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E. DI CRESCENZO, P. L. INDOVINA, S. ONORI, A. ROGANI 

Risposta elet tromagnetica di film super conduttivi ci Pb 

in funzione del campo magnetico nella regione delle microonde 

Par te I 

1 - Introduzione 

La trat tazione di Ginzburg e Landau (G. L. ) sul comportamento 

di un superconduttore in presenza di un campo magnetico ha portato 

ad una teoria fenomenologica in grado di desc r ive re in manie ra com

pleta le propr ie tà di campioni es tes i e quelle di film il cui spesso re dx 

è minore della lunghezza di coerenza £ (t). 

Il problema diviene invece molto più complesso, da un punto di 

vista teorico, quando una delle dimensioni del superconduttore e le sue 

lunghezze ca ra t t e r i s t i che s (t) e \ ( t ) , dove \ (t) e la lunghezza di pe

netrazione del campo magnetico, sono dello s tesso ordine di grandezza. 

Infatti le propr ie tà magnetiche di un film super conduttivo sono for te

mente influenzate dai valori relativi di detti pa r ame t r i . 

Questa situazione comporta, in par t ico la re , la mancanza di una 
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espress ione teor ica esplicita per la dipendenza dei campi cr i t ic i dal

la tempera tura , valida qualunque sia lo spessore del film. 

Da quanto detto si intuisce che lo studio delle propr ie tà di un s i 

stema fisico superconduttivo, nel quale una delle dimensioni venga 

progress ivamente diminuita, può cost i tuire , dal punto di vista t eo r i 

co, un problema stimolante, e nel contempo fornire allo sper imenta 

tore un valido test pe r s tabi l i re quali siano i l imiti di validità di un 

dato modello o di una data teoria. 

Da un punto di vista puramente tecnico, poi, lo studio di un film 

comporta un indubbio vantaggio, in quanto par t ico la r i propr ie tà vengo

no esaltate r ispet to a quelle corrispondenti di un campione es teso . E' 

quanto accade, ad esempio, in un film superconduttivo nei confronti 

dei campi cr i t ic i . 

Lo studio del comportamento di un film, in presenza di campo 

magnetico, fornisce anche delle informazioni in te ressan t i r iguardo al 

fenomeno della superconduttività superficiale previsto da S. James e 

De Gennes nel 1963. Gli autori mos t ra rono infatti che, per t empera 

ture sufficientemente basse , pe r s i s t e uno s t rato superficiale super-

conduttivo anche per campi H > Hc (t). La superconduttività è comple

tamente dis trut ta per un valore del campo Hc3 (t), detto campo cri t ico 

superficiale. 
'3 , 4 ) In lavori precedenti ' è stato mostra to che la t empera tu ra a 

cui compare la superconduttività superficiale in un film è diversa da 

quella a cui compare in un campione esteso ed è fortemente dipendente 

dallo spessore . 

L 'apparato con il quale sono state effettuate le nos t re mi su re si 

basa su un metodo di tipo differenziale che fa uso di s i s temi a sent ' .-
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(s) 
bilità di fase . Il metodo permet te di r ive la re le t ransizioni super-
conduttive in funzione di un campo magnetico statico, a cui viene so
vrapposto un debole campo al ternato di modulazione. 

L 'apparato sper imentale opera nella regione delle microonde e 

pertanto r isul ta par t ico larmente sensibile allo stato superconduttivo 

d.1 c a c o n e in s u P e r « C Ì e « > W t r e U f o r m a deUa r i g a osserva ta 

sper imentalmente , in virtù della par t i co la re tecnica differenziale usata, 

è in grado di fornire informazioni, non solo sulla superconduttività 

superficiale, ma anche sul l 'ordine della t ransizione di fase ad H . 

Queste informazioni sono ricavate con una sensibilità di gran lunga 

super iore r ispet to ai r isul ta t i ottenibili con tecniche assolute nella 

j i l ^ ( 7 ' 8 ) 

regione delle microonde 

Nel quadro della problematica presenta ta il presente lavoro ha 

pe rmesso di ot tenere un ins ieme di r isul ta t i sperimental i che si in

quadrano nella teor ia di G. L. e che si possono r i a s s u m e r e nei seguen

ti punti: 

a) m i su ra della dipendenza dei campi cri t ici di volume H F dal

la t empera tura al va r i a re dello spessore . A questo r iguardo 

viene presenta to un ins ieme di r i sul ta t i relativi sia a film spess i 

(d »£ (t)) che a film sottili (d < V5 X (t)) in buon accordo con le p r e 

visioni teor iche. Inoltre una se r ie di m i s u r e su campioni di spessore 

intermedio (d Jt, £ (t)) ha consentito di de te rminare una espress ione 

semiempir ica pe r la dipendenza di HcF dal rapporto d/X. (t), valida 

qualunque sia lo spessore del film. Tale espress ione si accorda con 

i r isul tat i della teoria G. L. nei due l imit i sopraindicati , ed interpola 

bene i nostr i r isul ta t i sper imental i nel l ' interval lo in termedio. 

b) Misura della dipendenza del campo cri t ico superficiale H dal-
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la temperatura per i vari campioni e conseguente determinazione dei-

mandamento di \ (0, d) con io spessore . 

e) Studio della forma di riga della t ransiz ione superconduttiva £-L 

var iare della tempera tura e dello spessore . Questa analisi ha consenti

to di r icavare delle informazioni sul l 'ordine della transizione di fase 

e di co r re l a re la forma di riga con l 'andamento della gap vicino H . 

d) Determinazione della tempera tura cr i t ica t a cui si man i -
Hc3 

festa la superconduttività superficiale e relat ivo andamento al va r i a re 

dello spessore . I r isul tat i ottenuti n o s t r a n o che tale andamento non 

è monotono al diminuire dello spessore , come ci si può qualitativamen

te at tendere, tuttavia il comportamento osservato si può in te rpre ta re 

considerando ins ieme le leggi di variazione dei campi cri t ici e della 

lunghezza ci penetrazione ^ (0, d) con lo spessore da noi determinate 

sper imentalmente. 

