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CAPITULO 1

Introduccion

En 1911, al medir la resistividad del mercurio a baja temperatura, Kamerlingh
Onnes observd que por debajo de 4.2 K esta se hacia abruptamente cero [1], lo que
constituy6 el primer descubrimiento de un material superconductor. Desde entonces los
avances tanto tedricos en la comprension del fenémeno, primero fenomendlogicamente
(F. London y H. London en 1935 [2] y Ginzburg y Landau en 1950 [3]) y luego de
manera microscopica {Bardeen, Cooper y Schrieffer [4]), como desde el punto de vista
de la ciencia de los materiales (descubrimiento de nuevos superconductores y técnicas
de preparacién ya sea en forma de cable, como pueden ser los hilos formados por
filamentos de NbTi dentro de una matriz de Cu {5}, o en forma de lamina delgada, entre
otros NbN [6] o PbBi [7]) han permitido que hoy en dia contemos con numerosas
aplicaciones de los materiales superconductores, por ejemplo, para la produccién de
campos magnéticos intensos [3] o para la medida de campos magnéticos débiles con

mucha precisién (SQUIDs) [8].

Sin embargo, la mayor parte de las aplicaciones de la superconductividad siguen
~ dependiendo de otro de los logros fundamentales de Kamerlingh Onnes, es decir, la
licuefaccion del Helio [9]. Por ello supuso una auténtica revolucion en este campo el
descubrimiento de Bednorz y Miiller en 1986 [10] de una transicion superconductora en
el La-Ba-Cu-O por encima de 30 K, ripidamente seguido por la aparicién de nuevas
familias de superconductores de alta temperatura, el YBa,Cu,0, [11], el T1,Ba,Ca,Cu,0,,
[12], el Hg-Ba-Ca-Cu-O {13] con temperaturas de transicién de 92 K, 125 Ky 150 K,
respectivamente, cada vez mas altas y por encima de los 77 K, la temperatura del

nitrogeno liquido.



Desde entonces la comunidad cientifica viene realizando un esfuerzo importante
tanto en el estudio de los mecanismos microscopicos de la superconductividad de alta
temperatura como en la obtencion de estos materiales en formas adecuadas para Ia
integracién en diversos tipos de dispositivos. Cabe destacar que, aungue han pasado
menos de diez afos desde el trabajo de Bednorz y Miiller, ya estdn empezando a
aparecer resultados en este sentido, como dispositivos SQUID funcionando con N,
liquido con nivel de ruido suficientemente bajo para aplicaciones médicas [14],
dispositivos de microondas experimentales capaces de funcionar en el interior de un
satélite [15], o la fabricacién de hilos como paso previo a la construccidn de solenoides
superconductores a 77 K, en primer lugar de Bi,Sr,CaCu,0O4/Ag [16] y, mas
recientemente [17], de YBa,Cu,0, texturado sobre aceros Hastelloy con corrientes
criticas altas en presencia de campos magnéticos intensos (superiores a 10* A/em’ en

100kOe y 77 K).

Por otro lado, un superconductor es algo més que un material de resistividad nula,
si bien esta fue la primera propiedad caracteristica de este fenémeno, sino que es un
auténtico estado termodinamico separado por una transicion de fase del estado normal.
Dentro de este estado superconductor pueden aparecer distintos mecanismos de
disipacion, que suelen caracterizarse a través de la corriente critica, esto es, la maxima
corriente que se puede hacer pasar por el material antes de que se detecte una caida de
potencial no nula, y cuyo estudio constituye un punto clave tanto desde el punto de vista

basico como de cara a las aplicaciones.

El origen de la resistencia cero, dentro de la teoria fenomenolégica de Landau-
Ginzburg, viene dada por la existencia de correlaciones de largo alcance en la fase del
un pardmetro de orden complejo tipo Y (r,t)= | le'* que se emplea para describir el estado
superconductor. De hecho, a partir de la ecuacién de Schrédinger para esta funcion de
onda macroscdpica se encuentra una relacién general entre el potencial quimico del

sistema p y la fase ¢

dq/ar=—2u/%, (1.1)

lo cual implica que las diferencias de potencial que puedan generarse en el sistema han
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de estar relacionadas con variaciones temporales de la distribucion espacial de esta fase,
ya que Vux —d(Ve)/ar. Es decir, teniendo en cuenta que la corriente eléctrica fluye en la
direccién donde ¢ aumenta (JxVg), cualquier proceso que tienda a reducir estas
variaciones en la fase y, por tanto, a disipar la corriente, necesitara de un voltaje
eléctrico finito para mantenerse en estado estacionario. Asi, por ejemplo, en un hilo
superconductor de tipo I sin campo magnético aplicado, la disipacién se explica mediante
procesos de "deslizamiento en la fase" o phase slips activados térmicamente en los que
la fase cambia en saltos de 27 [18]. Si se trata de un superconductor de tipo II en
presencia de un campo magnético, este puede penetrar en el interior del material en
forma de vértices [19] o lineas de flujo magnético cuantizado (P,=2.07 107 gauss cm?),
de tal modo que la fase de la funcién de onda cambia en 27 en torno a cada uno de
ellos, §V¢ ds=27. Cuando estos vortices se ponen en movimiento a través del material
modifican el valor de ¢ y generan también un campo eléctrico disipativo [20], lo que hace
necesario el estudio de la dinamica de vortices para comprender los mecanismos de

disipacion en este tipo de superconductores.

El movimiento de los vértices depende tanto de la estructura de defectos en el
material, que puede proporcionar diversos centros de anclaje, asi como del efecto de la
temperatura a través de las fluctuaciones térmicas. La existencia de defectos en el
material puede tener distintos efectos sobre la corriente critica segiin su forma, tamaio,
concentracion, etc, pudiéndose diferenciar diversos tipos de anclaje: de un sé6lo defecto
o colectivo, de un sélo vortice o de muchos, aleatorio o sincronizado... Ademas, un
mismo tipo de defecto como es una frontera de grano, por ejemplo, puede constituir
tanto un centro de anclaje muy efectivo [21] como mostrar un comportamiento de unién
débil |22}, esto es, una barrera no superconductora entre dos regiones que si lo son,
seglin sea su tamafio en comparacion con la longitud coherente superconductora £. La
corriente critica a través de una unién débil se reduce respecto al material masivo, ya
que las correlaciones entre la fase a ambos lados de la barrera, ¢, y ¢,, son mas débiles
al ser menor el acoplamiento entre las dos regiones superconductoras. J. depende de

forma general de la diferencia de fase y=¢,-¢, como J.=Jsin(y) [23]. La diferencia de



FIGURA 1.1: Esquema de la estructura cristalina del YBa,Cu,0, tomada de la referencia
[24]. El cédigo de colores es: rojo=0, azul=Cu, verde=Ba, gris=Y, y los poliedros
amarillos muestran la coordinacién del Cu con el oxigeno apical.

fase y se ve modificada por campos magnéticos débiles que pueden penetrar en la unién
haciendo que la corriente critica de esta disminuya rapidamente. Este efecto, que resulta
claramente perjudicial para las aplicaciones en las que se necesitan corrientes criticas
elevadas, estid sin embargo en la base de la fabricacién de dispositivos electrénicos

superconductores y de los SQUIDs.

Por todos estos motivos, el descubrimiento de un nuevo material superconductor,
como ha sido el caso de los 6xidos de cobre de alta T, lleva asociados una serie de retos
desde el punto de vista de la ciencia de materiales para conseguir muestras de alta
calidad con un buen conocimiento de sus caracteristicas microestructurales y su relacion
con los distintos mecanismos de limitacion de la corriente critica. Ademas, los cupratos
superconductores son materiales muy anisotrépicos, con una estructura cristalina
claramente laminar formada por planos de CuO, a los que se asocia la

superconductividad, separados por bloques intermedios que actian como reservas de
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carga, tal y como se puede ver en la figura 1.1 para el YBa,Cu;O; [24]. Por tanto resulta
conveniente disponer de muestras con orientaciones cristalinas definidas, esto es,
monocristales o peliculas delgadas altamente texturadas. Asi pues, se han desarrollado
distintas técnicas de deposicién de lamina delgada en las que, en general, lo mas sencillo
resulta que la muestra crezca con orientacién eje-c [25], esto es, con el eje ¢ de la
estructura cristalina perpendicular al sustrato y con los planos de CuQ, paralelos a este.
Por otro lado, el crecimiento de muestras con otras orientaciones, como por ejemplo las
peliculas eje-a en las que los planos son perpendiculares al sustrato, permite aprovechar
la mayor longitud coherente a lo largo de estos para su aplicacién en dispositivos
electrénicos superconductores. Sin embargo existen muchos menos trabajos acerca de
este tipo de muestras en comparacién con las peliculas eje-c ya que, como veremos mas
adelante, se necesita de un ajuste mucho mas cuidadoso de los diferentes parametros de
la deposicién para poder obtener las muestras eje-a con orientacién pura y buenas

propiedades de tramsporte.

El paso siguiente a la obtencion de peliculas delgadas de alta calidad constituye
la fabricacion de estructuras de multicapa, combinando el material superconductor con
otros 6xidos con estructura de perovskita aislantes o metalicos. Si se trata de bicapas o
tricapas se podran desarrollar diversos dispositivos electrénicos basados en el acoplo a
través del oxido no superconductor [26, 27]. Por otro lado, si se realiza la deposicién
alternada del material superconductory el no superconductor en capas de espesores fijos
de manera que se defina una nueva periodicidad en la muestra, se puede obtener una
superred con una estructura artificial que sirva para mimetizar la propia estructura
laminar intrinseca del cuprato superconductor. Este proceso permite, jugando con los
espesores, los materiales constituyentes, y la orientacion de la periodicidad artificial
respecto a los planos de CuO,, modificar de manera controlada la anisotropia del

material.

Durante la realizacion de esta tesis, hemos comenzado por estudiar las distintas
técnicas de medida de la corriente critica {Capitulo 3), tanto por métodos de transporte

como magnéticos, que hemos aplicado para la investigacion de las propiedades
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superconductoras de varios sistemas concretos: monocristales de algunos materiales de
baja temperatura critica como la espinela de LiTi,O, o el superconductor organico «-
(ET),Cu(NCS),, y también laminas delgadas de RBa,Cu;0, (R=Y, Eu). A continuacién
(Capitulo 4), se describe el método de crecimiento por pulverizacién catédica y las
caracteristicas microestructurales mas importantes de las muestras empleadas para el
estudio de las propiedades de transporte superconductoras: peliculas delgadas de
EuBa,Cu,0, con orientacién no sdlo eje-c sino también eje-a, asi como superredes
superconductor/no superconductor. En primer lugar hemos empleado como componente
no superconductor el PrBa,Cu,O, y, posteriormente, hemos investigado también el
crecimiento de superredes EuBa,Cu,0,/5rTi0, de cuya fabricacién no existian resultados

previos en la literatura.

En lo que se refiere al anmilisis detallado de la corriente critica y de las
propiedades de transporte en el estado mixto, hemos comenzado por intentar
comprender mejor el papel que juegan los distintos mecanismos de disipacién en las
peliculas simples de EuBa,Cu;0,/SrTiO;(100) con orientacién eje-a (capitulo 5),
relacionandolo con su microestructura caracteristica. Por ultimo, se ha analizado también
Ja influencia de la anisotropia en las propiedades de transporte (corriente critica y
magnetorresistencia) de estas peliculas altamente texturadas, asi como las modificaciones
que se producen al introducir la estructura artificial de capas no superconductoras en las

superredes con las distintas orientaciones, eje-c y eje-a {(Capitulo 6).
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CAPITULO 2

Técnicas Experimentales

2.1 Técnicas de deposicion de laminas delgadas: Pulverizacion

catodica

La pulverizacién catédica o sputtering es una de las técnicas de deposicién de
laminas delgadas que mas se ha utilizado para la fabricacion de peliculas de 6xidos
superconductores de alta temperatura de buena calidad, y es la que se ha empleado para

preparar las muestras durante la realizacion de esta tesis.

El principio de esta técnica consiste en generar un plasma al producir una
descarga eléctrica a través de un gas a baja presion [1], que habitualmente se trata de
argon, al ser un gas noble pesado, y por tanto inerte. Los iones positivos del gas son
acelerados contra el catodo y, al chocar contra €l arrancan atomos de la superficie de
€éste, que viajan hasta depositarse sobre las superficies cercanas. Por lo tanto, si se coloca

un blanco del material que queremos depositar en el catodo, y en las proximidades de

la descarga se sitia un sustrato adecuado, se formara sobre este una lamina delgada.

Cuando los iones chocan con el catodo, su carga eléctrica es neutralizada y
vuelven al plasma como atomos. Por esta razén suelen emplearse fuentes de corriente
dc para generar la descarga. Sin embargo, si queremos depositar un material aislante,
este proceso conduciria a la acumulacién de una carga positiva en la superficie del
blanco, que finalmente seria suficiente para repeler los iones y detener la pulverizacion
catédica. Para reanudar el proceso seria necesario invertir la polaridad del blanco y, de
este modo, atraer un nimero suficiente de electrones de la descarga que neutralicen esta

carga. Habitualmente se emplean frecuencias en el rango de los MHz para conseguir
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atraer los electrones sin repeler a los iones. Este proceso es lo que se conoce como

pulverizacion catoédica en radiofrecuencia o sputtering rf.

Uno de los parametros més importantes para la aplicacion de una técnica de
deposicion de laminas delgadas es el ritmo de crecimiento de la pelicula. En el caso de
la pulverizacién catodica depende tanto del rendimiento, o nimero de atomos del blanco
que son arrancados por i6n incidente, como de la concentracién del plasma en las
proximidades del blanco, lo que puede incrementarse de manera importante utilizando

campos magnéticos intensos con una configuracion geométrica adecuada.

En sistemas tipo magnetron planar (Figura 2.1), como los que se han utilizado en
nuestro caso, se aplica un campo magnético (50-100 Oe), creado por una serie de imanes
situados detrds del blanco, de tal manera que los campos eléctrico E y magnético B sean

perpendiculares en la superficie del blanco para conseguir que las lineas de EXB se

Blanco

Concentracién (Catodo)

de electrones Lineas de B

g PY i Pelicula
@ lones " @ . _ (] . ./ en crecimiento
O electrones 777777 /77 7 )
& dtomos de Ar Sustrato

® atomos del blanco

FiGURA 2.1: Esguema en seccidn transversal de la pulverizacién catodica tipo magnetron,
en el que se muestra la concentracion del plasma en las proximidades del cdtodo por
accion de las lineas de campo magnético.
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cierren sobre si mismas. De este modo se consigue atrapar a los electrones en las
cercanias del catodo, aumentando la eficiencia de la ionizacién, por lo que se necesita
una menor presién para generar la descarga. Asi se pueden conseguir velocidades de
deposicién del orden de diez veces mayores que en sistemas tipo diodo convencional.
Este aumento de la eficiencia se produce tan sélo en una regi6n circular en la superficie
del blanco, dando lugar a un anillo de plasma toroidal, y por lo tanto a que el blanco
sea desgastado de manera preferencial en una corona circular, sin afectar al resto del

material.

Otro aspecto que hay que tener en cuenta, especialmente cuando se realiza la
pulverizacidn catédica de un material compuesto, es que el rendimiento de este proceso,
depende no sélo de la energia y la masa del i6n incidente, sino también de la naturaleza
de los dtomos del blanco, y es, en general, diferente para cada uno de ellos. En el caso
de los 6xidos de la familia del YBa,Cu,O, empleados en este trabajo, el elemento mas
volatil es el oxigeno, por lo que es necesario utilizar como gas de descarga una mezcla
de argon y oxigeno, para evitar que el blanco ceramico utilizado pierda oxigeno y se
vuelva aislante. Ademas, este es necesario, como veremos en el Capitulo 3, para

conseguir obtener las peliculas con la estequiometria adecuada.

SISTEMA DE DEPOSICION POR PULVERIZACION CATODICA

Durante la realizacién de esta tesis se ha utilizado un sistema de deposicién de
la compaiia Microscience, tipo Researcher 101, cuya vista general se muestra en la figura
2.2 [2]. Se trata de un equipo muy versatil, con posibilidad de incluir hasta diez
magnetrones, portasustratos caldeable hasta 1000 °C, y precamara para la introduccion
de muestras sin pérdida de vacio en la camara principal, como podemos ver el esquema

de la figura 2.3. Sus elementos principales son los que se describen a continuacién:

-Sistema de vacio: Cada una de las dos cimara se evacila con una bomba rotatoria
de asistencia y una bomba turbomolecular. En la camara principal se trata de una bomba

turbomolecular Balzers de 500 I/seg con la que se puede obtener un vacio residual de 107
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FIGURA 2.2: Vista general del equipo Microscience R101 empleado para la fabricacion de
las ldminas delgadas durante esta tesis.

Torr. En ambas camaras, si se parte de presion atmosférica, se puede realizar el bombeo

directamente con las rotatorias a partir de una conexién de puente o bypass.

