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RESUMO 

 

Neste trabalho estudamos dois sistemas supercondutores, o primeiro constituído dos 

filmes de chumbo (Pb), germânio (Ge) e nióbio (Nb) e a tricamada Pb/Ge/Nb na presença de 

centros de ancoragem. Os centros de ancoragem foram construídos de membrana de alumina 

porosa (AAO) preenchida com nanofios de níquel (Ni). O crescimento das membranas se deu 

por meio de processo eletroquímico a partir de discos de alumínio e os nanofios foram 

eletrodepositados a partir de uma solução contendo os íons de Ni. Os filmes de Pb e Ge foram 

crescidos por evaporação e os filmes de Nb foram crescidos por deposição via sputtering DC. 

Estas amostras foram caracterizadas por microscopia eletrônica de varredura, medidas de 

magnetização em função da temperatura e do campo aplicado e medidas de susceptibilidade 

AC. O segundo sistema consistiu em bicamadas de nióbio (Nb) e estanho (Sn), com diferentes 

espessuras das camadas, e seus respectivos filmes de referência. Estas amostras foram 

caracterizadas por microscopia eletrônica de varredura, microscopia de força atômica e 

difração de raios X de baixo ângulo, também foi realizada a caracterização das propriedades 

supercondutoras por meio de medidas de magnetização em campo perpendicular e transporte 

elétrico em campo perpendicular e paralelo ao plano das camadas. As caracterizações 

microestruturais e morfológicas dos dois grupos de amostras indicam boa qualidade das 

amostras e é corroborado pelas caracterizações supercondutoras. Através da caracterização 

das propriedades supercondutoras verificamos que as      dos sistemas estão de acordo com 

os dados reportados na literatura. As medidas de magnetização apresentaram flux jumps, para 

quase todas as amostras, que foram atribuídos a instabilidades termomagnéticas. Foram 

obtidos os comprimentos característicos e os campos críticos das bicamadas Nb/Sn como 

função da espessura das camadas.  Os comprimentos característicos encontrados, para o 

sistema Nb/Sn, indicam que tanto as bicamadas quanto os filmes de referência são 

supercondutores do tipo II. Os diagramas de campo crítico superior das bicamadas mostram 

comportamentos não convencionais que podem ser atribuídos a uma mudança de 

comportamento 2D para 3D das camadas de Nb. 

 

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

  



 

ABSTRACT 

 

 In this work we studied two superconducting systems, the first consisting of lead (Pb), 

germanium (Ge) and niobium (Nb) films, and trilayer Pb/Ge/Nb in the presence of pinning 

centers. The pinning centers were constructed of porous alumina membrane (AAO) filled 

with nickel nanowires (Ni). The AAO were grown by electrochemical process from 

aluminum disks and the Ni nanowires are electrodeposited from a solution containing Ni ions. 

The Pb and Ge films were grown by evaporation and Nb films were grown by DC sputtering 

deposition. These samples were characterized by scanning electron microscopy, 

magnetization measurements as a function of temperature and applied field and AC 

susceptibility measurements. All measurements were performed with the applied field 

perpendicular to the plane of the films. The second samples group was constituted of niobium 

(Nb) and tin (Sn) bilayers, with different layer thicknesses and their corresponding reference 

films. This group was characterized by scanning electron microscopy, atomic force 

microscopy and small angle X-ray diffraction, was also performed superconducting 

characterization through magnetization in perpendicular field and electric transport 

measurements with applied field applied, both perpendicular and parallel to the samples 

plane. The microstructural and morphological characterizations of the two groups indicate 

good quality of samples and it is supported by superconducting characterizations. The 

transition temperature of all superconducting samples prepared were found to be in agreement 

with the literature. The magnetization measurements showed flux jumps, to almost all 

samples, which are attributed to thermomagnetic instabilities. The characteristic lengths, 

found for the Nb/Sn system, indicate that bilayer and the reference films are type II 

superconductors. The bilayers upper critical field phase diagrams show unconventional 

behavior that may be a consequence of a crossover from 2D to 3d of Nb layer. 

 

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

 

 

A pesquisa em filmes finos supercondutores sempre foi alvo de atenção em 

supercondutividade, isto se deve ao fato de que as propriedades supercondutoras de filmes 

finos diferem das propriedades dos materiais volumétricos dos quais eles são feitos. Essas 

mudanças nas propriedades são provocadas pela quantidade de defeitos presentes na estrutura 

cristalina, em comparação ao material volumétrico, que reduz o livre caminho médio dos 

elétrons e provoca mudanças na interação elétron-elétron e elétron-fônon [1]. Também tem 

sido alvo de muitas pesquisas as multicamadas supercondutoras, que são intercaladas por 

filmes de materiais supercondutores (S) e não supercondutores (NS) e são investigadas quanto 

à interação entre as camadas e a força de acoplamento entre elas. O estudo dessas 

multicamadas, constituídas por diferentes materiais não supercondutores, tem revelado 

diferentes propriedades e características originadas a partir do efeito de proximidade, o qual 

faz com que a supercondutividade das camadas S se propague através das camadas NS. 

Dentre as principais propriedades do estudo experimental nesses sistemas estão a temperatura 

de transição supercondutora e o campo crítico superior.  

Embora seja uma área de bastante interesse, poucos são os trabalhos que retratam as 

propriedades supercondutoras de sistemas supercondutor/supercondutor (S/S’), isto é, de 

sistemas constituídos por dois materiais supercondutores, e como o efeito de proximidade 

modifica as características dos sistemas. Um estudo de grande relevância em estruturas S/S’ 

foi realizado por Takahashi e Tachiki, neste estudo eles demonstraram teoricamente o 

aparecimento de uma anomalia nos diagramas de campo crítico superior que surge em 

decorrência do efeito de proximidade [2]. Também, até o momento, não tem sido encontrado 

na literatura o estudo de ancoragem de vórtices, por meio de centros de ancoragem, em 

sistemas multicamadas. 

Este trabalho tem como objetivos estudar os efeitos de proximidade entre materiais 

supercondutores e os efeitos da presença de centros de ancoragem nesses sistemas. Bem 

como, analisar as mudanças na temperatura crítica e nos campos críticos em função do 

aumento da espessura das camadas supercondutoras em sistemas S/S’ e seus respectivos 

filmes de referência. 

No presente trabalho estudamos as propriedades supercondutoras da bicamada de 

Nb/Sn em função da espessura das camadas, depositada em substratos de Si, e da tricamada 
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de Pb/Ge/Nb na presença de centros de ancoragem magnéticos. O estudo se baseia nas curvas 

de susceptibilidade AC, resistividade e magnetização em função da temperatura e do campo 

aplicado, incluindo o estudo das respectivas amostras de referência. 

No capítulo 2 é realizada uma revisão sobre as principais características do estado 

supercondutor. As teorias que explicam a supercondutividade e os supercondutores do tipo I e 

tipo II também serão abordadas, assim como os vórtices no supercondutor do tipo II. Ao final 

é realizada uma breve discussão sobre o Efeito Meissner Paramagnético. 

No capítulo 3 é descrita a supercondutividade em filmes finos e multicamadas. São 

discutidas as mudanças que podem ocorrer em filmes finos, bem como a ancoragem de 

vórtices com destaque a ancoragem por centros de ancoragem magnéticos. Os efeitos de 

proximidade que ocorrem em sistemas supercondutor/não-supercondutor e 

supercondutor/supercondutor também são abordados e alguns trabalhos relevantes em 

multicamadas são discutidos. 

No capítulo 4 são abordadas as técnicas de preparação e caracterização utilizadas para 

o desenvolvimento do trabalho. 

No capítulo 5 serão discutidos os resultados obtidos para a tricamada de Pb/Ge/Nb e 

as amostras de referência desse sistema a partir da caracterização morfológica, medidas de 

susceptibilidade AC e medidas de magnetização em função da temperatura e do campo 

aplicado. No capítulo 6 são apresentados e discutidos os resultados obtidos para a bicamada 

de Nb/Sn com diversas espessuras e as respectivas amostras de referência. Caracterização 

estrutural, morfológica e medidas de resistividade e magnetização em função da temperatura e 

do campo aplicado farão parte desta discussão. 

As conclusões e perspectivas desta pesquisa serão apresentadas no capítulo 7 e 8, 

respectivamente. 
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2. INTRODUÇÃO À SUPERCONDUTIVIDADE 

 

 

Neste capítulo serão abordadas as teorias necessárias para o entendimento da 

supercondutividade e para as discussões deste trabalho. Será sucintamente descrita a 

descoberta da supercondutividade, as teorias que a explicam, a classificação dos 

supercondutores e vórtices em supercondutores do tipo II. Também será abordado o Efeito 

Meissner Paramagnético. 

 

 

2.1 A descoberta da supercondutividade 

 

 

O fenômeno da supercondutividade foi descoberto em 1911 por Heike Kamerlingh 

Onnes, em Leiden, na Holanda. Após a liquefação do hélio em 1908, pesquisando a 

resistividade elétrica do mercúrio, a baixas temperaturas, ele percebeu que esse material 

perdia abruptamente a sua resistividade quando resfriado a temperatura de 4,2 K. Materiais 

que exibem esse comportamento são chamados de supercondutores. A temperatura na qual a 

resistividade se anula é chamada temperatura crítica ou temperatura de transição 

supercondutora, pois o material passa do estado normal para o estado supercondutor. O 

comportamento da resistividade em relação à temperatura para materiais supercondutores e 

não supercondutores pode ser visualizado na Figura 1. A resistividade elétrica diminui 

gradualmente, se aproximando de um valor pequeno e não nulo, para a maioria dos metais de 

alta pureza resfriados a temperaturas próximas de 0 K. Já para os materiais supercondutores a 

resistividade elétrica cai bruscamente para zero na temperatura de transição supercondutora. 
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Figura 1: Dependência da resistividade elétrica com a temperatura para materiais condutores 

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

 

Além da resistividade nula, um supercondutor também apresenta outra propriedade 

característica que é o Efeito Meissner, descoberto em 1933 por Walther Meissner e Robert 

Ochsenfeld [4]. Eles descobriram que um supercondutor, quando é resfriado na presença de 

um campo menor que o campo crítico   , abaixo da temperatura crítica   , expulsa 

totalmente o campo magnético de seu interior, obtendo, portanto, um comportamento 

diamagnético perfeito.  

A supercondutividade, e com ela o efeito Meissner, não persistem a altos campos 

magnéticos [5]. Para cada temperatura há um campo crítico, bem definido, para o qual a 

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

 

 

Figura 2: Comportamento do campo magnético com a temperatura  [6]. 
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 A supercondutividade pode ser observada em diversos materiais, tais como elementos 

metálicos, cerâmicos, ligas e compostos intermetálicos. Em condições normais de pressão e 

temperatura existem mais de 25 elementos supercondutores. Outros elementos tornam-se 

supercondutores quando submetidos a pressões muito elevadas ou quando são preparados em 

forma de filmes finos ou agregados granulares [7]. 

 

 

2.2 Teorias da supercondutividade 

 

 

Desde a descoberta da supercondutividade várias teorias foram desenvolvidas no 

intuito de entender/explicar esse fenômeno, entre elas as teorias fenomenológicas de London 

e de Ginzburg-Landau, e a teoria microscópica BCS. Neste trabalho faremos uma pequena 

abordagem conceitual sobre cada uma dessas teorias e suas contribuições para o entendimento 

do fenômeno da supercondutividade. 

 

 

2.2.1 Teoria de London 

 

 

A teoria de London proposta em 1935, pelos irmãos Fritz e Heinz London [8], 

explicou com sucesso o efeito Meissner. Nela considera-se a existência de portadores de carga 

“normal” e portadores de carga “supercondutor”. Se      existirão no material 

supercondutor elétrons “supercondutores”, cuja concentração é   , e elétrons “normais” com 

concentração de     , onde   é a concentração total de elétrons de condução. A densidade 

de elétrons supercondutores é dependente da temperatura, ou seja, diminui quando a 

temperatura aumenta e se anula em     . Quando a temperatura se aproxima do zero 

absoluto a corrente de elétrons supercondutores flui sem resistência. Das equações propostas 

por London é possível obter o parâmetro   , que mede a profundidade de penetração do 

campo magnético no supercondutor, e é conhecida como comprimento de penetração de 

London, 

   
  

    
 

    
, (1) 
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onde    é a permissividade elétrica do vácuo,    é a concentração de partículas de carga   e 

massa  . As linhas de campo magnético penetram no material supercondutor na 

profundidade    e são exponencialmente atenuadas até se anularem. 

 

 

2.2.2 Teoria de Ginzburg-Landau 

 

 

V. L. Ginzburg e L. D. Landau desenvolveram uma teoria fenomenológica para 

explicar as propriedades termodinâmicas da transição do estado normal para o estado 

supercondutor, em 1950. Um ponto fundamental foi a introdução do conceito de um 

parâmetro de ordem, este parâmetro desaparece em altas temperaturas,     , mas adquire 

um valor não nulo abaixo da temperatura de transição      [5]. As primeiras discussões 

trouxeram a ideia de que a supercondutividade é algum tipo de estado quântico macroscópico. 

Ginzburg e Landau assumiram a ideia de uma função de onda macroscópica  , que eles 

tomaram como parâmetro de ordem associado à supercondutividade. Expandindo a energia 

livre do estado supercondutor em função do parâmetro de ordem, tem-se [5,9]: 

    ( )   | |   | | , (2) 

onde  ( ) refere-se ao estado normal e α e β são parâmetros fenomenológicos. A função de 

onda   está associada com elétrons supercondutores pela relação | |     [5]. 

A ideia central da teoria de Ginzburg-Landau é encontrar funções que minimizem a 

energia livre total do sistema. A partir dessa teoria são definidos parâmetros físicos que 

descrevem o comportamento do supercondutor. São eles: 

 Comprimento de coerência: 

A partir da solução unidimensional da equação de Ginzburg-Landau, sem campo aplicado, 

define-se o comprimento de coerência de um supercondutor. Este parâmetro representa o 

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

    
  

   
. (3) 

 Comprimento de penetração: 

Considerando uma situação onde o supercondutor encontra-se na presença de um 

campo magnético aplicado e o parâmetro de ordem é praticamente uma constante, pode-se 

definir o comprimento de penetração como: 
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   |  | 
. (4) 

Observa-se que esta expressão é semelhante à expressão de London, pois dentro da teoria de 

Ginzburg-Landau | |    . 

 

 

2.2.3 Teoria BCS 

 

 

Bardeen, Cooper e Schrieffer desenvolveram a teoria microscópica da 

supercondutividade em 1957 [9]. É uma teoria que conseguiu explicar o fenômeno da 

supercondutividade que ocorre principalmente nos materiais que possuem temperatura crítica 

abaixo de 30 K. A teoria BCS explica a origem da supercondutividade dando fundamento às 

teorias de London e Ginzburg-Landau. O fenômeno base dessa teoria é a formação dos pares 

de Cooper, que são formados por dois elétrons que interagem entre si por meio de um fônon e 

são responsáveis pelas supercorrentes [9]. Considerando a interação Coulombiana os pares de 

Cooper não poderiam ser formados, pois se trata de dois elétrons, porém, uma contribuição da 

rede cristalina permite a formação dos pares. Segundo a teoria, ao se movimentarem, os 

elétrons atraem íons positivos da rede cristalina, produzindo uma deformação local. O 

movimento de cargas provoca uma vibração na rede cristalina, onde um quantum dessa 

vibração é chamado de fônon. O fônon criado se propaga na rede e atinge outro elétron, 

ocorrendo assim uma interação. O par de Cooper é formado por elétrons com spins opostos e 

momentos lineares, no espaço k, iguais em módulo, porém de sentidos opostos [7]. 

 

 

2.3 Classificação dos supercondutores 

 

 

A razão, adimensional, entre o comprimento de coerência e o comprimento de 

penetração define um parâmetro importante da teoria da supercondutividade, o parâmetro de 

Ginzburg-Landau,   
 

 
 [10]. Os diferentes valores dessa razão resultam em dois tipos de 

comportamento para os supercondutores. Os supercondutores do tipo I correspondem aos 

materiais que possuem   
 

√ 
 e os supercondutores do tipo II possuem   

 

√ 
. 
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Os supercondutores do tipo I se comportam como descrito pelo efeito Meissner, ou 

seja, expulsam completamente o campo magnético, inferior ao campo crítico, de seu interior. 

Para campos mais intensos a supercondutividade é destruída. Nos supercondutores do tipo II, 

os campos magnéticos com intensidades menores que    , o campo crítico inferior, são 

completamente expulsos do interior do supercondutor.  No intervalo          , com 

    sendo o campo crítico superior, o campo magnético penetra no material por meio de 

tubos de fluxo magnético, em unidades quantizadas chamadas vórtices. Para campos mais 

intensos que    , a supercondutividade é destruída. O comportamento para os dois tipos de 

supercondutores é mostrado na Figura 3.  

 

 

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

supercondutor do tipo II [6]. 

 

 

2.4 Vórtices no supercondutor tipo II 

 

 

Os vórtices, presentes no estado misto, recebem essa nomenclatura devido às 

supercorrentes circundantes que eles geram. No centro de cada vórtice a supercondutividade é 

destruída [6], ou seja, a densidade de elétrons supercondutores é nula, | |   .  Por outro 

lado, o campo magnético,   , no centro do vórtice tem seu valor máximo. A Figura 4 mostra 

o comportamento da densidade de elétrons supercondutores e do campo magnético devido a 

um vórtice situado na origem. É também mostrado os comprimentos de coerência e de 

penetração. 
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Figura 4: Estrutura de um vórtice, mostrando o comprimento de coerência e do comprimento de 

penetração [11]. 

  

Pode-se observar, na Figura 4, que a densidade de elétrons supercondutores é nula no 

centro do vórtice enquanto o campo magnético atinge seu valor máximo. 

Em 1957 Abrikosov propôs que no estado misto os vórtices não penetram no 

supercondutor em um único domínio, mas em um arranjo de tubos de fluxo magnético [12]. 

Abrikosov estudou dois arranjos, uma rede quadrada e uma triangular de vórtices, conforme 

mostrado na Figura 5. A rede triangular é a rede mais estável e é conhecida como rede de 

Abrikosov. 

 

 

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

mostram a célula unitária [11]. 

 

Em condições ideais os vórtices se distribuem uniformemente no material e aumentam 

sua densidade quando se aumenta o campo magnético aplicado, mantendo uma estrutura 

ordenada, formando, em geral, uma rede hexagonal. Esse ordenamento é possível devido à 

interação repulsiva dos vórtices. Em condições reais os defeitos e/ou impurezas presentes no 

material ancoram os vórtices, dificultando seu movimento e produzindo desordem na rede. 

 

 

 

   

H* 

|𝛹|2 

𝜆 𝑟 
 
𝜉   

a) b) 
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Em 1967 Essemann e Trauble [13] fizeram a primeira imagem da rede de vórtices por 

Microscopia Eletrônica (Figura 6). A imagem foi realizada em uma amostra de Pb-at4%In em 

temperatura de 1,1 K. A rede de vórtices foi observada com a ajuda de pequenas partículas de 

cobalto que foram dispersas na superfície da amostra.  

 

 

Figura 6: Primeira imagem da rede de vórtice realizada em uma amostra de Pb-at4%In [13]. 

  

Na atualidade existem outras técnicas que permitem observar a rede de vórtices em 

supercondutores, tais como micro-sensoriamento Hall (SHPM), microscopia de força 

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

 

 

2.4.1 Movimento e ancoragem de vórtices 

 

 

Ao aplicar uma corrente a um material supercondutor os vórtices podem se mover 

devido à força de Lorentz. O movimento dos vórtices provoca dissipação de energia no 

material levando à destruição da supercondutividade. Essa dissipação de energia é uma 

barreira para aplicação dos materiais supercondutores. Para evitar esse movimento procura-se 

aprisionar os vórtices em centros de ancoragem/aprisionamento.  

