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RESUMO

Neste trabalho ¢ estudado a deposi¢do de filmes finos metdlicos e refratdrios por magnetron
sputtering utilizando-se tanto de uma fonte de como rf. Os “pontos 6timos” de trabalho foram
determinados em fungdo da pressdo na camara de deposicao e da poténcia das fontes para os
seguintes materiais: Nb, Ti, Mo, W e Si, obtendo assim um treinamento na utilizacdo da maquina
de deposi¢cdo ao mesmo tempo que preparando-a para futuros usuarios. Especial atengdo ¢ dada a
deposicio e caracterizagdo de filmes finos de Nb com espessura entre 300 A e 10000 A. As
caracteristicas supercondutoras destes filmes sdo analisadas através de medidas de
susceptibilidade ac, magnetizagdo dc e da razdo de resisténcia. O diagrama de fase campo
magnético — temperatura (H-T), obtido de seqiiéncias de esfriamento a campo nulo (ZFC) e em
campo (FC), revela uma forte dependéncia da linha de irreversibilidade com a espessura do filme.
Em filmes mais finos a regido de irreversibilidade diminui. Este efeito ¢ atribuido a danos

superficiais causados por tensdes ou por defeitos.

Palavras-Chaves: 1. Filmes Finos. 2. Supercondutividade. 3. Magnetron Sputtering.



ABSTRACT

In this work we have studied the deposition of metals and refractories thin films by magnetron
sputtering using dc or rf power. The “best points” of work have been determined as function of
pressure in the chamber of deposition and the power from the sources to the following materials:
Nb, Ti, Mo, W and Si, and the obtaining a training in the utilization of the system of deposition at
the same time preparing it for future users. Especial attention has been paid to the deposition and
characterization of thin films of Nb with thickness between 300-10000 A. The superconducting
properties of this films are analyzed through measure of ac susceptibility, dc magnetization and
resistance ratio. The magnetic field-temperature (H-T) diagram, obtained from sequence of zero
field cooling (ZFC) and field cooling (FC) cycles, reveals a strong dependence of the
irreversibility line as function of the film thickness. Thinner films present the irreversibility

region decreased. This effect is attributed to the surface damage due to defects or strain.

Keywords: 1. Thin Films. 2. Supercondutivity. 3. Magnetron Sputtering.
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INTRODUCAO GERAL

Duas propriedades diferenciam um supercondutor de outros materiais. A primeira ¢ a
existéncia de uma temperatura critica (Tc) abaixo da qual a resisténcia do material é zero. A
segunda ¢ o diamagnetismo perfeito exibido por um supercondutor, tal que em um campo
magnético, correntes circulam sobre a sua camada superficial expulsando assim, todo fluxo de

seu interior.

Multicamadas s3ao ultimamente usadas como sistemas modelo para estudar problemas
relacionados a vortices em supercondutores ceramicos de alta temperatura critica (HTC's), desde
que possamos variar as espessuras dos materiais depositados. Consistem geralmente de um filme
fino de material supercondutor ¢ um isolante ou de um filme fino de metal normal e um
supercondutor. Tendo isto como motivagdo inicial, nesta tese estudamos a preparacdo e a
caracterizacdo de filmes finos de Nb (supercondutor metdlico convencional tipo II).
Recentemente, o estudo destes filmes tem recebido maior atencdo devido a observac¢dao de uma
linha de irreversibilidade em supercondutores de alta temperatura critica. Sendo os filmes de Nb
sistemas mais simples do que HTC's, sdo utilizados como sistemas modelo para o estudo da

origem desta observacgao.

No capitulo 1 temos uma introdugdo da supercondutividade, onde relacionamos as

principais caracteristicas de um material supercondutor tipo I e II.

No capitulo 2, descrevemos as principais técnicas para deposicao de filmes finos, dando

énfase maior aos métodos fisicos (evaporacao térmica a vacuo sputtering).

Em seguida no Capitulo 3, descrevemos os pré-requisitos necessarios para a utilizagdo do
sistema de deposi¢do (BAE 250T), assim como, a preparacgao ¢ a caracterizacao dos filmes finos

de Nb obtidos.

No Capitulo 4, apresentamos e analisamos os resultados das medidas da razao de

resisténcia, susceptibilidade ac e magnetizagao dc.

Finalmente, no Capitulo 5 apresentamos as nossas conclusdes e algumas sugestdes para

trabalhos futuros.
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Capitulo 1

Introducao a

Supercondutividade
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1 INTRODUCAO A SUPERCONDUTIVIDADE

HEIKE KAMERLINGH ONNES, que foi o primeiro a liquefazer o hélio (1908) e assim
atingir temperaturas de poucos graus acima do zero absoluto, utilizou a nova técnica para medir a
resisténcia elétrica de varios metais em temperatura do hélio liquido (4.2K). Ele encontrou
(1911)" que a resisténcia do mercurio caia rapidamente para zero quando a temperatura estava
abaixo de 4.2K, a chamada temperatura de transi¢do (Tc) do mercurio, fig. 1. Também descobriu
que este fendmeno, denominado por ele como supercondutividade, ¢ destruido quando um campo
magnético suficientemente forte é aplicado na amostra. O campo necessario para destruir a
supercondutividade, chamado campo critico (Hc), ¢ aquele além do qual a amostra volta ao
estado normal mesmo para temperaturas menores que Tc (temperatura critica). Este campo que
esta associado com a energia para produzir o estado supercondutor ¢ conhecido como campo
critico termodinamico Hc. Na tabela 1 listamos os valores de Hc para alguns materiais

supercondutores.
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Fig.1 Resisténcia do mercurio x temperatura. (Kamerlingh Onnes, 1911)
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ELEMENTOS | TEMPERATURA CRITICA T¢, K CAMPO CRITICO Hc, Oe
Al 1.20 99
In 3.40 293
Sn 3.72 309
Ta 4.48 830
Pb 7.19 803
Nb 9.46 1980

Tabela 1 - Valores de Hc para vérios supercondutores.”

Em 1933, MEISSNER ¢ OCHSENFELD ® descobriram a real caracteristica do estado
supercondutor: O DIAMAGNETISMO PERFEITO, fig.2. Um supercondutor nao ¢ simplesmente
um metal com resisténcia zero, pois a resisténcia nula ndo implica em diamagnetismo perfeito.
Ao contrario do condutor perfeito, um supercondutor tem indug¢do magnética dc zero

independentemente de como o estado supercondutor ¢ atingido.

>

T>Tec T<Tec

Fig.2 Expulsdo de um campo magnético externo fraco do interior do material supercondutor.

Para T <T., B =0 dentro do supercondutor.
Temos B = Ba + 4ntM (CGS) onde B, ¢ o campo magnético aplicado e, M ¢ a

magnetizagao.

® Dados coletados do Handbook of Thin Film Technology, p22-2, Maissel & Glang — McGrawHill.
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B=0=B,=-4nM logo, M/B,=-1/4n. Mas, y =M /B, (susceptibilidade) entdo

x =-1/4n.

Um ano depois, KEELEY e colaboradores ® descobriram que algumas ligas s6 voltavam
ao estado normal em campos criticos (Hc;) bem mais elevados do que os valores do campo critico
termodinamico H,, definido anteriormente.

Em 1934, GORTER e CASIMIR “ tentando explicar as propriedades fisicas desses
materiais, apresentaram o modelo de dois fluidos, no qual assumiram que abaixo de Tc, os
elétrons metalicos eram divididos em dois grupos distintos: Uma quantidade (x) permanecia no
estado “normal”, enquanto que o restante deles (1-x) estariam “condensados” superconduzindo.

FRITZ LONDON ¢ HEINZ LONDON ©, em 1935, formularam uma teoria que descreve
bem o diamagnetismo perfeito. O modelo de LONDON prever a existéncia de comprimento de
penetracdo (A): isto € um comprimento caracteristico de penetragdo do fluxo magnético estatico
dentro de um supercondutor.

Em 1950, VITALY GINZBURG e¢ LEV LANDAU © propuseram uma teoria
fenomenologica sobre transicdo de fase (termodinamica) que apresenta um parametro de ordem
complexo (V), capaz de descrever o fluxo de supercorrentes. |2 representa a densidade local
de elétrons supercondutores:

Y # 0 no estado supercondutor, mas zero no estado normal. Através da minimizacdo da energia

livre chegamos as equagdes de Ginzburg-Landau

oV +B | ¥ | 2 +(1/2m) (ihV —2e A ¥ =0 (1.1)

J =V X h=(e/m)[¥ (HhV-2e A)¥ +c.c] 1.2)

as quais sao acopladas e devem ser resolvidas simultaneamente. Temos que A € o potencial vetor

eh=Vx 4. A equagdo (I.1) nos da o parametro de ordem e a (I.2) permite descrever a
supercorrente que flui no supercondutor.
A solucdo das equagdes (I.1) e (I.2) nos permite obter e/ou determinar as seguintes

grandezas e pardmetros:

14



1. CAMPO CRITICO TERMODINAMICO (Hc):

Tomando a equagao (I.1) sem campo magnético e sem variacao espacial temos:

¥ +BlY| W =0= | Wl =—a/p 1.3)

Nao existe solugdo exceto para T< T, onde o = a (T - T.) € negativo, i.e., a
supercondutividade aparece abaixo de T..

Assim, Fy(T,0) = Fy(T,0) + o | Yo 12+ /2 | Yo |4 substituindo a equagao (1.3) temos:

F,(T,0) —F,(T,0) =—a*/2B  mas,

Fy(T,0) — Fy (T,0) =— Y% p, He logo, poH = o /p (L4)

2. COMPRIMENTO DE PENETRACAO()L):

Da equagdo (I.2) na situagdo em que aplicamos um pequeno campo magnético e

desprezamos as variagdes espaciais de ¥ , para obtermos a equacdo de London J=-124 ,
temos que
=@ e/m)|¥ol? o (1.5)

onde A € o comprimento de penetracdo magnética,
e ¢ acarga do elétron e

m a massa do elétron.

