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RESUMO

Neste trabalho estudamos dois sistemas supercondutores, o primeiro constituido dos
filmes de chumbo (Pb), germéanio (Ge) e nidbio (Nb) e a tricamada Pb/Ge/Nb na presenca de
centros de ancoragem. Os centros de ancoragem foram construidos de membrana de alumina
porosa (AAO) preenchida com nanofios de niquel (Ni). O crescimento das membranas se deu
por meio de processo eletroquimico a partir de discos de aluminio e os nanofios foram
eletrodepositados a partir de uma solugdo contendo os ions de Ni. Os filmes de Pb e Ge foram
crescidos por evaporacao e os filmes de Nb foram crescidos por deposicdo via sputtering DC.
Estas amostras foram caracterizadas por microscopia eletronica de varredura, medidas de
magnetizacdo em funcdo da temperatura e do campo aplicado e medidas de susceptibilidade
AC. O segundo sistema consistiu em bicamadas de nidbio (Nb) e estanho (Sn), com diferentes
espessuras das camadas, e seus respectivos filmes de referéncia. Estas amostras foram
caracterizadas por microscopia eletrénica de varredura, microscopia de forca atdmica e
difracdo de raios X de baixo angulo, também foi realizada a caracterizagdo das propriedades
supercondutoras por meio de medidas de magnetizacdo em campo perpendicular e transporte
elétrico em campo perpendicular e paralelo ao plano das camadas. As caracterizagdes
microestruturais e morfoldgicas dos dois grupos de amostras indicam boa qualidade das
amostras e € corroborado pelas caracterizagcdes supercondutoras. Através da caracterizacdo
das propriedades supercondutoras verificamos que as T,'s dos sistemas estdo de acordo com
os dados reportados na literatura. As medidas de magnetizagdo apresentaram flux jumps, para
quase todas as amostras, que foram atribuidos a instabilidades termomagnéticas. Foram
obtidos os comprimentos caracteristicos e 0os campos criticos das bicamadas Nb/Sn como
funcdo da espessura das camadas. Os comprimentos caracteristicos encontrados, para o
sistema Nb/Sn, indicam que tanto as bicamadas quanto os filmes de referéncia séo
supercondutores do tipo Il. Os diagramas de campo critico superior das bicamadas mostram
comportamentos ndo convencionais que podem ser atribuidos a uma mudanca de

comportamento 2D para 3D das camadas de Nb.

Palavras-chave: Bicamadas supercondutoras. Ancoragem de vartices. Efeito de proximidade.



ABSTRACT

In this work we studied two superconducting systems, the first consisting of lead (Pb),
germanium (Ge) and niobium (Nb) films, and trilayer Pb/Ge/Nb in the presence of pinning
centers. The pinning centers were constructed of porous alumina membrane (AAOQ) filled
with nickel nanowires (Ni). The AAO were grown by electrochemical process from
aluminum disks and the Ni nanowires are electrodeposited from a solution containing Ni ions.
The Pb and Ge films were grown by evaporation and Nb films were grown by DC sputtering
deposition. These samples were characterized by scanning electron microscopy,
magnetization measurements as a function of temperature and applied field and AC
susceptibility measurements. All measurements were performed with the applied field
perpendicular to the plane of the films. The second samples group was constituted of niobium
(Nb) and tin (Sn) bilayers, with different layer thicknesses and their corresponding reference
films. This group was characterized by scanning electron microscopy, atomic force
microscopy and small angle X-ray diffraction, was also performed superconducting
characterization through magnetization in perpendicular field and electric transport
measurements with applied field applied, both perpendicular and parallel to the samples
plane. The microstructural and morphological characterizations of the two groups indicate
good quality of samples and it is supported by superconducting characterizations. The
transition temperature of all superconducting samples prepared were found to be in agreement
with the literature. The magnetization measurements showed flux jumps, to almost all
samples, which are attributed to thermomagnetic instabilities. The characteristic lengths,
found for the Nb/Sn system, indicate that bilayer and the reference films are type Il
superconductors. The bilayers upper critical field phase diagrams show unconventional
behavior that may be a consequence of a crossover from 2D to 3d of Nb layer.

Keywords: Superconducting bilayers. Vortex pinning. Proximity effect.
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1. INTRODUCAO

A pesquisa em filmes finos supercondutores sempre foi alvo de atencdo em
supercondutividade, isto se deve ao fato de que as propriedades supercondutoras de filmes
finos diferem das propriedades dos materiais volumétricos dos quais eles sdo feitos. Essas
mudancas nas propriedades sdo provocadas pela quantidade de defeitos presentes na estrutura
cristalina, em comparagdo ao material volumétrico, que reduz o livre caminho médio dos
elétrons e provoca mudangas na interacdo elétron-elétron e elétron-fonon [1]. Também tem
sido alvo de muitas pesquisas as multicamadas supercondutoras, que sdo intercaladas por
filmes de materiais supercondutores (S) e ndo supercondutores (NS) e sdo investigadas quanto
a interacdo entre as camadas e a forca de acoplamento entre elas. O estudo dessas
multicamadas, constituidas por diferentes materiais ndo supercondutores, tem revelado
diferentes propriedades e caracteristicas originadas a partir do efeito de proximidade, o qual
faz com que a supercondutividade das camadas S se propague através das camadas NS.
Dentre as principais propriedades do estudo experimental nesses sistemas estédo a temperatura
de transi¢cdo supercondutora e 0 campo critico superior.

Embora seja uma area de bastante interesse, poucos sdo os trabalhos que retratam as
propriedades supercondutoras de sistemas supercondutor/supercondutor (S/S’), isto ¢, de
sistemas constituidos por dois materiais supercondutores, e como o efeito de proximidade
modifica as caracteristicas dos sistemas. Um estudo de grande relevancia em estruturas S/S’
foi realizado por Takahashi e Tachiki, neste estudo eles demonstraram teoricamente o
aparecimento de uma anomalia nos diagramas de campo critico superior que surge em
decorréncia do efeito de proximidade [2]. Também, até 0 momento, ndo tem sido encontrado
na literatura o estudo de ancoragem de voértices, por meio de centros de ancoragem, em
sistemas multicamadas.

Este trabalho tem como objetivos estudar os efeitos de proximidade entre materiais
supercondutores e os efeitos da presenca de centros de ancoragem nesses sistemas. Bem
como, analisar as mudancas na temperatura critica e nos campos criticos em funcdo do
aumento da espessura das camadas supercondutoras em sistemas S/S’ e seus respectivos
filmes de referéncia.

No presente trabalho estudamos as propriedades supercondutoras da bicamada de
Nb/Sn em fungéo da espessura das camadas, depositada em substratos de Si, e da tricamada
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de Pb/Ge/Nb na presenca de centros de ancoragem magnéticos. O estudo se baseia nas curvas
de susceptibilidade AC, resistividade e magnetizagdo em fungdo da temperatura e do campo
aplicado, incluindo o estudo das respectivas amostras de referéncia.

No capitulo 2 é realizada uma revisdo sobre as principais caracteristicas do estado
supercondutor. As teorias que explicam a supercondutividade e os supercondutores do tipo | e
tipo Il também serdo abordadas, assim como os vortices no supercondutor do tipo Il. Ao final
é realizada uma breve discussao sobre o Efeito Meissner Paramagnético.

No capitulo 3 € descrita a supercondutividade em filmes finos e multicamadas. S&o
discutidas as mudancas que podem ocorrer em filmes finos, bem como a ancoragem de
vortices com destaque a ancoragem por centros de ancoragem magnéticos. Os efeitos de
proximidade que ocorrem em  sistemas  supercondutor/ndo-supercondutor e
supercondutor/supercondutor também sdo abordados e alguns trabalhos relevantes em
multicamadas sdo discutidos.

No capitulo 4 sdo abordadas as técnicas de preparacao e caracterizacao utilizadas para
o0 desenvolvimento do trabalho.

No capitulo 5 serdo discutidos os resultados obtidos para a tricamada de Pb/Ge/Nb e
as amostras de referéncia desse sistema a partir da caracterizagdo morfoldgica, medidas de
susceptibilidade AC e medidas de magnetizacdo em funcdo da temperatura e do campo
aplicado. No capitulo 6 sdo apresentados e discutidos os resultados obtidos para a bicamada
de Nb/Sn com diversas espessuras e as respectivas amostras de referéncia. Caracterizacao
estrutural, morfologica e medidas de resistividade e magnetizacdo em funcdo da temperatura e
do campo aplicado faréo parte desta discussao.

As conclusfes e perspectivas desta pesquisa serdo apresentadas no capitulo 7 e 8,

respectivamente.
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2. INTRODUCAO A SUPERCONDUTIVIDADE

Neste capitulo serdo abordadas as teorias necessérias para o entendimento da
supercondutividade e para as discussdes deste trabalho. Serd sucintamente descrita a
descoberta da supercondutividade, as teorias que a explicam, a classificacdo dos
supercondutores e vortices em supercondutores do tipo Il. Também serd abordado o Efeito

Meissner Paramagnético.

2.1 A descoberta da supercondutividade

O fendmeno da supercondutividade foi descoberto em 1911 por Heike Kamerlingh
Onnes, em Leiden, na Holanda. Apds a liquefacdo do hélio em 1908, pesquisando a
resistividade elétrica do mercurio, a baixas temperaturas, ele percebeu que esse material
perdia abruptamente a sua resistividade quando resfriado a temperatura de 4,2 K. Materiais
gue exibem esse comportamento sdo chamados de supercondutores. A temperatura na qual a
resistividade se anula é chamada temperatura critica ou temperatura de transicdo
supercondutora, pois o material passa do estado normal para o estado supercondutor. O
comportamento da resistividade em relacdo a temperatura para materiais supercondutores e
ndo supercondutores pode ser visualizado na Figura 1. A resistividade elétrica diminui
gradualmente, se aproximando de um valor pequeno e ndo nulo, para a maioria dos metais de
alta pureza resfriados a temperaturas proximas de 0 K. J& para os materiais supercondutores a

resistividade elétrica cai bruscamente para zero na temperatura de transi¢do supercondutora.
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Supercondutor

Metal Normal

Resistividade elétrica

0 T, Temperatura (K)

Figura 1: Dependéncia da resistividade elétrica com a temperatura para materiais condutores

normais e materiais supercondutores na vizinhanga de 0 K [3].

Além da resistividade nula, um supercondutor também apresenta outra propriedade
caracteristica que é o Efeito Meissner, descoberto em 1933 por Walther Meissner e Robert
Ochsenfeld [4]. Eles descobriram que um supercondutor, quando é resfriado na presenca de
um campo menor que o campo critico H., abaixo da temperatura critica T, expulsa
totalmente o campo magnético de seu interior, obtendo, portanto, um comportamento
diamagnético perfeito.

A supercondutividade, e com ela o efeito Meissner, ndo persistem a altos campos
magnéticos [5]. Para cada temperatura ha um campo critico, bem definido, para o qual a

supercondutividade desaparece, esse comportamento pode ser visto na Figura 2.

Supercondutor

%, I

Figura 2: Comportamento do campo magnético com a temperatura [6].
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A supercondutividade pode ser observada em diversos materiais, tais como elementos
metalicos, cerdmicos, ligas e compostos intermetalicos. Em condi¢fes normais de pressao e
temperatura existem mais de 25 elementos supercondutores. Outros elementos tornam-se
supercondutores quando submetidos a pressdes muito elevadas ou quando sdo preparados em

forma de filmes finos ou agregados granulares [7].

2.2 Teorias da supercondutividade

Desde a descoberta da supercondutividade varias teorias foram desenvolvidas no
intuito de entender/explicar esse fendmeno, entre elas as teorias fenomenoldgicas de London
e de Ginzburg-Landau, e a teoria microscopica BCS. Neste trabalho faremos uma pequena
abordagem conceitual sobre cada uma dessas teorias e suas contribui¢Bes para o entendimento

do fenbmeno da supercondutividade.

2.2.1 Teoria de London

A teoria de London proposta em 1935, pelos irméos Fritz e Heinz London [8],
explicou com sucesso o efeito Meissner. Nela considera-se a existéncia de portadores de carga
“normal” e portadores de carga ‘“supercondutor”. Se T < T, existirdio no material
supercondutor elétrons “supercondutores”, cuja concentragdo € ng, € elétrons “normais” com
concentracdo de n — ng, onde n é a concentracdo total de elétrons de conducdo. A densidade
de elétrons supercondutores € dependente da temperatura, ou seja, diminui quando a
temperatura aumenta e se anula em T = T,. Quando a temperatura se aproxima do zero
absoluto a corrente de elétrons supercondutores flui sem resisténcia. Das equagdes propostas
por London é possivel obter o pardmetro A;, que mede a profundidade de penetracdo do
campo magnético no supercondutor, e é conhecida como comprimento de penetragdo de

London,

eomc?

AL = ! 1)

e2ng
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onde €, é a permissividade elétrica do vacuo, n, € a concentracdo de particulas de carga e e
massa m. As linhas de campo magnético penetram no material supercondutor na

profundidade 4, e sdo exponencialmente atenuadas até se anularem.

2.2.2 Teoria de Ginzburg-Landau

V. L. Ginzburg e L. D. Landau desenvolveram uma teoria fenomenoldgica para
explicar as propriedades termodindmicas da transicdo do estado normal para o estado
supercondutor, em 1950. Um ponto fundamental foi a introducdo do conceito de um
parametro de ordem, este pardmetro desaparece em altas temperaturas, T > T, mas adquire
um valor ndo nulo abaixo da temperatura de transicdo T < T, [5]. As primeiras discussdes
trouxeram a ideia de que a supercondutividade é algum tipo de estado quantico macroscopico.
Ginzburg e Landau assumiram a ideia de uma fungdo de onda macroscépica iy, que eles
tomaram como parametro de ordem associado a supercondutividade. Expandindo a energia
livre do estado supercondutor em funcdo do parametro de ordem, tem-se [5,9]:

F =F(T) + aly|® + Blpl*, )
onde F(T) refere-se ao estado normal e a e B sdo pardmetros fenomenoldgicos. A funcéo de
onda 1 esté associada com elétrons supercondutores pela relacdo |y|? = n [5].

A ideia central da teoria de Ginzburg-Landau é encontrar fungdes que minimizem a
energia livre total do sistema. A partir dessa teoria sdo definidos parametros fisicos que
descrevem o comportamento do supercondutor. Séo eles:

e Comprimento de coeréncia:
A partir da solucdo unidimensional da equacao de Ginzburg-Landau, sem campo aplicado,
define-se 0 comprimento de coeréncia de um supercondutor. Este parametro representa o

comprimento ao longo do qual o parametro de ordem  varia e é dado por:

g2=n 3)

" 2ma’

e Comprimento de penetragéo:
Considerando uma situacdo onde o supercondutor encontra-se na presenca de um
campo magnético aplicado e o parametro de ordem é praticamente uma constante, pode-se

definir o comprimento de penetragcdo como:



22

2 eomc?

= 2 [ol? (4)

Observa-se que esta expressdo é semelhante a expressdo de London, pois dentro da teoria de

Ginzburg-Landau |y|? = n,.
2.2.3 Teoria BCS

Bardeen, Cooper e Schrieffer desenvolveram a teoria microscopica da
supercondutividade em 1957 [9]. E uma teoria que conseguiu explicar o fendémeno da
supercondutividade que ocorre principalmente nos materiais que possuem temperatura critica
abaixo de 30 K. A teoria BCS explica a origem da supercondutividade dando fundamento as
teorias de London e Ginzburg-Landau. O fenémeno base dessa teoria é a formacéo dos pares
de Cooper, que sdo formados por dois elétrons que interagem entre si por meio de um fénon e
sdo responsaveis pelas supercorrentes [9]. Considerando a interacdo Coulombiana os pares de
Cooper ndo poderiam ser formados, pois se trata de dois elétrons, porém, uma contribuicdo da
rede cristalina permite a formacgdo dos pares. Segundo a teoria, a0 se movimentarem, oS
elétrons atraem ions positivos da rede cristalina, produzindo uma deformacdo local. O
movimento de cargas provoca uma vibracdo na rede cristalina, onde um quantum dessa
vibracdo é chamado de fénon. O fonon criado se propaga na rede e atinge outro elétron,
ocorrendo assim uma interacdo. O par de Cooper é formado por elétrons com spins opostos e
momentos lineares, no espaco Kk, iguais em médulo, porém de sentidos opostos [7].

2.3 Classificacdo dos supercondutores

A razdo, adimensional, entre o comprimento de coeréncia e 0 comprimento de

penetracdo define um parametro importante da teoria da supercondutividade, o parametro de
Ginzburg-Landau, k =§ [10]. Os diferentes valores dessa razéo resultam em dois tipos de
comportamento para os supercondutores. Os supercondutores do tipo | correspondem aos

.. 1 - 1
materiais que possuem k < — e 0s supercondutores do tipo Il possuem k > —.
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Os supercondutores do tipo | se comportam como descrito pelo efeito Meissner, ou
seja, expulsam completamente o campo magnético, inferior ao campo critico, de seu interior.
Para campos mais intensos a supercondutividade é destruida. Nos supercondutores do tipo 11,
0S campos magnéticos com intensidades menores que H.;, 0 campo critico inferior, sdo
completamente expulsos do interior do supercondutor. No intervalo H.; < H < H.,, com
H., sendo o campo critico superior, 0 campo magnético penetra no material por meio de
tubos de fluxo magnético, em unidades quantizadas chamadas vortices. Para campos mais
intensos que H.,, a supercondutividade é destruida. O comportamento para os dois tipos de

supercondutores é mostrado na Figura 3.

Estado misto

Hey

Estado supercondutor

Estado supercondutor

>
0 Te T 0 Te T

Figura 3: Relagdo campo magnético versus temperatura para (a) supercondutor do tipo | e (b)

supercondutor do tipo Il [6].

2.4 Vértices no supercondutor tipo 11

Os vortices, presentes no estado misto, recebem essa nomenclatura devido as
supercorrentes circundantes que eles geram. No centro de cada vértice a supercondutividade é
destruida [6], ou seja, a densidade de elétrons supercondutores é nula, ||> = 0. Por outro
lado, o campo magnético, H*, no centro do vortice tem seu valor maximo. A Figura 4 mostra
o comportamento da densidade de elétrons supercondutores e do campo magnético devido a
um vértice situado na origem. E também mostrado os comprimentos de coeréncia e de

penetracao.
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| |?
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Of A Q. "S-

Figura 4: Estrutura de um vdrtice, mostrando o comprimento de coeréncia e do comprimento de

penetracgéo [11].

Pode-se observar, na Figura 4, que a densidade de elétrons supercondutores é nula no
centro do vortice enquanto 0 campo magnético atinge seu valor maximo.

Em 1957 Abrikosov propds que no estado misto os vortices ndo penetram no
supercondutor em um Gnico dominio, mas em um arranjo de tubos de fluxo magnético [12].
Abrikosov estudou dois arranjos, uma rede quadrada e uma triangular de vortices, conforme
mostrado na Figura 5. A rede triangular é a rede mais estavel e é conhecida como rede de

Abrikosov.

ONORO

Figura 5: Diagrama das redes de vortices a) quadrada e b) retangular. As linhas pontilhadas

mostram a célula unitaria [11].

Em condicdes ideais os vortices se distribuem uniformemente no material e aumentam
sua densidade quando se aumenta o campo magnetico aplicado, mantendo uma estrutura
ordenada, formando, em geral, uma rede hexagonal. Esse ordenamento € possivel devido a
interacdo repulsiva dos vortices. Em condicdes reais os defeitos e/ou impurezas presentes no

material ancoram os vortices, dificultando seu movimento e produzindo desordem na rede.
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Em 1967 Essemann e Trauble [13] fizeram a primeira imagem da rede de vortices por
Microscopia Eletronica (Figura 6). A imagem foi realizada em uma amostra de Pb-at4%In em
temperatura de 1,1 K. A rede de vdrtices foi observada com a ajuda de pequenas particulas de

cobalto que foram dispersas na superficie da amostra.
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Figura 6: Primeira imagem da rede de vortice realizada em uma amostra de Pb-at4%ln [13].

Na atualidade existem outras técnicas que permitem observar a rede de vortices em
supercondutores, tais como micro-sensoriamento Hall (SHPM), microscopia de forca

magnética (MFM), magneto 6tica (MOI) e microscopia de corrente de tunelamento (STM).

2.4.1 Movimento e ancoragem de vortices

Ao aplicar uma corrente a um material supercondutor os vortices podem se mover
devido a forca de Lorentz. O movimento dos vortices provoca dissipacdo de energia no
material levando a destruicdo da supercondutividade. Essa dissipacdo de energia é uma
barreira para aplicacdo dos materiais supercondutores. Para evitar esse movimento procura-se
aprisionar os vortices em centros de ancoragem/aprisionamento.

Quando os voértices sdo ancorados, existe uma forca associada, chamada forca de
ancoragem ou forca de pinning, F,. Quando uma corrente de transporte € aplicada ao
supercondutor, a forca de Lorentz, F;, atua no sentido de desancorar os vortices, induzindo

um movimento coletivo dos mesmos.
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Quando a for¢a de ancoragem é predominante existe um movimento lento dos vortices
abaixo da temperatura critica chamado flux creep [9]. No regime de flux creep os vortices
saltam de um centro de aprisionamento para outro, em reposta a gradientes de densidade de
fluxo. Se a forca de Lorentz é predominante existe um movimento rapido dos vortices
chamado flux flow [9]. Neste caso 0 movimento é dissipativo e depende do meio. Em alguns
casos ocorre uma invasdo abrupta de vortices no material, esse efeito é chamado de flux jump.
Se todos os vortices estiverem ancorados implica que a densidade de vortices e de centros de
ancoragem sao iguais, neste caso tem-se o efeito matching [9].

A ancoragem de vortices pode ser por defeitos presentes no material, tais como,
contorno de gréo e discordancias [14]. Ou, pela insercdo de centros de ancoragem, tais como:
antidot [15,16], blind hole [17,18], defeito estrutural e centros de ancoragem magnéticos [19-
21]. Estes centros de ancoragem acrescentados ao material tém como objetivo fixar os
vortices que penetram no material supercondutor e, assim, evitar a dissipa¢éo de energia. Um
dos efeitos da ancoragem de vortices é o Efeito Meissner Paramagnético que sera discutido na

préxima secao.

2.5 Efeito Meissner Paramagnético

O sinal da magnetizacgdo DC positivo abaixo da temperatura de transicdo
supercondutora € chamado de efeito Meissner paramagnético (do inglés PME). Esse efeito
pode ser visualizado na Figura 7 para a amostra texturizada de YBa,Cu3O;.5. A medida foi
realizada no modo FCC (Field Cooled Cooling) com campos aplicados de 0,05 kOe a 50 kOe.
Neste caso a resposta paramagnética aparece quando o campo magnético aplicado é 0,5 kOe e

aumenta com o aumento do campo aplicado [22].
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Figura 7: Magnetizagdo FCC para a amostra texturizada de YBa,Cu3O.; nos campos citados
aplicados ao longo do plano ab [22].

As primeiras observacdes deste efeito foram realizadas em amostras de
supercondutores de alta temperatura, tais como Bi,Sr,CaCu,Ox [23,24], mas foi também
observado em supercondutores de baixa temperatura, como o Nb [25] e 0 Al [26]. A
explicagdo do PME tem levado ao aparecimento de varias teorias, dentre elas orbital glass
[27], geometria da amostra e efeitos de superficie [26] e a compressdo de fluxo [28].

A teoria que envolve a compressdo de fluxo pode ser descrita por duas aproximacoes.
A primeira foi proposta por Koshelev e Larkin [28], segundo eles o aprisionamento do fluxo é
resultado das condigdes de resfriamento da amostra, pois o resfriamento da amostra ocorre de
forma ndo homogénea. A segunda, proposta por Moshchalkov e colaboradores [29], define
gue o PME surge como resultado do aprisionamento do fluxo dentro de um estado de vortice
gigante, com numero quéantico orbital (L) fixo.

Assim, Segundo Moshchalkov e Fritzsche [30] o PME é provocado pela presenca de
vortices dentro da amostra, uma vez que, uma corrente supercondutora flui em torno do
vortice para blindar o seu campo interno da amostra bulk, e por outro lado, uma segunda
corrente flui em torno da amostra para impedir que 0 campo externo penetre na amostra.
Essas duas correntes de blindagem fluem em dire¢des opostas e contribuem com o sinal
oposto para 0 momento magnético (ou magnetizacdo) da amostra. Portanto, dependendo do
campo, a magnetizagdo total pode ser negativa (diamagnética) ou positiva (paramagnética).