Quando os vórtices são ancorados, existe uma força associada, chamada força de 

ancoragem ou força de pinning,   . Quando uma corrente de transporte é aplicada ao 

supercondutor, a força de Lorentz,   , atua no sentido de desancorar os vórtices, induzindo 

um movimento coletivo dos mesmos. 
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Quando a força de ancoragem é predominante existe um movimento lento dos vórtices 

abaixo da temperatura crítica chamado flux creep [9]. No regime de flux creep os vórtices 

saltam de um centro de aprisionamento para outro, em reposta a gradientes de densidade de 

fluxo. Se a força de Lorentz é predominante existe um movimento rápido dos vórtices 

chamado flux flow [9]. Neste caso o movimento é dissipativo e depende do meio. Em alguns 

casos ocorre uma invasão abrupta de vórtices no material, esse efeito é chamado de flux jump. 

Se todos os vórtices estiverem ancorados implica que a densidade de vórtices e de centros de 

ancoragem são iguais, neste caso tem-se o efeito matching [9].  

A ancoragem de vórtices pode ser por defeitos presentes no material, tais como, 

contorno de grão e discordâncias [14]. Ou, pela inserção de centros de ancoragem, tais como: 

antidot [15,16], blind hole [17,18], defeito estrutural e centros de ancoragem magnéticos [19–

21]. Estes centros de ancoragem acrescentados ao material têm como objetivo fixar os 

vórtices que penetram no material supercondutor e, assim, evitar a dissipação de energia. Um 

dos efeitos da ancoragem de vórtices é o Efeito Meissner Paramagnético que será discutido na 

próxima seção. 

 

 

2.5 Efeito Meissner Paramagnético 

 

 

O sinal da magnetização DC positivo abaixo da temperatura de transição 

supercondutora é chamado de efeito Meissner paramagnético (do inglês PME). Esse efeito 

pode ser visualizado na Figura 7 para a amostra texturizada de YBa2Cu3O7-δ. A medida foi 

realizada no modo FCC (Field Cooled Cooling) com campos aplicados de 0,05 kOe a 50 kOe. 

Neste caso a resposta paramagnética aparece quando o campo magnético aplicado é 0,5 kOe e 

aumenta com o aumento do campo aplicado [22]. 
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Figura 7: Magnetização FCC para a amostra texturizada de YBa2Cu3O7-δ nos campos citados 

aplicados ao longo do plano ab [22]. 

 

As primeiras observações deste efeito foram realizadas em amostras de 

supercondutores de alta temperatura, tais como Bi2Sr2CaCu2Ox [23,24], mas foi também 

observado em supercondutores de baixa temperatura, como o Nb [25] e o Al [26]. A 

explicação do PME tem levado ao aparecimento de várias teorias, dentre elas orbital glass 

[27], geometria da amostra e efeitos de superfície [26] e a compressão de fluxo [28].  

A teoria que envolve a compressão de fluxo pode ser descrita por duas aproximações. 

A primeira foi proposta por Koshelev e Larkin [28], segundo eles o aprisionamento do fluxo é 

resultado das condições de resfriamento da amostra, pois o resfriamento da amostra ocorre de 

forma não homogênea. A segunda, proposta por Moshchalkov e colaboradores [29], define 

que o PME surge como resultado do aprisionamento do fluxo dentro de um estado de vórtice 

gigante, com número quântico orbital (L) fixo. 

Assim, Segundo Moshchalkov e Fritzsche [30] o PME é provocado pela presença de 

vórtices dentro da amostra, uma vez que, uma corrente supercondutora flui em torno do 

vórtice para blindar o seu campo interno da amostra bulk, e por outro lado, uma segunda 

corrente flui em torno da amostra para impedir que o campo externo penetre na amostra. 

Essas duas correntes de blindagem fluem em direções opostas e contribuem com o sinal 

oposto para o momento magnético (ou magnetização) da amostra. Portanto, dependendo do 

campo, a magnetização total pode ser negativa (diamagnética) ou positiva (paramagnética).  

Partindo da perspectiva de que o PME é provocado pela presença de vórtices dentro da 

amostra Dias e colaboradores [31] mostram que o PME em altos campos em uma amostra 
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texturizada de YBa2Cu3O7-δ é resultado da ancoragem de vórtices pelas partículas de 

Y2BaCuO5 dispersas na amostra. Em outro trabalho Xing e colaboradores [32] mostram que é 

possível obter um fenômeno de chaveamento controlado entre o PME e o efeito Meissner 

diamagnético com o mesmo campo magnético externo em um nanocompósito 

supercondutor/ferromagnético. A amostra hibrida consiste de um filme de Pb de 100 nm com 

nanopartículas de Co homogeneamente distribuídas. 

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

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

 

 

As alterações nas propriedades quando os materiais supercondutores têm seu tamanho 

reduzido será tema deste capítulo. Inicialmente serão abordadas as alterações na temperatura 

crítica, no campo crítico superior, na ancoragem de vórtices e no fator de desmagnetização de 

filmes individuais. Posteriormente serão descritas as alterações que ocorrem quando estes 

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

 

 

3.1 Filmes Finos Supercondutores 

 

 

A pesquisa em filmes finos supercondutores sempre foi alvo de atenção em 

supercondutividade, isto se deve ao fato de que as propriedades supercondutoras de filmes 

finos diferem das propriedades dos materiais volumétricos dos quais eles são feitos. Essa 

miniaturização pode induzir modificações nas propriedades de um supercondutor quando as 

suas dimensões efetivas tornam-se menores do que as escalas de comprimentos 

característicos. As propriedades dos filmes supercondutores estão diretamente relacionadas 

com a espessura do filme,  . Quando a espessura se torna menor que o comprimento de 

coerência   o supercondutor é considerado bidimensional [33] e, se a espessura for muito 

menor que o comprimento de penetração as correntes de blindagem serão limitadas pela 

espessura. Além da espessura a morfologia do filme também influencia nas propriedades 

supercondutoras. 

Essas mudanças no tamanho do supercondutor podem induzir alteração em algumas 

de suas propriedades, tais como temperatura crítica, campo crítico, fator de desmagnetização 

e dinâmica de vórtices. Essas são algumas das propriedades dos filmes finos que serão 

abordadas neste trabalho. 
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3.1.1 Temperatura crítica 

 

 

As mudanças na temperatura crítica de filmes finos supercondutores são objeto de 

estudo em muitos trabalhos. Esses estudos mostram que a temperatura crítica sofre influência 

principalmente da morfologia e da espessura dos filmes.  

No que diz respeito a morfologia, sabe-se que esta é dependente dos processos de 

preparação da amostra. Filmes finos supercondutores podem ser preparados por diversas 

técnicas dentre elas evaporação, sputtering e epitaxia de feixe molecular (MBE). Na técnica 

de sputtering já é conhecido que a qualidade dos filmes é determinada principalmente por três 

parâmetros, a temperatura do substrato, a taxa de crescimento e a pressão do gás inerte. Por 

exemplo, Surges e colaboradores [34] mostraram que há uma modificação na microestrutura 

do Nb em amostras depositadas com diferentes temperaturas do substrato. Eles mostraram 

que com o aumento da temperatura há uma diminuição no tamanho de grão do filme e que 

essas modificações no tamanho de grão influenciam na temperatura de transição dos filmes. 

Hazra e colaboradores [35] modificaram o tamanho de grão em filmes de Nb por meio de 

modificações na pressão de Ar durante a deposição. Eles também mostraram que a 

temperatura crítica do supercondutor sofre modificações dependentes do tamanho de grão 

(Figura 8).  

 

 

Figura 8: Dependência da temperatura crítica dos filmes de Nb com o tamanho de grão (D) [35]. 

 

Bose e colaboradores [36] reportaram que a temperatura crítica de nanofilmes de Pb 

tem uma pequena redução, em comparação com o material volumétrico, com a redução do 

tamanho de grão. Essa redução corresponde a 13% para grãos com tamanhos entre 14 e 7 nm, 
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sendo que em nanofilmes com grãos menores que 7 nm o Pb perde abruptamente sua 

supercondutividade. Dois mecanismos que podem explicar essa relação entre a temperatura de 

transição e o tamanho de grão são o acoplamento elétron-fônon e o efeito quântico devido ao 

tamanho (QSE).  Segundo os autores, supercondutores com fraco acoplamento elétron-fônon, 

tais como In, Al e Sn, têm sua temperatura de transição aumentada quando diminui o tamanho 

de grão; um acoplamento intermediário como o do Nb tende a diminuir a temperatura de 

transição e supercondutores com forte acoplamento como o Pb quase não apresenta mudanças 

na temperatura crítica.  

A interação elétron-fônon é proveniente da relação superfície/volume devido à 

redução do tamanho. Uma vez que os átomos da superfície tem um número de coordenação 

menor do que os átomos do material volumétrico, fônons superficiais são menos intensos do 

que fônons do material volumétrico. Isto leva a uma redução global nas frequências de 

fônons, resultando em um aumento no acoplamento elétron-fônon e uma maior temperatura 

crítica. Por outro lado, o efeito quântico devido ao tamanho (QSE) aumenta a partir da 

discretização dos níveis de energia eletrônica levando a uma diminuição da densidade de 

estados efetivos no nível de Fermi. O QSE leva a uma redução da temperatura crítica 

As mudanças na temperatura crítica com a variação da espessura também podem ser 

explicadas por meio do QSE e da interação elétron-fônon. Em alguns casos a dependência da 

temperatura crítica com a espessura do filme é oscilatória, isto é característico do QSE [37]. 

Alguns trabalhos que mostram este efeito são os de Orr e colaboradores [38] que estudaram 

filmes de Sn e os de Guo e colaboradores [33] que estudaram filmes ultrafinos de Pb. Em 

outras situações existe uma dependência entre espessura e temperatura crítica, como é o caso 

do Nb em que a temperatura crítica aumenta com o aumento da espessura, como mostrado nos 

trabalhos de Il’in e colaboradores [39] e Gubin e colaboradores [40]. Esse comportamento é 

apresentado na Figura 9, onde é possível observar que a partir de 20 nm o filme de Nb já 

apresenta temperatura de transição semelhante à do material volumétrico. 
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Figura 9: Dependência da temperatura crítica (círculos) e da resistividade em 10 K (quadrados) 

em função da espessura de filmes de Nb (os símbolos fechados são valores dos filmes como 

depositados, os símbolos abertos são valores medidos após modelação de pontes) [39]. 

 

 

3.1.2 Campo crítico superior 

 

 

Outra propriedade do supercondutor que é afetada com a redução do tamanho do 

material é o campo crítico superior. Quando o campo magnético é aplicado perpendicular à 

superfície de um filme, ele penetra no material formando o estado misto. Assim a transição do 

estado normal para o estado supercondutor acontece em um determinando campo, chamado 

campo crítico   
 , dado por: 

   
  

  

    
. (5) 

Essa expressão é idêntica à expressão do campo crítico     para supercondutores 

volumétricos. Para filmes muito finos esta equação vale tanto para supercondutores do tipo I 

quanto do tipo II [41]. 

A dependência angular do campo crítico    pode ser obtida pela seguinte relação 

[11]:  

 
|
  ( )     

  
 |  (

  ( )     

  
 )

 

  , (6) 
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onde   
   representa o campo crítico paralelo à superfície do filme. E, a dependência angular 

do campo crítico superior     pode ser obtida a partir da solução da equação de Ginzburg-

Landau bidimensional, que é dada por [11]: 

 
|
   ( )     

   
 |  (

   ( )     

   
 )

 

  , (7) 

onde  

    
   

  

     
 , (8) 

e 

    
   

√    

       
, (9) 

onde   é a espessura do filme. Para a orientação paralela do campo magnético, vórtices 

podem não aparecer no filme se    , portanto o parâmetro de ordem é considerado 

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

volumétricos que têm dependência linear em (     
⁄ ), pois   (     

⁄ )
   ⁄

, e a 

Equação 9 tem dependência em (     
⁄ )

 
 ⁄

, que é característico de supercondutores 2D 

[43]. 

 Em seu trabalho Kozuca [44] e colaboradores mostram as propriedades 

bidimensionais de uma amostra SrTiO3 dopado com Nb, (NSTO), entre duas camadas 

isolantes de SrTiO3. A Figura 10(a) mostra dependência do campo crítico superior com a 

temperatura para campos aplicados paralelo e perpendicular ao plano da amostra de NSTO e a 

Figura 10(b) mostra a completa dependência angular do campo crítico superior. Como 

esperado, um pico na direção paralela,     , é mostrado. 
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Figura 10: a) Campo crítico superior em função da temperatura para a amostra de NSTO, para 

campo magnético aplicado perpendicular ao plano da amostra (quadrados, os dados foram 

multiplicados por 10 para melhor visualização) e paralelo ao plano (círculos). As linhas 

pontilhadas são os ajustes com a teoria de Ginzburg-Landau linearizada. b) Completa 

dependência angular do campo crítico superior, a linha pontilhada é o ajuste com a equação de 

dependência angular [44]. 

 

 Resultado semelhante foi apresentado por Ueno e colaboradores [45] para um 

monocristal de SrTiO3 no qual a supercondutividade, induzida por campo elétrico, é 

bidimensional. 

 Alguns trabalhos mostram que o tamanho de grão e a espessura dos filmes 

influenciam no comportamento de    . Bose e colaboradores [46], em um estudo com vários 

filmes de nióbio com diferentes tamanhos de grão, observaram um aumento de 2,5 vezes no 

valor de     para filmes com tamanho de grão variando de 60 nm a 20 nm, também 

observaram que, para grãos menores que 20 nm, o valor de     diminui. Dobrovolskiy e 

colaboradores [1] observaram um aumento em     para filmes de Nb no limite sujo quando 

comparados com filmes de Nb no limite limpo. Em outro trabalho, Bose e colaboradores [36] 

mostram o aumento de     com a redução do tamanho de partículas, de 60 nm para 7 nm, 

para filmes de chumbo nanocristalino de 200 nm de espessura. 

 

 

 

 

 

a) b) 
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3.1.3 Ancoragem de vórtices 

 

 

Para filmes finos supercondutores contínuos, com espessura   muito menor que o 

comprimento de penetração,    , as correntes de blindagem supercondutoras são limitadas 

pela espessura do filme. Se o campo magnético é perpendicular ao filme a rede de vórtices é 

quase unidimensional. Das dimensões do filme resulta um comprimento de penetração efetivo 

dado por [47]: 

   
   

 
. (10) 

A espessura reduzida dos filmes tem consequências para os vórtices individuais. O 

campo local ao redor de um único vórtice em um filme fino é menos efetivamente blindado 

em grandes distâncias. Em vez da diminuição exponencial do campo magnético local para 

grandes distâncias, a partir do núcleo de vórtice como em supercondutores volumétricos, em 

filmes finos o campo local ao redor do vórtice diminui com     . A energia repulsiva entre os 

vórtices diminui com    , similar à repulsão Coulombiana entre duas cargas elétricas.  Isto 

significa que a interação repulsiva entre vórtices em filmes finos é de mais longo alcance que 

no material volumétrico [30]. 

 Os vórtices nos supercondutores podem ser ancorados por vários tipos de centros de 

ancoragem. Os centros de ancoragem magnéticos induzem efeitos maiores que centros de 

ancoragem não magnéticos [19]. A interação entre os centros de ancoragem magnéticos e o 

filme supercondutor se dá por meio da interação entre as correntes do supercondutor 

(vórtices) e o campo magnético gerado pelos centros de ancoragem [48].  

A ancoragem de vórtices em filmes finos por meio de centros de ancoragem 

magnéticos tem sido bastante estudada. Hallet e colaboradores [49] estudaram os efeitos de 

matching causados por nanofios magnéticos. Um arranjo denso de nanofios ferromagnéticos 

foi usado para criar os centros de ancoragem periódicos em um filme fino de NbN, onde 

efeitos de matching foram observados até 3 T. Trezza e colaboradores [50] mostram que a 

campo crítico de filme de Nb com centro de ancoragem ferromagnético (Ni) aumenta em 

comparação a um filme semelhante sem os centros de ancoragem. O resultado pode ser 

observado na Figura 11. 
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Figura 11: Campo crítico superior perpendicular como função da temperatura reduzida para 

filme de nióbio de 40 nm, depositado em um arranjo de nanofios de níquel (linha preta) e em um 

substrato de alumina (linha vermelha) [50]. 

 

 Ye e colaboradores [51] mostraram que a temperatura crítica de um filme da liga 

Pb/Bi, na presença de centros de ancoragem ferromagnéticos (Co), diminui em comparação 

ao mesmo filme depositado em um substrato de vidro (Figura 12); por outro lado a corrente 

crítica aumenta. A redução na temperatura crítica é atribuída à interação dos vórtices do 

supercondutor com o momento magnético dos nanofios de cobalto. O aumento da corrente 

crítica foi atribuído ao confinamento do fluxo magnético pelos nanofios. 

 

 

Figura 12: Resistividade em função da temperatura para filmes de Pb/Bi depositados sobre um 

arranjo de nanofios de Co (círculos abertos) e em substrato de vidro (círculos fechados) [51]. 
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As propriedades dos filmes supercondutores são afetadas pelo aumento do campo 

magnético na presença de centros de ancoragem magnéticos. Isto se deve aos efeitos de 

proximidades e ao momento magnético do centro de ancoragem magnético. Se o momento 

magnético do centro de ancoragem for muito grande, vórtices podem ser induzidos no filme 

supercondutor [48]. 

 

 

3.1.4 Fator de desmagnetização 

 

 

A palavra desmagnetização foi originalmente adotada para uso em materiais 

ferromagnéticos. Ela é aplicada em supercondutores com consequências opostas ao que foi 

utilizado em materiais ferromagnéticos, mas é igualmente importante considerar, devido ao 

fato que efeitos de magnetização e desmagnetização são muito intensos, em supercondutores 

[6].  

  Na Figura 13 está representado um elipsoide magnetizado por um campo magnético 

aplicado da direita para a esquerda. Como resposta ao campo aplicado surge no elipsoide um 

polo norte à esquerda e um polo sul à direita. Por definição as linhas de campo “irradiam” do 

polo norte para polo sul resultando no padrão de linhas de campo mostrado na figura. 

Observa-se na figura que o campo dentro da amostra aponta da esquerda para a direita, ou 

seja, aponta na direção oposta ao campo aplicado. Este campo tende a desmagnetizar a 

amostra e então é chamado de campo de desmagnetização [52]. 

 

 

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

 

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

é aplicado a um supercondutor as correntes de blindagem que aparecem próximo à superfície 

𝑯𝑎 
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criam um campo adicional na amostra. Este é chamado de campo de desmagnetização   . 

Assim, o campo efetivo no interior da amostra é dado por: 

           , (11) 

 Considerando que o campo de desmagnetização é uniforme em elipsoide de revolução, 

o campo de desmagnetização é dado por: 

      , (12) 

onde   é o fator de desmagnetização e   é magnetização da amostra. O fator de 

desmagnetização depende da forma da amostra e satisfaz a condição de normalização 

          , onde   ,    e    são os fatores de desmagnetização nas três direções da 

amostra. O fator de desmagnetização será maior na direção de menor dimensão e vice-versa. 

Logo, considerando um filme fino, o fator de desmagnetização será maior na direção 

perpendicular ao plano do filme e menor na direção paralela ao plano.   