3. COMPRIMENTO DE COERENCIA(£):

Considerando o caso unidimensional sem campo magnético estatico obtemos da equagao
(L.1)

(-hamn)d> P/ dx* + o + B ¥ |2 ¥ =0 (1.6)

Utilizando a teoria de equagdes diferenciais ordinarias, temos que a solu¢ao desta equagao
s0 depende de x/§(T), onde:

e(T) =h’4m | a| (L7)
¢ o comprimento de coeréncia, o qual define a escala de variacdo espacial do pardmetro de

ordem.

15



4. PARAMETRO DE GINZBURG - LANDAU (k)

Na solugao das equagdes (I.1) e (I.2) aparece naturalmente o pardmetro
k=M onde
€ ¢ o comprimento de coeréncia;

A € o comprimento de penetragdo do campo magnético.

5. DETERMINACAO DO CAMPO CRITICO TERMODINAMICO:

Na equacao (I.5) substituimos (I.3) temos que
a/PB=-(m/4e* N o (1.8)
Da equagao (I.7) temos:

|o| =#°/2 mé? (1.9)
Substituindo (1.8) e (1.9) em (I1.4) obtemos:
o He = 7%/ 2mEA(m/4e” Ao ) = 1 /4e? 20271, mas,
®,/21 = h/2e (quantizagao do fluxo), entdo:

Ho2H? = (Do 21)2/ 262 = B.= D,/ 2n2 EL (1.10)

Em 1957, ALEXEI ABRIKOSOV 7 estudando as caracteristicas de supercondutores na
presenca de um campo magnético estatico verificou a existéncia de dois tipos de materiais
supercondutores: os de tipo I e os de tipo II. Os do tipo I expulsam o campo magnético
completamente de seu interior quando o valor do campo fica abaixo de um valor limite Hc
denominado campo critico e os de tipo II s6 expulsam completamente campos magnéticos com
intensidades menores do que Hc;. Para campos com intensidade entre Hc; ¢ Hecy o campo

magnético aplicado penetra parcialmente na amostra, fig. 3.

16
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Fig.3 Variagdo de magnetizagdo como uma fung¢do do campo magnético aplicado em um material supercondutor.

Assim temos:

Supercondutor tipo 1

Para H < Hc — Estado MEISSNER supercondutor, ndo ha penetragao de campo (B = 0):
ESTADO SUPERCONDUTOR.
Para H > Hc — ESTADO NORMAL.

Supercondutor tipo 11

Para H < Hc; - Estado MEISSNER supercondutor, ndo ha penetragdo de campo (B = 0):
ESTADO SUPERCONDUTOR.

Para Hc; < H < He, — A partir de He; o campo comeca a entrar na amostra até penetrar
totalmente a partir de Hc2: ESTADO MISTO.

Para H> Hc, - ESTADO NORMAL.
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ABRIKOSOV ) mostrou que, quando He; < H < Hc,, o campo penetra parcialmente na

amostra sob forma de pequenos cilindros de fluxo (vortices). Dentro de cada voértice o campo €

intenso e esta regido ¢ normal, fora destes vortices o campo decai exponencialmente regido pela

equagao de London e a amostra ¢ supercondutora. fig. 4, fig. 5 e fig. 6.

¢

1-------

————

i

.'
1
ST —-—=-=-=-
.“?-——--——
I
L]
\
!

Al
]

T A

ESTADO ESTADO ESTADO
MEISSNER MISTO NORMAL
B < Bey Bci<B<Beg; B > Bc2

Fig.4 Penetragdo do fluxo no estado misto.

B/Tesla SUPERCONDUTOR TIPO 1
a
ESTADO NORMAL
B, P>0

B.(T)

ESTADO MEISSNER

i s Te T/ Kelvin

0

Fig. 5 Diagrama de fase B — T para um material supercondutor tipo I.
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B/Tesla
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Bealol
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B l0)
=0 Basl

ESTARD MEISSNER
0 Te T4 Kelvin

Fig.6 Diagrama da fase B — T para um material supercondutor tipo II convencional.

6. DETERMINACAO DE B¢ B E Bcs

Na temperatura critica e a campo magnético nulo, a transi¢do da fase normal para
supercondutora ¢ uma transicdo de segunda ordem. Para supercondutores do tipo I, numa dada
temperatura abaixo de T,, a transi¢do do estado supercondutor para o normal ¢ de primeira ordem
em B, ao contrario para os supercondutores do tipo II, os quais sofrem transi¢cdo de fase de
segunda ordem em B;.

O campo critico mais baixo B, corresponde ao limite termodindmico acima do qual ¢
energicamente favoravel para vortices (pequenos cilindros normais) penetrarem dentro do
supercondutor.

Calculando a variagao de energia GIBS correspondente a entrada de n vortices, temos:

AG=nU, - BH

comn = B/®,

onde U, = ®,2/4m)\> Ko In A/E

¢ a energia magnética do vortex.

19



Aqui desprezamos as intera¢des entre os vortices os quais estdo mais afastados perto de
B.i. Temos entdo AG = B (U,/®, - H). A condi¢do para os vortices penetrarem: H> H¢; =U, /@,
logo,

Be1 = ®o/4mA” In M/E (L11)

Para transi¢ao de segunda ordem, o parametro de ordem ¢ pequeno. Tomando a equagao
(I.1) e limitando a anélise para primeira ordem em ¥, temos

12m (-i V- 2¢ AP ¥ = - o¥ (1.12)
bem conhecida em mecanica quantica, sabendo que o autovalor mais baixo desta equagdo de
SCHRODINGER ¢

E, = (1/2h) o (1.13)

onde ®, = 2e B/m logo

E,=efiB/m.

Temos uma solugdo ndo nula para ¥ na equagdo (I.12) e, portanto ha presenga do estado

supercondutor se B < B, com

efiBo/m=-a. (1.14)
Da equagdo (I.7) temos: la| =n (2m &7 igualando a (I.14) e usando quantizagio do
fluxo obtemos: By, = @, / 275&2 (1.15)

Da equacdo (I.10) temos que: @21 = HO\/E HAE = V2 B.AE entdo substituindo em
(I.15), temos:

Ba=x+v2 B (I.16)

Podemos entdo distinguir duas diferentes situagdes:

1.Sex < 1/\/5, temos B < B..

Decrescendo o campo, o estado supercondutor aparece em B, com a expulsdo total do
fluxo. SUPERCONDUTOR TIPO L.

2.Se k> l/\/2, temos Be > B..

O estado supercondutor aparece em (e abaixo de) B.;. Como a expulsdo nao ¢ completa
temos , SUPERCONDUTOR TIPO II.

Usando (1.10), (I.11) e (I.16) temos:

B.Be =B Ink (L.17)

20



A nossa solucdo das equagdes de GINZBURG-LANDAU s6 ¢ rigorosamente valida para
uma amostra infinita. Obtivemos que para campos com valores entre B, ¢ Bp a
supercondutividade aparece dentro do volume da amostra.

Desde que supercondutores reais possuem largura finita, caracteristicas perto da superficie
devem ser consideradas. SAINT-JAMES E DE GENNER ® mostraram que a
supercondutividade pode estar numa interface metal-isolante num campo paralelo H; mais alto
por um fator de 1.69 do que Hc,. Para campos de valores dentre He, ¢ Hes existe uma camada
supercondutora de espessura =~ &(T) na superficie da amostra, enquanto ¥ — 0 no interior.

Nessa situagdo, para uma amostra supercondutora semi-infinita (em x>0) e com o campo
aplicado paralelo a superficie, para acharmos uma solu¢ao nao nula e calcular o campo critico,
temos que resolver a mesma equagdo de GINZBURG-LANDAU linearizada com uma restri¢ao
adicional: ndo existe corrente perpendicular a supercicie da amostra. A segunda equagdo de
GINZBURG-LANDAU (I.2) origina a supercorrente, assim na superficie da amostra impomos

(-ihV - 2e 4 ), ¥ =0. (L18)
Com esta condi¢do de contorno a solugdo mais baixa energia da equagdo de GL linearizada torna-
se Eo = 0,59('%2h) o, onde o, = 2eB/m. Conseqlientemente, o campo critico no qual a
supercondutividade aparece ¢

B =1/0,59 Bex = 1,69 Bea (1.19)

A existéncia de B3 na geometria anteriormente mencionada tem uma conseqiiéncia direta
sobre a interpretacdo de varios experimentos. Quando o campo magnético ¢ paralelo ao
comprimento da amostra, medidas de resistividade dardo B.;: a resistividade ¢ zero abaixo
daquele campo. A supercorrente (Js) ¢ dada pela seguinte equagao:

Js = eh/i2m (¥ VY - ¥VP*) — ¢ Zm’c P2 4 (1.20)
Onde m" e ¢ sdo respectivamente massa e carga efetivas das particulas responsaveis pela
supercondutividade. Essa supercorrente passa dentro da camada supercondutora perto da
superficie, fig. 7.

Ainda em 1957, JOHN BARDEEN, LEON COOPER e ROBERT SCHRIFFER
propuseram uma completa teoria microscopica de supercondutividade (teoria BCS). Esta teoria
propde que, em certas condi¢des, a atragdo entre elétrons mediante uma sucessdo de troca de

fonons, pode ser superior a repulsdo Coulombiana que eles exercem entre si. Estes elétrons
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fracamente ligados formam pares — os pares de Cooper — que se propagam pela rede sem serem

espalhados, assim sdo os responsaveis pela supercondutividade.

B/T
Be3
P =0
B+0 Beal T) TADO
NORMAL
SUPERCONDUTIVIDADE
Bc2(0) : p#0
B0}
ESTADO MEISSNER T/K
0 Te -

Fig.7 Diagrama de fase B — T de um supercondutor tipo II.

