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Resumo

Filmes finos de chumbo sao de interesse para pesquisas fundamentais em superconduti-
vidade e aplicacao em dispositivos supercondutores devido a temperatura critica relati-
vamente alta desse material e ao fato de apresentarem caracteristicas de supercondutores
do tipo II. Sendo assim, a obtencao de filmes de alta qualidade, mediante o controle de
parametros termodinamicos no crescimento, é importante para o aprimoramento das pro-
priedades supercondutoras. Em estudos anteriores, foi mostrado que filmes de chumbo
depositados por evaporacao térmica a temperatura ambiente apresentam graos grandes
e desconexos. Por outro lado, quando a deposicao ocorre com o susbtrato mantido a
temperatura do nitrogénio liquido, o resultado sao filmes com menor tamanho de grao e
maior homogeneidade. Motivados por isso, neste trabalho investigamos o crescimento de
filmes de chumbo com o susbtrato mantido em diferentes temperaturas para analise das
propriedades microestruturais e supercondutoras resultantes. Verificamos que, embora o
filme crescido a 77 K tenha apresentado maior qualidade microestrutual, a capacidade
de blindagem magnética do filme crescido a temperatura ambiente é superior. Para o
controle de temperatura, foi projetado e testado um dispositivo de aquecimento que sera
utilizado em estudos futuros. Além disso, neste trabalho sao apresentados estudos de
um filme supercondutor de chumbo realizados a partir de transformacoes em imagens
magneto-6ticas, possibilitando andlises das densidades de fluxo magnético e de corrente
nos regimes de penetracao suave e de avalanches, bem como a obtencao de curvas de

magnetizagao.

Palavras-chave: supercondutividade, chumbo, filmes finos, evaporagao térmica
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1 INTRODUQAO

1 Introducao

O chumbo é um material supercondutor com temperatura critica (7,) de 7,2 K, con-
siderada elevada quando comparada as de outros supercondutores elementares [1]. Na
forma de filme fino, abaixo de uma espessura critica da ordem de algumas centenas
de nanometros, esse material apresenta propriedades de um supercondutor do tipo II,
mantendo a mesma temperatura critica [2, 3]. Essas caracteristicas, somadas a relativa
facilidade de se obter filmes finos de chumbo, tornam-no um interessante candidato para
aplicacao em dispositivos supercondutores e estudos fundamentais em supercondutivi-
dade.

Dentre as aplicagoes desse material, destaca-se a possibilidade de fabricagao de cons-
trigoes para serem usadas em sensores do tipo pSQUID (micron-size Superconducting
Quantum Interference Device), que se valem do efeito Josephson e da quantizacdo do
fluxo magnético para medigao de campos magnéticos com alta precisao [4, 5|. Devido a
baixa temperatura de fusao do chumbo, a técnica de deposicao por evaporacao térmica
pode ser empregada para a fabricacao desses filmes. No entanto, trabalhos anteriores
mostraram que filmes finos de chumbo crescidos com o substrato mantido a tempera-
tura ambiente apresentam graos grandes e desconexos devido a alta difusao atomica do
material depositado [5] . Assim, a deposigdo com o substrato mantido em baixas tempe-
raturas é necessaria para a obtencao de filmes de alta qualidade, com menor tamanho de
grao. A Figura 1(a) mostra uma imagem de Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)
de um dispositivo supercondutor (weak-link) de chumbo depositado a 77 K, enquanto o
painel (b) apresenta o mesmo dispostivo depositado a temperatura ambiente (300 K).
Ambos os filmes sdo cobertos com cromo como protecao contra a oxidagao. A partir da
estrutura granular do cromo, que depende da estrutura do chumbo sobre o qual ele foi
crescido, é possivel inferir que o filme depositado em baixa temperatura apresenta maior
uniformidade e menor tamanho de grao.

Tendo isso em vista, anteriormente a realizacao deste trabalho, utilizando a camara de
evaporagao térmica do Grupo de Supercondutividade e Magnetismo (GSM) da UFSCar,
foram feitas deposi¢oes de chumbo a 77 K. Contudo, imagens de microscopia ética e MEV
revelam que os filmes obtidos apresentaram trincas micrométricas como as mostradas nos
painéis (c) e (d) da Figura 1. A origem mais provavel dessas trincas é a variagdo de
temperatura do substrato durante a deposigao, visto que o cadinho no qual o material é
aquecido age como uma fonte de calor na camara e o porta-substratos utilizado era inefici-
ente no resfriamento. Assim, um novo dedo-frio foi projetado para eliminar os problemas
relacionados a estabilidade térmica. Com esse novo porta-substratos, depositamos filmes
de chumbo a 77 K e 300 K e comparamos suas microestruturas. Além disso, a fim de se
comparar as propriedades supercondutoras desses filmes, utilizamos a técnica de Imagea-

mento Magneto-Gtico (MOI). Essa técnica também foi utilizada para o estudo de um outro
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Deposi¢oes em temperaturas diferentes Primeira deposi¢édo a 77 K no GSM

Imagens de MEV

Figura 1: Dispositivo supercondutor (weak-link) de Pb depositado a (a) 77 K e (b) tem-
peratura ambiente [5]. (c)-(d) Imagens de MEV de um filme fino de Pb depositado a 77
K com taxa de deposigio de 5 A /s no GSM. [6].

filme depositado na evaporadora do grupo, no qual utilizamos ferramentas computacio-
nais para obtencao de propriedades como as densidades de fluxo magnético e de corrente,
além da magnetizagao. Para possibilitar futuros estudos da influéncia da temperatura
do substrato durante as deposicoes de filmes finos, foi desenvolvido um dispositivo porta-
substratos acoplavel ao dedo-frio e de temperatura controlavel, possibilitando deposi¢oes
entre 77 K e 300 K (Apéndice A).

2 Fundamentos Teoricos

Nesta secao sao estabelecidos os conceitos tedricos essenciais para o desenvolvimento
deste trabalho, a dizer: aspectos basicos de supercondutividade, crescimento de filmes

finos e algumas caracteristicas de filmes finos supercondutores.

2.1 Aspectos Basicos de Supercondutividade

Em 1911, o fisico holandés Heike Kamerlingh Onnes, que 3 anos antes havia conse-
guido, pela primeira vez, liquefazer hélio, possibilitando estudos de materiais em baixas
temperaturas, observou uma queda abrupta da resisténcia elétrica de uma amostra de
mercirio quando submetida a temperatura de aproximadamente 4,2 K [7, 8], como mos-
trado na Figura 2. Essa caracteristica de resistividade nula deu os primeiros indicios do

que veio a ser conhecido como o fenomeno de supercondutividade.
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Figura 2: Curva de resisténcia elétrica em funcao da temperatura obtida por Onnes para
uma amostra de Hg, na qual se verifica T, = 4,2 K [9].

Posteriormente, em 1933, os alemaes Walther Meissner e Robert Ochsenfeld verifi-
caram um efeito de blindagem magnética, ou seja, o anulamento da densidade de fluxo
magnético (B) no interior de amostras supercondutoras quando na presenga de um campo
magnético externo (H ), o entdo chamado efeito Meissner [10]. Observando a relagao cons-
tituinte do magnetismo, apresentada na Equagao (1), verifica-se que tal efeito é resultado
de uma magnetizacao (M) que se opde ao campo H, devido a circulagdo das chamadas
correntes de blindagem. Contudo, acima de determinado valor de H, denominado campo
magnético critico (H,.), o material passa por uma transigao de fases para o chamado Es-
tado Normal. Assim, o efeito Meissner e a condutividade perfeita abaixo de T, e H,

caracterizam um material supercondutor.

