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RESUMO

A supercondutividade é uma proeminente area da fisica da matéria condensada. As
propriedades tnicas dos supercondutores propiciaram mais de um século de estudos e
pesquisas, cinco Prémios Nobel e a aplicagao de supercondutores em vérios contextos
praticos. Em especial, filmes finos supercondutores possuem grande potencial para o
desenvolvimento de dispositivos eletronicos, inclusive para a computagdo quantica. Este
Trabalho de Conclusao de Curso expoe um breve estudo sobre a influéncia da variagao de
alguns parametros de deposicao por evaporagao térmica convencional, como a temperatura
do substrato e a presenca ou auséncia de uma fina camada inicial (buffer) de germénio,
nas propriedades estruturais e supercondutoras de filmes finos de estanho. Para esse
proposito, utilizou-se a técnica de difracao de raios-X (DRX), para identificar a estrutura
cristalina dos filmes de estanho, a Microscopia Eletronica de Varredura (MEV), para
investigar a morfologia da superficie das amostras, e a técnica de Imageamento Magneto-
Optico (MOI), para a caracterizagdo magnética dos filmes supercondutores. Embora a
variacao das condicoes de crescimento tenha provocado mudancas na microestrutura dos
filmes, todos os filmes de estanho foram identificados estarem na fase alotropica [, sendo
todos, possivelmente, supercondutores. A microestrutura foi afetada principalmente pela
mudanca da temperatura do substrato, a qual possibilitou a observacgao até de avalanches
de fluxo em temperatura de 0,8 T.. Desse modo, a caracterizacao estrutural e magnética
dos filmes finos de estanho permitiu correlacionar suas propriedades supercondutoras com

as condigoes de deposicao.

Palavras-chave: supercondutividade; estanho; filmes finos.
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1 INTRODUCAO

O estanho (Sn) é um material amplamente conhecido com diversas aplicagbes na
industria e na ciéncia. Na configuragao tetragonal de corpo centrado, conhecida como fase
[, o estanho é um supercondutor do tipo I com T, = 3,72 K. Comparado ao chumbo, os
supercondutores de estanho possuem efeitos de oxidagao bem reduzidos, o que aumenta
sua durabilidade. Na forma de filmes finos, com espessuras proximas ao comprimento
de penetracao A, tornam-se supercondutores do tipo II. Dessa forma, considerando a
tendéncia de miniaturizacao dos dispositivos eletronicos e as propriedades tnicas dos
supercondutores, os filmes finos supercondutores de estanho demonstram grande potencial
para aplicacao tecnolodgica.

Adicionalmente, o conhecimento sobre a influéncia do processo de deposi¢do na es-
trutura, microestrutura e nas propriedades magnéticas pode ser aplicado, por exemplo,
no estudo da eletromigracao, isto €, a migracao atomica devido a correntes elétricas, em
dispositivos construidos a partir desse material. Essa area de pesquisa é um dos interesses
do grupo de pesquisa. Além disso, no futuro, dispositivos com constri¢des ou micropontes,
fabricados a partir desses filmes de Sn, podem ser desenvolvidos para auxiliar no enten-
dimento dos efeitos dessa migragdo nas propriedades microestruturais e supercondutoras
do material.

Ademais, um desafio muito interessante seria explorar ainda mais a entrada abrupta
de fluxo magnético, chamada de avalanche de fluxo, nos filmes de estanho. Filmes desse
material ainda podem ser usados em estudos de uma intrigante gama de fases de vortices
e interagbes em bicamadas de supercondutores hibridos tipo I/tipo II, oferecendo novas

perspectivas para a continuac¢ao dos estudos das propriedades desse material. (KOMEN-
DOVA; MILOSEVIC; PEETERS, 2013).



2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

Neste capitulo, serdo apresentados os conceitos essenciais para o entendimento do
trabalho, especificamente: fundamentos da supercondutividade, teorias de London e de
Ginzburg-Landau, tipos de supercondutores, vortices, sistemas supercondutores bidimen-

sionais, modelo de Bean e avalanches de fluxo.

2.1 FUNDAMENTOS DA SUPERCONDUTIVIDADE

Em 1908, Heike Kamerlingh Onnes conseguiu liquefazer o hélio pela primeira vez,
utilizando o efeito Joule-Thomson e empregando hidrogénio liquido como substancia au-
xiliar. Embora atingir temperaturas extremamente baixas de 4,2 K tenha sido por si
s6 um marco historico, Onnes, devido ao modo visionario como enxergava a realidade,
entendia que essa conquista era apenas um ponto de partida. Seu verdadeiro objetivo
era explorar um novo campo de estudo sobre a influéncia das baixas temperaturas na
fisica da matéria (REIF-ACHERMAN;, 2011). Apenas trés anos depois, Onnes descobriu
inesperadamente que, a uma certa baixissima temperatura critica (7.), a resistividade
elétrica de uma amostra de mercurio se anulava de forma abrupta, como visto na Fi-
gura 1 (DELFT; KES, 2010). No entanto, este fen6meno nao é exclusivo ao mercurio.
Atualmente, conhecem-se dezenas de elementos simples e compostos com comportamento
similar (OSTERMANN, 2005). A descoberta de materiais que abaixo de T. ndo possuem
resisténcia elétrica, ou seja, transportam corrente elétrica sem perdas por efeito Joule,
marca o inicio de uma importante area da Fisica da Matéria Condensada, a Supercondu-
tividade.

Outra assinatura que define a supercondutividade foi descoberta por Walther Meiss-
ner e Robert Ochsenfeld, sendo conhecida como efeito Meissner. Esse efeito descreve a
capacidade dos supercondutores de se blindarem contra campos de indugdo magnética.
Em outras palavras, quando a temperatura esta abaixo de T, supercondutores imersos
em um campo magnético impedem a penetracdo do campo em seu interior (FORREST,
1983). Esse fendmeno estd ilustrado na Figura 2.

Em resumo, pode-se dizer que supercondutores sao materiais que, quando submetidos
a certas condigoes, comportam-se, a0 mesmo tempo, como um diamagneto perfeito e um
condutor perfeito. Ao longo dos anos, varias teorias surgiram a fim de explicar essas tinicas
propriedades. As principais teorias sao a dos irmaos London, a de Ginzburg-Landau (GL)
e a de Bardeen-Cooper-Schrieffer (BCS).
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supercondutor

Resistividade

material
normal

3

Tc Tem peraiu ra

Figura 1 — Comportamento da resistividade em baixas temperatura para um metal
e para um supercondutor.

Fonte: Adaptado de Electrical eLibrary (2019)

T > T T < T

Figura 2 — Blindagem magnética em supercondutores.

Fonte: Adaptado de Piotr Jaworski. Disponivel na Wikipédia (dominio piiblico).