MATHIAS, GEBALLE ¢ COMPTON (10), em 1963, desenvolveram ligas e compostos
supercondutores que suportavam grandes campos magnéticos, € aumentaram a temperatura
critica (T;). Os trabalhos de MATHIAS levaram, em 1973, ao desenvolvimento do material
NbsGe, com uma temperatura critica de 23K observada por GAVALER ", Este foi o recorde de
alta temperatura critica em supercondutividade que permaneceu até 1986, quando foi descoberto,
por GEORG BEDNORZ e¢ KLAUS ALEX MULLER 2 um éxido de aspecto ceramico,
constituido por lantanio, bario, cobre e oxigénio, com T, = 35K. O qual abriu caminho para todos
os trabalhos subseqiientes em supercondutores de alta temperatura. Por esta descoberta,
BEDNORZ ¢ MULLER receberam o prémio nobel de fisica em 1987.

Ainda em 1986, em Tokyo, foram descobertos novos supercondutores substituindo Ba por
Sr no composto La - Ba - Cu - O obtendo T, = 40K,

Um ano depois, grupo de pesquisadores em Alabama e Houston, coordenados por K. WU
e PAUL CHU"? , descobriram ceramicas Y;Ba,Cu;O; com Tc = 92K, o primeiro material

supercondutor para temperaturas maiores que a do nitrogénio liquido. Outros elementos como
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Nb, Sm, Eu, Gd, Dy, Ho, Er, Tm, Yb ¢ Lu foram testados no lugar do Y e observou-se Tc’s
semelhantes ao do Y123.

Em 1988, foram descobertos novos HTC supercondutores de Bi (BiZSrQCaCuOg_5)(15 - 16) o
Ta(Ta, Ba;CaCu30;0)"'” com Tc = 110K e 115K respectivamente.

Mais recentemente houve a descoberta de supercondutividade em compostos baseados em
carbono, o fulereno K Cgo''®. Bem como no sistema Hg - Ba - Ca - Cu - O com Tc acima de
130K"”. E em 1994, L. GAO et al®® obtiveram Tc = 164K para o composto HgBa,Ca,Cu3Og;5a
30 GPa.
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Capitulo 2

Tipos de Deposicao

De filmes finos
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2 TIPOS DE DEPOSICAO DE FILMES FINOS

2.1  INTRODUCAO

A fisica de filmes finos ¢ um ramo importante de pesquisa de propriedades fisicas e
elétricas da matéria.

No desenvolvimento destas pesquisas nesta area observou-se que, quando um filme fino
entra em contato com outra superficie ocorre influéncia nas propriedades fisicas internas e
interagdo dos materiais, as quais diferem profundamente do material em volume. Diminuindo a
distancia entre as superficies, sua interacdo mutua pode resultar no surgimento de algum
fenomeno completamente novo. Além disso, a redugdo de uma dimensdo do material para a
ordem de varias camadas atOmicas cria um sistema intermediario entre macrosistemas e sistemas
moleculares, assim nos fornece um método de investigacdo da natureza microfisica de varios
processos.

Estas sdo algumas das razdes porque filmes finos tém atraido a atencdo de fisicos, € o
porqué da criagdo de um ramo completo da fisica devotado para filmes finos.

O limite dentro do qual o filme ¢ considerado ‘fino’ ¢ determinado pela espessura sobre a
qual a caracteristica a ser estudada aparece, mas isto difere para os fendmenos fisicos desejados.

A preparacdo de filmes finos por métodos de deposi¢do a vacuo, (por sputtering e
evaporagdo a vacuo), ¢ uma outra subdivisdo da fisica de filmes finos que teve sua origem no
meio do século XIX, mas ndo experimentou de imediato grande desenvolvimento. Ambos
fenomenos foram observados durante o estudo de outros processos fisicos (sputtering no estudo
de descarga gasosa por GROVE, evapora¢do no estudo de fontes luminosas com filamentos de
carbono, por EDISON e FLEMING).

A primeira observagdo de deposi¢ao de metais por sputtering do catodo de uma descarga

E @Y em 1852. Porém, s6 mais tarde, entre 1925 e

luminosa (glow discharge) foi feita por GROV
1928, VON HIPPEL “? ¢ BLECHSCHMIDT ®?¥ estudaram detalhes interessantes de glow
discharge sputtering tais como: observagdes espectroscopicas do atomo neutro depositado por
sputtering ¢ medidas de distribui¢ao da velocidade dos ions bombardeados.

A primeira idéia de juntar dados significantes sobre a eficiéncia do sputtering como
funcdo da energia de bombardeamento dos ions foi feita por GUENTHERSCHULZE and

MAYER ®*2%_entre 1930 ¢ 1931.
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Em 1933, ROBERTSON e CLAPP ?” observaram, pela primeira vez, que havia remogao
de material das paredes de um tubo de vidro, se este era sujeito a uma descarga de alta freqliéncia
excitada através de eletrodos externos. Investigando este trabalho, em 1938, HAY® reconheceu
que o material era removido devido ao sputtering, mas nao sabia o porqué disto s6 ocorrer em
freqliéncias suficientemente alta.

Em 1940, PENNING ¢ MOUBIS “” propuseram o uso de campos magnéticos para reter
os elétrons aumentando, assim, a densidade dos plasmas e conseqiientemente melhorando a
eficiéncia do processo sputtering.

Dois anos mais tarde, FETZ ©”

achou que a eficiéncia do sputtering aumenta para ions
com incidéncia obliqua. Maiores evidéncias de que a remog¢ao de material através de sputtering
estava associada a camada mais externa carregada negativamente sobre a superficie do isolante,
em um eletrodo de alta freqiiéncia, foram fornecidas por LODGE e STEWART ©" em 1948.

WEHNER ©?, em 1954, mostrou que atomos tendem a ser depositados por sputtering
preferencialmente numa direcdo obliqua quando a superficie do alvo estd sendo bombardeada
com ions de baixa energia. Um ano depois, WEHNER ¥ descobriu um fenémeno melhor
relacionado ao sputtering de cristais simples, i.e. que os atomos depositados por sputtering sao
preferencialmente langados (expulsos) ao longo da direcdo do plano que contém o maior nimero
de atomo por unidade de area (close-packed).

Em 1957 LEVITTSKII ©®* estudou experimentalmente sputtering numa descarga de alta
freqliéncia contendo eletrodos metalicos internos a camara de deposigdo, os quais até¢ entdo soO
tinham sido instalados externamente.

ALMEN e BRUCE ©* 36), em 1961, obtiveram uma correlacao direta entre eficiéncia do
sputtering ¢ o numero de ions que sdo implantados no alvo e concluiram que materiais com alta
eficiéncia de sputtering ou ions que dao altas eficiéncias do sputtering sempre tém baixa
eficiéncia de adesdo nos substratos e vice-versa.

Em 1962 ANDERSON et al. ©®”, seguindo uma sugestio dada anteriormente por
WEHNER ©® sugeriram a utilizagdo do método rf para deposi¢io por sputtering com filmes de
materiais isolantes.

PANIN © 9), em 1962, DATZ e SNOEK (40), em 1964, analisaram a energia e a
distribui¢do angular de ions secundarios, refletidos ou depositados por sputtering da superficie

metalica sob bombardeamento obliquo.
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22  METODOS DE PREPARACAO DE FILMES FINOS

Filmes de varios materiais podem ser depositados por diferentes métodos. Estes podem
ser divididos essencialmente em dois grupos principais:

a. Métodos quimicos (incluindo eletroquimicos) e

b. Métodos fisicos.

A sele¢ao do método de deposicao € baseada no material a ser depositado, a espessura
desejada, a caracteristica do substrato, e as propriedades elétricas e mecanicas desejadas.
Daremos mais aten¢ao aos métodos fisicos, pois eles resultam na formagao de filmes muito puros
e bem definidos. Na pratica sdo aplicaveis para todos os materiais e para uma grande varia¢ao de

espessura.

2.2.1 Meétodos Quimicos e Eletroquimicos

2.2.1.1 Deposicao eletrolitica
E um processo eletroquimico com a presenca de um campo elétrico aplicado
externamente, onde o metal em solugdo € depositado sobre substratos metalicos. Desta forma, os

filmes podem ser contaminados por impurezas contidas no eletrodo.

2.2.1.2 Deposicao eletroquimica espontanea
O metal ¢ depositado da solucao por processo eletroquimico sem a presenca de um campo

aplicado externamente. Em alguns casos, a deposicao precisa ser estimulada por catalise.

2.2.1.3 Oxidagao anodica

E um processo de absor¢io de oxigénio pelo metal escolhido para a deposi¢io. E usada
principalmente na formacgao de filmes de 6xidos de certos metais, incluindo Al, Ta, Nb, Ti ¢ Zr.

2.2.1.4 Deposi¢ao quimica a vapor (CVD)

E o processo pelo qual o filme é depositado a partir dos vapores do metal, oriundos da
reagdo quimica espontinea ou por aquecimento nas vizinhangas do substrato. E um método
largamente usado em tecnologia semicondutora para a preparagdo de filmes finos monocristalinos

de alta pureza. Sao muitas vezes depositados sobre um substrato do mesmo material, processo
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chamado homoepitaxial. Quando depositados sobre material diferente, o processo ¢ chamado

heteroepitaxial.

2.2.1.5 Crescimento fase liquida epitaxial (LPE)

E um método de deposi¢io de filmes epitaxiais semicondutores baseados sobre
cristalizacdo de materiais semidissolvidos num metal apropriado (metais com baixo ponto de
fusdo sao geralmente usados: Sm, In, Pb, Bi, Ga). Podem ser preparados filmes monocristalinos
com baixo numero de defeitos.

A maioria dos métodos quimicos de preparagdo de filmes finos s6 sdo aplicaveis a um
pequeno grupo de materiais. Alguns métodos sdo excelentes e sdo freqiientemente usados em

tecnologia semicondutora.