B = jiy(H + M) (1)

Com o passar dos anos, o0 mesmo fenomeno foi verificado em outros metais elementares
com diferentes valores de T,.. Desde entao, surgiram dois principais desafios: compreender
o mecanismo que da origem ao Estado Supercondutor e buscar materiais que apresentam

essas caracteristicas em temperaturas mais elevadas.
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2.1.1 Teoria de Ginzburg-Landau e Tipos de Supercondutores

Em 1935, foi proposto pelos irmaos Fritz e Heinz London um modelo capaz de explicar
o Efeito Meissner dos materiais supercondutores. Eles mostraram que é possivel descrever
a auséncia de campo magnético no interior de um material supercondutor, na presenca

de um campo externo, através das chamadas equagoes de London [11]:

oJ  nge*?
ot m E, 2)
n56*2
VxdJ=-— p— B, (3)

nas quais J é a densidade de corrente supercondutora, F é o campo elétrico, n, é a densi-
dade de portadores de carga supercondutores, e* e m* sao carga e massa desses portadores,
respectivamente. A partir da solugao dessas equacoes, verifica-se que o campo magnético
decai exponencialmente em direcao ao interior do material, a partir das bordas, com uma
profundidade de penetra¢do Ay, um comprimento caracteristico dado pela Equagao (4)
[12]. No entanto, o Estado Supercondutor também deve existir na auséncia de um campo
externo, o que nao ¢ contemplado pelas equagoes de London.
*
AL = L*Z (4)
Nis o€
No ano de 1950, Vitaly Lazarevich Ginzburg e Lev Davidovich Landau [13, 14] de-
senvolveram uma teoria de grande valor preditivo para descrever o fenomeno de super-
condutividade. Partindo da teoria de transicao de fases de segunda ordem de Landau,
foi introduzido um parametro de ordem imaginario macroscépico ¥ (r) para descrever a

transicao entre o Estado Normal e o Estado Supercondutor:

() = [e(r)]e ), (5)

onde ¢ é um fator de fase.

Para temperaturas acima de T, tem-se ¢(r) = 0 (Estado Normal). J& para tempera-
turas menores que T, tem-se (1) # 0 (Estado Supercondutor). Além disso, a densidade
de portadores de carga supercondutores pode ser obtida a partir desse parametro pela
relacéo n, = [¢(r)|*.

Assim, o sistema pode ser descrito através da expansao da energia livre em termos de
Y(r)2. A minimizacao dessa energia da origem a duas equacgoes, as chamadas equagoes

de Ginzburg-Landau [15]:

O(TYH(r) + B (r)Polr) + 5 (~ihV + ¢ ) u(r) = ()

10
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2

ie*h * * 2
R (v - vve) - A, )

nas quais A é o potencial vetor magnético, h é a constante de Planck dividida por 27 e

e*

J=—

m

a(T) e B sao coeficientes fenomenolégicos obtidos na expansao. Essas equagoes introdu-
zem um novo comprimento caracteristico supercondutor, o comprimento de coeréncia &,
definido como:

(ry=— " ®)

2m* |a(T)]? -z

fisicamente relacionado a variagao espacial de ¥ (7). A partir dos comprimentos A\;, e &
é obtido o parametro de Ginzburg-Landau!, definido como x = A1 /¢. Esse parametro

permite a classificacao dos supercondutores em dois tipos:

{ rk < 1/4/2, supercondutor do tipo I;
k> 1/4/2, supercondutor do tipo II.

Os supercondutores do tipo I sao aqueles que possuem apenas um campo magnético
critico e, consequentemente, apresentam apenas os estados Normal e Supercondutor. J4 os
supercondutores do tipo II, apresentam um campo critico inferior e um superior (H.j e H.o,
respectivamente). Valores de campo entre H.; e H. dao origem ao chamado Estado Misto,
como representado nos diagramas H — T da Figura 3. No Estado Misto, a penetracao de
fluxo ocorre na forma de vortices que carregam um quantum de fluxo magnético, como
mostrado em 1957 por Alexei Alexeevich Abrikosov [18]. Essa penetragao pode se dar de
forma suave a partir das bordas do material, ou entao de forma abrupta com as chamadas

avalanches de fluxo [19].

(a) (b)
H Estado Misto
H A a
H62
H.
Hcl
Estado Meissner
> T >
T, i § Estado Meissner T, i/

Figura 3: Diagramas H — T para supercondutores do (a) tipo I e (b) tipo II. Adaptado
de [12].

! Através da Teoria de Ginzburg-Landau pode ser obtida uma expressdao para a dependéncia da pro-
fundidade de penetragdo A com a temperatura, sendo dada por A(T) = A(0)/+/1 —T/T. [16, 17]. A
dependéncia com a temperatura é igual para os dois comprimentos caracteristicos, logo « é independente
dessa varidvel.

11
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2.1.2 Modelo de Bean

Na presenca de um campo magnético externo superior a H.;, os vértices que penetram
um supercondutor do tipo II tém sua dinamica relacionada as forcas de aprisionamento,
ou forcas de pinning, originadas por defeitos, inomogeneidades ou pela propria microes-
trutura do material, e a Forca de Lorentz que surge devido a interagao entre o campo
magnético dos vortices e as correntes de blindagem [16]. Uma descri¢cao macroscopica que
favorece a compreensao desse processo € possibilitada pelos chamados modelos de estado
critico. Esses modelos partem da hipdtese de que nas regides em que ha fluxo penetrado, a
densidade de corrente que circula no material possui o valor maximo admitido no Estado
Supercondutor, ou seja, a densidade de corrente critica (.J,).

Dentre esses modelos, o modelo de Bean, proposto em 1962 [20], é o mais simples
pois considera que J. é constante. Assim, considerando essa densidade de corrente e
utilizando a Lei de Ampere, cuja representacao diferencial é dada por V x B = pugdJ,
é possivel determinar um perfil da densidade de fluxo magnético que penetra em um
material supercondutor. Por outro lado, na geometria de filme fino, quando a espessura é
menor ou comparavel a Ay, os supercondutores do tipo II tém as correntes de blindagem
circulando nao apenas nas regioes préximas das bordas, mas em todas as regioes até
o centro do filme. Nessa geometria, o modelo de Bean ainda prevé que onde ha fluxo
magnético penetrado, as correntes circulam com valor de J.. Porém, devido a fortes
efeitos de desmagnetizacao, o campo préximo as bordas é muito maior que o campo
externo aplicado [21]. Os perfis tedricos da componente em y da densidade de corrente
(J,) e da densidade de fluxo magnético na diregdo z (B,) para um material volumétrico
e um filme fino, ambos com largura 2WW, sao apresentados na Figura 4.

Outro aspecto importante que pode ser analisado a partir do modelo de Bean é a
histerese magnética dos supercondutores do tipo II. Apés a penetracao do fluxo magnético,
o mesmo fica aprisionado no interior do material devido a ancoragem dos vértices. Com a
diminuicao de H, os vértices ficam aprisionados e comegam a se desprender gradualmente
a partir da borda e a sair do supercondutor. Essa dinamica dos vortices da origem a
resposta tipica de magnetizacao, exemplificada na Figura 5.