2.2 TEORIAS DE LONDON E DE GINZBURG-LANDAU

A teoria dos irmaos London, elaborada em 1935, foi a primeira a ter sucesso em
descrever fenomenologicamente o efeito Meissner. A teoria se baseia no modelo eletronico
de Drude e na concepcao de que os materiais supercondutores possuem, abaixo de T,, uma

densidade de “superelétrons” (n), responsaveis pela supercondutividade, e uma densidade
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de elétrons “normais” (n,), sendo a densidade de elétrons total (ny) dada pela soma:

ny = n, + ng (1)

Baseando-se nesse principio e considerando que o movimento dos superelétrons nao
é viscoso, isto €, eles se movem pela rede cristalina sem resisténcia, é possivel obter

a primeira equacao de London através da aplicagao direta da segunda Lei de Newton
(SCHMIDT, 2013):

o0J, n.e? -
ot m* E, (2)

onde E é o campo elétrico, J:, e* e m* correspondem, respectivamente, a densidade de
corrente associada aos superelétrons, a carga e a massa desses portadores. Ja a segunda
equacao de London é obtida ao minimizar a energia livre total, dada pela soma da energia
associada aos elétrons normais, da energia cinética dos superelétrons e da energia do

campo magnético B:
VX<V><§)+A§§:0, (3)
na qual Az, é a profundidade de penetragao de London e é dada por:

m*

AL =

(4)

nsuoe*Q

Para um supercondutor semi-infinito, além da solucao trivial B= 0, a segunda equacgao
de London exige que o campo magnético, ao penetrar no supercondutor, deva se anular
exponencialmente em sua superficie, e Ay, é o comprimento caracteristico desse decaimento
exponencial. Ou seja, a blindagem de um supercondutor é quase total, pois permite uma
pequena penetracao, limitada por Ay, do campo magnético (OSTERMANN, 2005). Além
disso, ao substituir o rotacional de B pela expressao dada pela Lei de Ampere na segunda
equacao de London, obtém-se a expressao para a densidade de supercorrente:

27 L -
Vi =17 (5)
L

Essa equacao indica que a corrente dos superelétrons circula na superficie até uma
profundidade caracterizada por \j. Essa corrente, conhecida como corrente de blindagem,
gera um campo de magnetizacao M com sentido oposto ao campo magnético externo H ,
de forma que M=-H , resultando no cancelamento do campo magnético B no interior do
supercondutor e dando origem ao efeito Meissner (POOLE-JR.; FARACH; CRESWICK,
2007).

Em 1950, uma nova teoria fenomenoldgica foi desenvolvida por Ginzburg e Landau
(GINZBURG; LANDAU, 1950). Essa teoria se baseia no fato de que o estado supercon-

dutor é mais ordenado que o normal e a transicdo de um estado para o outro, sem campo
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magnético externo, é uma transicao de fase de segunda ordem. Isso implica na existéncia
de um pardametro de ordem para os supercondutores. Sabendo disso, Ginzburg e Lan-
dau assumiram que o parametro de ordem é um ntmero complexo, sendo posteriormente

interpretado como a fungao de onda efetiva dos superelétrons (¢(7)), dada por:

Y(7) = [9(7)) ], (6)

onde ¢(7) é uma fase. () é nulo para temperaturas acima de T,. Como o pardmetro
de ordem 1 (7) é um ntimero complexo, nao possui significado fisico. No entanto, ele esta

associado a densidade de superelétrons n,, conforme a relacgao:

ns = (7)) (7)

A partir dessa suposicao, é possivel expandir a energia livre de Helmholtz em termos
de 9 (7) para temperaturas préximas a T.. Ao minimizar esta energia e considerando uma
contribui¢ao da exclusao do campo magnético no interior do supercondutor, deriva-se a

primeira e segunda equacoes de Ginzburg-Landau, respectivamente:

aw7) + BP0 - g | (<9 = et 2) w7 =0 )
T =~ (o) - wVOE) - oA o)

nos quais, a e 3 sao parametros fenomenolégicos da expansao, Aéo potencial vetor e h
¢ a constante de Planck dividida por 27. Resolvendo a Equacgao 8 para certas condig¢oes
de contorno, é possivel obter um novo fator {(7"), chamado de comprimento de coerén-
cia, o qual indica o comprimento tipico sobre o qual o pardmetro de ordem (7) varia
(SCHMIDT, 2013; COSTA; PAVAO, 2012):

=

Através dessas equacgoes, também é possivel determinar a dependéncia de A, com a

A(T):,/%(u%)_ (11)

Tomando como ponto de partida a teoria GL, é possivel englobar a teoria dos irmaos

temperatura.

=

London. Porém, essas teorias descrevem a supercondutividade apenas fenomenologica-
mente, isto é, nao partem de primeiros principios ou de mecanismos microscépicos para
explicar a supercondutividade. Para os chamados supercondutores convencionais ou de
baixa temperatura critica, esta explicacao surgiu em 1950 com a teoria de J. Bardeen, L.

N. Cooper e J. R. Schrieffer, conhecida como a teoria BCS.
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2.3 TIPOS DE SUPERCONDUTORES

A partir dos comprimentos caracteristicos A e £ é possivel definir um novo parametro
k, dado pela Equacao 12, que é capaz de classificar os supercondutores em relagao a sua

resposta a um campo magnético (POOLE-JR.; FARACH; CRESWICK, 2007).

K= 3 (12)

Se k < ‘/75, Figura 3a, o material é definido como um supercondutor do tipo I e para

K > ‘/75, Figura 3b, um supercondutor do tipo II.

(@) §>2 (b) § <A
1 1 ﬁ) | ﬁ
| | L—" |
n ;| N s :
s : \ |
' |
| I e
L
RIS
— —]—; —
Bll‘l "‘““-\‘ I
~ . Regido
: Regido Supercondutor do tipo Il
Supercondutor do tipo | | No?mal P P | Normal

Figura 3 — Influéncia dos valores de A\, e £ no tipo de supercondutor.

Fonte: Adaptado de Narlikar (2017)

Em supercondutores do tipo I, a penetracao de um campo magnético externo ocorre
apenas superficialmente, limitada por A;. Quando o campo externo atinge o valor critico
H,, torna-se energeticamente desfavoravel para o material permanecer no estado super-
condutor, e ele transiciona para o estado normal. Isso significa que, a depender do campo
magnético externo, como mostrado na Figura 4a, ou o material esta no estado supercon-
dutor, denominado estado Meissner, ou no estado normal.

Ja supercondutores do tipo II, assim como supercondutores do tipo I, manifestam
o estado Meissner até um campo critico H.;. Porém, para campos um pouco maiores,
torna-se viavel que o fluxo magnético passe a penetrar parcialmente o interior do material,
sem que este perca necessariamente a supercondutividade. Essa situacao ¢ chamada de
Estado Misto e é mantida até um campo limite H., quando o material retorna para o
estado normal (POOLE-JR.; FARACH; CRESWICK, 2007), como exibido na Figura 4b.

A partir da diferenga na energia livre de Gibbs entre os estados normal e super-
condutor, é possivel determinar a dependéncia do campo critico Hee(T) em fungao da

temperatura. A equacao que descreve essa dependéncia é dada por:

Dy

He(T) = P o2(T)

(13)
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(2) Supercondutor do tipo | (b) Supercondutor do tipo Il
H H
Estado Hes Estado
normal
He normal
‘ffj Estado Het Y
71 Meissner [ﬂl Es.tado
J| Meissner
T | T
Tc Te

Figura 4 — Diagrama de fases HT destacando o comportamento de supercondutores
do tipo I (a) e do tipo II (b).

Fonte: Adaptado de Motta (2013)

onde @y é um quantum de fluxo magnético e pg é a permeabilidade magnética do vacuo.

2.4 VORTICES

Em supercondutores do tipo II, no estado misto, a entrada do campo magnético no
interior do supercondutor ocorre de maneira singular, na forma de vortices. Os vortices
sao uma estrutura cilindrica longa, orientada paralelamente a direcao das linhas do campo
aplicado, cujo raio é o comprimento de coeréncia &, em que ha um quantum de fluxo mag-
nético (®g) que suprime a supercondutividade no seu interior. Ao redor desse cilindro,
circulam correntes de blindagem, distribuidas numa casca cilindrica de raio médio apro-
ximadamente igual ao comprimento A, impedindo que o campo magnético no interior do
cilindro penetre ainda mais no supercondutor (TINKHAM, 2004). A Figura 5(a) mostra
a vista superior de um supercondutor com vértices penetrados no formato de uma rede
triangular e no painel (b) a estrutura de um vértice.