2 - Soluzioni delle equazioni di Ginzburg-Landau per i film 

E' noto che la teor ia di Ginzburg e Landau (G-L) formulata nel 

1950, descr ive le propr ie tà di un superconduttore in presenza di un 

campo magnetico, nelle vicinanze della sua temperatura cr i t ica T . 

G-L allo scopo di ca ra t t e r i zza re il grado di superconduttività a l l ' in

terno di un ma te r i a l e , in t rodussero una grandezza ^ (r_), dove r_ è 
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la variabile spaziale, detta parametro d'ordine. Ora, poiché la tran

sizione superconduttiva in funzione della temperatura in campo nullo 

è del II ordine, in accordo con la teoria generale delle transizioni di 
(12) fase del II ordine di Landau , il parametro d'ordine *( r ) va a zero 

con continuità per T tendente a T . 

La funzione * ( r ) , interpretata come una funzione d'onda efficace 

che descrive gli elettroni nello stato super conduttivo, è normalizzata 
I I2 

in modo tale che risulti 1*1 = n , dove ns è la densità degli 

elettroni superconduttivi. 

Il problema principale, quindi, per descrivere le proprietà ma

gnetiche di un superconduttore è quello di trovare le funzioni *(r) e 

A(r), dove A è il potenziale vettore, che caratterizzano il sistema 

in esame. 

G-L, minimizzando l'energia libera dello stato super conduttivo 

rispetto alle variazioni del parametro d'ordine * (r) e del potenziale 

vettore A(r), ottennero due equazioni differenziali le cui soluzioni de

terminano * (r) e A(r): 

JÌ. _*. ( 1 2 J I - 1 U Ì - L . ^ A L O (i) 

j = - -S3L- ( **v*- * v **N - -IsL ** * A 
in i m e ~~ 

dove ^ indica il valore di equilibrio del parametro d'ordine in a s 

senza di campo magnetico ed H (t) il campo critico termodinamico. 

(2) 
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Le espressioni (1) o (2) rappresentano le due equazioni fondamen

tali della teoria di G-L, che, con appropriate condizioni al contorno, 

consentono il calcolo, ad esempio della lunghezza di penetrazione del 

campo magnetico, dei campi cr i t ic i , della dipendenza dal campo del

l 'energia di gap. 

Vogliamo ora t rovare le soluzioni delle equazioni (1) e (2) nel 
a 

caso di un film superconduttore piano di 1 specie di spesso re d 

in presenza di un campo magnetico FI applicato para l le lamente alla 

superficie del campione. Il film sia delimitato dai piani x = ± d/2 

ed il campo magnetico h = rot A sia diret to lungo l ' a sse z In que

sto caso, la condizione al contorno è la seguente: 

h (± -f-) = H (3) 

Il problema della risoluzione del s is tema di equazioni differenziali (1) 

(2) nelle due incognite ^ (r) e A (r) presenta una complessi tà diversa 

al va r i a re del rapporto t ra lo spessore d del film e le lunghezze ca

ra t te r i s t i che del superconduttore X (T) e £, (T). £ (t) m i su ra I n 

terval lo di variazione del pa rame t ro d'ordine •/. Consideriamo in 

p r imo luogo il caso in cui lo spessore d sia minore della lunghezza 

di coerenza £ (T); ciò corr isponde ad ammet t e re che il modulo del

la & sia spazialmente costante a l l ' in terno del campione. 

Risolvendo l 'equazione (1) nella gauge di London, con le condizio

ni al contorno v3) si ottiene: 

('•') Useremo il simbolo h per indicare il valore locale del campt> magnetico all'interno del super 

conduttore. 
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h (x) - H c o s h (x f / \ j t ) ) 
c o s h (c f /2 ) 

dove f - * / ' ^ , z - d / \ ( t ) e t = T / T c . 

La s o l u z i o n e de l l a s e c o n d a equaz ione di G - L , t e n e n d o con io d--/1 

(4) s a r à i n v e c e : 

H' - 4 f 2 ( l - O c o s h ^ e f/2), ( 5 , 
H c " s i n h (e f f j 

E f 

dove H è il c a m p o c r i t i c o t e r m o d i n a m i c o . 

Ir, f i g u r a 1 è r iportato l ' a n d a m e n t o de l l a e n e r g i a di gap in funz io 

ne de l c a m p o m a g n e t i c o p e r d i v e r s i v a l o r i del rapporto d/ \ . T a l e 

a n d a m e n t o è r i c a v a b i l e dal la (5) tenendo conto de i fatte che il pa r a r t i e 

t r o d ' o r d i n e ^(r) è p r o p o r z i o n a l e a l l ' e n e r g i a di gapA , c o m e p r e v i 

sto dal la r i f o r m u l a z i o n i in t ermin i m i c r o s c o p i c i dovuta a G o r ' k o v 

d e l l a t e o r i a f e n o m e n o l o g i c a di G. L. 

D a l l ' e q u a z i o n e (5) è p o s s i b i l e c a l c o l a r e i l c a m p o c r i t i c o del t i l m 

H F , in c o r r i s p o n d e n z a de l quale i l c a m p i o n e s u b i s c e la t r a n s i z i o n e 

di f a s e . Infatti , s e la t r a n s i z i o n e s t e s s a è de l I o r d i n e , p o s s i a m o u 

g l i a r e i p o t e n z i a l i di Gibbs p e r H e T f i s s a t i , d e l l a f a s e super e dì 

quel la n o r m a l e , ot tenendo per HcF la s e g u e n t e e s p r e s s i o n e : 

<TU 

H* f 2 ( 2 - f 2 ) 
cF e x e ' 

1 — tgh _ * 
(6) 
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nella quale f è il valore che il parametro d'ordine normalizzato as

sume in corrispondenza della transizione di fase. 