-Bloque portasustratos: Dispone de un calefactor incorporado que permite
alcanzar temperaturas de hasta 1000 °C. Esta formado por dos piezas metalicas unidas
a un cuerpo ceramico de aliimina en el que esta situado el calefactor resistivo. En la
placa de aliimina superior se sitiian los sustratos, pegados con indio para asegurar el

contacto térmico, y sujetos mediante plaquillas metalicas.

-Brazo en forma de "T": Sujeta el bloque portasustratos, mediante dos piezas
metalicas que proporcionan el contacto eléctrico con la fuente de alimentacién del
calefactor resistivo, y permite el movimiento en el interior de la camara principal de 360°
en el plano horizontal. Lleva incorporado un termopar para la medida de temperatura

durante la deposicion. Este proporciona valores de T nominales, superiores en
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aproximadamente ~80 °C a la temperatura real, que se obtiene mediante la calibraci6n

con un pirémetro optico.

-Brazo de transferencia: Sujeta el portasustratos con un enganche en forma de
tenedor, y permite su colocacion en el brazo en forma de "T" de la cAmara principal.
También lleva un termopar para permitir la realizacion de tratamientos térmicos en la

precamara.

-Manipulador y motor paso a paso: Permiten el movimiento del brazo en forma

de "T" en altura, y a lo largo del circulo de la camara principal. También permite un

PRECAMARA

AL
BOMBEQ

MAGNETRON

S

CAMARA
DE
[ DEPOSICION

FIGURA 2.3: Esquema de las dos cdmaras del equipo R-101 en vista superior. Se indica
el brazo de transferencia (1) y el brazo en forma de "T" (2) que sujeta el portamuestras
y puede girar en ese plano para situarse sobre los magnetrones (posiciones (3) y(4)).
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pequefio desplazamiento x-y.

-Electronica: Fuentes dc y rf para polarizar los magnetrones, medidores de
presidn, controfador de temperaturas del bloque calefactor, controladores de los gases,

pantallas, unidad de control del motor paso a paso, etc.

-Gria eléctrica: Permite levantar la tapa superior, para realizar cambios en el

interior.

Ademas, en el sistema estin instaladas cuatro fuentes de pulverizacion tipo
magnetron de catodo plano circular, tres de ellas operan en corniente continua, y la
cuarta, que se ha puesto a punto durante esta tesis, funciona en radiofrecuencia. La
geometria de deposicién que se ha empleado es con el sustrato paralelo al plano del
blanco, pero fuera del eje de la descarga [3], como se indica en la figura 2.4, a diferencia
de la practica habitual de colocar el sustrato directamente sobre el plasma para

aprovechar la mayor cantidad de material arrancado del blanco. En el caso de los éxidos

Plasma

Portasustratos

Blanco

Magnetron

FIGURA 2.4: Geometria de deposicicn con el sustrato paralelo al blanco y fuera del eje,
alternando ambos lados. Tomado de la referencia [3].
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superconductores esto no es posible pues, como ya comentabamos antes, el gas que se
emplea para generar el plasma contiene una parte de oxigeno, cuya consecuencia es la
presencia de iones negativos O,”. Estos son repelidos por el catodo, y podrian
bombardear un sustrato colocado sobre el eje de este, deteriorando seriamente la calidad
de la pelicula en crecimiento. Por este motivo se coloca el sustrato desviado unos 8°

respecto al eje del blanco, alternado sucesivamente ambos lados para evitar

inhomogeneidades en el espesor.

Estos magnetrones dc se han utilizado para la pulverizaci6n de blancos ceramicos
estequiométricos de EuBa,Cu,0, (99.99% pureza) obtenidos bien de la compania
Kristalhandel Kelpin, bien fabricados mediante un proceso de prensado (~10 Tm) y
sinterizacién a 935 °C a partir de polvo estequiométrico. También se han utilizado para
la deposicién de PrBa,Cu,O, (99.99% pureza) que, si bien no es un metal, es
suficientemente conductor para mantener la descarga en condiciones similares al
FuBa,Cu,0,. En las condiciones de trabajo habituales, 25 W de potencia dc, presién de
300 mTorr (94% Ar, 6% O,) y distancia vertical blanco-sustrato de 30 mm se obtienen

velocidades de deposicién de estos oxidos en torno a 20 A/min.

MAGNETRON RF

El cuarto magnetrén instalado en la campana es un modelo miniMak de U.S. Inc,
que permite pulverizar blancos de materiales aislantes de 1.3” de didmetro. En ]a figura
2.5 podemos ver una seccion transversal de este magnetrén. Debajo de la posicién del
blanco (01) se encuentra el iman (05) que genera el campo magnético responsable del
efecto magnetrén, y que supone la diferencia fundamental con las fuentes de
pulverizacion que solo pueden funcionar en dc, ya que se trata de un nicleo de ferrita

que puede operar en el rango de los MHz.

La refrigeracién del catodo, que se calienta por efecto del impacto de los iones
sobre el blanco, se realiza a través de un bloque de cobre, (10) y (49), que a su vez esta

en contacto térmico con la linea de agua de refrigeracién procedente del exterior, (26)
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FIGURA 2.5: Esquema en seccion transversal del magnetron rf 1.3” miniMak de US Inc.en
el que aparecen los siguientes elementos: (01) blanco, (10) bloque de refrigeracién, (09)
pantalla a tierra, (04) ceramica, (06) imdn exterior, (03) niicleo magnético, (03) retorno
del imdn, (08) aislante de AIN, (49) bloque de cobre de refrigeracion, (34) o-ring, (26)
conexion de agua, (29) aislante de la linea de potencia, (40) carcasa, (30) lugar para la
linea de agua, (35) abrazadera, (37) linea de potencia, (36) conexion movil, (37)
abrazadera, (38) final del adaptador y (39} conector. Las distancias indicadas estdn en
pulgadas.
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y (30). Este disefio evita el deterioro del iman de ferrita por efecto del agua al estar
completamente aislados. Fl bianco se monta sobre un disco de cobre que lleva pegado
en su parte trasera otro iman que se fija de manera sencilla sobre el magnetrén. El

contacto térmico entre el blanco y el bloque de refrigeracion se asegura mediante una

pasta de plata.

Este magnetrén puede trabajar con una presion de Argén entre 0.6 y 600 mTorr,
con una potencia rf maxima de 150 W. La fuente empleada para suministrar esta
potencia es una PFG 300RF de Hiittinger que opera a una frecuencia de 13.56 MHz y
puede proporcionar hasta 300 W rf. La conexidn entre la fuente y el magnetron se hace
a través de una caja adaptadora de impedancias que permite minimizar y anular la
potencia reflejada modificando las capacidades de dos condensadores, ya que la
impedancia del magnetréon depende del estado del plasma, y por tanto, de las
condiciones de deposicién. Este proceso se realiza de manera automatica gracias a la

comunicacién a través de fibra dptica entre el generador rf y la caja de impedancias.

En nuestro caso, hemos empleado este sistema para la deposiciéon de capas del
material aislante SrTiO,, empleando las mismas condiciones que para los éxidos de Ia
familia 123, con el objeto de incorporarlas en la fabricacién de multicapas como se
describe en el capitulo 3. Es decir, las condiciones de trabajo habituales han sido una
presién de 300 mTorr (94%Ar-6%Q0,), con 30W de potencia rf, y situando el sustrato a
una distancia de 30 mm, en la misma geometria paralelo y fuera del eje descrita
anteriormente. Hay que mencionar que este magnetron rf no se puede hacer funcionar
al mismo tiempo que los magnetrones dc, ya que podrian aparecer interferencias que

impiden la utilizacién simultanea.

Para calibrar la velocidad de deposicion se depositd una pelicula de SrTiO,sobre
vidrio, en la que se pudo definir un escalon al cubrir una regién del sustrato con una
mascara de acero durante el crecimiento. A continuacién se procedid a la medida de la
altura de este escalon mediante un perfilador de punta de contacto (Talystep). El
resultado obtenido, 650 A en 4.5 horas de deposicion corresponde a un ritmo de

aproximadamente 2.4 A/min, sensiblemente inferior al de los 6xidos superconductores.
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2.2 Técnicas de caracterizacion estructural

La difraccién de rayos X es una técnica de caracterizacién estructural, no
destructiva, que proporciona informacion acerca de las propiedades del material masivo.
Por este motivo resulta de gran utilidad para el conocimiento de la microestructura de
las muestras que se fabrican por pulverizacién catédica en nuestro laboratorio, y en las

que posteriormente se realizaran las medidas ya sea magnéticas o de transporte.

Esta técnica permite analizar estructuras cristalinas, ya que la longitud de onda
de los rayos X es comparable a las distancias interplanares de los sélidos [4]. De este
modo, si se hace incidir un haz monocromatico de rayos X sobre una muestra, se
produce interferencia constructiva que da lugar a maximos en la intensidad difractada

cuando se cumple la condicion de Bragg
2dsenfl = naA, 2.1)

donde d es la distancia entre planos de la familia (kkl) que origina la difraccién, A es la
longitud de onda de la radiacién empleada, 6 es el angulo de incidencia entre el haz
incidente y los planos, y # es un entero que indica el orden de la difraccién (Figura 2.6).
El vector de dispersion o scattering Q=k-K’, donde k y K’ son los vectores de onda del

haz incidente y difractado respectivamente, es normal a la familia de planos (hk!).

Las medidas de difraccién de rayos X fueron realizadas en un difractémetro
Siemens D-5000. La fuente de radiacién de este equipo es un tubo de rayos X con
anticatodo de Cu refrigerado por agua, con una potencia maxima de 2 kW, aunque las
condiciones de trabajo habituales son 40 kV y 30 mA, es decir, 1.2 kW. Se ha empleado
como radiacién la correspondiente a la linea Ko del Cu, cuya longitud de onda es

A=1.541 A, eliminando las restantes con un monocromador de cristal de grafito.

El equipo consta también de un detector de rayos X, dos gonidometros que
permiten controlar la posicién de la muestra y el detector de manera independiente y
con una precision de 0.001° entre -100°y 168°, y de la electronica necesaria para permitir

el control por ordenador, asi como el tratamiento de los datos.
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Detector

FIGURA 2.6: Esquema de la difraccion de rayos X en la geometria Bragg-Bentano. 0 es
el dngulo de incidencia, y A, B, C, y D representan las rendijas que definen el haz.

Este sistema trabaja en la geometria Bragg-Bentano, en la que tanto las distancias
fuente-muestra como muestra-detector son fijas e iguales, dando a la muestra sélo un
grado de libertad de rotacion y moviendo el detector en un circulo. La muestra se coloca
en un portamuestras de metacrilato en el centro de este circulo. El haz de rayos X se
define mediante dos rendijas de 0.3° en el camino del haz incidente, y otras dos de 0.3°
y 0.018° delante del detector (A, B, Cy D en la figura 2.6) . Estas rendijas determinan

la resolucion del perfil de las lineas.

Se han empleado dos métodos distintos de barrido que proporcionan diferente
informacion, el barrido 8-28 y Ia curva de balanceamiento o curva rocking. En primer
lugar, en un barrido 6-20 el movimiento de la muestra y el detector esta correlacionado,
de tal manera que la muestra se mueve con velocidad angular constante, mientras que
el detector gira alrededor de ella al doble de velocidad (Figura 2.6). De este modo el haz
incidente y el difractado forman siempre el mismo angulo @ con la superficie de la

muestra. El vector de scattering Q esta dirigido segiin la normal a esta, por lo que solo
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se observa la difraccién de familias de planos paralelos a la superficie de la muestra. Si
se trata de una muestra policristalina el resultado de un barrido 6-28 es equivalente a un
espectro de polvo, ya que para cualquier valor 20 posible, existe estadisticamente la
posibilidad de encontrar granos con esa familia de planos paralelos a la muestra. Por el
contrario, si se trata de una pelicula texturada, por ejemplo una pelicula eje a, sélo se
observaran las reflexiones correspondientes a los planos (£00). En el caso de las muestras
texturadas resulta muy importante que el vector de scattering Q esté perfectamente
alineado con la normal a la superficie de la muestra, lo cual puede conseguirse mediante

los difractogramas tipo rocking.

Para realizar una curva de balanceamiento se fija la posicién del detector en un
angulo 26,, que corresponde a una reflexion importante (#k/) del sustrato o de la
pelicula, y se varia el angulo 8 girando la muestra. El valor de 8 para el que se obtiene
la maxima intensidad corresponde con la alineacion de la normal a la pelicula y Q. Este
tipo de barridos, ademas de ser 1itiles para alinear el sistema, proporcionan informacion
acerca del grado de textura o mosaic spread de la muestra [4], ya que ponen en
condiciones de difraccién planos de la misma familia {(#k/) pero que forman un 4ngulo
#-8, con la superficie. La anchura a media altura (FWHM) de esta curva rocking se

utiliza como medida de la distribucién angular de planos con un mismo espaciado de red.

A partir de los barridos #-28 se puede realizar el calculo de los espaciados de red,
mediante la férmula de Bragg (2.1). Conviene emplear reflexiones del mas alto orden

posible, ya que el error cometido, que puede estimarse derivando (2.1) es
Ad/d=-A8 cotgf (2.2)
y se reduce cuando & tiende a 90°, lo que corresponde a reflexiones de angulo alto.

También es posible obtener informacién, en muestras donde existen distintas
orientaciones, del volumen relativo 7 de cada una de ellas. Como veiamos antes, la
intensidad de las distintas reflexiones estara determinada por la probabilidad de
encontrar esos planos paralelos a la superficie de la muestra asi como por el factor de

estructura de la reflexién F,, por lo que se verificara
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IhklA/Ih'k'l‘Br“ (Fhqu)A/ (Fh'k'l‘zV)B (2.3)

donde Ay B indican los dos tipos de orientacién e Iy, es la intensidad integrada del pico
Bragg correspondiente a la reflexion (hk/). Los factores de estructura pueden conocerse
a partir de los difractogramas de polvo publicados [5]. En nuestro caso concreto hemos
empleado las reflexiones (200) y (005) para caracterizar las orientaciones eje-a y eje-c,
respectivamente, cuya relacion de factores de estructura en el EuBa,Cu,0, es
F,4,2/Fps2=3. Es esencial utilizar en (2.3) la intensidad integrada, es decir, el area del
pico Bragg, va que su intensidad absoluta es mas sensible a microtensiones, tamano de

grano, etc {4].

En resumen, podemos decir que los rayos X constituyen una técnica no
destructiva que nos permite obtener informacién tanto de la orientacién de la pelicula
como de los parametros de red y del grado de textura. Conviene, sin embargo,
completarla con otros métodos que den informacién més microscopica, como son las
distintas técnicas de microscopia electronica de transmisién o de barrido que se han
utilizado también en algunos casos concretos para el estudio de la microestructura de

nuestras laminas.

2.3 Técnicas de medida de propiedades magnéticas y de transporte

eléctrico

La mayor parte de las medidas realizadas en esta tesis han tenido por objeto el
estudio del estado mixto de distintos superconductores. Esto supone que se ha de
trabajar en un rango de temperaturas inferior a la temperatura critica del material,
T(H=0)=92 K para el EuBa,Cu;O, por ejemplo, y aplicando campos magnéticos
intensos en el rango de varias decenas de kOe. Por este motivo es necesario disponer de
sistemas experimentales que permitan alcanzar este rango de temperaturas relativamente
bajas. Esto se consigue habitualmente mediante el empleo de distintos liquidos
criogénicos como es el caso del nitrégeno o del helio liquido, cuya temperatura de

ebullicién a presion atmosférica es de 77.3 Ky 4.2 K respectivamente. En ambos casos



22

se trata de liquidos inertes lo que facilita su manejo frente a otros como podrian ser el

oxigeno o el hidrégeno liquidos.

El primero de ellos, el N, es un gas muy abundante en la atmdsfera, por lo que
es relativamente barato y facil de usar, sin embargo, por su temperatura de ebullicidon
mas elevada, no puede ser utilizado para refrigerar los solenoides superconductores
capaces de generar los campos magnéticos intensos, que, todavia, estan fabricados con
materiales superconductores convencionales de baja 7. Esto hace necesario el empleo
de He liquido, mas escaso que el nitrégeno. Por ello resulta conveniente disponer de un
circuito cerrado de helio, de tal manera que el gas que se evapora en el sistema de
medida pueda ser recogido y almacenado [6], y posteriormente licuado para una nueva
utilizacion. En este apartado vamos a describir en primer lugar el aparato licuefactor de
He, puesto a punto durante la realizacion de esta tesis, y los distintos criostatos utilizados

tanto para medidas de transporte eléctrico como para medidas magnéticas.