O campo magnético dos vortices interage via Forca de Lorentz tanto com as correntes
de blindagem quanto com alguma possivel corrente de transporte aplicada no supercon-
dutor. Esta interacao pode propiciar o movimento dos vortices pelo material, gerando
dessa forma algum tipo de perda de energia, o que se traduz em um tipo de “resistén-
cia elétrica”. Contudo, gracas a defeitos, inomogeneidades ou a prépria microestrutura
do material, surgem as chamadas forcas de aprisionamento, ou forgas de pinning, que se
contrapoem a Forga de Lorentz e impedem o movimento dos vortices. Além disso, os
vortices repelem-se mutuamente e, a depender das caracteristicas do material, os vortices
se arranjam de diferentes formas, a fim de minimizar a energia do sistema. H4 toda uma
area de estudo direcionada a compreender a formacao e as propriedades das diferentes

fases de vértices.
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€)) (b)
by
Supercondutor Normal 4
4 | 5
Supercorrentes
2 = :
- Supercondutor
— '
1 ] Nucleo
Campo {  Normal
s — i
Magnético '

Figura 5 — (a) Esquema da rede triangular de vértices, (b) estrutura dos vértice.

Fonte: Autor

2.5 SISTEMAS SUPERCONDUTORES BIDIMENSIONAIS

No regime de monocamadas ou poucas camadas atomicas, muitos materiais podem ad-
quirir propriedades novas e distintas em comparacao com sua versao volumétrica (AVOU-
RIS; HEINZ; LOW, 2017). Este é o caso também para supercondutores.

Supercondutores preparados na forma de filmes finos com espessuras (d) suficiente-
mente pequenas, isto é, d comparavel a A\, sofrem fortes efeitos de desmagnetizacao quando
submetidos a um campo magnético perpendicular a sua superficie. Esses efeitos alteram
a densidade de corrente, que, segundo as equagoes de Maxwell, gera uma nova distri-
buicao de fluxo magnético, distinta daquela observada em sistemas volumétricos. Essas
mudancas resultam em duas principais alteragoes: primeiro, os vortices passam a interagir
em distancias maiores; segundo, o comprimento de penetracao A é substituido por uma
profundidade de penetragao efetiva A (TINKHAM, 2004; PEARL, 1964), definida por:

2(2)°
d
Essa nova profundidade de penetragao, ao ser empregada no lugar de A na Equacao

A~

(14)

12, proporciona uma nova definicao de k. Consequentemente, materiais que, em principio,
V2
2
tipo I, k > \/75, se suas espessuras forem comparaveis a A. A espessura na qual ocorre essa

sao supercondutores do tipo I, kK < %=, podem se comportar como supercondutores do
transi¢ao do tipo I para o tipo II é chamada de espessura critica (d.). Esse fendmeno pode
ser visualizado na Figura 2, onde, através da técnica Bitter Decoration, é possivel visualizar
diferentes padrdes de fluxo magnético de duas amostras de filmes de indio submetidos a

mesma temperatura e campo externo, mas com espessuras diferentes (DOLAN, 1974).



Capitulo 2. Revisdo Bibliogrifica 16

Figura 6 — Distribuicdo do fluxo magnético, sob mesmo campo magnético (H=50
Oe) e mesma temperatura (T= 2,1 K), de dois filmes de indio com
espessura (a) d = 110 nm (a) e (b) d = 30 nm.

Fonte: Adaptado de Dolan (1974)

A Figura 6a corresponde ao chamado estado intermediario de supercondutores do tipo
I, as regides claras sao dominios supercondutores e as escuras sao dominios normais. Esses
dominios ocorrem devido ao efeito de desmagnetizacao, isto é, por causa da geometria
planar dos filmes, certos locais sofrerdo um aumento da densidade de linhas de campo
magnético, ou seja, ocorre o aumento local do campo externo em certas regides, como
nas bordas do filme da Figura 7, e, consequentemente, estas regides podem mudar para
o estado normal enquanto regides adjacentes possuem campo magnético menor e ainda
se mantém no estado supercondutor. Ja na Figura 6b, observa-se uma rede de vortices

condizente com o estado misto de supercondutores do tipo II (DOLAN, 1974).

H,

A .

Figura 7 — Esquema dos campos tangenciais em um filme fino com alto fator de
desmagnetizagao. O eixo y estd no plano da pagina, considerando uma
amostra infinitamente longa nessa diregao.

Fonte: Pinheiro (2019)

2.6 MODELO DE BEAN

O Modelo de Bean, proposto em 1962, fornece uma descricao fenomenolégica e ma-
croscopica da densidade de corrente, do campo magnético e da magnetizacao em super-

condutores do tipo II sob a influéncia de um campo magnético externo. O modelo se
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baseia na concepcao de que a distribuicao dos vortices magnéticos é determinada pelo
equilibrio entre as forcas de aprisionamento e a forca de Lorentz. Isso implica que a
densidade de corrente nunca ultrapassa um valor critico, limitado pela intensidade das
forcas de aprisionamento no material, garantindo que os vértices se organizem de modo
a manter o equilibrio com o campo externo. Além disso, modelos de estados criticos,
como o de Bean, assumem que, em regioes onde a densidade de fluxo varia, mesmo que

minimamente, as correntes de blindagem atingem seu valor maximo permitido, dado por

J. (POOLE-JR.; FARACH; CRESWICK, 2007).

Em supercondutores do tipo II volumétricos, considera-se que J é nula em regides onde
nao ha penetracao de fluxo magnético. Enquanto que em regioes onde o fluxo magnético
penetra, J é constante e atinge seu valor méaximo permitido. Este resultado é observado

na Figura 8 (b) e (c¢) para um supercondutor volumétrico de largura 2W.

(a)

Jy(ﬁ) Volumétrico

= Filme fino

B,(x) - 2W—

jE

Y

- X

-1.0

1.0

0.5

0.0

1,00/ )¢

-0.5

1.0

-1.0
x /W

Figura 8 — (a) Esquema das geometrias, sistema de coordenadas e perfis de densi-
dade de corrente e fluxo magnético normalizados. (b)-(c) Correspondem
a um material volumétrico e (d)-(e) a um filme fino. As setas indicam a
evolugao dos perfis com o aumento do campo aplicado.

Fonte: Zeldov et al. (1994), Gomes (2023)

Para supercondutores do tipo IT com espessuras d < A, devido a forte desmagnetizacao,

surgem componentes tangenciais do campo magnético, conforme ilustrado na Figura 7.
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Nessa configuracao, o campo H, apresenta uma variacao significativa e passa a contribuir
para a forga de Lorentz, resultando em uma nova descricao da dinamica do sistema. Dessa
forma, as correntes de blindagem deixam de estar confinadas somente as regioes préximas
onde ha campo, e, agora, se distribuem por toda a extensao do filme, como ilustrado
na Figura 8 (d) e (e) para um filme supercondutor de largura 2W. O campo magnético
resultante diminui da borda externa de acordo com a lei de Ampere V x B = /~00j; onde
|j\ = jc na regiao penetrada pelo fluxo, enquanto tanto H quanto J desaparecem na
regiao livre de fluxo. Em amostras quadradas, como o caso desse trabalho, o campo
magnético penetra primeiro pela regiao central da borda de cada lado, enquanto sua
penetracao é retardada ao se aproximar das diagonais, criando uma fronteira ou “frente”
entre a regiao onde o campo magnético penetrou e a regiao que permanece livre do fluxo

magnético.

