em [6.15(b).

a
10 =17 1.0
—0,5T
m— 0,37
0.8 - —_—0,2T 0.8
— 01T
oT
0.6 - 0.6
3 e
N GdN/NbN/GdN ~
@ 3
0.4 - dNbN =5nm T x” 04
0.2 oT 0.2
0.0 0.0
L L
5 6 7 8 6.6 6.7 6.8 6.9 7.0 74
T T

Figura 6.15: a) Resisténcia normalizada da tricamada GdN(13nm)/NbN(5nm)/GdN(27nm) em
funcao da temperatura critica quando submetida a campos magnéticos de valores que vao de
0T a 1T. b) Campo critico Bee em funcao da temperatura critica T, para mesma amostra. A

linha continua representa o ajuste linear.

Como nosso filme se encontra no limite sujo (¢ << ), pela relacao [80]

dB
Be(0) = 0.69T, —2 (6.1)
dT |p—1,
‘. , . . . . ~ dBc2
é possivel estimar o valor de B.(0) extraindo a inclinagao o o T = T,. Tomando

T.(B = 0) = 7,04 K do grafico consequentemente B2(0)=10,10 T, que representa
o campo necessario para destruir a supercondutividade da valvula de spin supercondutora

(GdN13nm /NbNspm/GdNaznm). Dado o valor do campo critico superior obtido, é possivel esti-
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mar comprimento de coeréncia g, pela teoria de Ginzburg Landau [59]

®o
2B’

far = (6.2)

em que ¢g = h/2e = 2,067 x 10715 Wb é fluxo magnético quantico. Em boa concordancia com
a literatura [114], NbN possui gz, = 5,7 nm.

O parametro o de Maki, ja abordado na secao [3.10] pode ser estimado por dois
métodos. Vale ainda citar que, se um material é coberto pela teoria WHH, entao o resultado
dado pelos métodos a seguir devem ser consistentes [118]. No primeiro caso, o parametro pode
ser obtido via campo paramagnético de Pauli B.p através da relagao [3.116] ou seja

V2B (0)

“= BCP(O) . (63)

Considerando a temperatura critica para o filme de 5 nm de NbN como T, = 8 K, o campo limite
de Pauli fica Bop = 1,841T, = 14,728 T, de modo que o valor do parametro encontrado é o =
0,97. No segundo método, o parametro pode ser estimado utilizando a inclinacdo dBee/dT =

—2,08 T/K da curva através da equagao

—dB,
o =0,532 2 . (6.4)
dT' ) r—r,

Substituindo os valores acima, o parametro obtido é a = 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 consideracao.
Dentro desta abordagem, é possivel extrapolar os dados experimentais da curva[6.15|em termos

do parametro a. O ajuste pode ser feito através da fungao [119]

bt =1—t—CL(1—1)* —C2(1—1t)", (6.5)

com C1 = 0,153, C2 = 0,152 e t = T'/T.. Os valores de C'1 e C2 foram encontrados pelos
autores [I19] como uma boa aproximagao da teoria WHH no limite sujo (§y >> ¢). Utilizando
a equacao [6.5] o campo critico superior fica

BCQ(O) *

Bio(T) = 2ot (6.6)

no qual B.y(0) e T, foram utilizados como parametros de ajuste para obter as curvas da figura
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BC2 (T)

T (K)

Figura 6.16: Dependéncia do campo critico superior com a temperatura do NbN considerando os
valores de @ = 0 (ajuste em vermelho) e & = 1,1 (ajuste em verde) no modelo de Baumgartner.

O grafico de dentro mostra um zoom dos dados obtidos cujo comportamento é linear.

A equagao (6.1) da teoria WHH fornece o campo critico superior desconsiderando o spin para-
magnético de Pauli (o = 0), como é mostrado na figura com o ajuste na cor vermelha. Neste
regime, o valor de Bea(aw = 0) = 10,1 T, como ja vimos. Considerando o spin paramagnético de

Pauli, o campo critico superior é dado por [118] 120].