2.2.2 Métodos Fisicos

2.2.2.1 Evaporagao térmica a vacuo

E 0 método laboratorial mais usado para preparagdo de filmes finos.

Consiste em varios estagios fisicos:

(1) Transformacdao do material a ser depositado por evaporagdo ou sublimacdo para o
estado gasoso;

(2) Transferéncia de atomos (ou moléculas) da fonte de evaporagao para o substrato em
pressdo gasosa reduzida;

(3) Deposicao destas particulas sobre o substrato;

(4) Rearranjo ou modificagdes de seus ligamentos com a superficie do substrato.

Muitos metais como aluminio, ouro, cobre, cromo ¢ niquel sdo rapidamente depositados
por evaporacdo térmica. As ligas sdo complicadas de evaporar devido as diferentes dos seus

constituintes, podendo ocasionar um desbalango na sua composigao.
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2.2.2.2 SPUTTERING

E um fendmeno fisico envolvendo a aceleracdo de ions, usualmente Ar’ , através de um
gradiente de potencial, ¢ o bombardeamento destes ions num alvo ou céatodo. Através da
transferéncia de momento, atomos da superficie do alvo torna-se volateis e sdo transportados sob
a forma de vapor para o substrato (local onde o filme cresce através de deposi¢do). As camadas
depositadas crescem sobre o substrato influenciadas pelo seu material e sua temperatura e pelo
gas utilizado na deposicao.

O 4tomo como um todo € eletricamente neutro e gases sdo, portanto extremamente maus
condutores de eletricidade, isto pode ser modificado alterando o balanco das cargas positivas e
negativas nos atomos, ionizando assim um atomo.

O ion argonio ¢ formado quando um elétron altamente energético entra no orbital de um
atomo de argdnio. Dois elétrons (o que entrou e outro retirado bruscamente do atomo) sdo
expulsos deixando o 4atomo excitado. O ion resultante ¢ agora carregado positivamente e sera
atraido por alguma superficie carregada negativamente. Quando os ions colidem com o alvo,
retiram deste o elétron que necessitam para se estabilizar e retornam ao processo como atomos
neutros.

O gés argodnio ¢ escolhido para agir como o meio para sputtering, porque € um gas inerte,
abundante e tem um baixo potencial de ionizagdo. A sua natureza inerte inibe a formagdo de
oxidos na superficie alvo. Podemos substituir o gas nobre, bombardeando o alvo de metal puro
por espécies reativas como ions de nitrogénio ou de oxigénio permitindo a formagdo direta de

nitretos e 0x1dos.

Os tipos de sistemas de sputtering usados para deposi¢cdo em microeletronica incluem:

sputtering dc, sputtering rf, magnetron sputtering e S-gun.

a. SPUTTERING DC:

Materiais condutores podem ser sputtered em um sistema no qual a energia de ionizagdo ¢
fornecida por uma fonte de poténcia dc. O material a ser depositado ¢ chamado alvo e forma o

catodo do sistema. O anodo ¢ espagado entre 1 ¢ 12 cm do alvo e conectado ao terminal positivo
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de uma alta voltagem dc, com o terminal negativo conectado ao alvo. Os substratos sdo colocados
sobre o anodo, ou sobre um aquecedor de substrato contornado pelo dnodo. A cémara ¢
bombeada para uma condigdo de alto vacuo (10~ mbar - 107 mbar), e entdo preenchida com
argonio de ultra alta pureza a pressao de deposi¢do por sputtering desejada. Uma descarga
incandescente (glow discharge) do gas ¢ estabelecida entre o anodo e o alvo. Os ions positivos do
gas sdo acelerados em direcao do alvo e eles o alcangam sempre com a mesma velocidade. Sob o
bombardeamento dos ions, o material removido do alvo (principalmente na forma de dtomos
neutros e em parte também na forma de ions) se condensam sobre areas vizinhas e

conseqiientemente sobre os substratos localizados sobre o anodo, formando um filme.

('—‘\.a‘_ rEEIqIEI‘ItE
de pirex
substratos
carga de alt;\ ]
voltagem .| blindagem do
\- — catodo
blindagem == {_“\\ catodo
o anodo
t alta
ensao entradq de
argqonio
aquecedor
bamba
de vacuo

Fig.8 Sistema de Sputtering dc.

A quantidade do material depositado por sputtering por unidade de tempo, Q, é,
inversamente proporcional a pressdo gasosa p ¢ a distancia entre o anodo ¢ o catodo, d sob
condigdes de preparacao constantes.

Q=KVi/pd (IL1)

onde K ¢ a constante de proporcionalidade;
V ¢ a voltagem de trabalho;

1 ¢ a corrente de descarga.
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Com um crescimento na pressao ou na distancia existe um decréscimo correspondente no
numero de particulas que atingem o substrato por causa das colisdes com outras particulas.

A taxa de sputtering cresce com a massa atOmica de ions chocando-se sobre o catodo e
varia com o material sputtered.

A eficiéncia de sputtering é dada pelo coeficiente de sputtering, S:

S=Na/Ni=10" Aw/itA (atomos /ions) (I1.2)
onde Na ¢ o numero de atomos sputtered;

Ni é o nimero de ions chocando-se sobre o catodo;

Aw é o decréscimo de massa do alvo;

i[A] € a corrente i0nica;

t[s] é a duracdo de bombardeamento;

A ¢ a massa atomica do metal sputtered.

Como uma conseqiiéncia da pressdo relativamente alta no sistema, a superficie do
substrato ¢ também bombardeada por moléculas do gas somadas as particulas sputtered. As
moléculas gasosas, além disso, sdo também embutidas no filme durante seu crescimento. Por
isso, ndo ¢ possivel se obter filmes de extrema pureza, necessaria & muitos propdsitos. Isto ¢ uma
das principais razdes porque o sputtering foi trocado por um tempo pela evaporagdo; a técnica foi
considerada ‘suja’ também.

Desde 1960, sobretudo, a técnica de sputtering voltou a ser bastante utilizada. Isto foi
possivel apos o desenvolvimento de varias modificagdes no processo de deposi¢do (por exemplo
a diminuigdo da pressdo) que tornaram possivel a deposi¢do de filmes de alta pureza e com

estrutura definida.
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b. SPUTTERING REF:

Materiais isolantes e condutores podem também ser depositados por um processo
chamado sputtering rf. A geometria do sistema ¢ essencialmente a mesma que para um sistema
de sputtering dc. Um campo rf ¢ aplicado entre o dnodo e catodo. Para confinar a descarga na
area do alvo, bobinas sdo localizadas ao redor da campanula de vidro (bell jar) para criar um
campo magnético axial. Se o alvo € um isolante, os sistemas de sputtering rf operam como segue:
Desde que os elétrons e os ions criados na descarga t€ém massas muito diferentes, mais elétrons se
chocam no alvo durante o meio ciclo quando o alvo é positivo do que ions positivos quando o
alvo ¢ negativo. Quando o ion de argdnio chega no alvo e, verifica a ndo existéncia de elétrons
livres para serem doados, retira o elétron que necessita para a sua neutralizagao, resultando numa
carga positiva sobre a superficie alvo. Esta carga cresce ao ponto que os ions bombardeantes
(positivos) sdo repelidos e o processo sputtering ¢ interrompido. A fim de fazer o processo
continuar, a polaridade do alvo deve ser invertida para atrair bastante elétrons da descarga
eliminando a carga superficial. A fim de atrair elétrons e ndo repelir os ions, a freqiiéncia deve ser
alta o bastante para inverter a polaridade antes que a dire¢do de deslocamento dos ions seja
afetada.

Sputtering rf ocorre de uma maneira similar ao caso dc. Se um condutor € o alvo, deve ser
capacitivamente acoplado ao catodo, assim uma voltagem dc pode ser estabelecida. A eficiéncia
total sobre um sistema sputtering rf para depositar um condutor ¢ mais baixa do que a de um
sistema sputtering dc.

A taxa de sputtering ¢ diretamente proporcional a corrente da descarga. Altas correntes de
descarga s6 podem ser ativadas em pressdes suficientemente altas. Por outro lado, o uso de
pressdo muito alta causa a diminui¢do do livre caminho médio de particulas, e isto leva a reducao
no numero de particulas chocando-se sobre o substrato por causa das colisdes mais freqiientes
com as moléculas gasosas. O periodo de oclusdo do gés no filme também cresce com a pressao
mais alta. Esfor¢os tém sido feitos para se abaixar a pressao de trabalho mantendo-se a mesma
densidade de corrente, resultando em sistemas que empregam varios meios para intensificar o

efeito de ionizagcdo com simultaneo decréscimo na pressao de trabalho.
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c. MAGNETRON SPUTTERING:

Usando-se campos magnéticos para reforcar a descarga luminosa melhora-se
significativamente a taxa de deposi¢do de um sistema de sputtering dc, da seguinte forma: O
campo magnético ¢ alinhado perpendicularmente ao alvo de modo que os elétrons permanegam
numa regido proxima a superficie do alvo. Estes elétrons sdo for¢cados a moverem-se em torno
das linhas do campo magnético. Um atomo entrando nesta nuvem de elétrons t€ém uma maior
probabilidade de tornar-se ionizado, devido a alta concentragao destes. Aumentando assim, a taxa
de remogao do material do alvo e consequentemente a taxa de deposig@o sobre o substrato.