Partindo da perspectiva de que o PME ¢ provocado pela presenca de vortices dentro da

amostra Dias e colaboradores [31] mostram que o PME em altos campos em uma amostra
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texturizada de YBa,Cu3O7; € resultado da ancoragem de vortices pelas particulas de
Y,BaCuOs dispersas na amostra. Em outro trabalho Xing e colaboradores [32] mostram que é
possivel obter um fenbmeno de chaveamento controlado entre o PME e o efeito Meissner
diamagnético com 0 mesmo campo magnético externo em um nanocompoésito
supercondutor/ferromagnético. A amostra hibrida consiste de um filme de Pb de 100 nm com
nanoparticulas de Co homogeneamente distribuidas.

Assim pode-se observar que além das demais contribuicdes o PEM é resultado da

ancoragem de vortices por centros de ancoragem presentes no material.
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3. FILMES FINOS E MULTICAMADAS

As alteracOes nas propriedades quando os materiais supercondutores tém seu tamanho
reduzido serd tema deste capitulo. Inicialmente serdo abordadas as alteragcdes na temperatura
critica, no campo critico superior, na ancoragem de vortices e no fator de desmagnetizacédo de
filmes individuais. Posteriormente serdo descritas as alteracdes que ocorrem quando estes

materiais sdo confeccionados em forma de empilhamento sucessivo de filmes, multicamadas.

3.1 Filmes Finos Supercondutores

A pesquisa em filmes finos supercondutores sempre foi alvo de atencdo em
supercondutividade, isto se deve ao fato de que as propriedades supercondutoras de filmes
finos diferem das propriedades dos materiais volumétricos dos quais eles sdo feitos. Essa
miniaturizacdo pode induzir modificacGes nas propriedades de um supercondutor quando as
suas dimensbes efetivas tornam-se menores do que as escalas de comprimentos
caracteristicos. As propriedades dos filmes supercondutores estdo diretamente relacionadas
com a espessura do filme, d. Quando a espessura se torna menor que o comprimento de
coeréncia ¢ o supercondutor é considerado bidimensional [33] e, se a espessura for muito
menor que o comprimento de penetragdo as correntes de blindagem serdo limitadas pela
espessura. Além da espessura a morfologia do filme também influencia nas propriedades
supercondutoras.

Essas mudancgas no tamanho do supercondutor podem induzir alteragdo em algumas
de suas propriedades, tais como temperatura critica, campo critico, fator de desmagnetizacéao
e dindmica de vortices. Essas sdo algumas das propriedades dos filmes finos que serdo

abordadas neste trabalho.
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3.1.1 Temperatura critica

As mudancas na temperatura critica de filmes finos supercondutores sdo objeto de
estudo em muitos trabalhos. Esses estudos mostram que a temperatura critica sofre influéncia
principalmente da morfologia e da espessura dos filmes.

No que diz respeito a morfologia, sabe-se que esta é dependente dos processos de
preparacdo da amostra. Filmes finos supercondutores podem ser preparados por diversas
técnicas dentre elas evaporacdo, sputtering e epitaxia de feixe molecular (MBE). Na técnica
de sputtering ja € conhecido que a qualidade dos filmes € determinada principalmente por trés
parametros, a temperatura do substrato, a taxa de crescimento e a pressdo do gas inerte. Por
exemplo, Surges e colaboradores [34] mostraram que ha uma modificacdo na microestrutura
do Nb em amostras depositadas com diferentes temperaturas do substrato. Eles mostraram
que com o aumento da temperatura h4 uma diminuigdo no tamanho de grdo do filme e que
essas modificacBes no tamanho de grdo influenciam na temperatura de transicdo dos filmes.
Hazra e colaboradores [35] modificaram o tamanho de grdo em filmes de Nb por meio de
modificacbes na pressdo de Ar durante a deposicdo. Eles também mostraram que a
temperatura critica do supercondutor sofre modificacdes dependentes do tamanho de grdo
(Figura 8).
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Figura 8: Dependéncia da temperatura critica dos filmes de Nb com o tamanho de grao (D) [35].

Bose e colaboradores [36] reportaram que a temperatura critica de nanofilmes de Pb
tem uma pequena redugdo, em compara¢do com o material volumétrico, com a reducdo do

tamanho de grdo. Essa redugéo corresponde a 13% para graos com tamanhos entre 14 e 7 nm,
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sendo que em nanofilmes com grédos menores que 7 nm o Pb perde abruptamente sua
supercondutividade. Dois mecanismos que podem explicar essa relagdo entre a temperatura de
transicdo e o tamanho de grdo séo o acoplamento elétron-fonon e o efeito quantico devido ao
tamanho (QSE). Segundo os autores, supercondutores com fraco acoplamento elétron-fénon,
tais como In, Al e Sn, tém sua temperatura de transicdo aumentada quando diminui o tamanho
de gréo; um acoplamento intermediario como o do Nb tende a diminuir a temperatura de
transicdo e supercondutores com forte acoplamento como o Pb quase néo apresenta mudancas
na temperatura critica.

A interacdo elétron-fénon é proveniente da relacdo superficie/volume devido a
reducdo do tamanho. Uma vez que os 4&tomos da superficie tem um nimero de coordenacdo
menor do que os atomos do material volumétrico, fonons superficiais sdo menos intensos do
que fénons do material volumétrico. Isto leva a uma reducdo global nas frequéncias de
fonons, resultando em um aumento no acoplamento elétron-fénon e uma maior temperatura
critica. Por outro lado, o efeito quantico devido ao tamanho (QSE) aumenta a partir da
discretizacdo dos niveis de energia eletrénica levando a uma diminuicdo da densidade de
estados efetivos no nivel de Fermi. O QSE leva a uma reducdo da temperatura critica

As mudancas na temperatura critica com a variacdo da espessura também podem ser
explicadas por meio do QSE e da interacédo elétron-fénon. Em alguns casos a dependéncia da
temperatura critica com a espessura do filme é oscilatoria, isto é caracteristico do QSE [37].
Alguns trabalhos que mostram este efeito sdo os de Orr e colaboradores [38] que estudaram
filmes de Sn e os de Guo e colaboradores [33] que estudaram filmes ultrafinos de Pb. Em
outras situacfes existe uma dependéncia entre espessura e temperatura critica, como é o caso
do Nb em que a temperatura critica aumenta com o aumento da espessura, como mostrado nos
trabalhos de 11’in e colaboradores [39] e Gubin e colaboradores [40]. Esse comportamento é
apresentado na Figura 9, onde é possivel observar que a partir de 20 nm o filme de Nb ja

apresenta temperatura de transicdo semelhante a do material volumétrico.
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Figura 9: Dependéncia da temperatura critica (circulos) e da resistividade em 10 K (quadrados)
em funcado da espessura de filmes de Nb (os simbolos fechados séo valores dos filmes como
depositados, os simbolos abertos séo valores medidos ap6s modelacdo de pontes) [39].

3.1.2 Campo critico superior

Outra propriedade do supercondutor que é afetada com a reducdo do tamanho do
material € o campo critico superior. Quando o campo magnético € aplicado perpendicular a
superficie de um filme, ele penetra no material formando o estado misto. Assim a transi¢édo do
estado normal para o estado supercondutor acontece em um determinando campo, chamado

campo critico Hz, dado por:

HE =22 (5)

C ™ anez
Essa expressdo € idéntica a expressdo do campo critico H., para supercondutores
volumétricos. Para filmes muito finos esta equacéo vale tanto para supercondutores do tipo |
quanto do tipo Il [41].
A dependéncia angular do campo critico H. pode ser obtida pela seguinte relagdo
[11]:

Hc(8)sin 6
Hg

2
n (HC(B) cosH) =1 (6)

T
He
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onde Hg representa 0 campo critico paralelo a superficie do filme. E, a dependéncia angular
do campo critico superior H-, pode ser obtida a partir da solu¢do da equacgdo de Ginzburg-

Landau bidimensional, que é dada por [11]:

2
Hcp(0)sin@ Hca(6)cosO\™
|+ () =1 0
onde
L _ ¢
He = S ®)
e
I Vi2g
c2 — 2md fl(l)’ (9)

onde d é a espessura do filme. Para a orientacdo paralela do campo magnético, vortices
podem ndo aparecer no filme se d « &, portanto o pardmetro de ordem é considerado

constante sobre todo o filme [42]. A Equacdo 8 possui a mesma forma dos supercondutores

_1/
volumétricos que tém dependéncia linear em (1 _T/TC)’ pois & o< (1 _T/TC) ‘ea

1
Equacdo 9 tem dependéncia em (1 — T/TC) 2, que é caracteristico de supercondutores 2D

[43].

Em seu trabalho Kozuca [44] e colaboradores mostram as propriedades
bidimensionais de uma amostra SrTiO; dopado com Nb, (NSTO), entre duas camadas
isolantes de SrTiOs;. A Figura 10(a) mostra dependéncia do campo critico superior com a
temperatura para campos aplicados paralelo e perpendicular ao plano da amostra de NSTO e a
Figura 10(b) mostra a completa dependéncia angular do campo critico superior. Como

esperado, um pico na direcdo paralela, 8 = 0°, € mostrado.
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Figura 10: a) Campo critico superior em fun¢do da temperatura para a amostra de NSTO, para
campo magnético aplicado perpendicular ao plano da amostra (quadrados, os dados foram
multiplicados por 10 para melhor visualizagéo) e paralelo ao plano (circulos). As linhas
pontilhadas séo os ajustes com a teoria de Ginzburg-Landau linearizada. b) Completa
dependéncia angular do campo critico superior, a linha pontilhada é o ajuste com a equacao de

dependéncia angular [44].

Resultado semelhante foi apresentado por Ueno e colaboradores [45] para um
monocristal de SrTiO3; no qual a supercondutividade, induzida por campo elétrico, é
bidimensional.

Alguns trabalhos mostram que o tamanho de grdo e a espessura dos filmes
influenciam no comportamento de H,. Bose e colaboradores [46], em um estudo com varios
filmes de nidbio com diferentes tamanhos de gréo, observaram um aumento de 2,5 vezes no
valor de H., para filmes com tamanho de grdo variando de 60 nm a 20 nm, também
observaram que, para grdos menores que 20 nm, o valor de H., diminui. Dobrovolskiy e
colaboradores [1] observaram um aumento em H, para filmes de Nb no limite sujo quando
comparados com filmes de Nb no limite limpo. Em outro trabalho, Bose e colaboradores [36]

mostram o aumento de H-, com a reducdo do tamanho de particulas, de 60 nm para 7 nm,
para filmes de chumbo nanocristalino de 200 nm de espessura.
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3.1.3 Ancoragem de vartices

Para filmes finos supercondutores continuos, com espessura d muito menor que 0
comprimento de penetragdo, d < A4, as correntes de blindagem supercondutoras séo limitadas
pela espessura do filme. Se 0 campo magnético € perpendicular ao filme a rede de vortices é
quase unidimensional. Das dimensdes do filme resulta um comprimento de penetracdo efetivo
dado por [47]:

A= % (10)

A espessura reduzida dos filmes tem consequéncias para os vortices individuais. O
campo local ao redor de um unico vértice em um filme fino € menos efetivamente blindado
em grandes distancias. Em vez da diminuicdo exponencial do campo magnético local para
grandes distancias, a partir do nucleo de vértice como em supercondutores volumétricos, em
filmes finos 0 campo local ao redor do vértice diminui com 1/73. A energia repulsiva entre os
vortices diminui com 1/r, similar a repulsdo Coulombiana entre duas cargas elétricas. Isto
significa que a interacdo repulsiva entre voértices em filmes finos é de mais longo alcance que
no material volumétrico [30].

Os vortices nos supercondutores podem ser ancorados por varios tipos de centros de
ancoragem. Os centros de ancoragem magnéticos induzem efeitos maiores que centros de
ancoragem ndo magnéticos [19]. A interacdo entre 0s centros de ancoragem magnéticos e o
filme supercondutor se da por meio da interacdo entre as correntes do supercondutor
(vOrtices) e o campo magnético gerado pelos centros de ancoragem [48].

A ancoragem de vortices em filmes finos por meio de centros de ancoragem
magnéticos tem sido bastante estudada. Hallet e colaboradores [49] estudaram os efeitos de
matching causados por nanofios magnéticos. Um arranjo denso de nanofios ferromagnéticos
foi usado para criar os centros de ancoragem periodicos em um filme fino de NbN, onde
efeitos de matching foram observados até 3 T. Trezza e colaboradores [50] mostram que a
campo critico de filme de Nb com centro de ancoragem ferromagnético (Ni) aumenta em
comparacdo a um filme semelhante sem os centros de ancoragem. O resultado pode ser

observado na Figura 11.
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Figura 11: Campo critico superior perpendicular como funcéo da temperatura reduzida para
filme de niébio de 40 nm, depositado em um arranjo de nanofios de niquel (linha preta) e em um
substrato de alumina (linha vermelha) [50].

Ye e colaboradores [51] mostraram que a temperatura critica de um filme da liga
Pb/Bi, na presenga de centros de ancoragem ferromagnéticos (Co), diminui em comparacdo
ao mesmo filme depositado em um substrato de vidro (Figura 12); por outro lado a corrente
critica aumenta. A reducdo na temperatura critica € atribuida a interacdo dos vortices do
supercondutor com o momento magnético dos nanofios de cobalto. O aumento da corrente

critica foi atribuido ao confinamento do fluxo magnético pelos nanofios.
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Figura 12: Resistividade em fungdo da temperatura para filmes de Pb/Bi depositados sobre um
arranjo de nanofios de Co (circulos abertos) e em substrato de vidro (circulos fechados) [51].



37

As propriedades dos filmes supercondutores séo afetadas pelo aumento do campo
magnético na presenca de centros de ancoragem magnéticos. Isto se deve aos efeitos de
proximidades e a0 momento magnético do centro de ancoragem magnético. Se 0 momento
magnético do centro de ancoragem for muito grande, vortices podem ser induzidos no filme

supercondutor [48].

3.1.4 Fator de desmagnetizacéo

A palavra desmagnetizacdo foi originalmente adotada para uso em materiais
ferromagnéticos. Ela € aplicada em supercondutores com consequéncias opostas ao que foi
utilizado em materiais ferromagnéticos, mas é igualmente importante considerar, devido ao
fato que efeitos de magnetizacdo e desmagnetiza¢do sdo muito intensos, em supercondutores
[6].

Na Figura 13 esta representado um elipsoide magnetizado por um campo magnético
aplicado da direita para a esquerda. Como resposta ao campo aplicado surge no elipsoide um
polo norte a esquerda e um polo sul a direita. Por definicdo as linhas de campo “irradiam” do
polo norte para polo sul resultando no padrdo de linhas de campo mostrado na figura.
Observa-se na figura que o campo dentro da amostra aponta da esquerda para a direita, ou
seja, aponta na direcdo oposta ao campo aplicado. Este campo tende a desmagnetizar a

amostra e entdo é chamado de campo de desmagnetizagéo [52].

< a

P

Figura 13: Representacao do campo magnético ao redor de um elipsoide prolato [52].

Efeito semelhante corre em um supercondutor, pois quando um campo magnético H,

é aplicado a um supercondutor as correntes de blindagem que aparecem proximo a superficie
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criam um campo adicional na amostra. Este é chamado de campo de desmagnetizacdo H .
Assim, o campo efetivo no interior da amostra é dado por:
H.f=H,—Hyg, (11)
Considerando que o campo de desmagnetizacdo é uniforme em elipsoide de revolugao,
0 campo de desmagnetizagdo é dado por:

H,; = nM, (12)
onde n € o fator de desmagnetizacdo e M é magnetizacdo da amostra. O fator de
desmagnetizacdo depende da forma da amostra e satisfaz a condicdo de normalizacdo
n, +n, +n, =1, onde n,, n, e n, sao os fatores de desmagnetizacdo nas trés direces da
amostra. O fator de desmagnetizacao serd maior na direcdo de menor dimensao e vice-versa.
Logo, considerando um filme fino, o fator de desmagnetizacdo sera maior na direcao
perpendicular ao plano do filme e menor na direc¢éo paralela ao plano.

Para um supercondutor no estado Meissner M = —H ¢, assim [6]:

—~H,. (13)

1-n

Considerando um elipsoide com dimensfes a = b # ¢ ao longo dos eixos x, y e z,

Hfp =

respectivamente, tem-se as diferentes expressdes para o fator de desmagnetizacdo: oblato
(c < a) e prolato (c > a) [9].

Para o elipsoide oblato,

1@ (14)

n, =5 = in"" €,

onde a excentricidade, €, € dada por:

c 2 1/2 (15)
€= [1 - () ] -
Para o elipsoide prolato,
1-€2J1 1+€
ney = o[ (75) - 1), (16)
onde a excentricidade prolata é dada por:

-[-07" o

No caso de filmes finos é considerado o caso limite onde ¢ « a. Logo,

e e
n,~1-— v e Ny ™~ 7o (18)

Assim o0 campo magnético efetivo assume a forma:

2 n
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A magnitude do fator de desmagnetizacdo, na direcéo z, de um filme € muito proxima
de 1, isso faz com que o campo efetivo no interior do supercondutor atinja valores entre 10* e

10° Oe, dependendo da relacéo entre dimensdes laterais e espessura da amostra [53].

3.2 Multicamadas

Estruturas de multicamadas supercondutoras tipicamente sdo compostas por duas ou
mais camadas de diferentes materiais. Uma das camadas € um material supercondutor (S) e a
segunda camada pode ser um isolante (1), um metal normal (N), um ferromagneto (F) ou
outro supercondutor (S’). As propriedades dos materiais em multicamadas podem ser
diferentes de quando estes estdo isolados. Em geral, os efeitos de proximidade e tunelamento
podem influenciar consideravelmente as propriedades das multicamadas supercondutoras
[54]. As caracteristicas e alguns trabalhos que envolvem as diferentes multicamadas e suas

principais mudancas de comportamento serdo abordados nas proximas segdes.

3.2.1 Supercondutor/Isolante (S/1)

Os sistemas S/l sdo largamente estudados nas chamadas juncdes Josephson. Essas
junces sdo construidas por dois supercondutores separados por uma fina barreira de material
isolante, S/I/S. Tais juncdes também podem ser constituidas por supercondutores separados
por metal normal (S/N/S) ou ferromagnetos (S/F/S). Também sdo consideradas juncdes
Josephson as interacdes intergranulares em supercondutores granulares, tais com
supercondutores de alta temperatura [55].

Existem dois tipos de acoplamento Josephson entre as camadas supercondutoras em
um sistema multicamadas: o tunelamento dos pares de Cooper e 0 acoplamento por efeito de
proximidade [54]. No sistema S/l o tunelamento tem maior relevancia. A juncdo Josephson
foi proposta teoricamente em 1962 por Josephson [56], ele previu que seria possivel ocorrer o

tunelamento de pares de Cooper entre dois supercondutores separados por uma fina camada
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isolante, na auséncia de uma voltagem externa. Esse fenémeno é conhecido como efeito
Josephson.

A principal caracteristica desse tipo de estrutura é que quando uma voltagem
constante, V, € aplicada em uma jungdo Josephson, aparece uma corrente que oscila em uma
frequéncia, v, dada por:

2e
_ 20
U_hV (20)

Onde h é a constante de Planck e e é a carga do elétron.

A demonstracdo experimental do efeito Josephson foi realizada em 1963 por
Anderson e Rowell [57]. Eles observaram o efeito em uma bicamada dos supercondutores Sn
e Pb, na qual existia uma fina barreira de éxido de estanho entre as camadas.

As propriedades supercondutoras desse tipo de interacdo S/I tém sido estudadas por
alguns autores, dentre eles Ruggiero e colaboradores [58] que apresentaram as modificacGes
na temperatura critica e no campo critico em multicamadas de Nb/Ge e observaram que o
campo critico aumenta com o aumento da espessura das camadas de Nb. Neerinck e
colaboradores [59] estudaram a dependéncia do campo critico paralelo em multicamadas de
Pb/Ge e observaram que o aumento da espessura da camada de Ge leva a uma reducdo do

campo critico da amostra.

3.2.2 Supercondutor/Metal Normal (S/N)

No caso da interface S/N os pares de Cooper podem penetrar o metal e os elétrons do
metal podem penetrar no supercondutor [60]. Portanto, supercondutividade pode ser induzida
no metal normal, este fenbmeno é chamado de efeito de proximidade. Simultaneamente, a
dissipacéo dos pares de Cooper perto do metal normal enfraquece a supercondutividade nesta
regido, esse efeito é chamado de efeito de proximidade inverso (EPI) [61]. O EPI resulta na
reducdo da temperatura de transicdo em um filme fino supercondutor em contato com um
metal.

Essencialmente o que ocorre € que a supercondutividade se propaga no metal sobre
uma distancia que é da ordem de &y, 0 comprimento de coeréncia do metal, enquanto o

parametro de ordem no lado supercondutor é reduzido sobre uma distancia &g, 0 comprimento
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de coeréncia do supercondutor. Assim, se a espessura da camada supercondutora é menor que
&, a supercondutividade é completamente suprimida [62].

Muitos trabalhos tém estudados efeitos da proximidade entre supercondutores e metais
normais. Um dos efeitos é a mudanga de dimensao que ocorre no campo critico superior em
multicamadas S/N e S/S’; essa mudanca foi proposta teoricamente por Takahashi e Tachiki
[63]. Posteriormente, Koperdraad e colaboradores [64,65] utilizaram a teoria de Takahashi e
Tachiki para investigar o campo critico superior como funcdo da temperatura e comparar com
sistemas reais de V/Ag, Nb/Cu e Nb/Ta. Attanasio e colaboradores [66] mostraram em seu
trabalho a relacdo entre a temperatura € 0 campo critico da multicamada de Nb/CuMn em
funcdo da espessura da camada de CuMn. Com a reducdo da camada de CuMn o campo
critico paralelo exibe um comportamento 3D enquanto que com a variacdo angular apresenta
uma mudanca de 3D para 2D. Em outro trabalho deste grupo [67] foram mostrados resultados
semelhantes para multicamadas de Nb/Pd.

Além da mudanca dimensional do campo critico superior, outra propriedade que tem
sido estudada em multicamadas S/N € a transparéncia de interface. Este fenbmeno esta
relacionado a resisténcia de fronteira que os elétrons encontram em uma interface e isto reduz
o fluxo de pares de Cooper da camada supercondutora para a camada nao supercondutora
[68]. Kushnir e colaboradores [62] estudaram a transparéncia de interface em multicamada de
Nb/Cu e tricamada Cu/Nb/Cu, através da dependéncia da temperatura critica com a variacao
da espessura da camada de Nb. Recentemente, em outro trabalho do grupo, Kushnir e
colaboradores [68] propuseram um método experimental para calcular a resisténcia de
interface, de interfaces supercondutora/ndo supercondutora, por meio da medida da

temperatura critica como funcgdo da espessura da camada supercondutora.

3.2.3 Supercondutor/Ferromagnético (S/F)

Enquanto na interagdo S/N o parametro de ordem decai monotonicamente ao penetrar
a regido normal, na interacdo S/F os spins dos elétrons dos pares de Cooper no supercondutor
séo orientados pelo campo de troca do material ferromagnético. Logo, os elétrons com spin-
up diminuem sua energia em um valor h, enquanto que a energia dos elétrons com spin-down

aumenta no mesmo valor. I1sso da origem ao decaimento oscilatorio do parametro de ordem
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supercondutor na presenca de um ferromagneto. O comportamento do parametro de ordem na

interface S/N e S/F pode ser visto na Figura 14.

a) Supercondutor Normal b) Supercondutor Ferromagneto

'H

Figura 14: Caracteristica da dependéncia espacial do pardmetro de ordem supercondutor em

uma interagdo a) supercondutor/normal e b) supercondutor/ferromagneto [69].

O comportamento oscilatério do parametro de ordem supercondutor em
ferromagnetos resulta em uma dependéncia ndo monotonica da temperatura de transicéo
supercondutora com a espessura da camada do ferromagneto [61]. Essa dependéncia foi
prevista teoricamente [70] e, subsequentemente, observada experimentalmente em
multicamadas de Nb/Gd [71], Nb/CuMn [72], Nb/Co e V/Co [73], bem como em bicamadas
NDb/Ni [74] e em tricamadas de Fe/V/Fe [75], Fe/Nb/Fe [76], Nb[Fe/Co] [77] e Fe/Pb/Fe [78].