Ademais, o modelo também possibilita uma aproximacao para o valor de J. a partir

das medidas de magnetizacao, sendo ele proporcional a diferenca entre os platos da curva
(AM) [16].

12
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(a)
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Figura 4: (a) Representacao das geometrias e sistema de coordenadas utilizado e os perfis
das densidades de corrente normalizada por J. e de fluxo magnético normalizada com
relacao ao valor de campo em que a frente de fluxo alcanca o centro do material, no caso
de (b)-(c) material volumétrico e (d)-(e) filme fino. As setas indicam a diregao de evolugao
do perfil com o aumento do campo aplicado. Adaptado de [21].
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AM

Figura 5: Curva de histerese magnética tipica de um supercondutor do tipo II.

2.1.3 Avalanches de Fluxo Magnético

Como mencionado anteriormente, a penetracao de fluxo magnético nos filmes super-
condutores do tipo II pode se dar de forma suave ou abrupta, como mostrado nos painéis
(a) e (b) da Figura 6, respectivamente. Quando ocorre abruptamente, a penetragao se
da de forma estocastica através de estruturas dendriticas, denominadas avalanches de
fluxo. Como representado na Figura 7, essas avalanches resultam de instabilidades ter-
momagnéticas em um ciclo de retroalimentacao: a movimentacao de fluxo magnético gera
calor (@Q), aumentando localmente a temperatura; o aumento local de temperatura reduz
a capacidade de pinning, resultando na reducao de J.; com a reducao de J., tem-se o
aumento de B que, pela lei de Faraday, induz um campo elétrico E, fazendo com que
mais calor seja gerado [22]. O processo é disparado quando a difusividade térmica do
material é menor que a difusividade magnética, ou seja, quando o material nao é capaz
de assimilar o calor liberado. Esse cenario é geralmente obtido para baixas temperaturas

e valores moderados de campo aplicado.
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T=6,0K; H=250Oe T=2,5K, H=250e

Figura 6: Imagens de magneto-6tica (MO) de um filme de Nb com H = 25 Oe para (a)
T=60Ke(b) T=25K. Adaptado de [23].

00

00=E-J T=T,+dT

t

E  J(T+0T)<J (D)

N r's

B =B,+0B

Figura 7: Loop de retroalimentacao das instabilidades termomagnéticas que dao origem
as avalanches de fluxo. Adaptado de [23].

2.2 Crescimento de Filmes Finos

A fabricacao de filmes finos pode ser realizada por diversas técnicas que se valem de
principios fisicos ou quimicos. Dentre as chamadas técnicas de deposicao fisica de vapor
(PVD), a evaporacao térmica se destaca pelo seu baixo custo e elevadas taxas de deposigao
[24]. Nesta secao, serao discutidos os principais aspectos envolvidos nessa técnica, além

de aspectos gerais de como se da o crescimento de um filme.
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2.3 Evaporacao Térmica

Considerada uma das formas mais simples de se obter filmes finos, a técnica de eva-
poracao térmica consiste no aquecimento de um material fonte até sua evaporacao ou
sublimacao, seguida pelo transporte desse vapor em um ambiente de alto vacuo até um
substrato no qual ocorre sua condensagao [25]. A primeira deposigao de filmes por eva-
poracao térmica data de 1857, quando Michael Faraday produziu filmes evaporados em
experimentos envolvendo a fusdo de metais em atmosferas inertes [26]. Ao longo dos anos,
o uso dessa técnica para deposicao de filmes metélicos foi especialmente impulsionado por
avancos nas tecnologias de vacuo e pelo desenvolvimento de cadinhos de aquecimento por
efeito Joule, geralmente feitos de tungsténio [27]. Uma representagao esquematica de uma

camara de deposicao por evaporacao térmica é mostrada na Figura 8.

I |+ Substrato

(o]
Fluxo de Vapor

Cadinho

Material
Fonte

¢

Figura 8: Representacao esquemética de uma camara de evaporagao térmica.

A técnica é geralmente empregada para a deposicao de filmes metalicos, sendo mais
comumente utilizada na deposicao de metais de baixo ponto de fusao. Os principais
parametros que ditam as caracteristicas dos filmes depositados sao a taxa de deposicao,
a pressao no interior da camara e a temperatura do substrato. Ja o fator determinante
para a evaporacao ou sublimacao do material fonte é a sua pressao de vapor, definida
como a pressao na qual o vapor estd em equilibrio termodinamico com o material no
estado solido ou liquido. A uniformidade dos filmes crescidos depende da geometria da
montagem no interior da camara, ou seja, a posicao relativa entre o substrato e o material
fonte [28, 29]. Uma estratégia para compreender e prever a dinamica do fluxo de vapor
é considerar uma fonte pontual. Assim, o fluxo de vapor é uma onda esférica que, para
distancias suficientemente grandes e em &reas pequenas, pode ser aproximada por uma

onda plana. Além de proporcionar maior uniformidade do filme depositado, o aumento
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da distancia entre a fonte e o substrato reduz o aquecimento do ultimo via irradiacao
oriunda do cadinho [30]. Além disso, a técnica apresenta baixo nivel de contaminagao
que se deve ao ambiente de alto vacuo em que se da o processo de deposicao, condicao
necessaria para o aumento do livre caminho médio dos atomos evaporados. A taxa de
deposigao (R), ou seja, o nimero de dtomos por unidades de drea e de tempo, em fungao
da pressao de vapor (p), da massa molecular (m) e da temperatura do material fonte (7'),

tem seu valor méaximo dado por [30, 31, 32]:

—AHe

~ p(T) __ po€ ET (9)

- \2rmkgT  \2rmksT
onde kp é a constante de Boltzmann, AH, é a entalpia de evaporacao, R é a constante

universal dos gases e py é uma constante de integragao interpretada como uma pressao de

referéncia.

2.4 Modos de Crescimento

O crescimento de filmes finos pode se dar de trés modos distintos [31, 32|, repre-
sentados na Figura 9. No primeiro modo, chamado Volmer-Weber, o crescimento se da
na forma de nanoilhas. Os atomos do material evaporado apresentam maior energia de
interacao entre si se comparada a interacao com os atomos do substrato. Assim, sao
formados pequenos aglomerados que crescem volumetricamente para a formacao do filme.
No segundo modo, denominado Frank-van der Merwe, o crescimento se da na forma de
camadas. Nesse caso, devido a uma maior interagao com os atomos do substrato, os aglo-
merados atomicos crescem, majoritariamente, de forma bidimensional. Ja o tltimo modo,
ou modo de Stranski-Krastanov, consiste em uma fusao dos dois modos anteriores. Nesse
modo tem-se, inicialmente, o crescimento de algumas monocamadas. Porém, a partir de
determinado nimero de camadas, o crescimento passa a ser na forma de ilhas, devido a
reducao da interacao com os atomos do substrato decorrente do aumento de espessura.
Tal modo de crescimento é comum em deposi¢oes de metal sobre metal e metal sobre
semicondutor [32]. Em suma, nesses casos, inicialmente tem-se o processo de nucleagao,
no qual atomos adsorvidos no substrato formam os aglomerados, ou niicleos, e se reorga-
nizam com orientacao cristalografica especifica. Com a adsorcao de mais atomos, tem-se
a expansao desses nicleos que se fundem uns aos outros (coalescéncia) formando um filme
continuo. A partir disso, o processo de crescimento de espessura passa a ocorrer de forma
uniforme.