Para um supercondutor no estado Meissner         , assim [6]: 

       
 

   
  . (13) 

 Considerando um elipsoide com dimensões       ao longo dos eixos  ,   e  , 

respectivamente, tem-se as diferentes expressões para o fator de desmagnetização: oblato 

(   ) e prolato (   ) [9]. 

 Para o elipsoide oblato, 

 
   

 

  
 
(    )

   

  
      , (14) 

onde a excentricidade,  , é dada por: 
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 Para o elipsoide prolato, 
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  (
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onde a excentricidade prolata é dada por: 

 
  [  (
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]
   

. (17) 

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

        
  

  
                e                       

  

  
 (18) 

       Assim o campo magnético efetivo assume a forma: 

      
  

  
   ̂. (19) 
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 A magnitude do fator de desmagnetização, na direção z, de um filme é muito próxima 

de 1, isso faz com que o campo efetivo no interior do supercondutor atinja valores entre     e 

    Oe, dependendo da relação entre dimensões laterais e espessura da amostra [53]. 

 

 

3.2 Multicamadas 

 

 

Estruturas de multicamadas supercondutoras tipicamente são compostas por duas ou 

mais camadas de diferentes materiais. Uma das camadas é um material supercondutor (S) e a 

segunda camada pode ser um isolante (I), um metal normal (N), um ferromagneto (F) ou 

outro supercondutor (S’). As propriedades dos materiais em multicamadas podem ser 

diferentes de quando estes estão isolados. Em geral, os efeitos de proximidade e tunelamento 

podem influenciar consideravelmente as propriedades das multicamadas supercondutoras 

[54]. As características e alguns trabalhos que envolvem as diferentes multicamadas e suas 

principais mudanças de comportamento serão abordados nas próximas seções. 

 

 

3.2.1 Supercondutor/Isolante (S/I) 

 

 

Os sistemas S/I são largamente estudados nas chamadas junções Josephson. Essas 

junções são construídas por dois supercondutores separados por uma fina barreira de material 

isolante, S/I/S. Tais junções também podem ser constituídas por supercondutores separados 

por metal normal (S/N/S) ou ferromagnetos (S/F/S). Também são consideradas junções 

Josephson as interações intergranulares em supercondutores granulares, tais com 

supercondutores de alta temperatura [55]. 

Existem dois tipos de acoplamento Josephson entre as camadas supercondutoras em 

um sistema multicamadas: o tunelamento dos pares de Cooper e o acoplamento por efeito de 

proximidade [54]. No sistema S/I o tunelamento tem maior relevância. A junção Josephson 

foi proposta teoricamente em 1962 por Josephson [56], ele previu que seria possível ocorrer o 

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

Josephson. 

 A principal característica desse tipo de estrutura é que quando uma voltagem 

constante,  , é aplicada em uma junção Josephson, aparece uma corrente que oscila em uma 

frequência,  , dada por: 

 
  

2 

 
  (20) 

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

 A demonstração experimental do efeito Josephson foi realizada em 1963 por 

Anderson e Rowell [57]. Eles observaram o efeito em uma bicamada dos supercondutores Sn 

e Pb, na qual existia uma fina barreira de óxido de estanho entre as camadas.  

As propriedades supercondutoras desse tipo de interação S/I têm sido estudadas por 

alguns autores, dentre eles Ruggiero e colaboradores [58] que apresentaram as modificações 

na temperatura crítica e no campo crítico em multicamadas de Nb/Ge e observaram que o 

campo crítico aumenta com o aumento da espessura das camadas de Nb. Neerinck e 

colaboradores [59] estudaram a dependência do campo crítico paralelo em multicamadas de 

Pb/Ge e observaram que o aumento da espessura da camada de Ge leva a uma redução do 

campo crítico da amostra. 

 

 

3.2.2 Supercondutor/Metal Normal (S/N) 

 

 

 No caso da interface S/N os pares de Cooper podem penetrar o metal e os elétrons do 

metal podem penetrar no supercondutor [60]. Portanto, supercondutividade pode ser induzida 

no metal normal, este fenômeno é chamado de efeito de proximidade. Simultaneamente, a 

dissipação dos pares de Cooper perto do metal normal enfraquece a supercondutividade nesta 

região, esse efeito é chamado de efeito de proximidade inverso (EPI) [61]. O EPI resulta na 

redução da temperatura de transição em um filme fino supercondutor em contato com um 

metal.  

 Essencialmente o que ocorre é que a supercondutividade se propaga no metal sobre 

uma distância que é da ordem de   , o comprimento de coerência do metal, enquanto o 

parâmetro de ordem no lado supercondutor é reduzido sobre uma distância   , o comprimento 
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de coerência do supercondutor. Assim, se a espessura da camada supercondutora é menor que 

  , a supercondutividade é completamente suprimida [62]. 

 Muitos trabalhos têm estudados efeitos da proximidade entre supercondutores e metais 

normais. Um dos efeitos é a mudança de dimensão que ocorre no campo crítico superior em 

multicamadas S/N e S/S’; essa mudança foi proposta teoricamente por Takahashi e Tachiki 

[63]. Posteriormente, Koperdraad e colaboradores [64,65] utilizaram a teoria de Takahashi e 

Tachiki para investigar o campo crítico superior como função da temperatura e comparar com 

sistemas reais de V/Ag, Nb/Cu e Nb/Ta. Attanasio e colaboradores [66] mostraram em seu 

trabalho a relação entre a temperatura e o campo crítico da multicamada de Nb/CuMn em 

função da espessura da camada de CuMn. Com a redução da camada de CuMn o campo 

crítico paralelo exibe um comportamento 3D enquanto que com a variação angular apresenta 

uma mudança de 3D para 2D. Em outro trabalho deste grupo [67] foram mostrados resultados 

semelhantes para multicamadas de Nb/Pd.  

Além da mudança dimensional do campo crítico superior, outra propriedade que tem 

sido estudada em multicamadas S/N é a transparência de interface. Este fenômeno está 

relacionado à resistência de fronteira que os elétrons encontram em uma interface e isto reduz 

o fluxo de pares de Cooper da camada supercondutora para a camada não supercondutora 

[68]. Kushnir e colaboradores [62] estudaram a transparência de interface em multicamada de 

Nb/Cu e tricamada Cu/Nb/Cu, através da dependência da temperatura crítica com a variação 

da espessura da camada de Nb. Recentemente, em outro trabalho do grupo, Kushnir e 

colaboradores [68] propuseram um método experimental para calcular a resistência de 

interface, de interfaces supercondutora/não supercondutora, por meio da medida da 

temperatura crítica como função da espessura da camada supercondutora.  

 

 

3.2.3 Supercondutor/Ferromagnético (S/F) 

 

 

 Enquanto na interação S/N o parâmetro de ordem decai monotonicamente ao penetrar 

a região normal, na interação S/F os spins dos elétrons dos pares de Cooper no supercondutor 

são orientados pelo campo de troca do material ferromagnético. Logo, os elétrons com spin-

up diminuem sua energia em um valor  , enquanto que a energia dos elétrons com spin-down 

aumenta no mesmo valor. Isso dá origem ao decaimento oscilatório do parâmetro de ordem 
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supercondutor na presença de um ferromagneto. O comportamento do parâmetro de ordem na 

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

 

 

Figura 14: Característica da dependência espacial do parâmetro de ordem supercondutor em 

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

 

  O comportamento oscilatório do parâmetro de ordem supercondutor em 

ferromagnetos resulta em uma dependência não monotônica da temperatura de transição 

supercondutora com a espessura da camada do ferromagneto [61]. Essa dependência foi 

prevista teoricamente [70] e, subsequentemente, observada experimentalmente em 

multicamadas de Nb/Gd [71], Nb/CuMn [72], Nb/Co e V/Co [73], bem como em bicamadas 

Nb/Ni [74] e em tricamadas de Fe/V/Fe [75], Fe/Nb/Fe [76], Nb[Fe/Co] [77] e Fe/Pb/Fe [78]. 

 Alguns trabalhos reportam que a corrente crítica também apresenta comportamento 

oscilatório em função da espessura da camada do ferromagneto. Kontos e colaboradores [79] 

observaram oscilações da corrente em junções de Nb/Al/Al2O3/Nb e Blum e colaboradores 

[80] reportaram comportamento semelhante em junções de Nb/Cu/Ni/Cu/Nb. Recentemente 

Boden e colaboradores [81] identificaram múltiplas oscilações na densidade de estados da 

multicamada Cu/Ni/Cu/Nb/Au em função da espessura da camada de Ni. 

 O efeito de proximidade inverso (o magneto induz magnetização no supercondutor) 

foi reportado para bicamadas de Pb/Ni e Al/(CoPd) [82]. 

 

 

3.2.4 Supercondutor/Supercondutor (S/S’) 

 

 

 A interação entre dois supercondutores diferentes, onde as temperaturas críticas e os 

gaps de energia são diferentes, resultará também na influência do efeito de proximidade. As 

propriedades dos dois supercondutores sofrerão mudanças nas vizinhanças da junção. Se a 

espessura de ambos os supercondutores for superior a 10 vezes o valor do comprimento de 
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coerência (    (  )), as regiões distantes da interface se comportam como materiais 

volumétricos [83]. A região em torno da interface S/S’ apresenta propriedades diferentes das 

duas regiões volumétricas.  

 Um das principais linhas de investigação em multicamadas é a mudança de dimensão 

do campo crítico paralelo    
 . Essa mudança é provocada pela variação do comprimento de 

coerência em função da temperatura [84]. Uma das teorias que envolvem a mudança de 

dimensão foi proposta por Takahashi e Tachiki [2]. A mudança de dimensão de    
  ocorre 

em certa temperatura   , para         a dimensão é 3D e para       a dimensão é 2D, 

com   diminuindo [85]. A mudança de dimensão em    
  foi observada em multicamadas de 

Nb/Ta [86], Nb/Nb0,6Ti0,4 [43], Nb/NbZr [84], Nb/Nb0,5Zr0,5 [87] e NbTi/Nb [88].  

Também, o mecanismo de ancoragem de vórtices é bastante estudado em 

multicamadas supercondutoras, pois estes são considerados como tendo grandes centros de 

ancoragem devido à interface entre as camadas supercondutoras possuir características dos 

diferentes supercondutores. Nesses sistemas a estrutura em camadas desempenha um papel 

importante para a ancoragem de vórtices, pois a variação espacial do parâmetro de ordem das 

camadas supercondutoras oscila perpendicularmente à estrutura periódica [88].  

Em multicamadas, a densidade de força de ancoragem   
  que age na direção 

perpendicular às camadas é maior que a densidade longitudinal   
 . Nos sistemas S/N, as 

camadas N funcionam como centros atrativos de vórtices. Os vórtices são estabilizados em N, 

e a diferença de potencial entre as camadas S e N é considerada como sendo a principal 

origem do aumento de   
 . Em contraste, nos sistemas S/S´ como NbTi/Nb em que as 

camadas S e S´ possuem quase a mesma energia de condensação, a principal origem de   
  

vem do termo de energia cinética da energia livre de Ginzburg-Landau entre as duas camadas 

supercondutoras, que estabiliza os vórtices na camada supercondutora de menor     [85]. 

Nesse sistema NbTi/Nb as camadas de nióbio agem como centro repulsivo de ancoragem 

[85,88,89]. 

 

 

3.3 Dimensionalidade de multicamadas supercondutoras 

 

 

 A dimensionalidade das multicamadas supercondutoras pode ser determinada de 

acordo com a espessura das camadas individuais do sistema quando comparadas aos valores 
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de  ( ). Se a espessura da camada     ( ) então as camadas se comportam como o 

material volumétrico, logo, são tridimensionais. Neste caso, a estrutura em camadas somente 

introduz defeitos planares ao supercondutor que pode ser de interesse para o estudo de 

ancoragem de vórtices e corrente crítica quando há formação da rede de vórtices. Se a 

espessura da camada     ( ), então as camadas individuais são bidimensionais. O 

comportamento do sistema como um todo irá depender da força de acoplamento entre as 

camadas [54]. 

 A dimensionalidade de uma multicamada supercondutora não é dependente da 

natureza detalhada do acoplamento, mas pode ser descrita macroscopicamente pelo 

comprimento de coerência na direção perpendicular às camadas, chamado   . Este 

comprimento de coerência perpendicular reflete o acoplamento entre as camadas 

supercondutoras. Se   é a modulação dos planos dada pela distância intercamadas, para 

     o sistema irá se comportar como um supercondutor volumétrico anisotrópico. Para 

sistemas onde      é esperado uma transição do comportamento tridimensional para o 

comportamento bidimensional como função da temperatura quando    se aproxima de   [54]. 

 O campo crítico superior é uma das propriedades macroscópicas que reflete 

diretamente o tamanho do comprimento de coerência do material e a dimensionalidade do 

sistema supercondutor. As teorias que abordam essa transição dimensional serão descritas 

abaixo. 

 

 

3.3.1 Modelo de Lawrence e Doniach 

 

 

 A mudança de dimensionalidade em multicamadas foi inicialmente descrita por 

Lawrence e Donicah [54]. Neste modelo, as multicamadas supercondutoras são consideradas 

como um empilhamento infinitamente fino e as camadas supercondutoras são separadas por 

vácuo ou material isolante. Ou seja, há um acoplamento Josephson entre as camadas 

supercondutoras. 

 Este modelo faz uma generalização da teoria de G-L 3D para o caso anisotrópico. A 

partir dessa anisotropia deve-se reescrever o comprimento de coerência, que é dado por 

[6,11]:  
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 ( )   

  

2   ( )
 (21) 

A anisotropia da rede tem uma influência direta na massa    e via massa se propaga para 

todas as outras grandezas direcionalmente distinguíveis [6].  

 Outra consequência está no campo crítico, agora os campos críticos superiores 

assumirão valores diferentes para cada direção: 

 
   
   

  

2    
  (22) 

e 

 
   
   

  
2      

 (23) 

Assim se       isto leva a    
     

 . Lembrando que, no caso isotrópico     
  

    
.  

 Em      o comportamento da multicamada passa de tridimensional para 

bidimensional. Lawrence e Doniach previram a existência de uma temperatura       

abaixo da qual o campo crítico superior paralelo às camadas é infinito [90]. O campo crítico 

paralelo superior assume a seguinte forma: 

 
   
   

  
2   (     2   ( )

 )    
(
   

  
) (24) 

Onde     e    são as massas efetivas nas direções paralela e perpendicular, respectivamente. 

Esta equação leva à divergência do campo crítico em    definida por   ( 
 )    √2. A 

dependência do campo crítico superior com a temperatura obtida do modelo de Lawrence 

Doniach [54] é mostrada na Figura 15. 

Acima de    as multicamadas se comportam como um supercondutor anisotrópico 

3D. Essa mudança de dimensão no campo crítico superior foi mostrada experimentalmente 

por Ruggiero e colaboradores [91] em amostras de Nb/Ge. A Figura 16 mostra esse resultado 

experimental. Para a amostra com         o comportamento apresentado foi 3D, por outro 

lado, para amostras com          o comportamento foi 2D e a amostra com          

apresentou um comportamento de mudança de dimensionalidade no campo crítico. 
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Figura 15: Curva do campo crítico superior em função da temperatura reduzida, modelo de 

Lawrence e Doniach. As linhas tracejadas mostram uma comparação com os modelos 3D e 2D 

[54]. 

 

 

Figura 16: Campos críticos superiores próximos da temperatura crítica para multicamadas de 

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

para o comportamento de mudança de dimensionalidade e finalmente para o comportamento 

2D [91].  
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3.3.2 Modelo de Takahashi e Tachiki em multicamadas S/S´ 

 

 

 Takahashi e Tachiki [2,63,92] examinaram o comportamento do campo crítico 

superior em multicamadas S/S´ usando a teoria microscópica para o caso de constantes de 

difusão diferentes, isto é, diferentes  , e o campo crítico de uma camada é maior que o da 

outra, mas com similar temperatura crítica volumétrica para as duas camadas 

supercondutoras. Eles observaram duas soluções possíveis para a nucleação da 

supercondutividade. A primeira é para a nucleação do parâmetro de ordem no supercondutor 

sujo, aqui chamado de S, e a segunda é para a nucleação da supercondutividade no 

supercondutor limpo, ou camada S´. O campo crítico real será sempre maior que as duas 

soluções [54]. 

 O modelo Takahashi-Tachiki é caracterizado por uma descontinuidade na dependência 

com a temperatura do campo crítico superior paralelo exibindo uma curvatura para cima em 

baixas temperaturas. Isto acontece quando a nucleação da supercondutividade muda da 

camada S´ para a camada S. A Figura 17 ilustra o comportamento do campo crítico para um 

particular conjunto de parâmetros onde este feito pode ser observado.  

 

 

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

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

 

 Para temperaturas muito próximas de    o campo crítico paralelo tem um 

comportamento tridimensional, usualmente linear. Logo abaixo de    há uma transição para o 

comportamento bidimensional com nucleação na camada S´. Com a redução da temperatura o 
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comprimento de coerência torna-se menor que   , o parâmetro de ordem fica restrito dentro 

da camada S e a supercondutividade se comporta como em material volumétrico S que tem 

um campo crítico alto. Em    a supercondutividade passa da nucleação inicial em S’ para a 

camada S e ocorre uma descontinuidade no campo crítico [54]. 

 Essa mudança de dimensionalidade no campo crítico paralelo foi observada 

experimentalmente em alguns trabalhos [43,87,88], como discutido na seção 3.1.2. 
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4. PREPARAÇÃO E CARACTERIZAÇÃO 

 

 

Neste capítulo serão descritas as técnicas de preparação e caracterização dos dois 

grupos de amostras estudadas. No grupo A serão estudadas as tricamadas de Pb/Ge/Nb 

depositadas em substratos contendo centros de ancoragem e seus respectivos filmes de 

referência depositados em substrato de Si/SiO2, representado por Si. Os substratos contendo 

centros de ancoragem são constituídos por membranas de alumina porosa preenchidas com 

nanofios de Ni, representado por AAONi. O Pb foi depositado com espessura de 500 nm, o 

Nb com 40 nm e o Ge com 6 nm. A camada de Ge foi depositada sobre o Pb para proteger da 

oxidação. As amostras do grupo A estão listadas a seguir: 

 AAONi-Pb/Ge/Nb 

 Si-Pb/Ge/Nb 

 AAONi-Pb/Ge 

 Si-Pb/Ge 

 AAONi-Nb 

 Si-Nb 

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

50, 100, 200 e 500 nm e seus respectivos filmes de referência, depositados em substrato de Si. 

As amostras do grupo B estão listadas a seguir: 

 Nb(500nm)/Sn(500nm) 

 Nb(200nm)/Sn(200nm) 

 Nb(100nm)/Sn(100nm) 

 Nb(50nm)/Sn(50nm) 

 Nb(500nm) 

 Nb(200nm) 

 Nb(100nm) 

 Nb(50nm) 

 Sn(500nm) 

 Sn(200nm) 

 Sn(100nm) 

 Sn(50nm)  

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

síntese das membranas, depois foi realizada a deposição dos nanofios de níquel, por meio de 

processo eletroquímico em ambos os casos; e por último a deposição da tricamada 

supercondutora de Pb/Ge/Nb por meio das técnicas de evaporação e sputtering, 

respectivamente. As demais amostras, as bicamadas de Nb/Sn, foram obtidas a partir da 

deposição dos filmes e das bicamadas supercondutoras por meio da deposição por sputtering. 
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 A caracterização morfológica das amostras foi realizada com auxílio das técnicas de 

Microscopia Eletrônica de Varredura, Microscopia de Força Atômica e perfilometria. A 

caracterização estrutural foi realizada utilizando a técnica de difração de raios X.  As 

caracterizações magnéticas foram realizadas com auxílio dos magnetômetros VSM, MPMS-

SQUID e PPMS-VSM. Para a caracterização elétrica foi utilizado o PPMS. 