Alguns trabalhos reportam que a corrente critica também apresenta comportamento
oscilatério em funcdo da espessura da camada do ferromagneto. Kontos e colaboradores [79]
observaram oscilacdes da corrente em juncbes de Nb/Al/Al,O3/Nb e Blum e colaboradores
[80] reportaram comportamento semelhante em juncdes de Nb/Cu/Ni/Cu/Nb. Recentemente
Boden e colaboradores [81] identificaram mdltiplas oscilagbes na densidade de estados da
multicamada Cu/Ni/Cu/Nb/Au em funcdo da espessura da camada de Ni.

O efeito de proximidade inverso (0 magneto induz magnetizacdo no supercondutor)
foi reportado para bicamadas de Pb/Ni e Al/(CoPd) [82].

3.2.4 Supercondutor/Supercondutor (S/S”)

A interacdo entre dois supercondutores diferentes, onde as temperaturas criticas e 0s
gaps de energia sdo diferentes, resultara também na influéncia do efeito de proximidade. As
propriedades dos dois supercondutores sofrerdo mudancas nas vizinhangas da jungdo. Se a

espessura de ambos os supercondutores for superior a 10 vezes o valor do comprimento de
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coeréncia (10¢g.sH), as regides distantes da interface se comportam como materiais
volumétricos [83]. A regido em torno da interface S/S’ apresenta propriedades diferentes das
duas regides volumétricas.

Um das principais linhas de investigacdo em multicamadas € a mudanca de dimensao
do campo critico paralelo ng. Essa mudanca € provocada pela variacdo do comprimento de
coeréncia em funcdo da temperatura [84]. Uma das teorias que envolvem a mudanca de
dimensdo foi proposta por Takahashi e Tachiki [2]. A mudanca de dimensédo de ng ocorre
em certa temperatura T*, paraT* < T < T, adimensdo ¢ 3D e para T < T™* a dimenséo é 2D,
com T diminuindo [85]. A mudanca de dimensdo em H., foi observada em multicamadas de
Nb/Ta [86], Nb/NbosTig 4 [43], Nb/NbZr [84], Nb/NbgsZro 5 [87] e NbTi/Nb [88].

Também, o mecanismo de ancoragem de vortices € bastante estudado em
multicamadas supercondutoras, pois estes sdo considerados como tendo grandes centros de
ancoragem devido a interface entre as camadas supercondutoras possuir caracteristicas dos
diferentes supercondutores. Nesses sistemas a estrutura em camadas desempenha um papel
importante para a ancoragem de vortices, pois a varia¢do espacial do parametro de ordem das
camadas supercondutoras oscila perpendicularmente a estrutura periddica [88].

Em multicamadas, a densidade de forca de ancoragem Fp que age na direcdo
perpendicular as camadas é maior que a densidade longitudinal F). Nos sistemas S/N, as
camadas N funcionam como centros atrativos de vortices. Os vortices sdo estabilizados em N,
e a diferenca de potencial entre as camadas S e N é considerada como sendo a principal
origem do aumento de Fg. Em contraste, nos sistemas S/S° como NbTi/Nb em que as
camadas S e S” possuem quase a mesma energia de condensacéo, a principal origem de Fz
vem do termo de energia cinética da energia livre de Ginzburg-Landau entre as duas camadas
supercondutoras, que estabiliza os vortices na camada supercondutora de menor &;, [85].
Nesse sistema NbTi/Nb as camadas de nidbio agem como centro repulsivo de ancoragem
[85,88,89].

3.3 Dimensionalidade de multicamadas supercondutoras

A dimensionalidade das multicamadas supercondutoras pode ser determinada de

acordo com a espessura das camadas individuais do sistema quando comparadas aos valores



44

de &(T). Se a espessura da camada ds > &(T) entdo as camadas se comportam como 0
material volumétrico, logo, sdo tridimensionais. Neste caso, a estrutura em camadas somente
introduz defeitos planares ao supercondutor que pode ser de interesse para o estudo de
ancoragem de vortices e corrente critica quando ha formacdo da rede de vdrtices. Se a
espessura da camada dg < é(T), entdo as camadas individuais sdo bidimensionais. O
comportamento do sistema como um todo ira depender da forca de acoplamento entre as
camadas [54].

A dimensionalidade de uma multicamada supercondutora ndo € dependente da
natureza detalhada do acoplamento, mas pode ser descrita macroscopicamente pelo
comprimento de coeréncia na direcdo perpendicular as camadas, chamado &,. Este
comprimento de coeréncia perpendicular reflete o acoplamento entre as camadas
supercondutoras. Se s é a modulacdo dos planos dada pela distdncia intercamadas, para
&, > s 0 sistema ird se comportar como um supercondutor volumétrico anisotrépico. Para
sistemas onde &, < s é esperado uma transicdo do comportamento tridimensional para o
comportamento bidimensional como funcgdo da temperatura quando &, se aproxima de s [54].

O campo critico superior € uma das propriedades macroscopicas que reflete
diretamente o tamanho do comprimento de coeréncia do material e a dimensionalidade do
sistema supercondutor. As teorias que abordam essa transicdo dimensional serdo descritas

abaixo.

3.3.1 Modelo de Lawrence e Doniach

A mudanca de dimensionalidade em multicamadas foi inicialmente descrita por
Lawrence e Donicah [54]. Neste modelo, as multicamadas supercondutoras sdo consideradas
como um empilhamento infinitamente fino e as camadas supercondutoras sdo separadas por
vacuo ou material isolante. Ou seja, hd& um acoplamento Josephson entre as camadas
supercondutoras.

Este modelo faz uma generalizacdo da teoria de G-L 3D para 0 caso anisotropico. A
partir dessa anisotropia deve-se reescrever o comprimento de coeréncia, que é dado por
[6,11]:
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2
2m;a(T)

A anisotropia da rede tem uma influéncia direta na massa m; e via massa se propaga para

§(T) = (21)

todas as outras grandezas direcionalmente distinguiveis [6].
Outra consequéncia estd no campo critico, agora 0s campos criticos superiores

assumirdo valores diferentes para cada direcao:

bo
1l _
He, = 2m £ (22)
e
| Po
HCZ - 21 f"fl (23)
Assim se &' > &L isto levaa H)', > HZ,. Lembrando que, no caso isotropico Hg, = %.

Em T <T* o comportamento da multicamada passa de tridimensional para
bidimensional. Lawrence e Doniach previram a existéncia de uma temperatura T* < T,
abaixo da qual o campo critico superior paralelo as camadas é infinito [90]. O campo critico

paralelo superior assume a seguinte forma:

- bo My,
He, = 2ms2(1 —s2/2 &,(T)?)1/2 (mz ) (24)

Onde m,, e m, sdo as massas efetivas nas dire¢cGes paralela e perpendicular, respectivamente.

Esta equacdo leva & divergéncia do campo critico em T* definida por &,(T*) = s/v2. A
dependéncia do campo critico superior com a temperatura obtida do modelo de Lawrence
Doniach [54] é mostrada na Figura 15.

Acima de T* as multicamadas se comportam como um supercondutor anisotropico
3D. Essa mudanca de dimensdo no campo critico superior foi mostrada experimentalmente
por Ruggiero e colaboradores [91] em amostras de Nb/Ge. A Figura 16 mostra esse resultado
experimental. Para a amostra com d;, = 7 A 0 comportamento apresentado foi 3D, por outro
lado, para amostras com d., = 50 A o comportamento foi 2D e a amostra com d, = 35 A

apresentou um comportamento de mudanga de dimensionalidade no campo critico.
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Figura 15: Curva do campo critico superior em funcéo da temperatura reduzida, modelo de
Lawrence e Doniach. As linhas tracejadas mostram uma comparac¢@o com os modelos 3D e 2D
[54].
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Figura 16: Campos criticos superiores proximos da temperatura critica para multicamadas de

Nb/Ge. Com o aumento da espessura das camadas de Ge sistema passa do comportamento 3D

para o comportamento de mudanca de dimensionalidade e finalmente para o comportamento
2D [91].
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3.3.2 Modelo de Takahashi e Tachiki em multicamadas S/S”

Takahashi e Tachiki [2,63,92] examinaram o0 comportamento do campo critico
superior em multicamadas S/S” usando a teoria microscépica para 0 caso de constantes de
difusdo diferentes, isto €, diferentes &, e 0 campo critico de uma camada € maior que o da
outra, mas com similar temperatura critica volumétrica para as duas camadas
supercondutoras. Eles observaram duas solugbes possiveis para a nucleacdo da
supercondutividade. A primeira é para a nucleacdo do pardmetro de ordem no supercondutor
sujo, aqui chamado de S, e a segunda é para a nucleacdo da supercondutividade no
supercondutor limpo, ou camada S°. O campo critico real serd sempre maior que as duas
solugdes [54].

O modelo Takahashi-Tachiki € caracterizado por uma descontinuidade na dependéncia
com a temperatura do campo critico superior paralelo exibindo uma curvatura para cima em
baixas temperaturas. Isto acontece quando a nucleagdo da supercondutividade muda da
camada S” para a camada S. A Figura 17 ilustra o0 comportamento do campo critico para um

particular conjunto de parametros onde este feito pode ser observado.

Regido 2D 1I
v/’

4

(T*,H*)

Regido 2D 1

Regido 3D

Figura 17: Esquema do modelo Takahashi-Tachiki ilustrando as regides 2D e 3D e o ponto onde

anucleacao da supercondutividade muda da camada S’ para a camada S [54].

Para temperaturas muito proximas de T, o0 campo critico paralelo tem um
comportamento tridimensional, usualmente linear. Logo abaixo de T, ha uma transi¢ao para o

comportamento bidimensional com nuclea¢do na camada S”. Com a redugdo da temperatura o
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comprimento de coeréncia torna-se menor que dg, 0 parametro de ordem fica restrito dentro
da camada S e a supercondutividade se comporta como em material volumétrico S que tem
um campo critico alto. Em T™* a supercondutividade passa da nucleacéo inicial em S’ para a
camada S e ocorre uma descontinuidade no campo critico [54].

Essa mudanca de dimensionalidade no campo critico paralelo foi observada

experimentalmente em alguns trabalhos [43,87,88], como discutido na sec¢do 3.1.2.
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4. PREPARACAO E CARACTERIZACAO

Neste capitulo serdo descritas as técnicas de preparacdo e caracterizacdo dos dois
grupos de amostras estudadas. No grupo A serdo estudadas as tricamadas de Pb/Ge/Nb
depositadas em substratos contendo centros de ancoragem e seus respectivos filmes de
referéncia depositados em substrato de Si/SiO,, representado por Si. Os substratos contendo
centros de ancoragem s&o constituidos por membranas de alumina porosa preenchidas com
nanofios de Ni, representado por AAONi. O Pb foi depositado com espessura de 500 nm, o
Nb com 40 nm e 0 Ge com 6 nm. A camada de Ge foi depositada sobre o Pb para proteger da
oxidacdo. As amostras do grupo A estdo listadas a seguir:

AAONI-Pb/Ge/Nb

Si-Pb/Ge/Nb

AAONI-Pb/Ge

Si-Pb/Ge

AAONI-Nb

Si-Nb

No grupo B serdo estudadas as bicamadas de Nb/Sn com espessura de cada camada de

50
As amostras do grupo B estdo listadas a seguir:

Nb(500nm)/Sn(500nm)
Nb(200nm)/Sn(200nm)
Nb(100nm)/Sn(100nm)
Nb(50nm)/Sn(50nm)
Nb(500nm)
Nb(200nm)
Nb(100nm)

Nb(50nm)

Sn(500nm)

Sn(200nm)

Sn(100nm)

Sn(50nm)

As amostras contendo centros de ancoragem tiveram sua preparagéo iniciada com a

100, 200 e 500 nm e seus respectivos filmes de referéncia, depositados em substrato de Si.

sintese das membranas, depois foi realizada a deposi¢do dos nanofios de niquel, por meio de
processo eletroguimico em ambos 0s casos; e por ultimo a deposicdo da tricamada
supercondutora de Pb/Ge/Nb por meio das técnicas de evaporacdo e sputtering,
respectivamente. As demais amostras, as bicamadas de Nb/Sn, foram obtidas a partir da

deposicédo dos filmes e das bicamadas supercondutoras por meio da deposi¢éo por sputtering.
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A caracterizagdo morfoldgica das amostras foi realizada com auxilio das técnicas de
Microscopia Eletronica de Varredura, Microscopia de Forga Atdmica e perfilometria. A
caracterizacdo estrutural foi realizada utilizando a técnica de difracdo de raios X. As
caracterizacdes magnéticas foram realizadas com auxilio dos magnetémetros VSM, MPMS-
SQUID e PPMS-VSM. Para a caracterizacdo elétrica foi utilizado o PPMS.

A descricdo da preparacdo e das técnicas de caracterizacdo das amostras estudadas é dada

a sequir.

4.1 Preparacéao

4.1.1 Sintese das membranas de alumina porosa

Membranas de alumina porosa tém sido largamente reportadas na literatura [93].
Devido ao seu comportamento de auto-ordenamento, ou seja, por possuirem nanoporos
hexagonalmente ordenados, elas séo frequentemente usadas como moldes na confeccdo de
nanofios e nanotubos [94].

A membrana de alumina é obtida a partir do processo de anodizagdo do aluminio. Esse
processo é realizado em uma célula eletrolitica, com dois eletrodos submersos numa solugédo
eletrolitica na presenca de uma diferenca de potencial (tensdo). Para realizar a anodizacdo do
aluminio uma folha metélica de aluminio é conectada ao anodo de uma fonte de tensédo DC.
Uma solucdo acida é normalmente usada como eletrolito. Como catodo é colocado um metal
inerte. Sob a acdo de uma voltagem o aluminio é oxidado em cétions Al3* e fons de
hidrogénio sdo reduzidos para produzir hidrogénio no catodo. Parte dos cations de Al3* sdo
dissolvidos no eletrolito e outra parte forma uma camada de 6xido de aluminio na superficie
do metal. lons contendo oxigénio sio fornecidos pelo eletrdlito.

A reacdo quimica geral para a anodizacgdo do aluminio pode ser escrita como:

2Al + 3H,0 — Al,05 + 3H,. (25)

Esta reacdo expressa a quebra da molécula de &gua para a formacgdo da alumina.
Apesar de correta esta reacio ndo apresenta detalhes do processo eletroquimico. E necessario
entender as reagOes quimicas que ocorrem separadamente nas interfaces oxido/eletrdlito e

metal/6xido.



51

Sob a acdo do campo elétrico ocorre a oxidacdo do aluminio na interface metal/0xido
dando origem aos cétions AI3* e os anions sdo gerados a partir da dissociacdo da agua na
interface oxido/eletrélito. A reacdo de oxidacdo do aluminio e as reacdes de dissociacdo da

agua sdo expressas pelas Equacdes 26, 27 e 28, respectivamente.

241 - 243" + 6e™, (26)

H,0 - 2H* + 0%, (27)
(S

H,0 - H*+ OH". (28)

Segundo Su e colaboradores [95], a contribuicdo dos anions 0%~ e OH~ para a

formacdo da alumina é dada pelas seguintes reacoes:

241 + 302" - 241,05 + 6e”, (29)
e
2Al 4+ 30H™ - 2Al,05 + 3H* + 6e™. (30)
Os cations H* sdo consumidos no catodo pela reacdo de evolucdo de hidrogénio, que
é dada por:

6H* + 6e~ — 3H, (31)

Dependendo do eletrdlito usado pode-se formar uma barreira de 6xido ou uma barreira
de 6xido poroso. Quando o pH do eletrélito é maior que 5 € formada uma barreira de 6xido e
quando o pH é menor que 5 forma-se a barreira de 6xido poroso (membrana de alumina).

Em geral, a membrana de alumina possui um arranjo hexagonal de células contendo
poro no centro de cada célula (Figura 18(a)). A membrana de alumina é caracterizada por
alguns parametros caracteristicos: diametro de poro D, distancia entre poros D, espessura
da barreira de 6xido ou fundo de poro f, e espessura da membrana d, como pode ser visto na

Figura 18(b).
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Diametro Distancia entre
de poro D,, poros Dgy,.

e .

Espessura da
membrana d

Espessura da barreira de
oxido ou fundo de poro f,

(@) ®

Figura 18: (a) Estrutura idealizada da alumina porosa. (b) Visdo lateral da membrana [96].

O diametro do poro, D, € linearmente proporcional a tenséo de anodizacéo, D, = kU.
Onde k é a constante de proporcionalidade com valor de 1,29 nm V™ [97]. O didmetro do
poro ndo muda com o tempo de anodizacdo. Em alguns trabalhos o diametro do poro é
alargado apds a anodizagdo [98]. A distancia entre os poros, d,, também e linearmente
proporcional a tensdo de anodizacéao, D,,,; = wU. Onde w €é a constante de proporcionalidade
com valor de 2,5 nm V™ [99]. O fundo de poro, fp» € uma camada de Oxido de aluminio que
cresce entre o aluminio e o inicio dos poros, essa camada é dielétrica, densa e compacta e tem
a mesma composicdo do filme oxido que se forma naturalmente. O f,, torna quase impossivel
a deposicdo eletroguimica de metais no interior dos poros. A espessura do f, depende
diretamente da tensdo de anodizacdo [96]. A espessura da membrana, d, € dependente do
tempo e da temperatura de anodizacdo e esta associada as taxas de formacao e dissolucdo do
oxido.

A membrana de alumina cresce com o maior ordenamento possivel em condigdes
especificas de eletrolito e tensdo. As condicdes sdo: 25V em 0,3 M de H,50,,40Vem 0,3 M
de H,C,0, € 195V em 0,1 M de H;PO,. Em temperaturas que variam de 0 a 15 °C. Menores
ou maiores tensdes também formam a membrana de alumina, porém com menores regides de
ordenamento [100]. Os eletrélitos citados possuem diferentes condutividades elétrica e
diferentes valores de pH, o que leva a condic¢des diferentes para o regime de auto-organizacao

ou ordenamento.
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Vérios sdo os fatores que influenciam na auto-organizacdo da membrana de alumina,
entre eles: tensdo de anodizagdo, densidade de corrente, espécies do eletrolito e suas
concentracdes e a temperatura de anodizacdo. Todos estes estdo correlacionadas uns aos
outros e cada parametro deve ser considerado para o entendimento do mecanismo de
formagcéo.

Tensdo de anodizacéo - E um dos pardmetros mais importantes na determinagio geométrica
da membrana de alumina, pois a tenséo de anodizacdo tem relagéo direta com o diametro do
poro e a distancia entre poros. A tensdo de auto-ordenamento é fortemente dependente do pH
de cada eletrolito, ou seja, da capacidade de dissolucdo do 6xido [101].

Densidade de corrente de anodizacao - O auto-ordenamento da membrana de alumina pode
estar associado com alta densidade de corrente, diretamente relacionada com o alto campo
elétrico através da barreira perto do fundo dos poros. Quando a densidade de corrente é
elevada, o crescimento do 6xido é rapido, isto induz uma forca de compressdo na camada de
barreira entre cada limite da célula. E, a parte inferior das células crescidas na barreira sob um
alto campo deve ser pressionada uma contra a outra, de modo que resulta no auto-
ordenamento com o crescimento da barreira porosa [102].

Eletrdlito - O tipo e a concentracdo do eletrélito sdo considerados parametros importantes
para a formacdo da membrana de alumina. Em geral sdo usados acidos que contenham
oxigénio em sua composicdo. Os eletrolitos mais utilizados sdo compostos por &cido
sulfarico, acido oxalico e acido fosfdrico. Outros &cidos, tais como acido maldnico e &cido
tartarico [102], sdo reportados como acidos propicios para obtencdo de alumina porosa auto-
ordenada.

Temperatura de anodizacdo - A temperatura do eletrélito além de controlar o crescimento
do 6xido influencia na formacéo uniforme do 6xido. Isso ocorre porque com a diminuicdo da
temperatura a taxa de crescimento também diminui fazendo com que a barreira de 6xido
cresgca mais uniforme.

Uma das maneiras de preparar membranas de alumina porosa € atraveés do método que
utiliza duas anodizac@es. A primeira anodizacao € utilizada para criar pontos de nucleacdo dos
poros para que estes crescam com maior ordenamento na segunda anodizacdo [94]. Neste
trabalho seguimos este método de preparacéo.

Para a preparagdo da membrana de alumina polimento e a anodizagéo foram realizados
em uma célula eletroquimica consistindo de solucdo aquosa com acido oxalico, um eletrodo

positivo onde encontra-se a placa de aluminio e um eletrodo negativo onde pode ser usado
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uma placa de grafite ou uma rede de platina. Para controlar a corrente e a tenséo aplicada
foram usadas fontes de corrente e tenséo.

As membranas utilizadas neste trabalho foram preparadas no laboratério do Grupo de
Nanomagnetismo e Processos de Magnetizacdo do Instituto de Ciéncias de Materiais de
Madrid (ICMM), sob a supervisdo do professor Manuel Vazquez e foram obtidas como segue.

Foram utilizados discos de aluminio Goodfellow 99,999% com espessura de 0,5 mm
e diametro de 25 mm e seguimos estes passos: limpeza, polimento eletroquimico, primeira
anodizacao, remoc¢do da membrana da primeira anodizacdo, segunda anodizacdo, remocéao do
aluminio e abertura do fundo de poro.

Limpeza: Os discos de aluminio foram lavados em lavadora ultrassénica com acetona por 10
minutos e com etanol por 5 minutos.

Polimento eletroquimico: Os discos foram polidos em uma célula eletroquimica contendo
125 ml de acido perclérico (HCIO,4)) e 375 ml de etanol (C,HgO). Nao foi controlada a
temperatura, mas a solucdo foi mantida em geladeira quando ndo estava em uso, isto foi
necessario para manter a corrente menor que 2 A durante o polimento. Uma tensdo de 20 V
DC foi aplicada por 2,5 minutos (tempo otimizado pelo grupo do professor Vazquez). Nesta
célula o aluminio fica no polo positivo e o eletrodo de platina no polo negativo. Ap6s o
polimento os discos foram lavados com &gua destilada e secados com ar comprimido.
Primeira anodizacdo: Os discos foram montados em células feitas de teflon que comportam
4 discos. As células foram preenchidas com uma solucdo aquosa contendo 0,3 M de acido
oxalico. Foi aplicada uma tenséo de 40 V por um periodo de 24 horas. A solucdo foi mantida
em 3° C e agitada com um agitador mecanico durante todo o0 processo.

Remocdo da membrana da primeira anodizagdo: Passadas as 24 horas de anodizacao a
membrana formada foi removida com solugdo aquosa contendo 0,3 M de acido crémico e 0,4
M de 4cido fosférico. Para a remocéo foi substituida a solucdo de acido oxalico pela solugédo
contendo acido crémico e &cido fosférico e aguardadas 24 horas. Passadas as 24 horas, a
célula foi lavada com &gua destilada, secada com ar comprimido e conferido se a membrana
foi totalmente removida. A membrana é totalmente removida quando o aluminio volta a ficar
espelhado quando seco, pois foi polido.

Segunda anodizacéo: A segunda anodizacéo foi realizada nas mesmas condicGes da primeira
anodizacao, porém, com duracdo de 20 horas. Apds as 20 horas de anodizacdo os discos
contendo a membranas foram removidos da célula, lavados com agua destilada e secados com
ar comprimido. Com estas condi¢des foi possivel obter membranas de alumina com poros de

40 nm de didmetro e com espessura de 40 pum.
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Remocdo do aluminio: O aluminio restante no fundo dos poros foi removido com uma
solucdo aquosa contendo 0,3 M cloreto de cobre (CuCl) e &cido cloridrico 35% (HCI). O
tempo de exposicao a solugédo foi em torno de 20 minutos.

Abertura do fundo dos poros: O fundo dos poros foi aberto pela exposi¢do a solucédo aquosa
contendo 5% de &cido fosférico. A amostra foi colocada sobre uma fita de pH com a parte a
ser aberta voltada para cima. Foram gotejadas 2 ou 3 gotas da solugdo sobre a amostra e
aguardado até que a solucdo atingisse a fita de pH. O tempo de abertura foi de
aproximadamente 90 minutos. Repetiu-se 0 processo, por aproximadamente 2 minutos, para

confirmar a abertura e depois as amostras foram lavadas, secadas e guardadas.