O modo com que o crescimento se da sobre um substrato pode ser determinado a partir
das energias de superficie do substrato, do vapor e do filme (75, 7, € ¢, respectivamente).
A combinacgao de subscritos, como os da Figura 10 que apresenta as tensoes superficiais no
processo de nucleacao, se refere a energia superficial na interface das fases correspondentes.

A partir da equacao de Young para a molhabilidade, tem-se que o crescimento se da pelo
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Figura 9: Modos de crescimento de filmes finos: (a) Volmer-Weber, (b) Frank-van der
Merwe e (c) Stranski-Krastanov.

Deposicao Vapor Dessorcao

o)
A

Figura 10: Esquema da nucleagao atomica com representagao das energias superficiais.

Adaptado de [32].

modo de Volmer-Weber quando v, < 7fs + v, € pelo modo de Frank-van der Merwe
quando Ve, > Yfs + Yy [32].

Além das energiais superficiais, o modo de crescimento também é determinado pela
supersaturagao (5), dada pela razao entre a pressdo de vapor do material depositado a
temperatura T e a pressao de vapor de equilibrio do substrato a temperatura 7,. Assim,
a temperatura do substrato se mostra um parametro de grande importancia no processo
de crescimento dos filmes finos. Com relacao a formacao da estrutura final do filme, a
temperatura do substrato influencia na mobilidade dos atomos adsorvidos na superficie.
Dessa forma, o aumento da temperatura do substrato proporciona maior mobilidade,
favorecendo a difusao atomica e causando maior coalescéncia granular, o que da origem a
graos maiores e mais desconexos. Por outro lado, a redugao da temperatura do substrato
diminui a mobilidade atomica, mitigando a coalescéncia e dando origem a estruturas
granulares mais finas e percoladas [31, 33, 34]. Além disso, nos cendrios de altas taxas de

deposicao ou elevadas temperaturas do substrato, pode-se ter a reevaporagao dos dtomos

18



3  OBJETIVOS

num processo de dessor¢ao. Para ilustrar o aumento no tamanho dos graos e da distancia
intergranular decorrente do aumento da temperatura do substrato, na Figura 11 sao
mostradas imagens de MEV de filmes de chumbo com espessura de 300 nm, crescidos

sobre substratos mantidos em diferentes temperaturas.

Figura 11: Imagens de MEV de filmes finos de Pb crescidos sobre substratos mantidos
a (a) 30 °C, (b) 90 °C, (c) 160 °C e (d) 230 °C. As barras de tamanho representam
comprimentos de 2 um. Adaptado de [35].

No contexto de supercondutividade convencional (ou de baixa temperatura critica),
a estrutura granular de metais se mostra relevante, pois os contornos de graos agem
usualmente como centros de pinning. Entretanto, o tamanho desses graos pode limitar a
eficiéncia do aprisionamento dos vértices, devido a concorréncia entre as forcas de pinning
e a interagao repulsiva intervértice [36, 37]. Assim, a variagdo do tamanho do grao
pode alterar a dinamica dos vértices e aumentar o potencial de aplicagao de filmes finos

metélicos [38].

3 Objetivos

Estudos anteriores mostraram que filmes de chumbo crescidos sobre substratos de
silicio podem seguir os modos de Volmer-Weber [35] ou de Stranski-Krastanov [39], a
depender da técnica de deposicao e dos parametros termodinamicos. Embora o modo
de crescimento inicial tenha grande relevancia na formacao do filme, neste trabalho é
estudada a influéncia de diferentes temperaturas do substrato na microestrutura e nas
propriedades supercondutoras. Assim, este trabalho possui dois objetivos principais:

(i) Crescer filmes de chumbo sobre substratos de silicio mantidos em diferentes tem-

peraturas (77 K e 300 K) para estudo das relagdes entre microestrutura e propriedades
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supercondutoras, através das técnicas de MEV e MOI,
(ii) Realizar transformagoes de imagens magneto-Gticas para o estudo quantitativo das
densidades de fluxo magnético e de corrente, bem como o estudo qualitativo da magne-

tizagao de um filme de chumbo.

4 Materiais e Métodos

Nesta secao serao apresentadas informacoes sobre as amostras estudadas, bem como
sobre as técnicas e aparatos experimentais empregados para suas fabricacoes e caracte-

rizacoes.

4.1 Evaporadora do LTFD-GSM (Laboratory for Thin Films
Deposition)

Os filmes estudados neste trabalho foram crescidos na camara de deposicao do GSM
(Figura 12(a)), que também é um dos objetos de estudo. O aparato foi projetado e
implementado por integrantes do grupo para a deposicao de filmes de Pb, Ge, Sn e Al
tendo os primeiros filmes sido depositados no ano de 2018 [40]. O sistema conta com
uma fonte de corrente de até 100 A responsavel pelo aquecimento do cadinho via efeito
Joule e um conjunto de bombas mecanica e turbomolecular capaz de alcancar pressoes
numa faixa de 107¢ a 10~7 torr. Embora muitas amostras tenham sido obtidas através
desse aparato, ele se mostrou ineficiente na deposicao de filmes finos de chumbo em baixa
temperatura? devido, principalmente, & baixa estabilidade térmica do porta-substratos.

Com isso, um novo porta-substratos, ilustrado na Figura 12(b), foi desenvolvido para
possibilitar o crescimento de filmes de chumbo de alta qualidade. Assim como na versao
anterior, o novo porta-substratos admite a insercao de nitrogénio liquido em um orificio
superior para o seu resfriamento. A extremidade em que o substrato é montado (dedo-
frio) consiste em um copo feito de cobre e a parte superior consiste em um sistema de trés
tubos concéntricos de aco inoxidavel: no tubo mais interno é inserido nitrogénio liquido,
no segundo tubo ocorre a saida de gas nitrogénio evaporado e entre o segundo tubo e o
tubo mais externo hd véacuo para o isolamento térmico do sistema. A Figura 12(c) mostra

uma fotografia da camara com o novo porta-substratos instalado.

2Para deposices em temperatura ambiente, os filmes apresentaram uma boa qualidade e permitiram
realizar estudos interessantes como, por exemplo, verificar a variagao das propriedades supercondutoras
em um filme de Pb com gradiente de espessura de 90 nm a 154 nm em uma das dimensoes, ao longo de
7 mm de comprimento [41].
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Figura 12: (a) Fotografia do aparato experimental completo no LTFD, (b) representagao
esquemadtica e (c) fotografia da camara com a segunda versdo do porta-substratos.