_ BCQ(O)(Oé = 0)

Beala#0) == g7

(6.7)

que utilizando o valor de & = 1,1 estimado anteriormente, leva a Beo(aw = 1,1)=7,25 T, como é
mostrado no ajuste em verde do grafico [6.16)
O parametro de Maki também pode ser utilizado para calcular o coeficiente eletronico

do calor especifico [121], [118] através da relacao

a=2,35p,7. (6.8)

A resistividade do NbN no estado normal p, = 273 uf2-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 extracao desta informacao estd presente na figura
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Figura 6.17: Contato de quatro pontas feita com indio em um filme de NbN com dimensdes 1,5

x1,5 cm para obtencao da resistividade no estado normal (7=300 K).

Estes valores levam ao coeficiente do calor especifico v = 1,55 x 10% erg/em3- K2. Como veremos
na sequéncia, o conhecimento dos valores de p, e ¥ sdo importantes no tratamento de mate-
riais supercondutores pois podem ser utilizados na determinacao de varios outros parametros

relevantes ao sistema investigado. O coeficiente de Ginzburg-Landau k pode ser obtido por [11§]

k=17,5x%10%p,/7, (6.9)

que leva ao valor de k = 80, 6. Este resultado pode ser utilizado para calcular o comprimento de
penetragao A\ = k - {gr, = 460 nm, que é o esperado para um filme da ordem de 5nm [124] 125].
Nesta altura da discussao, é possivel ainda utilizar os valores de p, e v e estimar, de outra

maneira [I1§], o valor do campo critico superior B2(0), isto é

Be(0) = 3, 1ppyTe, (6.10)

que fornece o valor de B.2(0) = 10,4 T', bem consistente com o encontrado anteriormente.
O campo critico termodinamico B, pode ser encontrado através de dois métodos.
O primeiro é dado pela relacdo de Ginzburg-Landau B, = kv/2B., ja abordada na secdo e

fornece o valor de B, = 0,088 T'. No segundo método, B, pode ser estimado utilizando v através

da relagao [118, [126]

B, = 2,42T,,/7, (6.11)

isto é, B, = 0,076 T. Considerando os dois resultados obtidos respectivamente, é possivel
estimar a energia de condensacao pela equacao Eoond = Bg /20, de modo que o valor
encontra-se entre 2,3 e 3,1 KJ/m3, que equivale a 0,21 e 0,28 peV/4tomo ao considerar o
parametro de rede do NbN como a = 0,44 nm [114]. Ainda no ambito da termodinamica

supercondutora, é possivel calcular o valor do salto na descontinuidade do calor especifico através
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da equacao [3.26] presente na secao isto é

22
,U/OTC .

cs —CN = (6.12)

Sabendo que o campo termodinamico vale B, = 0,088 T', o valor encontrado é de cg —cy = 1540
J/K.
No limite sujo, o campo critico superior se relaciona com a densidade de estados no

nivel de Fermi D(EF) através da relagao [88, [127]

7 Be2(0)

D(Ep) = —— =25
(Er) 0,69T.4ekppn’

(6.13)

em que e é o valor da carga elementar, kp a constante de Bolztman. Sabendo que p, =
273182 em, o valor encontrado é D(Ep) = 3,8 x 10%® estados/m3eV, como esperado para um
filme fino de NbN [118].

Conhecendo D(EF), é possivel calcular, a partir do modelo de elétrons livres [9],
as propriedades eletronicas do NbN, como vetor de onda de Fermi kr = D(Ep)h?m?/me, a
velocidade de Fermi vp = hkp/m. e a densidade de portadores n = k% / 372, no qual m, é a

massa do elétron. Os valores obtidos estao presentes na tabela

D(Er) (estados/m? eV) krp (m™1) v (m/s) n (e/m3)
3,81x 10%8 2,84x 1010 3,2x 106 1,3x 1030

Tabela 6.2: Densidade de estados no nivel de Fermi D(Ef), vetor de onda de Fermi kg, veloci-

dade de Fermi vr e densidade de portadores n para amostra de NbN com espessura Snm.

