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Resumo

Liu, Liying; Solérzano-Naranjo, Ivan Guillermo; Baggio-Saitovitch,
Elisa M.. Rugosidade da interface e efeito de tratamento
térmico nas propriedades supercondutoras de multicama-
das Nb/Co. Rio de Janeiro, 2012. 87p. Dissertacao de Mestrado —
Departamento de Engenharia de Materiais, Pontificia Universidade
Catoélica do Rio de Janeiro.

Neste trabalho foram preparadas multi-camadas supercondutor(SC)/
ferromagneto(FM) Nb/Co via pulverizagao catédica (Magnetron Sputtering).
O principal objetivo é estudar o efeito de diferentes espessuras da camada
ferromagnética (Co) nas propriedades supercondutoras do Nb. Era esperado
que, apos tratamentos térmicos, as camadas de Co formassem um plano de
nanoparticulas magnéticas ordenadas, cujo efeito deve ser muito diferente das
nanoparticulas aleatoriamente orientadas e camadas magnéticas continuas. As
microestruturas foram investigadas por Difragao de Raios-X em baixos angulos
(LAXRD), Microscopia de Forga Atomica (AFM) e Microscopia Eletronica
de Transmissao (TEM). Propriedades magnéticas e de transporte tem sido
estudadas com o Sistema de Medi¢ao de Propriedade Fisicas (PPMS), da
empresa Quantum Design. As medidas magnéticas e de transporte mostram
que, com o aumento da espessura das camadas de Co, a temperatura de
transigao supercondutora (T.) aumenta significativamente para as amostras
como preparadas. Foi relatado na literatura que quando a espessura das
camadas magnéticas é da ordem de alguns nanometros, a T, aumenta e diminui
periodicamente com o aumento da espessura das camadas magnéticas. No
entanto, nesta pesquisa, a espessura das camadas magnéticas ¢ de dezenas
de nanometros, sendo muito maior do que este alcance e portanto, nao pode
ser explicado baseando-se no mesmo modelo. Propusemos que a rugosidade da
interface entre as camadas de Co e Nb desempenha um papel importante para
este comportamento. Os resultados de AFM e XRD mostram que a rugosidade
maxima da interface é da ordem de 7 a 10 nm, o que é comparavel a espessura
de camadas de Co (de 5 a 20 nm). Introduzimos um parametro 6 = R/d,
onde R é a rugosidade da interface e d é a espessura da camada magnética,
para discutir o efeito da interface sobre as propriedades supercondutoras da
nossa amostra. Quando d > 1, a camada magnética pode ser considerada uma

forma nao-continua e somente quando ¢ < 1, as camadas magnéticas continuas
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podem ser formadas. Com base em observacoes de topografia de interfaces
na nano-escala , podemos compreender que primeiro a rugosidade aumenta a
area da interface, resultando em um efeito de proximidade mais forte, além
de aumentar o efeito do campo de dispersao na T.. Este efeito depende nao
somente da rugosidade, mas também da espessura da camada magnética.
Verificou-se que o parametro ¢ determina o efeito das camadas magnéticas.
As diferentes propriedades magnéticas abaixo da T, para diferentes amostras
também pode ser explicada por este modelo. Apds o tratamento térmico, a T
das amostras diminuiu e as propriedades magnéticas também se tornam piores
do que as amostras como preparadas. Os resultados de TEM mostram que as
camadas de Co estam interconectadas e depois do recozimento nao ha indicios
de interdifusao entre as camadas Nb e Co. Mais medidas sao necessarias
para verificar se as camadas magnéticas podem induzir vortices espontaneos,
assim como para explicar a diferenca entre as amostras com nanoparticulas

magnéticas ordenadas comparadas com aquelas orientadas aleatoriamente.

Palavras—chave
Supercondutividade; ferromagnetism; multicamadas; caracterizacao

secao transversal.
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Abstract

Liu, Liying; Solérzano-Naranjo, Ivan Guillermo (Advisor); Baggio-
Saitovitch, Elisa M. (Co-advisor). Effect of interface roughness
and heat-treatment of the superconducting properties of
Nb/Co multilayers. Rio de Janeiro, 2012. 87p. MSc. Dissertation
- Departmento de Engenharia de Materiais, Pontificia Universidade
Catolica do Rio de Janeiro.