2.3.1 Licuefactor de Helio Liquido

Se trata de un equipo de la casa Quantum Technology Corporation tipo CR-
HLQ]1, y cuyo principio de operacién esti basado en el proceso de estrangulacién
isentalpica Joule-Thompson (J-T) que se emplea habitualmente para licuar el helio {7,8].
En este proceso se parte de un gas a una presion P, y temperatura 7; al que se hace
atravesar un pequeifio orificio, manteniendo la presién al otro lado en un valor menor
P. La temperatura del gas que sufre este proceso de estrangulacion se modifica
alcanzando un valor Ty tal que la entalpia /1 del gas en (P, T}) es la misma que en (P, 7))
y se producirda un enfriamiento del gas cuando el coeficiente de Joule-Thompson
u={(97/oP), sea positivo. Sin embargo, esto solo sucede en una cierta region del diagrama
(P, T) cuyo limite, llamado curva de inversion, estara dado por el lugar de los puntos
donde este coeficiente se anula, =0. En el caso del He la temperatura maxima de
inversion se encuentra en 43 K, por lo que para conseguir licuar e] He gas habra que

enfriarlo por debajo de esta temperatura, situdndose en un punto (P, T;) tal que la curva



CAPITULO 2: Técnicas Experimentales 23

isentalpica esté por debajo de la temperatura de ebullicién del He liquido en la presién

final del proceso P;.

El equipo de licuefaccion empleado en esta tesis es un sistema de refrigeracion
de circuito cerrado con tres etapas (Figura 2.7) en el que el fluido de trabajo es helio gas
de alta pureza (C60, esto es, 99.9999% de pureza libre de trazas de Ne). Las dos
primeras etapas, cuyas temperaturas son 78 K y 18 K respectivamente, son necesarias
para enfriar el He por debajo de la temperatura maxima de inversion a partir de la cual
el proceso J-T permite enfriar el gas, y la tercera es la estrangulacion J-T propiamente
dicha con la que se alcanzan finalmente 4.2 K. Este circuito cerrado estd en contacto
térmico en cada una de las etapas con el He gas procedente del exterior del sistema,
para conseguir reducir su temperatura y licuarlo. El liquido resultante se almacena en
un dewar de 40 | de capacidad, desde donde puede ser trasvasado a los criostatos de
medida. El primer estadio de 78 K estd también en contacto térmico con una capa de
superaislante que rodea todo el sistema y sirve de pantalla térmica para aislarlo del

exterior. Ademas el equipo esta protegido por una camisa de vacto.

Las dos primeras etapas estan basadas en un ciclo Gifford-McMahon (G-M) en
el que la presion del gas oscila de manera isoterma entre 20 bar y 5 bar. A continuacion,
el gas enfriado a 18 K por las dos etapas G-M previas y a una presion de 17 bar fluye
a lo largo de un intercambiador de calor de contraflujo, es decir, donde se pone en
contacto térmico con un flujo de gas en sentido contrario que proviene del estadio 3 y
que por lo tanto esta ya frio, con lo que el gas que entra es enfriado a 4.2 K. En el
tercer estadio este gas sufre la expansidn isentalpica al atravesar el orificio JT, cuya
apertura puede regularse mediante una valvula de aguja, convirtiéndose en una mezcla
de liquido y gas a una presidn ligeramente por debajo de presién atmosférica. La
fraccién liquida se evapora en tres intercambiadores térmicos sucesivos; en el primero
para licuar el He del exterior, en el segundo para mantener frio el dewar de
almacenamiento y evitar que se sobrepresione, y en el tercero para enfriar a contraflujo
el He puro que entra en este tercer estadio, como ya comentamos. El rendimiento del

equipo depende fundamentalmente de la apertura del orificio J-T, ya que si es muy
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FIGURA 2.7: Esquema de la circulacion de helio en el interior del licuefactor; se indica
la temperatura de las diferentes etapas, (1), (2) y (3), asi como el contacto térmico entre
los distintos niveles.
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pequeiia la mezcla liquido-gas sale muy fria, pero el flujo es muy pequefio y tiene poca
capacidad de enfriamiento, y si, por el contrario, es demasiado grande hay mucho flujo
pero el proceso J-T apenas enfria el gas. En la posicién 6ptima de la valvula de aguja

el rendimiento del sistema son 12 litros de Helio liquido al dia.

En la figura 2.8 podemos ver el interior del licuefactor desde dos angulos
distintos. En la imagen (a) se puede ver, encima de la tapa del dewar, la cabeza fria
(CTI-Cryogenics) donde esta el compresor correspondiente al ciclo G-M (A), y los dos

cilindros acoplados donde se produce el ciclo (B y C). En torno a ellos esta arrollado

FIGURA 2.8: Vista del interior del sistema de licuefaccion de helio liguido desde dos
dngulos diferentes (a) y (b).(A) cabeza fria, (B y C) cilindros del circuito G-M, (D)
intercambiadores de calor en contraflujo, (E) intercambiador de calor con el dewar de
almacenamiento (F) entrada de gas del exterior, (H) etapa de estrangulacion J-T.
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tubo de cobre por el que circula el gas que entra hacia el circuito J-T. Se observan
también varios tubos de acero verticales que consisten sucesivos intercambiadores de
calor en contraflujo (D). Asimismo sobre la tapa del dewar aparece, todavia sin finalizar,
el arrollamiento de tubo de cobre en el que la mezcla de liquido y gas a 4.2 K enfria el
dewar (E). En la imagen (b) se observa también, a la izquierda, el tubo grueso de acero
(F) por el que entra el gas del exterior en contacto térmico, a distintas alturas, primero
con las dos etapas del circuito G-M, a través de tiras de cobre, y después con la mezcla
de liquido-gas del circuito J-T en el arrollamiento de tubo de cobre inferior. En torno
a él se pueden ver varios cables eléctricos que conectan con un calefactor cuya finalidad
esta en el mecanismo de las purgas que explicaremos a continuacién. Se realizé una
inspeccién cuidadosa del equipo con un detector de fugas durante su instalacion para

prevenir posibles fugas de gas.

El gas que penetra en el licuefactor proviene del sistema de medida, a través del
recuperador de helio gas que lo almacena en botellas. Durante este proceso ha podido
sufrir contaminacion con diversas impurezas, principalmente de N, y otros gases
presentes en el aire. Antes de ser introducido en el sistema atraviesa una serie de filtros
que permiten eliminarlas en su mayor parte, sobre todo el vapor de agua. Las impurezas
restantes se congelan en las paredes del tubo por el que entran, de tal manera que
finalmente pueden llegar a taponarlo. Para eliminarlas se realiza un ciclo de purga de
5 minutos de duracién. En este proceso se corta la entrada de gas del exterior, se paran
los compresores y se conecta un calefactor para evaporar las impurezas (la temperatura
del segundo estadio sube hasta 50 K). Al mismo tiempo se abre la valvula de purgas por
la que se expulsan al exterior. Los ciclos de purga se activan de manera automatica
mediante un interruptor de presion diferencial que detecta la disminucién de presién en
el dewar de almacenamiento, respecto a la presiéon de entrada del gas, debido a la

reduccion del flujo de entrada.

Para mantener un buen control del equipo es necesario llevar un registro
cuidadoso de los diferentes parametros fisicos, presion y temperatura de cada una de las

etapas. En la figura 2.9 podemos ver la evolucién de la temperatura de las tres etapas,
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FIGURA 2.9: Evolucién de la temperatura en funcion del tiempo durante el enfriamiento
inicial: (@) primera etapa G-M, (O) segunda etapa G-M, (W) etapa J-T. La linea
continua indica el ritmo de licuefaccion del sistema calculado a partir del flujo de gas que
penetra en el sistema.

asi como del ritmo de licuefaccidn durante el enfriamiento inicial, obtenido a partir de
dicho registro. Asi pues, al arrancar el equipo se empieza con el sistema a 300 K y se
observa como, durante las primeras horas de funcionamiento del licuefactor, el
enfriamiento se produce sobre todo en las dos primeras etapas (cuyas temperaturas se
indican por los circulos llenos y vacios), que al cabo de 5 horas ya se aproximan bastante
a sus temperaturas de trabajo. En este primer periodo, sin embargo, la temperatura del
tercer estadio (M) apenas ha disminuido hasta 200K ya que, como vimos antes, el
proceso de estrangulacion Joule Thompson no enfria el He gas hasta que su temperatura
inicial esté por debajo de 43 K y el enfriamiento que se observa es simplemente debido
al contacto térmico con los otros dos estadios. Por este mismo motivo el ritmo de
licuefaccion (linea continua) es practicamente cero hasta que la temperatura de este
estadio JT no se aproxima a 4.2 K. (Este ritmo de licuefaccién (litros de He liquido
producidos por dia) se calcula a partir del flujo de gas que penetra en el sistema (litros

de He gas/seg) simplemente teniendo en cuenta que 1 litro de He liquido corresponde
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a 700 I de He gas en condiciones normales). Al cabo de 15 o 20 horas desde el momento
en que se pone en marcha el licuefactor, éste alcanza las condiciones estacionarias, es
decir, las temperaturas de los tres estadios practicamente no varian con el tiempo y el
flujo de gas que penetra en el sistema se estabiliza en un valor que corresponde a un
ritmo de licuefaccién de 12 I de He liquido/dia. Esta velocidad de produccion de He
liquido también puede comprobarse a partir de la medida del nivel en el interior del

dewar de almacenamiento en funcion del tiempo.

2.3.2 Criostatos y medida de propiedades de transporte eléctrico

CRIOSTATOS

La mayor parte de las medidas de transporte eléctrico con campo magnético
aplicado se han realizado en el criostato de helio liquido (de la compania Cryogenic
Consultants) [9] cuyo plano general se muestra en la figura 2.10. Permite un rango de
temperaturas de trabajo entre 1.5 Ky 300 K, con un campo magnético aplicado de hasta
90 kOe. Esta fabricado con planchas delgadas de acero inoxidable y fibra de vidrio que
proporcionan la suficiente impedancia térmica y, al mismo tiempo, rigidez para hacer
vacio en las zonas destinadas a ello. Para conseguir el gradiente térmico adecuado
dispone, de fuera a dentro, de: una serie de pantallas aislantes (7) y (11), camisas de
vacio (10}, un depésito de N, liquido (6) y finalmente un depésito para el He liquido (9)
en el que se estd sumergido el solenoide (8) que produce el campo magnético. En el

centro (1) esta el espacio reservado al portamuestras.

Para el bombeo de las distintas camisas de vacio se emplea una unidad Alcatel
Drytel 31, compuesta por una bomba de membrana y una turbomolecular, que permite
alcanzar presiones de 10~ Torr. El depésito destinado al He se rellena el dia anterior al
trasvase con N, liquido, con el objeto de enfriar el sistema a 77 K y minimizar el
consumo de He liquido durante el trasvase. Al dia siguiente se transfiere el nitrégeno
desde el depésito interior (9) hasta el espacio correspondiente al N, liquido (6),

asegurandose mediante un termémetro y un calefactor situados en la parte inferior del
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FIGURA 2.10: Seccion del criostato de helio liguido para medida de propiedades de
transporte. (1) Espacio del portamuestras, (2} y (5) tomas de vacio, (3} vdlvula de aguja,
(4) entrada para el trasvase, (6} depésito para N, liquido, (7) y (11) pantallas aislantes,
(8) solenaoide, (9) depdsito para He liguido y (10) camisas de vacio.
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solenoide de que no queda ningin resto de N, liquido que pudiera solidificarse al
introducir el helio. A continuacidén se procede al trasvase del He liquido desde el

licuefactor.

El solenoide superconductor (8) estd fabricado con filamentos muy finos de
aleacion Nb-Ti (T,=10 Ky H(T=0)=105 kOe) embutidos en una matriz de cobre muy
puro. Puede producir un campo en la direcciéon vertical de 90 kOe a 4.2 K, con una
buena homogeneidad en un cilindro con diametro y altura de 1 cm (variacién maxima
de 0.1%). La relacién campo corriente es de 1.09096 kOe/A, y su inductancia de 10.8 H.
La fuente de alimentacién del solenoide es una Cryogenic Consultants SMS120C, capaz
de producir una corriente de 150 A con una tensién maxima de 5 V. Dispone ademas
de una salida analdgica que, conectada a un multimetro Keithley 175, permite leer el
valor del campo magnético a través del ordenador. Se pueden utilizar rampas de
variacion de la corriente aplicada al solenoide entre 1.2 mA/s y 12 A/s. También existe
la posibilidad de trabajar en modo persistente si se desea mantener un valor de campo
constante H,. En este caso, tras estabilizar el valor deseado H, se cierra el circuito
superconductor a través de un interruptor formado por un filamento superconductor de
Nb-Ti. Este interruptor se abre (o se cierra) mediante un calefactor que se enciende (o
se apaga) para hacer que el hilo se encuentre en estado normal (o superconductor). Al
cerrar el circuito, €l campo H, queda atrapado en su interior y se puede desconectar la
corriente de la fuente de alimentacién, con lo que se elimina la disipacién en los cables

de conexién gque constituye la principal causa de consumo de helio en el sistema.

Por su parte, el portamuestras esta formado por un bloque de cobre en el que se
colocan las peliculas y que esta urido a un tubo hueco de acero inoxidable en cuyo
interior se encuentran los cables necesarios para llevar a cabo las medidas de transporte
eléctrico. Se dispone de dos tipos de portamuestras, en el primero la posicién de la
lamina es fija, bien paralela, bien perpendicular al campo. En el otro, puesto a punto
durante esta tesis, se puede hacer girar la lamina 180° respecto al campo magnético, lo
cual resulta esencial para poder estudiar las propiedades de anisotropia (Capitulo 6). El

mecanismo consiste en una lamina de cobre unida a una rueda dentada, que se engrana
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motor

muestra

FIGURA 2.11: Esquema del portamuestras que permite el giro en torno al campo
magnético en el interior del criostato de medida.

con un vastago que puede subir y bajar, haciendo girar a la lamina en torno a su eje
(Figura 2.11). El movimiento de este vastago se realiza mediante un motor paso a paso
controlado por una unidad de control de posicion GEL 8310 de la compania

Lenord + Bauer.

La medida de temperatura se hace mediante dos termdmetros de resistencia de
carbon-glass calibrados en el rango 1.5 K-325 K (Lake Shore CGR-1-500) uno de ellos
situado en el portamuestras, y otro cerca del calefactor para el control de temperatura.

Para la estabilizacion de la temperatura es necesario alcanzar un estado
estacionario mediante el equilibrio entre un ritmo de enfriamiento y una potencia
disipada. En este criostato se enfria la muestra haciendo circular un flujo de He gas
procedente, a través de una valvula de aguja, del gas que se evapora en el depésito de
He liquido. Se consigue un flujo estable haciendo vacio sobre la muestra con una
rotatoria y controlando la apertura de la valvula de aguja, lo cual proporciona un ritmo

de enfriamiento constante. La potencia disipada en el calefactor la suministra un
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FIGURA 2.12: Vista general del criostato de He liquido empleado para realizar las medidas
de resistividad ac, junto con la electronica de control.

controlador de temperaturas Lake Shore DRC-91C, conectado al termémetro de control.
Gracias a la inercia térmica del sistema, asociada sobre todo a la masa de cobre del
portamuestras, se consigue una estabilidad en temperatura de +10 mK durante tiempos

suficientemente largos (mas de una hora).

También se ha trabajado con otro criostato de He liquido para la realizacion de
medidas de resistividad ac (Capitulo 5) que podemos ver en la figura 2.12. La principal
diferencia con el anteriormente descrito consiste en el sistema de enfriamiento de la
muestra, que se realiza poniendo en conticto térmico la regién del portamuestras y el

baiio de He a través de una camisa con una presiéon de He gas controlada.

Para las medidas sin campo magnético aplicado se dispone de un criostato
refrigerado con N, liquido, que permite trabajar en el rango entre 60 Ky 300 K. En este
caso la medida de temperatura se realiza con una termorresistencia de platino (Pt-100)
calibrada. Es en este criostato donde se ha llevado a cabo la caracterizacion inicial de
las transiciones en resistencia de las laminas delgadas superconductoras fabricadas en el

laboratorio.
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METODOS DE MEDIDA DE PROPIEDADES DE TRANSPORTE

La medida precisa de las diferentes propiedades de transporte, resistividad,
magnetorresistencia, corriente critica, efecto Hall, caracteristicas I-V, etc constituye una
herramienta muy poderosa tanto para la caracterizacion de la calidad de las muestras
fabricadas como para el estudio de las propiedades de los superconductores en el estado
mixto, ya que existe una relacion directa entre la disipacién y el movimiento de los
vortices. Por este motivo, a lo largo de este trabajo de tesis, se han utilizado muchas de
ellas. En este apartado describiremos brevemente los métodos empleados para la medida
de la resistividad y la magnetorresistencia, mientras que hemos querido dedicar un
capitulo independiente a la corriente critica en el que se exponen algunas de las técnicas
que pueden emplearse para obtenerla, tanto magnéticas como de transporte (en
particular la medida de las curvas /-J), junto con algunos casos concretos en los que la

utilizacién de cada una de ellas ha sido especialmente adecuada.

La medida de resistencias se ha llevado a cabo mediante el método de las cuatro
puntas y con corriente continua. Este método se basa en la colocacién de cuatro
contactos en la muestra, dos para introducir la corriente / en la muestra y otros dos para
medir la diferencia de potencial V' generada; en general, los contactos eléctricos se
realizan con hilo de cobre barnizado de 50 um de didmetro soldados directamente con
indio puro sobre las peliculas. En el caso de las multicapas se colocaron los contactos en
el borde de la lamina, para asegurar un buen contacto a través de todo el perfil de la
lamina. La fuente de corriente empleada es una fuente Keithley 224 programable,
controlada por ordenador a través de una entrada IEEE, y que permite estabilizar
corrientes entre 5 nA y 100 mA, asi como realizar cambios instantaneos tanto de
magnitud como de sentido de la corriente. En general, la intensidad empleada para la

medida de las muestras ha sido de 1-10 pA.