4.1.2 Deposicdo dos nanofios de niquel

Nanofios de materiais ferromagnéticos, tais como niquel, ferro e cobalto sdo muito
estudados para diversas aplicacBes, tais como estoque de informacdo [103], gravacao
magnética [104], spintrénica [105], biotecnologia [106], entre outras. Entre as técnicas com as
quais podem ser confeccionados temos: Litografia Otica, Metalorganica, Deposicdo Quimica
de Vapor (MOCVD), Epitaxia por Feixe Molecular (MBE) e eletrodeposigéo. A confecgéo de
nanofios por eletrodeposicdo tem sido considerada umas das técnicas mais faceis e produz
grandes quantidades de nanofios.

Nanofios podem ser produzidos no interior dos poros das membranas de 6xido de
aluminio por meio de eletrodeposicdo. Nesse processo as dimensdes dos nanofios, tais como
didametro e comprimento, sdo dependentes das dimensGes da membrana em que eles séo
confeccionados. Para a eletrodeposicdo, em geral, sdo usadas solucGes contendo os ions
desejados, e pode ser realizada de trés maneiras: eletrodeposicdo pulsada, eletrodeposicao
AC, eletrodeposicdo DC e [107].

Eletrodeposicdo pulsada (PED), este método foi proposto por Nielsch e
colaboradores [108]. Na eletrodeposicéo pulsada faz-se necessario o estreitamento da barreira
no fundo dos poros. A PED é caracterizada pela aplicacdo de trés pulsos: pulso de deposicéo,
pulso de descarga e pulso de recuperacéo.

No pulso de deposicdo € aplicado um pulso de corrente constante durante o qual o
material é depositado. A intensidade do pulso depende do material a ser depositado e também

da solugéo usada. No pulso de descarga é aplicado um pulso de potencial constante de mesma



56

magnitude do potencial aplicado durante o processo de redugdo (para ndo danificar a
barreira). Este pulso é usado para descarregar a barreira, que atua como um capacitor. Este
também serve para homogeneizar a membrana, ajudando a reparar pequenas quebras que
podem aparecer durante o primeiro pulso. O pulso de recuperacdo é usado para neutralizacdo
elétrica da célula, é um tempo de repouso onde nem corrente nem potencial sdo aplicados.
Neste tempo ocorre a recuperacdo de concentracdo de ions e pH no fundo dos poros onde
ocorre a eletrodeposicéo.

Eletrodeposicdo AC (corrente alternada) € um meétodo que permite depositar metais
no interior da membrana sem remoc¢do do substrato de aluminio, em geral € utilizado o
estreitamento da barreira no fundo dos poros. Neste método é utilizada uma fonte de tenséo
AC e uma voltagem constante € aplicada. Na eletrodeposicdo AC nao é possivel controlar a
morfologia do material depositado, devido as altas densidades de corrente.

Eletrodeposicdo DC (corrente direta) neste método é necessario remover a membrana
do aluminio, remover o fundo do poro e depositar uma camada metalica em um dos lados da
membrana. A camada metalica atua como eletrodo. E um processo complexo que consome
tempo e a membrana de alumina pode ser facilmente quebrada durante o processo.

Nos trés casos a eletrodeposigédo pode ser influenciada por alguns pardmetros:

e Temperatura do eletrdlito: influencia a velocidade de difusdo dos ions.

e Agitacao: favorece a difusdo dos elétrons no eletrélito e a remocéo de H, que pode
inibir o processo de deposi¢cdo. Também ajuda a manter constante a concentracdo do
eletrolito e o pH na interface eletrdlito/metal (substrato).

e pH: se muito alto resulta na presenca de ions OH~ ao redor dos ions metalicos, o que
dificulta a deposicéo.

e Tensdo de deposicao: determina as espécies e a quantidade que serdo depositadas.

A obtencdo dos nanofios se deu por meio de eletrodeposicdo DC e também foi
realizada no ICMM seguindo estes passos: (1) deposi¢cdo de 100 nm de ouro por evaporacao,
(2) deposicdo de 50 nm de ouro por eletrodeposicéo e (3) deposicdo dos nanofios. A camada
de 100 nm de ouro foi depositada no fundo dos poros para atuar como eletrodo, a deposi¢ao
foi realizada com auxilio de uma evaporadora. Em uma célula eletroquimica, com solucao
contendo ions de ouro, foi realizada a deposicdo de ouro no interior dos poros. Este
procedimento foi adotado com intuito de prevenir uma possivel obtencdo de nanofios
inicialmente ocos. Os nanofios de niquel foram eletrodepositados no interior dos poros

utilizando uma célula eletroquimica contendo solucéo aquosa de 100 ml com 20g NiSO, + 49
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NiCl, + 4g H3BOs. Foi utilizada uma fonte de tensdo DC e a tensdo de deposicdo foi de 1 V
com relacdo ao eletrodo de referéncia Ag/AgCI (prata cloreto de prata).

4.1.3 Deposicao dos filmes supercondutores

Sputtering

Os filmes supercondutores foram depositados por deposicéo fisica de vapor (PVD).
Sputtering e Evaporacdo sdo técnicas de PVD e foram empregadas neste trabalho. Nas
técnicas PVD o material a ser depositado é transformado em vapor por um processo fisico
térmico ou colisdo. Na deposicdo fisica de vapor ndo ocorrem reacGes quimicas no processo.

No sputtering DC convencional, o alvo funciona como o catodo no circuito e tem alta
voltagem negativa DC a ele aplicada. O substrato serve como o anodo. Um gas inerte é
colocado na cdmara de tratamento a uma pressdo especifica. Ao aplicar-se uma tenséo, surge
uma pequena corrente elétrica, devido a presenca de ions e elétrons. 1sso provoca a aceleracao
dos elétrons, que acabam por colidirem com os atomos do gas inerte, ionizando alguns destes
atomos, produzindo ions e mais elétrons, responsaveis pela manutencdo da descarga. O meio
no qual ocorrem as reacdes é denominado plasma. Ao atingir o catodo, os ions arrancam
alguns atomos do alvo. Estes atomos nao tém direcdo preferencial espalhando-se por toda a
camara. Porém, alguns desses atomos atingem o substrato, ali se condensam e formam o filme
[109]. O processo de sputtering pode ser dividido em quatro categorias: DC, AC ou RF,
reativo e magnetron. Estas categorias podem ter variantes e serem usadas em combinacao.

O sputtering DC também é conhecido como sputtering catédico. O sputtering DC
necessita de altas pressdes (~100 mTorr), se a pressao for baixa, menor que 10 mTorr, ions
serdo perdidos nas paredes da camara, o livre caminho médio dos elétrons entre as colisdes
sera grande e os elétrons coletados pelo anodo néo serédo reabastecidos pelas colisdes dos ions
no catodo onde emite-se elétrons secundarios, logo, a eficiéncia de ionizacao sera baixa. Se a
pressdo for muito alta os atomos ejetados serdo demasiadamente espalhados e ndo serdo
eficientemente depositados. Em geral, a taxa de deposicdo € proporcional & poténcia, ou ao
quadrado da densidade de corrente e inversamente dependente do espacamento dos eletrodos.
O sputtering DC nao permite a deposic¢ao de materiais isolantes [110].

Quando o material a ser depositado é isolante € necessario usar um sputtering com
fonte RF ou AC. Quando um alvo isolante é utilizado em uma fonte DC ocorre 0 acimulo de

ions na superficie do alvo, pois os elétrons ndo podem migrar através do material do alvo para
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compensar a carga dos ions incidentes. A aplicagdo de uma tensdo AC de alta frequéncia ao
alvo (13,6 MHz) permite bombardear sua superficie com elétrons no intervalo de tempo
correspondente a meio ciclo, anulando a carga acumulada no meio ciclo imediatamente
anterior. Isto elimina a formacdo de carga sobre uma superficie isolante, fornecendo um
namero igual de ions e elétrons [110]. Descargas RF podem ser mantidas em baixas pressdes
1al5 mTorr.

A principal diferenca entre magnetron sputtering e um sistema sputtering DC
convencional descrito anteriormente é a adicdo de um campo magnético perto da area de alvo
(catodo). O magnetron sputtering pode possuir tanto fonte DC como RF e também pode
trabalhar com sistema reativo. A ionizacdo dos atomos de argbnio no plasma se processa
pelas colisdes com elétrons. Para aumentar a eficiéncia dessa ionizacdo, pode-se confinar os
elétrons perto da superficie do alvo por meio de um campo magnético. Este campo faz com
que os elétrons viajem em espiral ao longo de linhas de fluxo magnético perto do alvo em vez
de serem atraidos para o substrato. A viagem em espiral torna o percurso dos elétrons muito
maior, consequentemente aumentando a probabilidade de ocorrer colisbes com atomos do gas
inerte. Outra vantagem disso é que o plasma é confinado a uma area perto do alvo, sem causar
danos a camada fina sendo formada. Uma das vantagens do magnetron sputtering em relacéo
ao sputtering DC é que corrente com duas ordens de grandeza maiores sao obtidas com a
mesma tensdo aplicada. Outra vantagem € a reducdo das pressdes de operacdo, as pressdes

tipicas no magnetron sputtering é de poucos mTorr [111].

Evaporacéio

O processo de deposicao de filmes por evaporagdo pode ser por meio de evaporagéo
térmica ou por bombardeamento de feixe de elétrons (e-beam evaporation).

No processo de evaporacdo por feixe de elétrons o material do alvo é bombardeado
com um feixe de elétrons emitido por um filamento de tungsténio sob alto vacuo. O feixe de
elétrons aquece e provoca a evaporacao de atomos do material do alvo a ser depositado. Estes
atomos se condensam no substrato formando um filme [109]. O processo de evaporacdo é
constituido de trés estagios: aquecimento do filamento para a producéo do feixe de elétrons,
aquecimento do material do alvo, evaporacao do material do alvo para o substrato.

No primeiro estagio do processo evaporagdo o aquecimento do filamento ira produzir
um feixe de elétrons que é excitado através do aquecimento. Esse processo é resultante da
emissdo termidnica, onde ha um aumento do fluxo de elétrons que saem do metal em funcéo

do aumento da temperatura. No segundo estagio o feixe de elétrons produzido no filamento é
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direcionado para o alvo por meio de campos magnéticos. O material do alvo é aquecido até a
evaporagdo. No terceiro estdgio o material do alvo, evaporado, move-se na camara e é
depositado no substrato. As pressdes tipicas no processo de evaporacdo sdo da ordem de 107
Torr.

Nos processos de deposicdo que envolve transformacdo de fases, a formagao do filme
pode ser entendida pelo estudo da cinética e termodindmica de suas transformacdes de fases.
Porém, isto sé é valido quando o substrato ja possui 0 material condensado ou tem a mesma
composicao do filme. Quando a estrutura quimica do substrato é diferente da do filme, deve
ser considerado um processo de adsor¢cdo. Neste processo atomos sdo adsorvidos no substrato
mais ainda ndo estdo combinados com outros atomos adsorvidos. A condensacdo é iniciada
com a formacdo de pequenos aglomerados através da combinacdo de varios atomos
adsorvidos. Esses aglomerados sdo chamados de nucleos ou clusters e o processo de formacéo
dos aglomerados é chamado de nucleacdo. Os nicleos vao crescendo e coalescendo, com isso
um filme continuo vai sendo formado, restando apenas canais, depois buracos. Por fim, um
filme continuo é formado. Com base em observacdes experimentais trés modos basicos de
crescimento de filmes sdo adotados: Ilhas (Volmer — Weber); Camadas (Frank — van der
Merwe) e Stranski — Krastanov [109].

Os filmes e bicamadas utilizadas neste trabalho foram divididos em dois grupos. No
grupo A foram depositados filmes e tricamadas de chumbo, germanio e niébio em substratos
de alumina preenchida com nanofios de niquel e em substratos de Si/SiO,. Os filmes de
chumbo foram depositados em uma evaporadora Varian no INPAC-KU Leuven, Bélgica. As
deposicBes ocorreram na temperatura do nitrogénio liquido, 77 K (-196 °C), para obter filmes
pouco rugosos. A espessura dos filmes foi controlada por meio de um cristal de quartzo
situado no interior da camara. A pressdo de base foi da ordem de 10”° Torr e a pressdo de
trabalho foi da ordem de 10 Torr. A taxa de deposicéo variou entre 2,5 e 3,5 A/s. Os filmes
de chumbo foram depositados com espessura de 500 nm. Uma camada de 6 nm de germéanio
foi depositada na superficie dos filmes de chumbo para proteger da oxidacdo. A pressao de
trabalho para a deposi¢do do germéanio foi a mesma utilizada na deposic¢do do chumbo e a taxa
de deposicao foi de 1 A/s.

Filmes de nidbio foram depositados em um sputtering DC, também no INPAC-KU
Leuven, Bélgica. As deposicoes foram realizadas em temperatura ambiente, com pressdo de
trabalho da ordem de 107 Torr. Foi aplicada uma tensdo de 900 V e uma corrente de 100 mA.
O tempo de deposicao foi de 2 minutos. Os filmes de nidbio foram depositados com 40 nm de

espessura. As condigdes de deposicao dos filmes do grupo A estdo descritas na Tabela 1.
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Tabela 1: Parametros utilizados para a deposicéo de Pb, Ge e Nb.

Taxa de deposicdo | Pressdo de base Pressdo de trabalho Temperatura do
(Als) (Torr) (Torr) substrato (°C)
Pb 25-35 107 107 - 196
Ge 1 10~ 10° - 196
Nb 3,3 10° 6x10° 25

No grupo B foram depositados filmes e bicamadas de nidbio e estanho em substratos
de silicio (100) dopado com boro. A deposic¢do dos filmes supercondutores, neste caso, foi
realizada em Sputtering AJA no Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas (CBPF). Foram
depositados filmes de nidbio e de estanho via magnetron sputtering usando fontes DC e RF,
respetivamente, a partir de alvos de alta pureza. A espessura dos filmes foi estimada através
da taxa de deposicdo, sendo esta determinada a partir de medidas de perfilometria. A pressao
de base foi de 9 x 1078 Torr e a pressdo de trabalho foi de 5 x 1073 Torr para ambos os

materiais. As condicdes de deposicao para o nidbio e o estanho estdo descritas na Tabela 2.

Tabela 2: Pardmetros utilizados para a deposicéo de Nb e Sn.

Taxa de deposicao Poténcia Corrente Temperatura do
(Als) (W) (MmA) substrato (°C)
Nb 1,3 70 265 600
Sn 0,8 10 40 25

4.2 Caracterizacao

4.2.1 Difragéo de raios X

A difracdo de raios X é uma técnica de caracterizagdo estrutural de facil manuseio e
ndo destrutiva que permite determinar a estrutura cristalina e as fases cristalinas presente no
material. A partir das posicdes angulares dos picos de difragdo é possivel determinar o

tamanho e a geometria da célula unitaria.
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A difracdo € resultado de radiacdo espalhada por um conjunto regular de centros de
espalhamento cujo espacamento é da mesma ordem de grandeza do comprimento de onda da
radiacdo incidente. Assim, os raios X sdo espalhados pelos atomos de um material, uma vez
que, os atomos estdo arranjados em planos cristalinos. Estes planos sdo identificados pelos
indices de Miller (hkl). Para que haja difracdo, os feixes de raios X espalhados por planos
cristalinos (hkl) precisam estar em fase [112], isto vai depender do caminho percorrido pelo
feixe. A diferenca de caminho percorrido pelos feixes refletidos nos planos cristalinos
adjacentes é 2dy,; sin 8, onde d ¢é o espagamento entre os planos cristalinos adjacentes e 6 é o
angulo de espalhamento.

Para que ocorra a interferéncia construtiva a diferenca de caminho entre os feixes de
raios X € um numero inteiro (n) de comprimento de onda (4). A relacdo que demonstra essa

condicdo é a equacdo de Bragg:

nA = 2dyy; Sin 6. (32)

O angulo 6 é conhecido como angulo de Bragg e o 26 é o angulo de difracdo, que é
medido experimentalmente.

A difracdo de raios X com grandes angulos de incidéncia podera atingir alguns
micrdmetros no interior do material sob investigacdo, de modo que quando se trata de analise
de filmes finos a profundidade de penetracdo do feixe pode ser muito maior do que a
espessura da amostra. Neste caso, a difracdo de raios X a baixo angulo torna-se mais
conveniente. Em geral, as medias a baixo angulo permitem diminuir e até suprimir
contribui¢des que dificultam a aquisicdo dos dados, por exemplo, a contribuicdo do substrato.
Na difracdo a baixo angulo a geometria convencional é modificada para proporcionar um
resultado de difracdo assimétrico, que permite atingir pequenas profundidades de penetracédo
na amostra. Isto é possivel pela incidéncia de um feixe de raios X paralelo a superficie da
amostra com angulo fixo e baixo. Sao considerados baixos os valores de & menos que 10°
[113].

Para as amostras deste trabalho as medidas de raios X foram realizadas com baixo
angulo de incidéncia, menores que 2°. As medidas foram realizadas por um difratbmetro de
raios X no CETENE, modelo D8 Advance da marca Bruker, com radiacdo K, do Cobre.
Todos os difratogramas foram obtidos no intervalo angular de 25° - 90° com variagédo de 0,02°

e tempo de exposicdo de 2 segundos.
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4.2.2 Microscopia Eletrénica de Varredura

Analises de Microscopia Eletronica de Varredura foram realizadas com o objetivo de
investigar a morfologia das amostras estudadas, a profundidade de deposi¢do dos nanofios e a
espessura dos filmes supercondutores depositados.

A Microscopia Eletronica de Varredura é uma das técnicas de caracterizacao
microestrutural empregada em diversas areas, mais evidentemente em fisica, quimica,
biologia, engenharia de materiais, ciéncia de materiais e geociéncias. O principio do
microscopio eletrénico consiste em usar um feixe de elétrons de pequeno didmetro para
explorar a superficie da amostra ponto a ponto, por linhas sucessivas e transmitir o sinal do
detector a uma tela catodica cuja varredura esta perfeitamente sincronizada com aquela do
feixe incidente [114]. A interacdo do feixe com a amostra permite caracterizar as
propriedades da amostra, dentre elas a topografia da superficie, a composicdo e a
cristalografia.

Os sinais obtidos da interacdo do feixe incidente com a amostra sdo: Elétrons
secundarios, elétrons retroespalhados, raios X caracteristicos, raios X continuos, fluorescéncia
de raios X e elétrons Auger. Os sinais mais frequentemente usados sao elétrons secundarios,
elétrons retroespalhados e raios X caracteristicos. Os elétrons secundérios sdo espalhados
inelasticamente pelo feixe de elétrons primarios, e sdo provenientes de regides superficiais da
amostra, entre 1 e 10 nm [115]. A partir desses elétrons é possivel obter imagens com
informacgdes sobre a morfologia da amostra. Os elétrons retroespalhados sdo gerados por
colisBes elasticas entre o feixe de elétrons primarios e o nicleo atdmico. Os elétrons
retroespalhados sdo provenientes de regifes mais profundas, de até 1,5 pum [115]. Os elétrons
retroespalhados fornecem imagens caracteristicas de variacdo de composicdo da amostra. Os
raios X caracteristicos sdo produzidos em qualquer regido pelos elétrons primarios e tém
suficiente energia para remover um elétron de uma camada interna de outro atomo [116]. Eles
podem surgir de regiGes profundas, de até 3 um. E por possuirem energia caracteristica de cada
atomo, fornecem informagdes elementares.

As analises de MEV das membranas foram realizadas no ICMM, ja as demais foram

realizadas no Departamento de Fisica do UFPE.
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4.2.3 Microscopia Eletronica de Transmissao

A Microscopia Eletronica de Transmissdo também € de grande importancia para a
caracterizacdo de materiais. As imagens sdo formadas, assim como no MEV, a partir da
interacdo do feixe de elétrons com o material estudado. O feixe de elétrons é produzido,
ajustado e focalizado por diversas lentes que s@o ajustadas para iluminar a amostra. O feixe
atravessa a amostra sofrendo diversos tipos de espalhamento que dependem das
caracteristicas do material. As imagens sdo formadas, em uma tela ou chapa fotogréfica por
contrastes de regides claras e escuras, onde as regides escuras correspondem aos centros
espalhadores.

Imagens de campo claro sdo formadas por elétrons que sofrem pouco desvio, enquanto
as de campo escuro sdo formadas por elétrons difratados pelos planos cristalinos do material.
Interacdes do feixe com o material geram raios X caracteristicos que fornecem informacoes
sobre os elementos quimicos presentes na amostra [117].

O Microscépio Eletrénico de Transmissdo (MET) permite a observacdo e o estudo da
estrutura cristalina dos materiais.

As andlises de Microscopia Eletronica de Transmissdo foram realizadas no Centro de
Tecnologias Estratégica do Nordeste (CETENE).

4.2.4 Microscopia de Forga Atdmica

As andlises de Microscopia de Forca Atomica (AFM) foram realizadas para a
caracterizacéo da topografia e rugosidades das amostras.

A Microscopia de Forca Atdmica pode ser usada para estudar tanto amostras
condutoras como isolantes. O Microscopio de Forga Atdmica mede a forga entre a agulha e a
amostra. As forcas de interagdo entre a agulha e a amostra podem ser de Van der Waals,
eletrostaticas ou magnéticas. Estas forcas dependem das caracteristicas da agulha e do
material estudado. Uma agulha € montada na extremidade de um suporte, uma forca exercida
pela amostra sobre a agulha produz um deslocamento do suporte. Esse deslocamento é
medido em fungdo da posi¢do da agulha. A superficie superior do suporte € utilizada para

refletir um raio laser e 0 movimento do suporte muda o angulo de reflexdo do raio laser, que é
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detectado por um conjunto de fotodiodos [10]. Utilizado um software préprio do sistema
convertem-se esses dados em uma imagem baseada na posicdo da agulha. O método permite
medir deslocamentos de picometros.

As medidas podem ser realizadas através dos modos de contato e ndo contato. O modo
de operacdo mais simples é o modo de contato, no qual a agulha é arrastada em contato com a
superficie e o deslocamento do suporte é medido. Métodos em que a agulha permanece
afastada da superficie sdo menos invasivos e também fornecem informacdes a respeito das
forcas de longo alcance entre a amostra e a agulha.

Foram realizadas varreduras em diferentes regides das amostras em uma area de 3x3
pm, no modo ndo contato. As medidas foram realizadas em condi¢Oes ambiente, no

Departamento de Fisica da UFPE.

4.2.5 Perfilometria

Perfildbmetro é um equipamento que determina e mede o perfil da superficie de filmes
por meio do contato e deslizamento de uma ponta de diamante sobre 0 mesmo. Devido a
superficie rugosa dos filmes a ponte sobe e desce descrevendo a topografia da superficie sobre
a qual desliza. A posicdo da ponta é controlada por um cristal piezoelétrico.

Nas medidas de perfilometria foi utilizado um equipamento Dektak 150 Surface
Profiler da Veeco do CBPF. Foram realizadas varreduras de contato e obtidos os perfis da
altura dos filmes depositados, tais como mostrado na Figura 19.

Para realizar as medidas os filmes foram depositados utilizando uma mascara
retangular de tal forma que houvesse um degrau. Em um mesmo filme foram realizadas varias
medidas em diferentes posicdes da amostra para obtencdo de uma média. A partir das
medidas de espessura e do tempo de deposicdo foi possivel determinar a taxa de deposicéo
para cada material a ser depositado. As medidas de espessura sdo mais confiaveis quando o
filme possui espessura igual ou superior a 500 nm, assim, para determinar a taxas de

deposicéo os filmes foram depositados até atingir essa espessura
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Figura 19: Imagem do programa de medidas do perfildmetro, com as regides de medida

em verde e referéncia em vermelho, para a amostra de Nb(500nm).

4.2.6 Caracterizacao elétrica

A caracterizacdo elétrica das amostras foi realizada em um PPMS (Physical
Properties Measurement System), modelo 6700, da Quantum Design. Este equipamento
permite realizar medidas de resistividade AC e DC, Efeito Hall, Curvas IxV e corrente critica.
O PPMS possui um magneto supercondutor que permite obter campos de 7 T e as medidas
podem ser realizadas em temperaturas de 1,8 a 300 K [118]. Neste trabalho foram realizadas
medidas de resistividade DC.

As medidas de resistividade foram realizadas utilizando o método de quatro pontas.
Este método consiste em aplicar corrente através de duas pontas (contatos) e medir a
voltagem pelas outras duas. Os quatro contatos foram confeccionados de forma colinear. A
corrente foi aplicada nos contatos externos e a tensao foi medida nos contatos internos.

