) cnPem

) Centro Nacional de Pesquisa
Laboratério Nacional

L N L S delLuzSincrotron em Energia e Materiais
+ sirius

Projeto de Iniciacao Cientifica para bolsa PIBIC/CNPEM

Estudos de defeitos induzidos por pressao uniaxial em filmes finos
epitaxiais por espalhamento difuso de raios X

Pesquisador responsavel: Guilherme Calligaris
Laboratorio Nacional de Luz Sincrotron (LNLS)

INTRODUCAO

Atualmente, ja é bastante difundido na area de ciéncia de materiais o0 conhecimento de quéao
relacionadas estao as propriedades de materiais de importancia tecnoldgica com as suas
estruturas cristalinas. O exemplo tipico € a comparagao entre diamante e grafite, que, a
simetria presente entre seus atomos dita suas distintas propriedades mesmo sendo eles
formados somente por carbono. Fica clara entao, para ciéncia de materiais e fisica da matéria
condensada, a importancia de se ter controle sobre tal simetria na busca do entendimento
entre estrutura e propriedades macroscopicas, i.e. aquelas que sempre se busca otimizar,
como magnetorresisténcia colossal, supercondutividade, e multiferroicidade, para citar
alguns.

No entanto, além dos “picos de Bragg” largamente utilizados para resolver as
estruturas desses materiais, um resultado de difragdo de raios X (XRD) pode incluir o
espalhamento difuso partindo de artefatos que se diferenciam da rede cristalina “perfeita”.
Considerando que cristais “reais” sempre apresentam alguma caracteristica que localmente
se diferencia da estrutura “média” revelada por picos de Bragg, nos ultimos anos [1-5] vém
se destacando a importancia de se considerar todo o espalhamento obtido durante um
experimento de XRD, i.e., considerar a baixa distribuicdo de intensidade normalmente
ignorada entre os fortes picos observados. Um exemplo € mostrado na Figura 1, onde uma

(a) - Ordemperfeita  (b)Desordem correlacionada desordem correlacionada cria no espago reciproco uma
distribuicdo de intensidades normalmente observada como
rastros.

Esse tipo de espalhamento ja é conhecido a muitos
anos, mas somente recentemente, com o advento de
detectores tipo “hybrid photon counting” (HPC) [6],
progresso do poder de processamento computacional, e a
evolucao de fontes de luz sincrotron com imenso brilho, em
especial nova fonte brasileira Sirius, € possivel amplificar
os detalhes observaveis nesses tipos de experimento e

Figura 1 | (a) Materiais perfeitamente

ordenados resultam em um

espalhamento apenas localizado nos inserir sua analise nos estudos de matérias em conjunto
picos de Bragg, (€). No entanto, , . ' .. .

materiais reais apresentam algum nivel com os métodos de cristalografia tradicionais. Um exemplo
de desordem (defeitos, etc.), (b), que pratico disso é o aumento de informagao adquirida quando
oo P o e ey se utiliza detectores bidimensionais tipo HPC no estudo de
(Modificado de [1])- filmes finos e heteroestruturas, Figura 2. Aqui € possivel
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espalhamento difuso desses tipos de sistemas oldegee)

. ] o (b) () 3D-RSM exibindo
pode revelar defeitos cristalograficos como ", detalhes (“rastros”) com
. , \ irecé fini
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. ) . w B relacionados com defeitos
empilhamento (stacking faults, Figura 2c) [7]. ‘ 9 cristalinos  de falha de
ass] b empilhamento  (retirado
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surgimento de dominios [8,9], e observacao
indireta de defeitos cristalinos [7]. A analise do espalhamento difuso (Figura 1) em
supercondutores de alta T. (HgBa.CuO.u.s [3]) e proteinas [5], por exemplo, mostram a
amplitude de situagcdes que ela pode ser empregada, e atualmente se discute ferramentas
computacionais que utilizam modelagem atémica para interpretagcao desses dados [10].

OBJETIVOS

Esse projeto visa iniciar o desenvolvimento de analises de espalhamento difuso de materiais
cristalinos no LNLS, focando em aplicagbes em fisica da matéria condensada. Dada a
dimensao de tal afirmacgao, a intengdo aqui € usar uma amostra modelo que viabilize as
analises iniciais, mas que ao mesmo tempo apresente propriedades interessantes. Dessa
forma, esse plano de trabalho, especificamente, tem o objetivo é caracterizar por 3D-RSM
defeitos na rede cristalina de filmes finos de BaTiOs (depositados em SrTiOs) induzidos por
pressao uniaxial in situ, via observagao de rastros de intensidade de espalhamento difuso.
Com isso, sera possivel relacionar o surgimento de defeitos estendidos com a direcao de
aplicagao da pressao e possivel surgimento de dominios cristalinos distintos [8,9].

METODOLOGIA

Serao utilizados nesse o sistema BaTiOs/SrTiO;, com ambos possuindo estrutura tipo
peroviskita (ABXs) com metal de transicdo ocupando o sitio B, que por sua vez tém
coordenacdo octaédrica com os oxigénios do sitio X (Figura 3a). E justamente a
conformacao desse octaedro BOs que dita as caracteristicas fisicas e quimicas interessantes
desses materiais, que podem ser otimizados pela imposig¢ao de pequenas distor¢des da rede.
Usualmente, tal deformacao é induzida por meio de crescimento epitaxial de filmes finos, em
que os filmes recém depositados seguem o ordenamento do substrato (rede cristalina de
suporte). Nesse cenario, € dito que os parametros de rede (a) de filme e substrato estdo



“casados”, o que, dependendo da

. - (a) (b) (C)
diferenga original entre eles, causa ] P
uma maior ou menor deformacao na ~ 5 L =Pl — J>"°—>
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uma célula de pressdo uniaxial ar a<a, Y Tasa
(Figura 3d-e) que utiliza atuadores relaxed compress?tlids;ram tensile strain

(e) piezoelétrico (f) corpo  "ponte"

piezoelétricos para gerar tanto
deformagdo compressiva quanto

trativa, dependendo do interesse. fnagdo
Essa célula pOde ser empregada n Figura 3 | (a) Representacgdo tipica de uma estrutura tipo perovskita
SitU, possibilitando induzir ABX; (e.g. BaTiO3) exibindo pardmetro de rede relaxado (“usual”) a.. (b)
. . Tensdo compressiva e (€) trativa pode ser induzida em filme fino através
mOdlflCﬂQGO estrutural com controle do casamento com os pardmetros de rede do substrato (as), quando
preciso. A reconstrugéo do espaco as<a, ou as>a, respectivamente. (d-f) configuracdes da célula de
. ] pressdo uniaxial para cada situagéo de (a-c), destacando em vermelho
I’eCiprOCO pal’tlndo de Imagens 2D os atuadores piezoelétricos em funcionamento. (modificado de [11]).

sera feita com cddigo escrito em
Python, utilizando a biblioteca xrayutilities [12].
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