La lectura del voltaje se realiza mediante un nanovoltimetro Keithley 181, también
controlado por ordenador, con una precisién de +10 nV. La diferencia de potencial ¥

se ha obtenido promediando las lecturas de voltaje tomadas con la corriente en sentido
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positive V(I +) y en sentido negativo 1(/—), para anular posibles efectos termoeléctricos
en los contactos, es decir V=[V{I+)—V(I-)]/2. Una vez determinado el voltaje V' la

resistencia eléctrica R se obtiene de forma inmediata.

Para transformar la resistencia R en resistividad p pueden utilizarse dos métodos.
En primer lugar, si se trata de una muestra con una geometria de medida definida de

seccion S y longitud L, 1a resistividad se obtiene de manera directa como
p =RS/L (2.4)

Es en este tipo de muestras donde se han llevado a cabo las medidas de
magnetorresistencia, ya que en ellas el camino y la direccién de la corriente estan bien
definidos. Esto hace posible conocer el angulo entre el campo y la corriente, los cuales

se han mantenido perpendiculares en todas las medidas realizadas.

En el caso de una lamina delgada, de geometria arbitraria, puede obtenerse
también la resistividad mediante el método de van der Pauw [10], siempre que se trate
de muestras homogéneas en espesor, simplemente conexas (sin agujeros) y los contactos

eléctricos sean pequefios y estén situados en el borde de la muestra (Figura 2.13).

FIGURA 2.13: Esquema de la disposicion de contactos para la medida de resistividad por
el método de van der Pauw en una muestra de espesor uniforme.



CAPITULO 2: Técnicas Experimentales 35

De acuerdo con el método de van der Pauw, si los cuatro contactos A, B, Cy D
se disponen tal como se representa en la grifica 2.13 y se define Ry x; =V /I);, se cumple

la igualdad

exp(-mdR p.cp/ P ) +€Xp(-mdRpp ca/ p) =1 (2.5)

donde d es el espesor de la muestra. Esta ecuacion tiene una unica solucidn para la

resistividad, cuya expresion es [10]

p=md/In2 (Rupcp +Rpp.ca)/2 f (RAB,CD/RBD.CA) (2'6)

donde f(x) es una funcién que depende de la relacién entre las resistencias y satisface la

igualdad

(Rapcp-Rep.ca)/ (Rap.cp +Rap ca) =farccosh[ zexp(In2/f)] (2.7)

aunque en la practica se toma el valor de f de la grafica original f(x) calculada

numéricamente por van der Pauw [10].

2.3.3 Susceptémetro ac y magnetometro dc

El equipo que se ha utilizado para la realizacion de las medidas magnéticas, tanto
en ac como en dc, es un Magnetometro/Susceptometro modelo 7225 de la casa Lake
Shore, que se ha puesto a punto en esta tesis. Se trata de un criostato que permite
trabajar entre 4.2 K y 325 K, equipado con un solenoide superconductor que puede
proporcionar un campo de hasta 50 kOe, con una uniformidad de 0.1% en una longitud

de 6 cm, y una estabilidad de =5 Oe.

En la figura 2.14 podemos ver un esquema del sistema de vacio, que consiste en
dos espacios independientes (1) y (2). El exterior (1), que rodea el depdsito de He
liquido, esta en vacio estatico, aunque podria ser evacuado si fuera necesario. El interior
(2), rodea la parte inferior del espacio destinado al portamuestras (3) para proporcionar
el aislamiento térmico necesario cuando el sistema esta en funcionamiento, si bien se

puede introducir en su interior una pequeiia presion de He gas, procedente del vapor
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en el bano de He liquido a través del distribuidor (4), para enfriar la muestra. El espacio
del portamuestras (3) termina en un tubo de zafiro en el que estan situados los
arrollamientos, calefactor y sensores necesarios para la medida. El contacto térmico entre
la muestra y los termémetros se asegura introduciendo una presién de He gas en este
espacio. Existe, ademds, una precamara (5) que permite cambiar la muestra sin pérdida
de vacio en la zona de baja temperatura. Hay que sefialar que el espacio de la muestra
no esta aislado del bafio de He liquido en su parte superior, lo que permite preenfriar
la muestra antes de introducirla en la zona de medida donde la temperatura esta
controlada. Tanto el espacio de la muestra como el espacio vacio que la rodea pueden
ser evacuados a través del distribuidor (4) con una bomba turbomolecular Alcatel. El
sistema puede trabajar también con N, liquido como liquido criogénico, pero entonces

es necesario utilizar una fuente de He gas externa (6).

Para la medida de la susceptibilidad ac es necesario someter a la muestra a un
campo magnético alterno 4, a través de un carrete primario, y recoger eén un secundario
que la rodee el voltaje inducido por la variacién de flujo en esta [11], como se
esquematiza en la figura 2.15. En este sistema el circuito primario esta alimentado por
una fuente de corriente ac/dc, que permite generar un campo entre £=0.00125 QOe- 25
Oe, en el rango de frecuencias f=1 Hz-10 kHz. El secundario estd formado por dos
cérretes iguales en oposicion, uno que rodea la muestra y el otro no, para cancelar el
voltaje inducido por el propio campo ac. Sin embargo, existe siempre una pequeia
asimetria entre Jos dos carretes que puede eliminarse promediando el voltaje inducido
cuando la muestra esta en el superior v, y cuando esté en el inferior v,,.. De tal manera

que la susceptibilidad y se obtiene como

X=a[Ve(Vop Vi) V11 (2.8)

donde « es un coeficiente de calibracion y IV es el volumen de la muestra, la cual puede
desplazarse entre las dos posiciones mediante un motor paso a paso. El voltaje inducido
en el secundario se mide con un amplificador lock-in EG&G 5209. De este modo se
consigue una sensibilidad de 2 10°® emu, en términos de momento magnético equivalente.

Toda la electrénica del sistema estd automatizada y puede controlarse por ordenador.
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FIGURA 2.15: Diagrama de los elementos de medida de la susceptibilidad ac. Se indican
el circuito primario (P) y el secundario (S).

Este mismo montaje permite también realizar medidas de imanacion dc por un
método de extraccidn. En este caso el voltaje v inducido en el secundario no se debe al
campo alterno, sino al movimiento de la muestra que recorre los dos carretes con

velocidad constante. El momento magnético m viene dado por
m=k fvds 2.9

- donde k es upa constante de calibracién y [vdt es la integral del voltaje en funcion del
tiempo. La sefal es recogida con un voltimetro digital Keithley LS-182, y 1a integral se
realiza numéricamente a partir de la forma del barrido v-7. Se consigue una sensibilidad

de 10* emu.
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CAPITULO 3

La corriente critica: técnicas de medida y ejemplos

caracteristicos

3.1 Introduccion

El diagrama de fases caracteristico de un superconductor [1] suele dibujarse en
el plano H-T. Si se trata de un superconductor tipo II, como se muestra en la figura 3.1,
aparecen en €l dos lineas que definen el campo critico inferior H-,(T) y el campo critico
superior H(T). Por encima de H, el material se encuentra en estado normal, y por
debajo de H, en estado Meissner, es decir, se comporta como un diamagnético perfecto.
Entre ambos campos existe una region que se conoce como estado mixto, en la que el
campo magnético puede penetrar en el interior de la muestra en forma de lineas de flujo

cuantizado o vortices. La relacion entre H, y H, viene dada por
H./H. = 2 = 2 (AE)? (3.1)

donde x es el pardmetro de Landau-Ginzburg, £ es la longitud coherente y A es la
longitud de penetracion de London. En el caso de los superconductores de alta
temperatura H.,=100 Oe y H,=1000 kOe y, por tanto, k>>1 [2]. Por esto el estado
mixto ocupa una gran parte del diagrama de fases, y van a ser sus propiedades las que

determinen su comportamiento en un rango de campos y temperaturas muy amplio.

Por otro lado conviene recordar que el primer hecho que caracterizé a la
superconductividad, y a la que debe su nombre, es decir a que la resistencia eléctrica del

material se hacia cero por debajo de la temperatura de transicién, no se cumple en todas
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FIGURA 3.1: Diagrama de fases en el plano (H-T) para un superconductor tipo 11
convencional.

las regiones del diagrama de fases, sino que, en presencia de un campo magnético,
depende tanto de la corriente de transporte que atraviesa la muestra como de la
estructura de defectos de esta. Por ello resulta conveniente aiadir un tercer eje a este
diagrama, un eje de densidad de corriente J en el que habra que representar la corriente
critica J. para cada punto del plano (H,T). Este valor de J. nos dira cual es la corriente
mdaxima que se puede hacer pasar por el material sin que este pierda sus propiedades
superconductoras, y cuyo conocimiento resulta de vital importancia de cara a muchas

aplicaciones.

CORRIENTE CRITICA DE RUPTURA DE PARES

Resulta interesante, pues, estudiar cuales son los limites te6ricos de la corriente
critica para un material perfecto [1]. En primer lugar consideremos un hilo muy delgado

(diametro d < <) de tal manera que, si el pardmetro de orden superconductor se escribe



CAPITULO 3: La corriente critica, técnicas de medida... 43

(@)= |9 ()€, (32)

se pueda considerar que su amplitud || es constante en todas partes. En este caso,

como se deduce de las ecuaciones de Landau-Ginzburg,
[ P=v,2 (1-(Em™Vv/h)%), (3.3)

donde ., es la amplitud del parametro de orden en una muestra infinita, m" es la masa
efectiva de los portadores y v, es su velocidad, con lo que la corriente de transporte J,

queda
I, = 242 (1-(Em'v/hy)y, (34)

de tal manera que la corriente maxima que puede llevar el hilo se obte. .ra de hacer

/v, =0, es decir, v, = W3Em . Asi, se obtiene
J. = dey.? w3V3Em™ = cH/3V6mA. (3.5)

Esta corriente critica se conoce como la corriente de ruptura de pares J,, ya que
se puede interpretar como la corriente necesaria para proporcionar a los pares de
Cooper una energia cinética igual a la energia de condensacion. Desde el punto de vista
microscépico [3] se puede demostrar que, en presencia de una velocidad uniforme v, las
energias de las cuasiparticulas se ven desplazadas en # kev,, de modo que el gap se hace

cero para algunos estados cuando
v, =A/vkp = wmwim, (3.6)

que es un resuitado muy parecido al encontrado por la teoria de Ginzburg Landau. Este
valor de la corriente critica de ruptura de pares se puede estimar del orden de 10° A/cm®
para los superconductores de alta temperatura critica [4]. Sin embargo, en muestras

reales rara vez se obtienen corrientes comparables a J,.

ESTADO MIXTO: CAMPO ELECTRICO DE JOSEPHSON

Vamos a considerar ahora un hilo de material superconductor, pero de
dimensiones macroscopicas (radio R>> £, A). En este caso, mientras el autocampo

generado por la corriente H=2//Rc sea menor que H,, el material se encontrara en
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estado Meissner y llevara corriente sin disipacion en una capa superficial de tamafio A.
Al ir aumentando la corriente, llegard un momento en que el autocampo se hara igual
a H.;, de tal forma que se podran empezar a nuclear vértices, en forma de anillo, en la
superficie de la muestra. Estos anillos de vortice tenderan a decrecer y aniquilarse en el
centro de la muestra debido a su propia tensién de linea; y producirdn un campo

eléctrico, segiin la formula de Josephson [J]
E=B xv/c, (3.7)

en la direccién de la corriente de transporte, es decir, un campo eléctrico disipativo. En

esta imagen,  lensidad de corriente critica a campo cero vendria dada por
Jey= cHe/27R (3.8)

y se anularia para campos superiores a H,. Es decir, en un material perfecto la corriente
critica deberia ser cero en el estado mixto. Como puede verse en la figura 3.2, los
vortices creados por el campo magnético sufren, en presencia de una corriente de

transporte, una fuerza de Lorentz

F. = J x (3.9)

E=Bxv/c

%

T ()

F =Ixe,/c

FIGURA 3.2: Esquema de la disposicion geométrica de la fuerza que actua sobre un
vértice en movimiento, junto con el campo eléctrico producido por este.
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que al ponerlos en movimiento con una velocidad v genera el campo de Josephson (3.7)
en la direccién de la corriente. Este movimiento es lo que se conoce como "flux flow" o

flujo de vértices [6}, y da lugar a una resistividad
Pre = Pn B/Hc (3.10)

donde p, es la resistividad en estado normal.

ANCLAJE DE FLUJO MAGNETICO

Veamos ahora lo que sucede realmente en una muestra cue rra de un
superconductor de tipo II. En la figura 3.3a se representa la dependencia 4 corriente
critica con el campo para dos muestras del superconductor de baja temperatura Nb,Zr
a 4.2K, con diferente tipo de defectos, una tal como ha sido obtenida, y 1a otra en forma
de hilo trabajado en frio [7]. Asimismo podemos ver en la figura 3.3b la dependencia de
H(T) para este material. Estas dos graficas muestran claramente que, como deciamos
al principio del capitulo, el diagrama de fases en el plano A-T no contiene toda la
informacién acerca de las propiedades del material superconductor, ya que, aunque el
campo critico es el mismo para las dos muestras de la figura 3.3a, hay una diferencia de
un orden de magnitud en la corriente critica de ambas, siendo mayor en la que tiene més
defectos. De todas maneras hay que hacer notar que, en ambas muestras, J.. se hace cero
para el mismo campo, 70 kOe, que coincide con el campo critico ., a esta temperatura.
La explicacion microscopica fue propuesta por Anderson [8], que sugirié que la corriente
critica en el estado mixto se alcanzaba cuando la fuerza de Lorentz superaba a la fuerza
de anclaje debida a las inhomogenidades en el material. Como se muestra en la figura
3.4, si existe una region dentro del superconductor donde la energia de] vortice U esta
reducida respecto al resto por la presencia de un defecto, resulta favorable
energéticamente para el vortice situarse sobre este. Si se ejerce una fuerza de Lorentz
F, =J®,c sobre el vortice, esta se vera contrarrestada por la fuerza recuperadora
originada por el defecto F (r)=-VU. De este modo, el vortice permanece anclado en la
posicién del defecto mientras que la corriente sea suficientemente baja (J</.) y sélo se

pondra en movimiento, originando disipacién, cuando se cumpla
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FIGURA 3.3: (a) Dependencia de la corriente critica con el campo magnético para dos
muestras de Nb,Zr, una de ellas tal como ha sido obtenida (linea continua) y la otra
trabajada en frio (linea discontinua), tomada de la referencia [7]. (b} H(T} para el
superconductor Nb,Zr {7].
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F, = Jo X ®y/c =(VW),x=Fp, (3.11)

es decir, cuando la fuerza de Lorentz supere a la fuerza maxima que puede producir el
defecto y que se define como la fuerza de anclaje F,. En general, no es un problema
sencillo obtener la fuerza de anclaje total sobre la red de vortices a partir de la
interaccién de un solo vortice con un defecto [9], ya que hay que considerar el conjunto
de los centros de anclaje, cuya distribucién es habitualmente aleatoria, y las
deformaciones elasticas introducidas en la red debido al anclaje, que en ciertas

condiciones (anclaje colectivo [10]) pueden ser la contribucién mas importante al anclaje.

Por este motivo, ¢l estudio y la caracterizacion de los defectos y su »apel como
centros de anclaje ha sido desde la superconductividad de baja temperatura hasta ahora
una de las dreas mas activas de investigacién para poder obtener materiales adecuados
para las aplicaciones [4,9]. Existen distintas técnicas de medida que permiten la
obtencion de la corriente critica de un material; en este capitulo vamos a estudiar
algunas de ellas a través de algunos casos concretos que hemos investigado. En primer
lugar veremos el método de transporte eléctrico, y a continuacioén distintos métodos

magnéticos.

FIGURA 3.4: Dependencia espacial de la energia de un vértice en presencia de un defecto,
y de la fuerza de anclaje ejercida sobre éste (. U-----~ F,=-VUj.
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3.2 Método de transporte: laminas delgadas de superconductores de

alta temperatura critica

E! método mas directo para la medida de ]la corriente critica es el de transporte
eléctrico, en el cual se hace pasar corriente a través de la muestra hasta que se detecta
una caida de potencial, como se puede ver en la grafica 3.5. En general, es necesario
definir un criterio de voltaje o, mas bien, de campo eléctrico, y que se suele tomar en
torno a 1xV/mm para caracterizar el umbral de la disipacion. Sin embargo, los valores
de J. obtenidos no dependen mucho de la eleccion concreta de este criterio, al ser
abrupto el inicio de la disipacion. La geometria de la muestra debe ser sencilla, para
poder transformar de manera directa los valores de intensidad y voltaje en densidad de
corriente y campo eléctrico, esto es, debe tener una seccion uniforme S=¢Xw, siendo ¢

el espesor y w la anchura, en una longitud constante /. En este caso J=I/S y E=V]I.