Magnetron sputtering rf pode ser usado para deposi¢do de SiO, . No convencional
sputtering rf, o bombardeamento de elétrons e ions positivos nos substratos causam degradacao
do filme depositado e aquecimento dos substratos. A adi¢do de um forte campo magnético
paralelo ao substrato protege-os do bombardeamento de particulas carregadas e, permite uma taxa

de deposi¢ao mais elevada (fig.9 e 10).
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Fig.9 Sputtering rf convencional
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Fig.10 Magnetron Sputtering rf

d. MAGNETRON S - GUN:

O sputter gun sio magnetrons circulares inventados por CLARKE “". Como em outros

magnetrons, uma regido de plasma intenso ¢ formado perto do catodo devido a configuracao do

campo E x B.Em comum com outros magnetrons estas fontes sao dispositivos de alta corrente
e baixa voltagem operando em pressdes relativamente baixas enquanto fontes de diodo
convencional tendem a ser fontes de alta voltagem - baixa corrente operando em pressdes mais
altas. Para maximizar taxas de deposi¢do dos filmes em sputtering de diodo convencional, o
catodo ¢ localizado junto aos substratos que estdo sobre o anodo, € um potencial maximo ¢
aplicado ao catodo. Sobretudo, bombardeamento dos substratos ocorrera devido ao fluxo de
elétrons, e pode resultar em degradagdo térmica dos substratos. Magnetrons tém altas taxas de
erosao do catodo e yield tteis taxas de deposi¢ao dos filmes com suporte de substratos em
planetérios ou outro sistema de suporte movel. Os magnetrons circulares tém provado ser muito
util para uma variedade de requisitos deposi¢ao de filmes.

O s - gun e sputter gun, magnetrons circulares, fornecem capacidade de deposicao sputter
flexivel para uma larga variedade de materiais de filmes. Para outros magnetrons estas fontes

também permitem deposi¢do pratica do filme sobre substratos sensiveis.
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2.3 VANTAGENS DO SISTEMA SPUTTERING SOBRE OUTRAS TECNICAS DE
DEPOSICAO

Sputtering oferece vantagens sobre muitas outras técnicas de deposicao se sdo importantes
algumas das seguintes caracteristicas ou tipos de filmes:

a) filmes de multicomponentes (ligas, compostos, etc);

b) metais refratarios;

¢) filmes dielétricos;

d) boa adesao;

e) baixa temperatura epitaxial;

f) uniformidade de espessura sobre largas areas planares.

Comparando com evaporagdo a vacuo ndo existe perigo de contaminagdo do filme pela
fonte de evaporagdo (recipiente ou suporte do material a ser evaporado). E possivel sputter
substancias que tem alto ponto de fusdo e sdo evaporadas com dificuldade, e mesmo varias ligas e
compostos sem destruir a razao estequiométrica de seus componentes.

O processo de formagdo de filmes tem muitas caracteristicas em comum com
condensacdo de filmes evaporados. Existe, ¢ claro, uma diferenca substancial entre sputtering e
evaporagdo causada pela diferenca na energia das particulas, a qual estd na regido de décimos de
eV para as evaporadas enquanto a energia média do processo do sputtered ¢ da ordem de varios
eV(freqlientemente dezenas de eV). Uma conseqiiéncia pratica disso ¢ a melhor adesdo ao
substrato para filmes sputtered do que para aqueles evaporados a vacuo.

Através de um arranjo apropriado do espago de descarga e particularmente a utilizagdo de
um campo magnético de configuragdo apropriada, ¢ possivel alcancar a formagdo de filmes de
largas areas e de espessura muito uniforme.

A eficiéncia de sputtering ou taxas de deposicao correspondendo a diferentes metais, ligas
ou mesmo isolantes ndo sdo muito diferentes. A compatibilidade e aplicabilidade para varios
materiais torna sputtering um método atraente para deposicao de multicamadas.

O controle da espessura do filme torna-se relativamente simples. Determinamos a taxa de

deposi¢do delineando um filme de espessura facil de medir, e depois disso, com 0 mesmo arranjo
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geométrico e sob as mesmas condi¢des de operagdo (pressao gasosa, corrente do alvo e voltagem)
torna-se facil ajustar o tempo de deposi¢do para atingir a espessura desejada.

Existe uma simplifica¢do na limpeza de substratos porque podemos limpa-los com sputter
por bombardeamento de ions antes da deposi¢do do filme.

Na tabela 2 fazemos uma comparagdo de diversas propriedades de filmes depositados por

sputtering com aquelas de filmes depositados por evaporacao térmica.

PROPRIEDADES DE SPUTTERING EVAPORACAO
DEPOSICAO
Capacidade de deposigao de Excelente Ruim
ligas
Capacidade de deposicao de Boa Ruim
isolantes

Tamanho do grao Pequeno — médio Meédio
Cobertura Limpo (claro) Sujo
Uniformidade da espessura Excelente Bom
adesao excelente bom

Tabela 2 - Comparacio entre filmes depositados por sputtering e por evaporacgdo a vacuo.
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Capitulo 3

Preparacao e caracterizacao

De filmes finos
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3 PREPARACAO E CARACTERIZACAO DE FILMES FINOS

3.1 INTRODUCAO

Neste capitulo descreveremos os processos para a preparacao e as técnicas empregadas na
caracterizacao dos filmes finos utilizados no nosso estudo.

Primeiramente descreveremos a instalagdo do sistema de deposi¢do utilizado (BAE 250T
— detalhes no apéndice), desde a sua energizacdo até a limpeza interna da camara de deposi¢ao
com reagentes quimicos. Logo apo6s, mostramos um estudo para a caracterizacdo inicial do
sistema BAE 250T estudando a variagdo da taxa de deposi¢do de alguns materiais como fung¢ao
da pressao e da poténcia da fonte dc ou rf. Estes dados foram levantados para os seguintes
materiais: Nb, W, Mo, Ti e Si, figs. 11-14. Através destes graficos podemos determinar em que
pressdo e em que poténcia conseguiremos a taxa de deposi¢cdo desejada utilizando fontes rf ou dc,
obtendo-se assim o ponto 6timo de trabalho do material escolhido.

Como ponto de partida para estudos posteriores de supercondutores ndo convencionais,
utilizamos na preparacao dos filmes finos um material supercondutor convencional tipo II, o Nb.
Apresentaremos neste capitulo como foram preparados estes filmes.

Finalmente, descrevemos as medidas de caracterizacao para um filme fino supercondutor:

magnetizagdo dc, susceptibilidade ac e resistividade superficial.

3.2 PREREQUISITOS NECESSARIOS PARA A DEPOSICAO NO SISTEMA
BAE250T

Para iniciar o processo de deposicao deve-se realizar varios passos:

A primeira coisa a ser feita ¢ a verificacdo das ligacdes dos sistemas de refrigeracdo de
agua (descrito em anexo) e de alimentag¢do de gases. SO depois entdo, devemos ligar a méaquina,
armando a chave de seguranga e observando se o vacuo vai para ordem de 10° mbar em 5
minutos, se isso ndo acontecer deve-se verificar se hd algum vazamento no sistema de vacuo.

Para diminuirmos ao maximo a quantidade de impurezas nos substratos € no sistema BAE
250T durante o processo de deposi¢do, bem como possiveis reagdes com os materiais do

substrato e do alvo, utilizamos processos de limpeza que ndo comprometam a eficiéncia do
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sistema de vacuo. Para isso, optamos por um processo de limpeza com reagentes quimicos para

os alvos, os substratos ¢ a propria camara de deposi¢ao, os quais estdo descritos abaixo.

LIMPEZA DOS ALVOS:
1. Mergulhar no METANOL por 2 minutos;
2. Lavar com 4gua deionizada de 1 a 2 minutos;
3. Mergulhar no ACETONA por 2 minutos;
4. Lavar com agua deionizada de 1 a 2 minutos;
5. Mergulhar no HF a 3% por 2 minutos;
6. Lavar com agua deionizada de 1 a 2 minutos;

7. Secar com Nitrogénio gas.

LIMPEZA DOS SUBSTRATOS (Vidro):

1. Mergulhar no METANOL por 2 minutos;

2. Lavar com agua deionizada de 1 a 2 minutos;
3. Mergulhar no ACETONA por 2 minutos;
4

Lavar com 4gua deionizada de 1 a 2 minutos;

A camara de deposi¢do deve ser limpa com solu¢do de HF < 3% até que seja removido
todo o excesso de material depositado. Se a maquina foi utilizada anteriormente com outro tipo
de material diferente do que se vai utilizar e a camara de deposicao ndo foi limpa com reagentes
quimicos, depositamos uma camada do material a ser usado na atual deposi¢do, antes de
colocarmos os substratos. Depois que instalamos os substratos, fazemos um glow discharge
durante alguns minutos para garantir a limpeza ndo s6 da camara mais também dos substratos.

Antes de abrir o obturador devemos fazer um sputtering etching para limpar a superficie
do alvo durante alguns minutos. Calibramos o sistema na pressdo e na poténcia desejada para a

fonte de tensdo escolhida, e depois iniciamos a deposi¢do propriamente dita.
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DEPENDENCIA DA TAXA OE DEPOSICAD
COM A POTENCIA DA FONTE
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Fig. 11 Variagdo da taxa de deposi¢do com a poténcia numa pressao fixa para magnetron sputtering dc.

DEPENDENCIA DA TAXA DE DEPOSIGAD
COM A PRESSAO DE ARGONIO
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Fig. 12 Variagdo da taxa de deposi¢do com a pressdo numa poténcia fixa para magnetron sputtering dc.
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DEPENDENCIA DA TAXA DE DEPOSIGAD
COM A POTENCIA DA FONTE
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Fig.13 Variagao da taxa de deposi¢do com a poténcia numa pressdo fixa para magnetron sputtering rf.
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Fig. 14 Variagao da taxa de deposi¢do com a pressdo numa poténcia fixa para magnetron sputtering rf.
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3.3 DEPOSICAO DE FILMES FINOS DE Nb

Para a deposi¢cdo dos filmes de Nb que foram usados no nosso trabalho, utilizamos os
resultados da caracterizagdo do sistema BAE 250T mostrados nas figs. 11-14, para escolher os
parametros mais adequados para a deposi¢ao por sputtering dc ou rf.