2.7 AVALANCHES DE FLUXO

O modelo de Bean descreve a penetragao suave do fluxo magnético, isto é, conforme
hé o aumento do campo externo, a distribuicao magnética da amostra exibe um gradi-
ente com o maximo na borda e diminui monotonicamente na dire¢cdo do centro, como
pode ser visto na Figura 9a. No entanto, o fluxo pode penetrar com grande velocidade
de forma estocastica e com morfologia dendritica, como mostrado na Figura 9b. Essa
entrada abrupta do fluxo magnético é chamada de avalanches de fluxo (MOTTA, 2013;
PINHEIRO, 2019).

Nb—-7.0Kand 25 Oe Nb-2.5Kand 25 Oe

Figura 9 — Imagens de magneto-6ptica de um filme de Nb com H = 25 Oe para (a)
T = 6,0 K, onde se observa a penetragao gradual do fluxo magnético, e

(b) T =2,5.

Fonte: Gomes (2023)
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O modelo de Bean falha em descrever esse fenomeno, pois as avalanches sao con-
sequéncia de instabilidades termomagnéticas (MOTTA, 2013). Essas instabilidades sur-
gem quando, devido a perturbacao da corrente de blindagem pela variacao do campo
externo, da temperatura ou da corrente de transporte, a for¢a de Lorentz excede a forca
de aprisionamento, resultando na liberacao de calor §() causada pelo movimento dos vor-
tices. Isso aumenta localmente a temperatura, reduzindo a capacidade de aprisionamento
e a densidade de corrente critica JZ, 0 que permite uma maior penetracao do campo mag-
nético. Com isso, a variagdo temporal do campo magnético gera, pela lei de Faraday,
um campo elétrico que eleva ainda mais a temperatura local. Sob certas circunstancias,
esse ciclo provoca um aumento descontrolado da temperatura e, consequentemente, a
avalanche de fluxo (COLAUTO; MOTTA; ORTIZ, 2020).

Ja as chamadas anti-avalanches, por sua vez, sao estruturas semelhantes as avalan-
ches convencionais, mas com orientacao invertida. Elas ocorrem com maior frequéncia,
devido ao calor extra liberado pela aniquilagdo de vortices-antivortices, resultando em
uma temperatura de limiar maior (PINHEIRO, 2019).
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3 OBJETIVOS

O objetivo deste trabalho é estudar as propriedades estruturais e supercondutoras
de filmes finos de Sn depositados sob diferentes condi¢oes. Com esse propoésito, foram

realizadas as seguintes etapas:

» Deposicao via evaporagao témica dos filmes finos de estanho, variando os seguintes
parametros de crescimento:: temperatura do substrato durante a deposicao, pre-
senga ou auséncia de uma camada buffer de germanio e diferentes espessuras dos
filmes. Dessa forma, foram obtidas as amostras: Sn77K-170nm, SnGe77K-180nm,
SnGe300K-170nm e SnGe77K-840nm:;

« (aracterizacao estrutural e microestrutural dos filmes por meio de difracao de raios-
X (DRX), que permitiu a andlise da estrutura cristalina, e de Microscopia Eletro-
nica de Varredura (MEV), empregada para investigar a morfologia da superficie
das amostras. Além disso, a Microscopia de For¢a Atoémica (AFM) foi utilizada
exclusivamente para o filme Sn77K-170nm, a fim de verificar a validade do célculo

da espessura nominal;

« Caracterizacio magnética, através da técnica de Imageamento Magneto-Optico
(MOI), que possibilitou a obtencao da distribuigdo do fluxo magnético dos filmes
finos, da temperatura critica e do comprimento de coeréncia, além da verificacao do

modelo de Bean.

Dessa forma, buscou-se identificar e compreender a influéncia da microestrutura nas

propriedades supercondutoras dos diferentes filmes finos supercondutores de estanho.
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4 MATERIAIS E METODOS

Neste capitulo, sdo apresentados os materiais e métodos empregados no desenvolvi-
mento do trabalho, indo desde o procedimento de limpeza das matérias-primas utilizadas

até a fabricacdo e caracterizagao estrutural e magnética dos filmes finos de estanho.

4.1 LIMPEZA DOS SUBSTRATOS E DO MATERIAL-FONTE

Um dos primeiros passos para a deposicao dos filmes é a limpeza do estanho e do
substrato de silicio. Essa limpeza é feita através do processo de decapagem quimica,
que consiste em mergulhar o material de interesse em uma solugao, para que ocorra a
corrosao da camada superficial do material e, desse modo, a oxidagdo e as impurezas
sejam eliminadas. Esse processo foi realizado no Laboratoério de Preparacao de Amostras
(LPA) do Grupo de Supercondutividade e Magnetismo do Departamento de Fisica da
UFSCar (GSM - DF /UFSCar).

4.2 EVAPORACAO TERMICA CONVENCIONAL

Ha véarias maneiras de produzir filmes finos metalicos. O método escolhido para este
trabalho é a evaporacgao térmica convencional, por causa do seu baixo custo em relacao as
outras formas de deposicao, a boa qualidade dos filmes obtidos e a baixa temperatura de
evaporagao do estanho, além de que o GSM possui a sua prépria evaporadora (PEDROSO,
2018).

A técnica de evaporacao térmica consiste em colocar o material fonte em um cadinho,
o qual é aquecido por efeito Joule até que o material seja evaporado ou sublimado. Esse
processo ocorre em uma camara de alto vacuo para garantir que o vapor do material
evaporado se desloque livremente e seja adsorvido em um substrato posicionado logo
acima do cadinho, como esquematizado na Figura 10.

Diante do reconhecimento de algumas pesquisas interessantes e da dificuldade em
adquirir filmes de Pb, os proprios membros do GSM projetaram e construiram uma ins-
talacao dedicada a evaporacao térmica para produzir filmes na quantidade e na forma
desejada (PINHEIRO, 2019). A deposi¢do do primeiro filme foi realizada em 2018 e,
desde entao, diferentes integrantes do grupo trabalharam e se esforcaram em conjunto
para melhorar o equipamento. A Figura 11 exibe uma foto da estacao experimental e um
esquema da camara de evaporagcao.

Sobre a instalagdo, vale ressaltar que uma bomba turbomolecular atrelada a uma
bomba mecanica possibilita alcancar a pressao de 1075 a 10~7 Torr no interior da cAmara.
Para melhorar o vacuo e proteger a bomba turbomolecular, ha, na conexao entre esta e a

camara, um tubo que passa no interior dessa conexao e permite a insercao de nitrogénio
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Figura 10 — Ilustragcao de uma camara evaporadora.

Fonte: Gomes (2023)
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Figura 11 — (a) Foto da estacdo experimental de evaporacao térmica utilizada, (b)
Diagrama esquematico da caAmara de vacuo empregada.

Fonte: Autor

liquido, assim funcionando como uma armadilha fria para os gases no interior da camara
de evaporacao (PINHEIRO, 2019). Além disso, o aparato experimental dispoe atualmente
de uma fonte DC capaz de aplicar uma corrente de até 100 A e uma fonte AC que aplica
até 200 A para o aquecimento do cadinho por efeito Joule. Ademais, o porta-substratos é
composto por um copo de cobre e um sistema de trés tubos concéntricos de ago inoxidavel,
que possibilita a insercao de nitrogénio liquido e, consequentemente, a deposicao de filmes
finos em substratos com temperaturas préoximas a 77 K. Além disso, um termopar do tipo
K ¢é inserido no porta-substrato, possibilitando aferir a sua temperatura.