As amostras foram montadas em um porta amostras chamado puck, Figura 20, e foram
conectadas ao porta amostras por meio de contatos elétricos. Como pode ser observado na
Figura 20(b), uma das extremidades de cada fio € conectada na amostra usando tinta de prata
e a outra extremidade € conectada ao porta amostra com auxilio de solda de estanho. A

resisténcia dos contatos e dos fios foi desprezada.
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Figura 20: Vista superior do porta amostra utilizado no PPMS. a) Sem amostra e b) com

amostra.

As medidas de resistividade foram realizadas em fungdo do campo aplicado e em
funcédo da temperatura. Os parametros utilizados foram determinados para cada amostra de

acordo com sua resposta.

4.2.7 Caracterizacdo magnética

VSM

Para a caracterizacdo magnética das amostras em temperatura ambiente, foram
realizadas medidas em um Magnetdmetro de Amostra Vibrante (VSM). Este equipamento
opera em temperaturas entre 100 e 1000 K, permite aplicar campo de até 1,8 T e possui
sensibilidade de 10° emu. O principio do VSM é a indugdo magnética. Faz-se vibrar a
amostra entre um campo magnético a uma frequéncia f, induzindo uma voltagem alternada
nas bobinas de deteccdo. Esta voltagem é dada por:

V = MGA2rnf cos(2rft), (33)
onde M é o momento magnético da amostra, G é uma funcdo da geometria das bobinas de
deteccdo e A é a amplitude de vibracdo. A amostra € fixada na extremidade de uma haste
rigida e o campo pode ser aplicado tanto na direcdo perpendicular ou paralelo a direcdo de
vibracdo. A outra extremidade da haste é fixada em um motor que realiza a vibracdo da haste,
e consequentemente da amostra. As amostras contendo centros de ancoragem foram
caracterizadas no ICMM e no INPAC-KU Leuven.

PPMS-VSM
Para a realizacdo de medidas magnéticas em temperaturas menores que a temperatura

ambiente foi utilizado um PPMS-VSM (Physical Properties Measurement System - Vibrating
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Sample Magnetometer). O sistema PPMS-VSM é um magnetdémetro rapido e sensivel, onde a
medida bésica é realizada pela oscilacdo da amostra perto de uma bobina de detec¢do. A
tensdo induzida é detectada pelas bobinas de forma sincronizada entre oscilacdo e deteccdo. A
sensibilidade do sistema é da ordem de 10° emu. O equipamento permite realizar medidas
entre 1,8 e 300 K e aplicar campos de até 9 T. E possivel realizar medidas de magnetizagio
em funcdo do campo e da temperatura e medidas de susceptibilidade AC em funcdo da
temperatura.

Foram realizadas medidas de magnetizacdo em funcdo do campo aplicado em
diferentes temperaturas, com o campo aplicado paralelo e perpendicular & amostra. Também
foram realizadas medidas de magnetizacdo em funcdo da temperatura e medidas de
susceptibilidade AC, em temperaturas menores que 10K. As tricamadas e seus respectivos
filmes foram caracterizados no INPAC-KU Leuven e as bicamadas e suas respectivas
amostras de referéncia foram caracterizadas na Escola de Engenharia de Lorena (EEL-USP) e
no Instituto de Fisica Tedrica de Natal.

SQUID

Outro equipamento utilizado para a realizacdo de medidas magnéticas em
temperaturas menores que a temperatura ambiente foi 0 magnetdometro MPMS (Magnetic
Property Maesurement System) com sensor SQUID (Superconducting Quantum Interference
Device), da Quantum Design. O MPMS conta com um magneto supercondutor que permite
aplicar campos magnéticos de até 5 T, e seu sistema de controle de temperatura opera num
intervalo de 1,8 a 400 K. O sensor SQUID permite sensibilidade de medida da ordem de 10
emu [119]. Na realizacdo das medidas de momento magnético desloca-se a amostra entre as
bobinas de deteccdo, gerando variacdes no fluxo do campo de inducdo magnética. Por meio
da integracdo do sinal da tensdo induzida pela variacdo do fluxo magnético entre os instantes
em que a amostra se encontra fora das bobinas detectoras e entre elas, calcula-se 0 seu
momento magnetico.

Foram realizadas medidas de magnetizacdo em funcdo do campo aplicado em
diferentes temperaturas, com o campo aplicado paralelo e perpendicular a amostra. Também
foram realizadas medidas de magnetizacdo em funcdo da temperatura, em temperaturas
abaixo de 10K, com diferentes campos aplicados. O SQUID do INPAC-KU Leuven foi

utilizado para caracterizar as tricamadas e suas respectivas amostras de referéncia.
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5. TRICAMADA DE Pb/Ge/Nb COM CENTROS DE ANCORAGEM
MAGNETICOS

Neste capitulo serdo apresentadas as caracteristicas morfoldgicas e as propriedades
magnéticas e supercondutoras da tricamada de Pb/Ge/Nb e seus respectivos filmes de
referéncia, depositados em substratos contendo centros de ancoragem magnéticos (AAONi) e
em substratos de Si/SiO, (Si). Um diagrama representando as amostras depositadas em
substrato contendo centros de ancoragem é mostrado na Figura 21. A tricamada e os filmes de

Nb e Pb foram depositados na superficie da membrana em contato com os nanofios de niquel.

EE——————————— Tricamada supercondutora

Nanofios de niquel

/

AlLO

23
Figura 21: Diagrama da construcdo das amostras depositadas em AAONI.
Os resultados experimentais obtidos para estas amostras serdo comparados aos
parametros encontrados na literatura. Esses parametros estdo resumidos na Tabela 3 para o Nb

e 0 Pb; os dados foram extraidos da Ref. [9], onde os valores de & e A foram considerados

como uma média dos valores encontrados na literatura.

Tabela 3: Pardmetros volumétricos dos supercondutores Nb e Pb [9].

Material | T; (K) | Hc (mT) | H;y(mT) | Heo(mT) | A (nm) & (nm) K
Nb 9,2 206,0 28,1 373 39 52 1,28
Pb 7,2 80,3 39 82 0,48

A primeira secdo tratara das propriedades morfologicas que foram estudadas por meio
de microscopia eletrdnica de varredura e microscopia eletrdnica de transmissdo. A segunda
secdo abordara as propriedades magnéticas e supercondutoras que foram investigadas através
da anédlise das medidas de magnetizacdo e susceptibilidade, ambas com campo aplicado
perpendicular ao plano das tricamadas e dos filmes. Foram realizadas medidas de
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magnetizacdo em funcgédo da temperatura, obtidas nos modos ZFC (zero field cooling) e FC
(field cooling) e medidas de magnetiza¢do em fungéo do campo aplicado.

5.1 Caracterizacdo morfoldgica

Na Figura 22(a) é apresentada a superficie da membrana de alumina onde é possivel
observar regides de auto-ordenamento da ordem de 1 um e na Figura 22(b) o arranjo
hexagonal dos poros é evidenciado. O diametro dos poros, obtidos a partir de medidas
realizadas na micrografia, € de 40 nm e a distancia entre eles é de 100 nm. A secdo transversal
da membrana é apresentada na Figura 22(c), observa-se que os poros da membrana estéo
preenchidos até aproximadamente a metade de seu comprimento total e os nanofios
apresentam comprimento médio de 22 um (Figura 22(d)).

A Figura 23 apresenta uma micrografia de transmissdo de parte de um nanofio
extraido da membrana, observa-se que o nanofio é formado por uma sequéncia de cristalitos
alinhados. A extracdo dos nanofios da membrana foi realizada colocando um pedago da
membrana em solu¢do aquosa contendo 0,3 M de &cido crémico e 0,4 M de acido fosforico e
aguardando 24 horas. Depois desse periodo foi realizada a substitui¢cdo da solucdo por etanol

com a ajuda de uma pipeta.



Figura 22: Imagens de MEV das membranas. a) Superficie com destaque para as regifes de
auto-ordenamento. b) Superficie com destaque para o ordenamento hexagonal dos poros. ¢)

Secao transversal da membrana com nanofios. d) Tamanho dos nanofios.

Figura 23: Micrografia de transmissdo de um nanofio de niquel extraido da membrana.

70
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5.2 Caracterizacdo magnética e supercondutora

As curvas de magnetizacdo normalizadas pelo valor da magnetizagéo de saturagdo em
funcdo do campo aplicado na direcdo paralela ao eixo dos nanofios (curvas em azul) e
perpendicular (curvas em preto) sdo apresentadas na Figura 24 nas temperaturas de 300 e 7,2

K. Os resultados mostram que o eixo dos nanofios € a direcdo de mais facil magnetizacao.
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Figura 24: Curvas de magnetizagcdo normalizadas em funcdo do campo aplicado na dire¢éo
paralela ao eixo dos nanofios (curvas em azul) e perpendicular (curvas em preto) ema) 300 K e

b) 7,2 K. Ms representa o valor da magnetizacdo de saturagdo para cada caso.

As curvas obtidas em 300 K apresentam campo coercitivo de 86,1 mT e 12,0 mT e
magnetizacdo de saturacdo de 19 memu e 18 memu para campos paralelo e perpendicular
respectivamente. As curvas obtidas em 7,2 K apresentam campo coercitivo de 107,8 mT e
11,8 mT e magnetizacdo de saturacdo de 13,7 memu e 12,7 memu para campos paralelo e
perpendicular, respectivamente.

Curvas de susceptibilidade AC para todas as amostras sao apresentadas na Figura 25.
As medidas foram realizadas na auséncia de campo magnético DC, com campo magnético de
excitacdo de 5 uT e frequéncia de 3333 Hz. A tricamada de Pb/Ge/Nb apresenta transicao
abrupta e temperatura de transicdo de 7,18 K para AAONi-Pb/Ge/Nb e 7,23 K para Si-
Pb/Ge/Nb. O mesmo comportamento é observado para as amostras AAONi-Pb/Ge e Si-
Pb/Ge, com temperaturas de transicdo de 7,19 K e 7,22 K, respectivamente. As amostras



72

AAONI-Nb e Si-Nb apresentam transicdo um pouco mais alargada e temperaturas de

transicdo de 7,29 K e 6,97 K, respectivamente.

6,0x10°
0,0 -—a\)n..n-‘m.,m\..-,m.._nm.wwﬁnm.. OO X LTt l: ooy
-6,0x10° |
.| ——x AAONI-Pb/Ge/Nb
_hEI0TT v AAONI-Pb/Ge/ND |
5 . 4 Si-Pb/Ge/Nb
@ I siPbiGe/ND |
Q -4
< -2,4x107 4
= h=5uT |
4
30x10°1 Ly |‘
-3,6x10™ :
—
-4,2x10™ T ‘ T T —
2 3 4 5 6 7 8
T(K)
2,0x10" 4,0x10°
1,0x10* D) 2.0x10°] C)
0,0 s 00
-1,0x10™ - [ 20x10°4  —*— % AAONi-Nb s
%" AAONi-Nb I
_ 2,0x10" 1 _,l| _ -40x10°H  ——'Si-Nb |
5 a] E 5] 7" Si-Nb ]
& 3010 £ AAONEPb/Ge & Boxi0 i /]
Q -40x10*{  —— " AAONi-Pb/Ge | o -80x10°] M =5HT [ ]
= +— ¥ Si-PbiGe = td
-4 - -4 = |
5.0x10%1 v sipp/Ge Aoty H=0 —
4] ) 4 :
-6,0x10 h,.=5uT | 1,2x10 ]
70x10°4  H=0 ! -1,4x10° 1 ——
78,0)(10'4 \- T T g T T T T T T T‘ T 1,6)‘10JI T T T T T T T T T T T T
2 3 4 5 6 7 8 2 3 4 5 6 7 8
T (K) T (K)

Figura 25: Susceptibilidade AC em fun¢do da temperatura para as amostras de a) AAONi-
Pb/Ge/Nb e Si-Pb/Ge/Nb, b) AAONI-Pb/Ge e Si-Pb/Ge e c) AAONI-Nb e Si-Nb.

Os filmes de Pb apresentaram temperaturas de transicdo semelhantes a temperatura
mostrada na Tabela 3 para o Pb volumétrico e os filmes de Nb apresentam temperaturas de
transicdo menores que a temperatura de transicdo do Nb volumeético.

As curvas de magnetizagdo em funcdo da temperatura sdo apresentadas na Figura 26.
As tricamadas AAONI-Pb/Ge/Nb e Si-Pb/Ge/Nb e as amostras de referéncia de Si-Pb/Ge e
AAONI-Nb apresentam jumps, nas curvas ZFC, em diferentes temperaturas e campos
aplicados. Esses jumps sdo uma resposta da entrada de vértices individuais dentro da amostra.
Geim e colaboradores [26] publicaram resultado semelhante para um disco de aluminio com

didmetro de 2,5 um. Os jumps surgem a partir de 5 mT para as amostras AAONI-Pb/Ge/Nb,
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Si-Pb/Ge e AAONI-Nb e a partir de 7,5 mT para a amostra Si-Pb/Ge. Em todos 0s casos

surgem em temperaturas inferiores a 5 K.
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Figura 26: Magnetizacdo em fun¢do da temperatura para as amostras de a) AAONi-Pb/Ge/Nb,
b) Si-Pb/Ge/Nb, c) AAONI-Pb/Ge, d) Si-Pb/Ge, €) AAONI-Nb e f) Si-Nb.
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A amostra AAONI-Nb apresenta deslocamento das curvas para valores positivos da
magnetizacdo, este deslocamento, possivelmente, esta associado a magnetizacdo dos nanofios
e € observado devido ao baixo valor da magnetizacao do filme de Nb.

As curvas de histerese das tricamadas e das amostras AAONi-Pb/Ge e Si-Pb/Ge séo
mostradas na Figura 27. Nas amostras que contém os nanofios as curvas de histerese
apresentam-se como uma soma da magnetizagdo dos nanofios e dos filmes supercondutores.
Todas as amostras apresentam reentrancias (flux jumps) para determinados valores de
temperatura. Os jumps representam entradas repentinas de fluxo magnético no interior da
amostra, sdo observados em supercondutores do tipo Il e ocorrem devido a instabilidades
termomagnéticas. A presenca de jumps foi observada em filmes finos de Nb [120] e Pb [121]
e, recentemente, em tricamada de Nb/Pb/Nb [122]. A movimentacdo dos vortices no
supercondutor é o que da origem as instabilidades termomagnéticas. Quando o campo
aplicado é alterado ocorre uma redistribuicdo de fluxo no supercondutor. O deslocamento
dissipativo das linhas de fluxo aumenta a temperatura local, suprimindo a supercondutividade
nessa regido e, consequentemente, facilitando a penetracédo adicional de fluxo. O processo é
realimentado sempre que ocorre entrada adicional de vortices, pois gera uma nova dissipacao
e aquecimento. Quando a temperatura sofre um grande aumento ocorre uma penetracdo muito

grande de campo, causando o jump [123].
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Figura 27: Magnetiza¢do em fungéo do campo para as amostras de a) AAONi-Pb/Ge/Nb, b) Si-
Pb/Ge/Nb, c) AAONI-Pb/Ge e d) Si-Pb/Ge

O primeiro ramo das curvas de histerese das tricamadas e das amostras AAONi-Pb/Ge
e Si-Pb/Ge sdo mostradas na Figura 28. Flux jumps também sdo observados, com exce¢do da

amostra AAONI-Pb/Ge, para: T <3 K na tricamada AAONIi-Pb/Ge/Nb, T < 2,5K na
tricamada Si-Pb/Ge/Nb e T < 2,5 K para a amostra Si-Pb/Ge.
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Figura 28: Primeiro ramo das curvas de magnetizacdo em fungdo do campo para as amostras de
a) AAONI-Pb/Ge/NDb, b) Si-Pb/Ge/Nb, c) AAONI-Pb/Ge, d) Si-Pb/Ge e e) AAONI-NDb.

Durante este estudo um trabalho adicional foi realizado com a caracterizagéo de filmes
de YBa,Cu3O7; com nanoparticulas de Ba,YTaOg dispersas, foi observado que o Efeito
Meissner Paramagnético (PME) aumenta com o aumento do campo magnético aplicado e é
considerado que o PME resulta da forte ancoragem proporcionada pelas nanoparticulas de
Ba,YTaOs. Os resultados deste trabalho foram publicados na Ref. [124] e estdo disponiveis

no Apéndice A desta tese.
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6. BICAMADAS DE Nb/Sn

Neste capitulo serdo apresentadas as caracteristicas estruturais e microestruturais bem
como as propriedades supercondutoras das bicamadas de Nb/Sn e seus respectivos filmes de
referéncia. As propriedades serdo estudadas em funcéo da espessura de cada camada; sendo as
espessuras 50 nm, 100 nm, 200 nm e 500 nm, visando estudar as propriedades dos filmes
supercondutores em funcdo de sua espessura, quando comparada aos seus comprimentos
caracteristicos. Assim, todos os resultados experimentais obtidos para as amostras aqui
estudadas serdo comparados aos parametros encontrados na literatura. Os valores dos
parametros supercondutores estdo resumidos na Tabela 4 para 0 Nb e o Sn; os dados foram
extraidos da Ref. [9], onde os valores de ¢ e A sdo considerados como uma média dos valores

encontrados na literatura.

Tabela 4: Parametros volumétricos dos supercondutores Nb e Sn [9].

Material | T, (K) | Hc (mT) | Hey(mT) | Heo(mT) | A, (nm) | &, (nm) K
Nb 9,25 206,0 28,1 373 39 52 1,28
Sn 3,72 30,5 42 180 0,23

A primeira secdo tratard das propriedades estruturais e microestruturais que foram
obtidas por difratometria de raios X de baixo angulo, microscopia eletrdnica de varredura,
microscopia de forca atbmica e perfilometria. A segunda secdo abordard as propriedades
supercondutoras de cada amostra, que foram investigadas através da analise das medidas de
transporte elétrico e de magnetizacdo, onde foram realizadas medidas de resistividade em
funcdo da temperatura com diversos campos aplicados e o estudo da magnetoresistividade em
diferentes temperaturas. As curvas M (T) foram obtidas nos modos ZFC (zero field cooling) e
FC (field cooling). As medidas foram realizadas com campo aplicado paralelo e perpendicular
ao plano dos filmes e das bicamadas.

A partir das medidas de magnetoresistividade e das curvas de histerese foi possivel
obter 0os campos criticos das amostras. Os diagramas dos campos criticos, seus ajustes e
calculos dos comprimentos caracteristicos serdo discutidos na terceira secdo. Algumas
propriedades sdo obtidas a partir do ajuste dos diagramas dos campos criticos, este € 0 caso,
por exemplo, do comprimento de coeréncia que pode ser obtido diretamente dos ajustes das
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curvas de ugHc,(T), assim como do comprimento de penetracdo, obtido a partir de

UoHcy(T), em supercondutores do tipo Il.

6.1 Caracterizacao estrutural

6.1.1 Sn

A Figura 29 apresenta os difratogramas dos filmes de Sn para as diferentes espessuras,
obtidos no intervalo de 25° - 90°. Os difratogramas mostram picos bem definidos, indicando
uma fase policristalina sem nenhuma orientacao preferencial, com simetria tetragonal e grupo
espacial l4;/amd (N°. 141), B-Sn. Para melhor visualizacdo os difratogramas foram

normalizados em relagéo ao pico de maior intensidade.
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Figura 29: Difratogramas de baixo &ngulo dos filmes de Sn com diferentes espessuras.

A morfologia dos filmes de Sn com espessura de 100 nm, 200 nm e 500 nm é
apresentada na Figura 30. Observa-se, na parte mais escura das micrografias, uma distribuicdo
homogénea, com pouca porosidade e a formacdo de grdos maiores isolados sobre a superficie
dos filmes. E possivel observar também que os grdos tém seus tamanhos aumentados de
acordo com o aumento da espessura dos filmes; apresentam formas e tamanhos aleatdrios,

podendo, uma de suas dimensdes, chegar a 200 nm, 1,3 um e 3,2 um para as amostras de
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Sn(100nm), Sn(200nm) e Sn(500nm), respectivamente. As medidas foram obtidas utilizando
o0 software de tratamento de imagens ImageJ.
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Figura 30: Imagens de MEV dos filmes de a) Sn(100nm), b) Sn(200nm), c) Sn(500nm).

A Figura 31 mostra as imagens 2D e 3D obtidas por AFM das amostras Sn(50nm)
(Fig. 31(a)) e Sn(100nm) (Fig. 31(b)). O filme de Sn(50nm) apresenta-se bastante
homogéneo, com graos uniformemente distribuidos. O tamanho de grédos para este filme é de
20 nm, aproximadamente, e sua rugosidade, visualizada na imagem 3D da Figura 31(a),
apresenta um valor médio de 4,3 nm. O filme de Sn(100nm) (Fig. 31(b)) apresenta-se mais
rugoso que o de menor espessura, com rugosidade em torno de 9 nm e grdos com tamanho

médio de 40 nm.
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Figura 31: Imagens de AFM dos filmes de a) Sn(50nm) e b) Sn(100nm). As imagens a esquerda
apresentam a morfologia superficial, 2D, enquanto que as imagens a direita mostram a

morfologia 3D, destacando a rugosidade dos filmes.

Medidas de perfilometria foram realizadas para obter a taxa de deposi¢do dos filmes
de Sn e Nb. Um dos perfis das medidas de perfilometria do filme de Sn(500nm) é mostrado
na Figura 32. E possivel observar a rugosidade apresentada pelo filme, também se observa
que a espessura média do filme é de 450 nm. Embora o valor médio da espessura seja um
pouco menor que o valor nominal, continuaremos adotando o valor nominal, para todas as

espessuras.
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Figura 32: Perfil de perfilometria do filme de Sn(500nm).

6.1.2 Nb

Os difratogramas de raios X dos filmes de Nb com diferentes espessuras foram
obtidos no alcance de 25° - 90° e sdo mostrados na Figura 33. E possivel observar picos bem
definidos, destacando-se a intensidade do pico (110), com simetria cUbica de corpo centrado e
grupo espacial Im3m (N°. 229). Para melhor visualizagdo os difratogramas foram
normalizados em relacdo ao pico de maior intensidade. Exceto para o filme de Nb(500nm), é
possivel observar a presenca de picos entre os angulos de 50° e 55°, identificado por
asteriscos na figura. Na amostra Nb(50nm) o pico é de Si, na amostra Nb(100nm) é de SiO, e
na amostra Nb(200nm) ¢é o de SiBs. A presenca destes picos esta relacionada aos substratos

em que as amostras foram depositadas.
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Figura 33: Difratogramas de baixo angulo dos filmes de Nb com diferentes espessuras.

A Figura 34 apresenta as imagens de MEV dos filmes de Nb(200nm) e Nb(500nm).
Nas Figuras 34(a) e 34(b) é possivel observar a superficie dos filmes, as imagens indicam que
eles sdo formados por particulas muito pequenas e apresentam baixa rugosidade. O
equipamento utilizado ndo possui resolucdo suficiente para obter imagens das particulas nem
dos filmes com menor espessura, pois estes possuem particulas ainda menores. Na Figura
34(c) é possivel observar a se¢do transversal do filme de Nb(500nm), na parte mais clara e

central da imagem. Essa micrografia confirma a espessura e a homogeneidade do filme de

Nb(500nm).



83

Nb(200nm) Nb(500nm)

DF -UFFPE
& 28 SEI

Figura 34: Imagens de MEV dos filmes de a) Nb(100nm) e b) Nb(200nm). d) Se¢éo transversal
do filme de Nb(500nm).

As imagens por AFM confirmam a boa qualidade dos filmes de Nb. A Figura 35
apresenta as imagens 2D e 3D dos filmes de Nb(50nm), Nb(100nm) e Nb(200nm). Os filmes
apresentam-se bastante homogéneos, com grdos uniformemente distribuidos e bem
conectados. Os tamanhos de grdos para estes filmes séo inferiores a 15 nm, ndo apresentando
variagcOes relevantes nas diferentes espessuras. A rugosidade, visualizada nas imagens 3D,
apresenta valor médio de 0,7 nm, 1,8 nm e 3,6 nm para os filmes de Nb(50nm), Nb(100nm) e

NDb(200nm), respectivamente.
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Figura 35: Imagens de AFM dos filmes de a) Nb(50nm), b) Nb(100nm) e ¢) Nb(200nm). As
imagens a esquerda mostram a morfologia superficial, 2D, enquanto que as imagens a direita
mostram a morfologia 3D, destacando a pouca rugosidade dos filmes.