4.2 Filmes Finos de Chumbo

No presente trabalho, foram estudados trés filmes de chumbo, material que possui rede
cristalina ctibica de face centrada (FCC) e parametro de rede a = 4,95 A[42]. Tmagens
de microscopia otica desses filmes sao apresentadas na Figura 13. O primeiro deles, a
partir do qual foram realizados os estudos quantitativos e qualitativos através das trans-
formagoes das imagens de MO, é identificado como PbAI300K. Ele consiste em um filme
de chumbo de 140 nm de espessura, coberto por uma camada de 5 nm de aluminio,
crescido sobre um substrato de silicio mantido a temperatura ambiente. As outras duas
amostras estudadas sao filmes de chumbo de 100 nm de espessura cobertos por 20 nm
de germanio (valores estimados através da distancia fonte-substrato e da massa de mate-
rial evaporado). Esses filmes sdo identificados como PbGe77K e PbGe300K, tendo sido
crescidos com os substratos mantidos a 77 K e 300 K, respectivamente. Todos os filmes

foram crescidos em ambiente de alto vacuo, com pressoes de base de aproximademente
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1079 torr. As camadas de aluminio e de germéanio foram depositadas como uma protecao
das superficies dos filmes contra oxidagao, dado que o chumbo oxida muito rapidamente
quando exposto ao ar. Para fins de comparacao, tanto o Si quanto o Ge apresentam redes
cristalinas do tipo diamante, com parametros de rede 5,43 A e 5,66 A, respectivamente
[42].

(a) (b) (c)

Figura 13: Imagens de microscopia 6tica das amostras (a) PbAI300K, (b) PbGe77K e (c)
PbGe300K.

As amostras PbGe77K e PbGe300K, utilizadas para o estudo da influéncia da tem-
peratura do substrato na deposicao, foram as primeiras amostras obtidas com o novo
porta-substratos. No periodo de realizagao deste trabalho, durante a implementacao
desse novo sistema, houve alguns contratempos como falhas na bomba de vacuo turbo-
molecular utilizada na evaporadora e vazamentos entre as partes do porta-substratos,
sendo necessarios ajustes mecanicos e ressoldagem para mitigar esse problema. Assim,
nao foi possivel realizar a deposicao de filmes em diferentes temperaturas, bem como um

estudo de reprodutibilidade dos resultados que serao apresentados na Secao 5.1.

4.3 Caracterizacao Estrutural

A caracterizagao estrutural dos filmes estudados foi realizada através da técnica de
MEV, utilizando o equipamento Philips XL-30 FEG (Field Emission Gun), disponivel
no Laboratério de Caracterizagao Estrutural (LCE) do Departamento de Engenharia de
Materiais (DEMa) da UFSCar. Neste trabalho, foram obtidas imagens de elétrons se-
cundérios (SE), ou seja, elétrons de baixa energia (< 50 eV) que sao espalhados na
interacao entre um feixe de elétrons incidente e a amostra [43]. Tais imagens revelam

aspectos da superficie da amostra com resolucao espacial nanométrica.
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4.4 Caracterizacao Magnética

A maior parte da caracterizacdo magnética das amostras estudadas neste trabalho foi
realizada através da técnica de MOI. Essa técnica permite visualizar a distribuigao de fluxo
magnético em uma amostra supercondutora submetida a um campo externo com resolucao
na escala micrométrica. Além disso, foram utilizados resultados de um magnetometro
MPMS-5S (Magnetic Properties Measurement System) da Quantum Design, que utiliza
um sensor SQUID, para comparagao de medidas de magnetizagao da amostra PbAI300K.

A seguir, estao apresentados detalhes sobre o principio de funcionamento da técnica

de MOI, o aparato experimental e o tratamento que é dado aos resultados obtidos.

4.4.1 Estacao de Imageamento e Principio de Funcionamento

A técnica de MOI se vale do efeito Faraday magneto-6tico para possibilitar a visua-
lizagao de uma distribuicao de campo magnético. O efeito consiste na rotagao do angulo
de polarizacao de luz linearmente polarizada, quando essa atravessa um material Faraday-
ativo [44]. O angulo de rotagao é proporcional a espessura do material atravessado e a
intensidade do campo magnético, sendo o fator de proporcionalidade dado pela constante
de Verdet (caracteristica do material).

Na Figura 14, ¢ mostrada uma representacao esquematica do aparato experimental e
uma fotografia da estacao de MOI do GSM. Nessa técnica, a amostra é montada sobre um
dedo-frio resfriado com hélio liquido que fica armazenado em um tanque Dewar. Para que
nao haja transferéncia de energia por irradiacao, conducao e convecgao, uma blindagem
é colocada ao redor do dedo-frio e o criostato no qual ele é inserido é evacuado por uma
bomba turbomolecular. No entorno do criostato, ha um par bobinas simétricas alimen-
tado por uma fonte de corrente para geracao do campo magnético ao qual a amostra é
submetida. Com relagao ao sistema ético, o aparato conta com uma fonte luminosa e
polarizadores. Quando o feixe de luz polarizada atinge o semi-espelho central, a fracao
da luz que ¢ refletida em diregdo & amostra atravessa uma camada magneto-6tica (MOL)
posicionada sobre ela. Essa camada ¢é necessaria pois, em geral, os materiais supercondu-
tores nao apresentam constantes de Verdet significativas. Junto a MOL ha uma camada
de aproximadamente 100 nm de aluminio que age como um espelho, responsavel por re-
fletir o feixe de luz, que passa novamente pela MOL e segue para o analisador. Por fim,
ha uma camera CCD que se vale do efeito fotoéletrico para a geracao de imagens que
possibilitam a verificacao das regides em que ha campo penetrado com resolugao espacial

micrométrica e temporal de centenas de milissegundos.
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Figura 14: (a) Esquema de funcionamento da técnica [19] e (b) estacao de MOI do GSM.
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4.4.2 Algoritmo de Conversao

As imagens de MO obtidas, a principio, nao possuem valor quantitativo, dado que
representam apenas medidas de intensidade luminosa (7). Assim, é necessario que es-
sas imagens sejam processadas a fim de se extrair grandezas fisicas de interesse. Nesse
sentido, foi desenvolvido um algoritmo no software MATLAB que realiza a calibragao e
transformacao da intensidade em cada pixel da imagem em unidades de campo magnético
[40]. Para realizacao dessa calibragao, sao tomadas imagens da amostra no Estado Nor-
mal, variando-se o campo aplicado. Com isso, considera-se uma dependéncia quadratica
de I com B, [44] e o processo de se obter a densidade de fluxo magnético resume-se na

inversao de uma funcao parabdlica através da expressao:

—b(:c,y) + \/bz(xa y) - 4(1(17, y) [c($7y> - [(l’,y)]
2a(z,y)

onde a, b e ¢ sao coeficientes obtidos a partir do procedimento de calibracao. Para a

Bz(x,y) = ) (10)

transformacao de um conjunto de imagens, a calibracao e a subsequente transformacao
sao feitas para cada pixel de cada imagem, como representado de forma simplificada na
Figura 15.

Adicionalmente, a partir de B,, pode-se determinar a densidade de corrente J, reali-
zando uma inversao direta da lei de Biot-Savart [45]. Assim, obtém-se as componentes J,,
e Jy, e pode-se construir tanto os perfis de corrente ao longo da amostra quanto mapas

vetoriais indicando a circulagao da corrente.
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Figura 15: Processo de calibracao para transformacao de intensidade luminosa em densi-
dade de fluxo magnético a partir de resultados do imageamento magneto-ético. Adaptado
de [40].