Outro importante componente é a Microbalanga de Quartzo (QCM), a qual é capaz de
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estimar a espessura dos filmes depositados. Nela, ha um cristal piezoelétrico de quartzo
ligado, através de alguns componentes, a um circuito de Pierce, que consiste basicamente
em um transistor e um par de capacitores responsaveis por manter uma oscilacao elétrica
e medir a frequéncia de ressonancia do cristal. Conforme o cristal ganha massa adicional
devido a evaporacao do material fonte, a sua frequéncia de oscilagdo diminui de maneira
proporcional a massa depositada. Desse modo, utilizando a relagao de Sauerbrey descrita

pela Equacao 15, é possivel determinar a espessura do filme fino depositado no substrato

(PEDROSO, 2018).
(Fy — F)ZA (15\°
_ T 1
d ( 2AfC2Dm Ts (5)

onde d é a espessura do filme depositado, Fy e F; sao as frequéncias medidas antes e
depois da deposicao, C' representa a frequéncia natural do cristal de quartzo, D,, é a
densidade de massa do material depositado, Z é uma constante caracteristica do sistema,
Ay e A, correspondem a area depositada sobre o cristal e a sua 4rea total e 7, e 75 530 as
distancias entre a fonte e a microbalanca e entre a fonte e o substrato, respectivamente.

Quando a frequéncia atual de ressonancia, devido a varias deposicoes, atinge 98%
da sua frequéncia de ressonancia natural, o modelo de Sauerbrey e, consequentemente,
a Equacao 15 ndo sdo mais validos (SRIVASTAVA; SAKTHIVEL, 2001). Nesse ponto,
o cristal de quartzo chega ao limite da sua vida 1til e deve ser trocado por um novo.
No caso do nosso sistema, onde a frequéncia natural é de 6 MHz, o limite ocorre em 5,88
MHz. Durante a deposi¢ao do terceiro lote, esse limite foi alcancado. Como a substituicao
do cristal é um processo trabalhoso e requer cautela, optou-se por nao realizar a troca e
determinar a espessura dos filmes de outra forma, que também ja é parte do protocolo de
deposigoes.

E possivel estimar a espessura dos filmes considerando a evaporacio completa do
estanho e assumindo que, devido a baixa pressao e ao grande livre caminho médio dos
atomos, o fluxo de vapor do material evaporado se propaga pela camara como uma onda
esférica. Para isso, basta calcular o volume de uma casca esférica com espessura d,
com raio r, equivalente a distdncia do cadinho ao substrato e com a mesma massa m e

densidade p do material fonte. Entao, a espessura do filme fino é dada por:

m

— 16
4mr2p (16)

4.3 FILMES FINOS DE ESTANHO

No decorrer de todo o periodo de desenvolvimento do trabalho, foram feitas ao todo
seis deposicoes. Cada deposicao, na maioria das vezes, gerava um conjunto de sete filmes
finos de estanho. Esses conjuntos sao identificados pela ordem de producao, variando

do Lote 1 ao Lote 6. O Lote 6 foi produzido, diferentemente dos demais, por meio
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de duas etapas de deposicao. Inicialmente, filmes previamente preparados no Lote 5
foram selecionados e colocados como substrato em uma nova evaporagao, resultando na
deposigao sob filmes ja existentes. O objetivo dessa abordagem era superar a quantidade
de estanho evaporado por deposicao por causa da limitacao do tamanho do cadinho,
visando assim obter filmes com maior espessura. Entretanto, os filmes mais espessos
apresentaram aspecto quebradico. A Figura 12 mostra a camada de Sn sobre o dedo-
frio com baixa adesao, provavelmente devido as altas temperaturas alcancadas durante a

deposicao. Esse efeito foi mais pronunciado no Lote 1 e 6, o que inviabilizou estudé-los.

(a) Substrato Lote 3j§(b) Substrato Lote 6

Figura 12 — Imagem mostrando a baixa adesao da camada de Sn sobre o dedo-frio
de cobre.

Fonte: Autor

Apos a identificagdo desse problema no Lote 1, decidiu-se aumentar a distancia entre o
substrato e o cadinho em 2 cm, alcancando um total de 11,4 cm. Essa modificacao reduziu
muito o problema nos filmes mais distantes da fonte, e, por isso, a mesma distancia foi
mantida nos lotes subsequentes. Além disso, a partir do Lote 3, adotou-se a deposicao
de uma camada buffer de germanio, com espessura aproximada de 3 nm a 4 nm, entre o
estanho e o substrato, com o intuito, como proposto por Bang et al. (2019), de aumentar
a fixagdo do estanho no substrato.

Os filmes dos Lotes 2 a 5 serao, a partir de agora, identificados por nomes que refletem
suas principais caracteristicas. A Tabela 1 apresenta esses filmes, juntamente com as

particularidades de sua fabricacao.

4.4 CARACTERIZACAO ESTRUTURAL

4.4.1 Microscopia de Forga Atomica (AFM)

O principio de funcionamento da AFM fundamenta-se na varredura da superficie do
material estudado por meio de uma ponta fina, que atua como uma sonda. Durante

a varredura, a ponta interage com os atomos da amostra por forcas de van der Waals,
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Tabela 1 — Dados de Deposicao dos Filmes Finos

Nome Espessura (nm) Temperatura (K)
Sn Ge

Sn77K-170nm 167 - 7

SnGe77K-180nm 176 3,2 7

SnGe300K-170nm 167 3,5 300

SnGe77K-840nm 835 4,6 7

causando variacoes em seu movimento, que sao mapeadas pela deflexdo angular de um
feixe de laser refletido, permitindo assim a obtencao da topografia da amostra. A medicao
foi conduzida utilizando o Tapping Mode, que mantém a ponta oscilando em sua frequéncia
de ressonéncia, tocando brevemente a superficie da amostra e, em seguida, se afastando,
permitindo determinar a topografia da amostra de maneira menos invasiva em comparagao
ao Contact Mode, que mantém a ponta em contato continuo com a superficie. A partir da
comparagao entre a topografia da superficie do substrato e a do filme de estanho, é possivel
determinar sua espessura. O AFM foi feito utilizando um microscépio Bruker modelo
Nanoscope V no LCE (Laboratério de Caracterizagao Estrutural), DEMa (Departamento
de Engenharia de Materiais) da UFSCar (Universidade Federal de Sao Carlos).

4.4.2 Difracao de Raios X (DRX)

As diferentes formas alotropicas do estanho desempenham um papel determinante na
existéncia da supercondutividade. Entre 13,2 °C e 161 °C, o estanho ¢é estavel na confi-
guracgao tetragonal de corpo centrado, conhecida como fase § ou estanho branco. Nessa
fase, o estanho é um material supercondutor. Por outro lado, quando exposto por longos
periodos de tempo a temperaturas inferiores a 13,2 °C, o estanho se transforma na fase «,
também chamada de estanho cinza, que possui estrutura cristalina ctubica tipo diamante.
Nessa fase, o material ndo exibe a supercondutividade (FIORUCCI; BENEDETTTI; OLI-
VEIRA, 2012).