In this work we prepared Superconductor(SC)/ferromagnet(FM) Nb/Co
multi-layers with magnetron-sputtering. The main purpose of this work is to
study the effect of different shape of ferromagnetic layers on the superconduct-
ing properties of Nb. We expected that after annealing the Co layers can form
in-plane ordered magnetic nanoparticles and the effect of ordered magnetic
nanoparticles should be very different from randomly oriented nanoparticles
and continues magnetic layers. The microstructures have been investigated
by means of Low Angle X-ray Diffraction (LAXRD), Atomic Force Micro-
scopy (AFM) and Transmission Electron Microscopy (TEM). Magnetic and
transport properties have been studied with Physical Property Measurement
System (PPMS) from Quantum Design. The magnetic and transport measure-
ments show that with increase of the thickness of Co layers the superconducting
transition temperature (T,) significantly increases for the as-prepared samples.
It was reported in the literature that when the thickness of the magnetic layers
is in the range of several nanometers, T. increases and decreases periodically
with the increase of the thickness of the magnetic layers. In our samples, how-
ever, the thickness of the magnetic layers (several tens nanometers) is much
larger than that range and therefore, cannot be explained within the same
model. We proposed that the roughness of the interface between Co and Nb
layers plays an important role for this behavior. The AFM and LAXRD results
show that the maxim roughness of the interface is in the range of 7~10 nm,
which is comparable to the thickness of Co layers (5~20 nm). We introduced
one parameter 6 = R/d, where R is the roughness of the interface and d is
the thickness of the magnetic layer, to discuss the effect of the interface on
the superconducting properties of our sample. When § > 1, the magnetic layer
may be in a non-continues form and only when § < 1 continues magnetic layers
can be formed. Based upon nano-scale observations of interfaces topography

we can understand that the roughness first increases the area of the interface,
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which gives stronger proximity effect and, second, enhances the effect of the
stray field on T.. This effect depends not only the roughness but also the thick-
ness of the magnetic layer. It was found out that the parameter o determines
the effect of the magnetic layers. The different magnetic properties below T.
for different samples can also be explained by this model. After annealing, T\
of the samples decreased and magnetic properties also became worse than the
as-prepared samples. The TEM results show that the Co layers is interconnec-
ted and after annealing there is no indication of interdiffusion between Nb and
Co layers. More measurements are needed to see if the magnetic layers can
induce spontaneous vortices and what the difference is between samples with

ordered and randomly oriented magnetic nano-particles.

Keywords
Superconductivity; ferromagnetism; multilayers; cross section charac-

terization.
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Variagdo de T, em funcdo de vol% Co para nanoparticulas
de Co, comparado com o caso de atomos de Co e de
nanoparticulas de Cu [Xing10].

Resisténcia em funcdo da temperatura para amostras de
Nb/Co com diferentes espessuras de Co [Hernandez11].
Subtracdo de funcdes em diferentes temperaturas do sistema
Nb/Co, para valores de: (a) d = 5 nm, onde T; = 3,5 K,
To=6K;(b)d=10nm, onde T; =3 K, T, =6 K; e (c)
d =20 nm, onde T; =5 K, Ty = 6 K. As setas indicam o
sentido da trajetdria da curva de histerese, também indicados
H;.. e H.o, que mostrando a diferenca de sinal perto de H.»
[Hernandez11].

Resisténcia em Ohms de um espécime de mercurio em funcdo
da temperatura absoluta. Este grafico marcou a descoberta
da supercondutividade [Onnes11].

(a) O material em seu estado normal, submetido a aplicagdo
de um campo magnético externo, onde as linhas de campo
magnético penetrando em seu corpo; (b) O material em seu
estado supercondutor, o campo magnético nao penetra em
seu corpo.

Curva de magnetizagdo do supercondutor tipo | e tipo Il
Estado misto de um supercondutor do tipo |lI, quando o
campo magnético aplicado (H) é H., < H < H., forma-
se tubos de vértices, a variacao da densidade dos pares de
Cooper (ny) e a variagdo da densidade de fluxo.

Espécies de particulas que atingem o substrato durante a
deposicdo[Eckertova86].

Sistema de deposicdo por Pulverizagdo Catddica (Sputte-
ring) do CBPF.

Esquema do sistema Sputtering do CBPF, e esquema de um
magnetron e do processo de pulverizacao.

llustragdo esquematica das multicamadas SC/FM [Nb/Co]s.