6.2.2 Constante de difusao

E possivel estimar o coeficiente de difusdo D para o NbN(5nm) através da expansao
da equagao de Maki-de Gennes [128] [79] [129] e tomando sua derivada quando T" — T¢, que

leva a

ddokp (dBe\
D =— . 6.14
m2h < dT )TTC (6.14)

Utilizando o valor da inclinagdo dBe/dT = —2,08 T'/K da curva o coeficiente de difusao
fica D = 0,53 em?/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 GAN em 13nm e 27nm, é possivel estabelecer o comportamento da
temperatura critica em fungao de dypy ajustando os dados experimentais pela relagao [114),

116, 132]

2 Y/ 2
_ 0,85% ”) , (6.15)

T. = T.o (1 =

NbN
em que Ty € a temperatura critica para o filme espesso de NbN (TCb“”“), &o o comprimento de
coeréncia e £ o livre caminho médio dos pares no supercondutor. O grafico mostra a variacao
da temperatura de transicao do NbN na estrutura de valvula a medida em que a espessura da

amostra aumenta.

12 — T bk
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12,0K

Tc (KD
T
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Figura 6.18: Variacao da temperatura critica em funcao da espessura do NbN na estrutura de

valvula. A linha continua é o ajuste da relagao fixando &y = 5,7nm e T, = 12K.

Fixando &y = 5,7 nm e T,o = 12 K, o ajuste leva a um livre caminho médio de ¢ = 0,21 nm,
como previsto em [133) [134]. Este resultado mostra que abaixo de 3,5nm, a temperatura critica
¢é praticamente zero devido ao campo de troca sentido pelos pares através da camada ferro-
magnética, ocasionando uma destruicao da supercondutividade. Porém, com o aumento da
espessura da camada supercondutora, o efeito destrutivo do ferromagnetismo sobre a supercon-
dutividade vai perdendo forca devido ao desacoplamento entre as camadas ferromagnéticas, de
modo que a temperatura critica T, > dypn=5nm tende a se estabilizar em um valor préximo a

10 K.
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6.2.4 Gap supercondutor

A partir de alguns parametros ja obtidos até aqui, é possivel fazer uma estimativa
do gap supercondutor A(0) utilizando pelo menos dois métodos. Primeiramente, pela teoria

BCS, o gap é dado por

A(0) = 1,764kpT,, (6.16)

no qual kg é a constante de Boltzmann. O valor de A(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 equagao isto é

_ A0
e 1BvV2

com o valor de A(0) = 1,20 meV, que estd dentro do esperado para uma amostra com tem-

B

= 1,841T,, (6.17)

peratura critica de 8K [124], mostrando nossa anédlise utilizando dados extraidos do campo

paramagnético de Pauli estao consistentes e descrevem de maneira satisfatéria 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 vélvula de spin encontra-se na configuragao paralela, a constante de troca
¢ dada por [6]

ds

I'S = kgT,,—. 6.18
B 2a ( )

em que a é o parametro de rede, d; a espessura do supercondutor na valvula e T,y a temperatura
critica do bulk do NbN. O valor encontrado é I'S = 8,2 meV. Substituindo este valor na equagao

3.120[ do campo de troca médio de de Gennes [0], isto é,

h(0) = 2[0S (;) cos (Z) : (6.19)

temos h(0) = 2,1 meV, que é aproximadamente o dobro do gap A(0) = 1,20 meV, indicando que
nossa estrutura se encontra na condicao de forte campo de troca. Desta forma, fica evidente que
préximo da temperatura critica, o campo de troca sentido pelo supercondutor na configuracao

paralela provocard a transicao para o estado normal e o spin switch serd observado.
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7 Conclusao geral e perspectivas

7.1 Gelo de spin unidirecional

O estado fundamental de orientagao antiferromagnética entre as nanoilhas nao foi
observado apds o protocolo de desmagnetizagao em nenhuma das redes investigadas, que pode
ser atribuido & interacdo dipolar entre primeiros vizinhos. Extrapolacées de nossos resultados
podem apontar para tal configuracao com distancias lateral e longitudinal ainda menores entre
0s nanomagnetos.