C: .s:iderar.do l'equazione (5) per H = HcF e f = fc insieme al

l'equazione (6) si ottiene un sistema che consente di ricavare i valori 

critici per il campo magnetico e per il parametro l'ordine. Infatti 

eliminando HcF tra le due equazioni si ha: 

2 

1 + JL_ fc = _J_ eUcosh ( Efr) - l) ( ? ) 

6 1 - fc 3 s i n h (E fc ) " £ fc 

In figura 2a è riportato l'andamento di entrambi i membri dell'equa

zione (7) in funzione di fc . Per f tendente a zero il primo membro 

della (7) va come (1 + l/6 f ) mentre il secondo come [ l +(efc)
2/3<>] . 

Ne consegue che poiché il primo membro diverge per fc tendente a 1, 

l'equazione (7) avrà soluzioni solo se e >\/S. Perciò se d > \j5 \ (t) 

nel campione si manifesta una transizione di fase del I ordine per un 

valore del campo H dato dalla (6). Nel caso in cui invece d < y5 X. (t) 

la transizione di fase è del II ordine in quanto la (7) ha ora soluzioni 

solo per fc = 0, e si manifesta ad un campo critico HcF ricavabile dal

la (5) e dato dalla: 

Hcp = \[Z4 Hc -MH- (8) 

In figura 2b è mostrata la dipendenza del valore critico del para

metro d'ordine fc in funzione del rapporto d/ X. (t). 

Lo studio del comportamento di un film superconduttore in presen

za di un campo magnetico nel caso in cui non sia più possibile consi

derare il modulo della ^ spazialmente costante, ovvero per d > % (t), 
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Fig.2 - Andamento dei due membri dell'equazione{7} in hiii/ione del parametro d'ordine ori'ico i,. Il primo 

membro è rappresentato dalla curva « a t t e d i a t a , il secondo dalla c r i a com.im..i: h) d ipende r , del N . . Id

entico del parametro d'ordine del rapporto d, \ ( t ) . 
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è estremamente complicato. 

In questo intervallo di spessori le soluzioni delle equazioni di G. 

L. sono ottenibili soltanto mediante l'uso di metodi numerici. E1 pos

sibile invece ricavare l 'espressione del campo critico nel limite in 

cui sia d » £ (t). 
(14) 

L'espressione data da Ginzburg in questo caso e la seguente: 

HCF = H c ( t ) ( l + « - ^ . ) ( 9 ) 

dove or = 1 + k/8 il parametro di G. L. lontano dalla tempera

tura critica. 

3 - Superconduttività superficiale. Temperatura critica tH 

( 2 ) 
Nel I963 St. James e De Gennes , partendo dalle equazioni di G-

L, mostrar- ol esistenza di uno strato superficiale superconduttivo, 

che permane per campi magnetici H , paralleli alla superficie, mag

giori del campo critico di volume, purché il superconduttore si trovi in 

contatto con un materiale isolante. Questo stato superconduttivo super

ficiale e localizzato in uno strato dell'ordine della lunghezza di coeren

za £ (t). All'interno del campione la superconduttività sarà intera

mente distrutta ad un campo Hc3 , detto campo critico superficiale 
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e la t ransizione relativa ;a : • n. ,:•- t ransizione di-fase f!: f1 ..rtline. 

L ' espress ione di H 3 è la seguente: 

Hc3 (t) = 1.695 / I k ( t ) H c ( t ) (10) 

dove k(t) è il paramet ro di G. L. , definito da: 

k ( t ) = Aiti AJL^L HC(O) X W (il) 
Mt) * i + 1 

o 

e <j> = br /2 e = 2. 07 • 10 gauss cm è l 'unità quantistica di flusso. 

Notiamo che la super conduttività superficiale può e s s e r e ca ra t t e 

r izzata dal pa ramet ro k; infatti questa, nel caso di campioni es tes i , 

si manifesta in tutti i ma te r i a l i quando He3 è maggiore di Hc e, p e r 

tanto, per k maggiore di 0. 42. 

Ne consegue, quindi, sempre nel caso di campioni es tes i , che 

per superconduttori di 2 specie (k > l / \f 2; Hc3 > H c 2 > r i ) lo 

s t ra to superficiale es is te in tutto l ' interval lo di t empera tu ra ridotta 

0 < t < 1, men t r e per i superconduttori di 1 specie il fenomeno può 

ver i f icars i soltanto in quell ' intervallo di t empera tura per cui k è mag 

giore di 0. 42 e minore di 1/ \/7o ssia quando: Hc2< Hc < H c 3 . Se 

k è minore di 0. 42 ossia se è: Hc2 < H c 3 < H c non è possibi le o s se rva 

re lo s t ra to superconduttivo in uno stato di equilibrio termodinamico. 

Infine osserv iamo che, poiché k c resce al diminuire di t, è pos

sibile, variando la temperatura da t = 1 a t -*• 0, p a s s a r e da una situa

zione in cui Hc > r^3 ad una in cui Hc < H c 3 . 

Da un punto di vista sper imentale la p r ima situazione compor terà 
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il manifestarsi di una transizione di fase del I ordine per H = Hc; la 

seconda una transizione di fase del I ordine per H = Hc , seguita, 

all'aumentare di H, da una del II per H = Hc3. 

Analogamente nel limite di film spessi, d » £ (t), è possibile ri

velare sperimentalmente la superconduttività superficiale quando 

Hc3 > HcF , cioè per valori di k maggiori di un certo valore critico 

kH per il quale Hc3 = HcF . Questa uguaglianza sarà verificata ad 
c3 

una determinata temperatura tH 

Uguagliando le espressioni (9) e (10) si ottiene: 

k = 0.42 (1 + a -L- (t )) (12) 
Hc3 d H c 3 

Ora poiché k dipende dalla temperatura, è possibile, variando t, sod

disfare l'espressione (12). 

