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1 Introducao

A possibilidade de investigar a matéria em escalas
cada vez menores atrai significativa atencao da comu-
nidade cientifica e avangos nessa area muitas vezes im-
pactam diretamente no desenvolvimento de novas tec-
nologias, por exemplo, nas industrias de eletronicos e
no campo de ciéncia dos materiais. Historicamente, en-
tretanto, a instrumentacao necessaria até se atingir re-
solugbes atomicas nem sempre se deu de forma tao acele-
rada e, num certo sentido, o emprego do efeito de tunela-
mento na microscopia constitui um dos principais passos
para superar as barreiras impostas, por exemplo, pelos
efeitos agressivos da microscopia eletronica que, nao raro,

danifica a amostra.[!]
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Figura 1: Esquema do comportamento de um elétron préximo
a uma barreira de potencial sendo transmitido da esquerda
para a direita por tunelamento. Tipicamente z deve ser menor
que alguns nanémetros para que o coeficiente de transmissao
seja ndo desprezivel quando E < Up.

Considere um elétron submetido ao potencial mos-
trado na Fig. [1]. Partindo da equagao de Schrédinger in-
dependente do tempo para o caso unidimensional, pode-
se mostrar que a probabilidade do elétron, com energia
E| atravessar a barreira de potencial Uy > F é nao nula
- ao contrario das previsoes da fisica classica - e depende

sensivelmente da separagao, z:

2m.(Uo — E)
n

O scanning tunneling microscope (STM), ou microseépio

R =

de varredura de tunelamento, se fundamenta nesse
fendmeno, aproximando uma ponta extremamente afi-
ada, tipicamente feita de W ou Pt, de uma amostra
metdlica ou semicondutora, e medindo a corrente de tu-
nelamento. Em principio, a transferéncia de elétrons
deve ocorrer com taxa semelhante nos dois sentidos, de
forma que a densidade de carga nao se altera. Por isso,
aplicamos uma tensao, V' - tipicamente da ordem de 0.5V
a 3V - conhecida como bias voltage, que favorece o tunela-
mento em um dos sentidos. Usando a aproximagao semi-
classica de Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB)P? para
um modelo simplificado, prevemos que a corrente gerada

deve ser dada pela Eq. (2), abaixo.[!

eV
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Esse sinal é amplificado e alimenta um sistema de
feedback para controlar a posicao vertical da ponta e as-
sim determinar a densidade de carga da amostra, pg,
em funcao da densidade de estados da ponta, pg, e do
coeficiente de transmissao, T' = p(z)/p(0). Nem sempre
podemos recorrer a Eq. (1) para calcular T'; a introdugao
do bias e o comportamento coletivo das cargas fazem com
que T passe a depender também de V e da fungao tra-
balho dos materiais, ¢4 € ¢, que constituem a amostra

e a ponta, respectivamente:[3]

(3) T(B,V)= <\/W+% -

As funcgoes trabalho, por sua vez, sofrem variagoes
consideraveis em funcio da temperatural? e, portanto,
devem impactar as condicdes de tunelamento. Chen!®!
descreve brevemente alguns modelos tipicos de moto-
res piezoelétricos, e a dependéncia do movimento dos
mesmos na faixa criogénica. Todavia, para simplificar
a discussao, iremos apenas exemplificar um dos meca-
nismos térmicos responsédvel por interferir no posiciona-
mento da ponta. Com efeito, se faz necessirio escla-
recer que mesmo com a movimentagao suficientemente
precisa, a temperatura ainda tem um papel importante

nas condic¢oes de medigao.

Figura 2: Interface do Lake Shore Temperature Controller
335 operando no output 2, i.e. aquecendo o resistor de 9 2
localizado no finger.

Diversos aspectos da operacao do microscépio exigem
condigoes extremamente controladas para obtermos su-
cesso nas medigoes. Por isso, os procedimentos usual-
mente sao executados sob ultra-alto vacuo (UHV, em
torno de 10719 Torr) e com o scan head suspenso por
um conjunto de molas, que isolam a ponta e a amostra
das vibragoes mecanicas da sala.

Para ilustrar a sensibilidade aos fatores ambientais,
tomamos o caso da dilatacdo linear dos sélidos,® des-
crita pela Eq. (4). Tipicamente, para metais e ligas -
que constituem o corpo do scan head - teremos a: ~ 1076

K1, de forma que um grau de variacdo na temperatura

pode deslocar a ponta de até 0.1 ym num objeto com 10

cm de comprimento.