En el caso de las laminas delgadas, puede obtenerse una geometria definida

V (V)

— 1 | | 1 I ] ] |

0 10 20 30 40 50 B0 70 80
I (mA)

FIGURA 3.5: Caracteristicas Intensidad- Voltaje medidas en un puente de (100umxImm)
definido en una pelicula de EuBa,Cu.0, a 50 Ky dos campos magnéticos distintos. La
linea discontinua indica el criterio de voltaje utilizado para definir la corriente critica.
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médiante técnicas de litografia [11]. Para ello se coloca la muestra en una centrifugadora
o spinner y se extiende sobre ella una capa de resina fotosensible (Microposit S-1813),
que se endurece a 95 °C. Posteriormente, se ilumina con luz ultravioleta cubierta por una
mascara en la que se ha dibujado el motivo que queremos definir en la muestra. Para
la medida de corriente critica se utilizan puentes de 100um de ancho y 1 mm de largo
y de 20um de ancho y 0.3 mm de largo, como el que aparece en la figura 3.6. Después
de la exposicion se introduce la muestra en un liquido revelador, que hace desaparecer
las zonas de la resina que habian sido iluminadas. Tras un nuevo endurecimiento de la
resina restante a 105 °C, se procede al ataque hiimedo de la 1dmina en una disolucién
de acido fosférico, H;PO,, donde son eliminadas las partes de la lJamina que no estaban

cubiertas. A continuacidn la resina restante se elimina con acetona.

La muestra asi obtenida tiene una seccién en torno a 107 cm? lo que permite
alcanzar densidades de corriente de hasta 10° A/cm® utilizando una fuente de corriente

programable Keithley 224, que proporciona un méaximo de 100 mA. Al emplear valores

.r: ' PT\"'#A -. i

100 pm

FIGURA 3.6: Microfotografia de un puente de medida de corriente critica de 20um de
ancho y 0.3 mm de largo definido en una ldmina delgada de EuBa,Cu,0, mediante el
proceso de litografia.
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tan altos de corriente para medir, aparece el problema de un posible calentamiento de
la muestra que podria falsear las medidas. Esto puede evitarse utilizando un método
pulsado, aplicando la corriente en pulsos de unos 0.5 segundos de duracion, durante los
cuales se realiza la medida de voltaje mediante un nanovoltimetro Keithley 181
controlado por ordenador. En la grafica 3.7 se puede ver la dependencia de la corriente
critica en funcién del campo magnético a 50 K para una lamina de EuBa,Cu,O, con
orientacion eje-a, obtenida por este método. Esta técnica de transporte ha sido utilizada
para realizar la mayor parte de las medidas de corriente critica con campo magnético
aplicado en laminas delgadas y superredes de superconductores de alta temperatura que

aparecen en los capitulos siguientes.

1.2 ,

00! I 1 | |
0 20 40 60 80 100

H (kOe)

FIGURA 3.7: J en funcion del campo magnético para una ldmina de EuBa,Cu,0, con
orientacion eje a, a 50K, medida por el método de transporte en un puente de 100 um de
ancho.
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3.3 Métodos magnéticos

El método de transporte eléctrico tiene la desventaja de que es destructivo, pues
hace falta definir un motivo en la muestra, y no siempre es posible obtener muestras con
las dimensiones adecuadas, seccién pequena y uniforme, etc, como, por ejemplo, es el
caso de los monocristales de los distintos compuestos. Asimismo, para una muestra de
seccion dada, el rango de densidades de corriente J accesible experimentalmente estd
limitado por la maxima corriente / que se puede hacer pasar por la muestra sin
calentarla. Por esta razén, puede resultar mas adecuado en determinadas ocasiones
emplear técnicas magnéticas. Estas se basan en el hecho de que en un superconductor
con corriente critica distinta de cero los voértices creados por el campo magnético son
anclados por los defectos en el interior del material lo cual da lugar a un
comportamiento magnético no reversible y, por tanto, la medida de esta histéresis
magnética puede relacionarse directamente con J.. Existen, asi pues, multitud de
procedimientos para obtener informacion acerca de la corriente critica en el material a
partir de medidas magnéticas, pero todos tienen un origen comiin en el analisis a través

de modelos de estado critico més o menos sofisticados.

EL MODELO DE BEAN

Este modelo fue propuesto por Bean en 1962 [12] para explicar los ciclos de
histéresis de los superconductores de tipo II. Al aplicar un campo magnético H a uno
de estos materiales se generaran en su interior corrientes de apantallamiento para evitar
gue el flujo penetre. Su principal hipdtesis consiste en suponer que, si bien a través del
material superconductor puede circular cualquier corriente J<J, en la practica esta toma
siempre el valor maximo J, o cero dependiendo de la historia magnética de la muestra.

De este modo la ecuacion de Maxwell, VxH=(41/c)), se convierte en
VxH=(4m/c) Je (3.12)

cuya solucion es mucho mas sencilla. En términos de movimiento de vortices esta
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hipétesis puede explicarse del siguiente modo: si se aplica un campo magnético Hz a
una muestra de un material superconductor (un cilindro infinito de radio R situado
también a lo largo del eje z, por ejemplo), los vortices empezaran a entrar en su interior
impulsados por la fuerza de Lorentz F, =JB/c, donde la corriente sera J=c/4mwoH /dr=
c®,/4m on/dr, siendo n la densidad de vortices y B,=n®, En el instante inicial esta fuerza
sera muy elevada ya que el valor del campo cambia abruptamente de H, a 0 en el borde
del cilindro. Por otra parte, como vimos en la introduccién, existira también una fuerza
de anclaje F; que se opone a este movimiento y que podemos escribir como F,=J.B/c.
De este modo, mientras J>J. la fuerza de Lorentz sera mayor que la fuerza de anclaje
y los vértices podran seguir penetrando en el material, lo cual reducira el gradiente en
la densidad de vértices dn/dr y, en consecuencia, también la corriente y F;. El proceso
continuara hasta que se alcance el estado critico en el que J=Jy la fuerza de Lorentz

se ve compensada por la de anclaje.

En esta geometria sencilla de un cilindro paralelo a la direccion del campo

podemos hacer ¢H,/&z=0, por lo que (3.12) se reduce a
oH /or=(4m/c), (3.13)

es decir, en el estado critico la pendiente en la variaciéon de H(r) es constante, como se
esquematiza en la figura 3.8 y, para un valor de campo externo como H,, los vortices sélo
penetran hasta una distancia L,=(c/4m)H,/J- (figura 3.8a), de manera que la corriente
es J=0 para r<L,y J=J. para r>L,. Al ir aumentando el campo llega un momento en
que L, se hace igual a R y se alcanza el campo de penetracion Hp,=4mJ R/c en el que la
corriente se hace igual a J. para todo r. Para valores de H mayores, el campo penetra
completamente el cilindro pero manteniendo el mismo tipo de perfil de pendiente
constante en funcion de r. Al reducir el valor de H desde un valor maximo H_, el flujo
empieza a salir del material de acuerdo con (c/4w)oH /or=-J. dando lugar a los perfiles

esquematizados en la figura 3.8b.

Asi pues, dentro de este modelo de Bean, se puede calcular la forma del ciclo de

histéresis que, para la rama de imanacion inicial (figura 3.8a), vendria dada por
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FIGURA 3.8: Esquema de los perfiles de campo magnético en el interior de un cilindro
infinito de radio R para distintos valores del campo aplicado Hy (a) Curva de imanacion
inicial en la que H aumenta de 0 hasta H , se indica la distancia L, que penetra el campo
en el interior del cilindro (b} Rama del ciclo de histéresis en la que se disminuye el campo
desde H,_ hasta 0, siendo H >H,. Hp es el campo de penetracion definido en el texto.

2
-HaAgm]]
4 M - £ £

-—£ H>H,
3 (3.14)

y, para el ciclo completo (figura 3.8b), seria

H ~H<2H,

1 2(1+
4 M = {
H —H>2H,

m‘:qwlt

(3.15)
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Uno de los resultados mas interesantes de este modelo estriba en que la
imanacién para H>H, (3.14) es independiente del campo y proporcional a la corriente
critica, M =- J.R/3c (sustituyendo H, por su valor). Y, si escribimos esta relacién en las

unidades mas habituales (/. en Ajem’, M en emu/cm’ y R en cm), queda
J=15 (M*—M")/R (3.16)

donde M* y M~ son la imanacién en las ramas positiva y negativa del ciclo de histéresis
respectivamente en emu/cm’, ya que resulta mas conveniente tomar el promedio de
ambas ramas para eliminar la posible contribucién de la imanacidn reversible. Asi pues,
la medida del ciclo de histéresis dc nos da de manera directa la dependencia de la
corriente critica con el campo magnético. Este ha sido el método que hemos empleado

en el apartado 3.3.1 para la caracterizacién del oxido superconductor LiTi,O,.

Por otra parte, dentro del modelo de Bean se puede obtener también la
permeabilidad ac [13], p = 1+4my . El empleo de esta magnitud resulta de gran interés
porque permite aprovechar la mayor sensibilidad de las técnicas de deteccion en fase,
tipo lock-in, y por eso ha sido el método elegido para el estudio de la corriente critica
tanto en peliculas delgadas, en las que el volumen V es muy pequefio (y en consecuencia
el momento magnético m=M} también lo es) (apartado 3.3.2), como de monocristales
de superconductores organicos en los que la corriente critica es relativamente baja

(apartado 3.3.3).

Asi pues, considerando un campo externo h,,=H, cos(wt) la permeabilidad u=

@’ +in’ se calcula como

r

/ / W Lo
pw=1+dmy’ = ——cos{w r)dt
TH, { 7R (3.17)
A
"oy’ =L [ = sin(wi)dt
p' =4y — {WRZsm(co)

donde ® es el flujo que atraviesa la seccidn del cilindro, o es la frecuencia del campo

ac y T=2m/w; definiendo x=H,/H,=L /R, se obtiene



CAPITULO 3: La corriente critica, técnicas de medida... 55

X<1__5__) 0<X<1
n’:{ ) 1?;» 5 7 13
1 x -
L A = -y x sin{8)
17(2232}(3,\’ X48>()
1 x ¥ -xX X . . _
2421 0 +—.~_+—->sm 30) -—sin(46 x>1 (3.18)
(4 4 12)S ( )(24 438 (36) 384 (46)
donde 8(x)=2arcsen(x'?), y
W { 37 2 3.19)
_4_1(1%> 1 N
3T x X

Es interesante resaltar que p” tiene su maximo para x=1, es decir cuando el
campo ac penetra hasta el centro de la muestra y, por tanto, la forma mas sencilla de
obtener la corriente critica es a partir de la posicién del maximo en la parte imaginaria
de la susceptibilidad, aunque también el analisis de la curva completa p(x) puede ser de
gran utilidad. En resumen, a través de todas estas ecuaciones, (3.14) a (3.19), es posible
relacionar las medidas magnéticas con la corriente critica que circula en el material,
como veremos a continuacioén centrdndonos en tres superconductores distintos cuya

corriente critica hemos investigado empleando distintos tipos de medidas magnéticas.

3.3.1 Ciclos de histéresis dc: Monocristales superconductores de LiTi,O,

I.a medida del ciclo de histéresis en de ha sido el método que hemos empleado
para caracterizar las propiedades superconductoras de monocristales de la espinela
LiTi,O,. Este es uno de los primeros Oxidos superconductores conocidos, descubierto
en 1971 [14]. Se trata de un material isotrdpico, con una temperatura critica que oscila

entre 11K y 14 K, y estructura de espinela [14,15]. Estudios de transporte y calor
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FIGURA 3.9: Susceptibilidad ac vs T para monocristales de LiTi,O, medida con I Oe y
125 Hz.

especifico [16] en muestras en forma de polvo y policristalinas han mostrado que se trata
de un superconductor con acoplamiento débil, bien descrito por la teoria BCS. Sin
embargo, en las muestras policristalinas, se observan las mismas caracteristicas granulares
que aparecen en las ceramicas de los oxidos de alta T [17]. Resulta, por tanto,
interesante poder disponer de monocristales, 1o que sélo se ha conseguido recientemente
[18, 19], para estudiar sus propiedades intrinsecas, especialmente en lo que se refiere a
magnitudes como la corriente critica que se ven fuertemente afectadas por la

granularidad.

l.os monocristales fueron crecidos por un método electrolitico en crisoles de
alimina [19], y su transicion superconductora, como aparece en la figura 3.9, esta en 11.5
K, con un anchura de 1.5 K, medida por susceptibilidad ac. Su tamaiio tipico, en torno
a 0.05mm, es demasiado pequeno para poder realizar medidas de transporte, sin

embargo se puede obtener una buena caracterizacion mediante medidas magnéticas [20].

En la figura 3.10 aparece el ciclo de histéresis a campo bajo de un monocristal de
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FIGURA 3.10: Ciclo de histéresis a campo bajo de un monocristal de LiTi,0,a 5K La
linea continua es un ajuste a las expresiones (3.14) y (3.15) con Hpy=2.5 kQe.

LiTi,0, a 5 K, asi como el ajuste por el modelo de Bean, ecuaciones (3.14) y (3.15), que
como puede observarse lo describe bastante bien. El campo de penetracion Hp obtenido
del ajuste es H, = 2.5 kOe, que corresponde a un valor de corriente critica de
8-10°A/cm?. Se trata de un valor que es 6rdenes de magnitud superior al encontrado en
muestras policristalinas de este mismo material J(H=0,4.2K) =~ 10 A/em’ [16], que
tienen un tamafio suficiente para realizar medidas de transporte, pero en las que existen

fronteras entre los granos.

La figura 3.11a muestra un ciclo de histéresis hasta 20 kOe a una temperatura
de 6K, en este caso €l campo es siempre superior al campo de penetracién por lo que
la dependencia de la imanacién con el campo puede atribuirse directamente a la
variacion en la corriente critica y, mediante la expresién (3.16), se obtiene la curva J(B)
que aparece en la figura 3.11b. Como puede observarse siguen siendo valores en el rango
de 10° A/cm” [20], con una dependencia muy débil con el campo magnético, a diferencia

de lo que ocurre en muestras granulares.
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FIGURA 3.11: (a} Ciclo de histéresis hasta 20 kOe a 6 K para un monocristal de LiTi,O,
(b) Corriente critica en funcion del campo magnético deducida a partir de la gréfica {(a).
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3.3.2 Susceptibilidad ac: peliculas delgadas de superconductores de alta

temperatura critica

La susceptibilidad ac ha sido otra de las técnicas magnéticas mas empleadas para
la caracterizacién de los distintos compuestos superconductores [2], va que, de una
manera sencilla y sin necesidad de contacto eléctrico, permite obtener tanto la
temperatura de transicion T, como la fraccién de muestra superconductora, tanto en
muestras en forma de polvo o cerdmicas como en monocristales y laminas delgadas.
Presenta ademas la ventaja, frente a los magnetometros de convencionales (no tipo
SQUID), de un aumento en la sensibilidad gracias a las técnicas de detec 1en fase y

a la posibilidad de emplear frecuencias elevadas.

Por este motivo, poco después del descubrimiento de los superconductores de alta
temperatura, ha sido ampliamente aplicada para el estudio de uno de los nuevos
fenémenos descubiertos en estos materiales: la existencia de una linea de irreversibilidad
por debajo de H (T} que separa el comportamiento magnético reversible del histerético,
y en donde, por tanto, la corriente critica se hace cero y aparece una resistividad
p(J—0)=0 [21]. Malozemoff er al. [22] comprobaron que la posicién de esta linea para
monocristales podia obtenerse tanto por medidas de imanacion de (en este caso la linea
de irreversibilidad se define por el punto de divergencia entre la medida de imanacién
enfriando con campo (FC) o encendiendo el campo después de eafriar (ZFC)), como
por la posicién del pico de la componente de pérdidas de la susceptibilidad ac x” en un
campo magnético dado. Sin embargo, a pesar de la amplia utilizacién del método ac [2]
por su sencillez experimental, ha resultado mucho mas controvertido [23-27], ya que el
pico de pérdidas puede estar asociado a distintos procesos de absorcion de energia y de

penetracion de flujo.

En la figura 3.12a podemos observar la transicién superconductora de una pelicula
delgada de EuBa,Cu,0; con orientacién eje a medida por susceptibilidad ac, con un
campo ac perpendicular al plano de la muestra de 0.1 Oe y 1kHz. Asimismo se aplicaron

distintos campos dc, en la misma direccién que el campo ac, cuya magnitud varia entre
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FIGURA 3.12: (a) Susceptibilidad ac en funcion de la temperatura para una ldmina
delgada de EuBa,Cu,0, con orientacion eje a, medida con h,,=0.1 Oe, f=1 kHz y
H,=0kOe (O, @), 5 kOe (v, V) y 40 kQOe (O, W). (b} Linea de irreversibilidad para esta
misma muestra definida por: técnicas de transporte (v), por la posicion del pico de
peérdidas ¥ (O) y por el inicio de la sefial diamagnética en ¥’ (®).
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0 y 40 kOe. Como se puede apreciar tanto el inicio de la sefial diamagnética como el
maximo en la componente imaginaria se desplazan a temperaturas mas bajas a medida
que aumenta el campo de. En la figura 3.12b se ha dibujado la linea de irreversibilidad
calculada a partir de la posicion del pico de pérdidas (O) y obtenida a partir de medidas
de transporte en la misma muestra {a) con el criterio p(H,T)=10"p,, siendo p, la
resistividad en estado normal. La discrepancia obtenida indica claramente que en el caso
de las laminas delgadas ambas lineas corresponden a fenémenos diferentes [24]. Mucho
mejor acuerdo se obtiene si definimos la linea de irreversibilidad ac mediante el inicio
de la sefial diamagnética (simbolos llenos en la figura 3.12b). Estas discrepancias entre
el comportamiento de laminas delgadas y muestras masivas son debidas a la particular
geometria de las primeras {de espesor { mucho menor que la anchura w y longitud /,

t<<w,l) en las que el factor desimanador se aproxima a la unidad.