A rede com maior niimero de cargas magnéticas foi a 122, que também apresentou
maior mobilidade sob campo magnético externo. Assim, concluimos que esta geometria deve
apresentar menor tensao nas cordas entre as cargas magnéticas. O valor do campo de saturagao
de nossas amostras é da ordem dos utilizados em bit lines de dispositivos de meméria [135] e
a mobilidade da carga magnética pode ser ajustada alterando as distancias laterais entre as
nanoilhas, abrindo possibilidades para futuras investigacoes em tais tipos de dispositivos.

Uma nova proposta, j4 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 conectd-las através do metal condutor. As
amostras foram novamente analisadas e os resultados mostraram, com excecao da rede L20, um
aumento na coercividade além de um deslocamento na emergéncia da populagao de monopolos
deslocada para campos maiores. As amostras com separacao lateral a podem ser vista na figura

LIl
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Figura 7.1: Histerese magnética comparando as redes (a) L00, (b) L20 e (c) L40 sem e com
aluminio depositado. (c), (d) e (e) mostram a populagdo de monopolos para as mesmas redes

comparando a diferenga entre as amostras sem e com aluminio.

Como todas as nanoilhas estao interligadas, as cargas magnéticas que surgem nos
vértices nao interagem apenas pela interagao dipolar, mas também com o mar de elétrons do
aluminio. Os resultados sugerem uma espécie de blindagem das cargas magnéticas causada
pelos elétrons, o que explicaria o aumento da coercividade e o deslocamento da populagao de
monopolos para campos mais elevados. Uma vez que a interagao dipolar entre as cargas diminui,
mais campo ¢é necessario para inverter a magnetizacao das nanoilhas e consequentemente criar
cargas magnéticas. As curvas de histerese e populagéao de monopolos para as redes com separacao

longitudinal b estao mostradas na figura
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Figura 7.2: Histerese magnética comparando as redes (a) L20, (b) L22 e (c) L24 sem e com

aluminio depositado. (d), (e) e (f) mostram a populagdo de monopolos para as mesmas redes.

Caso o efeito de blindagem for de fato confirmado em investigagdes futuras, veremos
uma infinidade de possibilidades no controle de emergéncia de cargas através de efeitos de
proximidade. Isto abrird possibilidades para testes com varios materiais como semicondutores,

supercondutores e outros, abrindo uma nova area de pesquisa ainda nao reportada na literatura.

7.2 Valvula de spin supercondutora

Observamos com sucesso o efeito de spin switch perfeito nas valvulas de spin super-
condutoras GAN/NDbN apds a insercao 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 nitrogénio. Portanto uma camada bem fina
de Gd interage com o excesso de No e forma GdN. Caso houvesse Gd metdlico na interface,

terfamos 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 GAN (60 K) e

Gd (298 K) como mostra a ﬁgura apoiando o fato de que o Gd nao-reagido nao permaneceu.

T T T

1 3K

200 K

M/M,

-200 =100, ( 100 200
H{oe)

Figura 7.3: Curvas M-H a 3 K e 200 K para a valvula de spin modificada com a insercao de
0,3 nm de Gd com temperatura do substrato T's = 300 °C. Nenhum Gd residual foi detectado

a partir da observacao do comportamento magnético.

Este foi o primeiro trabalho sobre SSE com investigacao interfacial. Nossos resulta-
dos podem ser utilizados como guia no aperfeicoamento de novas estruturas, ou até mesmo de
estruturas ja conhecidas.