Um dos perfis das medidas de perfilometria para o filme de Nb(500nm) é mostrado na
Figura 36. Observa-se que o filme possui espessura de 500 nm e apresenta pouca rugosidade.
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Figura 36: Perfil de perfilometria do filme de Nb(500nm).

6.1.3 Nb/Sn

A Figura 37 apresenta os difratogramas das bicamadas de Nb/Sn para as diferentes
espessuras, obtidos entre os angulos de 25° - 90°. Os graficos mostram picos bem definidos
para os dois materiais, assim como os difratogramas obtidos para os filmes individualmente.
Para melhor visualizagdo os difratogramas foram normalizados em relag&o ao pico de maior
intensidade. Na bicamada de Nb(500nm)/Sn(500nm), diferentemente das demais, o pico (200)
de Sn possui maior intensidade que o pico mais intenso de Nb, (100), isso pode ser atribuido
ao aumento da espessura, uma vez que a medida é feita superficialmente e a profundidade de
penetracdo do feixe pode ndo ser suficiente para englobar toda a espessura do Nb, camada
mais interna. Também € possivel observar a presenca de picos entre os angulos de 50° e 55°,

identificados por asterisco. Nos dois casos 0s picos sao de SiO..



86

Nb
)
g Sn
~ .
~ =y 8 *SiO
a4 Sa ~
NY o o [qV] a9 O~ =
~ 80 — :FHO:"NO
g 2 2o $4
-2 —_— =

Nb(500 nm)/Sn(500 nm)
f % Nb(200 nm)/Sn(200 nm)

Intensidade (u.a.)

Nb(100 nm)/Sn(100 nm)

Nb(50 nm)/Sn(50 nm)
L B B L R R BN LA L B B B B
25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80 85 90
20 (°)

Figura 37: Difratogramas de baixo angulo das bicamadas de Nb/Sn com diferentes espessuras.

A morfologia das bicamadas de Nb(100nm)/Sn(100nm), Nb(200nm)/Sn(200nm) e
Nb/(500nm)Sn(500nm) foi analisada por MEV, Figuras 38(a), 38(b) e 38(c), respectivamente.
Assim como nos filmes de Sn, observa-se na parte mais escura das micrografias uma
distribuicdo homogénea, com pouca porosidade e a formacao de grdos maiores isolados sobre
a superficie das amostras. E possivel observar também que os grdos tém seu tamanho
aumentado de acordo com o aumento da espessura das amostras; apresentam também formas
e tamanhos aleatérios, podendo, uma de suas dimensdes, chegar a 0,65 um e 2,4 um para as
bicamadas de Nb(200nm)/Sn(200nm) e Nb(500nm)/Sn(500nm), respectivamente. As medidas
foram obtidas utilizando o software de tratamento de imagens ImageJ. A resolugdo da
imagem ndo permitiu obter o tamanho de grdo da amostra de Nb(100nm)/Sn(100nm). Nas
imagens de MEV das bicamadas de Nb/Sn, quando comparadas com as imagens de MEV dos
filmes de Sn, é possivel observar que apresentam grdos menores e mais homogéneos. Isto

sugere que o Sn tem melhores condigdes de crescimento sobre o Nb, quando comparado com

0 substrato de Si.
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Figura 38: Imagens de MEV das bicamadas de a) Nb(100nm)/Sn(100nm), b)
Nb(200nm)/Sn(200nm) e ¢) Nb(500nm)/Sn(500nm).

A Figura 39 mostra as imagens 2D e 3D obtidas por AFM das bicamadas de
Nb(50nm)/Sn(50nm)  (Fig.  39(a)), Nb(100nm)/Sn(100nm)  (Fig. 39(b)) e
Nb(200nm)/Sn(200nm) (Fig. 39(c)). A microestrutura da bicamada de Nb(50nm)/Sn(50nm)
apresenta bastante homogeneidade, com gréos uniformemente distribuidos. Os tamanhos de
grdos para esta bicamada é de 20 nm, aproximadamente. A rugosidade, visualizada na
imagem 3D da Figura 39(a), apresenta um valor médio de 4,9 nm. A bicamada de
Nb(100nm)/Sn(100nm) (Fig. 39(b)) também ¢ bastante homogénea, exibindo, porém,
tamanho de grdos em torno de 80 nm e rugosidade em torno de 7,1 nm. Ja a bicamada de
Nb(200nm)/Sn(200nm) apresenta-se menos homogénea com grdos que possuem uma das

dimensdes com tamanho de 400 nm e rugosidade de 11 nm.
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Figura 39: Imagens de AFM das bicamadas de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b)
Nb(100nm)/Sn(100nm) e ¢) Nb(200nm)/Sn(200nm). As imagens a esquerda mostram a
morfologia superficial, 2D, enquanto que as imagens a direita apresentam a morfologia 3D,
destacando a rugosidade das bicamadas.
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6.2 Caracterizacao supercondutora

Um resumo das temperaturas criticas, T,'s, das amostras estudadas neste capitulo é
apresentado na Figura 40(a). As T,'s foram obtidas a partir das medidas de resistividade em
funcdo da temperatura na auséncia de campo magnético, como serd detalhado nas proximas
secdes. E possivel observar que a temperatura de transicdo aumenta com o aumento da
espessura para as amostras de Nb e Nb/Sn e permanece constante para as amostras de Sn. A
mudancga na temperatura critica com relacdo a espessura, para o Nb, ja foi observada nos
trabalhos de Gubin e colaboradores [40] e II’in e colaboradores [39]. Nesses estudos hd uma
tendéncia de diminuicdo na temperatura de transicdo supercondutora com o decréscimo da
espessura dos filmes. As bicamadas de Nb/Sn apresentam T.'s superiores aos respectivos
filmes de referéncia de Nb, exceto a bicamada Nb(50nm)/Sn(50nm), e todas as T,'s sdo
superiores a T do Sn. A dependéncia da quantidade de defeitos presentes nas amostras com
relacdo a espessura foi estimada por A= (RRR — 1)1, onde A ¢ proporcional a quantidade de
defeitos na amostra [10] e RRR ¢é a razdo de resistividade residual. RRR ¢ obtida dividindo o
valor da resisténcia a temperatura ambiente pelo valor da resisténcia proxima a temperatura
de transicdo, os valores de RRR sdo mostrados na Figura 40(b). Na Figura 40(c) é possivel
observar a dependéncia do parametro A com a espessura para todos os sistemas estudados. Os
valores encontrados mostram que os filmes de Nb apresentam maior densidade de defeitos
que as bicamadas de Nb/Sn, com excecdo da bicamada Nb(50nm)/Sn(50nm), isto explica as
diferencas na T,. Sacépé [125] e colaboradores observaram a reducdo da temperatura critica

com o aumento da desordem em filmes de TiN.
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Figura 40: a) Transicdo supercondutora na auséncia de campo magnético aplicado, b) razao da

resistividade residual e ¢) dependéncia do parametro A com a espessura das amostras de Sn, Nb

6.2.15n

e Nb/Sn.

A Figura 41 exibe a resistividade normalizada em fungdo da temperatura, p,r, sSem

campo magnético aplicado, para todos os filmes de Sn, exceto para o filme de Sn(50nm) que

ndo foi possivel obter medidas elétricas. A temperatura critica, T, foi obtida tomando-se a

derivada de p,,; em relacdo a T. Observa-se que T, ndo € dependente da espessura e, COmo

mostrado nos detalhes da Figura 41, tem valor de 3,88 K. Esse valor é proximo ao esperado

para 0 Sn volumétrico, como mostrado na Tabela 4, indicando boa qualidade dos filmes.

Valores de temperaturas criticas maiores que a T, do Sn volumétrico sdo esperados devido ao

fraco acoplamento elétron-fénon [36]. Tambem € observado um segundo pico nas derivadas
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de p,r € que a temperatura em que ocorre 0 segundo pico se desloca com o aumento da

espessura dos filmes e fica proxima da temperatura critica encontrada de 3,88 K.
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Figura 41: Resistividade normalizada pelo valor da resistividade em 4,5 K, p,s¢, em fungdo da

temperatura na auséncia de campo magnético para o filme de a) Sn(100nm), b) Sn(200nm) e c)

Sn(500nm). Os detalhes mostram a derivada da resistividade em fungéo da temperatura, de

onde é obtida a temperatura critica dos filmes.

Curvas de p,,;, com diferentes campos aplicados perpendicularmente aos filmes, sdo

mostradas na Figura 42. Os filmes de Sn(100nm) e Sn(200nm), Figuras 42(a) e 42(b),

respectivamente, apresentam comportamento andémalo em que um segundo pico é observado

logo apos a queda da resistividade abaixo de T, e suprimido com o aumento do campo

aplicado. Essa anomalia pode ser uma consequéncia da granularidade das amostras. O filme

de Sn(500nm), Figura 42(c), ndo apresenta tal caracteristica para medidas com campo

magnético aplicado.
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Figura 42: Resistividade normalizada pelo valor de p, s« em fungdo da temperatura, com
diversos campos magnéticos aplicados perpendicular ao plano, para o filme de a) Sn(100nm), b)
Sn(200nm) e ¢) Sn(500nm).

Na Figura 43 é possivel observar a magnetoresistividade normalizada, p,y, para
diversos valores de temperatura, com campo aplicado na orientacdo perpendicular ao plano,
dos filmes de Sn(100nm), Sn(200nm) e Sn(500nm). Os filmes apresentam um alargamento na
regido de transicdo com o aumento do campo aplicado. Uma anomalia, semelhante ao que foi
observada nas medidas de p,r, € observada apenas na amostra de Sn(100nm) para
temperaturas maiores que 2,4 K.

A Figura 44 apresenta a magnetoresistividade normalizada para diversos valores de
temperatura, com campo aplicado paralelo ao plano, dos filmes de Sn(200nm) e Sn(500nm).
Observa-se que 0 comportamento das transicbes nédo difere do apresentado no caso

perpendicular para o intervalo de campo estudado.
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Figura 43: Magnetoresistividade normalizada para diversos valores de temperatura, com campo
aplicado perpendicular ao plano, dos filmes de a) Sn(100nm), b) Sn(200nm) e c) Sn(500nm).
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Figura 44: Magnetoresistividade normalizada para diversos valores de temperatura, com campo
aplicado paralelo ao plano, dos filmes de a) Sn(200nm) e b) Sn(500nm).
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6.2.2 Nb

Na Figura 45 é possivel observar as curvas p,r para os filmes de Nb, realizadas com
campo nulo. A temperatura critica, T, foi obtida tomando-se a derivada de p,,; em relagéo a
T. Observa-se que a T, aumenta com o aumento da espessura dos filmes. Assim, as T;'s sdo
590 K; 7,07 K; 7,51 K e 8,08 K para os filmes de Nb(50nm), Nb(100nm), Nb(200nm) e
Nb(500nm), respectivamente, como pode ser observado na Figura 45. Embora ocorra o
aumento de T, com o aumento da espessura, o filme de Nb(500nm) néo apresenta T igual ao
material volumétrico. Foi observado que quando exposto ao ar em condi¢des ambiente forma-
se, sobre o filme, uma monocamada de NbO e até 20 A de Nb,Os [34]. A nucleagio de Nb,Os
induz tensBes na interface devido ao aumento de volume e a presenca de oxigénio influéncia
as propriedades de conducdo do Nb, provocando a reducdo da temperatura de transicao
[126,127].
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Nb(50nm), b) Nb(100nm), ¢) Nb(200nm) e d) Nb(500nm) na auséncia de campo aplicado. As

temperaturas criticas foram obtidas a partir das derivadas da resistividade como funcéo da

temperatura, como mostram os detalhes.

O estudo de p,,; com diferentes campos aplicados perpendicularmente aos filmes foi

realizado e os resultados obtidos sdo apresentados na Figura 46. O intervalo de campo

magnético utilizado variou para cada filme estudado. Verifica-se que filmes menos espessos

apresentam menor campo critico superior que 0s mais espessos. As transi¢cdes, em todos 0s

casos, iniciam-se abruptas e tornam-se levemente alargadas com o aumento do campo

magnético.
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Figura 46: Resistividade normalizada, com campo perpendicular, em funcéo da temperatura
para os filmes de a) Nb(50nm), b) Nb(100nm), c) Nb(200nm) e d) Nb(500nm) com diversos

campos aplicados.

A magnetoresistividade normalizada para os filmes de Nb, com campo aplicado

perpendicular aos filmes, é apresentada na Figura 47. Assim como as medidas de

resistividade, as medidas de magnetoresistividade com campo perpendicular apresentam

transicOes abruptas e convencionais.
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Figura 47: Magnetoresistividade perpendicular normalizada dos filmes de a) Nb(50nm), b)
Nb(100nm), ¢) Nb(200nm) e d) Nb(500nm) para diversos valores de temperatura.

A magnetoresistividade com campo paralelo também apresenta transicdes estreitas e

sem a presenca de anomalias para todos os filmes de Nb, como pode ser verificado na Figura

48.
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Figura 48: Magnetoresistividade paralela normalizada dos filmes de a) Nb(50nm), b)
Nb(100nm), ¢) Nb(200nm) e d) Nb(500nm) para diversos valores de temperatura.

6.2.3 Nb/Sn

A Figura 49 apresenta as transi¢des para as bicamadas de Nb/Sn. Assim como para 0s

filmes de Nb, a temperatura critica aumenta com o aumento da espessura das bicamadas.

Apenas uma transicdo é verificada para cada bicamada e as T,'s sdo maiores que as T,'s dos

respectivos filmes de Nb, com exce¢do da bicamada Nb(50nm)/Sn(50nm) onde a

supercondutividade ocorre abaixo de 5,9 K (T, do Nb(50nm)).
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Figura 49: Resistividade normalizada, em funcéo da temperatura, para as bicamadas a)
Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d)
Nb(500nm)/Sn(500nm) na auséncia de campo aplicado. As temperaturas criticas foram obtidas a

partir das derivadas da resistividade em funcédo da temperatura, como mostram os detalhes.

As curvas p,r7 com campo aplicado na direcdo perpendicular sdo mostradas na Figura

50. O comportamento das curvas para as bicamadas é convencional.
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Figura 50: Resistividade normalizada, com campo perpendicular, em funcéo da temperatura,
para as bicamadas de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), ¢)
Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) Nb(500nm)/Sn(500nm) para diversos campos aplicados.

As medidas de resistividade normalizada em funcdo da temperatura, com campo
aplicado na direcdo paralela, sdo mostradas na Figura 51. O comportamento das curvas para

as bicamadas € convencional, ndo apresentando nenhuma anomalia ou mudanca com o

aumento do campo magnético aplicado.
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Figura 51: Resistividade normalizada, com campo paralelo, em fun¢do da temperatura, para as
bicamadas de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d)
Nb(500nm)/Sn(500nm) para diversos campos aplicados.

As medidas de magnetoresistividade, com campo aplicado na diregéo perpendicular,
sdo mostradas na Figura 52. O comportamento das curvas para as bicamadas de
Nb(50nm)/Sn(50nm), Nb(100nm)/Sn(100nm) e Nb(200nm)/Sn(200nm) € convencional,
(Figura 52(a), 52(b) e 52(c)), isto é, ndo apresentam nenhuma anomalia. Ja a bicamada de
Nb(500nm)/Sn(500nm), Figura 52(d), apresenta transices mais alargadas e néo

convencionais nas curvas medidas entre 2 K e 4 K.
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Figura 52: Magnetoresistividade perpendicular normalizada das bicamadas de a)
Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d)

Nb(500nm)/Sn(500nm) para diversos valores de temperatura.

As medidas de magnetoresistividade, com campo aplicado na direcdo paralela, séo

mostradas na Figura 53. O comportamento das curvas para as bicamadas é convencional, ndo

apresentando nenhuma anomalia.
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Figura 53: Magnetoresistividade paralela normalizada das bicamadas de a)
Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nnm), ¢) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d)
Nb(500nm)/Sn(500nm) para diversos valores de temperatura.

As medidas de magnetizacdo em funcdo da temperatura para as bicamadas, com
campo aplicado perpendicular e com magnitude de 1 mT, sdo mostradas na Figura 54. A
bicamada de Nb(50nm)/Sn(50nm) apresenta um jump em 2,5 K, na curva ZFC. Esse jump é
uma resposta da entrada de vortices individuais dentro da amostra [26]. As demais bicamadas
apresentam comportamento convencional. As temperaturas de transi¢do obtidas das curvas
MxT estdo de acordo com os dados obtidos das medidas de resistividade em funcdo da

temperatura.
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Figura 54: Magnetizacdo em fungdo da temperatura para as bicamadas de a)
Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d)
Nb(500nm)/Sn(500nm). O campo magnético foi aplicado perpendicular ao plano.

As curvas de histerese para as bicamadas de Nb/Sn, em 3K para Nb(50nm)/Sn(50nm)

e em 5 K para as demais, sdo apresentadas na Figura 55. Forte contribuicdo diamagnética é

observada nas curvas das Figuras 55(a), 55(b) e 55(c), possivelmente correspondendo ao

diamagnetismo do substrato de Si [128]. Na curva de histerese mostrada na Figura 55(d) é

possivel observar flux jumps para campos menores que 0,5 T, nessa regido a magnetizacdo

|M| da amostra diminui. Esses jumps representam entradas repentinas de fluxo magnético no

interior da amostra e sdo atribuidos a instabilidades termomagnéticas.
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Figura 55: Curvas de histerese para as bicamadas de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b)

Nb(100nm)/Sn(100nm), ¢) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) Nb(500nm)/Sn(500nm). O campo

magnético foi aplicado perpendicular ao plano.

25 Nb(100nm)Sn(100nm)
2,0 - b)
1,5
1,0 1
0,5 - \‘\.‘
0,0 g
051 - M"’"‘n
1,0 H '/—w
151 5K
2.0 Hlab
2.5 —— — —
-2,0 15 -10 -05 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0
bH (1)

25 Nb(500nm)Sn(500nm)

20-d)

15

10

5

0

5]

10 -
-15 4 SK
-20 ~ H.lab
-25 — . ‘
20 1,5 —1‘0 —0,5 0,0 0‘5 1,0 1,5 2,0

u,H (T)

O primeiro ramo da curva de histerese para as bicamadas em diversas temperaturas é

mostrado na Figura 56. E possivel observar a presenca de flux jumps na medida em 2,2 K para

a bicamada de
Nb(200nm)/Sn(200nm) e Nb(500nm)/Sn(500nm) apresentam flux jumps para temperaturas

menores e iguais a 5,5 K, 3,5 K e 6K, respectivamente.

Nb(50nm)/Sn(50nm).

As

bicamadas

de

Nb(100nm)/Sn(100nm),
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Figura 56: Primeiro ramo da curva de histerese, em diversas temperaturas, para as bicamadas
de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), ¢) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d)
Nb(500nm)/Sn(500nm). O campo magnético foi aplicado perpendicular ao plano.

6.3 Campos criticos

Os diagramas de fase dos campos criticos superiores foram obtidos pelas curvas de
magnetoresistividade, tomando o critério de 50% do valor de resistividade normalizada em
relacdo a estado normal, p,yn. A Figura 57 apresenta o critério para o céalculo de pyHcs,
neste caso, para o filme de Sn(100nm). Esse procedimento foi adotado para todas as amostras

estudadas.
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Figura 57: Critério de obtencéo de poHc, a partir de 50% do valor da p,yn para o filme de
Sn(100nm).

6.3.1 Sn

Os graficos dos campos criticos superiores, dos filmes de Sn, sdo mostrados na Figura
58 para campos aplicados na orientacdo perpendicular e paralela. As linhas tracejadas
representam o0s ajustes das curvas para a obtencdo do campo critico em T = 0. Observa-se a
dependéncia dos valores de uyHc, em funcdo da orientacdo do campo aplicado. Como
esperado, as medidas com campo paralelo apresentam valores maiores que as medidas com
campo perpendicular.

As curvas de pgHc,(T) do filme de Sn(100nm) mostrou dependéncia com (1 — t)*/?
em concordancia com a expressdo uoHc,(T) = pgHc,(0) (1 —¢)Y/? para a orientacio
perpendicular, onde t = T /T, e o filme de Sn(200nm) apresentou a mesma dependéncia em
ambas as orientacfes. A ndo linearidade da funcdo em campo perpendicular indica que o
comportamento dos filmes é 2D. Ja o diagrama do filme de Sn(500nm) foi ajustado em campo
perpendicular pela expressao poHe,(T) = uoHc,(0)(1 — t), que possui dependéncia linear, e
em campo paralelo pela expressdo empirica uoHc,(T) = uoHe»(0) (1 —¢)% [129], com

6 = 0,61. A dependéncia linear em campo perpendicular sugere um comportamento 3D como
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era esperado devido a alta espessura, e o valor de § encontrado para campo paralelo indica

uma mudanca de comportamento 2D para 3D.
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Figura 58: Diagramas de oHc,(T) para os filmes de a) Sn(100nm) em campo perpendicular e b)

Sn(200nm) e ¢) Sn(500nm) em ambas as orientag¢des de campo aplicado.

Os valores de T¢, ugHc,(0) e os demais dados obtidos para os filmes de Sn estdo

listrados na Tabela 5 para campo perpendicular e na Tabela 6 para campo paralelo. O

comprimento de coeréncia pode ser estimado a partir dos valores de pyH,(0), pela expressao

toHe2(0) = V12dy /21, d, no caso 2D e poHe,(0) = ®o/2m&Z, no caso 3D [11].

O valor do livre caminho médio [ e do comprimento de penetracdo A pode ser obtido

através das expressdes para supercondutores no limite sujo (I «< &,) [11], dadas por:

A(T) = 2,(0)

$o
1,331

(1-T/T,

E(T) = 0,855,/&L(1 — T /T¢)~/?

)—1/2

(34)

(35)
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onde ¢, = 180 nme A,(0) = 42 nm [9]. Os valores de [ e A estdo listados nas Tabelas 5 e 6
para as orientacOes perpendicular e paralela, respectivamente. A partir destes dados foi
possivel obter o parametro de Ginzburg-Landau para todos os filmes de Sn. Os valores de k
indicam que os filmes sdo supercondutores do tipo Il, o que era esperado para os filmes de
Sn(100nm) e Sn(200nm). Ja para o filme de Sn(500nm), esperava-se que fosse supercondutor
do tipo I, como previsto por Dolan e colaboradores [130]. Possivelmente o filme de
Sn(500nm) comporta-se como supercondutor do tipo Il devido a granularidade e a nao
homogeneidade do filme.

Os valores dos campos criticos superiores obtidos para os filmes de Sn excedem em
uma ou duas ordens de grandeza o valor volumétrico apresentando na Tabela 4. Essa
mudanca pode ser explicada pelo baixo valor do livre caminho médio, que diminui o

comprimento de coeréncia e causa 0 aumento de py,Hc,(0).

Tabela 5: Parametros supercondutores obtidos a partir dos ajustes dos diagramas de poHcz(T)
em campo perpendicular, para os filmes de Sn.

Te (K) | HoHc™ (O (D) | 6% | &t(m) | L(nm) | A(nm) | k (/%)
Sn(100nm) | 3,88 0,46 05 | 2651 534 | 14951 | 563
Sn(200nm) | 3,88 0,56 05 | 1055 0,846 | 37562 | 35,60
sn(500nm) | 3,88 0,42 1 27,99 595 | 141,64 | 506

Tabela 6: Pardmetros supercondutores obtidos a partir dos ajustes dos diagramas de poHc2(T)

em campo paralelo, para os filmes de Sn.

Te (K) | moHc' (0)(T) | 8" | &l(m) | L(mm) | A(nm) | K (2/$)

Sn(200nm) 3,88 1,55 0,5 3,67 0,102 1081,79 | 294,55
Sn(500nm) 3,88 1,06 0,61 17,62 2,35 225,37 | 12,79
6.3.2 Nb

Os diagramas de pyHc,(T) para os filmes de Nb sdo mostrados na Figura 59. Apenas
para o filme com espessura de 50 nm as medidas em campo paralelo apresentam valores

maiores que as medidas em campo perpendicular. O esperado é que os valores em campo
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paralelo sejam maiores que os valores em campo perpendicular, pois o comprimento de

coeréncia é menor em campo paralelo [11], pois € limitado pela espessura. O comportamento

apresentado pelas amostras de Nb com espessura maior que 50 nm pode estar relacionado ao

comportamento volumétrico, 3D. Nenhum dos filmes de Nb apresentou dependéncia com

(1-t)%2 em campo paralelo, os ajustes foram realizados pela expressio empirica
poHco (T) = uoHe,(0) (1 — )% [129], com 0,59 < § < 1,14 (ver Tabela 8). Os filmes de

Nb(50nm) e Nb(100nm) apresentam mudanca de comportamento de 2D para 3D e 0s demais

apresentam comportamento 3D. Para campo perpendicular o filme de Nb(50nm) foi ajustado

com a expressdo empirica com § = 0,90 e os demais filmes foram ajustados com a expressao

linear, indicando que todos os filmes de Nb apresentam comportamento 3D em campo

perpendicular.
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e d) Nb(500nm) em ambas as orientacdes de campo aplicado.
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Os valores de T¢, uoHc,(0) e os demais dados obtidos para os filmes de Nb estdo
listados na Tabela 7 para campo perpendicular e na Tabela 8 para campo paralelo. O
comprimento de coeréncia pdde ser estimado a partir dos valores de uyHc,(0), pela expressdo
poHce2(0) = @o/2méf, o livre caminho médio e o comprimento de penetragdo foram obtidos

a partir das Equaces 34 e 35.