Usando per k l'espressione (11) e sostituendo nella (12) otteniamo 

la seguente equazione: 

t£c3 + (I-2a) t ^ 3 + (a2+b2 -1) t£c3 + b 2 - ( a - I ) ^ =0 (13) 

dove 

a = 2TT / T H C ( 0 ) \2(0) e b = a _M0) 

0. 42 \ d 

Risolvendo la (13) è così possibile ottenere il valore della tempe 

ratura t al di sotto della quale è possibile osservare supercondut-
"c3 

tività superficiale. Osserviamo che, data la forma funzionale di 
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H , (t) e H F (t), nell'intervallo fisicamente significativo di tempe

rature 0< t < 1 s. avrà una sola soluzione reale, variabile al varia

re dello spessore. 

4 - Descrizione generale del metodo di misura 

Per lo svolgimento di questo lavoro abbiamo fatto uso di un meto

do a sensibilità di fase per la rivelazione di transizioni supercondut-

tive in funzione del campo magnetico nella regione delle microonde. 

L'idea che sta alla base della tecnica impiegata è quella di modu

lare una proprietà fisica del campione ad una frequenza nota, in modo 

tale che il segnale riflesso o trasmesso dal materiale contenga una in

formazione alla stessa frequenza di modulazione. 

La necessità di estrarre questa informazione da un insieme di 

segnali spuri, rende possi' •'<• la realizzazione del metodo solo 

impiegando un sistema di amplificazione a banda passante molto stret

ta. Questa specifica di misura ai ottiene facendo uso di un amplifica

tore a sensibilità di fase (lock-in), il quale trasmette in uscita soltan

to quei segnali la cui frequenza è contenuta in una data banda e che 

posseggono in più una correlazione di fase con un segnale di riferi

mento opportuno. 

Nella regione delle microonde, la grandezza fisica macroscopica 
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che più semplicemente si presta ad essere rivelata è la potenza 

a microonde riflessa dal campione., le cui variazioni sono connesse 

alla transizione dalla fase normale alla fase super conduttiva. Questa 

grandezza risulta proporzionale alla resistenza a microonde del cam

pione, resistenza che a sua volta è funzione della temperatura T e del 

campo magnetico H ossia: 

R = R (T;H) (14) 

Operando la temperatura fissa, ed effettuando una scansione lineare 

di campo magnetico attraverso il valore critico Hr , la resistenza del 

campione subisce una variazione (dipendente dal tipo di materiale in 

studio) portandosi verso i valoii do Lio stato normale; tale variazione 

della resistenza si riflette ?.n una corrispondente variazione della 

potenza riflessa che è possibile quindi rivelare sperimentalmente. 

Per effettuare le misure, il campione viene posto tra le espansio

ni polari di un magnete e costituisce una delle pareti di base di una 

cavità cilindrica a microonde, a modo di eccitazione TE 

Come supporto per i nostri campioni abbiamo fatto uso di cilindretti 

di rame di quarzo sui quali sono stati depositati direttamente i film 

super conduttivi. 

Durante la misura la cavità rimane a temperatura ambiente ed il suo cam

pione viene raffreddato al di sotto della temperatura di transizione, in 

quanto la particolare geometria impiegata permette di evitare il con

tatto sia termico che elettrico tra il campione e la parete laterale del

la cavità cilindrica stessa. Si osservi inoltre che l'isolamento elettri

co tra le basi e la parete laterale consente di evitare l 'esistenza di 
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modi di e c c i t a z i o n e d e g e n e r i , in ta t t i in una caviti» <. .il :.nd r n . a p o s s o n o 

e s s e r e ecc i ta t ; . de i m o d i di o s c i l l a z i o n e s ia da t ipo I E l n i 1che di t ipo 

TM . Q u e s t i - l ' i m i r i c h i e d o n o perì"> 1 • r s :Ì;'-.-;•./,.. di c o r r e i ti a m i 

e r r o n e e c i r c o l a n t i t r a la p a r e t e l a t e r a l e e le nas i de l i a c a v i t a e vengo'**-; 

qui;.;-.:: a mota a1 u anu-ri • >- •• ! a - i i^ai ; ri a! ! : a- > ST ra d . s ;.\.-> s; z u a a .-> ;; •• un •• • a . a le 

L.a m i s u r a v i e n e e f f e t t u a t a in una c a v i t à a m i c r o o n d e p i u t t o s t o 

che in una s e m p l i c e " g u i d a " p e r p o t e r s f r u t t a r e la m a g g i o r s e n s i b i 

l i t à che offre un s i s t e m a r i sonante , , ne i q u a l e i v a r i effet t i v e n g o n o 

e s a l t a t i di un f a t t o r e Q : c o e f f i c i e n t e di m e r i t o de l s i s t e m a s t e s s o . 

P e r r a g g i u n g e r e le t e m p e r a t u r e n e c e s s a r i e p e r e s e g u i r e le n o 

s t r e m i s u r e , a b b i a m o fa t to u s o di un a p p a r a l o c r i o g e n i c o C R Y O - T I P 

m o d . A C - 31.-1 1 0 ( c o s t r u i t o da l l a AIR P r o d u c t s and C h e m i c a l s '), c o n 

n e s s o con un a p p a r a t o cu r e g o l a z i o n e che p e r m e t t e una e s c u r s i o n e t e r 

m i c a tra i 3. 0°K e ì 300° K. 

i l c r i o s t a t o produce., a f l u s s o c o n t i n u o , una p i c c o l a q u a n t i t à di 

e l i o l iquido c h e s i t rova in un a m b i e n t e in c o n t a t t o t e r m i c o con i l c a m 

p ione di cui s i vuole v a r i a r e la t e m p e r a t u r a . 