(4) Al=a-ly-AB

Evidentemente, tal variacao nao pode ser desprezada
quando comparada a resolugao atomica que desejamos
obter (ver Fig. [5]). De fato, qualquer movimento rela-
tivo entre a ponta e a amostra causado por gradientes de
temperatura é denominado thermal drift e constitui uma
das principais fontes de imprecisao nas medidas. Uma
das vantagens de se operar em temperaturas criogénicas

é a reducao desse efeito.

O emprego de técnicas associadas - como atomic
force microscopy (AFM), scanning tunneling spectros-
copy (STS), mapeamento da condutancia diferencial
(dI/dV') e diversos tipos de luminescéncia - permite mai-
ores investigacoes sobre as caracteristicas da amostra.
Medidas do band gap de materiais 2D e da topologia de
estruturas cristalinas em semicondutores sao exemplos

comuns de aplicagao.

2 Objetivos

Estamos interessados em evidenciar a necessidade de
se estabilizar a temperatura durante a aquisicao de da-
dos e implementar um sistema de controle térmico no
laboratério com os equipamentos disponiveis (ver Segdo
3). Mostraremos mais adiante que as modificagdes ne-
cessarias para se performar fotoluminescéncia local na
amostra implicam em expressivo aquecimento, tanto do
espelho que coleta a luz emitida quanto do suporte que
o sustenta e movimenta. Mais que apenas subir, a tem-
peratura também se torna instavel e, por consequéncia,

a acuracia do STM fica comprometida.

Em particular, devemos ser capazes de empregar o
loop PID de um controlador de temperatura para garan-
tir variagoes inferiores a 0.1 K/dia no finger e 0.1 K/h
na amostra, mesmo com o sistema ético em uso. Para
tal, propomos primeiro um breve estudo das capacidades
do dispositivo sem incluir o espelho, buscando apreen-
der a correta operacao do controlador. Esperamos com
isso poder melhorar as condigbes térmicas nos diversos

cendrios de operacao do STM.
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3 Materiais e métodos

Nosso STM ¢ fabricado e comercializado pela |RHK
Technology, e vem acompanhado do software RO,
também proprietario da empresa. Este modelo (PanScan
Flow) é capaz de operar em temperaturas criogénicas ex-
tremamente baixas, porém o acesso ao hélio vem sendo

(7l nos condicionando a resfriar

cada vez mais restrito,
0o STM com nitrogénio liquido (LN2). Um dewar com
pressao interna nao modulada de 2 — 4 psi é conectado
ao dedo frio (cold finger) do criostato® pela transfer line,
conforme a Fig. [3]. No finger, ocorrem as trocas de
calor entre o scan head e o LN2. Em seguida, com o
STM travado, aguardamos a temperatura da amostra
se aproximar de 80K; durante o scan, voltamos a des-
trava-lo para mitigar as vibragoes mecanicas. Medidas
com o dewar pressurizado em ~ 5 psi também foram
performadas, pois esse procedimento permite acelerar o
resfriamento do finger.

Para medir e controlar a temperatura do sistema, uti-
lizamos o [Lake Shore 335 Um resistor de 992 limitado a
25 Watts de poténcia maxima atua como output do Lake
Shore para aquecer o finger, sempre operado em corrente
DC. Dois diodos DT-670|localizados na amostra e no fin-
ger atuam como sensores de temperatura. A partir da
leitura deles, podemos configurar o mecanismo de con-
trole PID, que adapta a poténcia dissipada no resistor
buscando encontrar os parametros corretos para estabili-
zar termicamente o conjunto. Também é possivel definir
os parametros manualmente, conforme os procedimentos

documentados pela fabricante.®]

Figura 3: Montagem experimetal mostrando o Dewar conec-
tado ao criostato do STM pela transfer line.

A sala do STM tipicamente é mantida com umidade
relativa do ar entre 30% e 60%, medida com um termo-

higrometro comercial comum com precisao de =1%. Esse

1Modelo [LT3B - ARSCryo

mesmo aparelho é usado para fazer o acompanhamento
de temperatura (precisao de £1°C); mostramos ambos
os dados na Fig. [6]. Segundo o manual do STM, se-
ria necesséario reduzir a amplitude térmica da sala para
menos de 1°C; apesar dos esforgos para atender tal es-
pecificacao, variagoes de até 10°C foram registradas, in-
dicando mais um fator que torna desejavel controlar a

temperatura interna do microscopio.