A Difragdo de Raios X (DRX) permite identificar a estrutura cristalina e as fases
presentes no material, possibilitando a determinacgao da alotropia dos filmes de estanho.
O método consiste em incidir feixes de raios-X sobre amostras cristalinas, e, como o com-
primento de onda da radiacao de raios-X é da mesma ordem de grandeza das distancias
interplanares dos cristais, esses feixes sao espalhados de acordo com a estrutura cristalina
do material alvo, resultando na formacao de padroes de interferéncia construtiva e des-
trutiva. Ao variar o angulo de incidéncia dentro de um determinado intervalo, obtém-se
um difratograma, no qual os picos aparecem em posicoes especificas e caracteristicas do
material analisado. Comparando-o com difratogramas disponiveis na literatura, é possi-
vel obter informagoes detalhadas sobre sua composigao e estrutura (CULLITY; STOCK,
2014). Os difratogramas foram obtidos em um difratémetro Shimadzu LabX XRD-6100
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do DF da UFSCar.

4.4.3 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

O MEV proporciona imagens da superficie da amostra com resolucao espacial na-
nométrica, o que possibilita a analise dos tamanhos e distribui¢oes de graos e poros na
superficie dos diferentes filmes. Isso é possivel porque, ao invés de usar foétons, como um
microscopio 6ptico convencional, o microscépio eletronico de varredura utiliza um feixe
acelerado de elétrons de pequeno diametro, guiado por lentes eletromagnéticas e bobinas
de deflexao, para percorrer a regiao superficial da amostra, ponto a ponto. A deteccao
da interacao dos elétrons com os atomos da amostra propicia a formagao de uma imagem
(DEDAVID; GOMES; MACHADO, 2007). As imagens de MEV foram realizadas por
meio de um microscépio FEI Magellan 400 L no LCE/DEMa da UFSCar.

45 IMAGEAMENTO MAGNETO-OTICO (MOI)

A distribuicao espacial do campo magnético dos filmes finos foi obtida por meio da
técnica de Imageamento Magneto-Otico. A técnica se baseia no efeito Faraday, em que
o plano de polarizacao linear de um feixe de luz é girado quando atravessa um material
dito Faraday ativo. A rotacdao do plano de polarizacao é proporcional a magnitude da
componente perpendicular do campo de indugao local. Logo, ao mensurar essa rotagao,
é possivel gerar uma imagem da distribuicdo do fluxo magnético da amostra, em que
a intensidade luminosa de cada pixel corresponde qualitativamente a um valor de B
(ROUSSEL, 2007).

Desde 2010, o GSM possui a sua prépria instalacdo de MOI, baseada no arranjo
experimental do Prof. Tom H. Johansen, da Universidade de Oslo. A Figura 13a exibe
uma foto da estacao experimental de MOI do GSM com seus principais componentes. Para
obter as imagens de MOI, os filmes finos de estanho sao limpos para obter um bom contato
com o sensor e, dessa forma, melhorar a qualidade das imagens. O sensor é composto de
um de 100 nm de aluminio, que atua como um espelho, um MOL (Magneto-Optical Layer),
que exerce a fun¢do de material Faraday ativo e um substrato transparente adequado. Na
montagem, o sensor é colocado diretamente sobre o filme de Sn, que é montado sobre o
dedo-frio. Essa montagem é entdo inserida no criostato, que, para alcangar baixissimas
temperaturas, ¢ evacuado por uma bomba turbomolecular para evitar ao maximo troca
de calor com o ambiente. O criostato é alimentado por hélio liquido, sendo armazenado
em um vaso Dewar, bombeado para a linha de transferéncia até chegar no dedo-frio,
onde troca calor. Além disso, para proporcionar o melhor controle da temperatura, um
aquecedor foi acoplado no sistema. Para gerar campo magnético perpendicular ao filme,
duas bobinas sao posicionadas ao redor do criostato. O mecanismo para produzir as

imagens do campo, como mostrado na Figura 13b, funciona da seguinte forma: um feixe de
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luz é emitido, passa por um polarizador e um divisor de feixe, que o redireciona para o dedo
frio, e depois para o MOL, que o rotaciona em um certo angulo. Por causa do espelho de
aluminio, o feixe passa novamente pelo MOL, que o rotaciona mais uma vez, e, em seguida,
passa novamente pelo divisor, segue para um analisador e, finalmente, é captado por uma
camera CCD, que proporciona imagens da distribuicdo do campo magnético. Quase
todo o aparato experimental é montado sobre uma mesa Optica equipada com sistema
de suspensao pneumética para evitar vibragoes indesejadas (MOTTA, 2013; PINHEIRO,
2019; GOMES, 2023).
Linha de
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\ \ Amostra
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Figura 13 — (a) Fotografia da estagdo experimental de MOI no GSM, UFSCar, Bra-
sil. (b) Ilustracdo esquemética do arranjo experimental da MOI.

Turbobomba Mesa éptica

Fonte: Adaptado de Pinheiro (2019)

Nas imagens adquiridas com a MOI, em virtude da iluminagdo heterogénea, efeitos
de polarizacao localmente dependentes nos componentes épticos e defeitos no MOI, nao
¢é possivel associar de forma inequivoca o brilho dos pixels a um tnico valor do campo
magnético, além de que a relacao entre intensidade luminosa e o campo magnético nao
é linear. Para analisar as imagens quantitativamente e eliminar o maximo de erros,
as imagens sao processadas por um algoritmo no software MATLAB desenvolvido pelo
proprio grupo de pesquisa. Assim, para cada montagem do sistema de MOI, é feito um
protocolo de calibragao, que, por meio desse algoritmo, permite a conversao do brilho de
cada pixel em um valor da densidade de fluxo magnético B (PINHEIRO, 2019).
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5 RESULTADOS

Neste capitulo, serao inicialmente discutidos os resultados obtidos na caracterizacao
estrutural dos filmes Sn77K-170nm, SnGe77K-180nm, SnGe300K-170nm e SnGe77K-
840nm, utilizando as técnicas de MEV, DRX e, no caso do Sn77K-170nm, também AFM.
Posteriormente, serao analisados os resultados obtidos na caracterizacdo magnética por

meio de MOI para os mesmos filmes.

5.1 CARACTERIZACAO ESTRUTURAL

Na Figura 14 sao apresentados os difratogramas das quatro amostras analisadas, jun-
tamente com os difratogramas de referéncia disponiveis no banco de dados Crystallography
Open Database (COD), para o estanho nas fases a (ID 7222459) e § (ID 15134488) e para
o silicio (ID 9011644) (OEHL et al., 2015; LEE; RAYNOR, 1954; HANFLAND et al.,
1999). A andlise foi realizada utilizando o software OpenXRD. Tanto pela taxa de con-
cordancia fornecida pelo proprio programa quanto por simples inspe¢ao visual, conclui-se
que todos os filmes estao na fase 3, confirmando que estao na fase que possui a transicao
supercondutora.

No caso da amostra SnGe300K-170nm, a intensidade e a disposi¢ao dos picos principais
sugerem uma preferéncia de crescimento em diregoes cristalinas especificas. Enquanto os
outros filmes parecem policristalinos, com distribuicao aleatéria.

Hishita (HISHITA et al., 2004) utilizou evaporagao convencional para a preparagao de
filmes finos de estanho com espessuras variando de 14 nm a 360 nm, depositados em subs-
tratos de vidro e submetidos a temperaturas entre 300 K e 400 K, ou seja, suas condig¢oes
experimentais sao bastante proximas as empregadas na preparacao do SnGe300K-170nm.
Hishita também realizou a caracterizagao estrutural dos filmes por DRX e constatou que
eles apresentavam crescimento preferencial na dire¢ao (200), como observado na amostra
SnGe300K-170nm. Isso pode ser explicado pelo fato de que, com o aumento da tem-
peratura do substrato, os atomos disporiam de energia em excesso durante o processo
de formagao dos filmes, o que aumentaria sua capacidade de difusao na superficie do
substrato e promoveria a cristalizacao orientada dos filmes finos de estanho.