5 Resultados

Assim como estabelecido nos objetivos deste trabalho, os resultados serao divididos em
trés partes. Primeiramente, serao apresentados e discutidos os resultados preliminares das
deposigoes de filmes com substratos mantidos a 77 K e 300 K. Em seguida, serd apresen-
tado o dispositivo projetado para possibilitar a variacao e controle de temperatura para
outros valores, bem como os testes realizados. Por fim, serao apresentados resultados de
transformacoes de imagens de MO para um filme de chumbo, a fim de verificar o potencial

dessa técnica experimental na caraterizagao magnética de materiais supercondutores.

5.1 Filmes com Variacao da Temperatura de Deposicao

Como é possivel verificar na Figura 13(b), o filme depositado com o substrato a 77
K, diferentemente das deposigoes realizadas anteriormente pelo grupo, nao apresentou
trincas. Na Figura 16, sao apresentadas as imagens de MEV dos filmes depositados em
diferentes temperaturas. Como os filmes sao cobertos por uma camada de germanio, os
graos que podem ser vistos nessas imagens sao os graos desse material. No entanto, as
caracteristicas desses graos estao também relacionadas a microestrutura do chumbo que
estd por baixo. Na deposicao realizada com o substrato mantido a 77 K, é possivel verificar
que os graos resultantes sao pequenos e uniformemente distribuidos. Por outro lado, os
graos da amostra crescida a 300 K apresentam tamanhos maiores e sao consideravelmente
disformes. A partir dos histogramas dispostos na Figura 17, que apresentam medidas dos
tamanhos de 150 graos de cada amostra, verifica-se que os graos da amostra crescida a
300 K sao, em média, aproximadamente 11 vezes maiores (em area) que os graos obtidos

a 77 K. Além disso, a diferenca na uniformidade dos graos pode ser identificada pelo fato
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de que o histograma para a amostra crescida em baixa temperatura é melhor ajustado por
uma distribui¢ao normal (gaussiana). Essas diferengas no aspecto granular das camadas
protetivas dos filmes é um indicativo de maior homogeneidade do filme de chumbo crescido

em baixa temperatura.

(2) - PbGe77 K (b) - PbGe300 K

c.V Spot Magn Det WD ——— 1 bum “Ac Spot Magn Det WO ————— &5um
ks 5 £ 5Ci > a 3.0 5000x SE 102 UFSCar- DEMa- LCE - FEG
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Figura 16: Imagens de MEV das amostras (a) PbGe77K e (b) PbGe300K com magni-
ficacoes de 5000x e 20000x.

Resultados do imageamento magneto-6tico com campo aplicado de 5, 25 e 50 Oe, com
as amostras resfriadas a temperatura reduzida 7'/T, = 0,5, sao apresentados na Figura
18. Nessas imagens, que foram submetidas ao procedimento de calibragao e transformacao
apresentado na Secao 4.4, é possivel verificar uma caracteristica inerente a técnica: a mo-
vimentagao dos dominios magnéticos da MOL que se manifestam na forma de triangulos
nas imagens. Embora haja uma diferenca evidente entre a qualidade das bordas das
amostras comparadas, observa-se que, para os mesmos valores de campo aplicado, a pe-
netracao da frente de fluxo avanca mais em direcao ao centro do filme que foi crescido a
77 K, indicando que o mesmo possui menor valor de J..

Adicionalmente, foram tomados os perfis de B, nas mesmas condig¢oes de temperatura
e campo, obtidos através da média calculada sob as faixas azuis demarcadas nas imagens
de MO transformadas. FEsses perfis estao dispostos na Figura 19, na qual verifica-se o
comportamento previsto pelo modelo de Bean. Nas regices centrais dos filmes, onde B

deveria se anular, tem-se as assinaturas dos dominios magnéticos da MOL.

26



5 RESULTADOS
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Figura 17: Histogramas de tamanho dos graos das amostras (a) PbGe77K e (b)
PbGe300K, medidos nas imagens de MEV com magnificacoes de 20000x. As médias
obtidas sao dadas pelos valores de A na figura.

A partir das distribui¢oes de B, obtidas via MOI e da Equagao (1), foram calculadas
as magnetizagoes normalizadas em relagao ao seus valores maximos. Apds um procedi-
mento de ZFC (Zero Field Cooling), que consiste no resfriamento sem campo aplicado,
e mantendo-se a temperatura reduzida constante, as amostras foram submetidas a ciclos
completos de variacao de campo, com amplitude de 100 Oe e passos de 5 Oe. Com isso,
foram construidas as curvas de magnetizagao dispostas na Figura 20(a), nas quais pode-se
visualizar o comportamento tipico de histerese. J& na Figura 20(b), sdo mostradas curvas
de magnetizagao em fungao da temperatura reduzida obtidas apds um procedimento de
ZFC e com campo aplicado de 10 Oe. Nessas curvas, observa-se a transicao para o estado
normal quando 7" = T.. A partir dos resultados numéricos obtidos para as curvas de
M x H, verificamos que AMszpox == 2,6 X AMq77ic (para H = 0). Assim, as diferengas nos
platos das curvas de magnetizagao também sao indicativos de que o filme depositado a

77 K possui menor valor de J,.

27



5 RESULTADOS

(a) - PbGe77K (b) - PbGe300K

Figura 18: Imagens de MO das amostras (a) PbGe77K e (b) PbGe300K com campo
aplicado de 5,0 Oe, 25,0 Oe e 50,0 Oe. Todas as imagens foram tomadas a temperatura
reduzida T'/T. = 0, 5.
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Figura 19: Perfis de B das amostras (a) PbGe77K e (b) PbGe300K com campo aplicado
de 5,0 Oe, 25,0 Oe e 50,0 Oe, tomados como a média sobre as faixas azuis das imagens
de MO da Figura 18. As linhas vermelhas delimitam as bordas das amostras.
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Figura 20: Curvas de magnetizacao normalizada (a) em fungdo do campo aplicado com
T/T. = 0,5 e (b) em fungao da temperatura reduzida apds procedimento ZFC e com
H =10 Oe. As curvas azuis correspondem ao filme crescido a 77 K e as laranjas ao filme
crescido a 300 K.

Embora a discussao realizada na Secao 2.4 indique uma tendéncia de aumento de J.
com a reducao do tamanho dos graos, os resultados obtidos se opoem a essa previsao.
Uma possivel explicacao para isso parte do fato de que os vortices que penetram um
supercondutor do tipo II se organizam em uma rede periddica devido a interacao repulsiva
entre si [18]. No caso de supercondutores volumétricos, essa interagao tem comprimento
tipico na ordem de A. Contudo, no caso de filmes finos, devido a influéncia da geometria,
essa interagao se d4 com distancia tipica A = 2)\?/d, onde d é a espessura do filme
[46]. Para uma amostra de chumbo similar as nossas [17], estima-se que A ~ 122 nm, a
temperatura de zero Kelvin. Especificamente nesse caso, em que as espessuras dos filmes
sao de 100 nm, tem-se A ~ 298 nm. Por outro lado, os diametros médios (D) dos graos
dos nossos filmes, cujos contornos agem como centros de aprisionamento de vortices, sao
D77 &= 147 nm e D3gox ~ 483 nm, ou seja, Dy < A < Ds3gor. Dessa forma, os centros
de aprisionamento do filme crescido a 77 K podem ocasionar uma distribuicao de vortices
com distancia inferior a distancia tipica calculada, o que resulta em uma maior forca de
repulsao entre vértices e uma configuragao de energia superior aquela encontrada no filme
crescido a 300 K.