Diagrama de Fase do sistema Nb/Co

Sistema de tratamento térmico ao vacuo do CBPF
Sequéncia esquematica de preparagdo amostra para sec¢do
transversal

Esquema do sistema Criostato He* do Oxford

Esquema do método de quatro pontos utilizado para a
medida de resistividade elétrica.

Figura 4.10 Desenho esquematico de como s3o realizados a incidéncia e

a reflexdo de Raios-X em uma amostra de filme finos.

Figura 4.11 Esquemadtica de processo de imagem de HRTEM.
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Figura 5.1 Esquema da interface entre duas camadas com a espessura
da camada superior sendo (a) muito menor do que a rugo-
sidade; (b) menor do que a rugosidade; (c) maior do que a
rugosidade e (d) muito maior do que a rugosidade.

Figura 5.2 Esbogo dos materiais magnéticos que usamos para o célculo.
A dimens3o de cada cubo é 20 nm x 20 nm x 20 nm e
temos 5x5 cubos idénticos. O ponto zero estd no centro do
primeiro cubo do lado esquerdo.

Figura 5.3 Um gréfico 3D da distribuicdo do campo magnético de uma
seccao transversal de XY em Z = 0.

Figura 5.4 O componente Y do campo magnético ao longo de X entre
dois cubos.

Figura 5.5 O componente Y de campo magnético ao longo de X pas-
sando no centro de um cubo.

Figura 5.6 Esbo¢o dos materiais magnéticos que usamos para o célculo
quando 0 < 1. A dimensdo de cada placa é 5 mm x 10 mm
x 20 nm e a distancia entre eles é 100 nm. O ponto zero
esta no centro da placa inferior.

Figura 5.7 Gréfico 3D da distribuicdo do campo magnético para uma
secao transversal de YZ em X = 0 mm.

Figura 5.8 Campo magnético com uma func¢do da posicao Z em X, Y
= 0.

Figura 5.9 Campo magnético com funcdo da posicao Z por apenas uma
camada de Co na extremidade da amostra (posi¢do: X = 0,
Y =5 mm).

Figura 5.10 Imagens de AFM das trés amostras com camadas de Co
diferentes. Para cada amostra, (a) é a topologia da superficie
em nm e (b) é a imagem varrida em mV.

Figura 5.11 Perfil da superficie de uma sec¢do transversal e Transformada
de Fourier do espectro para (a) Co5 (b) Col0 e (c) Co20.
As linhas brancas sobre as imagens mostram a posicao da
secao transversal de cada espectro.

Figura 5.12 Imagens 3D topoldgicas da superficie de (a) Co5 (b) Col0
e (c) Co20.

Figura 5.13 Resisténcia em fun¢do de temperatura para as trés amostras.

Figura 6.1 Resisténcia com funcdo da tempertura para as trés amostras
de antes e depois o recuzimento.

Figura 6.2 Os ciclos de histerese da amostra Cob5 nas diferentes tempe-
raturas antes de recozimento e depois de recozimento.

Figura 6.3 Magnetizacdo em funcdo da temperatura para a amostra
Cob5 depois processos de ZFC e FC.

Figura 6.4 Padrdo de difracao da secdo transversal da amostra Co5. O
circulo delimita os feixes difratados utilizados para fazer a
imagem em campo escuro (Fig. 6.5).

Figura 6.5 Imagem de campo escuro obtida por MET da amostra Cob
apds tratamento térmico.

Figura 6.6 Imagem de campo claro obtida por MET da amostra Cob
apds tratamento térmico.
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Figura 6.7 A imagem por HAADF-STEM da amostra Cob. A janela
amarela utilizada para a correcao de desvio. A linha laranja
descreve as posicoes de EDXS varredura de linha.

Figura 6.8 Desvio-corrigido perfil espectro EDX para as intensidades das
linhas Nb-L (verde), Nb-K (amarelo), Co-L (laranja) e Co-K
(vermelho).

Figura 6.9 Imagem de secdo transversal das interfaces camada de Co
por MET para amostra Co apds recozimento.

Figura 6.10 Imagem de se¢do transversal por MET tomada na orientagao
do eixo da zona Si [110] da amostra Co5. Os marcado-
res (duas linhas retas) incluidos representando as posicdes
(médio) das interfaces.

Figura 6.11 Esbogo de concentragdo de Co na interface de Nb/Co antes
e depois do tratamento térmico.
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