Il r a f f r e d d a m e n t o è. ot tenuto p e r e s p a n s i o n e J o u l e - T h o m s o n ( J - T ) 

di i d r o g e n o ed e l i o g a s s o s i , con p r e r a f f r e d d a m e n t o ad azo to l i q u i d e 

Nel m o d . A C - 3 L l ' i d r o g e n o ad alta p r e s s i o n e è p r e r a f f r e d d a t o a 

7 7CK con a z o t o l iquido , subendo s u c c e s s i v a m e n t e una e s p a n s i o n e J - T 

che lo l iquefa . L ' i d r o g e n o l iquido c o s ì o t tenuto , prera f fredda l ' e l i o 
0 

ad alta p r e s s i o n e ad una t e m p e r a t u r a di 23 K, infine ^ e s p a n s i o n e d e l -

l ' e l i o c o n s e r t e di r a g g i u n g e r e i 4. 4 K. 

La r e g o l a z i o n e di t e m p e r a t u r a in q u e s t o s c a m b i a t o r e di c a l o r e 

(*) Incorporated advanced products depar ts nt AILF;M i OW Pennsylvania. 



17 

a tre stadi si ottiene tra i 3. 0°K e i 5. 3CK variando la pressione di 

vapore dell'elio liquido, mentre tra i 5. 3QK e i 70eK variando il flus

so di gas al refrigeratore. 

All'interno del criostato viene effettuato un vuoto dell'ordine di 

10~7m Hg. 

La misura della temperatura viene effettuata mediante una ter

mocoppia di oro/rame, in cui'l'oro è drogato con lo 0. 07% di ferro. 

Quest'ultimo accorgimento, come è stato dimostrato da vari auto

ri 7 consente di ottenere maggiori sensibilità a basse tempera

ture. Nell'intervallo di temperatura che interessa le nostre misure, 

la sensibilità è di circa 12 jj. V per grado Kelvin. 

Una giunzione della termocoppia è saldata con indio nella parte 

fredda del criostato, mentre l'altra è mantenuta alla temperatura del 

punto triplo dell'acqua (27 3. 16 K) con una accuratezza dell'ordine 

di 0. 001°K. 

Poiché la temperatura non è misurata direttamente sul campione, 

ma all'altro estremo del cilindretto portante il campione stesso, può 

essere presente un gradiente finito di temperatura, che determina la 

necessità di tarare la termocoppia. La taratura è stata effettuata per 

mezzo della transizione in campo zero di materiali superconduttori la 

cui temperatura di transizione è nota. 

A questo scopo ci siamo serviti di campioni estesi di Nb(Tc=9. 35 K), 

di Pb (Tc = 7. 18°K) e di V (Tc = 5. 30eK). Poiché, però, la taratura 

della termocoppia, fornita dalla casa costruttrice, non consentiva in 

maniera sufficientemente precisa l'accertamento della linearità della 

termocoppia stessa, nell'intervallo di temperature di nostro interes

se, abbiamo ulteriormente proceduto a determinare sperimentalmente 
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la dipendenza funzionale V-T nell ' intervallo 1.2 + 3. 0"K. 

A questo scopo, poiché è noto l 'andamento dei campi cri t ici con 

la tempera tura per un campione es;t sodi Ph, •. i ~ st?'.-* possibile t a ra re la 

termocoppia t r ami te una misura di Hc . 

Li figura 3 è presentato il grafico di t a ra tura della termocoppia; 

la linea a trat to continuo è stata determinata mediante un metodo di 

interpolazione di minimi quadrati non l ineari con la relazione: 

T = T. - a (V - V ) - (V - b)° (15) 

dove a, b e e sono stati usati come pa ramet r i ottenendo r ispet t ivamen

te i valori : a = 9 3. 8, b = 1.7248, e = 1. 48. L ' e r r o r e A T sulla t em

pera tura e stimato pari a 0. 02 K. 

La relazione (1 5) consente la conversione diret ta tens ione- tempe

ra tura per un qualsiasi campione, una volta nota la tempera tura c r i t i 

ca e la tensione corrispondente Vc . Questo consente di tenere in con

to eventuali variazioni del gradiente dovute alla diversa natura dei 

supporti usati . 

In figura 4 è r iportato uno schema del cr iostato con il relativo 

accoppiatore a l circuito a microonde. 

Consideriamo ora cosa accade in cavità quando l ' intensi tà del cam

po magnetico raggiunge il valore cri t ico termodinamico Hc ; nella cavi

tà r isonante si crea uno squilibrio provocato dalla brusca variazione 

di impedenza a microonde di una delle sue paret i con conseguenti va

riazioni sia della frequenza di r isonanza v , che dt l fattore di mer i to Q. 

Rappresentando l ' impedenza del campione super conduttivo con una 

grandezza complessa Z - R 4 i X, come effettuato da Pippard, si può 
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vedere che R è proporzionale al AQ ment re X è proporzionale al Av . 

La potenza a microonde r if lessa dalla cavità r i sent i rà di entrambi gli 

effetti, ma l ' impiego di un ponte a microonde 'Strand. Labs. Corporation 

mod. 602 A/K) ci consente di rendere tutto il s is tema sensibile solo 

alle variazioni del fattore di mer i to , e quindi solo alle variazioni del 

la res is tenza R del campione in esame. 

Il s is tema modulante è ottenuto mediante l ' introduzione di bobinet-

te pe rcorse da corrente al ternata t ra le espansioni polari del magnete . 

Infine il segnale portante le informazioni, alla frequenza di modu

lazione del campo magnetico, è rivelato da un amplificatore lock-in, 

dopo e s se re stato opportunamente preamplificato, e viene quindi r e 

gistrato su carta. 

4 - Cr i te r i per la scelta dei campioni 

La problematica presentata nell'introduzione ci ha indotto a studia

re la risposta elettromagnetica di film super conduttivi, in presenza di 

un campo magnetico, a varie temperature e per diversi valori dello 

spessore del materiale. 