A descrição da preparação e das técnicas de caracterização das amostras estudadas é dada 

a seguir. 

 

 

4.1 Preparação  

 

4.1.1 Síntese das membranas de alumina porosa 

 

 

Membranas de alumina porosa têm sido largamente reportadas na literatura [93]. 

Devido ao seu comportamento de auto-ordenamento, ou seja, por possuírem nanoporos 

hexagonalmente ordenados, elas são frequentemente usadas como moldes na confecção de 

nanofios e nanotubos [94]. 

A membrana de alumina é obtida a partir do processo de anodização do alumínio. Esse 

processo é realizado em uma célula eletrolítica, com dois eletrodos submersos numa solução 

eletrolítica na presença de uma diferença de potencial (tensão). Para realizar a anodização do 

alumínio uma folha metálica de alumínio é conectada ao ânodo de uma fonte de tensão DC. 

Uma solução ácida é normalmente usada como eletrólito. Como cátodo é colocado um metal 

inerte. Sob a ação de uma voltagem o alumínio é oxidado em cátions      e íons de 

hidrogênio são reduzidos para produzir hidrogênio no cátodo. Parte dos cátions de      são 

dissolvidos no eletrólito e outra parte forma uma camada de óxido de alumínio na superfície 

do metal. Íons contendo oxigênio são fornecidos pelo eletrólito.  

A reação química geral para a anodização do alumínio pode ser escrita como: 

 2                   . (25) 

Esta reação expressa a quebra da molécula de água para a formação da alumina. 

Apesar de correta esta reação não apresenta detalhes do processo eletroquímico. É necessário 

entender as reações químicas que ocorrem separadamente nas interfaces óxido/eletrólito e 

metal/óxido.  
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Sob a ação do campo elétrico ocorre a oxidação do alumínio na interface metal/óxido 

dando origem aos cátions      e os ânions são gerados a partir da dissociação da água na 

interface óxido/eletrólito. A reação de oxidação do alumínio e as reações de dissociação da 

água são expressas pelas Equações 26, 27 e 28, respectivamente. 

 2    2        , (26) 

      2 
      , (27) 

e 

       
      . (28) 

Segundo Su e colaboradores [95], a contribuição dos ânions     e     para a 

formação da alumina é dada pelas seguintes reações: 

 2         2        
 , (29) 

e 

 2         2        
       . (30) 

Os cátions    são consumidos no cátodo pela reação de evolução de hidrogênio, que 

é dada por: 

              (31) 

Dependendo do eletrólito usado pode-se formar uma barreira de óxido ou uma barreira 

de óxido poroso. Quando o pH do eletrólito é maior que 5 é formada uma barreira de óxido e 

quando o pH é menor que 5 forma-se a barreira de óxido poroso (membrana de alumina). 

Em geral, a membrana de alumina possui um arranjo hexagonal de células contendo 

poro no centro de cada célula (Figura 18(a)). A membrana de alumina é caracterizada por 

alguns parâmetros característicos: diâmetro de poro   , distância entre poros     , espessura 

da barreira de óxido ou fundo de poro    e espessura da membrana  , como pode ser visto na 

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

 

O diâmetro do poro,   , é linearmente proporcional à tensão de anodização,      . 

Onde   é a constante de proporcionalidade com valor de 1,29 nm V
-1

 [97]. O diâmetro do 

poro não muda com o tempo de anodização. Em alguns trabalhos o diâmetro do poro é 

alargado após a anodização [98]. A distância entre os poros,   , também é linearmente 

proporcional à tensão de anodização,        . Onde   é a constante de proporcionalidade 

com valor de 2,5 nm V
-1

 [99]. O fundo de poro,   , é uma camada de óxido de alumínio que 

cresce entre o alumínio e o início dos poros, essa camada é dielétrica, densa e compacta e tem 

a mesma composição do filme óxido que se forma naturalmente. O    torna quase impossível 

a deposição eletroquímica de metais no interior dos poros. A espessura do    depende 

diretamente da tensão de anodização [96]. A espessura da membrana,  , é dependente do 

tempo e da temperatura de anodização e está associada às taxas de formação e dissolução do 

óxido.  

A membrana de alumina cresce com o maior ordenamento possível em condições 

específicas de eletrólito e tensão. As condições são: 25 V em 0,3 M de      , 40 V em 0,3 M 

de        e 195 V em 0,1 M de      . Em temperaturas que variam de 0 a 15 °C. Menores 

ou maiores tensões também formam a membrana de alumina, porém com menores regiões de 

ordenamento [100].  Os eletrólitos citados possuem diferentes condutividades elétrica e 

diferentes valores de pH, o que leva a condições diferentes para o regime de auto-organização 

ou ordenamento. 
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Vários são os fatores que influenciam na auto-organização da membrana de alumina, 

entre eles: tensão de anodização, densidade de corrente, espécies do eletrólito e suas 

concentrações e a temperatura de anodização. Todos estes estão correlacionadas uns aos 

outros e cada parâmetro deve ser considerado para o entendimento do mecanismo de 

formação. 

Tensão de anodização - É um dos parâmetros mais importantes na determinação geométrica 

da membrana de alumina, pois a tensão de anodização tem relação direta com o diâmetro do 

poro e a distância entre poros. A tensão de auto-ordenamento é fortemente dependente do pH 

de cada eletrólito, ou seja, da capacidade de dissolução do óxido [101]. 

Densidade de corrente de anodização - O auto-ordenamento da membrana de alumina pode 

estar associado com alta densidade de corrente, diretamente relacionada com o alto campo 

elétrico através da barreira perto do fundo dos poros. Quando a densidade de corrente é 

elevada, o crescimento do óxido é rápido, isto induz uma força de compressão na camada de 

barreira entre cada limite da célula. E, a parte inferior das células crescidas na barreira sob um 

alto campo deve ser pressionada uma contra a outra, de modo que resulta no auto-

ordenamento com o crescimento da barreira porosa [102]. 

Eletrólito - O tipo e a concentração do eletrólito são considerados parâmetros importantes 

para a formação da membrana de alumina. Em geral são usados ácidos que contenham 

oxigênio em sua composição. Os eletrólitos mais utilizados são compostos por ácido 

sulfúrico, ácido oxálico e ácido fosfórico. Outros ácidos, tais como ácido malônico e ácido 

tartárico [102], são reportados como ácidos propícios para obtenção de alumina porosa auto-

ordenada. 

Temperatura de anodização - A temperatura do eletrólito além de controlar o crescimento 

do óxido influencia na formação uniforme do óxido.  Isso ocorre porque com a diminuição da 

temperatura a taxa de crescimento também diminui fazendo com que a barreira de óxido 

cresça mais uniforme.  

Uma das maneiras de preparar membranas de alumina porosa é através do método que 

utiliza duas anodizações. A primeira anodização é utilizada para criar pontos de nucleação dos 

poros para que estes cresçam com maior ordenamento na segunda anodização [94]. Neste 

trabalho seguimos este método de preparação. 

Para a preparação da membrana de alumina polimento e a anodização foram realizados 

em uma célula eletroquímica consistindo de solução aquosa com ácido oxálico, um eletrodo 

positivo onde encontra-se a placa de alumínio e um eletrodo negativo onde pode ser usado 
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uma placa de grafite ou uma rede de platina. Para controlar a corrente e a tensão aplicada 

foram usadas fontes de corrente e tensão.  

As membranas utilizadas neste trabalho foram preparadas no laboratório do Grupo de 

Nanomagnetismo e Processos de Magnetização do Instituto de Ciências de Materiais de 

Madrid (ICMM), sob a supervisão do professor Manuel Vazquez e foram obtidas como segue. 

 Foram utilizados discos de alumínio Goodfellow 99,999% com espessura de 0,5 mm 

e diâmetro de 25 mm e seguimos estes passos: limpeza, polimento eletroquímico, primeira 

anodização, remoção da membrana da primeira anodização, segunda anodização, remoção do 

alumínio e abertura do fundo de poro. 

Limpeza: Os discos de alumínio foram lavados em lavadora ultrassônica com acetona por 10 

minutos e com etanol por 5 minutos. 

Polimento eletroquímico: Os discos foram polidos em uma célula eletroquímica contendo 

125 ml de ácido perclórico (HClO4)) e 375 ml de etanol (C2H6O). Não foi controlada a 

temperatura, mas a solução foi mantida em geladeira quando não estava em uso, isto foi 

necessário para manter a corrente menor que 2 A durante o polimento. Uma tensão de 20 V 

DC foi aplicada por 2,5 minutos (tempo otimizado pelo grupo do professor Vazquez). Nesta 

célula o alumínio fica no polo positivo e o eletrodo de platina no polo negativo. Após o 

polimento os discos foram lavados com água destilada e secados com ar comprimido. 

Primeira anodização: Os discos foram montados em células feitas de teflon que comportam 

4 discos. As células foram preenchidas com uma solução aquosa contendo 0,3 M de ácido 

oxálico. Foi aplicada uma tensão de 40 V por um período de 24 horas. A solução foi mantida 

em 3° C e agitada com um agitador mecânico durante todo o processo. 

Remoção da membrana da primeira anodização: Passadas as 24 horas de anodização a 

membrana formada foi removida com solução aquosa contendo 0,3 M de ácido crômico e 0,4 

M de ácido fosfórico. Para a remoção foi substituída a solução de ácido oxálico pela solução 

contendo ácido crômico e ácido fosfórico e aguardadas 24 horas. Passadas as 24 horas, a 

célula foi lavada com água destilada, secada com ar comprimido e conferido se a membrana 

foi totalmente removida. A membrana é totalmente removida quando o alumínio volta a ficar 

espelhado quando seco, pois foi polido. 

Segunda anodização: A segunda anodização foi realizada nas mesmas condições da primeira 

anodização, porém, com duração de 20 horas. Após as 20 horas de anodização os discos 

contendo a membranas foram removidos da célula, lavados com água destilada e secados com 

ar comprimido. Com estas condições foi possível obter membranas de alumina com poros de 

40 nm de diâmetro e com espessura de 40 μm. 
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Remoção do alumínio: O alumínio restante no fundo dos poros foi removido com uma 

solução aquosa contendo 0,3 M cloreto de cobre (CuCl) e ácido clorídrico 35% (HCl). O 

tempo de exposição à solução foi em torno de 20 minutos. 

Abertura do fundo dos poros: O fundo dos poros foi aberto pela exposição à solução aquosa 

contendo 5% de ácido fosfórico. A amostra foi colocada sobre uma fita de pH com a parte a 

ser aberta voltada para cima. Foram gotejadas 2 ou 3 gotas da solução sobre a amostra e 

aguardado até que a solução atingisse a fita de pH. O tempo de abertura foi de 

aproximadamente 90 minutos. Repetiu-se o processo, por aproximadamente 2 minutos, para 

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

 

 

4.1.2 Deposição dos nanofios de níquel 

 

 

Nanofios de materiais ferromagnéticos, tais como níquel, ferro e cobalto são muito 

estudados para diversas aplicações, tais como estoque de informação [103], gravação 

magnética [104], spintrônica [105], biotecnologia [106], entre outras. Entre as técnicas com as 

quais podem ser confeccionados temos: Litografia Ótica, Metalorgânica, Deposição Química 

de Vapor (MOCVD), Epitaxia por Feixe Molecular (MBE) e eletrodeposição. A confecção de 

nanofios por eletrodeposição tem sido considerada umas das técnicas mais fáceis e produz 

grandes quantidades de nanofios.  

Nanofios podem ser produzidos no interior dos poros das membranas de óxido de 

alumínio por meio de eletrodeposição. Nesse processo as dimensões dos nanofios, tais como 

diâmetro e comprimento, são dependentes das dimensões da membrana em que eles são 

confeccionados. Para a eletrodeposição, em geral, são usadas soluções contendo os íons 

desejados, e pode ser realizada de três maneiras: eletrodeposição pulsada, eletrodeposição 

AC, eletrodeposição DC e [107]. 

Eletrodeposição pulsada (PED), este método foi proposto por Nielsch e 

colaboradores [108]. Na eletrodeposição pulsada faz-se necessário o estreitamento da barreira 

no fundo dos poros. A PED é caracterizada pela aplicação de três pulsos: pulso de deposição, 

pulso de descarga e pulso de recuperação. 

No pulso de deposição é aplicado um pulso de corrente constante durante o qual o 

material é depositado. A intensidade do pulso depende do material a ser depositado e também 

da solução usada. No pulso de descarga é aplicado um pulso de potencial constante de mesma 
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magnitude do potencial aplicado durante o processo de redução (para não danificar a 

barreira). Este pulso é usado para descarregar a barreira, que atua como um capacitor. Este 

também serve para homogeneizar a membrana, ajudando a reparar pequenas quebras que 

podem aparecer durante o primeiro pulso. O pulso de recuperação é usado para neutralização 

elétrica da célula, é um tempo de repouso onde nem corrente nem potencial são aplicados. 

Neste tempo ocorre a recuperação de concentração de íons e pH no fundo dos poros onde 

ocorre a eletrodeposição.  

Eletrodeposição AC (corrente alternada) é um método que permite depositar metais 

no interior da membrana sem remoção do substrato de alumínio, em geral é utilizado o 

estreitamento da barreira no fundo dos poros. Neste método é utilizada uma fonte de tensão 

AC e uma voltagem constante é aplicada.  Na eletrodeposição AC não é possível controlar a 

morfologia do material depositado, devido às altas densidades de corrente. 

Eletrodeposição DC (corrente direta) neste método é necessário remover a membrana 

do alumínio, remover o fundo do poro e depositar uma camada metálica em um dos lados da 

membrana. A camada metálica atua como eletrodo. É um processo complexo que consome 

tempo e a membrana de alumina pode ser facilmente quebrada durante o processo. 

Nos três casos a eletrodeposição pode ser influenciada por alguns parâmetros:  

 Temperatura do eletrólito: influencia a velocidade de difusão dos íons.  

 Agitação: favorece a difusão dos elétrons no eletrólito e a remoção de    que pode 

inibir o processo de deposição. Também ajuda a manter constante a concentração do 

eletrólito e o pH na interface eletrólito/metal (substrato). 

 pH: se muito alto resulta na presença de íons     ao redor dos íons metálicos, o que 

dificulta a deposição.  

 Tensão de deposição: determina as espécies e a quantidade que serão depositadas. 

A obtenção dos nanofios se deu por meio de eletrodeposição DC e também foi 

realizada no ICMM seguindo estes passos: (1) deposição de 100 nm de ouro por evaporação, 

(2) deposição de 50 nm de ouro por eletrodeposição e (3) deposição dos nanofios. A camada 

de 100 nm de ouro foi depositada no fundo dos poros para atuar como eletrodo, a deposição 

foi realizada com auxílio de uma evaporadora. Em uma célula eletroquímica, com solução 

contendo íons de ouro, foi realizada a deposição de ouro no interior dos poros. Este 

procedimento foi adotado com intuito de prevenir uma possível obtenção de nanofios 

inicialmente ocos. Os nanofios de níquel foram eletrodepositados no interior dos poros 

utilizando uma célula eletroquímica contendo solução aquosa de 100 ml com 20g NiSO4 + 4g 
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NiCl2 + 4g H3BO3. Foi utilizada uma fonte de tensão DC e a tensão de deposição foi de 1 V 

com relação ao eletrodo de referência Ag/AgCl (prata cloreto de prata). 

 

 

4.1.3 Deposição dos filmes supercondutores 

 

Sputtering 

 Os filmes supercondutores foram depositados por deposição física de vapor (PVD). 

Sputtering e Evaporação são técnicas de PVD e foram empregadas neste trabalho. Nas 

técnicas PVD o material a ser depositado é transformado em vapor por um processo físico 

térmico ou colisão. Na deposição física de vapor não ocorrem reações químicas no processo.  

No sputtering DC convencional, o alvo funciona como o cátodo no circuito e tem alta 

voltagem negativa DC a ele aplicada. O substrato serve como o anodo. Um gás inerte é 

colocado na câmara de tratamento a uma pressão específica. Ao aplicar-se uma tensão, surge 

uma pequena corrente elétrica, devido à presença de íons e elétrons. Isso provoca a aceleração 

dos elétrons, que acabam por colidirem com os átomos do gás inerte, ionizando alguns destes 

átomos, produzindo íons e mais elétrons, responsáveis pela manutenção da descarga. O meio 

no qual ocorrem as reações é denominado plasma. Ao atingir o cátodo, os íons arrancam 

alguns átomos do alvo. Estes átomos não têm direção preferencial espalhando-se por toda a 

câmara. Porém, alguns desses átomos atingem o substrato, ali se condensam e formam o filme 

[109]. O processo de sputtering pode ser dividido em quatro categorias: DC, AC ou RF, 

reativo e magnetron. Estas categorias podem ter variantes e serem usadas em combinação. 

O sputtering DC também é conhecido como sputtering catódico. O sputtering DC 

necessita de altas pressões (~100 mTorr), se a pressão for baixa, menor que 10 mTorr, íons 

serão perdidos nas paredes da câmara, o livre caminho médio dos elétrons entre as colisões 

será grande e os elétrons coletados pelo ânodo não serão reabastecidos pelas colisões dos íons 

no cátodo onde emite-se elétrons secundários, logo, a eficiência de ionização será baixa. Se a 

pressão for muito alta os átomos ejetados serão demasiadamente espalhados e não serão 

eficientemente depositados. Em geral, a taxa de deposição é proporcional à potência, ou ao 

quadrado da densidade de corrente e inversamente dependente do espaçamento dos eletrodos. 

O sputtering DC não permite a deposição de materiais isolantes [110].  

Quando o material a ser depositado é isolante é necessário usar um sputtering com 

fonte RF ou AC. Quando um alvo isolante é utilizado em uma fonte DC ocorre o acúmulo de 

íons na superfície do alvo, pois os elétrons não podem migrar através do material do alvo para 
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compensar a carga dos íons incidentes. A aplicação de uma tensão AC de alta frequência ao 

alvo (13,6 MHz) permite bombardear sua superfície com elétrons no intervalo de tempo 

correspondente a meio ciclo, anulando a carga acumulada no meio ciclo imediatamente 

anterior. Isto elimina a formação de carga sobre uma superfície isolante, fornecendo um 

número igual de íons e elétrons [110]. Descargas RF podem ser mantidas em baixas pressões 

1 a 15 mTorr. 

A principal diferença entre magnetron sputtering e um sistema sputtering DC 

convencional descrito anteriormente é a adição de um campo magnético perto da área de alvo 

(cátodo). O magnetron sputtering pode possuir tanto fonte DC como RF e também pode 

trabalhar com sistema reativo. A ionização dos átomos de argônio no plasma se processa 

pelas colisões com elétrons. Para aumentar a eficiência dessa ionização, pode-se confinar os 

elétrons perto da superfície do alvo por meio de um campo magnético. Este campo faz com 

que os elétrons viajem em espiral ao longo de linhas de fluxo magnético perto do alvo em vez 

de serem atraídos para o substrato. A viagem em espiral torna o percurso dos elétrons muito 

maior, consequentemente aumentando a probabilidade de ocorrer colisões com átomos do gás 

inerte. Outra vantagem disso é que o plasma é confinado a uma área perto do alvo, sem causar 

danos à camada fina sendo formada. Uma das vantagens do magnetron sputtering em relação 

ao sputtering DC é que corrente com duas ordens de grandeza maiores são obtidas com a 

mesma tensão aplicada. Outra vantagem é a redução das pressões de operação, as pressões 

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

 

Evaporação 

O processo de deposição de filmes por evaporação pode ser por meio de evaporação 

térmica ou por bombardeamento de feixe de elétrons (e-beam evaporation).  