Além disso, a andlise permitiu observar possivelmente a auséncia de contaminacao
cruzada, ja que nao foram detectadas fases de outros elementos, como o Pb, que sao
normalmente evaporados na camara e o software identificou apenas pouquissimos tracos
de silicio e germanio.

Na Figura 15 sao apresentadas imagens de MEV dos filmes Sn77K-170nm, SnGe77K-
180nm, SnGe300K-170nm e SnGe77K-840nm, obtidas com detector do tipo ETD (Everhart—

Thornley Detector) no modo immersion, com tempo de varredura de 30 ps e ampliagao de
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80.000 vezes. Os filmes Sn77K-170nm e SnGe77K-180nm, apresentados nos painéis (a) e
(b), exibem uma morfologia de graos uniformes, com tamanhos na faixa dos nanémetros.
O filme SnGe300K-170nm, ilustrado na Figura 15(c), apresenta uma morfologia distinta,
caracterizada por graos de maior tamanho e maior variacdo em suas formas e dimen-
soes. Ja o filme SnGe77K-840nm, mostrado no painel (d), possui graos menores e uma

distribuicao de tamanhos uniforme, semelhante a observada nos dois primeiros painéis.

(b) - SnGe77K-180m

wa T
- LY .
v,

y St

(d) — SnGe7

Figura 15 — Imagem de MEV dos filmes Sn77K-170nm, SnGe77K-180nm,
SnGe300K-170nm e SnGe77K-840nm com ampliacao de 80.000 vezes.

Para melhor visualizacao da morfologia, na Figura 16, é exibida a imagem de MEV do
filme SnGe300K-170nm, utilizando detector do tipo ETD no modo field-free, com tempo
de varredura de 10 ps e ampliagdo de 30.000 vezes. Essa micrografia apresenta tamanhos
de graos variados, sendo possivel verificar que alguns graos maiores passaram pelo processo
de crescimento a partir de graos menores, que pode ser explicado pela temperatura mais
alta de deposicao.

Em todas as imagens de MEV, foi utilizada voltagem de aceleracao dos elétrons de 2
kV, corrente de 25 pA e distancia entre a amostra e a lente objetiva variando de 1,6 mm
a 2,1 mm.

Para uma analise mais precisa, a contagem do tamanho dos graos foi realizada com o
auxilio do programa ImageJ, permitindo a construcao dos histogramas correspondentes e

seu ajuste a uma distribuicao gaussiana, conforme apresentado na Figura 17. Com base
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SnGe300K-170nm

Figura 16 — Imagem de MEYV do filme SnGe300K-170nm com ampliacao de 30.000
vezes.

nesse ajuste e assumindo um formato circular para os graos, foi possivel determinar o
diametro médio e o desvio padrao dos graos em cada histograma.

As amostras Sn77K-170nm e SnGe77K-180nm foram fabricadas de maneira seme-
lhante, e a comparacao de seus dados indica que a adi¢do de uma fina camada de germéanio
durante a deposicao contribui para a reducao do tamanho dos graos e para o aumento
da homogeneidade. Por outro lado, ao comparar o filme Sn77K-840nm com o SnGe77K-
180nm, observa-se que a maior evaporacao de estanho parece ter resultado na diminuigao
do tamanho dos graos e na reducao da homogeneidade.

A amostra SnGe300K-170nm apresenta uma estrutura disforme, com dimensoes sig-
nificativamente maiores em comparacao as demais. Resultados semelhantes foram repor-
tados por Hishita et al. (2004). Além disso, observa-se a presenga de varios poros nas
imagens, conferindo a essa amostra uma microestrutura tnica e distinta em relagdo aos
outros filmes. Esses aspectos ressaltam a grande influéncia da temperatura do substrato
na formacao da microestrutura dos filmes.

Por conta de problemas no equipamento do LCE, foi possivel realizar a andlise da
espessura por AFM apenas do filme Sn77K-170nm. Utilizou-se um cantilever RTESPA-
25 com uma ponta de raio entre 8 nm e 12 nm, que varreu uma 4rea de 360 (um)? no
degrau entre o filme e o substrato. A topografia dessa regido estd apresentada na Figura
18a. A partir disso, foram obtidos os perfis de altura do filme, Figura 18b. Embora
a medicao nao tenha sido feita em toda a extensdo da amostra, a diferenca de altura
observada no grafico indica que o filme possui uma espessura aproximada de 180 nm, em

satisfatoria concordancia com a espessura nominal prevista de 170 nm.
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Figura 17 — Histogramas do tamnho de grao para os filmes Sn77K-170nm,
SnGe77K-180nm, SnGe300K-170nm e SnGe77K-840nm.
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Figura 18 — (a) Imagem de AFM do filme Sn77K-170nm com as linhas indicando
as regides nas quais os perfis (b) foram obtidos.
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5.2 CARACTERIZACAO MAGNETICA

A temperatura critica T, dos filmes pode ser estimada por meio da MOI, seguindo um
procedimento que consiste em resfriar o material até uma temperatura significativamente
inferior a 7. na presenca de um campo magnético. Em seguida, o campo ¢ removido,
mas o fluxo magnético permanece aprisionado no interior do filme devido a presenca de
centros de pinning. Entao, a temperatura é aumentada, e imagens de magneto-6ptica
sao registradas até que se atinja um valor seguramente superior a 7T,.. Posteriormente,
a analise das imagens obtidas permite determinar a temperatura na qual nao ha mais
contraste do fluxo na imagem do filme, identificando assim a temperatura critica 7T, do
material examinado.

Realizando um processo muito similar, s6 que mantendo uma temperatura 7' < T e
dessa vez, variando o campo magnético, foi possivel medir em qual valor de campo o filme
¢é totalmente penetrado por ele, ou seja, determinar o campo critico H., em que o filme
deixa o estado supercondutor. Este procedimento foi efetuado em algumas temperaturas
diferentes para todos os filmes estudados. Os dados recolhidos possibilitaram a construcao

dos diagramas HT (campo aplicado-temperatura) apresentados na Figura 19.

100 Sn77K-170nm
—e— SnGe77K-180nm
—e— SnGe300K-170nm
80 —e— SnGe77K-840nm
—~ 604 ‘
)
o !
3
T 40
20 +
0 T T T T T T T T T T T T T
0,65 0,70 0,75 0,80 0,85 0,90 0,95 1,00

T/Tc
Figura 19 — Diagrama HT de todos os filmes estudados.

Ao derivar e combinar as Equacoes 13 e 10 obtém-se:

_@0

£(0) = Il (17)
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em que « representa a derivada de Hp(7) em relagdo a temperatura. Considerando
apenas valores de H.o(T') préximos de T, pode-se assumir que H.(T") se comporta como
uma fung¢do afim. Logo, ao utilizar os dados da Figura 19 e a Equagao 17, foi possivel
calcular os valores de £(0) para os diferentes filmes. Os valores de £(0), bem como os

valores de T, estao apresentados na Tabela 2.

Tabela 2 — Valores calculados de £(0) e T..