Il problema di partenza è stato quello della scelta del materiale 

superconduttore con cui effettuare le misure. La nostra scelta è cadu

ta sul piombo per vari motivi: 
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a) il p iombo è un m a t e r i a l e supe rcondu t to r e di 1 spec ie , m a 

se rvendos i di film di s p e s s o r e oppor tuno si può fa re in modo che s i a 

no p r e s e n t i s i m u l t a n e a m e n t e o s e p a r a t a m e n t e t r a n s i z i o n i di fase del 

1 c e delZ1 o rd ine . P e r t a n t o è un m a t e r i a l e p a r t i c o l a r m e n t e f avo revo 

le per lo studio de l la iorma del la t r a n s i z i o n e di fase s u p e r - n o r m a l e 

in funzione del c a m p o : 

b) i l m a t e r i a l e è f ac i lmente o t tenib i le con e leva to g rado di p u r e z 

za; quello da noi u s a t o ha una p u r e z z a 5N ed è s ta to fornito dal la Ventron; 

e) i l punto di fusione dei P b va le 327. 5 ' C ed è suf f ic ientemente 

ba s so pe r a s s i c u r a r e la p r e p a r a z i o n e di campion i esen t i da c o n t a m i 

nazioni p roven ien t i dai c rog io l i contenent i i l m a t e r i a l e da evaporare", 

d) l a t e m p e r a t u r a di t r a n s i z i o n e va le 7. 1 8 ' K e pe r t an to , da te le 

c a r a t t e r i s t i c h e t ecn i che dei n o s t r o a p p a r a t o c r iogen ico , e suf f ic iente

m e n t e a l ta pe r c o n s e n t i r e m i s u r e su un l a r g o i n t e r v a l l o di t e m p e r a t u 

r e ^ . 2 » 3„ 0* K). Ques to ha consentito» non solo di r i v e l a r e le a l t e r a 

zioni sulla forma de l la r iga dovute a l la p r e s e n z a di superconda t t iv i t à 

super f i c i a l e ( t r an s i z ione c a r a t t e r i z z a t a dal campo c r i t i co H c 3) r m a 

anche di s tud ia re l ' evo luz ione d e l l ' o r d i n e del la t r a n s i z i o n e di fase che 

si man i fe s t a ad H,r, ; 

e) l e lunghezze c a r a t t e r i s t i c h e X (t) e £ (t) di un supe rcondu t to r e 
O e 

di P b sono r i s p e t t i v a m e n t e d e l l ' o r d i n e di 500 A e 800 A lontano da T . 

E ' cos ì poss ib i l e s t u d i a r e te p r o p r i e t à di film il cui s p e s s o r e s ia con

frontabi le con X (t) e 4 (t). Ques to , come già accenna to , è p a r t i c o l a r 

m e n t e i n t e r e s s a n t e in quanto, in ques t e condizioni , la t eo r i a non è in 

g r ado dì fo rn i r e una d e s c r i z i o n e quant i ta t iva dei fenomeni , 

I film sono s ta t i p r e p a r a t i pe r evaporaz ione a b o m b a r d a m e n t o 

e l e t t ron i co sotto un vuoto di 10 m m Hg con un e v a p o r a t o r e Var ian 

mod. 932-0017, 
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Il metodo generale di preparazione dei film, e gli accorgimenti 
(18) 

necessa r i verranno descr i t t i in un successivo rapporto 
Lo spessore del film è stato determinato con un in ter ferometro 

( . 1 . . . . \ 

- ; 

Wild mod. M20 . Le frange di interferenza, una volta fotografate, 

sono state analizzate con un microdens i tometro Joyce mod. MK UIC 

Le misu re sono state eseguite su film depositati su porta campioni 

di quarzo monocristal l ino o di r ame elet trol i t ico. In ambedue i casi 

il porta campi one costi tuisce il pistoncino d 'accordo della cavità a m i 

croonde. 

L'uso del quarzo è stato possibile in quanto presenta , alla tempe

ra tura dell 'elio liquido, una conducibilità termica^ di circa 2 ca l / s ec 

cm K che è dello s tesso ordine di grandezza di quella del rame 

(10 ca l / sec cm K). Bisogna notare che questo è vero soltanto se il 

quarzo presenta una s t ru t tura monocris ta l l ina; pertanto è stato ve r i 

ficato, in via p re l iminare , mediante mi su re di diffrazione a raggi X 

che il quarzo a nostra disposizione c r i s t a l l i zzasse nel s is tema esagonale. 

6 - Misura preliminare su un campione di spessore d = 15. 000 A 

Abbiamo iniziato la nostra serie di misure verificando che l'ap

parato sperimentale desse risultati corretti per un film di dimensioni 

notevoli, tale da poter e s sere ass imi la to ad un campione esteso, le 

(*) Wild Heerbrugg S.A. - CH-9435 Heerbrugg, Suisse. 

(**) Joyce-Loebl &Co., Limited Princesway. Team Valiey, Gateshead II. 
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cui proprietà sono ben note, 

Nella figura 5 è presentara una se r ie di -.urve differenziali in fun

zione del campo magnetico r a d iverse t empera ture . Ciascuna di que

ste curve ve r r à da noi denominata picco di super conduttività. U cam

po magnetico per cui la curva presenta il pr imo m a s s i m o corr isponde 

al campo cri t ico di volume del film. 
e 

Le misu re sono state Effettuate su un film di spessore d - 15.000 A 

depositato su quarzo. 

Come si vede dalla figura 5 la forma della t ransizione supercondut-

riva risulta s immetr ica hi un intervallo di t empera tura vicino T. . Que

sto è dovuto alla sola presenza di una transizione di fase del 1 ordi 

ne ad H , che, dato lo spessore del film, coincide entro gli e r r o r i 

con il campo crit ico termodinamico, inoltre, al diminuire della tempe

ra tura , la s t rut tura delia curva si a l te ra nella zona corrispondente a 

campi più alti di H , a causa della presenza in seno al campione di 

superconduttività superficiale. Diminuendo ul ter iormente la t empera 

tura il picco di superconduttività m o s t r a chiaramente due componenti-
0 

l !una dovuta accora alla t ransizione del 1 ordine ad H e l : a l t ra dovu-
cF 

ta ad una transizione di fase del 2l ordine ad H _ . 