Tabela 7: Parametros supercondutores obtidos a partir dos ajustes dos diagramas de poHcz(T)
em campo perpendicular, para os filmes de Nb.

Te (K) | RoHc; (0 (T) | &% | &it(m) | L(nm) | A (nm) | x (4/$)
Nb(50nm) 5,90 4,38 0,9 | 8,66 197 | 122,85 | 1418
Nb(100nm) | 7,07 6,26 1 7,25 1,38 | 146,78 | 20,24
Nb(200nm) | 7,55 6,18 1 7,29 1,40 | 14573 | 19,99
Nb(500nm) | 8,08 6,96 1 6,87 124 | 15485 | 2221

Tabela 8: Parametros supercondutores obtidos a partir dos ajustes dos diagramas de poHcz(T)
em campo paralelo, para os filmes de Nb.

Te (K) | moHch (O)(T) | 8V | &l(nm) | L(nm) | A (nm) | Kk (A/§)
Nb(50nm) 5,90 4,32 059 | 872 200 | 121,92 | 13,98
Nb(100nm) | 7,07 4,62 076 | 844 1,87 | 126,09 | 14,93
Nb(200nm) | 7,55 5,16 113 | 7,98 167 | 13343 | 16,72
Nb(500nm) | 8,08 4,58 114 | 847 1,89 | 12542 | 14,80

Os valores dos campos criticos superiores obtidos para os filmes de Nb excedem o
valor apresentando na Tabela 4. Valores semelhantes de uoHc,(0) foram reportados por
Peroz e Villard [131] para filmes de Nb com 100 nm de espessura depositado em substratos Si
e Al,Os. Sidorenko e colaboradores [132] apresentaram valores semelhantes do comprimento
de coeréncia para filmes de Nb de 40 nm depositados em substrato de silicio.

Os valores do comprimento de coeréncia também podem ser calculados utilizando a

equacao proposta por Orlando e colaboradores [133]:

L = ;D;CZ ; (36)
_ZT[TC( ar )T=TC
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dHc,

onde ( o

) é a derivada de uyHc,(T) em funcdo da temperatura em T = T,. Os valores
T=T¢c

encontrados foram coerentes com os valores descritos nas Tabelas 7 e 8 e estao relacionados
nas Tabelas 9 e 10.
O pardmetro de Ginzburg-Landau também pode ser estimado, no limite sujo, pela

combinacéo de duas equacOes obtida por Collings [134]:

key = 7,49 X 103p, v,/ (37)
(5]
_ dHc, _ 4
(—dT )T=TC = 4,49 X 10%pnyy, (38)

onde p,, € a resistividade normal e y, é o coeficiente de calor especifico eletrbnico. Assim

temos:

_ _ dHco
Ko, = 35,4 J o (L )T=Tc' (39)

Os valores de « listados nas Tabelas 7 e 8 sdo equivalentes a aproximadamente 2
vezes 0s valores relacionados nas Tabelas 9 e 10, ainda assim, nos dois casos, mostram que 0s

filmes de Nb sdo supercondutores do tipo II.

Tabela 9: Comprimentos de coeréncia e parametros de Ginzburg-Landau dos filmes de Nb
obtidos pelas Equacdes 36 e 39, respectivaente, para campo perpendicular.

dHcy\* 1074 T
@ | prem | () ( p ) Euim) |y

Nb(50nm) 5,90 0,0678 -8500 8,10 8,49
Nb(100nm) 7,07 0,045 -8760 7,28 7,02
Nb(200nm) 7,55 0,043 -8380 7,21 6,71

Nb(500nm) 8,08 0,025 -9300 6,61 5,39
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Tabela 10: Comprimentos de coeréncia e parametros de Ginzburg-Landau dos filmes de Nb
obtidos pelas Equacdes 36 e 39, respectivaente, para campo paralelo.

Te(K) | ph (nm) (dH”)" (10_4 T) E(nm) | kg
dr T=T¢ K
Nb(50nm) 5,90 0,051 -9920 7,49 7,96
Nb(100nm) 7,07 0,059 -9980 6,82 8,59
Nb(200nm) 7,55 0,049 -5920 8,58 6,02
Nb(500nm) 8,08 0,084 -9300 6,61 9,89
6.3.3 Nb/Sn

Os diagramas de poHc,(T) para as bicamadas de Nb/Sn sdo mostrados na Figura 60.
Nas bicamadas de Nb(100nm)/Sn(100nm) e Nb(500nm)/Sn(500nm) as medidas em campo
perpendicular apresentam valores maiores que as medidas em campo paralelo e para a
bicamada Nb(200nm)/Sn(200nm) os valores s&o aproximados; esses comportamentos
possivelmente estdo relacionados ao comportamento volumeétrico, 3D, dos filmes de Nb. Em
todas as bicamadas os ajustes foram realizados, em campo paralelo, pela expressdo empirica
toHez(T) = uoHc,(0) (1 — )%, com 0,61 < § < 1,24, ver Tabela 11. Os valores de &
indicam que as bicamadas apresentam mudanca de comportamento de 2D para 3D para a
bicamada Nb(50nm)/Sn(50nm) e 3D para as demais bicamadas. Em campo perpendicular as
bicamadas de Nb(50nm)/Sn(50nm) e Nb(500nm)/Sn(500nm) foram ajustadas com a
expressdo empirica e as demais foram ajustadas com a expressao linear, os ajustes indicam

gue o comportamento das bicamadas € 3D.
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Figura 60: Diagramas de HoHco(T) para as bicamadas de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b)
Nb(100nm)/Sn(100nm), ¢) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) Nb(500nm)/Sn(500nm) em ambas as
orientacgdes de campo aplicado.

Os valores de T, poHcy(0), 6 e & estdo listrados na Tabela 11 para campo

perpendicular e paralelo. O comprimento de coeréncia pdde ser estimado a partir dos valores

de poHc2(0), pela expressdo pgHe, (0) = @ /2méf.

Tabela 11: Parametros supercondutores obtidos a partir dos ajustes dos diagramas de poHco(T)

em ambas as orientacdes de campo aplicado, para as bicamadas de Nb/Sn.

1. () | He O |, stmy | © ofiez ©) | &l (nm)

(T (T
Nb(50nm)/Sn(50nm) 5,07 4.45 0,90 8,59 4,96 0,61 8,14
Nb(100nm)/Sn(100nm) | 7,92 5,59 1 7,67 434 1087] 870
Nb(200nm)/Sn(200nm) | 8,90 3,28 1 | 10,01 365 |1,03| 949
Nb(500nm)/Sn(500nm) 9,33 5,34 1,20 7,85 4,75 1,24 8,32
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Para a bicamada de Nb(500nm)/Sn(500nm) os diagrama de poHc,(T) apresentam
curvatura positiva em todo o intervalo para campo perpendicular e paralelo. Broussard e
Geballe [86] sugerem que a curvatura positiva de pyHc,(T) em campo perpendicular esta
relacionada ao fato do Nb estar atingindo o limite limpo. Associagdo da curvatura positiva
com a qualidade da amostra também foi apresentada por Freudenberger e colaboradores [129]
para amostras de YyLu;xNi,B,C.

Os valores de pgHc,(T) das bicamadas de Nb/Sn sdo menores que aos valores
encontrados para os filmes de Nb e maiores que dos filmes de Sn, deste trabalho. O
comprimento de coeréncia também foi calculado utilizando a Equacdo 36 e o parametro de
Ginzburg-Laudau utilizando a Equacgéo 39; os valores estdo listados nas Tabelas 12 e 13 para
campos perpendicular e paralelo, respectivamente. Os valores de k indicam que todas as

bicamadas se comportam como supercondutores do tipo Il.

Tabela 12: Comprimentos de coeréncia e parametros de Ginzburg-Landau das bicamadas de
Nb/Sn obtidos pelas Equacdes 36 e 39, respectivaente, para campo perpendicular.

T () | ot oy | (2Hez) (F0) | tentom) | v

ar Jrer, \" K
Nb(50nm)/Sn(50nm) 507 | 0,070 29720 817 |9.23
Nb(100nm)/Sn(100nm) | 7,92 | 0,035 7020 769 | 554
Nb(200nm)/Sn(200nm) 8,90 0,0101 -3580 10,16 | 2,12
Nb(500nm)/Sn(500nm) | 9.33 | 0,00877 4080 929 | 2.1

Tabela 13: Comprimentos de coeréncia e parametros de Ginzburg-Landau das bicamadas de

Nb/Sn obtidos pelas Equagdes 36 e 39, respectivaente, para campo paralelo.

I -
re ) | pbgaam) | (SG2) () |t | ke
Nb(50nm)/Sn(50nm) | 5,07 | 0,0841 115220 653 | 12,66
Nb(100nm)/Sn(100nm) | 7,92 0,0353 -5200 8,93 4,79
Nb(200nm)/Sn(200nm) | 8,90 | 0,0142 23000 1110 | 231
Nb(500nm)/Sn(500nm) | 9.33 | 0,00983 2680 1147 | 181

O aumento na T;, se comparado com os filmes de referéncia, também pode ser

oriundo do efeito de proximidade entre as camadas S-N, para T > 3,88 K. O aumento da

temperatura critica foi observado em filmes de Nb ligados quimicamente a nanoparticulas de
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prata [135], onde os autores consideram que o efeito de acoplamento de elétrons entre o Nb e
as nanoparticulas é mediado pelos ligantes organicos. Montiel e Buzdin [136], através de
estudo tedrico, sugerem que a T, aumenta na presenca de impurezas. No nosso caso, a
granularidade dos filmes de Sn pode induzir o aumento da T, nos filmes de Nb. Este efeito
devera ser melhor investigado a partir da preparacdo de bicamadas onde a camada de Sn seja
mais homogénea.

Os diagramas dos campos criticos inferiores para as bicamadas de Nb/Sn sdo
apresentados na Figura 61. Os dados foram obtidos a partir das curvas MxH, onde os valores
de uoHc,(T) foram determinados pelo ponto em que a curva se afasta da linha Meissner para
valores superiores a AM = 1073 emu, como mostrado no detalne da Figura 61(a). O
comportamento das curvas de uoHq(T) ndo € convencional, a bicamada de
Nb(50nm)/Sn(50nm) apresenta uma mudanca na tendéncia da curva em T /T, = 0,58 0 que
corresponde a T = 3 K. A partir deste valor, os valores de uyHg,(T) sofrem um aumento
acentuado, ver Figura 61(a). A bicamada de Nb(100nm)/Sn(100nm) apresenta uma mudanca
em T =5 K, onde, para temperaturas menores, 0s valores de uyHg, (T) diminuem, o mesmo
ocorre em T = 3,5 K para a bicamada Nb(200nm)/Sn(200nm) e em T = 6K para a bicamada
Nb(500nm)/Sn(500nm), Figuras 61(b), 61(c) e 61(d), respectivamente.
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Figura 61: Diagramas dos campos criticos inferiores para as bicamadas de a)
Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), ¢) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d)
Nb(500nm)/Sn(500nm) com campo aplicado perpendicular.

Para as bicamadas de Nb(100nm)/Sn(100nm), Nb(200nm)/Sn(200nm) e
Nb(500nm)/Sn(500nm) a mudanca na tendéncia das curvas de p,Hq1(T) possivelmente é
provocada pela presenca de flux jumps nas medidas, como pode ser visto nas Figuras 56(b),

56(c) e 56(d), respectivamente. Em funcdo do comportamento das curvas ndo foi possivel
obter os valores de pugHg1(0).
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7. CONCLUSAO

Neste trabalho foram estudados dois conjuntos de amostras, o primeiro consiste da
tricamada de Pb/Ge/Nb na presenca de centros de ancoragem magnéticos e o segundo
consiste da bicamada de Nb/Sn, ambos com seus respectivos filmes de referéncia. A
bicamada de Nb/Sn foi estudada em funcao da espessura das camadas, sendo as espessuras 50
nm, 100 nm 200 nm e 500 nm.

O principal objetivo deste trabalho foi estudar o efeito de proximidade entre materiais
supercondutores e, a0 mesmo tempo, 0 comportamento desses sistemas diante de centros de
ancoragem, bem como as mudancas provocadas pelas diferentes espessuras das camadas.
Dentre os resultados esperados estavam as mudanc¢as na temperatura critica e nos campos
criticos.

A partir dos resultados obtidos verificamos que as membranas e os nanofios foram
preparados de maneira satisfatoria por meio de técnicas eletroquimicas, uma vez que, as
imagens de MEV apresentam membranas com regides de auto-ordenamento da ordem de 1
Um e, consequentemente, os nanofios estdo organizados de forma hexagonal. As curvas de
histerese dos nanofios mostram que eles apresentam direcdo de facil magnetizacdo ao longo
de seus respectivos eixos. O filme de Pb apresenta temperatura de transi¢do proxima a T, do
material volumétrico e o filme de Nb apresenta uma T inferior ao do material volumétrico e
bem proxima da T, do filme de Pb deste trabalho. As tricamadas de Pb/Ge/Nb apresentam
apenas uma T, que corresponde ao valor encontrado para o Pb.

No estudo das bicamadas de Nb/Sn foi observado que a T, das bicamadas é maior que
dos respectivos filmes de referéncia, este comportamento pode ser oriundo do efeito de
proximidade S-N. Também foi observado que a T, aumenta com o0 aumento da espessura das
camadas, comportamento semelhante foi observado para os filmes de Nb. As bicamadas
apresentaram valores de u,Hc, um pouco menor que os valores encontrados para o Nb, ainda
assim, tanto as bicamadas quanto os filmes de Nb e Sn apresentaram altos valores de uyHc, €
baixos valores de ¢ devido ao valor reduzido de [. Os parametros de Ginzburg-Landau
encontrados indicam que tanto os filmes de Nb e Sn quanto as bicamadas sdo supercondutores
do tipo Il. As medidas de magnetizacdo realizadas nas bicamadas apresentam flux jumps,

indicando a ocorréncia de instabilidade termomagnética. Tambem, a partir destas medidas, foi
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possivel extrair valores de pyHc; em campo perpendicular. Os diagramas de pyHc,

apresentaram comportamento anémalo devido a da presenca de flux jumps.
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8. PERSPECTIVAS

Fica como perspectivas deste trabalho o término da caracteriza¢do da tricamada de
Pb/Ge/Nb, tanto a caracterizagcdo das propriedades supercondutoras quanto a caracterizagdo
da ancoragem de vortices nesses sistemas. Essas caracterizacGes poderiam ser realizadas por
meio de medidas de resistividade em funcdo do campo e da temperatura e a visualizacdo de
vortices por micro-sensoriamento hall (SHPM) e microscopia de forca magnética (MFM).

Também fica como perspectivas uma completa investigagdo de py,Hc,(T) com
medidas realizadas em campo paralelo e, consequentemente, a construgdo de diagramas de
fases que evidencie os estados Meissner, misto e normal para as bicamadas Nb/Sn e suas
respectivas amostras de referéncia. Além disso, um estudo mais detalhado das propriedades
supercondutoras em fungédo da granularidade das amostras e, a preparacdo e a caracterizacao

de amostras mais homogéneas.



[1]

[2]

[3]

[4]
[5]

[6]

[7]

[8]

[9]

[10]
[11]

[12]

[13]

[14]

[15]

[16]

121

REFERENCIAS

O. V. Daobrovolskiy, M. Huth, Crossover from dirty to clean superconducting limit in
dc magnetron-sputtered thin Nb films, Thin Solid Films. 520 (2012) 5985.

S. Takahashi, M. Tachiki, Theory of the upper critical field of superconducting
superlattices, Phys. Rev. B. 33 (1986) 4620.

W.D.J. Callister, Fundamentos da Ciéncia e Engenharia de Materiais: uma abordagem
integrada, 2% ed., LTC, Rio de Janeiro, 2006.

A.M. Forrest, Meissner and Ochsenfeld revisited, Eur. J. Phys. 4 (1983) 117.

J.B. Ketterson, S.N. Song, Superconductivity, Cambridge University Press, New York,
1998.

K. Fossheim, A. Sudbo, Superconductivity: physics and applications, Wiley, England,
2004.

F. Ostermann, P. Pureur, Supercondutividade, 1% ed., Editora Livraria da Fisica:
Sociedade Brasileira de Fisica, Sdo Paulo, 2005.

F. London, H. London, The electromagnetic equations of the supraconductor, Proc. R.
Soc. A. 149 (1935) 71.

C.P. Poole Jr., H.A. Farach, R.J. Creswick, R. Prozorov, Superconductivity, 2° ed.,
Academic Press, San Diego, 2007.

C. Kittel, Introducdo a Fisica do Estado Sélido, 8 ed., LTC, Rio de Janeiro, 2006.
M. Tinkham, Introduction to Superconductivity, 2% ed., McGraw-Hill, 1996.

A.A. Abrikosov, On The Magnetic Properties of Superconductors of the Second
Group, Sov. Phys. JETP. 5 (1957) 1175.

U. Essmann, H. Trauble, The direct observation of individual flux lines in type II
superconductors, Phys. Lett. 24 (1967) 526.

T. Matsushita, Flux pinning in superconductors, Springer Berlin Heidelberg, New
York, 2007.

W.-J. Zhang, S.-K. He, B.-H. Li, F. Cheng, B. Xu, Z.-C. Wen, et al., Abnormal
magnetoresistance behavior in Nb thin films with rectangular arrays of antidots,
Chinese Phys. B. 21 (2012) 077401.

M. Latimer, G. Berdiyorov, Z. Xiao, W. Kwok, F. Peeters, VVortex interaction enhanced
saturation number and caging effect in a superconducting film with a honeycomb array
of nanoscale holes, Phys. Rev. B. 85 (2012) 012505.



[17]

[18]

[19]

[20]

[21]

[22]

[23]

[24]

[25]

[26]

[27]

[28]

[29]

[30]

122

S. Raedts, A.V. Silhanek, M.J. Van Bael, R. Jonckheere, V. V. Moshchalkov, Flux
pinning properties of holes and blind holes arranged periodically in a superconductor,
Phys. C Supercond. 404 (2004) 298-301. doi:10.1016/j.physc.2003.09.095.

G. Shaw, B. Bag, S.S. Banerjee, H. Suderow, T. Tamegai, Generating strong magnetic
flux shielding regions in a single crystal of Bi2Sr2CaCu208 using a blind hole array,
Supercond. Sci. Technol. 25 (2012) 095016.

M. Vélez, J.I. Martin, J.E. Villegas, A. Hoffmann, E.M. Gonzalez, J.L. Vicent, et al.,
Superconducting vortex pinning with artificial magnetic nanostructures, J. Magn.
Magn. Mater. 320 (2008) 2547.

K. Kim, A.E. Ozmetin, D.G. Naugle, I.F. Lyuksyutov, Flux pinning with a magnetic
nanorod array, Appl. Phys. Lett. 97 (2010) 042501.

Z. Ye, L.F. Lyuksyutov, W. Wu, D.G. Naugle, Superconducting properties of Pb82Bi18
films controlled by ferromagnetic nanowire arrays, Supercond. Sci. Technol. 24 (2011)
024019.

F.T. Dias, V.N. Vieira, M.L. De Almeida, a. L. Falck, P. Pureur, J.L. Pimentel, et al.,
Paramagnetic Meissner effect at high fields in YCaBaCuO single crystal and melt-
textured YBaCuO, Phys. C Supercond. Its Appl. 470 (2010) S111.

P. Svedlindh, K. Niskanen, P. Norling, P. Nordblad, L. Lundgren, B. Lonnberg, et al.,
Anti-Meissner effect in the BiSrCaCuO-system, Phys. C Supercond. 162-164 (1989)
1365.

W. Braunisch, N. Knauf, G. Bauer, A. Kock, A. Becker, B. Freitag, et al.,
Paramagnetic Meissner effect in high-temperature superconductors, Phys. Rev. B. 48
(1993) 4030.

P. Kostic, B. Veal, a. P. Paulikas, U. Welp, V.R. Todt, C. Gu, et al., Paramagnetic
Meissner effect in Nb, Phys. Rev. B. 53 (1996) 791.

A. Geim, S. Dubonos, J. Lok, M. Henini, J. Maan, Paramagnetic Meissner effect in
small superconductors, Nature. 396 (1998) 144.

F. V. Kusmartsev, Destruction of the Meissner effect in granular high-temperature
superconductors, Phys. Rev. Lett. 69 (1992) 2268.

A.E. Koshelev, A.l. Larkin, Paramagnetic moment in field-cooled superconducting
plates: Paramagnetic Meissner effect, Phys. Rev. B. 52 (1995) 559.

V. V Moshchalkov, X.G. Qiu, V. Bruyndoncx, Paramagnetic Meissner effect from the
self-consistent solution of the Ginzburg-Landau equations, Phys. Rev. B. 55 (1997)
793.

V. V. Moshchalkov, J. Fritzsche, Nanostructured Superconductors, World Scientific,
London, 2011.



[31]

[32]

[33]

[34]

[35]

[36]

[37]

[38]

[39]

[40]

[41]

[42]

[43]

[44]

123

F. Dias, P. Pureur, P. Rodrigues, X. Obradors, Paramagnetic effect at low and high
magnetic fields in melt-textured YBa2Cu30O7-9, Phys. Rev. B. 70 (2004) 2245109.

Y.T. Xing, H. Micklitz, E. Baggio-Saitovitch, T.G. Rappoport, Controlled switching
between paramagnetic and diamagnetic Meissner effects in superconductor-
ferromagnet Pb-Co nanocomposites, Phys. Rev. B - Condens. Matter Mater. Phys. 80
(2009) 224505.

Y. Guo, Y.-F. Zhang, X.-Y. Bao, T.-Z. Han, Z. Tang, L.-X. Zhang, et al,
Superconductivity modulated by quantum size effects., Science. 306 (2004) 1915.

C. Sirgers, C. Strunk, H. v. Lohneysen, Effect of substrate temperature on the
microstructure of thin niobium films, Thin Solid Films. 239 (1994) 51.

D. Hazra, M. Mondal, A.K. Gupta, Correlation between structural and superconducting
properties of nano-granular disordered Nb thin films, Phys. C Supercond. Its Appl. 469
(2009) 268.

S. Bose, C. Galande, S.P. Chockalingam, R. Banerjee, P. Raychaudhuri, P. Ayyub,
Competing effects of surface phonon softening and quantum size effects on the
superconducting properties of nanostructured Pb, J. Phys. Condens. Matter. 21 (2009)
205702.

T.-C. Chiang, Superconductivity in thin films, Science (80-. ). 306 (2004) 1900.

B.G. Orr, H.M. Jaeger, A.M. Goldman, Transition-temperature oscillations in thin
superconductings films, Phys. Rev. Lett. 53 (1984) 2046.

K. II’in, D. Rall, M. Siegel, A. Engel, A. Schilling, A. Semenov, et al., Influence of
thickness, width and temperature on critical current density of Nb thin film structures,
Phys. C Supercond. Its Appl. 470 (2010) 953.

A.L Gubin, K.S. II’in, S.A. Vitusevich, M. Siegel, N. Klein, Dependence of magnetic
penetration depth on the thickness of superconducting Nb thin films, Phys. Rev. B -
Condens. Matter Mater. Phys. 72 (2005) 064503.

F.E. Harper, M. Tinkham, The mixed state in superconducting thin films, Phys. Rev.
172 (1968) 441.

N. Kopnin, Vortices in Type Il Superconductors. Anisotropic and Layered
Superconductors, 1996.

M.G. Karkut, V. Matijasevic, L. Antognazza, J.M. Triscone, N. Missert, M.R. Beasley,
et al., Anomalous upper critical fields of superconducting multilayers: Verification of
the Takahashi-Tachiki effect, Phys. Rev. Lett. 60 (1988) 1751.