En el rango de frecuencias empleado (5 Hz-10° Hz), la respuesta magnética es
aproximadamente independiente de la frecuencia y puede describirse en términos del
modelo de Bean. De tal manera, como se deriva de la ecuaci6n (3.19), el maximo en la
parte imaginaria de la susceptibilidad ¥~ se produce para s, «Jd, donde d es la
dimension relevante de la muestra perpendicular al campo magnético. De este modo,
para h_/d suficientemente pequeio la linea definida por el pico de pérdidas se aproxima
efectivamente a la linea de irreversibilidad donde J.=0. En el caso de las peliculas la
discrepancia observada se podria explicar haciendo la hipotesis de que, a pesar de estar
el campo dirigido segin la normal a la muestra, la dimension relevante d es el espesor
de esta, t = 107 cm. Asi, para un campo ac de 0.1 Oe corresponde una corriente critica

J=10* A/cm?, que no esti en absoluto préxima a la condicién J-=0.
c q P C

Veamos ahora en detalle como los efectos de forma pueden modificar asi la
respuesta magnética de las laminas. Consideremos en primer lugar e! comportamiento
de una lamina delgada circular de radio R en estado Meissner. Si se aproxima la muestra
por un elipsoide oblato de semiejes a=b=Ry c=t/2, el factor desimanador en un campo

perpendicular seria

4N =1-mi/8R, (3.20)
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FIGURA 3.13: Perfiles de penetracion de campo (componente H)) en una ldmina delgada,
con corriente critica J.=constante y en el limite t=0, tomados de la referencia [32]. Se
observa como la corriente que circula por la ldmina solo se anula para y=0 aunque el
campo aiin no ha penetrado hasta el centro. El signo de J corresponde a corriente gue
entra o sale de la pdgina.
esto es, si R=1lmmy? = 10 cm, 4N = 0.99996, y la susceptibilidad aparente x, vendria

dada por
Xa = X/(1+47wNY) = -8R/mt = -10%, (3:21)

como Liu et a/ [28] han comprobado experimentalmente a partir de medidas de

susceptibilidad inicial a campo bajo en peliculas delgadas.

Al incrementarse el campo y penetrar en la muestra en forma de estado critico,
la imanacién ya no es homogénea y los efectos de forma no pueden tratarse simplemente
a través de un factor desimanador. En este caso es necesario recuperar la ecuacién (3.12)

completa
oH Jor-oH foz=(4m/c ) 4(1), (3.22)

donde J,(r) es la corriente que circula en la direccién circular y el término
correspondiente a la componente radial del campo dH /o2 ya no se anula, como se

observa mediante calculos tedricos [29]. Este término esta asociado a la curvatura de los
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vortices (ya que si el campo externo se aplica segiin el eje z la componente H, sélo es
distinta de cero si las lineas de vortice se curvan) y, de hecho, es el mas importante en
el caso de las lJaminas delgadas [30]. La ecuacién (3.22) s6lo posee soluciones analiticas
en el limite r=0 [31-32], y ha de ser resuelta por métodos numéricos para muestras
delgadas de espesor finito <<R. En la figura 3.13 podemos ver los perfiles de campo
y corriente para una lamina delgada en el caso de 1=0 [32]. El resultado mas importante
de estos calculos estriba en que el gradiente de estado critico, es decir la variacién en
la densidad de vortices, se establece fundamentalmente a través del espesor de la
muestra, de tal modo que el maximo en la susceptibilidad ac para una muestra circular

[33] sucede para
J-=2.5212h /1t (3.23)

donde J. esta expresado en A/cm’, £, en Oe y ¢ en cm, mientras que se mantiene el
resultado de Bean para una muestra con factor desimanador cero de que la imanacién

es aproximadamente lineal con el radio de la muestra [30].
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FIGURA 3.14: Parte imaginaria de la susceptibilidad ac ¥~ en funcion del campo
magnético ac h,, medido a distintas temperaturas constantes para una limina delgada de
EuBa,Cu,0, eje-a.
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El método empleado para determinar la corriente critica de nuestras lJaminas ha
consistido, pues, en la medida de la componente imaginaria de la susceptibilidad x” en
funcién de la amplitud del campo ac, para temperatura y campo magnético de
constantes, tal y como se muestra en la figura 3.14 para una pelicula de EuBa,Cu;0, con
orientacién eje-a. El maximo de x” que a temperaturas bajas ocurre para campos
superiores a 25 Oe (el maximo campo ac disponible experimentalmente) se va
desplazando hacia campos menores a medida que aumentamos la temperatura, para
desaparecer por encima de la transicién superconductora. Mediante la ecuacién (3.23)
se obtienen directamente los valores de la corriente critica a partir del campo para el
que sucede el maximo. Sin embargo, el factor de proporcionalidad entre J.y 4, ./t podria
depender, en general, de la forma de la muestra, que s6lo es circular de manera
aproximada, aunque sera siempre del orden de la unidad. En la figura 3.15 podemos ver
la comparacién entre los valores de corriente critica obtenidos por esta técnica ac
(ecuacién (3.23)) y los resultados encontrados mediante la técnica de transporte

(apartado 3.2) para la misma pelicula de EuBa,Cu,0, con orientacién eje-c donde se
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FIGURA 3.15: Corriente critica en funcion de la temperatura para una pelicula de
EuBa,Cu 0, con orientacion eje-c, medida por el método de transporte (O) y a través de

la susceptibilidad ac (®).
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definié un puente de 50um de anchura. La coincidencia entre ambas medidas es muy
buena, corroborando la fiabilidad del método, que ademas nos permite extender el rango
de corrientes criticas accesible por encima de 10° A/cm® ampliando los resultados de

transporte.

Esta técnica ha sido empleada fundamentalmente para caracterizar la dependencia
en temperatura de la corriente critica sin campo aplicado para liminas de EuBa,Cu,0O,
con distintas orientaciones (apartado 5.2) obteniéndose siempre un buen acuerdo con los

resultados obtenidos por métodos de transporte de.

3.3.3 Efectos no lineales en la susceptibilidad ac: Monocristales del

superconductor organico x-(ET),Cu(NCS),

Los efectos no lineales en la susceptibilidad ac, es decir, la dependencia de la
amplitud del campo alterno de excitacidn, han resultado también de gran utilidad en el
estudio de la dindmica de vdrtices, asi como para la determinacién de la corriente critica
en muestras masivas [34, 35], monocristales, ceramicas, etc, donde los efectos del campo
desimanador no son tan acusados como en las laminas delgadas. En nuestro caso los
hemos empleado para estudiar la dindmica de flujo en un monocristal del superconductor
organico k-(ET),Cu(NCS),, cuyas dimensiones 2X1x0.2 mm’® no resultaban adecuadas
para las medidas de transporte, y cuya corriente critica era demasiado pequefia para

permitir una medida precisa con la resolucion de nuestro magnetémetro dc.

Los superconductores organicos, a pesar de sus temperaturas criticas
relativamente bajas [36], comparten muchas de las caracteristicas de los superconductores
de alta temperatura critica: estructura laminar [36], anisotropia [37], longitudes
coherentes cortas [38], etc. En concreto el compuesto x-(ET),Cu(NCS), (ET significa
bis(etilinoditio)tetratiafulvaleno y NCS dicianiamida) posee una estructura cristalina
monoclinica, en la que los cationes del radical organico (ET) forman capas conductoras
en el plano bc separadas por capas aislantes en las que los aniones Cu(NCS) se colocan

en cadenas a lo largo del eje b [36] Los cristales fueron obtenidos por
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FIGURA 3.16: Susceptibilidad ac en funcion de la temperatura para un monocristal del
superconductor orgdnico x-(ET),Cu(NCS), medida con h,,=0.1 Oe y f=1 kHz. (3’ (O),

X(®)).
electrocristalizacion [39] y tienen forma de platelets paralelos al plano bc. En la figura
3.16 se muestra la transicién superconductora a campo cero de este monocristal medida
por susceptibilidad ac. El inicio de la sefial diamagnética ocurre a 9.5 K y tiene una
anchura de 0.25K, alcanzindose a baja temperatura la exclusién completa de flujo, es

decir 47y = -1.

Para caracterizar los efectos no lineales en la susceptibilidad ac se realizaron
medidas tanto de la componente real ' como de la parte imaginaria x” [40], a distintas
temperaturas constantes (con una estabilidad de + 20 mK) y para varios campos ac entre
102 Oe y 3 Oe. Tanto el campo alterno como el continuo fueron aplicados
perpendicularmente al plano de la muestra. En la figura 3.17 podemos observar la
dependencia de la susceptibilidad con el campo de x(H,) a 5.5 Ky para dos frecuencias
distintas, 333 Hz (figura 3.17a) y 3310 Hz (figura 3.17b). En primer lugar podemos
resaltar que s6lo aparece una respuesta lineal, es decir, independiente del campo ac, para

la regién de campo bajo, donde el apantallamiento de flujo diamagnético es casi
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FIGURA 3.17: Susceptibilidad ac en funcion del campo magnético dc H,, a 5.5K para un
monocristal de «-(ET),Cu(NCS), con (a) f=333 Hz y (b) f=3310 Hz; h =0.01 Oe (Q),
0.1 Oe (v), 1 Oe () y 3 Oe (a). Los simbolos huecos corresponden a la parte real Y’ y los
llenos a la parte imaginaria " de la susceptibilidad, respectivamente.



68

perfecto. A medida que aumenta el campo magnético dc, y se produce la transicion al
estado normal, la respuesta ac se hace fuertemente dependiente de #,. Es interesante
destacar que al aumentar la frecuencia (figura 3.17b) tanto la transicién como el inicio
de Ia no linealidad se desplazan a campos mayores. Esta fuerte dependencia con la
frecuencia es indicativa de los efectos de activacidn térmica que domina el movimiento
de flujo y de la competicion entre la velocidad con que se produce el movimiento de los
vortices vafexp(-U/xgT) y la frecuencia f del campo excitador, y que originan una

corriente critica efectiva superior al aumentar la frecuencia [41].

Al aumentar la temperatura, el comportamiento no lineal aparece practicamente
desde el campo dc mas bajo medido (50 Oe). Sin embargo, en todos los casos los efectos
no lineales pueden atribuirse completamente a una respuesta no lineal en el movimiento
de los vortices, ya que el campo alterno es siempre una pequeia perturbacion frente al
continuo, /i, < 3 Oe << 50 Oe < H,. La respuesta de la muestra al campo alterno sera
lineal tan s6lo mientras la corriente inducida por este Jx/, sea suficientemente baja
frente a la corriente critica, J< <J.. Al aproximarse J a la corriente critica se establecera
un estado critico en la muestra; en este caso, como se deducia de las ecuaciones (3.18)
y {3.19), la susceptibilidad dependera fuertemente del campo alterno y de la corriente
critica. Hay que destacar, sin embargo, que esta dependencia de A,y J.. se produce, tan
solo, a través del cociente x=(c/4m) h, I -R=L /R, donde L} es lalongitud de penetracion
ac. Esto nos permite obtener la dependencia de la corriente critica con el campo y la

frecuencia utilizando el proceso de inversion [35] que describimos a continuacién.

Teniendo en cuenta que ' es una funcién mondtona creciente de x, sabemos que
a cada valor de x’ = a le corresponde un tnico valor de x = x,. Asi, si realizamos un
corte en la grafica x’(h,.H,) para y’ =a, como aparece en la figura 3.18a, obtendremos

una serie de valores de campo dc H, que cumpliran la condicion
x, = Lp(a)/R =(c/dm)(h, )/ (H)R, (3.24)
es decir,

Je(H) = (c/4m) (h,o)iLp(a), (3.25)
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FIGURA 3.18: (a) Susceptibilidad ac en funcion de H,, medida para distintos campos ac
{h..): También se muestra el corte X’ =a, asi como los valores H, obtenidos. (b) Corriente
critica en funcion del campo magnético para el monocristal de superconductor orgdnico,

a 5.5 Ky 333 Hz, obtenida mediante el proceso de inversion descrito en el texto a partir
de los datos de la grifica (a).
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FIGURA 3.19: Dependencia de la susceptiblidad ac en funcion de la longitud de
penetracion Ly obtenida mediante el proceso de inversion descrito en el texto (@) y
calculada tedricamente para un cilindro infinito paralelo al campo (linea continua).

de tal manera que, si representamos los pares de puntos (h,)/Lp(a) frente a H, eligiendo
los valores de Lp(a) de tal modo que resulte una curva suave, podemos obtener la
dependencia de la corriente critica con el campo (figura 3.18b). A partir de aqui se
encuentra también la dependencia de la distancia de penetracién con la susceptibilidad
Lp(x’) para la geometria concreta de nuestra muestra. Los valores de L, se han
normalizado suponiendo que la penetracién total, L, = R, se produce para el maximo
en x”. Esta dependencia Lp()’), figura 3.19, no varia ni con la temperatura ni con la
frecuencia, como era de esperar, ya que se trata de una relacion puramente geométrica.
También se ha representado en la misma grafica (figura 3.19) la prediccidn teérica,
ecuaciéon (3.18), para un cilindro infinito, que se desvia algo de los resultados
experimentales, lo cual es razonable en vista del factor desimanador del monocristal,
N=0.7 (este valor de N se obtiene asumiendo diamagnetismo perfecto, es decir, 47y =-1

a baja temperatura y sin campo magnético aplicado).
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Los valores de corriente critica obtenidos son consistentes con resultados en la
literatura [42] para estos mismos compuestos en un rango de temperaturas mas bajo,
JAH=0, 0.3K) = 10* A/cm? en este caso Prost et al [42] interpretaban los resultados
mediante un modelo de anclaje colectivo bidimensional 2D, sin embargo a temperaturas
mas proximas a la transicién, como es nuestro caso, el comportamiento de H, se
aproxima mas a un modelo anisotropico tridimensional 3D [37]. Nuestras medidas
muestran un fuerte decrecimiento de la corriente con el campo magnético, que podria
estar de acuerdo con alguna de las expresiones predichas dentro de un modelo de anclaje

colectivo 3D [10}.

En el marco de esta teoria [10] se pueden distinguir distintos regimenes segin el
tamaiio del "manojo” o bundle de vortices en comparacion con las distintas longitudes
caracteristicas de! sistema como la distancia entre vértices (a,=(®,/B)'?} y 1a longitud de
penetracion de London (1). Un bundle, es decir el conjunto de vdrtices anclados de
manera correlacionada, se define como el volumen de la red de vortices en el que los
desplazamientos elasticos debidos a los centros de anclajes son menores que £ la longitud
coherente. Su volumen viene dado por V=R ’L . (donde R es la longitud de correlacién
de la red de vértices perpendicular al campo magnético y L a lo largo de él). La fuerza

de anclaje sobre un bundle de vortices se puede escribir como
F=UJE, (3.26)
siendo U, la energia de anclaje colectivo
Ue=cs (E/R)V (3.27)

y ¢ €l modulo elastico de cizalladura de la red de vértices. La corriente critica se
obtiene de hacer el balance entre la fuerza de Lorentz y la fuerza de anclaje, y las
longitudes de correlacion L.y R, de minimizar la suma de la energia elastica con la
energia de anclaje y la de Lorentz. Dentro de estos distintos regimenes de dinamica de
vortices (de un solo vortice, R-< a,; de bundles pequeiios, a,<R.<A; o grandes, A<R.)
la dependencia de la corriente critica con el campo que mejor describe nuestros datos

corresponde al régimen de bundles pequefios (a,<R <A):
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Je = JoAL dagYexp(-2a(Lofa)’) « exp(-aB*™), (3.28)

donde Jg, es la corriente critica de un sdlo vortice y a es una constante del orden de la

unidad.