Abbiamo eseguito su questa famiglia di curve una se r ie di m i s u r e 

di controllo. P e r pr ima cosa abbiamo verificato che la legge di varia 

zione con la temperatura del campo cri t ico H r (t), fosse quella dei 

campioni es tes i . In figura 6 sono presenta t i i r isul tat i sper imental i 

ottenuti- confrontati con l ' e spress ione empir ica: 

Hc (t) = Ht. (0) (1 t 2 ) (16) 
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Come si vede dalla figura l 'accordo con la relazione precedente 

è molto buono. L ' e r r o r e sui campi cr i t ic i è assunto par i al 2%. La 

curva a tratto continuo e stata ottenuta con un metodo di interpolazio

ne di minimi quadrati non l inear i usando come paramet ro il valore 

H (0); il migl iore accordo e stato ottenuto per Hc (0) = 803 gauss, che 

coincide con il campo critico es t rapola te a T = 0 K per il Pb. L ' e r 

ro re standard fornito dal metodo e di circa 2 gauss. 

Consideriamo ora , una delle curve differenziali r ipor ta te in figu

ra 5 ottenuta a basse tempera ture (t = 0. 693). In queste condizioni 

è s icuramente H „ > H ,, , cioè siamo nelle condizioni in cui il campo 
c3 ci- ^ 

cri t ico superficiale è misurab i le . Noi assumiamo per H „ il valore 

del campo per cui la curva differenziale va a zero. Tale punto è stato 

valutato scegliendo il valore del campo magnetico in corr ispondenza 

del quale l 'ampiezza del segnale è comparabile con quella del rumore . 

L ' e r r o r e SL H C 3 è s t imato pari al 3%. 

La conferma che il fenomeno che produce l 'a l terazione della for

ma di riga sia dovuto alla presenza di effetti super conduttivi superfi

ciali, viene data dal confronto dei dati sperimentali (campi per cui le 

curve vanno a zero) con la relazione teorica! I 0)valida per H - . 

Nella famiglia di curve della figura 5 si passa quindi al diminuire 

della temperatura, gradualmente da una situazione in cui la supercon-

duttività superficiale non è certamente presente ad una in cui il feno

meno si manifesta. Si pone il problema di individuare un criterio che 

permetta di definire una temperatura critica tH , tale che per t > tH 
c3 c3 

si ha soltanto super conduttività di volume, e per t ^ t„ sia presente 
H c3 

anche il fenomeno superconduttivo superficiale. 
In una misura di tipo assoluto questo costituisce un problema 
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arduo, ment re in una misura di tipo dllf erenziale i vintormazìone può 

e s se r e più facilmente ricavata osservando le modificazioni che la for

ma di r.ga subisce, infatti è possibile o s s e r v a r e variazioni di pendenza 

nella zona in cui la curva va a zero. Questo ci ha suggerito di m i s u r a 

re la quantità H: li in funzione della tempera tura : H: è il campo ma 

gnetico in cor rispondenza del quaie le curve differenziali vanno a zero . 

indipendentemente dai. la p resenza o meno della superconduttività su

perficiale, in figura 7 sono presentat i i r isultat i ottenuti da questa 

analisi . 

Come si vede la differenza H : - H è de l lo rd ine di pochi gauss 

per t '-"* t men t re al di sotto di tu c r e sce rapidamente fino a rag

giungere un valore deli :ord*ne di 100 gauss. 

La pr ima tempera tura per cui H : - H si discosta dal valore co

stante,viene assunta come tempera tura cr i t ica . Naturalmente per 

t < t . H: a s s u m e r à u significato fisico di campo crit ico superfi-
c3 

ciale H . La tempera tura cri t ica così determinata è t = 0. 829. 
c 3 - c3 

Come abbiamo già specificato; le curve di figura 5, relat ive a 

temperature inferiori a t a . denotano la presenza simultanea di due 
: "e 3 

transizioni, una del 1" ordine ad H^ e d u n a del 2C ad H » ; il lega

me t ra la forma della riga e 11 diverso ordine delie transizioni s tesse 

sarà discusso in dettaglio nel seguito in sede di interpretazione e d i scus

sione dei r isul ta t i sper imental i , 

In figura 8 sono r ipor ta t i i valori sper imental i di H , in funzione 
à 

della tempera tura , ottenuti per il campione di spessore d - 15. 000 A 

confrontati con i -e sp ress ione teorica(lO). 

La curva a t ra t to continuo è stata ottenuta con un metodo di inter • 

polazione non l ineare , avendo assunto come paramet ro X (or d) e tenendo 
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F is;. 7* - Andamento con I.» temperatura di II* - I! per un campione di spessore d - 15.000 A. 

Il' >> iJ campo magnetico a cui Ja transizione superconduttiva va a /ero; IU, ; e il campo corri

spondente il inanimo del picco di superconduUivita. 
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conto del valore H c (0) precedentemente determinato. Il valore otlenu-

to per \ (o, d) e di 445 ± 5 A. In questo caso l ' e r r o r e standard r i su l 

ta di Z gauss. 

E ! stata inoltre effettuata una misu ra su un campione di spessore 
o 

d - 1 5. 000 A, depositato su un supporto di r ame , prepara to contempo

raneamente a quello di cui abbiamo presentato i r isul tat i . 

Infatti è noto che se un superconduttore viene posto in contatto con 

un metal lo normale le sue propr ie tà superconduttive vengono dras t ica -
(20 -23 ) 

mente a l te ra te . Pur tuttavia sper imentalmente abbiamo os se rva 

to che i due campioni non presentano differenze significative ne s :i va

lori dei campi cr i t ic i , né nella forma delle transi.-:^ .: J . . m.?=.•; a-\ :a 

di apprezzabil i differenze nel comportamento dei film depositati su 

supporti di rame o di quarzo sembra e s s e r e una proprietà generale 

per i nostr i campioni, e pertanto i supporti dei due tipi verranno nel 

seguito considerat i equivalenti. 