Sn77K-170nm SnGe77K-180nm SnGe300K-170nm SnGe77K-840nm

T, (K) 3.4 3,6 35 3,5
£(0) (nm) 38 48 51 122

Para fins de referéncia, na literatura, filmes finos com espessura de 100nm podem
apresentar £(0) da ordem de algumas dezenas de nanémetros (BANG et al., 2019). Para
o filme de maior espessura, SnGe77K-840nm, verifica-se que o valor do seu comprimento
de coeréncia se aproxima do esperado para o caso volumétrico, £(0) = 170 nm (MESER-
VEY; SCHWARTZ, 1969). A temperatura critica nominal do estanho é T, = 3,72K
(TINKHAM, 2004). Portanto, os resultados estdo em concordancia com a literatura.

Na Figura 20, é apresentado um conjunto de imagens magneto-Oticas ja converti-
das para densidade de fluxo magnético B, segundo o protocolo descrito na Segao 4.5.
Elas foram registradas com o aumento progressivo do campo magnético a uma mesma
temperatura de 2,8 K. Optou-se por selecionar as imagens com valores de campo de 4
Oe, 8 Oe e 12 Oe, e por nao exibir o filme SnGe77K-180nm, pois, ao ser submetido ao
imageamento magneto-6ptico, revelou uma fissura que comprometeu a qualidade de suas
imagens. Adicionalmente, abaixo de cada imagem, foram tragados os perfis médios do
campo magnético em uma regiao retangular indicada pelas faixas verdes.

Como previsto pelo modelo de Bean, discutido na Secao 2.6, as imagens e os perfis
demonstram: o aumento do campo magnético nas bordas para além do campo aplicado,
devido aos efeitos de desmagnetizacao; a blindagem magnética ou efeito Meissner no
interior dos filmes; e o avango da frente de fluxo magnético em direcao ao centro do
filme, sendo menos pronunciado nas diagonais. No entanto, observa-se uma frente de
fluxo irregular e uma penetragao nao homogénea do fluxo magnético. Essa penetracao
nao uniforme nas quatro bordas pode indicar uma leve variacao da espessura do filme,
como mostrado por L. B. Pinheiro, (PINHEIRO et al., 2019; PINHEIRO et al., 2022)

Ademais, ha a penetracao de fluxo nao uniforme ao longo de uma mesma borda,
provavelmente, decorrente de defeitos nao intencionais na borda ou de variagoes locais
nas propriedades do material. Isso evidencia uma geometria de penetracao parabélica que
¢ identificada por linhas escuras, chamadas linhas de descontinuidade, deixando marcas
visiveis no perfil do fluxo magnético (BRISBOIS et al., 2016).

Comparando os filmes Sn77K-170nm e o SnGe300K-170nm, percebe-se que, para os

mesmos valores de campo aplicado, a penetracao do campo é bem menor no SnGe300K-
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Figura 20 — Conjunto de imagens magneto-6pticas obtidas a 2,8 K para campos de
4 Oe, 8 Oe e 12 Oe dos filmes Sn77K-170 nm, SnGe300K-170 nm e
SnGe77K-840 nm. Abaixo de cada imagem, sdo apresentados os perfis
médios do campo magnético nas regides destacadas pelas faixas verdes.
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170nm, indicando assim que o mesmo possui uma maior densidade de corrente critica J..
Embora na imagem do SnGe300K-170 a 8 Oe, haja a formagao de manchas em formato de
triangulos, que evidenciam a movimentagao dos dominios magnéticos da MOL, observa-se
claramente a presenca de avalanches de fluxo relativamente grandes e com ramificagoes
dendriticas. Avalanches se manifestam tipicamente na faixa de 0,1 a 0,5 T,.. Porém, esse
fendmeno ocorreu inesperadamente em uma temperatura de % = 0,8, o que indica um
6timo contato térmico do sistema e que, como sugerido por Hontsu et al. (1998), um filme
orientado em um tunico plano apresenta propriedades supercondutoras melhores do que
um orientado aleatoriamente. Essa é a primeira vez que foi observada avalanches via MOI

em filmes finos de estanho.

SnGe300K-170nm - P 6 0e | SnGe300K-170nm - P 14 Oe

™

e

! RO TYIIITYYY YT : 2 ’ ' " ) J
SnGe300K-170nm - |, 10 Oe | SnGe300K-170nm - {, -2 Oe
. - ‘

Figura 21 — Imagens de magneto-6ptica do filme SnGe300K-170nm, registradas em
2,75 K, evidenciam avalanches e antiavalanches de fluxo apés o aumento
e a diminuicao do campo externo, conforme indicado pelas setas acima
de cada imagem.

Mantendo a temperatura constante em 2,75 K, o campo magnético foi inicialmente
variado de 0 Oe a 100 Oe e, em seguida, diminuido até -100 Oe e aumentado novamente
até 100 Oe. Dessa forma, foi possivel registrar avalanches e antiavalanches no filme

SnGe300K-170nm com diferentes formatos, como mostrado na Figura 21.
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Outro aspecto importante é que, embora a espessura critica para o estanho seja de
180 nm, (DOLAN, 1974), e o SnGe77K-840nm ultrapasse 800 nm, ele ainda é um super-
condutor do tipo II. Isso deve ocorrer pelo fato dos defeitos influenciarem, via limite sujo,
o valor das grandezas £ e A, resultando em um valor de x maior que g

Um préximo passo natural seria a realizacao de medidas de resisténcia elétrica em
funcao da temperatura para determinar A, pois, uma vez que £ é conhecido, seria possivel
determinar d. para as condigoes de deposi¢ao da evaporadora do laboratorio. Ademais,
futuros trabalhos podem explorar a realizacao de deposi¢oes em outras temperaturas e em
taxas de evaporacao maiores, ja que no fim da realizagdo desse trabalho, o GSM adquiriu

uma nova fonte AC capaz de fornecer até 200 A de corrente maxima.
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6 CONCLUSAO

Os resultados obtidos na caracterizacao estrutural e magnética dos filmes finos de es-
tanho analisados permitiram explorar as suas propriedades estruturais e supercondutoras
e correlaciona-las com as condig¢oes de deposigao.

A anadlise dos difratogramas mostrou que, independentemente do procedimento de de-
posicao, todos os filmes encontram-se na fase 3, podendo, portanto, ser supercondutores.
As imagens de MEV evidenciaram que a adi¢ao de uma fina camada de germéanio entre
o estanho e o substrato de silicio ja foi o suficiente para gerar mudancgas na microestru-
tura dos filmes, mas principalmente na adesao dos filmes. Dependendo dos parametros
utilizados na evaporacao térmica, observou-se variacoes no tamanho dos graos, na ho-
mogeneidade, na presenca de fissuras e defeitos micrométricos, bem como a formacao de
poros. Em particular, a temperatura de deposicao demonstrou influenciar a direcao de
crescimento cristalino do filme.

A caracterizagdo magnética via MOI permitiu verificar o comportamento previsto pelo
modelo de estado critico de Bean. E, notavelmente, registrou-se a ocorréncia de avalanches
de fluxo no SnGe300K-170nm a temperaturas relativamente altas, além da presenca de
anti-avalanches com formatos exoéticos, fendmenos que estao relacionados a uma maior
densidade de corrente critica do filme crescido em 300 K.

Este estudo proporcionou uma visao abrangente da influéncia das condi¢oes de cresci-
mento sobre as propriedades supercondutoras dos filmes finos. O conhecimento adquirido
pode auxiliar no aprimoramento de processos de deposi¢ao futuros e na determinacao da
espessura critica d. para os filmes de estanho produzidos no laboratério, possibilitando
assim o estudo e pesquisas de sistemas supercondutores mais complexos, como, por exem-
plo, sistemas supercondutores hibridos formados por camadas de filmes supercondutores

de diferentes tipos.
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