O alvo de Nb™ utilizado foi obtido a partir de um lingote de niébio refinado apds 6(seis)
fusdes por feixe eletronico. A analise composicional tanto do lingote como do alvo revelou tratar-
se de um material com baixo teor de impurezas intersticiais (C, N e O) e um teor moderado de

tantalo, cerca de 2000 ppm introduzido a partir da matéria-prima disponivel (Nb,Os alto teor de

Ta).

A composigao tipica do alvo de Nb que utilizamos para a preparacao dos filmes finos:

ELEMENTO TEOR (ppm)
Nb Balango
C <15
0) <25
N <20
Fé <1
Si <50
Ta <2000

Os filmes de Nb foram depositados por magnetron sputtering em substratos dielétricos
(laminulas de vidro) em uma atmosfera de argonio. Para isto, apos preparar o sistema de

deposi¢do, abre-se o obturador, quando for atingida uma tensao necessaria a formagao do plasma

para a poténcia e pressdo escolhidas. Inicia-se a deposi¢do, monitorando o medidor de espessura,

até que seja alcangada a espessura desejada e entdo fecha-se novamente o obturador e desliga-se a

entrada do gés e a fonte de tensao.

) ALVO FORNECIDO PELO DEMAR/FAENQUIL — LORENA/SP.
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Inicialmente fizemos filmes com varias espessuras nas mesmas condi¢des de trabalho
mudando apenas o tipo da fonte de poténcia (rf ou dc). A qualidade dos filmes finos foi analisada
através das medidas de resisténcia. Estas medidas nos levaram a concluir (ver capitulo 4) que os
filmes fabricados utilizando a fonte de poténcia rf tinham melhores caracteristicas
supercondutoras que os fabricados com a fonte de poténcia dc. Preparamos entdo uma segunda
série de filmes utilizando apenas a fonte de poténcia rf.

Para a preparacao dos novos filmes finos foi realizada a seguinte seqiiéncia:

1) GLOW DISCHARGE durante 5 minutos em pressio de argonio de 5x10™ mbar.

2) SPUTTER ETCHING durante 10 minutos em pressio de argdnio de 1x10 mbar
numa poténcia rf de 100 W.

3) DEPOSICAO DE MAGNETRON SPUTTERING RF em pressio de argénio de 5x107

mbar, numa poténcia rf de 200 w, dando uma taxa de deposi¢io de aproximadamente 2 A/seg.

Utilizando a seqiiéncia acima foram fabricados filmes com as seguintes espessuras: 500
A, 1000 A, 1500 A e 10000 A. Os filmes foram cortados em diferentes tamanhos (2x1 mm e 3x1
mm). As massas dos filmes foram calculadas a partir da densidade do niodbio e do volume dos

mesmos. Os resultados obtidos foram:

1. Para as amostras de V=2mm x 1lmm x d
500 A =>m = 0,86 ng;
1000 A =>m = 1,71 pg;
1500 A =>m =2,57 pg;
5000 A =>m = 8,57 pg;
10000 A =>m=17,14 pg.
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ii.Para as amostras de V=3mm x Imm x d
500 A =>m =129 ug;
1000 A =>m =2,57 pg;
1500 A =>m = 3,86 pg;
5000 A =>m = 12,86 pg;
10000 A =>m = 27,71 ng.

Durante a caracterizacdo dos filmes preparados surgiu a necessidade de verificarmos a
espessura de alguns deles, para isso utilizamos um método quimico. O procedimento utilizado

esta descrito logo abaixo.

VERIFICACAO DE ESPESSURA ATRAVES DE SOLUCAO QUIMICA:

E bastante conhecido da literatura'” que a taxa de etching do Nb ¢ de 25 A/seg quando
imerso numa solug@o de 6.25 ml de acido nitrico mais 18.75 ml de acido cloridrico mais 1.75 de
4cido fluoridrico. Para filmes de 2000 A e 5000 A obtem-se que necessitamos de um tempo de 1
min e 20 s ¢ 3 min e 33 s respectivamente, para dissolve-los nesta solugao.

Realizando os ensaios, confirmamos na pratica as espessuras dos filmes preparados e,

portanto a calibragcdo do medidor de espessura da BAE 250T.

3.4 MEDIDAS DE CARACTERIZACAO

Os filmes foram caracterizados por medidas de resistividade superficial, magnetizacao dc
e susceptibilidade ac. As medidas de resistividade foram feitas utilizando-se o método das quatro
pontas. A caracterizagdo magnética (susceptibilidade ac e magnetizagdo dc) foi feita com a ajuda
de um magnetometro SQUID comercial (modelo MPMS-5S da Quantum design).

Uma breve descricao destas técnicas ¢ dada a seguir.

*) (INTEGRATED CIRCUIT FABRICATION TECHNOLOGY. — David J. Elliott — McGrawHill — 1982)
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3.4.1 MAGNETIZACAO DC

O magnetrometro SQUID quando medindo magnetiza¢do dc usa uma bobina de detecgdo
para medir a mudanca do fluxo magnético devido a presen¢a de uma amostra magnetizada. Se a
amostra ndo tem um momento magnético permanente, deve-se aplicar um campo magnético
estatico. Como ilustrado na figura 15. Aqui o campo magnético aplicado dc (Hq.) magnetiza a

amostra com o memento magnético (m).

AMOSTRA T CIRCUITO
DE
i DETECCAO
BOBINA @ O |
@ o)
- S @ [ |
DETECCAO g ° I
Hdc

Fig.15 Circuito experimental de um magnetrometro dc.

Nao existird uma saida no circuito de detec¢do da fig. 15 até existir uma mudanga de
fluxo magnético com a bobina de deteccao (lei de Faraday). O fluxo da amostra acoplado a
bobina de detec¢do ¢ variado movendo a amostra. A amostra ¢ simplesmente passada através da
bobina de detecgao.

Quando calibrada a saida do SQUID origina o valor do momento magnético para a

amostra. Conhecendo-se o volume da amostra (V), a magnetizagao pode ser determinada.
M=m/V (IIL.1)
O campo aplicado pode agora ser variado e o processo de medida repetido. Permitindo-
nos desta forma gerar curvas de magnetizacdo medidas como pontos discretos.

A susceptibilidade estatica ou dc ¢ determinada dividindo-se a magnetizacao pelo campo

aplicado.
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Xge =M / Hge (111.2)

(*) Nos sabemos que

¥ =———2—— — Para uma elipséide ou no estado misto de um supercondutor.

~(1-Ng.,)

N ¢ o fator de desmagnetizagdo, presente na amostra, principalmente num filme.
Para filmes, podendo aproximar N como:

Esferoide oblato

Na = r? 3 1 1
| =1 (rr=1
Sin
p
Nb = Ne = 1_2N“

’ azb=c c/a=r
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Utilizamos duas seqiiéncias para fazermos as medidas de magnetizacao: ZFC (esfriando a
campo zero) e FC (esfriando a campo aplicado). Para materiais supercondutores observamos que
existe uma diferenca entre a magnetizacdo ZFC e FC e que sempre a magnetizacdo ZFC ¢ maior
do que FC, isto acontece porque a magnetizagdo ZFC ¢ caracterizada por exclusdo de fluxo da
amostra, ou seja, ndo permitindo a entrada de campo em toda a amostra o que chamamos de
BLINDAGEM DIAMAGNETICA; ja a magnetizagdo FC ¢ caracterizada por expulsio de fluxo
do material supercondutor apenas, mas nao de defeitos ou impurezas de materiais nao
diamagnéticos, e ¢ um fendmeno chamado EFEITO MEISSNER, ver capitulo 1. Em ambos os
casos, o fluxo esta ausente da por¢do supercondutora. Portanto, toda a amostra pode excluir mais
fluxo quando ZFC do que expulsar quando FC. A diferenca entre as quantidades de fluxo

excluido e a quantidade de fluxo expulso ¢ o fluxo preso na amostra.
3.4.2 SUSCEPTIBILIDADE AC

Como no magnetrometro dc descrito acima, o susceptometro ac utiliza uma bobina de
detecgdo para medir mudangas no fluxo magnético devido a amostra. A principal diferenca
consiste em como a variagao do fluxo ¢ ativada.

Num susceptometro ac a amostra ¢ geralmente colocada no centro de uma bobina de

detec¢do e exposta a um campo magnético ac (/,). O momento magnético segue a campo

aplicado como mostra a fig. 16 em dois intervalos diferentes num ciclo de campo.
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Fig.16 Circuito usado num susceptometro ac. Note que o momento da amostra varia com o tempo numa medida ac.

O circuito de detec¢do, que é composto essencialmente por uma bobina, ¢ balanceado

com outra bobina enrolada em sentido oposto para anular a mudanga do fluxo relativo a / .
Resultado assim que a mudanga detectada em fluxo ¢ devido apenas a mudanca de momento da
amostra ¢ necessario para produzir um sinal de saida. O movimento da amostra, que ¢ muitas

vezes incorporado no susceptometro ac, ¢ usado para aumentar a precisao e resolucao da medida.
A saida no circuito de detecgdo € proporcional a mudanga do momento (Am ) quando

exposto a 4, € ndo ao seu proprio momento. Quando calibrado e escalado pela amplitude do

campo, a susceptibilidade ac € obtida por

Xac = M / hye (IH3)
Onde M=Am/V (I11.4)

Observamos entao que esta ¢ uma medida de susceptibilidade diferencial y,. = dM/dH.

A distingdo entre a medida dc e ac deve ser enfatizada. Na medida dc, o momento

magnético da mostra ndo muda com o tempo, isto é, ¢ uma medida magnética estatica. Na medida
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ac, o momento da amostra tem uma dependéncia temporal em resposta ao campo ac aplicado,
permitindo que a dinamica do sistema seja estudada.

Uma das maiores aplicagdes para um susceptometro ac ¢ de determinacdo da
susceptibilidade em baixo campo magnético. Medidas podem ser executadas em amplitudes de
campo ac extremamente baixas (<<10 Oe).