No processo de evaporação por feixe de elétrons o material do alvo é bombardeado 

com um feixe de elétrons emitido por um filamento de tungstênio sob alto vácuo. O feixe de 

elétrons aquece e provoca a evaporação de átomos do material do alvo a ser depositado. Estes 

átomos se condensam no substrato formando um filme [109]. O processo de evaporação é 

constituído de três estágios: aquecimento do filamento para a produção do feixe de elétrons, 

aquecimento do material do alvo, evaporação do material do alvo para o substrato. 

No primeiro estágio do processo evaporação o aquecimento do filamento irá produzir 

um feixe de elétrons que é excitado através do aquecimento. Esse processo é resultante da 

emissão termiônica, onde há um aumento do fluxo de elétrons que saem do metal em função 

do aumento da temperatura. No segundo estágio o feixe de elétrons produzido no filamento é 
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direcionado para o alvo por meio de campos magnéticos. O material do alvo é aquecido até a 

evaporação. No terceiro estágio o material do alvo, evaporado, move-se na câmara e é 

depositado no substrato. As pressões típicas no processo de evaporação são da ordem de 10
-8

 

Torr. 

Nos processos de deposição que envolve transformação de fases, a formação do filme 

pode ser entendida pelo estudo da cinética e termodinâmica de suas transformações de fases. 

Porém, isto só é válido quando o substrato já possui o material condensado ou tem a mesma 

composição do filme. Quando a estrutura química do substrato é diferente da do filme, deve 

ser considerado um processo de adsorção. Neste processo átomos são adsorvidos no substrato 

mais ainda não estão combinados com outros átomos adsorvidos. A condensação é iniciada 

com a formação de pequenos aglomerados através da combinação de vários átomos 

adsorvidos. Esses aglomerados são chamados de núcleos ou clusters e o processo de formação 

dos aglomerados é chamado de nucleação. Os núcleos vão crescendo e coalescendo, com isso 

um filme contínuo vai sendo formado, restando apenas canais, depois buracos. Por fim, um 

filme contínuo é formado. Com base em observações experimentais três modos básicos de 

crescimento de filmes são adotados: Ilhas (Volmer – Weber); Camadas (Frank – van der 

Merwe) e Stranski – Krastanov [109]. 

Os filmes e bicamadas utilizadas neste trabalho foram divididos em dois grupos. No 

grupo A foram depositados filmes e tricamadas de chumbo, germânio e nióbio em substratos 

de alumina preenchida com nanofios de níquel e em substratos de Si/SiO2. Os filmes de 

chumbo foram depositados em uma evaporadora Varian no INPAC-KU Leuven, Bélgica. As 

deposições ocorreram na temperatura do nitrogênio líquido, 77 K (-196 °C), para obter filmes 

pouco rugosos. A espessura dos filmes foi controlada por meio de um cristal de quartzo 

situado no interior da câmara. A pressão de base foi da ordem de 10
-9

 Torr e a pressão de 

trabalho foi da ordem de 10
-8

 Torr. A taxa de deposição variou entre 2,5 e 3,5 Å/s. Os filmes 

de chumbo foram depositados com espessura de 500 nm. Uma camada de 6 nm de germânio 

foi depositada na superfície dos filmes de chumbo para proteger da oxidação. A pressão de 

trabalho para a deposição do germânio foi a mesma utilizada na deposição do chumbo e a taxa 

de deposição foi de 1 Å/s. 

 Filmes de nióbio foram depositados em um sputtering DC, também no INPAC-KU 

Leuven, Bélgica. As deposições foram realizadas em temperatura ambiente, com pressão de 

trabalho da ordem de 10
-3

 Torr. Foi aplicada uma tensão de 900 V e uma corrente de 100 mA. 

O tempo de deposição foi de 2 minutos. Os filmes de nióbio foram depositados com 40    de 

espessura. As condições de deposição dos filmes do grupo A estão descritas na Tabela 1. 
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Tabela 1: Parâmetros utilizados para a deposição de Pb, Ge e Nb. 

 Taxa de deposição 

(Å/s) 

Pressão de base  

(Torr) 

Pressão de trabalho 

(Torr) 

Temperatura do 

substrato (°C) 

Pb 2,5 – 3,5 10
-9

 10
-8

 - 196 

Ge 1 10
-9

 10
-8

 - 196 

Nb 3,3 10
-6

 6 x 10
-3

 25 

 

No grupo B foram depositados filmes e bicamadas de nióbio e estanho em substratos 

de silício (100) dopado com boro. A deposição dos filmes supercondutores, neste caso, foi 

realizada em Sputtering AJA no Centro Brasileiro de Pesquisas Físicas (CBPF). Foram 

depositados filmes de nióbio e de estanho via magnetron sputtering usando fontes DC e RF, 

respetivamente, a partir de alvos de alta pureza. A espessura dos filmes foi estimada através 

da taxa de deposição, sendo esta determinada a partir de medidas de perfilometria. A pressão 

de base foi de        Torr e a pressão de trabalho foi de        Torr para ambos os 

materiais. As condições de deposição para o nióbio e o estanho estão descritas na Tabela 2. 

 

Tabela 2: Parâmetros utilizados para a deposição de Nb e Sn. 

 Taxa de deposição 

(Å/s) 

Potência  

(W) 

Corrente  

(mA) 

Temperatura do 

substrato (°C) 

Nb 1,3 70 265 600  

Sn 0,8 10 40 25 

 

 

4.2 Caracterização 

 

4.2.1 Difração de raios X 

 

 

A difração de raios X é uma técnica de caracterização estrutural de fácil manuseio e 

não destrutiva que permite determinar a estrutura cristalina e as fases cristalinas presente no 

material. A partir das posições angulares dos picos de difração é possível determinar o 

tamanho e a geometria da célula unitária.  
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A difração é resultado de radiação espalhada por um conjunto regular de centros de 

espalhamento cujo espaçamento é da mesma ordem de grandeza do comprimento de onda da 

radiação incidente. Assim, os raios X são espalhados pelos átomos de um material, uma vez 

que, os átomos estão arranjados em planos cristalinos. Estes planos são identificados pelos 

índices de Miller (hkl). Para que haja difração, os feixes de raios X espalhados por planos 

cristalinos (hkl) precisam estar em fase [112], isto vai depender do caminho percorrido pelo 

feixe. A diferença de caminho percorrido pelos feixes refletidos nos planos cristalinos 

adjacentes é 2        , onde   é o espaçamento entre os planos cristalinos adjacentes e θ é o 

ângulo de espalhamento.  

Para que ocorra a interferência construtiva a diferença de caminho entre os feixes de 

raios X é um número inteiro ( ) de comprimento de onda ( ). A relação que demonstra essa 

condição é a equação de Bragg: 

 

    2        . (32) 

 

O ângulo   é conhecido como ângulo de Bragg e o 2  é o ângulo de difração, que é 

medido experimentalmente. 

A difração de raios X com grandes ângulos de incidência poderá atingir alguns 

micrômetros no interior do material sob investigação, de modo que quando se trata de análise 

de filmes finos a profundidade de penetração do feixe pode ser muito maior do que a 

espessura da amostra. Neste caso, a difração de raios X a baixo ângulo torna-se mais 

conveniente. Em geral, as medias a baixo ângulo permitem diminuir e até suprimir 

contribuições que dificultam a aquisição dos dados, por exemplo, a contribuição do substrato. 

Na difração a baixo ângulo a geometria convencional é modificada para proporcionar um 

resultado de difração assimétrico, que permite atingir pequenas profundidades de penetração 

na amostra. Isto é possível pela incidência de um feixe de raios X paralelo à superfície da 

amostra com ângulo fixo e baixo. São considerados baixos os valores de   menos que 10° 

[113]. 

Para as amostras deste trabalho as medidas de raios X foram realizadas com baixo 

ângulo de incidência, menores que 2°. As medidas foram realizadas por um difratômetro de 

raios X no CETENE, modelo D8 Advance da marca Bruker, com radiação    do Cobre. 

Todos os difratogramas foram obtidos no intervalo angular de 25º - 90º com variação de 0,02º 

e tempo de exposição de 2 segundos. 
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4.2.2 Microscopia Eletrônica de Varredura 

 

 

Análises de Microscopia Eletrônica de Varredura foram realizadas com o objetivo de 

investigar a morfologia das amostras estudadas, a profundidade de deposição dos nanofios e a 

espessura dos filmes supercondutores depositados. 

A Microscopia Eletrônica de Varredura é uma das técnicas de caracterização 

microestrutural empregada em diversas áreas, mais evidentemente em física, química, 

biologia, engenharia de materiais, ciência de materiais e geociências. O princípio do 

microscópio eletrônico consiste em usar um feixe de elétrons de pequeno diâmetro para 

explorar a superfície da amostra ponto a ponto, por linhas sucessivas e transmitir o sinal do 

detector a uma tela catódica cuja varredura está perfeitamente sincronizada com aquela do 

feixe incidente [114]. A interação do feixe com a amostra permite caracterizar as 

propriedades da amostra, dentre elas a topografia da superfície, a composição e a 

cristalografia.   

Os sinais obtidos da interação do feixe incidente com a amostra são: Elétrons 

secundários, elétrons retroespalhados, raios X característicos, raios X contínuos, fluorescência 

de raios X e elétrons Auger. Os sinais mais frequentemente usados são elétrons secundários, 

elétrons retroespalhados e raios X característicos. Os elétrons secundários são espalhados 

inelasticamente pelo feixe de elétrons primários, e são provenientes de regiões superficiais da 

amostra, entre 1 e 10 nm [115]. A partir desses elétrons é possível obter imagens com 

informações sobre a morfologia da amostra. Os elétrons retroespalhados são gerados por 

colisões elásticas entre o feixe de elétrons primários e o núcleo atômico. Os elétrons 

retroespalhados são provenientes de regiões mais profundas, de até 1,5 μm [115]. Os elétrons 

retroespalhados fornecem imagens características de variação de composição da amostra. Os 

raios X característicos são produzidos em qualquer região pelos elétrons primários e têm 

suficiente energia para remover um elétron de uma camada interna de outro átomo [116]. Eles 

podem surgir de regiões profundas, de até 3 μm. E por possuírem energia característica de cada 

átomo, fornecem informações elementares. 

 As análises de MEV das membranas foram realizadas no ICMM, já as demais foram 

realizadas no Departamento de Física do UFPE. 
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4.2.3 Microscopia Eletrônica de Transmissão 

 

 

 A Microscopia Eletrônica de Transmissão também é de grande importância para a 

caracterização de materiais. As imagens são formadas, assim como no MEV, a partir da 

interação do feixe de elétrons com o material estudado. O feixe de elétrons é produzido, 

ajustado e focalizado por diversas lentes que são ajustadas para iluminar a amostra. O feixe 

atravessa a amostra sofrendo diversos tipos de espalhamento que dependem das 

características do material. As imagens são formadas, em uma tela ou chapa fotográfica por 

contrastes de regiões claras e escuras, onde as regiões escuras correspondem aos centros 

espalhadores. 

Imagens de campo claro são formadas por elétrons que sofrem pouco desvio, enquanto 

as de campo escuro são formadas por elétrons difratados pelos planos cristalinos do material. 

Interações do feixe com o material geram raios X característicos que fornecem informações 

sobre os elementos químicos presentes na amostra [117]. 

O Microscópio Eletrônico de Transmissão (MET) permite a observação e o estudo da 

estrutura cristalina dos materiais. 

As análises de Microscopia Eletrônica de Transmissão foram realizadas no Centro de 

Tecnologias Estratégica do Nordeste (CETENE). 

 

 

4.2.4 Microscopia de Força Atômica  

  

 

 As análises de Microscopia de Força Atômica (AFM) foram realizadas para a 

caracterização da topografia e rugosidades das amostras.  

A Microscopia de Força Atômica pode ser usada para estudar tanto amostras 

condutoras como isolantes. O Microscópio de Força Atômica mede a força entre a agulha e a 

amostra. As forças de interação entre a agulha e a amostra podem ser de Van der Waals, 

eletrostáticas ou magnéticas. Estas forças dependem das características da agulha e do 

material estudado.  Uma agulha é montada na extremidade de um suporte, uma força exercida 

pela amostra sobre a agulha produz um deslocamento do suporte. Esse deslocamento é 

medido em função da posição da agulha. A superfície superior do suporte é utilizada para 

refletir um raio laser e o movimento do suporte muda o ângulo de reflexão do raio laser, que é 
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detectado por um conjunto de fotodiodos [10]. Utilizado um software próprio do sistema 

convertem-se esses dados em uma imagem baseada na posição da agulha. O método permite 

medir deslocamentos de picometros. 

As medidas podem ser realizadas através dos modos de contato e não contato. O modo 

de operação mais simples é o modo de contato, no qual a agulha é arrastada em contato com a 

superfície e o deslocamento do suporte é medido. Métodos em que a agulha permanece 

afastada da superfície são menos invasivos e também fornecem informações a respeito das 

forças de longo alcance entre a amostra e a agulha.  

Foram realizadas varreduras em diferentes regiões das amostras em uma área de 3x3  

μm, no modo não contato. As medidas foram realizadas em condições ambiente, no 

Departamento de Física da UFPE. 

 

 

4.2.5 Perfilometria 

 

 

Perfilômetro é um equipamento que determina e mede o perfil da superfície de filmes 

por meio do contato e deslizamento de uma ponta de diamante sobre o mesmo.  Devido à 

superfície rugosa dos filmes a ponte sobe e desce descrevendo a topografia da superfície sobre 

a qual desliza. A posição da ponta é controlada por um cristal piezoelétrico.  

Nas medidas de perfilometria foi utilizado um equipamento Dektak 150 Surface 

Profiler da Veeco do CBPF. Foram realizadas varreduras de contato e obtidos os perfis da 

altura dos filmes depositados, tais como mostrado na Figura 19. 

Para realizar as medidas os filmes foram depositados utilizando uma máscara 

retangular de tal forma que houvesse um degrau. Em um mesmo filme foram realizadas várias 

medidas em diferentes posições da amostra para obtenção de uma média. A partir das 

medidas de espessura e do tempo de deposição foi possível determinar a taxa de deposição 

para cada material a ser depositado. As medidas de espessura são mais confiáveis quando o 

filme possui espessura igual ou superior a 500 nm, assim, para determinar a taxas de 

deposição os filmes foram depositados até atingir essa espessura 
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Figura 19: Imagem do programa de medidas do perfilômetro, com as regiões de medida 

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

 

 

4.2.6 Caracterização elétrica 

 

 

 A caracterização elétrica das amostras foi realizada em um PPMS (Physical 

Properties Measurement System), modelo 6700, da Quantum Design. Este equipamento 

permite realizar medidas de resistividade AC e DC, Efeito Hall, Curvas IxV e corrente crítica. 

O PPMS possui um magneto supercondutor que permite obter campos de 7 T e as medidas 

podem ser realizadas em temperaturas de 1,8 a 300 K [118]. Neste trabalho foram realizadas 

medidas de resistividade DC. 

As medidas de resistividade foram realizadas utilizando o método de quatro pontas. 

Este método consiste em aplicar corrente através de duas pontas (contatos) e medir a 

voltagem pelas outras duas. Os quatro contatos foram confeccionados de forma colinear. A 

corrente foi aplicada nos contatos externos e a tensão foi medida nos contatos internos. 

As amostras foram montadas em um porta amostras chamado puck, Figura 20, e foram 

conectadas ao porta amostras por meio de contatos elétricos. Como pode ser observado na 

Figura 20(b), uma das extremidades de cada fio é conectada na amostra usando tinta de prata 

e a outra extremidade é conectada ao porta amostra com auxílio de solda de estanho. A 

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

amostra. 

 

 As medidas de resistividade foram realizadas em função do campo aplicado e em 

função da temperatura. Os parâmetros utilizados foram determinados para cada amostra de 

acordo com sua resposta. 

 

 

4.2.7 Caracterização magnética 

 

VSM 

Para a caracterização magnética das amostras em temperatura ambiente, foram 

realizadas medidas em um Magnetômetro de Amostra Vibrante (VSM). Este equipamento 

opera em temperaturas entre 100 e 1000 K, permite aplicar campo de até 1,8 T e possui 

sensibilidade de 10
-6

 emu. O princípio do VSM é a indução magnética. Faz-se vibrar a 

amostra entre um campo magnético a uma frequência  , induzindo uma voltagem alternada 

nas bobinas de detecção. Esta voltagem é dada por: 

      2     (2   ), (33) 

onde   é o momento magnético da amostra,   é uma função da geometria das bobinas de 

detecção e   é a amplitude de vibração. A amostra é fixada na extremidade de uma haste 

rígida e o campo pode ser aplicado tanto na direção perpendicular ou paralelo à direção de 

vibração. A outra extremidade da haste é fixada em um motor que realiza a vibração da haste, 

e consequentemente da amostra. As amostras contendo centros de ancoragem foram 

caracterizadas no ICMM e no INPAC-KU Leuven. 

 

PPMS-VSM 

Para a realização de medidas magnéticas em temperaturas menores que a temperatura 

ambiente foi utilizado um PPMS-VSM (Physical Properties Measurement System - Vibrating 
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Sample Magnetometer). O sistema PPMS-VSM é um magnetômetro rápido e sensível, onde a 

medida básica é realizada pela oscilação da amostra perto de uma bobina de detecção. A 

tensão induzida é detectada pelas bobinas de forma sincronizada entre oscilação e detecção. A 

sensibilidade do sistema é da ordem de 10
-6

 emu. O equipamento permite realizar medidas 

entre 1,8 e 300 K e aplicar campos de até 9 T. É possível realizar medidas de magnetização 

em função do campo e da temperatura e medidas de susceptibilidade AC em função da 

temperatura. 

Foram realizadas medidas de magnetização em função do campo aplicado em 

diferentes temperaturas, com o campo aplicado paralelo e perpendicular à amostra. Também 

foram realizadas medidas de magnetização em função da temperatura e medidas de 

susceptibilidade AC, em temperaturas menores que 10K. As tricamadas e seus respectivos 

filmes foram caracterizados no INPAC-KU Leuven e as bicamadas e suas respectivas 

amostras de referência foram caracterizadas na Escola de Engenharia de Lorena (EEL-USP) e 

no Instituto de Física Teórica de Natal.   

 

SQUID 

Outro equipamento utilizado para a realização de medidas magnéticas em 

temperaturas menores que a temperatura ambiente foi o magnetômetro MPMS (Magnetic 

Property Maesurement System) com sensor SQUID (Superconducting Quantum Interference 

Device), da Quantum Design. O MPMS conta com um magneto supercondutor que permite 

aplicar campos magnéticos de até 5 T, e seu sistema de controle de temperatura opera num 

intervalo de 1,8 a 400 K. O sensor SQUID permite sensibilidade de medida da ordem de 10
-9

 

emu [119]. Na realização das medidas de momento magnético desloca-se a amostra entre as 

bobinas de detecção, gerando variações no fluxo do campo de indução magnética. Por meio 

da integração do sinal da tensão induzida pela variação do fluxo magnético entre os instantes 

em que a amostra se encontra fora das bobinas detectoras e entre elas, calcula-se o seu 

momento magnético. 