Questo è giustificato tenendo conto del fatto che sulla superficie 

del supporto di Cu è sempre presente uno s t ra to di ossido, che fa sì 

che non es is ta contatto metal l ico diret to tra il film superconduttivo 

ed il r ame . Per tanto le condizioni al contorno r ichies te dalla teor ia 

di S. J ames e De Gennes sono r i spet ta te , come e ra stato osservato 
, T^. -, (24) da Fisher v ' . 

In definitiva, le misu re effettuate su campioni di spessore d=15. 000 A 

ci hanno pe rmesso di t r a r r e le seguenti conclusioni: 

a) validità della legge di variazione del campo cri t ico con la t em

pera tura propr ia dei campioni es tes i ; 

b) buon accordo del valore osserva to per la tempera tura cr i t ica 
. . , (25) 

ti» con 1 valori esistenti in le t te ra tura : H c 3 



:>2 

e) possibilità di rivelare la saper conduttività superficiale e quindi 

di determinare la lunghezza di penetrazione V. (0. d) dalia determina

zione sperimentale della dipendenza del campo critico H , dalla tem

peratura. 

Gii autori desiderano ringraziare il dr. E. Tabet per alcune stimolanti 

discussioni ed i Sigg. M. Flamini e A. Rosati per 1 :appassionante assi 

stenza tecnica durante le misure e per la preparazione dei campioni. 



33 

Bibliografia 

l)V.L.Ginzburg , L.D.Landau - J.Exp. Theor. Phys. USSR 20, 1064(1950) 

2) D.St.James, P.G. De Gennes - Phys. Letters 7, 306(1963) 

3) P.L. Indovina, S.Onori, E .Tabe t - Spettroscopia modulata della superconduttività superficiale 

di film di Pb. , Rapporti dei Laboratori di Fisica dell'Ist. Sup. Sanità, ISS 70/6. 

4) P.L.Indovina, S.Onori, E.Tabet - Solid State, comm. 8, 1721 (1970) 

5) M.Flamini, P.L.Indovina, A,Rosati - Uno spettrometro a microonde per la rivelazione a sensibilità 

di fase di transizioni superconduttive, ISS 70/5 

6) P.Cardona, B.RosenMum- Phys. Letters 8, 308(1964); Phys. Letters 2, 220(1964) 

7) E.KrHtzig, K.Walther e W.Schilz - Phys. Letters 30A , 411 (1969) 

8) R.H.White, M.Tinkam - Phys. Rev. 136. A 203 (1964) 

9) G.D.Cody, R.E.Miller - Phys. Rev. 173, 481 (1968) 

10) J.M.Lock - Proc. Roy. Soc. London A208, 391 (1951) 

11) A.I.Sha l'nikov - Soviet Phys. J .E .T .P . 10, 630(1940) 

12) L.Landau. E.Lifchitz - Mecanique statistique, p.512 

13)L.P.Gor'kov - Soviet Phys. J .E .T .P . 9, 1364(1959) 

14) V.L.Ginzburg - Soviet Phys. J .ET.P. 7, 78(1958) 

15) L. A.Mcdvedeva, M.P.Orlova e A.G.Rabin'kin - Cryogenics, p.316 Agosto 1971 

16) R.Berman, D;J.Huntley - Cryogenics .3, 70(1963) 

17) D.N. Finnemore - Rev. Sci. Instrum. 36, 136(1965) 

18) E.Di Crescenzo, M.Flamini, A.Rosati- Rapporti dei Laboratori di Fisica dell'Ist. Sup. Sanità, 

ISS 72/7 (in corso di stampa) 

19) Editor Victor J. Johnson, Properties of materials at low temperature, (Pergamon Press, 1961) 

20) H.Meissner - Phys. Rev. 117. 672 (1960) IBM Journal (Gennaio 1962) p.71 

21) Groupe de supraconductivité d'Orsay. Quantum Fluids - Proc. of the Sussex Univ. Symp. 1965 

(D.F. Brewer, ed. ) North-Holland, Amsterdam, (1966) 



34 

22) C.F.Hempstead, Y . B . K i m - Phys. Rev. Lettere 12, 145(1964) 

23) S.Gygax, R.H.Kropschot - Phys. Letters 9, 91 (1964) 

24) G.Fisher, R.Klein e j . P . M e Envoy - Solid State communication 4, 361 (1966) 

25) A.C.Rose-Innes, E.H.Rhoderick - Introduction to superconductivity p.209 Pergamon Press (L969) 



35 

Riassunto - Risposta elet t romagnetica di film superconduttivi di Pb 
in funzione del campo magnetico nella regione delle m i -

# croonde. Pa r t e I. 

Questo fascicolo è il pr imo di due rapporti sullo studio delle p ro 
prietà magnetiche di film superconduttivi. La problematica verte sul 
comportamento dei campi cr i t ic i per film spessi e film sottili ed an
che nel caso più in teressante in cui lo spessore del film è paragonabi
le alle grandezze microscopiche del superconduttore. Viene affronta
to, inoltre, il problema dello studio delle t empera tura a cui nasce la 
super conduttività superficiale al va r i a r e dello spessore . E1 p resen ta -

fit 

ta una se r ie di misu re su un campione di Pb di 15. 000 A che mostrano 
le informazioni che si possono ottenere con la nostra tecnica differen
ziale ad alta risoluzione operante nella regione delle microonde. 

Abstract - Magnetic field dependence of the microwave proper t i es 
of Pb superconductive films. Pa r t . I 

This paper i s the f irs t of two repor t s concerning magnet ic proper t ies 
of superconducting films. The problem is thè behaviour of cr i t ical magnetic 
fields in thin and thick films and also in the more interest ing situation 
when the film thi«ckness is of the same order as the microscopic quanti
t ies of the superconductor. In addition to this we study the dependence 
of t H on the film thickness. We repor t measuremen t s on a 15. 000 A 
Pb sample showing the information obtained by means of a high sensi 
tivity differential technique working in the microwave range. 
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