Como mencionado anteriormente, podemos perfor-
mar experimentos de luminescéncia, como espectrosco-
pia de fotoluminescéncia e espectroscopia Raman. Isso
é possivel gracgas a integragao de um espelho parabdlico
ao redor da ponta de prova, que permite a inje¢do e/ou
coleta de fétons localmente. Quando fora de uso, o espe-
lho pode ser retraido, mas continua dentro da camara
de véacuo. Nesse estado, os préprios autores mostra-
ram que nao ha impacto significativo na performance das
medicoes. [10]

Em operagao, por outro lado, observamos diminuicao
da estabilidade térmica, fato esse que motivou esforcos
no sentido de mitigar as oscilacoes que passamos a en-
contrar. Em primeiro lugar, desenvolvemos um cédigo
em Python para registrar as temperaturas medidas pelo
LS no computador, passando a ter um acompanhamento
mais adequado das temperaturas. A partir dai, con-
cluimos que a alta condutividade térmica do suporte
do espelho era responsavel por aquecé-lo, nos levando
a buscar um material mais conveniente para substitui-
lo. Ap6s um estudo de materiais criogénicos para UHV,
um isolante térmico polimérico (Polyether Ether Ketone
- PEEK) foi selecionado e testado, levando a uma curva
de aquecimento mais lenta e com temperatura final re-
duzida de 150 para 113 K em comparacao com o suporte

anterior, que era usinado em aluminio.

Utilizamos nosso script do LS para acompanhar dois
resfriamentos do microscépio com o espelho retraido,
buscando configura-lo corretamente como dispositivo de
controle, dado que anteriormente o empregdvamos ape-
nas para monitoramento. Mostramos os dados obtidos
pelos diodos na Fig. [4] com P =119, I ~ 830 e D =0,
advindos de uma tentativa de Autotune. Tomamos o cui-
dado de configurar o setpoint em relagao as leituras do
sensor do finger pois, do contrario, é impossivel controlar

o loop, conforme verificamos pelas medidas do dia 7.

Uma vez que obtivermos sucesso em operar o LS pro-
priamente, passaremos a testd-lo com o sistema 6tico em
uso. Cabe notar que, até entao, o output maximo de

fato utilizado foi menor que 4W, de forma que esperamos
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ser possivel lidar com exigéncias eventualmente maiores
de poténcia. Em contrapartida, a diminuicao na con-
dutividade e no calor especifico acentuam gradientes de
temperatura no suporte, contribuindo com o chamado
thermal lag?. Naturalmente, maiores investigacoes se fa-

zem necessarias para implementar um sistema efetivo de

controle, incluindo a determinacao dos parametros PID
ideais e ampliacao do cédigo de integracao do LS ao com-
putador, que podera inclusive permitir o acesso remoto
através de uma interface grafica para Windows, a ser im-

plementada.

Controle com o Lake Shore 335

Resfriamento do STM
20 de Julho 2023

Resfriamento do STM
20 de Julho 2023

Resfriamento do STM
07 de Julho 2023
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(a) Dia 20 tivemos sucesso em manter o fin-
ger em 80.001+0.01K por pelo menos 1h duas
vezes; as linhas horizontais sdo 79.7 K, indi-
cando o baseline aproximado do finger com
o output desligado, e 80 K, mantido com o
LS (output 2 ligado).

A

(b) Detalhe do gréfico (4a), ao lado, mos-
trando o aquecimento que ocorre na amos-
tra ao destravar o scan head. As breves os-
cilagGes por volta de 19h20 no finger foram
manualmente causadas por uma variacdo
no fluxo de nitrogénio, nao ocorrendo es-
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(¢) No dia 7 nao fomos capazes de operar
o output do Lake Shore corretamente, mas

acompanhamos o resfriamento em fungao
do tempo.

pontaneamente no sistema.

Figura 4: Curvas de resfriamento do STM. Com o scan head travado, picos maiores que 1 K no finger nao alteraram o caréter
exponencial no resfriamento da amostra. Ainda ndo encontramos os parametros ideais para o PID.

Scans do STM

(a) Topologia de uma amostra de WSy com substrato de
silicio.
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(b) Vista 3D em perspectiva da mesma regiao.

Figura 5: Perceba que o microscépio precisa de resolugdo na escala de picometros para gerar uma imagem com resolugao

atomica. A escala em z é centrada na média.

2No presente contexto, pode ser entendido como o tempo que o calor injetado em alguma regido do sistema demora para chegar ao

sensor.
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Temperatura e Umidade Relativa

Sala do Microscépio

Higrametro

16
Maio

(b)

Figura 6: Acompanhamento das condigoes da sala do STM com um termo-higrometro: na parte superior, os pontos repre-
sentam a amplitude térmica do dia; na inferior, as umidades relativas maxima e mimima. Perceba que a escala de AT no
grafico (c) é diferente das outras. Grandes amplitudes térmicas didrias foram inevitdveis, podendo comprometer medigoes de
longa duracgao.
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