Foram realizadas medidas de magnetização em função do campo aplicado em 

diferentes temperaturas, com o campo aplicado paralelo e perpendicular à amostra. Também 

foram realizadas medidas de magnetização em função da temperatura, em temperaturas 

abaixo de 10K, com diferentes campos aplicados. O SQUID do INPAC-KU Leuven foi 

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

MAGNÉTICOS 

 

 

Neste capítulo serão apresentadas as características morfológicas e as propriedades 

magnéticas e supercondutoras da tricamada de Pb/Ge/Nb e seus respectivos filmes de 

referência, depositados em substratos contendo centros de ancoragem magnéticos (AAONi) e 

em substratos de Si/SiO2 (Si). Um diagrama representando as amostras depositadas em 

substrato contendo centros de ancoragem é mostrado na Figura 21. A tricamada e os filmes de 

Nb e Pb foram depositados na superfície da membrana em contato com os nanofios de níquel. 

 

 

Figura 21: Diagrama da construção das amostras depositadas em AAONi. 

 

Os resultados experimentais obtidos para estas amostras serão comparados aos 

parâmetros encontrados na literatura. Esses parâmetros estão resumidos na Tabela 3 para o Nb 

e o Pb; os dados foram extraídos da Ref. [9], onde os valores de   e   foram considerados 

como uma média dos valores encontrados na literatura. 

 

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

Material    ( )    (  )    (  )    (  )   (  )   (  )   

Nb 9,2 206,0 28,1 373 39 52 1,28 

Pb 7,2 80,3   39 82 0,48 

 

A primeira seção tratará das propriedades morfológicas que foram estudadas por meio 

de microscopia eletrônica de varredura e microscopia eletrônica de transmissão. A segunda 

seção abordará as propriedades magnéticas e supercondutoras que foram investigadas através 

da análise das medidas de magnetização e susceptibilidade, ambas com campo aplicado 

perpendicular ao plano das tricamadas e dos filmes. Foram realizadas medidas de 

               

Al
2
O

3
  

Nanofios de níquel 

Tricamada supercondutora 



69 

 

magnetização em função da temperatura, obtidas nos modos ZFC (zero field cooling) e FC 

(field cooling) e medidas de magnetização em função do campo aplicado.  

 

 

5.1 Caracterização morfológica 

 

 

 Na Figura 22(a) é apresentada a superfície da membrana de alumina onde é possível 

observar regiões de auto-ordenamento da ordem de 1 µm e na Figura 22(b) o arranjo 

hexagonal dos poros é evidenciado. O diâmetro dos poros, obtidos a partir de medidas 

realizadas na micrografia, é de 40 nm e a distância entre eles é de 100 nm. A seção transversal 

da membrana é apresentada na Figura 22(c), observa-se que os poros da membrana estão 

preenchidos até aproximadamente a metade de seu comprimento total e os nanofios 

apresentam comprimento médio de 22 µm (Figura 22(d)). 

A Figura 23 apresenta uma micrografia de transmissão de parte de um nanofio 

extraído da membrana, observa-se que o nanofio é formado por uma sequência de cristalitos 

alinhados. A extração dos nanofios da membrana foi realizada colocando um pedaço da 

membrana em solução aquosa contendo 0,3 M de ácido crômico e 0,4 M de ácido fosfórico e 

aguardando 24 horas. Depois desse período foi realizada a substituição da solução por etanol 

com a ajuda de uma pipeta. 
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Figura 22: Imagens de MEV das membranas. a) Superfície com destaque para as regiões de 

auto-ordenamento. b) Superfície com destaque para o ordenamento hexagonal dos poros. c) 

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

 

 

Figura 23: Micrografia de transmissão de um nanofio de níquel extraído da membrana. 

a) b) 

c) d) 
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5.2 Caracterização magnética e supercondutora 

 

 

  As curvas de magnetização normalizadas pelo valor da magnetização de saturação em 

função do campo aplicado na direção paralela ao eixo dos nanofios (curvas em azul) e 

perpendicular (curvas em preto) são apresentadas na Figura 24 nas temperaturas de 300 e 7,2 

K. Os resultados mostram que o eixo dos nanofios é a direção de mais fácil magnetização.  

 

 

Figura 24: Curvas de magnetização normalizadas em função do campo aplicado na direção 

paralela ao eixo dos nanofios (curvas em azul) e perpendicular (curvas em preto) em a) 300 K e 

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

  

 As curvas obtidas em 300 K apresentam campo coercitivo de 86,1 mT e 12,0 mT e 

magnetização de saturação de 19 memu e 18 memu para campos paralelo e perpendicular 

respectivamente. As curvas obtidas em 7,2 K apresentam campo coercitivo de 107,8 mT e 

11,8 mT e magnetização de saturação de 13,7 memu e 12,7 memu para campos paralelo e 

perpendicular, respectivamente. 

 Curvas de susceptibilidade AC para todas as amostras são apresentadas na Figura 25. 

As medidas foram realizadas na ausência de campo magnético DC, com campo magnético de 

excitação de      e frequência de 3333 Hz. A tricamada de Pb/Ge/Nb apresenta transição 

abrupta e temperatura de transição de 7,18 K para AAONi-Pb/Ge/Nb e 7,23 K para Si-

Pb/Ge/Nb. O mesmo comportamento é observado para as amostras AAONi-Pb/Ge e Si-

Pb/Ge, com temperaturas de transição de 7,19 K e 7,22 K, respectivamente.  As amostras 
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AAONi-Nb e Si-Nb apresentam transição um pouco mais alargada e temperaturas de 

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

 

 

Figura 25: Susceptibilidade AC em função da temperatura para as amostras de a) AAONi-

Pb/Ge/Nb e Si-Pb/Ge/Nb, b) AAONi-Pb/Ge e Si-Pb/Ge e c) AAONi-Nb e Si-Nb. 

 

 Os filmes de Pb apresentaram temperaturas de transição semelhantes a temperatura 

mostrada na Tabela 3 para o Pb volumétrico e os filmes de Nb apresentam temperaturas de 

transição menores que a temperatura de transição do Nb volumético. 

As curvas de magnetização em função da temperatura são apresentadas na Figura 26. 

As tricamadas AAONi-Pb/Ge/Nb e Si-Pb/Ge/Nb e as amostras de referência de Si-Pb/Ge e 

AAONi-Nb apresentam jumps, nas curvas ZFC, em diferentes temperaturas e campos 

aplicados. Esses jumps são uma resposta da entrada de vórtices individuais dentro da amostra. 

Geim e colaboradores [26] publicaram resultado semelhante para um disco de alumínio com 

diâmetro de 2,5   . Os jumps surgem a partir de 5 mT para as amostras AAONi-Pb/Ge/Nb, 

a) 

b) c) 
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Si-Pb/Ge e AAONi-Nb e a partir de 7,5 mT para a amostra Si-Pb/Ge. Em todos os casos 

surgem em temperaturas inferiores a 5 K. 

 

 

Figura 26: Magnetização em função da temperatura para as amostras de a) AAONi-Pb/Ge/Nb, 

b) Si-Pb/Ge/Nb, c) AAONi-Pb/Ge, d) Si-Pb/Ge, e) AAONi-Nb e f) Si-Nb. 

 

a) b) 

c) d) 

e) f) 
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 A amostra AAONi-Nb apresenta deslocamento das curvas para valores positivos da 

magnetização, este deslocamento, possivelmente, está associado à magnetização dos nanofios 

e é observado devido ao baixo valor da magnetização do filme de Nb. 

 As curvas de histerese das tricamadas e das amostras AAONi-Pb/Ge e Si-Pb/Ge são 

mostradas na Figura 27. Nas amostras que contém os nanofios as curvas de histerese 

apresentam-se como uma soma da magnetização dos nanofios e dos filmes supercondutores. 

Todas as amostras apresentam reentrâncias (flux jumps) para determinados valores de 

temperatura. Os jumps representam entradas repentinas de fluxo magnético no interior da 

amostra, são observados em supercondutores do tipo II e ocorrem devido a instabilidades 

termomagnéticas. A presença de jumps foi observada em filmes finos de Nb [120] e Pb [121] 

e, recentemente, em tricamada de Nb/Pb/Nb [122]. A movimentação dos vórtices no 

supercondutor é o que dá origem às instabilidades termomagnéticas. Quando o campo 

aplicado é alterado ocorre uma redistribuição de fluxo no supercondutor. O deslocamento 

dissipativo das linhas de fluxo aumenta a temperatura local, suprimindo a supercondutividade 

nessa região e, consequentemente, facilitando a penetração adicional de fluxo. O processo é 

realimentado sempre que ocorre entrada adicional de vórtices, pois gera uma nova dissipação 

e aquecimento. Quando a temperatura sofre um grande aumento ocorre uma penetração muito 

grande de campo, causando o jump [123]. 
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Figura 27: Magnetização em função do campo para as amostras de a) AAONi-Pb/Ge/Nb, b) Si-

Pb/Ge/Nb, c) AAONi-Pb/Ge e d) Si-Pb/Ge 

 

O primeiro ramo das curvas de histerese das tricamadas e das amostras AAONi-Pb/Ge 

e Si-Pb/Ge são mostradas na Figura 28. Flux jumps também são observados, com exceção da 

amostra AAONi-Pb/Ge, para:        na tricamada AAONi-Pb/Ge/Nb,   2     na 

tricamada Si-Pb/Ge/Nb e   2     para a amostra Si-Pb/Ge. 

 

a) b) 

c) d) 



76 

 

 

Figura 28: Primeiro ramo das curvas de magnetização em função do campo para as amostras de 

a) AAONi-Pb/Ge/Nb, b) Si-Pb/Ge/Nb, c) AAONi-Pb/Ge, d) Si-Pb/Ge e e) AAONi-Nb. 

 

 Durante este estudo um trabalho adicional foi realizado com a caracterização de filmes 

de YBa2Cu3O7-δ com nanopartículas de Ba2YTaO6 dispersas, foi observado que o Efeito 

Meissner Paramagnético (PME) aumenta com o aumento do campo magnético aplicado e é 

considerado que o PME resulta da forte ancoragem proporcionada pelas nanopartículas de 

Ba2YTaO6. Os resultados deste trabalho foram publicados na Ref. [124] e estão disponíveis 

no Apêndice A desta tese. 

a) b) 

c) d) 
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6. BICAMADAS DE Nb/Sn 

 

 

Neste capítulo serão apresentadas as características estruturais e microestruturais bem 

como as propriedades supercondutoras das bicamadas de Nb/Sn e seus respectivos filmes de 

referência. As propriedades serão estudadas em função da espessura de cada camada; sendo as 

espessuras 50 nm, 100 nm, 200 nm e 500 nm, visando estudar as propriedades dos filmes 

supercondutores em função de sua espessura, quando comparada aos seus comprimentos 

característicos. Assim, todos os resultados experimentais obtidos para as amostras aqui 

estudadas serão comparados aos parâmetros encontrados na literatura. Os valores dos 

parâmetros supercondutores estão resumidos na Tabela 4 para o Nb e o Sn; os dados foram 

extraídos da Ref. [9], onde os valores de   e   são considerados como uma média dos valores 

encontrados na literatura. 

 

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

Material    ( )    (  )    (  )    (  )    (  )    (  )   

Nb 9,25 206,0 28,1 373 39 52 1,28 

Sn 3,72 30,5   42 180 0,23 

 

A primeira seção tratará das propriedades estruturais e microestruturais que foram 

obtidas por difratometria de raios X de baixo ângulo, microscopia eletrônica de varredura, 

microscopia de força atômica e perfilometria. A segunda seção abordará as propriedades 

supercondutoras de cada amostra, que foram investigadas através da análise das medidas de 

transporte elétrico e de magnetização, onde foram realizadas medidas de resistividade em 

função da temperatura com diversos campos aplicados e o estudo da magnetoresistividade em 

diferentes temperaturas. As curvas  ( ) foram obtidas nos modos ZFC (zero field cooling) e 

FC (field cooling). As medidas foram realizadas com campo aplicado paralelo e perpendicular 

ao plano dos filmes e das bicamadas. 

A partir das medidas de magnetoresistividade e das curvas de histerese foi possível 

obter os campos críticos das amostras. Os diagramas dos campos críticos, seus ajustes e 

cálculos dos comprimentos característicos serão discutidos na terceira seção. Algumas 

propriedades são obtidas a partir do ajuste dos diagramas dos campos críticos, este é o caso, 

por exemplo, do comprimento de coerência que pode ser obtido diretamente dos ajustes das 
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curvas de      ( ), assim como do comprimento de penetração, obtido a partir de 

     ( ),  em supercondutores do tipo II. 

 

 

6.1 Caracterização estrutural 

 

6.1.1 Sn 

 

 

 A Figura 29 apresenta os difratogramas dos filmes de Sn para as diferentes espessuras, 

obtidos no intervalo de 25° - 90°. Os difratogramas mostram picos bem definidos, indicando 

uma fase policristalina sem nenhuma orientação preferencial, com simetria tetragonal e grupo 

espacial I41/amd (Nº. 141), β-Sn. Para melhor visualização os difratogramas foram 

normalizados em relação ao pico de maior intensidade. 
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Figura 29: Difratogramas de baixo ângulo dos filmes de Sn com diferentes espessuras. 

 

 A morfologia dos filmes de Sn com espessura de 100 nm, 200 nm e 500 nm é 

apresentada na Figura 30. Observa-se, na parte mais escura das micrografias, uma distribuição 

homogênea, com pouca porosidade e a formação de grãos maiores isolados sobre a superfície 

dos filmes. É possível observar também que os grãos têm seus tamanhos aumentados de 

acordo com o aumento da espessura dos filmes; apresentam formas e tamanhos aleatórios, 

podendo, uma de suas dimensões, chegar a 200 nm, 1,3    e 3,2    para as amostras de 
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Sn(100nm), Sn(200nm) e Sn(500nm), respectivamente. As medidas foram obtidas utilizando 

o software de tratamento de imagens ImageJ. 

 

 

Figura 30: Imagens de MEV dos filmes de a) Sn(100nm), b) Sn(200nm), c) Sn(500nm). 

 

 A Figura 31 mostra as imagens 2D e 3D obtidas por AFM das amostras Sn(50nm) 

(Fig. 31(a)) e Sn(100nm) (Fig. 31(b)). O filme de Sn(50nm) apresenta-se bastante 

homogêneo, com grãos uniformemente distribuídos. O tamanho de grãos para este filme é de 

20 nm, aproximadamente, e sua rugosidade, visualizada na imagem 3D da Figura 31(a), 

apresenta um valor médio de 4,3 nm. O filme de Sn(100nm) (Fig. 31(b)) apresenta-se mais 

rugoso que o de menor espessura, com rugosidade em torno de 9 nm e grãos com tamanho 

médio de 40 nm.  

Sn (200nm) Sn (100nm) a) b) 

Sn (500nm) c) 
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Figura 31: Imagens de AFM dos filmes de a) Sn(50nm) e b) Sn(100nm). As imagens à esquerda 

apresentam a morfologia superficial, 2D, enquanto que as imagens à direita mostram a 

morfologia 3D, destacando a rugosidade dos filmes. 

 

 Medidas de perfilometria foram realizadas para obter a taxa de deposição dos filmes 

de Sn e Nb. Um dos perfis das medidas de perfilometria do filme de Sn(500nm) é mostrado 

na Figura 32. É possível observar a rugosidade apresentada pelo filme, também se observa 

que a espessura média do filme é de 450 nm. Embora o valor médio da espessura seja um 

pouco menor que o valor nominal, continuaremos adotando o valor nominal, para todas as 

espessuras. 

Sn(100nm) 

Sn(50nm) 

a) 

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

 

 

6.1.2 Nb 

 

 

 Os difratogramas de raios X dos filmes de Nb com diferentes espessuras foram 

obtidos no alcance de 25° - 90° e são mostrados na Figura 33. É possível observar picos bem 

definidos, destacando-se a intensidade do pico (110), com simetria cúbica de corpo centrado e 

grupo espacial Im3m (Nº. 229). Para melhor visualização os difratogramas foram 

normalizados em relação ao pico de maior intensidade. Exceto para o filme de Nb(500nm), é 

possível observar a presença de picos entre os ângulos de 50° e 55°, identificado por 

asteriscos na figura. Na amostra Nb(50nm) o pico é de Si, na amostra Nb(100nm) é de SiO2 e 

na amostra Nb(200nm) é o de SiB6. A presença destes picos está relacionada aos substratos 

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

 

 A Figura 34 apresenta as imagens de MEV dos filmes de Nb(200nm) e Nb(500nm). 

Nas Figuras 34(a) e 34(b) é possível observar a superfície dos filmes, as imagens indicam que 

eles são formados por partículas muito pequenas e apresentam baixa rugosidade. O 

equipamento utilizado não possui resolução suficiente para obter imagens das partículas nem 

dos filmes com menor espessura, pois estes possuem partículas ainda menores. Na Figura 

34(c) é possível observar a seção transversal do filme de Nb(500nm), na parte mais clara e 

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

Nb(500nm).  
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Figura 34: Imagens de MEV dos filmes de a) Nb(100nm) e b) Nb(200nm). d) Seção transversal 

do filme de Nb(500nm). 

 

As imagens por AFM confirmam a boa qualidade dos filmes de Nb. A Figura 35 

apresenta as imagens 2D e 3D dos filmes de Nb(50nm), Nb(100nm) e Nb(200nm). Os filmes 

apresentam-se bastante homogêneos, com grãos uniformemente distribuídos e bem 

conectados. Os tamanhos de grãos para estes filmes são inferiores a 15 nm, não apresentando 

variações relevantes nas diferentes espessuras. A rugosidade, visualizada nas imagens 3D, 

apresenta valor médio de 0,7 nm, 1,8 nm e 3,6 nm para os filmes de Nb(50nm), Nb(100nm) e 

Nb(200nm), respectivamente.  

Nb(500nm) 

Nb(500nm) Nb(200nm) a) b) 

c) 
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Figura 35: Imagens de AFM dos filmes de a) Nb(50nm), b) Nb(100nm) e c) Nb(200nm). As 

imagens à esquerda mostram a morfologia superficial, 2D, enquanto que as imagens à direita 

mostram a morfologia 3D, destacando a pouca rugosidade dos filmes. 

 

 Um dos perfis das medidas de perfilometria para o filme de Nb(500nm) é mostrado na 

Figura 36. Observa-se que o filme possui espessura de 500 nm e apresenta pouca rugosidade. 

Nb(50nm) 

Nb(100nm) 

Nb(200nm) 

a) 

b) 

c) 
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Figura 36: Perfil de perfilometria do filme de Nb(500nm). 

 

 

6.1.3 Nb/Sn 

 

 

 A Figura 37 apresenta os difratogramas das bicamadas de Nb/Sn para as diferentes 

espessuras, obtidos entre os ângulos de 25° - 90°. Os gráficos mostram picos bem definidos 

para os dois materiais, assim como os difratogramas obtidos para os filmes individualmente. 

Para melhor visualização os difratogramas foram normalizados em relação ao pico de maior 

intensidade. Na bicamada de Nb(500nm)/Sn(500nm), diferentemente das demais, o pico (200) 

de Sn possui maior intensidade que o pico mais intenso de Nb, (100), isso pode ser atribuído 

ao aumento da espessura, uma vez que a medida é feita superficialmente e a profundidade de 

penetração do feixe pode não ser suficiente para englobar toda a espessura do Nb, camada 

mais interna. Também é possível observar a presença de picos entre os ângulos de 50° e 55°, 

identificados por asterisco. Nos dois casos os picos são de SiO2. 
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Figura 37: Difratogramas de baixo ângulo das bicamadas de Nb/Sn com diferentes espessuras. 