De acuerdo con (3.28), en la figura 3.20 se ha representado, en escala logaritmica,
la corriente critica en funcién de H*? para una temperatura 7=7.5 K y distintas
frecuencias, f = 110 Hz, 333 Hz y 3310 Hz. Como puede verse la dependencia de la
corriente critica con el campo magnético puede describirse en una amplia region de

campo magnético como
Je=J(H=0,f, T)exp(-al’"), (3.29)

donde a es una constante independiente de la temperatura y que vale a=9.3 10* QOe**
para T7=75 K y a=1.65 10* Oe>? para T=5.5 K. Las longitudes de correlacién L.
obtenidas a partir del ajuste serian aproximadamente 300 nm y 150 am para 7.5 Ky 5.5K

respectivamente [40].
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FIGURA 3.20: Corriente critica en funcion de (u,H)"* a 7.5 K para el monocristal de x-
(ET),Cu(NCS), f=110 Hz (@), 333 Hz (v) y 3310 Hz (¥). Las lineas continuas son un

ajuste a una dependencia del tipo J.xexp(-aH?).
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3.4 Conclusiones

La corriente critica y su variacién en funcién del campo y la temperatura es una
de las propiedades que caracterizan de forma fundamental un superconductor de cara
a las posibles aplicaciones. Asimismo su estudio puede permitir una mejor comprension

de cuestiones basicas relacionadas con la dinamica de vortices.

Existen distintas técnicas para medirla, tanto por métodos de transporte como
magnéticos, entre las que se han empleado las siguientes para el estudio de la corriente

critica en distintos sistemas:

-Método de transporte: Se define la corriente critica como aquella que produce
una disipacion de 1 uV al atravesar un puente de seccion conocida y Imm de longitud.
Para obtener la geometria necesaria en las muestras se emplearon técnicas de litografia
con atague himedo. Por este método se han realizado 1a mayor parte de las medidas de
J. en funcién del campo magnético en laminas delgadas y superredes de

superconductores de alta temperatura critica (Capitutos 5 y 6).

-Métodos magnéticos: Se trata de métodos que basan el analisis de las medidas

magnéticas en modelos de estado critico.

Asi, a través de la medida de ciclos de histéresis dc se ha caracterizado la
respuesta magnética de monocristales de la espinela superconductora LiTi,0,,
encontrando valores de J en el rango de 10° A/cm’, 6rdenes de magnitud superiotes a

los existentes en la literatura.

Asimismo se ha analizado la susceptibilidad ac de laminas delgadas
superconductoras, teniendo en cuenta los efectos desimanadores cuando el campo
magnético es perpendicular al plano de las mismas. Se ha comprobado, a través de la
comparacidn con medidas de transporte, la prediccion tedrica de que, en este caso, el
estado critico se establece a través del grosor de las laminas debido a la curvatura de las
lineas de flujo magnético. Este método se ha empleado para caracterizar la dependencia
de la corriente critica con la temperatura para laminas de EuBa,Cu;0, con distintas

orientaciones cristalinas (Capitulo 5).
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También se han utilizado los efectos no lineales de la susceptibilidad ac de
monocristales del superconductor orgéanico x-(ET),Cu(NCS), para, mediante un sistema
de inversion, obtener la dependencia de la corriente critica con el campo magnético. Los
resultados obtenidos pueden explicarse dentro de Ia teoria de anclaje colectivo 3D, en

un régimen donde los bundles de vértices son pequefios.
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CAPITULO 4

Crecimiento y caracterizacion de laminas delgadas
superconductoras de EuBa,Cu,0, y superredes

EuBa,Cu,0./PrBa,Cu,0, y EuBa,Cu,0,/SrTiO,

4.1 Peliculas delgadas simples de EuBa,Cu,0Q./SrTiO,(100)

Poco después del descubrimiento de la superconductividad de alta temperatura
se hizo evidente la necesidad de disponer de muestras de alta calidad, bien en forma de
monocristales o bien en forma de laminas delgadas, para poder estudiar las propiedades
intrinsecas de estos compuestos teniendo en cuenta su anisotropia [1] y evitando los
efectos de granularidad presentes en las muestras ceramicas [2]. En el caso de las
laminas delgadas, otro motivo que ha impulsado la investigaciéon de las técnicas de
crecimiento, tanto de laminas simples como de diversas estructuras de multicapa, es la
posibilidad de aplicar los superconductores de alta T, en dispositivos electrénicos [3-6].
Para ello es necesario desarrollar toda una nueva tecnologia que permita la realizacion
de dispositivos tipo Josephson [7, 8], asi como conexiones [9], espaciadores [10], etc...
empleando para ello materiales compatibles con los 6xidos superconductores, que son
normalmente otros 6xidos con estructura de perovskita [11, 12] como por ejemplo el
PrBa,Cu;0; o el SrTiO;. Un paso adicional supone la fabricacion de estructuras de
superred [13, 14], alternando capas de superconductor y no superconductor, que, como
ya se habia observado en las superredes de superconductores clasicos [15-17], permite
modificar las propiedades del material jugando con los espesores de las capas y con los

materiales constituyentes.

En este capitulo nos vamos a centrar en las técnicas de crecimiento y las
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caracteristicas microestructurales de las laminas y multicapas de la familia del
EuBa,Cu,0, utilizadas en esta tesis. En primer lugar describiremos brevemente el
método de obtencién mediante pulverizacion catédica de las peliculas simples, que ya
habia sido optimizado y estudiado previamente tanto para las muestras con orientacion
eje-c [18] como con orientacién eje-a [19]. A continuacién estudiaremos el proceso de
fabricacion de superredes EuBa,Cu;0,/PrBa,Cu,0, [20]y EuBa,Cu,0,/S1TiO; con los dos

tipos de orientaciones.

Estos procesos de crecimiento han de ser optimizados de manera cuidadosa, ya
que se trata de compuestos de estructura cristalina complicada, con varios cationes
metélicos (tres en el caso de los 6xidos de la familia 123), y cuyas propiedades son muy
sensibles tanto a defectos en la microestructura debido a su pequeia longitud coherente
(E=3A para el YBa,Cu,O, [21])} como a desviaciones en el contenido de oxigeno [22].
Por este motivo, para encontrar el rango de condiciones de deposicién en las que se
pueden obtener laminas estequiométricas y de alta calidad cristalina, es necesario tener
en cuenta el diagrama de fases termodinamico, que se muestra en la figura 4.1 [23]. Asi
pues, hay que buscar un rango de temperatura de deposicién T,y presion parcial de
oxigeno P,, donde la fase deseada sea estable y, ademas, la movilidad de los atomos
durante el crecimiento sea suficientemente elevada para producir una muestra cristalina.
Esto es, la temperatura de trabajo ha de ser elevada (T, =600-800°C) lo que se
corresponde en este diagrama con presiones parciales de oxigeno en el rango de 10
mTorr. Por io tanto, en el gas en el que se genera el plasma para la pulverizacién
catodica debe existir, ademas del argon, un porcentaje de oxigeno correspondiente a este
rango de presiones parciales que oscila entre el 6% O,y el 15% O, sobre la presién total
empleada de 300 mTorr. Esta es bastante mayor de la habitual para la pulverizacion de
metales (~10 mTorr) pero es necesaria para conseguir ritmos de crecimiento adecuados,

en torno a 20 A/min, en estos 6xidos superconductores.

Estas condiciones de presidon y temperatura se encuentran proximas en el
diagrama de fases a la linea de contenido de oxigeno x=6, lo cual significa que las

peliculas crecen deficientes en oxigeno en una fase tetragonal que es aislante. Para
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FiGURA 4.1: Diagrama de fases presion parcial de oxigeno-temperatura para el YBa,Cu,0,
tomado de la referencia {23].

obtener muestras superconductoras, esto es x="7, hay que hacer un recocido posterior en
atmosfera de oxigeno. En nuestro sistema este paso se lleva a cabo en la misma campana
durante el enfriamiento desde la temperatura de deposicién 7, hasta temperatura
ambiente. De este modo, al finalizar el crecimiento de la limina se reduce la
temperatura hasta 450°C con una rampa de 25°C/min y 100 Torr de O, y en este punto
se incrementa la presién hasta 500 Torr de O,. En estas condiciones, en las que la
muestra permanece durante una hora, se asegura haber alcanzado la regién del diagrama
de fases correspondiente a x=7y, ademas, la temperatura es lo suficientemente alta para
permitir la difusion del oxigeno en el material. A continuacién se enfria la pelicula hasta
temperatura ambiente a 5°C/min, con lo que finaliza la fabricacién de la muestra con

contenido de oxigeno Optimo.

Las caracteristicas microestructurales de la muestra asi obtenida, tanto la textura
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como los distintos tipos de defectos, dependen de manera fundamental del sustrato
elegido y de la temperatura de deposicion utilizada. En la figura 4.2 podemos ver un
esquema de la celda unidad del YBa,Cu,0, [1], en la que se observa claramente la
anisotropia cristalina entre la direccion c y el plano ab, en el que se sitian los dos planos
de CuO, por celda unidad a los que esta asociada la superconductividad. La orientacion
en la que se minimiza la energia de superficie es la orientacién eje-c, (001), en la que
este eje es perpendicular al sustrato, mientras que el plano ab es paralelo a este. Por este
motivo el primer tipo de laminas que aparecieron en la literatura han sido las muestras
eje-c [24-26], ya que resultan las mas faciles de obtener incluso en sustratos con un gran
desajuste del parametro de red respecto al superconductor [27, 28}, y, por la misma

razom, los monocristales crecen en forma de platelets paralelos al plano ab [29].

Posteriormente, se ha invertido un counsiderable esfuerzo en la obtencién de
laminas con otras orientaciones que permitan aprovechar ia mayor longitud coherente

a lo largo del plano ab, como pueden ser las peliculas orientadas (110} [30, 31], (103)

FIGURA 4.2; Esquema de la celda unidad del YBa,Cu,0, tomado de la referencia [1].
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[32] y eje-a (100) [33, 34]. Las primeras, es decir, las laminas (110) y (103), se crecen
sobre sustratos de SrTiO;(110) que favorecen el ajuste de red con este tipo de planos,
pero presentan una rugosidad superficial [32] muy superior a las peliculas eje-a. Estas
ultimas se pueden obtener al reducir la temperatura de deposicién en sustratos donde

el desajuste con el eje ¢ de la celda es pequeio.

En nuestro caso, se ha realizado e] crecimiento de peliculas de EuBa,Cu,O, tanto
con orientacién eje-c como eje-a {35], utilizando como sustrato fundamentalmente el
SrTiO;(100), aunque ocasionalmente también se han empleado MgO(100) y
LaAlO,;(100). En la figura 4.3 podemos ver un difractograma 6/28 de rayos X para una
muestra de EuBa,Cu,0, crecida sobre SrTiO;(100) a una temperatura de deposicién
T,=800°Cy con una presién de 300mTorr(85%Ar,15%0,). Se trata de una pelicula con
orientacion eje-c pura, ya que solo aparecen las reflexiones correspondientes a los planos
(00/) del superconductor junto con los picos provenientes del sustrato. En el recuadro

se ha representado una curva rocking en torno al pico (005) con anchura a media altura
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FIGURA 4.3: Difractograma 8-20 de una pelicula de EuBa,Cu;0,/SrTiO,(100), orientada
eje-c. El recuadro muestra la curva rocking en tomo al pico (005) (FWHM =(0.3°).
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FWHM=0.3°, lo que indica que se trata de una lamina altamente texturada.

Por otro lado, la figura 4.4 muestra el resultado de la difraccidon de rayos X en
una pelicula, también de EuBa,Cu;0O, sobre SrTiO;(100), pero con orientacién eje-a
pura. En este caso solo se observan, ademas de los picos del sustrato, las reflexiones
correspondientes a los planos (#00). La escala de la intensidad es logaritmica para poder
asegurar que no hay trazas de picos correspondientes a otras orientaciones. La curva
rocking en torno al pico (200) tiene una anchura FWHM=0.1°, lo que nuevamente

apunta a la alta cristalinidad de las muestras.

Como deciamos antes, para obtener este tipo de peliculas es necesario reducir la
temperatura de deposicién unos 150°C respecto a la temperatura 6ptima de crecimiento
eje-c [33]. De este modo se disminuye la movilidad de los 4tomos en la superficie del
sustrato, lo que dificulta la nucleacién de la orientacién eje-c, en la que se tienen que
organizar los planos de Eu y de Ba alternados paralelos al sustrato, frente a la

orientacién eje-a en la que todos los cationes estin expuestos a la superficie. Sin
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FIGURA 4.4: Difractograma 6-28 de una pelicula de EuBa,Cu;0,/SrTiO;(100) orientada
eje-a. El recuadro muestra la curva rocking en torno al pico (200) (FWHM=0.1°).
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embargo, estas temperaturas de deposicién reducidas pueden provocar desdrdenes
estructurales en la subred de oxigeno [36], lo cual repercute negativamente en las
propiedades de transporte. Asi, se suele emplear una técnica de dos pasos {37]: en el
primer paso se crece el 10% inicial de la pelicula (~250 A) ala temperatura éptima de
nucleacién de la orientacién eje-a, T;,;=650°C, con lo que se define la orientacion
general de la ldmina; a continuacién se aumenta la temperatura, sin interrumpir la
deposicion, hasta alcanzar el segundo paso, T;,=710°C, donde se crece el resto de la

lamina para optimizar las propiedades de transporte.

La temperatura del primer paso T,, estd determinada principalmente por el
ajuste de red entre el sustrato y la pelicula en la orientacion eje-a, y para conseguir que
sea lo mas elevada posible es necesario minimizar este desajuste. Por ejemplo, en el caso
del YBa,Cu,0, (b=3.88A, ¢/3=3.89A [1]} se encontré experimentalmente [38] que el
NdGa0,(110) o el PrGaO,(001) (a=3.861A y a=3.873A respectivamente) serian
sustratos méas adecuados para el crecimiento eje-a que el SrTiO,(100) (a=3.905A). Otra
posibilidad de variar el desajuste consiste en jugar con la tierra rara del déxido
superconductor ya que al aumentar el tamafio de este i6n los parametros de red crecen
de forma sistemética [39], por lo que en nuestro caso hemos utilizado Eu; para el
EuBa,Cu,0, los parametros de red son (b=3.901:3x, c/3=3.901 z-?\) por lo que el
SrTi0;(100) resulta un sustrato adecuado. La utilizacion del Europio presenta otras
ventajas frente al Itrio, al ser su radio iénico mas préximo al del i6n Ba** lo que favorece
el intercambio entre ambos iones [40] (R(Eu)=1.071&, R(Y)=1.015A y R(Ba)=1.42,3x).
Asimismo la linea de estabilidad x=6 para el EuBa,Cu;0, se desplaza a presiones
parciales de oxigeno menores que para el YBa,Cu;0O; [40], permite reducir la proporcion
de oxigeno durante el crecimiento sin que sus propiedades de transporte se degraden de
manera sensible. Esto resulta conveniente ya que la rugosidad superficial se minimiza
para bajas P,,,, como ha sido observado por nuestro grupo [18] y, mas recientemente, por
otros autores [41]. Durante el crecimiento de nuestras muestras de eje-a se ha utilizado

una presién de 300 mTorr (94%Ar, 6%0,).

Con todas estas condiciones de deposicion se obtienen peliculas con buenas
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FIGURA 4.5: Resistividad en funcion de la temperatura para una pelicula de
EuBa,Cu;0,/5rTiO,(100) orientada eje-c. En el recuadro se representa la zona de la
transicion superconductora ampliada.

propiedades de transporte tanto con orientacidn eje-c como eje-a. En las figuras 4.5y
4.6 podemos ver la dependencia de la resistividad en funcion de la temperatura para dos
muestras de EuBa,Cu,0,/SrTiO,;(100) una de ellas eje-c (Figura 4.5) y Ia otra eje-a
(Figura 4.6). Ambos tipos de peliculas presentan un comportamiento metalico con
p(300K)/p(100K)=2.5 paraeje-cy p(300K)/p(100K)=1.5 paraeje-a. Las temperaturasde
transiciéon T, son similares, como puede apreciarse en los recuadros de ambas graficas
que muestran la transicion mas ampliada. En general para las peliculas eje-c la
temperatura critica 7.(R=0) oscila entre 86 y 89 K, y con ancho de transicién pequefio
AT(90%-10%)=2K. En las muestras eje-a T, (R=0)=82-88 K y las transiciones son
también estrechas AT(90%-10%)=3-4K. Se trata de buenos resultados en comparacién
con los que aparecen en la literatura, en la que sélo muy pocos trabajos presentan

muestras eje-a con propiedades similares, tanto en lo que respecta a las temperaturas
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FIGURA 4.6: Resistividad en funcion de la temperatura para una pelicula de
EuBa,Cu,0./SrTiO,(100) orientada eje-a. En el recuadro se representa la zona de la
transicion superconductora ampliada.

criticas T (R=0)~80-85 K [33,34,37] como en la metalicidad p (300K)/p (100K)=1.2 [33].

La diferencia fundamental entre las transiciones representadas en las figuras 4.5
y 4.6 estriba en los valores de la resistividad, mas elevados para las muestras eje-a, y cuyo
origen puede encontrarse en la microestructura de estas ultimas. Este es un tema que
se ha desarrollado en el capitulo siguiente, donde se presenta el estudio detallado de las
propiedades de transporte de las peliculas eje-a en relacién con su microestructura

caracteristica.