Y. Kozuka, M. Kim, C. Bell, B.G. Kim, Y. Hikita, H.Y. Hwang, Two-dimensional
normal-state quantum oscillations in a superconducting heterostructure, Nature. 462
(2009) 487.



[45]

[46]

[47]

[48]

[49]

[50]

[51]

[52]

[53]

[54]

[55]

[56]

[57]

[58]

124

K. Ueno, T. Nojima, S. Yonezawa, M. Kawasaki, Y. Iwasa, Y. Maeno, Effective
thickness of two-dimensional superconductivity in a tunable triangular quantum well of
SrTiO3, Phys. Rev. B. 89 (2014) 020508.

S. Bose, P. Raychaudhuri, R. Banerjee, P. Ayyub, Upper critical field in nanostructured
Nb: Competing effects of the reduction in density of states and the mean free path,
Phys. Rev. B - Condens. Matter Mater. Phys. 74 (2006) 224502.

J. Pearl, Current distribution in superconducting films carrying quantized fluxoids,
Appl. Phys. Lett. 5 (1964) 65.

I.F. Lyuksyutov, V.L. Pokrovsky, Ferromagnet—superconductor hybrids, Adv. Phys. 54
(2005) 67.

X. Hallet, S. Adam, L. Piraux, J. Vanacken, V. Moshchalkov, Superconducting
properties of perforated NbN films using ordered arrays of ferromagnetic nanowires,
Phys. Rev. B. 84 (2011) 144529.

M. Trezza, C. Cirillo, a I. Vorobjeva, E. a Outkina, S.L. Prischepa, C. Attanasio,
Vortex matching effects in Nb thin films due to Ni nanopillars embedded in anodic
aluminum oxide substrates, Supercond. Sci. Technol. 26 (2013) 035001.

Z. Ye, D.G. Naugle, W. Wu, I. Lyuksyutov, Superconducting Properties of Pb/Bi Films
Quench-Condensed on a Porous Alumina Substrate Filled with Co Nanowires, J.
Supercond. Nov. Magn. 23 (2010) 1083.

N. Spaldin, Magnetic Materials. Fundamentals and Applications, 2nd ed., Cambridge
University Press, New York, 2010.

F. Colauto, Estudo de avalanches de vortices em filmes supercondutores de Nb e
MgB2, Universidade Federal de S&o Carlos, 2008.

K.H.J. Buschow, Consise Encyclopidia of Magnetic and Superconducting Materials,
Elsevier, 2005.

F.M. Aradjo-Moreira, W. Maluf, G.M. Cecato, L.F. Kawashita, P. Barbara, A.B.
Cawthorne, et al., Introducdo a Supercondutores Granulares Artificiais: Rede de
Juncbes Josephson, Rev. Bras. Ensino Fisica. 24 (2002) 390.

B.D. Josephson, Possible new effects in superconductive tunnelling, Phys. Lett. 1
(1962) 251.

P.W. Anderson, J.M. Rowell, Probable observation of the Josephson superconducting
tunneling effect, Phys. Rev. Lett. 10 (1963) 230.

S.T. Ruggiero, T.W. Barbee, M.R. Beasley, Superconducting properties of Nb/Ge
metal semiconductor multilayers, Phys. Rev. B. 26 (1982) 4894.



[59]

[60]

[61]

[62]

[63]

[64]

[65]

[66]

[67]

[68]

[69]

[70]

[71]

[72]

[73]

125

D. Neerinck, K. Temst, C. Van Haesendonck, Y. Bruynseraede, Crossover in the
critical field of Pb/Ge multilayers: From single-film to coupled behavior, Phys. Rev. B.
43 (1991) 8676.

J. Clarke, The Proximity Effect Between Superconducting and Normal Thin Films in
Zero Field, Le J. Phys. Collog. 29 (1968) C2-3.

A.l. Buzdin, Proximity effects in superconductor-ferromagnet heterostructures, Rev.
Mod. Phys. 77 (2005) 935.

V.N. Kushnir, S.L. Prischepa, C. Cirillo, C. Attanasio, Proximity effect and interface
transparency in Nb/Cu multilayers, J. Appl. Phys. 106 (2009) 113917.

M. Tachiki, S. Takahashi, Theory of Superconductivity in multilayer systems, Phys. B
Condens. Matter. 169 (1991) 121.

R.T.W. Koperdraad, H.T. Wu, A. Lodder, Calculation of the upper critical fields in
Nb/Ta multilayers, J. Phys. Condens. Matter. 8 (1996) 8787.

R.T.W. Koperdraad, A. Lodder, Calculation of the upper critical field of V/Ag and
Nb/Cu superlattices, Phys. Rev. B. 51 (1995) 9026.

C. Attanasio, C. Coccorese, L. V. Mercaldo, M. Salvato, L. Maritato, A.N. Lykov, et
al., Angular dependence of the upper critical field in Nb/CuMn multilayers, Phys. Rev.
B. 57 (1998) 6056.

E.A. llyina, C. Cirillo, S.L. Prischepa, C. Attanasio, Two-dimensional regime in the
angular dependence of the upper critical field of superconducting/normal metal
hybrids, J. Supercond. Nov. Magn. 23 (2010) 329.

V.N. Kushnir, S.L. Prischepa, D. Mancusi, E. a. llyina, C. Cirillo, C. Attanasio,
Interface Properties of Superconductor-Based Heterostructures from Critical
Temperature Measurements, J. Supercond. Nov. Magn. 26 (2013) 2861.

V. Moshchalkov, R. Wordenweber, W. Lang, Nanoscience and Engineering in
Superconductivity, Springer Berlin Heidelberg, 2010.

Z. Radovic, M. Ledvij, L. Dobrosavljevic-Grujic, A.l. Buzdin, J.R. Clem, Transition
temperature of superconductor-ferromagnet superlattices, Phys. Rev. B. 44 (1991) 759.

J. Jiang, D. Davidovi¢, D. Reich, C. Chien, Oscillatory Superconducting Transition
Temperature in Nb/Gd Multilayers, Phys. Rev. Lett. 74 (1995) 314.

L. V Mercaldo, C. Attanasio, C. Coccorese, L. Maritato, S.L. Prischepa, M. Salvato,
Superconducting-critical-temperature oscillations in Nb/CuMn multilayers, Phys. Rev.
B. 53 (1996) 40.

Y. Obi, M. lkebe, T. Kubo, H. Fujimori, Oscillation phenomenon of transition
temperatures in Nb/Co and V/Co superconductor/ferromagnet multilayers, Phys. C
Supercond. Its Appl. 317-318 (1999) 149.



[74]

[75]

[76]

[77]

[78]

[79]

[80]

[81]

[82]

[83]

[84]

[85]

[86]

126

A.S. Sidorenko, V.lI. Zdravkov, A.A. Prepelitsa, C. Helbig, Y. Luo, S. Gsell, et al.,
Oscillations of the critical temperature in superconducting Nb/Ni bilayers, Ann. Phys.
12 (2003) 37.

ILA. Garifullin, Proximity effects in ferromagnet/superconductor heterostructures, J.
Magn. Magn. Mater. 240 (2002) 571.

T. Miihge, N. Garif’yanov, Y. Goryunov, G. Khaliullin, L. Tagirov, K. Westerholt, et
al., Possible Origin for Oscillatory Superconducting Transition Temperature in
Superconductor/Ferromagnet Multilayers, Phys. Rev. Lett. 77 (1996) 1857.

M. Vélez, M. Cyrille, S. Kim, J. Vicent, 1. Schuller, Enhancement of superconductivity
by decreased magnetic spin-flip scattering: Nonmonotonic TC dependence with
enhanced magnetic ordering, Phys. Rev. B. 59 (1999) 14659.

L. Lazar, K. Westerholt, H. Zabel, L. Tagirov, Y. Goryunov, N. Garif’yanov, et al.,
Superconductor/ferromagnet proximity effect in Fe/Pb/Fe trilayers, Phys. Rev. B. 61
(2000) 3711.

T. Kontos, M. Aprili, J. Lesueur, F. Genét, B. Stephanidis, R. Boursier, Josephson
junction through a thin ferromagnetic layer: negative coupling, Phys. Rev. Lett. 89
(2002) 137007.

Y. Blum, A. Tsukernik, M. Karpovski, A. Palevski, Non-monotonic critical current in
Nb-Cu-Ni-Cu-Nb junctions, Phys. B. 329-333 (2003) 1504.

K.M. Boden, W.P. Pratt, N.O. Birge, Proximity-induced density-of-states oscillations
in a superconductor/strong-ferromagnet system, Phys. Rev. B - Condens. Matter Mater.
Phys. 84 (2011) 2.

J. Xia, V. Shelukhin, M. Karpovski, A. Kapitulnik, A. Palevski, Inverse proximity
effect in superconductor-ferromagnet bilayer structures, Phys. Rev. Lett. 102 (2009) 1.

G. Brammertz, A. Poelaert, A.A. Golubov, P. Verhoeve, A. Peacock, H. Rogalla,
Generalized proximity effect model in superconducting bi- and trilayer films, J. Appl.
Phys. 90 (2001) 355.

Y. Kuwasawa, T. Nojima, S. Hawang, B.J. Yaun, J.P. Whitehead, Preferential position
of order parameter and angular dependence of upper critical fields in Nb/NbZr
multilayers, Phys. B. 222 (1996) 92.

Y. Obi, M. lkebe, H. Fujishiro, Analyses of the pinning mechanism for the
superconductor/normal-metal and superconductor/superconductor multilayers, J.
Supercond. Nov. Magn. 19 (2006) 117.

P.R. Broussard, T.H. Geballe, Critical fields of Nb-Ta multilayers, Phys. Rev. B. 35
(1987) 1664.



[87]

[88]

[89]

[90]

[91]

[92]

[93]

[94]

[95]

[96]

[97]

[98]

[99]

[100]

[101]

[102]

127

Y. Kuwasawa, T. Tosaka, A. Uchiyama, Y. Hayano, S. Nakano, Anomalous upper
critical fields of superconducting Nb/Nb0.5Zr0.5 multilayers, Phys. B. 165-166 (1990)
477.

Y. Obi, M. lkebe, H. Fujishiro, Repulsive Flux Pinning Force in NbTi/Nb
Superconductor/Superconductor Multilayers, J. Low Temp. Phys. 137 (2004) 125-137.

Y. Obi, H. Fujimori, M. Ikebe, H. Fujishiro, Flux pinning in NbTi-based multilayers,
Superlattices Microstruct. 21 (1997) 423.

R.A. Klemm, A. Luther, M.R. Beasley, Theory of the upper critical field in layered
superconductors, Phys. Rev. B. 12 (1975) 877.

S.T. Ruggiero, T.W. Barbee, M.R. Beasley, Superconductivity in quasi-two-
dimensional layered composites, Phys. Rev. Lett. 45 (1980) 1299.

S. Takahashi, M. Tachiki, New phase diagram in superconducting superlattices, Phys.
Rev. B. 34 (1986) 3162.

AM. Md Jani, D. Losic, N.H. Voelcker, Nanoporous anodic aluminium oxide:
Advances in surface engineering and emerging applications, Prog. Mater. Sci. 58
(2013) 636.

W. Lee, S.-J. Park, Porous anodic aluminum oxide: anodization and templated
synthesis of functional nanostructures., Chem. Rev. 114 (2014) 7487.

Z. Su, G. Héhner, W. Zhou, Investigation of the pore formation in anodic aluminium
oxide, J. Mater. Chem. 18 (2008) 5787.

R. Alkire, Y. Gogotsi, P. Simon, A. Eftekhari, Nanostructured materials in
electrochemistry, Wiley-VCH, Weinheim, 2008.

J.P. O’Sullivan, G.C. Wood, The morphology and mechanism of formation of porous
anodic films on aluminium, Proc. R. Soc. London A. 317 (1970) 511.

L. Zaraska, G.D. Sulka, M. Jaskula, Anodic alumina membranes with defined pore
diameters and thicknesses obtained by adjusting the anodizing duration and pore
opening/widening time, J. Solid State Electrochem. 15 (2011) 2427.

K. Nielsch, J. Choi, K. Schwirn, R.B. Wehrspohn, U. Goésele, Self-ordering regimes of
porous alumina: the 10% porosity rule, Nano Lett. 2 (2002) 677.

O. Jessensky, F. Muller, U. Gosele, Self-organized formation of hexagonal pore arrays
in anodic alumina, Appl. Phys. Lett. 72 (1998) 1173.

S. Ono, M. Saito, M. Ishiguro, H. Asoh, Controlling Factor of Self-Ordering of Anodic
Porous Alumina, J. Electrochem. Soc. 151 (2004) B473.

S. Ono, M. Saito, H. Asoh, Self-ordering of anodic porous alumina formed in organic
acid electrolytes, Electrochim. Acta. 51 (2005) 827.



128

[103] X. Kou, X. Fan, R.K. Dumas, Q. Lu, Y. Zhang, H. Zhu, et al., Memory effect in
magnetic nanowire arrays, Adv. Mater. 23 (2011) 1393.

[104] A.S. Samardak, E. V Sukovatitsina, A. V Ognev, L.A. Chebotkevich, R. Mahmoodi,
S.M. Peighambari, et al., High-density nickel nanowire arrays for data storage
applications, J. Phys. Conf. Ser. 345 (2012) 012011.

[105] X. Fan, R. Cao, T. Moriyama, W. Wang, H.W. Zhang, J.Q. Xiao, Magnetic tunnel
junction based microwave detector, Appl. Phys. Lett. 95 (2009) 122501.

[106] G. Zheng, F. Patolsky, Y. Cui, W.U. Wang, C.M. Lieber, Multiplexed electrical
detection of cancer markers with nanowire sensor arrays, Nat. Biotechnol. 23 (2005)
1294,

[107] Z. Wu, Y. Zhang, K. Du, A simple and efficient combined AC-DC electrodeposition
method for fabrication of highly-ordered Au nanowires in AAO template, Appl. Surf.
Sci. 265 (2012) 149.

[108] K. Nielsch, F. Muller, A.-P. Li, U. Gosele, Uniform nickel deposition into ordered
alumina pores by pulsed electrodeposition, Adv. Mater. 12 (2000) 582.

[109] M. Ohring, Materials science of thin films: Deposition and structure, 2% ed., Academic
Press, San Diego, 2001.

[110] D.A. Blocker, S.I. Shah, Handbook of thin film process technology, Institute of
Physics, Bristol, 1995.

[111] P.J. Kelly, R.D. Amell, Magnetron sputtering: a review of recent developments and
applications, Vacuum. 56 (2000) 159.

[112] J.F. Shackelford, Ciéncia dos materiais, 6th ed., Pearson, S&o Paulo, 2008.

[113] M. Bouroushian, T. Kosanovic, Characterization of Thin Films by Low Incidence X-
Ray Diffraction, Cryst. Struct. Theory Appl. 1 (2012) 35.

[114] B.A. Dedavid, C.l. Gomes, G. Machado, Microscopia Eletrénica de Varredura:
Aplicacdes e preparacdo de amostras, EDIPUCRS, Porto Alegre, 2007.

[115] J.I. Goldstein, D.E. Newbury, P. Echlin, D.C. Joy, C.E. Lyman, E. Lifshin, et al.,

Scanning electron microscopy and X-ray microanalysis, 3% ed., Kluwer Academic,
New York, 2003.

[116] A.M. Maliska, Microscopia Eletronica de Varredura e Microanalise, 2004.

[117] AF. Padilha, Microscopia Eletrénica de Transmissao, (2014).
http://www.angelfire.com/crazy3/qfl2308/1_multipart xF8FF_3 _MET_PMI-2201.pdf
(accessed July 15, 2015).

[118] manual PPMS, Physical Property Measurement System, CA 92121, (2008).



129

[119] manual MPMS-5S, Magnetic Property Measurement System, CA 92121-1311, (1999).

[120] P. Esquinazi, A. Setzer, D. Fuchs, Y. Kopelevich, E. Zeldov, C. Assmann, Vortex
avalanches in Nb thin films: Global and local magnetization measurements, Phys. Rev.
B. 60 (1999) 12454.

[121] H. a. Radovan, R.J. Zieve, Vortex microavalanches in superconducting Pb thin films,
Phys. Rev. Lett. 68 (2003) 224509.

[122] F.S. Portela, L.T. Corredor, P. Barrozo, S.-G. Jung, G. Zhang, J. Vanacken, et al.,
Superconducting properties of Nb/Pb/Nb trilayer, Supercond. Sci. Technol. 28 (2015)
034001.

[123] F.P. Santos, Estudo das propriedade supercondutoras em multicamdas de Nb, Pb e Sn,
2015.

[124] F.T. Dias, V.N. Vieira, D.L. Silva, J. Albino Aguiar, D.R.B. Valaddo, X. Obradors, et
al.,, Paramagnetic moments in YBa2Cu307-6 nanocomposite films, Phys. C
Supercond. 503 (2014) 175.

[125] B. Sacépé, C. Chapelier, T.I. Baturina, V.M. Vinokur, M.R. Baklanov, M. Sanquer,
Disorder-induced inhomogeneities of the superconducting state close to the
superconductor-insulator transition, Phys. Rev. Lett. 101 (2008) 157006.

[126] M. Delheusy, A. Stierle, N. Kasper, R.P. Kurta, A. Vlad, H. Dosch, et al., X-ray
investigation of subsurface interstitial oxygen at Nb/oxide interfaces, Appl. Phys. Lett.
92 (2008) 101911.

[127] A. Bruno, P. Mengucci, L. V. Mercaldo, M.P. Lisitskiy, Superconducting and
structural properties of Nb films covered by plasma enhanced chemical vapor
deposited a-Si:H layers for superconducting qubit application, Supercond. Sci.
Technol. 26 (2013) 035004.

[128] M.P. Sarachik, D.R. He, W. Li, M. Levy, Magnetic properties of boron-doped silicon,
Phys. Rev. B. 31 (1985) 1469.

[129] J. Freudenberger, S. Drechsler, G. Fuchs, A. Kreyssig, K. Nenkov, S. V Shulga, et al.,
Superconductivity and disorder in YxLul-xNi2B2C, Phys. C. 306 (1998) 1.

[130] G.J.J. Dolan, J. Silcox, Critical thicknesses in superconducting thin films, Phys. Rev.
Lett. 30 (1973) 603-606.

[131] C. Peroz, C. Villard, Flux flow properties of niobium thin films in clean and dirty
superconducting limits, Phys. Rev. B - Condens. Matter Mater. Phys. 72 (2005) 1-6.
doi:10.1103/PhysRevB.72.014515.

[132] A.S. Sidorenko, C. Surgers, H. V. Lohneysen, Perpendicular upper critical field of a
proximity-coupled superconducting film, Phys. C. 370 (2002) 197.



130

[133] T.P. Orlando, E.J. McNiff, S. Foner, M.R. Beasley, Critical fields, Pauli paramagnetic
limiting, and material parameters Nb3Sn and V3Si, Phys. Rev. B. 19 (1979) 4545.

[134] E.W. Collings, Applied Superconductivity, Metallurgy, and Physics of Titanium
Alloys, Plenum Press, New York, 1985.

[135] E. Katzir, S. Yochelis, F. Zeides, N. Katz, Y. Kalcheim, O. Millo, et al., Increased
superconducting transition temperature of a niobium thin film proximity coupled to
gold nanoparticles using linking organic molecules, Phys. Rev. Lett. 108 (2012)
107004.

[136] X. Montiel, A.l. Buzdin, Field-induced superconducting phase in superconductor-
normal metal and superconductor-superconductor bilayers, Phys. Rev. B - Condens.
Matter Mater. Phys. 84 (2011) 054518.



131

APENDICE A - EFEITO MEISSNER PARAMAGNETICO EM
YBa,Cuz;0;.; DEVIDO A PRESENCA DE NANOPARTICULAS DE
Ba,YTaOg

O trabalho intitulado ‘“Paramagnetic moments in YBa,Cu3O7.s hanocomposite films”
trata do estudo de magnetizacdo em filmes finos de YBa,Cu3O7s com nanoparticulas de
Ba,YTaOg dispersas. As medidas de magnetizacdo foram feitas usando um magnetémetro
SQUID e um VSM. Momentos magnéticos foram medidos como funcdo da temperatura
usando as prescricdes ZFC e FC para campos magnéticos maiores que 1 T aplicados
perpendicular e paralelo ao plano ab. A resposta paramagnética relacionada ao estado
supercondutor foi observada durante os experimentos FC. Este efeito, conhecido como Efeito
Meissner Paramagnético (PME), aparentemente aumenta quando o campo magnético é
aumentado. Os resultados foram discutidos em termos da forte ancoragem modulada pelas
nanoparticulas de Ba,Y TaOg dispersas na matriz supercondutora.

A Figura 62 mostra um resultado representativo que ilustra o procedimento
experimental, onde os processos ZFC e FC foram realizados em sequéncia. Neste caso um
campo magnético de 1 T foi aplicado na direcdo do eixo c e o resultado mostra claramente um
momento paramagnético abaixo da temperatura critica durante o processo FC, caracterizando
o PME.

= .
= 0
s r
S [
= -0.001
D L
=
=11] L
=] L
£ -0.002
= i
E -0.003 | YBCOnano
S g H=1T/¢
E L
0004 [0 v v 00y Ll

M T B M P B
72 76 80 84 88 92 96 100
Temperatura (K)
Figura 62: Medidas ZFC e FC realizadas na amostra para campo magnético de 1 T aplicado ao
longo do eixo c. Um estado paramagnético é claramente observado abaixo da temperatura

critica durante o processo FC, caracterizando o PME.
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A Figura 63 mostra 0 momento magnético da FC em funcdo da temperatura, quando o
campo magneético é aplicado ao longo do plano ab. Na Figura 2(a) os momentos
paramagnéticos podem ser vistos para campos de 0,05 T até 1 T. Observa-se que o PME
aumenta com o aumento do campo magnético. A Figura 2(b) mostra que o PME persiste
mesmo para campo magnético de 10 T aplicado ao longo do plano ab. Este resultado consiste
na primeira observacdo experimental do PME nesta faixa de campo para um filme fino

supercondutor.
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Figura 63: a) Momento magnético FC em fun¢do da temperatura para campos magnéticos de
0,05 T até 1 T, aplicados ao longo do plano ab. Momentos paramagnéticos podem ser
observados, caracterizando o PME. b) O estado paramagnético persiste em campo magnético

téo alto quanto 10 T.

A Figura 64 mostra resultados similares para campos magnéticos de 0,15 T a 3 T,

aplicados ao longo do eixo c. Para o campo de magnitude de 0,15 T a resposta é
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diamagnética, contudo, quando o campo magnético é aumentado a resposta paramagnética
aparece. Neste caso o PME também ¢é reforcado pelo campo magnético, no entanto, para o
campo magnético de 3 T 0 momento paramagnético aparentemente diminui em comparacao
com os resultadosem 1 Te2T.
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Figura 64: Momento magnético FC como fungéo da temperatura para campos magnéticos de
0,15 T até 3 T, aplicados ao longo do eixo ¢c. O PME aumenta com 0 aumento do campo
magneético, contudo, para um campo magnético maior que 3 T o efeito mostra um aparente

reducdo.

A Figura 65, baseada nas Figuras 63 e 64, mostra 0 momento magnético FC em
funcdo do campo magnético para uma temperatura fixa. Os resultados apontam para a
possibilidade de saturacdo do PME. Este resultado parece indicar que sob altos campos
magnéticos o PME e, consequentemente, o estado de compressao de fluxo podem colapsar
restaurando a resposta diamagnética devido a enorme compressdo dos vortices dentro da

amostra.
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Figura 65: Momento magnético FC em func¢éo do campo magnético em 72 K e para H//c,
baseado nos resultados da Fig. 63. Os resultados mostra uma aparente tendéncia a saturacéo do
PME.

Os dados sugerem um PME de alto campo que pode ser descrito pelo modelo de
compressdo de fluxo [28], onde as nanoparticulas de Ba,Y TaOg podem atuar como centros de
ancoragem estabilizando o fluxo comprimido. O PME persiste mesmo para campos tdo altos
quanto 10 T e a tendéncia de saturacdo do PME pode ser observada, sugerindo que o estado
de fluxo comprimido pode colapsar em altos campos magnéticos.



	capa-follha-final
	Pages from Daniela Valadão_Doutorado_Ciência de Materiais.pdf
	folha de rosto

	Daniela Valadão_Doutorado_Ciência de Materiais.pdf