Aplicando o modelo de Kulic-Endres [136] [} no qual o campo de troca é expresso pelo
fator de quebra dos pares (parametro adimensional), podendo ser estimados a partir da razao
de AT,/ TCAP , 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 atribuido a interface mais nitida com estequiometria
regular e & perda de fons de Gd*? que poderiam formar ligacdes metélicas. Novas investigaces
ainda sao necessarias para entender o motivo do SSE nao ter ocorrido em temperatura maiores,
uma vez que o NbN consegue manter a temperatura de transicio 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 ja foi mostrado em tra-
balhos anteriores [137], para tempos de eletrodeposigao abaixo de 10 segundos, ocorre a formagao
dos clusters com geometria aproximadamente hemisférica com diamétro inferior a 150 nm favo-
recendo o surgimento de vortices como estado fundamental. Neste trabalho serd 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-
guragOes magnéticas. As primeiras andlises foram feitas depositando Ni-Fe sobre Silicio para
confirmar o aparecimento de vértices e foram acompanhadas por medidas de susceptibilidade e

simulagoes micromagnéticas pelo MuMax [138] como mostra a figura
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Figura 7.4: Magnetizacao em funcado do campo aplicado para Ni-Fe depositado sobre
Si/IrMn(20nm). O gréfico do topo representa a simulacao MuMax e o gréfico de baixo a medida

experimental da estrutura.

Os degraus ao longo da curva MxH representam a expulsao de vértices de diferentes
tamanhos de clusters a medida que o campo magnético externo vai aumentando. Como amostras
eletrodepositadas nao apresentam uma uniformidade no tamanho dos clusters, aqueles com
tamanhos menores deixam o estado de vértice antes dos maiores.

Uma outra proposta utilizaria nanoilhas de permalloy sobre NbN para analisar o
controle do spin switch por meio da magnetizacao das nanoilhas e da presenca de monopolos
magnéticos. Como mostra a figura apenas uma carreira de nanoilhas seria litografada sobre
um material supercondutor, e de acordo com a orientagao ferromagnética ou antiferromagnética
das nanoilhas, o efeito de proximidade lateral seria capaz de alterar a temperatura de transicao
do material supercondutor. O controle de propriedades supercondutoras em redes de gelo de spin
seria inovadora e teria grande impacto na comunidade cientifica pelas possiveis aplicabilidades

em dispositivos de memoria criogénica e de magnetricidade.
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Figura 7.5: Esquema de fabricagao de amostras de gelos de spin, com material supercondutor
para andlise de spin switch. (a) Caracterizacao da magnetizacao da rede nanomagnética realizada
por microscopia de for¢a magnética e (b) dispositivo proposto para ser investigado sob tensoes

de gate lateral e no ferromagneto com nanoilhas crescidas sobre supercondutor.
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ABSTRACT

Sets of nanomagnets are often utilized to mimic cellular automata in the design of nanomagnetic logic devices or frustration and emergence
of magnetic monopoles in artificial spin ice systems, once that unidirectional arrangement of nanomagnets can behave as artificial spin ice,
with frustration arising from second neighbors’ dipolar interaction, and present good magnetic monopole mobility due to the low string
tension among charges. Here, we present an experimental investigation of magnetic monopole population and mobility as a function of
lateral and longitudinal distance among nanomagnets. The observed results could be useful in the nanomagnet logic device design and bring
new insights about several possible designs for tuning magnetic monopole unidirectional mobility and transport under a low external

magnetic field for further application in magnetricity.

Published under license by AIP Publishing. https://doi.org/10.1063/1.5088219

With recent improvements in nanofabrication techniques, allow-
ing the development of samples composed of elements of a few nano-
meter size, well organized and distributed in large areas, several new
technologies based on nanodevices could be acquired, such as the
huge improvement in computer processor scalability' or the utilization
of metamaterials for nanophotonics development.” In the field of
magnetism, nanofabrication processes allowed the manipulation
of magnetic domain structures, in general, due to the combination of
materials’ magnetic parameters with the shape anisotropy provided by
different nanostructures, enabling a huge increase in the information
storage density and the reading speed. Many examples can be
highlighted, such as the increase in the capability of information stor-
age density in magnetic nanodots” or antidots,"” the development of
nonvolatile magnetoresistive random access memories with in-plane”
and out-of-plane’ single domain magnetization, achieved in stacks of
a few nanometer diameter, multibits stored in a single stack by
magnetic vortex configuration” and very stable and fast information
transport allowed by the magnetic skyrmions created and manipulated
in racetracks.” * Other interesting features could be achieved by
the nanofabrication of magnetic nanobars with single domain