Além disso, como foram analisadas apenas duas amostras, mais deposicoes deverao
ser realizadas a fim de se verificar a reprodutibilidade desses resultados. Para a conti-
nuacao desse estudo, alguns passos a serem seguidos para melhoria das analises e dos
processos sao: (a) deposicao de filmes de chumbo sem camada protetora de germéanio e
caracterizagao microestrutural e magnética logo apods a retirada do interior da camara
de evaporagao; (b) deposigao do chumbo em diferentes temperaturas, com posterior de-
posigao do germanio a 300 K; (c) deposigdo de uma fina camada (2 nm) de germanio

antes do chumbo para aumento da adesao dos filmes ao substrato; (d) variagao de outros
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parametros na deposi¢ao e nos processos que a precedem, como a taxa de evaporagao e o

método de limpeza dos substratos.

5.2 Transformacoes de MOI

Recentemente, o grupo de pesquisas tem se dedicado a obtencao de dados quanti-
tativos a partir da técnica de MOI. Para a andlise de um conjunto mais completo de
resultados obtidos via MOI e comparagao com resultados de técnicas de magnetometria
ja estabelecidas, estudamos o filme de chumbo PbAI300K. Inicialmente, as imagens que
foram coletadas no experimento foram submetidas ao procedimento de calibracao e de
transformagao. A comparagao entre os dados crus (sem tratamento) e os dados apés esse
procedimento é apresentada na Figura 21. A partir dos perfis obtidos nessas imagens, é
possivel verificar uma inclinagao significativa nos dados nao-nulos obtidos nas regioes mais
internas da imagem crua. Esse problema esta relacionado a iluminagao inomogénea, mas
é superado pelo processo de calibragao. Para o estudo realizado, foram analisadas ima-
gens obtidas as temperaturas de 4,0, 4,5 e 6,0 K, tendo a amostra sido submetida a ciclos
de campo com amplitude maxima de 150 Oe. No experimento realizado com a amostra
a 4,0 K, foram observadas avalanches de fluxo a partir de 34 Oe. Ja a temperatura de
4,5 K, avalanches foram disparadas a partir de 50 Oe. Para a temperatura de 6,0 K, a
penetracao de fluxo se deu de forma suave para o ciclo de campo aplicado. Na Figura 22,
estao mostradas as imagens de MO e os perfis de B para as trés temperaturas estudadas,
para o mesmo valor de H. Nos perfis obtidos é possivel verificar a penetracao de fluxo
prevista pelo modelo de Bean, com excegao do pico observado no perfil da Figura 22(a)
que corresponde a ocorréncia de uma avalanche de fluxo magnético. Além disso, é possivel
verificar a reducao de J., devido ao aumento da temperatura, através da penetracao de
fluxo observada para T = 6,0 K, dado que, para esses valores de temperatura e campo

aplicado, a frente de fluxo magnético ja alcanca a regiao central da amostra.
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Figura 21: Imagens de MO a temperatura de 4,5 K e campo H = 40 Oe (a) sem tratamento
e (b) apés procedimento de transformacgao. No painel (c) sdo apresentados os perfis obtidos
sobre as faixas azuis.
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Figura 22: Tmagens de MO e perfis de B com H = 34 Oe e temperatura de (a) 4,0 K,
(b) 4,5 K e (c) 6,0 K. Os perfis foram tomados como as médias calculadas sobre as faixas
azuis nas imagens.

Utilizando a relacdo constitutiva representada pela Equagao (1), foram obtidas as
curvas de magnetizacao normalizada em funcao do campo H para as trés temperatu-
ras analisadas. Essas curvas foram comparadas qualitativamente com as curvas obtidas
através de magnetometria convencional, aqui referidas como curvas SQUID. Na Figura

23, as curvas obtidas via MOI sao apresentadas em azul, enquanto as curvas SQUID sao
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Figura 23: Comparagoes entre as curvas M x H obtidas via MOI (azul) e SQUID (ver-

aplicacao de campo.

90

melha) em temperaturas de (a) 4,0 K, (b) 4,5 K e (¢) 6,0 K. Os painéis a direita mostram

ampliacoes do quarto quadrante de cada curva, correspondentes ao inicio do ciclo de
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apresentadas em vermelho. Na coluna a direita, sao destacadas as regioes das curvas
correspondente ao quarto quadrante, com o campo partindo de zero. Embora a amostra
tenha sido submetida a ciclos distintos de campo aplicado, os comportamentos das curvas
obtidas através das duas técnicas distintas apresentam elevado grau de semelhanca. A
diferenga no campo aplicado se deve ao fato de que na técnica MOI o campo méaximo atin-
gido pelas bobinas utilizadas é inferior ao campo maximo disponivel na medida SQUID,
limitacao imposta pela fonte de corrente usada e, em ultima instancia, pela saturacao
magnética da MOL que ocorre em campos aplicados de aproximadamente 1000 Oe [44].
As ampliacgoes na coluna da direita possibilitam, mais uma vez, a visualizagao das assina-
turas das avalanches de fluxo que se apresentam como picos nas curvas de magnetizacao.
No entanto, algumas oscilagoes nas curvas obtidas via MOI correspondem a movimentacao
dos dominios magnéticos da MOL.

Por fim, a inversao direta da lei de Biot-Savart possibilitou a reconstrucao da dis-
tribuicao de J a partir da distribuicao de B,. Na Figura 24 sao apresentados mapas
vetoriais, nos quais a circulagao de corrente é indicada pelas setas vermelhas normaliza-
das. Na coluna a direita sao apresentados os perfis das componentes J, e .J, ao longo
da amostra nas dire¢oes y e x, respectivamente. No painel (a), verifica-se o padrao de
penetracao suave de fluxo e a circulacao de corrente para T' = 4,5 K e H = 45 Oe. Os
perfis da densidade de corrente nessas condigoes sao semelhantes ao previsto por modelos
de estado critico para essa geometria. J4 no painel (b), tem-se a penetragao de fluxo no
regime de avalanches para T'= 4,0 K e H = 34 Oe. Nessas condicoes, é possivel verificar
através do mapa vetorial que as correntes de blindagem contornam os dentritos da ava-
lanche de fluxo. No perfil de J, isso se torna evidente, visto que a faixa sobre a qual o
perfil foi tomado atravessa um dendrito da avalanche e no perfil verifica-se um méximo
e um minimo correspondentes a circulacao de corrente ao redor desse dendrito. Vale res-
saltar que nos mapas vetoriais as setas foram posicionadas apenas nas regioes de campo
penetrado como artificio para nao poluir as imagens. Na realidade, como previsto pelos
modelos de estado critico aplicados a filmes finos e como pode ser constatado através dos
perfis apresentados, ha corrente circulando em toda a extensao da amostra.

Os resultados apresentados, além de corroborarem com os modelos de estado critico
estabelecidos, destacam a aplicabilidade da técnica de MOI nas andlises qualitativas e
quantitativas do comportamento magnético de filmes finos supercondutores. Com o trata-
mento dado as imagens magneto-6ticas, conseguimos mostrar curvas de histerese similares
as obtidas via magnetometria convencional e também verificar a circulacao das correntes

de blindagem no supercondutor nos regimes de penetracao de fluxo suave e de avalanches.