 

 A morfologia das bicamadas de Nb(100nm)/Sn(100nm), Nb(200nm)/Sn(200nm) e 

Nb/(500nm)Sn(500nm) foi analisada por MEV, Figuras 38(a), 38(b) e 38(c), respectivamente. 

Assim como nos filmes de Sn, observa-se na parte mais escura das micrografias uma 

distribuição homogênea, com pouca porosidade e a formação de grãos maiores isolados sobre 

a superfície das amostras. É possível observar também que os grãos têm seu tamanho 

aumentado de acordo com o aumento da espessura das amostras; apresentam também formas 

e tamanhos aleatórios, podendo, uma de suas dimensões, chegar a 0,65    e 2,4    para as 

bicamadas de Nb(200nm)/Sn(200nm) e Nb(500nm)/Sn(500nm), respectivamente. As medidas 

foram obtidas utilizando o software de tratamento de imagens ImageJ. A resolução da 

imagem não permitiu obter o tamanho de grão da amostra de Nb(100nm)/Sn(100nm). Nas 

imagens de MEV das bicamadas de Nb/Sn, quando comparadas com as imagens de MEV dos 

filmes de Sn, é possível observar que apresentam grãos menores e mais homogêneos. Isto 

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

o substrato de Si. 
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Figura 38: Imagens de MEV das bicamadas de a) Nb(100nm)/Sn(100nm),  b) 

Nb(200nm)/Sn(200nm) e c) Nb(500nm)/Sn(500nm). 

 

 A Figura 39 mostra as imagens 2D e 3D obtidas por AFM das bicamadas de 

Nb(50nm)/Sn(50nm) (Fig. 39(a)), Nb(100nm)/Sn(100nm) (Fig. 39(b)) e 

Nb(200nm)/Sn(200nm) (Fig. 39(c)). A microestrutura da bicamada de Nb(50nm)/Sn(50nm) 

apresenta bastante homogeneidade, com grãos uniformemente distribuídos. Os tamanhos de 

grãos para esta bicamada é de 20 nm, aproximadamente. A rugosidade, visualizada na 

imagem 3D da Figura 39(a), apresenta um valor médio de 4,9 nm. A bicamada de 

Nb(100nm)/Sn(100nm) (Fig. 39(b)) também é bastante homogênea, exibindo, porém, 

tamanho de grãos em torno de 80 nm e rugosidade em torno de 7,1 nm. Já a bicamada de 

Nb(200nm)/Sn(200nm) apresenta-se menos homogênea com grãos que possuem uma das 

dimensões com tamanho de 400 nm e rugosidade de 11 nm. 

Nb(500nm)/Sn(500nm) 

Nb(200nm)/Sn(200nm) Nb(100nm)/Sn(100nm) a) b) 

c) 
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Figura 39: Imagens de AFM das bicamadas de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b) 

Nb(100nm)/Sn(100nm) e c) Nb(200nm)/Sn(200nm). As imagens à esquerda mostram a 

morfologia superficial, 2D, enquanto que as imagens à direita apresentam a morfologia 3D, 

destacando a rugosidade das bicamadas. 

 

 

 

 

Nb(50nm)/Sn(50nm) 

a) 

Nb(100nm)/Sn(100nm) 

b) 

Nb(200nm)/Sn(200nm) 

c) 
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6.2 Caracterização supercondutora 

 

 

 Um resumo das temperaturas críticas,     , das amostras estudadas neste capítulo é 

apresentado na Figura 40(a). As      foram obtidas a partir das medidas de resistividade em 

função da temperatura na ausência de campo magnético, como será detalhado nas próximas 

seções. É possível observar que a temperatura de transição aumenta com o aumento da 

espessura para as amostras de Nb e Nb/Sn e permanece constante para as amostras de Sn. A 

mudança na temperatura crítica com relação à espessura, para o Nb, já foi observada nos 

trabalhos de Gubin e colaboradores [40] e Il’in e colaboradores [39]. Nesses estudos há uma 

tendência de diminuição na temperatura de transição supercondutora com o decréscimo da 

espessura dos filmes. As bicamadas de Nb/Sn apresentam      superiores aos respectivos 

filmes de referência de Nb, exceto a bicamada Nb(50nm)/Sn(50nm), e todas as      são 

superiores à    do Sn. A dependência da quantidade de defeitos presentes nas amostras com 

relação à espessura foi estimada por   (     )  , onde Δ é proporcional a quantidade de 

defeitos na amostra [10] e RRR é a razão de resistividade residual. RRR é obtida dividindo o 

valor da resistência a temperatura ambiente pelo valor da resistência próxima a temperatura 

de transição, os valores de RRR são mostrados na Figura 40(b). Na Figura 40(c) é possível 

observar a dependência do parâmetro Δ com a espessura para todos os sistemas estudados. Os 

valores encontrados mostram que os filmes de Nb apresentam maior densidade de defeitos 

que as bicamadas de Nb/Sn, com exceção da bicamada Nb(50nm)/Sn(50nm), isto explica as 

diferenças na    . Sacépé [125] e colaboradores observaram a redução da temperatura crítica 

com o aumento da desordem em filmes de TiN. 
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Figura 40: a) Transição supercondutora na ausência de campo magnético aplicado, b) razão da 

resistividade residual e c) dependência do parâmetro Δ com a espessura das amostras de Sn, Nb 

e Nb/Sn. 

 

 

6.2.1 Sn 

 

 

 A Figura 41 exibe a resistividade normalizada em função da temperatura,    , sem 

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

não foi possível obter medidas elétricas. A temperatura crítica,   , foi obtida tomando-se a 

derivada de     em relação à  . Observa-se que    não é dependente da espessura e, como 

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

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

Valores de temperaturas críticas maiores que a    do Sn volumétrico são esperados devido ao 

fraco acoplamento elétron-fônon [36]. Também é observado um segundo pico nas derivadas 

c) 

a) 

b) 
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de     e que a temperatura em que ocorre o segundo pico se desloca com o aumento da 

espessura dos filmes e fica próxima da temperatura crítica encontrada de 3,88 K. 

 

 

Figura 41: Resistividade normalizada pelo valor da resistividade em 4,5 K, ρ4,5K, em função da 

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

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

onde é obtida a temperatura crítica dos filmes. 

 

 Curvas de    , com diferentes campos aplicados perpendicularmente aos filmes, são 

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

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

logo após a queda da resistividade abaixo de    e suprimido com o aumento do campo 

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

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

magnético aplicado. 

c) 

a) 

b) 
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Figura 42: Resistividade normalizada pelo valor de ρ4,5K em função da temperatura, com 

diversos campos magnéticos aplicados perpendicular ao plano, para o filme de a) Sn(100nm), b) 

Sn(200nm) e c) Sn(500nm). 

 

 Na Figura 43 é possível observar a magnetoresistividade normalizada,    , para 

diversos valores de temperatura, com campo aplicado na orientação perpendicular ao plano, 

dos filmes de Sn(100nm), Sn(200nm) e Sn(500nm). Os filmes apresentam um alargamento na 

região de transição com o aumento do campo aplicado. Uma anomalia, semelhante ao que foi 

observada nas medidas de    , é observada apenas na amostra de Sn(100nm) para 

temperaturas maiores que 2,4 K.  

A Figura 44 apresenta a magnetoresistividade normalizada para diversos valores de 

temperatura, com campo aplicado paralelo ao plano, dos filmes de Sn(200nm) e Sn(500nm). 

Observa-se que o comportamento das transições não difere do apresentado no caso 

perpendicular para o intervalo de campo estudado. 

 

c) 

a) 

b) 
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Figura 43: Magnetoresistividade normalizada para diversos valores de temperatura, com campo 

aplicado perpendicular ao plano, dos filmes de a) Sn(100nm), b) Sn(200nm) e c) Sn(500nm). 

 

 

Figura 44: Magnetoresistividade normalizada para diversos valores de temperatura, com campo 

aplicado paralelo ao plano, dos filmes de a) Sn(200nm) e b) Sn(500nm). 

 

 

c) 

a) 

b) 

a) b) 
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6.2.2 Nb 

 

 

 Na Figura 45 é possível observar as curvas     para os filmes de Nb, realizadas com 

campo nulo. A temperatura crítica,   , foi obtida tomando-se a derivada de     em relação a 

T. Observa-se que a    aumenta com o aumento da espessura dos filmes. Assim, as      são 

5,90 K; 7,07 K; 7,51 K e 8,08 K para os filmes de Nb(50nm), Nb(100nm), Nb(200nm) e 

Nb(500nm), respectivamente, como pode ser observado na Figura 45. Embora ocorra o 

aumento de    com o aumento da espessura, o filme de Nb(500nm) não apresenta    igual ao 

material volumétrico. Foi observado que quando exposto ao ar em condições ambiente forma-

se, sobre o filme, uma monocamada de NbO e até 20 Å de Nb2O5 [34]. A nucleação de Nb2O5 

induz tensões na interface devido ao aumento de volume e a presença de oxigênio influência 

as propriedades de condução do Nb, provocando a redução da temperatura de transição 

[126,127]. 
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Figura 45: Resistividade normalizada, em função da temperatura, para os filmes de a) 

Nb(50nm), b) Nb(100nm), c) Nb(200nm) e d) Nb(500nm) na ausência de campo aplicado. As 

temperaturas críticas foram obtidas a partir das derivadas da resistividade como função da 

temperatura, como mostram os detalhes. 

 

 O estudo de     com diferentes campos aplicados perpendicularmente aos filmes foi 

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

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

apresentam menor campo crítico superior que os mais espessos. As transições, em todos os 

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

magnético. 

 

c) d) 

a) b) 
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Figura 46: Resistividade normalizada, com campo perpendicular, em função da temperatura 

para os filmes de a) Nb(50nm), b) Nb(100nm), c) Nb(200nm) e d) Nb(500nm) com diversos 

campos aplicados. 

 

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

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

resistividade, as medidas de magnetoresistividade com campo perpendicular apresentam 

transições abruptas e convencionais.  

 

c) 

a) b) 

d) 
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Figura 47: Magnetoresistividade perpendicular normalizada dos filmes de a) Nb(50nm), b) 

Nb(100nm), c) Nb(200nm) e d) Nb(500nm) para diversos valores de temperatura. 

 

 A magnetoresistividade com campo paralelo também apresenta transições estreitas e 

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

48. 

c) 

a) b) 

d) 
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Figura 48: Magnetoresistividade paralela normalizada dos filmes de a) Nb(50nm), b) 

Nb(100nm), c) Nb(200nm) e d) Nb(500nm) para diversos valores de temperatura. 

 

 

6.2.3 Nb/Sn 

 

 

 A Figura 49 apresenta as transições para as bicamadas de Nb/Sn. Assim como para os 

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

Apenas uma transição é verificada para cada bicamada e as      são maiores que as      dos 

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

supercondutividade ocorre abaixo de 5,9 K (   do Nb(50nm)). 

c) 

a) b) 

d) 
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Figura 49: Resistividade normalizada, em função da temperatura, para as bicamadas a) 

Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) 

Nb(500nm)/Sn(500nm) na ausência de campo aplicado. As temperaturas críticas foram obtidas a 

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

 

 As curvas     com campo aplicado na direção perpendicular são mostradas na Figura 

50. O comportamento das curvas para as bicamadas é convencional.  

c) d) 

a) b) 
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Figura 50: Resistividade normalizada, com campo perpendicular, em função da temperatura, 

para as bicamadas de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), c) 

Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) Nb(500nm)/Sn(500nm) para diversos campos aplicados. 

 

 As medidas de resistividade normalizada em função da temperatura, com campo 

aplicado na direção paralela, são mostradas na Figura 51. O comportamento das curvas para 

as bicamadas é convencional, não apresentando nenhuma anomalia ou mudança com o 

aumento do campo magnético aplicado. 

c) d) 

a) b) 
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Figura 51: Resistividade normalizada, com campo paralelo, em função da temperatura, para as 

bicamadas de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) 

Nb(500nm)/Sn(500nm) para diversos campos aplicados. 

 

 As medidas de magnetoresistividade, com campo aplicado na direção perpendicular, 

são mostradas na Figura 52. O comportamento das curvas para as bicamadas de 

Nb(50nm)/Sn(50nm), Nb(100nm)/Sn(100nm) e Nb(200nm)/Sn(200nm) é convencional, 

(Figura 52(a), 52(b) e 52(c)), isto é, não apresentam nenhuma anomalia. Já a bicamada de 

Nb(500nm)/Sn(500nm), Figura 52(d), apresenta transições mais alargadas e não 

convencionais nas curvas medidas entre 2 K e 4 K. 

c) d) 

a) b) 
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Figura 52: Magnetoresistividade perpendicular normalizada das bicamadas de a) 

Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) 

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

 

 As medidas de magnetoresistividade, com campo aplicado na direção paralela, são 

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

apresentando nenhuma anomalia. 

c) d) 

a) b) 
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Figura 53: Magnetoresistividade paralela normalizada das bicamadas de a) 

Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nnm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) 

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

 

 As medidas de magnetização em função da temperatura para as bicamadas, com 

campo aplicado perpendicular e com magnitude de 1 mT, são mostradas na Figura 54.  A 

bicamada de Nb(50nm)/Sn(50nm) apresenta um jump em 2,5 K, na curva ZFC. Esse jump é 

uma resposta da entrada de vórtices individuais dentro da amostra [26]. As demais bicamadas 

apresentam comportamento convencional. As temperaturas de transição obtidas das curvas 

MxT estão de acordo com os dados obtidos das medidas de resistividade em função da 

temperatura. 

 

c) d) 

a) b) 



104 

 

 

Figura 54: Magnetização em função da temperatura para as bicamadas de a) 

Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) 

Nb(500nm)/Sn(500nm). O campo magnético foi aplicado perpendicular ao plano. 

 

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

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

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

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

possível observar flux jumps para campos menores que 0,5 T, nessa região a magnetização 

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

interior da amostra e são atribuídos a instabilidades termomagnéticas. 

c) d) 

a) b) 
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Figura 55: Curvas de histerese para as bicamadas de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b) 

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

magnético foi aplicado perpendicular ao plano. 

 

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

mostrado na Figura 56. É possível observar a presença de flux jumps na medida em 2,2 K para 

a bicamada de Nb(50nm)/Sn(50nm). As bicamadas de Nb(100nm)/Sn(100nm),  

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

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

c) d) 

a) b) 
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Figura 56: Primeiro ramo da curva de histerese, em diversas temperaturas, para as bicamadas 

de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) 

Nb(500nm)/Sn(500nm). O campo magnético foi aplicado perpendicular ao plano. 

 

 

6.3 Campos críticos 

 

 

Os diagramas de fase dos campos críticos superiores foram obtidos pelas curvas de 

magnetoresistividade, tomando o critério de 50% do valor de resistividade normalizada em 

relação a estado normal,     . A Figura 57 apresenta o critério para o cálculo de      , 

neste caso, para o filme de Sn(100nm). Esse procedimento foi adotado para todas as amostras 

estudadas. 

c) d) 

a) 
b) 
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Figura 57: Critério de obtenção de µ0HC2 a partir de 50% do valor da ρnHN para o filme de 

Sn(100nm). 

 

 

6.3.1 Sn 

 

 

 Os gráficos dos campos críticos superiores, dos filmes de Sn, são mostrados na Figura 

58 para campos aplicados na orientação perpendicular e paralela. As linhas tracejadas 

representam os ajustes das curvas para a obtenção do campo crítico em    . Observa-se a 

dependência dos valores de       em função da orientação do campo aplicado. Como 

esperado, as medidas com campo paralelo apresentam valores maiores que as medidas com 

campo perpendicular.  

 As curvas de      ( ) do filme de Sn(100nm) mostrou dependência com (   )    

em concordância com a expressão      ( )       ( ) (   )
    para a orientação 

perpendicular, onde       , e o filme de Sn(200nm) apresentou a mesma dependência em 

ambas as orientações. A não linearidade da função em campo perpendicular indica que o 

comportamento dos filmes é 2D. Já o diagrama do filme de Sn(500nm) foi ajustado em campo 

perpendicular pela expressão      ( )       ( )(   ), que possui dependência linear, e 

em campo paralelo pela expressão empírica      ( )       ( ) (   )
  [129], com 

      . A dependência linear em campo perpendicular sugere um comportamento 3D como 
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era esperado devido a alta espessura, e o valor de   encontrado para campo paralelo indica 

uma mudança de comportamento 2D para 3D.  

 

 

Figura 58: Diagramas de µ0HC2(T) para os filmes de a) Sn(100nm) em campo perpendicular e b) 

Sn(200nm) e c) Sn(500nm) em ambas as orientações de campo aplicado. 

 

Os valores de   ,      ( ) e os demais dados obtidos para os filmes de Sn estão 

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

comprimento de coerência pôde ser estimado a partir dos valores de      ( ), pela expressão 

     ( )  √ 2   2    , no caso 2D e      ( )     2   
 , no caso 3D [11]. 

O valor do livre caminho médio   e do comprimento de penetração   pode ser obtido 

através das expressões para supercondutores no limite sujo (    ) [11], dadas por:  

  ( )       √   (      )
     (34) 

e 

 
 ( )    ( )√

  

     
(      )

    , (35) 

c) 

a) 

b) 
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onde           e   ( )   2    [9]. Os valores de   e   estão listados nas Tabelas 5 e 6 

para as orientações perpendicular e paralela, respectivamente. A partir destes dados foi 

possível obter o parâmetro de Ginzburg-Landau para todos os filmes de Sn. Os valores de   

indicam que os filmes são supercondutores do tipo II, o que era esperado para os filmes de 

Sn(100nm) e Sn(200nm). Já para o filme de Sn(500nm), esperava-se que fosse supercondutor 

do tipo I, como previsto por Dolan e colaboradores [130]. Possivelmente o filme de 

Sn(500nm) comporta-se como supercondutor do tipo II devido à granularidade e a não 

homogeneidade do filme. 

 Os valores dos campos críticos superiores obtidos para os filmes de Sn excedem em 

uma ou duas ordens de grandeza o valor volumétrico apresentando na Tabela 4. Essa 

mudança pode ser explicada pelo baixo valor do livre caminho médio, que diminui o 

comprimento de coerência e causa o aumento de      ( ). 

 

Tabela 5: Parâmetros supercondutores obtidos a partir dos ajustes dos diagramas de µ0HC2(T) 

em campo perpendicular, para os filmes de Sn. 

    ( )     
 ( ) ( )      

 (  )   (  )   (  )   (   ) 

Sn(100nm) 3,88 0,46 0,5 26,51 5,34 149,51 5,63 

Sn(200nm) 3,88 0,56 0,5 10,55 0,846 375,62 35,60 

Sn(500nm) 3,88 0,42 1 27,99 5,95 141,64 5,06 

 

Tabela 6: Parâmetros supercondutores obtidos a partir dos ajustes dos diagramas de µ0HC2(T) 

em campo paralelo, para os filmes de Sn. 

    ( )     
 ( ) ( )      

 (  )   (  )   (  )   (   ) 

Sn(200nm) 3,88 1,55 0,5 3,67 0,102 1081,79 294,55 

Sn(500nm) 3,88 1,06 0,61 17,62 2,35 225,37 12,79 

 

 

6.3.2 Nb 

 

 

 Os diagramas de      ( ) para os filmes de Nb são mostrados na Figura 59. Apenas 

para o filme com espessura de 50 nm as medidas em campo paralelo apresentam valores 

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

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

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

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

(   )    em campo paralelo, os ajustes foram realizados pela expressão empírica 

     ( )       ( ) (   )
  [129], com             (ver Tabela 8). Os filmes de 

Nb(50nm) e Nb(100nm) apresentam mudança de comportamento de 2D para 3D e os demais 

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

com a expressão empírica com        e os demais filmes foram ajustados com a expressão 

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

perpendicular. 