magnetization, arranged precisely in several geometries in large areas,
to replicate quantum cellular automata'* behavior in nanomagnetic
logic devices, " or the realization and investigation of frustration in
artificial spin ice systems'® at room temperature, due to the stability of
those nanomagnets’ magnetization against thermal fluctuations. Such
a system was proposed to serve as feasible mimetization of pyrochlore
natural spin ices,””"* which present at very low temperatures (below
1K) a frustration of its magnetic moment. This material group name
was given due to the similarity in the frustration of its atomic magnetic
moment with the atomic position in water ice. In the artificial spin
ices, geometrical frustration generated artificially by the nanomagnet
distribution favors the ground state symmetry break by external exci-
tations and emergency of magnetic monopoles in the vertex among
nanomagnets.wl“ A unidirectional arrangement of nanomagnets,
which have been well treated previously as 2D Ising Lattice,” * was
also characterized in our previous work like unidirectional artificial
spin ice (UDRASI), due to frustrations with second neighbors, with
the generation of magnetic charge pairs and energetic string connect-
ing them.”' By representing the nanomagnets as point-like dipoles, the
Hamiltonian of the system could be described as

Appl. Phys. Lett. 114, 142401 (2019); doi: 10.1063/1.5088219
Published under license by AIP Publishing
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Abstract

CrossMark

In this work, we explore a kind of geometrical effect in the thermodynamics of artificial

spin ices (ASI). In general, such artificial materials are athermal. Here, We demonstrate that
geometrically driven dynamics in ASI can open up the panorama of exploring distinct ground
states and thermally magnetic monopole excitations. It is shown that a particular ASI lattice
will provide a richer thermodynamics with nanomagnet spins experiencing less restriction to
flip precisely in a kind of rhombic lattice. This can be observed by analysis of only three types
of rectangular artificial spin ices (RASI). Denoting the horizontal and vertical lattice spacings
by a and b, respectively, then, a RASI material can be described by its aspect ratio v = a/b.
The rhombic lattice emerges when v = V3. So, by comparing the impact of thermal effects
on the spin flips in these three appropriate different RASI arrays, it is possible to find a system

very close to the ice regime.

Keywords: nanomagnetism, spin ices, magnetic monopoles

(Some figures may appear in colour only in the online journal)

Introduction

Arrays of nanomagnets designed to resemble the spin ice
materials (disordered magnetic states) are known as artificial
spin ices (ASI). Nowadays, with the advances of the nano-
technology and nanofabrication, ASI systems have become so
famous as well as their natural counterparts, with the advan-
tage that they can be constructed with desirable geometries
and properties. The first ASI was built in 2006 and it con-
sists of a two-dimensional (2D) square array of 80000 elon-
gated magnetic nanoislands, each a few hundred nanometers
long [1]. The net magnetic moment (spin) of each individual
nanoisland is aligned parallel to its longest axis (like in a
bar magnet), and is coupled to all other nanoislands of the
planar array by the ubiquitous dipolar interaction. Then, in its

1361-648X/19/025301+8$33.00

original configuration, ASI tiles a square lattice of vertices,
with four nanoislands meeting at each vertex.

The ground state of the artificial square ice obeys the ice
rule, which remains the familiar two-in, two-out (two spins
must point in, while the other two must point out in each
vertex). However, in two dimensions, the standard ice rule is
no longer degenerate[ 1-3]. In addition, ASI systems have long
been athermal (these compounds were almost always found
in frozen at room temperature), until the most recent invest-
igations on patterned ultrathin magnetic films could pave the
way to explore and visualize the real-time dynamics of all
kinds of different frustrated geometries. Indeed, recently, sev-
eral works have given attention to certain thermal properties
of AST compounds in diverse types of planar lattices[4—12].
However, the 2D lattice obeying the usual two-in, two-out ice

© 2018 IOP Publishing Ltd  Printed in the UK
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