34



6 CONCLUSAO
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Figura 24: Circulacao de J indicada por setas vermelhas normalizadas, com moédulo
dado pelo nivel de cinza, e perfis de J, e J, tomados sobre as faixas vermelhas e azuis,
respectivamente, para (a) T'=4,5 Ke H =45 Oe, e (b) T =4,0 Ke H = 34 Oe.

6 Conclusao

Com o novo porta-substratos projetado pelo grupo de pesquisas foi possivel o cresci-

mento de filmes finos de chumbo em baixas temperaturas sem a ocorréncia de rachaduras.

Assim, foram crescidos filmes a 77 K e 300 K por evaporacao térmica convencional e

realizadas caracterizagoes microestruturais e magnéticas. A andlise microestrutural rea-
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lizada via MEV indicou que o filme crescido a 77 K é mais homogéneo e apresenta menor
tamanho de grao. Por outro lado, a andlise preliminar das propriedades superconduto-
ras, realizada a partir das imagens de MO, revelou, a priori, que o filme depositado a
300 K apresenta maior densidade de corrente critica, ou seja, possui maior capacidade de
blindagem magnética.

Além disso, o dispositivo desenvolvido para o controle de temperatura apresentou o
comportamento previsto pelas simulagoes numéricas. Assim, mediante a adaptacoes da
montagem modificando o contato térmico do dispositivo com o dedo-frio, foi possivel
alcancar temperaturas entre 77 K e 300 K, possibilitando futuros estudos sistematicos
sobre a influéncia da temperatura do substrato nas propriedades supercondutoras de filmes
de chumbo.

Por fim, os estudos realizados sobre a amostra de chumbo anteriormente depositada
pelo grupo de pesquisas possibilitaram a verificacdo do comportamento previsto pelos
modelos de estado critico, bem como a constatacao dos regimes suave e de avalanches para
a penetracao de fluxo magnético. Adicionalmente, através desses estudos, foi verificado
o comportamento das correntes de blindagem que circulam as avalanches de fluxo e a
possibilidade de se utilizar a técnica de MOI para a analise qualitativa da magnetizagao
de filmes supercondutores, visto que o comportamento das curvas de magnetizacao se

assemelha ao que foi obtido via magnetometria convencional.
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A IMPLEMENTACAO DE DISPOSITIVO PARA CONTROLE
DE TEMPERATURA

A Implementacao de dispositivo para controle

de temperatura

Para possibilitar a deposicao de filmes com o substrato mantido em temperaturas
entre 77 K e 300 K, foi necessaria a implementacao de um elemento resistivo na regiao
do porta-substratos. No entanto, dado que o novo dedo-frio possui uma massa elevada e
¢ preenchido com nitrogeénio liquido, o aquecimento dele como um todo a temperaturas
acima de 77 K se mostrou inviavel. Nos primeiros testes de resfriamento e aquecimento do
dedo-frio, utilizou-se um fio de manganina como elemento resistivo enrolado ao redor do
reservatoério frio, como mostrado na Figura 25(a), e ndo foi observado aumento significativo
de temperatura. Esses testes foram realizados em condigoes ambientes (fora da camara
de vécuo), resultando na formagao de gelo observada na Figura 25(b), e com 63 W de
poténcia sendo dissipados pelo elemento resistivo. Nos painéis (¢) e (d) da Figura 25,
sao apresentadas as curvas de temperatura em funcao do tempo para o resfriamento
e para a tentativa de aquecimento, respectivamente. Como fonte de tensao utilizou-se
um controlador de temperatura Oxford I'TC503, que fornece até 80 W com carga de no
minimo 20 2. Assim, ao ativar o aquecimento do controlador (heater), ele aplica até 40 V
no elemento resistivo. Por outro lado, o dedo-frio apresentou elevado grau de estabilidade
quando resfriado, o que é importante para as deposigoes a 77 K. Em ambos os casos, a
temperatura foi aferida por um termopar do tipo K conectado ao controlador.

Assim, utilizando o método dos elementos finitos, foram feitas simulagoes para projetar
um novo suporte para substratos a ser acoplado ao dedo-frio ja existente. Projetamos um
suporte de cobre na forma de um carretel, no qual seria possivel enrolar o elemento
resistivo, com um comprimento grande para maior homogeneidade térmica na face de
montagem dos substratos e um furo central ao longo do seu comprimento para reducao
da massa. Nos painéis (a) e (b) da Figura 26, sdo apresentados o desenho do dispositivo
projetado e uma fotografia dele com o elemento de aquecimento ja posicionado.

Para um primeiro teste de aquecimento, cujos resultados de simulacao e experimentais
sao mostrados na Figura 27(a)-(b), foi utilizado um fio de manganina AWG 36 enrolado
ao redor do dispositivo. A resisténcia medida nesse enrolamento foi de 42 €2, resultando
numa poténcia dissipada de 38 W com 40 V de tensao aplicados. Nesse teste, a tempe-
ratura em que o sistema se estabilizou foi de 134 K, apresentando elevada concordancia
com a temperatura prevista pela simulacao (~ 140 K). No entanto, notamos que com
esses parametros o aquecimento nao era reprodutivel pois o esmalte do fio utilizado nao
suportava a temperatura local. Apds algumas montagens infrutiferas, substituimos o fio
AWG 36 por um fio AWG 30 do mesmo material, com o dobro do diametro. Nesse novo
teste, a resisténcia medida foi de 35 €2, com poténcia dissipada de 26 W quando aplicada
uma tensao de 30 V. A fim de se obter temperaturas mais elevadas, reduzimos o contato

térmico inserindo uma tela de aco inoxidavel entre o dedo-frio e o dispositivo. O resul-
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Figura 25: Testes do dedo-frio. Em (a) é possivel verificar o fio de manganina como
elemento de aquecimento e em (b) a formacao de camada de gelo apds o resfriamento
em condi¢oes ambientes. Em (c) e (d) sao apresentados os graficos obtidos nos testes de
resfriamento e aquecimento, respectivamente.

tado da simulagao com esses novos parametros, mas sem considerar a reducao do contato
térmico, e o resultado do experimento sao mostrados nos painéis (c) e (d) da Figura 27.
Na nova montagem, atingimos 275 K na regiao de montagem dos substratos, temperatura

muito maior do que a prevista pela simulagao (~ 115 K).
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Figura 26: (a) Desenho do dispositivo porta-substratos projetado e (b) fotografia do
mesmo apods adicao do elemento resistivo.

38



A IMPLEMENTACAO DE DISPOSITIVO PARA CONTROLE
DE TEMPERATURA

(b)

(a)
140 1354
130 130
120 125

110 <

(c)
110
105
100

Contato térmico ideal

90 Teste de aquecimento
AWG 36
80 —38W

0 200 400 600 800 1000
t(s)

(d) Contato térmico reduzido

95

90

85 Teste de aquecimento
125+ AWG 30

80 —26W

0 300 600 900 1200 1500
t(s)

Figura 27: Simulagoes e testes de aquecimento, respectivamente, do dispositivo com (a)-
(b) fio AWG 36 dissipando 38 W e (c)-(d) fio AWG 30 dissipando 26 W.

Assim, o novo dispositivo se mostrou efetivo para o aquecimento entre 77 K e, possi-

velmente, 300 K, possibilitando futuros estudos com variagao sistematica da temperatura

dos substratos no crescimento de filmes.
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