 

 

Figura 59: Diagramas de µ0HC2(T) para os filmes de a) Nb(50nm), b) Nb(100nm), c) Nb(200nm) 

e d) Nb(500nm) em ambas as orientações de campo aplicado. 

 

c) 

a) b) 

d) 
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Os valores de   ,      ( ) e os demais dados obtidos para os filmes de Nb estão 

listados na Tabela 7 para campo perpendicular e na Tabela 8 para campo paralelo. O 

comprimento de coerência pôde ser estimado a partir dos valores de      ( ), pela expressão 

     ( )     2   
 , o livre caminho médio e o comprimento de penetração foram obtidos 

a partir das Equações 34 e 35.  

 

Tabela 7: Parâmetros supercondutores obtidos a partir dos ajustes dos diagramas de µ0HC2(T) 

em campo perpendicular, para os filmes de Nb. 

    ( )      
 ( ) ( )      

 (  )   (  )   (  )   (   ) 

Nb(50nm) 5,90 4,38 0,90 8,66 1,97 122,85 14,18 

Nb(100nm) 7,07 6,26 1 7,25 1,38 146,78 20,24 

Nb(200nm) 7,55 6,18 1 7,29 1,40 145,73 19,99 

Nb(500nm) 8,08 6,96 1 6,87 1,24 154,85 22,21 

 

Tabela 8: Parâmetros supercondutores obtidos a partir dos ajustes dos diagramas de µ0HC2(T) 

em campo paralelo, para os filmes de Nb. 

    ( )      
  ( )( )      

 (  )   (  )   (  )   (   ) 

Nb(50nm) 5,90 4,32 0,59 8,72 2,00 121,92 13,98 

Nb(100nm) 7,07 4,62 0,76 8,44 1,87 126,09 14,93 

Nb(200nm) 7,55 5,16 1,13 7,98 1,67 133,43 16,72 

Nb(500nm) 8,08 4,58 1,14 8,47 1,89 125,42 14,80 

 

 Os valores dos campos críticos superiores obtidos para os filmes de Nb excedem o 

valor apresentando na Tabela 4. Valores semelhantes de      ( ) foram reportados por 

Peroz e Villard [131] para filmes de Nb com 100 nm de espessura depositado em substratos Si 

e  Al2O3. Sidorenko e colaboradores [132] apresentaram valores semelhantes do comprimento 

de coerência para filmes de Nb de 40 nm depositados em substrato de silício.  

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

equação proposta por Orlando e colaboradores [133]: 

 
    √

  

     (
    
  

)
    

, (36) 
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onde (
    

  
)
    

 é a derivada de      ( ) em função da temperatura em     . Os valores 

encontrados foram coerentes com os valores descritos nas Tabelas 7 e 8 e estão relacionados 

nas Tabelas 9 e 10. 

O parâmetro de Ginzburg-Landau também pode ser estimado, no limite sujo, pela 

combinação de duas equações obtida por Collings [134]:  

            
     

   
 (37) 

e 

  (
    

  
)
    

             , (38) 

onde    é a resistividade normal e    é o coeficiente de calor específico eletrônico. Assim 

temos: 

 
        √   (

    

  
)
    

. (39) 

 Os valores de   listados nas Tabelas 7 e 8 são equivalentes a aproximadamente 2 

vezes os valores relacionados nas Tabelas 9 e 10, ainda assim, nos dois casos, mostram que os 

filmes de Nb são supercondutores do tipo II. 

 

Tabela 9: Comprimentos de coerência e parametros de Ginzburg-Landau dos filmes de Nb 

obtidos pelas Equações 36 e 39, respectivaente, para campo perpendicular. 

 
   ( )   

  (   ) (
    
  

)
    

 

(
      

 
)    (  )     

Nb(50nm) 5,90 0,0678 -8500 8,10 8,49 

Nb(100nm) 7,07 0,045 -8760 7,28 7,02 

Nb(200nm) 7,55 0,043 -8380 7,21 6,71 

Nb(500nm) 8,08 0,025 -9300 6,61 5,39 
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Tabela 10: Comprimentos de coerência e parametros de Ginzburg-Landau dos filmes de Nb 

obtidos pelas Equações 36 e 39, respectivaente, para campo paralelo. 

 
   ( )   

  (   ) (
    
  

)
    

 

(
      

 
)    (  )     

Nb(50nm) 5,90 0,051 -9920 7,49 7,96 

Nb(100nm) 7,07 0,059 -9980 6,82 8,59 

Nb(200nm) 7,55 0,049 -5920 8,58 6,02 

Nb(500nm) 8,08 0,084 -9300 6,61 9,89 

 

 

6.3.3 Nb/Sn 

 

 

Os diagramas de      ( ) para as bicamadas de Nb/Sn são mostrados na Figura 60. 

Nas bicamadas de Nb(100nm)/Sn(100nm) e Nb(500nm)/Sn(500nm) as medidas em campo 

perpendicular apresentam valores maiores que as medidas em campo paralelo e para a 

bicamada Nb(200nm)/Sn(200nm) os valores são aproximados; esses comportamentos 

possivelmente estão relacionados ao comportamento volumétrico, 3D, dos filmes de Nb. Em 

todas as bicamadas os ajustes foram realizados, em campo paralelo, pela expressão empírica 

     ( )       ( ) (   )
 , com          2 , ver Tabela 11. Os valores de   

indicam que as bicamadas apresentam mudança de comportamento de 2D para 3D para  a 

bicamada Nb(50nm)/Sn(50nm) e 3D para as demais bicamadas.  Em campo perpendicular as 

bicamadas de Nb(50nm)/Sn(50nm) e Nb(500nm)/Sn(500nm) foram ajustadas com a 

expressão empírica e as demais foram ajustadas com a expressão linear, os ajustes indicam 

que o comportamento das bicamadas é 3D.  
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Figura 60: Diagramas de µ0HC2(T) para as bicamadas de a) Nb(50nm)/Sn(50nm), b) 

Nb(100nm)/Sn(100nm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) Nb(500nm)/Sn(500nm) em ambas as 

orientações de campo aplicado. 

 

Os valores de   ,      ( ),   e    estão listrados na Tabela 11 para campo 

perpendicular e paralelo. O comprimento de coerência pôde ser estimado a partir dos valores 

de      ( ), pela expressão      ( )     2   
 .  

 

Tabela 11: Parâmetros supercondutores obtidos a partir dos ajustes dos diagramas de µ0HC2(T) 

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

    ( ) 
     

 ( ) 

( ) 
     

 (  ) 
     

  ( ) 

( ) 
     

 (  ) 

Nb(50nm)/Sn(50nm) 5,07 4,45 0,90 8,59 4,96 0,61 8,14 

Nb(100nm)/Sn(100nm) 7,92 5,59 1 7,67 4,34 0,87 8,70 

Nb(200nm)/Sn(200nm) 8,90 3,28 1 10,01 3,65 1,03 9,49 

Nb(500nm)/Sn(500nm) 9,33 5,34 1,20 7,85 4,75 1,24 8,32 

c) 

a) b) 

d) 
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Para a bicamada de Nb(500nm)/Sn(500nm) os diagrama de      ( ) apresentam 

curvatura positiva em todo o intervalo para campo perpendicular e paralelo. Broussard e 

Geballe [86] sugerem que a curvatura positiva de      ( ) em campo perpendicular está 

relacionada ao fato do Nb estar atingindo o limite limpo. Associação da curvatura positiva 

com a qualidade da amostra também foi apresentada por Freudenberger e colaboradores [129] 

para amostras de YxLu1-xNi2B2C. 

Os valores de      ( ) das bicamadas de Nb/Sn são menores que aos valores 

encontrados para os filmes de Nb e maiores que dos filmes de Sn, deste trabalho. O 

comprimento de coerência também foi calculado utilizando a Equação 36 e o parâmetro de 

Ginzburg-Laudau utilizando a Equação 39; os valores estão listados nas Tabelas 12 e 13 para 

campos perpendicular e paralelo, respectivamente. Os valores de   indicam que todas as 

bicamadas se comportam como supercondutores do tipo II.  

 

Tabela 12: Comprimentos de coerência e parametros de Ginzburg-Landau das bicamadas de 

Nb/Sn obtidos pelas Equações 36 e 39, respectivaente, para campo perpendicular. 

 
   ( )   

  (   ) (
    
  

)
    

 

 (
      

 
)    (  )     

Nb(50nm)/Sn(50nm) 5,07 0,070 -9720 8,17 9,23 

Nb(100nm)/Sn(100nm) 7,92 0,035 -7020 7,69 5,54 

Nb(200nm)/Sn(200nm) 8,90 0,0101 -3580 10,16 2,12 

Nb(500nm)/Sn(500nm) 9,33 0,00877 -4080 9,29 2,11 

 

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

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

 
   ( )   

  (   ) (
    
  

)
    

 

 (
      

 
)    (  )     

Nb(50nm)/Sn(50nm) 5,07 0,0841 -15220 6,53 12,66 

Nb(100nm)/Sn(100nm) 7,92 0,0353 -5200 8,93 4,79 

Nb(200nm)/Sn(200nm) 8,90 0,0142 -3000 11,10 2,31 

Nb(500nm)/Sn(500nm) 9,33 0,00983 -2680 11,47 1,81 

  

O aumento na   , se comparado com os filmes de referência, também pode ser 

oriundo do efeito de proximidade entre as camadas S-N, para           . O aumento da 

temperatura crítica foi observado em filmes de Nb ligados quimicamente à nanopartículas de 
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prata [135], onde os autores consideram que o efeito de acoplamento de elétrons entre o Nb e 

as nanopartículas é mediado pelos ligantes orgânicos. Montiel e Buzdin [136], através de 

estudo teórico, sugerem que a    aumenta na presença de impurezas. No nosso caso, a 

granularidade dos filmes de Sn pode induzir o aumento da    nos filmes de Nb. Este efeito 

deverá ser melhor investigado a partir da preparação de bicamadas onde a camada de Sn seja 

mais homogênea. 

Os diagramas dos campos críticos inferiores para as bicamadas de Nb/Sn são 

apresentados na Figura 61. Os dados foram obtidos a partir das curvas MxH, onde os valores 

de      ( ) foram determinados pelo ponto em que a curva se afasta da linha Meissner para 

valores superiores a            , como mostrado no detalhe da Figura 61(a). O 

comportamento das curvas de      ( ) não é convencional; a bicamada de 

Nb(50nm)/Sn(50nm) apresenta uma mudança na tendência da curva em            o que 

corresponde a      . A partir deste valor, os valores de      ( ) sofrem um aumento 

acentuado, ver Figura 61(a). A bicamada de Nb(100nm)/Sn(100nm) apresenta uma mudança 

em      , onde, para temperaturas menores, os valores de      ( ) diminuem, o mesmo 

ocorre em         para a bicamada Nb(200nm)/Sn(200nm) e em      para a bicamada 

Nb(500nm)/Sn(500nm), Figuras 61(b), 61(c) e 61(d), respectivamente. 
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Figura 61: Diagramas dos campos críticos inferiores para as bicamadas de a) 

Nb(50nm)/Sn(50nm), b) Nb(100nm)/Sn(100nm), c) Nb(200nm)/Sn(200nm) e d) 

Nb(500nm)/Sn(500nm) com campo aplicado perpendicular. 

 

 Para as bicamadas de Nb(100nm)/Sn(100nm), Nb(200nm)/Sn(200nm) e 

Nb(500nm)/Sn(500nm) a mudança na tendência das curvas de      ( ) possivelmente é 

provocada pela presença de flux jumps nas medidas, como pode ser visto nas Figuras 56(b), 

56(c) e 56(d), respectivamente. Em função do comportamento das curvas não foi possível 

obter os valores de      ( ). 
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7. CONCLUSÃO 

 

 

Neste trabalho foram estudados dois conjuntos de amostras, o primeiro consiste da 

tricamada de Pb/Ge/Nb na presença de centros de ancoragem magnéticos e o segundo 

consiste da bicamada de Nb/Sn, ambos com seus respectivos filmes de referência. A 

bicamada de Nb/Sn foi estudada em função da espessura das camadas, sendo as espessuras 50 

nm, 100 nm 200 nm e 500 nm.  

O principal objetivo deste trabalho foi estudar o efeito de proximidade entre materiais 

supercondutores e, ao mesmo tempo, o comportamento desses sistemas diante de centros de 

ancoragem, bem como as mudanças provocadas pelas diferentes espessuras das camadas. 

Dentre os resultados esperados estavam as mudanças na temperatura crítica e nos campos 

críticos. 

A partir dos resultados obtidos verificamos que as membranas e os nanofios foram 

preparados de maneira satisfatória por meio de técnicas eletroquímicas, uma vez que, as 

imagens de MEV apresentam membranas com regiões de auto-ordenamento da ordem de 1 

µm  e, consequentemente, os nanofios estão organizados de forma hexagonal. As curvas de 

histerese dos nanofios mostram que eles apresentam direção de fácil magnetização ao longo 

de seus respectivos eixos. O filme de Pb apresenta temperatura de transição próxima a    do 

material volumétrico e o filme de Nb apresenta uma    inferior ao do material volumétrico e 

bem próxima da    do filme de Pb deste trabalho. As tricamadas de Pb/Ge/Nb apresentam 

apenas uma   , que corresponde ao valor encontrado para o Pb. 

No estudo das bicamadas de Nb/Sn foi observado que a    das bicamadas é maior que 

dos respectivos filmes de referência, este comportamento pode ser oriundo do efeito de 

proximidade S-N. Também foi observado que a    aumenta com o aumento da espessura das 

camadas, comportamento semelhante foi observado para os filmes de Nb. As bicamadas 

apresentaram valores de       um pouco menor que os valores encontrados para o Nb, ainda 

assim, tanto as bicamadas quanto os filmes de Nb e Sn apresentaram altos valores de       e 

baixos valores de   devido ao valor reduzido de  . Os parâmetros de Ginzburg-Landau 

encontrados indicam que tanto os filmes de Nb e Sn quanto as bicamadas são supercondutores 

do tipo II. As medidas de magnetização realizadas nas bicamadas apresentam flux jumps, 

indicando a ocorrência de instabilidade termomagnética. Também, a partir destas medidas, foi 
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possível extrair valores de       em campo perpendicular. Os diagramas de       

apresentaram comportamento anômalo devido à da presença de flux jumps. 
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8. PERSPECTIVAS 

 

 

Fica como perspectivas deste trabalho o término da caracterização da tricamada de 

Pb/Ge/Nb, tanto a caracterização das propriedades supercondutoras quanto a caracterização 

da ancoragem de vórtices nesses sistemas. Essas caracterizações poderiam ser realizadas por 

meio de medidas de resistividade em função do campo e da temperatura e a visualização de 

vórtices por micro-sensoriamento hall (SHPM) e microscopia de força magnética (MFM). 

Também fica como perspectivas uma completa investigação de      ( ) com 

medidas realizadas em campo paralelo e, consequentemente, a construção de diagramas de 

fases que evidencie os estados Meissner, misto e normal para as bicamadas Nb/Sn e suas 

respectivas amostras de referência. Além disso, um estudo mais detalhado das propriedades 

supercondutoras em função da granularidade das amostras e, a preparação e a caracterização 

de amostras mais homogêneas. 
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APÊNDICE A – EFEITO MEISSNER PARAMAGNÉTICO EM 

YBa2Cu3O7-δ DEVIDO A PRESENÇA DE NANOPARTÍCULAS DE 

Ba2YTaO6 

 

 

O trabalho intitulado “Paramagnetic moments in YBa2Cu3O7-δ nanocomposite films” 

trata do estudo de magnetização em filmes finos de YBa2Cu3O7-δ com nanopartículas de 

Ba2YTaO6 dispersas. As medidas de magnetização foram feitas usando um magnetômetro 

SQUID e um VSM. Momentos magnéticos foram medidos como função da temperatura 

usando as prescrições ZFC e FC para campos magnéticos maiores que 1 T aplicados 

perpendicular e paralelo ao plano ab. A resposta paramagnética relacionada ao estado 

supercondutor foi observada durante os experimentos FC. Este efeito, conhecido como Efeito 

Meissner Paramagnético (PME), aparentemente aumenta quando o campo magnético é 

aumentado. Os resultados foram discutidos em termos da forte ancoragem modulada pelas 

nanopartículas de Ba2YTaO6 dispersas na matriz supercondutora. 

A Figura 62 mostra um resultado representativo que ilustra o procedimento 

experimental, onde os processos ZFC e FC foram realizados em sequência. Neste caso um 

campo magnético de 1 T foi aplicado na direção do eixo   e o resultado mostra claramente um 

momento paramagnético abaixo da temperatura crítica durante o processo FC, caracterizando 

o PME.  

 

 

Figura 62: Medidas ZFC e FC realizadas na amostra para campo magnético de 1 T aplicado ao 

longo do eixo c. Um  estado paramagnético é claramente observado abaixo da temperatura 

crítica durante o processo FC, caracterizando o PME.  



132 

 

 A Figura 63 mostra o momento magnético da FC em função da temperatura, quando o 

campo magnético é aplicado ao longo do plano   . Na Figura 2(a) os momentos 

paramagnéticos podem ser vistos para campos de 0,05 T até 1 T. Observa-se que o PME 

aumenta com o aumento do campo magnético. A Figura 2(b) mostra que o PME persiste 

mesmo para campo magnético de 10 T aplicado ao longo do plano   . Este resultado consiste 

na primeira observação experimental do PME nesta faixa de campo para um filme fino 

supercondutor. 

 

 

Figura 63: a) Momento magnético FC em função da temperatura para campos magnéticos de 

0,05 T até 1 T, aplicados ao longo do plano ab. Momentos paramagnéticos podem ser 

observados, caracterizando o PME. b) O estado paramagnético persiste em campo magnético 

tão alto quanto 10 T.  

 

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

aplicados ao longo do eixo  . Para o campo de magnitude de 0,15 T a resposta é 
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diamagnética, contudo, quando o campo magnético é aumentado a resposta paramagnética 

aparece. Neste caso o PME também é reforçado pelo campo magnético, no entanto, para o 

campo magnético de 3 T o momento paramagnético aparentemente diminui em comparação 

com os resultados em 1 T e 2 T.  

 

 

Figura 64: Momento magnético FC como função da temperatura para campos magnéticos de 

0,15 T até 3 T, aplicados ao longo do eixo c. O PME aumenta com o aumento do campo 

magnético, contudo, para um campo magnético maior que 3 T o efeito mostra um aparente 

redução. 

  

A Figura 65, baseada nas Figuras 63 e 64, mostra o momento magnético FC em 

função do campo magnético para uma temperatura fixa. Os resultados apontam para a 

possibilidade de saturação do PME. Este resultado parece indicar que sob altos campos 

magnéticos o PME e, consequentemente, o estado de compressão de fluxo podem colapsar 

restaurando a resposta diamagnética devido à enorme compressão dos vórtices dentro da 

amostra. 
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Figura 65: Momento magnético FC em função do campo magnético em 72 K e para H//c, 

baseado nos resultados da Fig. 63. Os resultados mostra uma aparente tendência à saturação do 

PME. 

 

 Os dados sugerem um PME de alto campo que pode ser descrito pelo modelo de 

compressão de fluxo [28], onde as nanopartículas de Ba2YTaO6 podem atuar como centros de 

ancoragem estabilizando o fluxo comprimido. O PME persiste mesmo para campos tão altos 

quanto 10 T e a tendência de saturação do PME pode ser observada, sugerindo que o estado 

de fluxo comprimido pode colapsar em altos campos magnéticos. 
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