Desde que a resposta da amostra ao campo aplicado ac ¢ medida, a dindmica do sistema
pode ser estudada através da susceptibilidade complexa (y’+ i %’’). A componente real y’
representa a componente da susceptibilidade que estd em fase com o campo aplicado ac,
enquanto '’ estd fora de fase. y’’ estd relacionada a perda de energia que ocorre ou, em outras

palavras, a energia absorvida do campo ac pela amostra.

3.4.3 MEDIDAS DE RESISTENCIA

Para medir propriedades elétricas de filmes finos tem sido empregadas varias técnicas,
sendo algumas, adaptagdes de métodos bem conhecidos utilizados em materiais volumétricos.

Para muitos filmes de metais condutores e semicondutores, ¢ comum colocar todos os
eletrodos sobre a superficie do filme. Tais medidas empregam quatro terminais — dois para passar
correntes e dois para medir voltagem.

Medidas independentes de voltagem e de corrente fornecem a resisténcia do filme através
da lei de Ohm, e a resistividade se as dimensdes do filme sdo conhecidas.

Uma maneira muito comum de expressar valores de resistividade de filmes finos ¢ em
termos da resisténcia superficial (sheet) com unidades envolvidas, considere o filme de

comprimento 1, largura w, e espessura d, como na fig. 17.
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Fig.17 Filme fino condutor com comprimento 1, largura w e espessura d.

Se a resistividade do filme ¢ p, a resisténcia do filme é:

R=pl /wd.

No caso especial de um filme quadrado (1 = w), R = Ry = p/d ohms Onde Ry ¢

independente das outras dimensdes do filme, exceto da espessura.

Um método conveniente para medir a resisténcia superficial do filme ¢ o método das

quatro pontas tipo metalicas.

Através da analise eletostatica’”, temos que:

Ry=K VI, (I11.5)

Onde K ¢ uma constante dependente da configuragdo e do espagamento entre os contatos.

Se o filme tem extensdo muito maior que a ponta de prova e o espacamento entre 0s

contatos ¢ também muito maior que a espessura do filme,

K=n/1n2=4.53 (1IL6)

) THE MATERIALS SCIENCE OF THIN FILMS(Milton Ohring — Academic Press — 1992).
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Utilizando o método das quatro pontas com uma fonte de corrente (LAKE SHORE
CRIOTRONICS 120) variando de 1 a 100 mA medimos os valores da tensdo através de um
nanovoltimetro (MULTIMETRO DIGITAL MODELO 7205 da Sistron Donner) em temperatura
ambiente e também submersos em nitrogénio liquido. Os contatos foram feitos com fio de cobre

muito fino soldado com In. Fig. 18.

@D

Fig.18 Circuito utilizado para o método das quatro pontas.

CONDUCAO EM METAIS

Regra de Mathiessen

Podemos aprender muita coisa sobre condugdo elétrica em metais através da regra de
Mathiessen. E valido tanto para materiais volumétricos quanto para filmes finos.
De acordo com esta regra, varios processos de espalhamento de elétrons contribuem

independentemente e adicionalmente sobre a resistividade total (pr) de um metal, i. e.,

PT=PTh+PI1+PD (I11.7)
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onde, prn ¢ a resistividade térmica devido ao espalhamento de elétrons com as vibragdes
da rede (fonons); cresce linearmente com a temperatura;

pr ¢ a resistividade devido a atomos de impurezas modificam localmente o potencial
periddico da rede;

pp € a resistividade devido a defeitos tais como vacancias e vizinhanga do grao, também
modificam localmente o potencial periddico da rede.

p1e pp sdo independentes da temperatura, como mostra a figura 19.

TERMICA

{

DEFEITOS
t } IMPUREZAS

RESISTIVIDADE

TEMPERATURA: (°K)

Fig.19 Dependéncia esquematica da resistividade elétrica como uma fungéo da temperatura para um metal.

Como uma aplicago da regra de Mathiessen'”, consideremos o problema da contribuigio
de impurezas ¢ defeitos para resistividade de filmes finos metalicos. Uma medida destas
propriedades ¢ a RRR (razao de resistividade residual) definida por

RRR = pr(300K) / pr(4.2K)

Que podemos determinar experimentalmente medindo a resistividade nas duas
temperaturas indicadas. Para filmes metélicos ‘puros’ a 300°K, prh >> pr + pp. Em 4.2°K a rede
esta congelada e conseqlientemente o espalhamento térmico € bastante reduzido comparado com

o espalhamento devido as impurezas e defeitos, i. €.,

P1+PD =~ PTh
) THE MATERIALS SCIENCE OF THIN FILMS (Milton Ohring — Academic Press — 1992).
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Entdo, uma boa aproximagao para RRR ¢;

RRR = pr, (300K) / p1+ pp(4.2K)

Portanto o filme de maior pureza e com menor quantidade de defeitos apresenta maior
RRR.

Determinagdo de razdes de resistividade dos alvos metélicos utilizados na deposicao de
filmes finos, bem como dos filmes obtidos, tem sido um caminho util para determinacdo da
qualidade dos mesmos. O valor de RRR ¢ apenas um meio pratico para determinar a pureza
destes filmes.

Os resultados da razio de resistividade obtidos para os filmes fabricados serdo descritos e

analisados no capitulo seguinte.
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Capitulo 4

Resultados Experimentais
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4 RESULTADOS EXPERIMENTAIS

4.1 INTRODUCAO

Neste capitulo sdo apresentados os resultados das medidas de resisténcia dc,
susceptibilidade magnética ac e magnetizagao dc dos filmes finos de Nb.

A caracterizagdo dos filmes foi determinada através de medidas da resisténcia
superficial*? e da temperatura de transigdo diamagnética obtidas por medidas de susceptibilidade
ac. Foram também realizadas medidas de magnetizagdo dc para campos estaticos aplicados
variando entre 10 e 2000G. Estas medidas foram feitas usando ciclos ZFC (quando a amostra ¢
esfriada em campo magnético nulo) e FC (quando esfria-se a amostra com o campo magnético
aplicado. Os filmes utilizados foram fabricados nas mesmas condigdes de sputtering, i. €. mesmas
poténcia da fonte, pressdo de argonio e tava de deposi¢do. Obtivemos filmes com espessuras
variando de 300 A a 10000 A.

Através dos resultados das medidas de susceptibilidade ac analisamos a dependéncia da
temperatura de transi¢do supercondutora com a espessura do filme.

As medidas de magnetizacdo dc foram utilizadas na obtencdo da temperatura de
irreversibilidade — temperatura acima da qual a magnetizacao ¢ reversivel e abaixo da mesma ¢
irreversivel. Analisamos a dependéncia desta temperatura com o campo magnético aplicado em

filmes de 1.000 A e 10.000 A de espessura, obtendo assim a linha de irreversibilidade.

4.2 RAZAO DE RESISTENCIA (RR)

A qualidade dos filmes finos supercondutores pode ser determinada através da razdo de
resisténcia RR (Ver Cap. 3). De acordo com KODAMA e colaboradores “? a qualidade dos
filmes finos de Nb depositados por sputtering rf ¢ melhor para menores valores de RR. Isto &,
filmes com menor RR apresentam a transi¢ao supercondutora em temperaturas mais alta. A razao

de resisténcia ¢ definida como sendo

RR =R,/ Ram (IV.1)
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Onde R, ¢ a resisténcia superficial medida em temperatura de nitrogénio liquido (77K) e,

Ramb € a resisténcia superficial medida em temperatura ambiente.

KODAMA e colaboradores “? concluem que para valores de RR de aproximadamente
0,25 tem-se os filmes de mais alta qualidade e que para filmes com valores de RR maiores que
0,75, ndo se observa transi¢do supercondutora em temperatura maiores do que 4,2K. Na tabela 3,
sdo apresentados os valores da resisténcia e temperatura de transi¢do supercondutora para filmes

de Nb depositados por sputtering rf segundo KODAMA e colaboradores 2.

ESPESSURA (A)| QUARTZO SICICIO
Ramb 100 194.13 595.0
Q) 300 50.36 59.32
Ry 100 133.16 590.2
Q) 300 26.19 31.85
100 0.69 0.99
K
300 0.52 0.54
<42 ou
Teo 100 5.82
Nenhuma
(K)
300 797 7.76

Tabela 3: Valores medidos de resisténcia de filmes de Nb em temperatura ambiente R,,, ¢ em
temperatura de nitrogénio liquido Ry, k = Ry / Rg, € a temperatura transicdo T.o para dois tipos de

substratos e espessuras de 100 ¢ 300 A",

Para analise da qualidade dos filmes finos de Nb fabricados por magnetron sputtering
com fontes de poténcia dc ou rf realizamos medidas de resisténcia elétrica (ver Cap. 3) e

determinamos as respectivas RR. Os valores de RR obtidos encontram-se na Tabela 4.
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ESPESSURA (A) | FONTE DE POTENCIA | RR
300 DC 0,99

1000 DC 1,05

1000 RF 0,73

2000 RF 0,48

10000 RF 0,42

Tabela 4 Razdo de resisténcia RR (eq. IV. 1) para filmes Nb depositados por magnetro sputtering rf ou dc em

substratos de vidro.

Utilizando o critério de KODAMA e colaboradores %, verificamos que os filmes
fabricados utilizando a fonte de poténcia rf apresentam melhores caracteristicas supercondutoras.

Assim, foram fabricados novos filmes de Nb magnetron sputtering rf com as seguintes
espessuras: 500 A, 1000 A, 1500 A, 5000 A e 10000 A. Os resultados apresentados a seguir,
dizem respeito apenas aos filmes de 1000 A € 10000 A.

4.3 MEDIDAS DE SUSCEPTIBILIDADE AC

Apresentamos a dependéncia da componente real da susceptibilidade ac com temperatura
nas figuras 20 e 21, onde foram utilizados os seguintes pardmetros: Hypiicadto = 0 € hye = 0.1 G

numa freqiiéncia de 20 Hz e 31 Hz; e também h,, = 0.5 G em 31Hz.

FILME DE Nb, 1000 A -Tc = 6.8 K

T T rrrrr T rrrrr T T
of afocaooto0aatfgnso 3
2 F =
—
2
= E
E @« F =
ot 3
-H :
0 - -
—O—hac= 0.1G,f= 20 Hz
—O—hac =0.5G,f=31 Hz
Q
ok bdsa s s o s s s hdss s aa s ledisa s s a s L s s
4 6 10 12

Fig. 20 Susceptibilidade ac em func¢do da temperatura para o filme de 1000 A.
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FILME DE Nb 10000 A -Tc =8.41 K

preTrrrere R S —— i A — P— e
oF M—I—-.—‘H ]

s Y 3

w *F . 3
[} - 2
@ Z ]
< 3 ]
W= 3 :
= ..4-.— -
SF { —® hac=01G,f= 31 Hz |

: © BTG QEEEEDEREYD —8—hac =0.5G,f=31 Hz ]

P e Si——— 3

_a'..l ......... lassssaass lassasssay lassasssag Las s s aaas lasaasaasy |.“.:

2 4 6 8 10 12 14
T(K)

Fig. 21 Susceptibilidade ac em fung@o da temperatura para o filme de 10000 A.

Na figura 20 observamos que ao aumentarmos a amplitude do campo magnético ac, h,,
de 0,1G a 0,5G, a largura de transicdo aumenta. Na figura 21 podemos observar que quando a
amplitude do campo magnético ac, h,c, aumenta d 0,1 G para 0,5 G numa mesma freqiiéncia de
31 Hz, a amplitude de y* diminui e a largura de transicdo aumenta. Estas caracteristicas sdo
tipicas de supercondutores granulares. Resultados analogos foram obtidos por AKSENOV e

(43)

colaboradores " em ceramicas supercondutoras Yba,Cu;O7.
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FILME DE Nb 1000 A, 31Hz, 0.1G
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Fig. 22 Susceptibilidade magnética para diversos campos para o filme de 1000 A com hye= 0,1 Gef=31Hz

Na figura 22, apresentamos a dependéncia de x° com o campo magnético estatico
aplicado. Verificamos y‘ diminui de intensidade e, ao mesmo tempo a largura da transi¢do
aumenta com o aumento do campo aplicado. Note-se que para o campo de 200 G, este
comportamento s6 ¢ observado até ~ 6.2 K abaixo desta temperatura y° tem comportamento
diferente do observado para os outros campos.

Na figura 23 apresentamos a dependéncia da temperatura de transi¢cdo diamagnética, Tc,
com a espessura dos filmes. Tc foi determinada através de medidas de susceptibilidade ac em
campo magnético estatico nulo e campo ac de 0,5 G a uma freqiiéncia de 31 Hz. Os filmes foram
fabricados por magnetron sputtering rf, com espessuras variando de 500 A a 10000 A. O filme
mais espesso (10000 z&) possui Tc = 8.41 K e o mais fino (500 2\) Tc = 6.21 K. A linha
pontilhada representa um ajuste dos dados experimentais com uma funcdo exponencial
decrescente cujo argumento € o inverso da espessura.

A diminuicdo em Tc pode ser explicada qualitativamente pelos efeitos de proximidade
@346 entre o supercondutor ¢ uma camada superficial de metal normal, como observado por
PARK ¢ GEBALLE “? ¢ MINHAIJ e colaboradores “® para filmes com espessura maior que o
comprimento de coeréncia. A camada ndo supercondutora pode ser uma interface oxida metalica

NbOx (x = 1) formada através da reagdo de Nb com O, absorvido durante a preparacao do filme.
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Também a existéncia de impurezas ou mesmo, a reagao do Nb com o material do substrato pode
resultar numa camada de metal normal.

E importante salientar que Tc ¢ sensivel também a outros efeitos tais como: pequenas

(43) (44) (45)

quantidades de oxigénio dissolvido , a taxa de deposi¢ao

(43)

, 4 compressao € a temperatura

dos substratos

Alll

Tc(K)

1/d(1/A)

Fig. 23 Dependéncia de Tc com o inverso da espessura.

4.4 MEDIDAS DE MAGNETIZACAO (DC)

Através de medidas de magnetizagdo obtidas utilizando-se ciclos FC e ZFC (ver Cap. 3)
observamos que os nossos filmes apresentam irreversibilidade. Na figura 24 ¢ mostrado um
resultado tipico deste tipo de medida obtido para um dos nossos primeiros filmes finos
(depositados por magnetron sputtering dc) com espessura de 1024 A. Resultado semelhante foi
obtido em um filme de 10018 A de espessura (rf).

Fazendo a diferenca entre as medidas de magnetizagao ZFC e FC obtivemos os valores da
temperatura de irreversibilidade (Ty), temperatura abaixo da qual observa-se um comportamento
irreversivel para a magnetizacao (fig. 24). Definimos T; como sendo aquela na qual esta diferenca

¢ menor que o desvio padrdo médio das medidas.
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Nas figuras 25 e 26 apresentamos a dependéncia da temperatura de irreversibilidade
reduzida (t = Ty(H) / Tc(0)) com o campo estatico aplicado, para filmes de 1024 A e 10018 A,
respectivamente. Observamos que a linha de irreversibilidade apresenta um comportamento
tipico de ALMEIDA-THOULESS “”, i.e, podemos escrever: H = A (1-t)” onde A e n sdo
parametros ajustaveis. Através do ajuste de curva obtivemos n = 3,89 para o filme 1024 Aen=
1,30 para filme de 10018 A, comportamento semelhante foi observado para filmes mais recentes,
onde obtivemos n =~ 2,4 para o filme fino de 1000 A de espessura.

Estes resultados nos mostram que existe uma maior regido de reversibilidade para os
filmes mais finos. Muitos modelos tedricos sdo consistentes com estes resultados ©%, mas,
precisamos obter mais dados experimentais para podermos fazer comparagdo quantitativa.
Acreditamos que este comportamento pode ser atribuido a efeitos de superficie causados por
defeitos e/ou pressdo induzida em filmes mais finos. Isto estd de acordo com os resultados
obtidos por KONCZYKOSKI e colaboradores G em cristais de YBa,Cu3O;. Estes autores
mostram que o bombardeando da superficie dos cristais com um feixe de elétrons leva uma

diminuigdo da irreversibilidade das amostras.

oloo'o.o.o.o
-1
o FC
® ZFC
i._s_
1TV
-
Q >
= -5 -
.f zFc
- H=10"T
- . -
. ttQT"
- t=1,024 4
-9 v T T T T T
o 2 10 12 14

6
T(K)

Fig. 24 Magnetizacdo dc em fungo da temperatura — Hdc = 10 G para o filme de 1024 A,
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Fig. 25 Linha de irreversibilidade para um filme de Nb 1024 A como uma fun¢do da temperatura reduzida t = Ty/T..

A linha continua é um ajuste para os dados usando a fungdo H = A(1-t)".

200.00
150.00 —e
S 100.00 o
x
—g—
S50.00 -
¥ H=a456%5,31 {1-1)"3°
O-OD T T T L
ool Q.03 0.05 0.07 009

1-t

Fig. 26 Linha de irreversibilidade para um filme de Nb 10018 A como uma funcdo da temperatura reduzida t = T/T..

A linha continua ¢ um ajuste para os dados usando a fungdo H = A(1-t)".



Capitulo 5

Conclusao
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5 CONCLUSAO

Através da razao de resisténcia para os filmes finos de Nb concluimos que os filmes
fabricados por magnetron sputtering utilizando uma fonte de poténcia rf possuem melhores
caracteristicas supercondutoras do que os fabricados utilizando uma fonte de poténcia dc.

Comparando os resultados da componente real da susceptibilidade magnética ac para
filmes com diferentes espessuras podemos concluir que, a granularidade aumenta com a
diminui¢do da espessura do filme, i. e., observamos caracteristicas tipicas de supercondutores
granulares mais acentuadas em filmes mais finos.

A temperatura de transicdo diamagnética apresenta um decaimento exponencial com o
inverso da espessura dos filmes. Os filmes mais expessos possuem valores de Tc mais altos.
Concluimos que esta diminui¢ao, pode ser atribuida aos efeitos de proximidade.

Foi observado um decréscimo da irreversibilidade com a diminuicdo da espessura dos
filmes finos de Nb desta forma existe uma regido de reversibilidade maior para de menores

espessuras. Atribuimos este comportamento a pinning superficiais.

5.2 SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS:

Diante dos nossos resultados e conclusdes sugerimos algumas modificagdes necessarias

para dar continuidade a este trabalho de pesquisa.

Como tentativa de aumentar a temperatura de transicdo diamagnética, sugerimos:
= A utilizagdo de um alvo de alta pureza e de outros substratos;

» Variagao da temperatura dos substratos durante o processo de deposicao.

Na tentativa de observar efeitos bidimensionais (interessante por poder simular
supercondutores de alta Tc), sugerimos a fabricagdo de filmes com espessuras muito menores
do que o comprimento de penetragio (Avoumetrico = 345A) e de coeréncia (Eyolumetico = 395A)

Além disso devemos fazer uma andlise estrutural dos filmes substratos diclétricos e

refratarios.
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APENDICE

CARACTERISTICAS DO SISTEMA DE
SPUTTERING BALZERS BAE250T
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1. CondicOes normais de funcionamento:

Com acessorios instalados no sistema, tomando a média da contamina¢ao resultante devido a

operagdo do sistema.

2. Condicdes ideais de evacuacdo:

Sistema sem instalagdes. Curva tomada depois de 48 horas de tempo de evacuagdo e

subseqiiente venting com nitrogénio seco.
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