En la figura 4.7 aparece una imagen de microscopia electronica de transmision
(TEM) en vision planar de una de nuestras laminas eje-a, realizada con un microscopio
JEOL 400 FX a 400 kV. En ella se puede apreciar que su microestructura consiste en

dominios, entre 100y 500 A de tamaiio y forma irregular, separados por fronteras de 90°,
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FIGURA 4.7: Imagen de microscopia electronica de transmisién en visién planar de una
pelicula de EuBa,Cu,0,/SrTiO4(100) orientada eje-a, mostrando la tipica estructura de
microdominios. En la parte inferior se han esquematizado los distintos tipos de fronteras
de 90° (A) simétrica, (B) de plano basal y (C) de rotacién, que se indican con las letras
en la imagen de TEM.
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en los que los planos ab (franjas claras) son perpendiculares entre si. La distancia entre
estas franjas es c=11.7A, como corresponde al espaciado de la celda unidad. El origen
de estos dominios estd en que durante el crecimiento el eje ¢ del EuBa,Cu;0; puede
alinearse con cualquiera de las dos direcciones principales, [100] y [010], del sustrato
cibico SrTi0O,(100); y, asi, pueden tener dos orientaciones perpendiculares en el plano,
a pesar de la buena orientacién de los planos de CuQ, perpendicularmente al sustrato

que se reflejaba en las curvas rocking de rayos X.

Las fronteras de 90° en estas muestras son de tres tipos diferentes [42] (A, By
C), que se han esquematizado en la parte inferior de la figura 4.7 y se indican con las
correspondientes letras sobre la imagen de TEM. En las dos primeras el plano de la
frontera es perpendicular al sustrato, y por ello son las més habituales. Ambas son
fronteras de inclinacion; una de ellas es simétrica (A), en la que los planos de CuQO, de
ambos dominios forman 45° con el plano (013) de la frontera; la otra es de plano basal
(B), de tal modo que uno de los dominios tiene un plano (010) como frontera, mientras
que en el vecino es un plano (001). En general la frontera entre dos dominios esta
compuesta por nanofacetas de ambos tipos de fronteras, como también ha sido
observado por Marshall y Eom en peliculas (103) y eje-a [42]. Ocasionalmente puede
observarse el tercer tipo (C), que es una frontera de rotacién en el plano (100). Cabe
sefialar que estas fronteras de 90° pueden ser descritas en el marco de la teoria de quasi
coincidencia de sitios de red (quasi CLS) [43] y que, debido a la relacién entre los
parametros de red a=b=/3, son de clase 23, por lo que no existen dislocaciones

asociadas a la frontera.

A modo de resumen podemos decir que, variando la temperatura de deposicion
y Ia presién parcial de oxigeno, se pueden obtener mediante pulverizacién catédica
peliculas de EuBa,Cu,0,/SrT10,(100), altamente texturadas, bien con orientacién eje-c
o eje-a, con buenas propiedades de transporte y en las que los planos de CuO, se

disponen tal y como se ha esquematizado en la figura 4.8.
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FIGURA 4.8: Esquema de la disposicion de los planos de CuQO, en (a) una muestra
orientada eje-a y (b) una ldmina eje-c. Se indican también las direcciones de los distintos

efes cristalogrdficos.
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4.2 Superredes de EuBa,Cu,0./PrBa,Cu,0O, con orientacion eje-c y
eje-a

La fabricaciéon de estructuras de superred habia sido ya utilizada en los
superconductores clasicos para estudiar diversos efectos de dimensionalidad [17],
anisotropia {44}, anclaje anisotrépico [16], proximidad [45], etc. En el caso de la
superconductividad de alta temperatura, donde los propios materiales f)oseen una
estructura laminar intrinseca, los estudios en este tipo de estructuras han permitido, por
ejemplo, analizar de manera controlada los efectos de la anisotropia y del acoplamiento

entre los planos de CuO, en la existencia de las altas temperaturas criticas [46-48].

En los superconductores 123 el sistema mas estudiado han sido las superredes
YBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0,, en las que se aprovecha la ventaja que supone la existencia de
un miembro de esta familia, el PrBa,Cu,0,, que no es superconductor, sino aislante [49]
y que, tanto por su estructura cristalina como por su composicién quimica, resulta
adecuado para crecer heteroestructuras con los restantes miembros de la familia
RBa,Cu,O, (R=tierra rara). La atencién se ha centrado fundamentalmente en las
superredes con orientacion eje-c, en las que se han estudiado las caracteristicas
estructurales [50], las propiedades en el estado normal [51], y los distintos efectos que
la estructura laminar tiene sobre la dinamica de vortices [52-54]. Existen también algunos
trabajos de superredes de este sistema con orientacion eje-a, que han permitido tanto
el estudio del acoplamiento a través del PrBa,Cu,0, [55] como de la competicién entre
las anisotropias intrinseca y artificial [56]. En este apartado describiremos el método de
fabricacién de las superredes EuBa,Cu;0,/PrBa,Cu;0, sobre SrTiO;(100) con ambos
tipos de orientaciones, y dejaremos para el capitulo 6 el analisis de los efectos de

anisotropia introducidos por las capas aislantes de PrBa,Cu;0,.

Una superred esta formada por la sucesion de capas alternadas de dos materiales
distintos A y B con espesores fijos ¢, v f;, de tal manera que se define una nueva
periodicidad A=t, +;. Habitualmente se habla de superred, y no multicapa, cuando los

dos materiales crecen de forma coherente con un mismo parametro de red promedio d,.
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En nuestro sistema de deposicién de laminas delgadas se pueden fabricar este tipo de
estructuras empleando el portasustratos cuyo movimiento esta controlado por ordenador
y dos magnetrones dc, uno con un blanco de EuBa,Cu,0, y el otro con uno de
PrBa,Cu;0, situados a la misma distancia respecto al plano en el que se mueve el
portasustratos. Tras una calibracién de los ritmos de deposicidon de ambos blancos se
pueden depositar las capas alternas con los espesores deseados controlando el tiempo

que el sustrato estd sobre cada uno de los dos magnetrones.

Para obtener las superredes con las orientaciones eje-a o eje-c se emplean las
mismas condiciones de presion parcial de oxigeno y temperatura de deposicion que
describimos en el apartado anterior para la deposicidén de laminas delgadas simples de
superconductor. La Gnica variacion estriba en que }a temperatura maxima para conseguir
orientacién eje-a pura en el PrBa,Cu,O, sobre SrTiO,(100), encontrada a partir del
crecimiento de laminas de PrBa,Cu,O, simples, es aproximadamente 10°C menor que

para el EuBa,Cu,0,. En resumen, las superredes eje-c se han crecido con 7,=800°C y
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FIGURA 4.9: Difractograma 0-26 de una superred (70 A YBa,Cu,0,/70 A PrBa,Cu,0,)
orientada eje-c. En el recuadro se muestra la curva rocking en torno al pico (005)
(FWHM=0.3°).
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P=300 mTorr (85%Ar, 15%0,) y las eje-a con un método de dos pasos 7,,=640°C-700°C
y P=300 mTorr (94%Ar, 6%0,). Se ha mantenido el espesor total de la lamina
aproximadamente constante entre 2500 A y 3000 A, comenzando siempre la deposicién

por una capa de EuBa,Cu,0, sobre el sustrato y finalizando con PrBa,Cu,0,.

La figura 4.9 muestra el difractograma de rayos X 6/20 de una multicapa con
orientacién eje-c (70 A YBa,Cu,0,/70 A PrBa,Cu,0,), es decir, (6 celdas unidad
YBa,Cu,0,/6 celdas unidad PrBa,Cu,0,). Como puede verse aparecen los picos (00/) de
la lamina correspondientes a este tipo de orientacion y, en torno a ellos, algunos satélites
de menor intensidad producidos por la periodicidad adicional existente en la multicapa.
En el recuadro hemos representado la curva rocking en torno al pico {(005), cuya anchura

a media altura FWHM=0.3° es indicativa de la buena cristalinidad general de la lamina.

En la figura 4.10 aparece el difractograma de rayos X 6/20 de otra superred
(58 A EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,;0,) pero con orientacion eje-a, es decir, (15 celdas
unidad EuBa,Cu,0,/5 celdas unidad PrBa,Cu,O,). En este caso aparecen los picos
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FIGURA 4.10: Difractograma 8-26 de una superred (58/f EuBa,Cu,0,/ 194 PrBa,Cu,0,)
con orientacion eje-a, donde son visibles los satélites de dngulo alto. En el recuadro se
muestra la curva rocking en tormo al pico (200) (FWHM=0.19°).
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correspondientes a las reflexiones (#00) de la 1amina, rodeadas de picos satélites, que en
esta grafica se pueden apreciar hasta el segundo orden, y no se observa ninguna
contribucién de picos de otras orientaciones. La anchura de Ia curva rocking en torno al
pico (200) representada en el recuadro es de 0.19°, sélo ligeramente superior a la
encontrada en las peliculas simples, lo que indica que se mantiene la alta cristalinidad

de las 1aminas a pesar de haber introducido la modulacién artificial.

Resulta interesante detenerse un poco en el analisis de los resultados de la
difraccion de rayos X, ya que esta constituye una de las técnicas mas qtiles, y que ademas
no es destructiva, para caracterizar la estructura de las multicapas [57]. Los maximos en
el difractograma vienen dados por la condicién de Laue [58] de que el vector de
dispersion Q=k-k’ coincida con un vector de la red reciproca K (k y k’ son los vectores
de onda del haz incidente y difractado respectivamente). En el caso de una superred la
red reciproca se ve modificada respecto a la 1amina simple por dos motivos; en primer
lugar, si hay coherencia entre las capas, los parametros de red tomaran valores promedio
a, by, v ¢, entre los de los dos materiales constituyentes; ademas, la existencia de una

periodicidad afadida dara lugar a nuevos vectores de Ia red reciproca [59] del tipo
K=ha"+kb* +ic"+mo", (4.1)

donde 4, k, | y m son nimeros enteros, a", b* y ¢” definen la red reciproca promedio y
w" corresponde a la periodicidad de la multicapa. Asi, en un difractograma realizado en
la geometria Bragg-Bentano, donde el vector de dispersién es siempre perpendicular a

la lamina, apareceran maximos cuando se cumpla la condicién
Q=2wl/d, £ 2mm/A, (4.2)

siendo Q=|Q|, ! y m nimeros enteros, 4, el espaciado promedio de los planos paralelos
ala muestray A la longitud de modulacién de la superred. Teniendo en cuenta que A
es, tipicamente, del orden de 100 A, lo que corresponde segin la ley de Bragg a 4ngulos
de difraccion 20=1°, aparecen picos en la regién de angulo bajo del difractograma y
satélites en torno a las reflexiones principales de la pelicula simple originados por esta

periodicidad artificial.
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El nimero, tamaiio y forma de estos satélites depende tanto de los materiales que
forman la multicapa como de sus caracteristicas estructurales, tales como la rugosidad
de las capas, la interdifusion, tensiones, etc [60]. Existen distintos modelos [60, 61] que
describen los espectros de rayos X de las multicapas teniendo en cuenta todos estos
fenomenos e, incluso, pueden llegar a cuantificarlos mediante técnicas de refinamiento
de rayos X [60]. Este tipo de técnicas se ha empleado en el estudio de las superredes
eje-c, mostrando la existencia de escalones de una celda unidad entre las capas y una
cierta interdifusion entre el Y y el Pr en la primera capa de la interfase [50]. Este
analisis, sin embargo no puede aplicarse en el caso de las superredes eje-a, ya que la
proximidad entre las reflexiones correspondientes al sustrato y las de la muestra altera

la forma de los satélites.

De todas formas, la presencia de los satélites de superred, que se muestran en
detalle en la figura 4.11 para una superred eje-a, nos asegura la existencia de una
modulacién en composicién bien definida, y nos permite analizar la calidad de la muestra

de forma sencilla. En primer lugar, el parametro de red promedio puede obtenerse de
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FIGURA 4.11: Detalle de los satélites de dngulo alto en témo al pico (200) de una superred
(58 A EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0,) eje-a.
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la posicion del pico principal (200); por ejemplo, para la muestra de las figuras 4.10 y
4.11 (58 A FuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0;,), 20=47.0°, que se corresponde con a=3.86 A,
valor intermedio entre el EuBa,Cu,0, (a=3.84 /-?\) y el PrBa,Cu,0, (¢=3.87 1-?\).

A continuacioén, podemos encontrar el valor de la longitud de modulacién A a

partir de las posiciones de los satélites mediante la expresién [62]
A= Ye(m-n)A/(senf,, -send, ), (4.3)

que se puede deducir a partir de la ley de Bragg, teniendo en cuenta (4.2), y donde A es
la longitud de onda de los rayos X, y los angulos 8,,,, indican las posiciones de los
satélites de orden i+m. De esta manera se obtiene Aexp=76 A, que concuerda bastante
bien con la suma de los espesores nominales de 15 celdas unidad eje-a de EuBa,Cu,0,
y 5 de PrBa,Cu,0,, A, =77 A, que habiamos programado durante el crecimiento de la

muestra calculando los tiempos a partir del ritmo de deposicién de Jos blancos.

Asimismo, la anchura de los satélites A(28) proporciona informacién acerca de
Ia longitud de coherencia de la modulacién en la direccién de crecimiento I' mediante

la formula de Scherrer [58]
'=09A/(A(28)cos8). (4.4)

Para la superred de la figura 4.11 Ja anchura FWHM de los satélites oscila entre 0.2° y
0.25° dependiendo del orden del satélite, lo cual corresponde con I'=400 A; es decir, al
menos a lo largo de cinco bicapas existe coherencia en la modulacién, lo cual es un valor
comparable a los resultados que aparecen en la literatura para superredes con
orientacién eje-c [14]. Por otra parte, en las superredes de EuBa,Cu,;0,/PrBa,Cu,0, los
picos de angulo bajo son dificiles de observar, ya que su intensidad es proporcional al
cuadrado de la diferencia de factores de estructura de las capas [63] y los nimeros
atémicos del Eu y el Pr son muy proximos, Z;, =63 y Z;,=59, por lo que habitualmente

son enmascarados por el haz directo.

Tanto las superredes orientadas eje-c como las eje-a presentan transiciones
superconductoras, si bien la temperatura de transicidn y la resistividad en estado normal

se ven afectadas por la presencia de las capas aislantes. En las figuras 4.12 y 4.13 se
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FIGURA 4.12: Resistividad en funcion de la temperatura para una superred con orientacion
eje-c (152 A EuBa,Cu,0,/23 A EuBa,Cu,0,).

muestra la dependencia de la resistividad en funcién de la temperatura para dos
superredes EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0, con espesores de las capas comparables y distintas
orientaciones: (152 A EuBa,Cu,0,23 A PrBa,Cu,0;) eje-c (Fig. 4.12) y (154 A
EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu;0,) eje-a (Fig. 4.13). La superred eje-c mantiene el
comportamiento metalico, y su temperatura de transicion es 7,,=80 K. Su resistividad
es, sin embargo, mas elevada que la de una lamina simple y, en lugar de una
dependencia lineal con la temperatura, presenta una cierta curvatura negativa que es
| caracteristica de este tipo de superredes [51]. Esta forma de la resistividad en funcién
de T ha sido asociada a la contribucion de la conduccién a través de las capas aislantes
en paralelo con las delf 6xido metalico junto con la presencia de dispersién en las

intercaras {51, 64].

En la superred eje-a, sin embargo, ya no encontramos el comportamiento
metalico, sino que la resistividad se incrementa al bajar la temperatura a partir de 200

Ky la temperatura critica se desplaza hasta T.,,=59 K. El origen de estas diferencias en
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FIGURA 4.13: Resistividad en funcion de la temperatura para una superred con orientacion
eje-a (154 A EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0,).

el efecto de las capas de PrBa,Cu,0, se deriva de la distinta disposicién de los planos
de CuQO, respecto a la modulacién en la composiciéon de la tierra rara segun la
orientacién de la muestra (Figura 4.14) [20]. Si la superred esta orientada con el eje-a
perpendicular al sustrato (Figura 4.14a}, cada plano de CuQ, estd compartido por las
capas de Eu y Pr, mientras que, en una superred eje-c (Figura 4.14b), cada pareja de
planos de CuO, sélo ve un tipo de atomo de tierra rara, o bien Eu o bien Pr. Teniendo
en cuenta el caracter laminar de estos compuestos, donde los portadores responsables
de la superconductividad se encuentran esencialmente en estos planos, resulta claro que
los efectos de redistribucion de carga entre las capas de Eu y Pr deben ser mayores en
las superredes eje-a, lo que también ha sido predicho a partir de célculos tedricos [65].
Esta disminucién en la densidad de portadores en las capas de Eu debido a la
localizacién en torno a los atomos de Pr, podria ser la responsable de la reduccién en
la temperatura critica y la pérdida de la metalicidad observada en las superredes eje-a
[13, 20), que se hace mas acentuada al aumentar el grosor de las capas de PrBa,Cu,0O,

en este tipo de superredes [20].
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FIGURA 4.14: Esquema de la disposicién de los dtomos de tierra rara (Eu y Pr) respecto
a los planos de CuQ, en (a} una superred con orientacion eje-a y (b) una superred con
orientacion eje-c. También se indican las direcciones de los ejes a y c y la longitud de
modulacion, que en este esquema seria (I celda unidad EuBa,Cu,0./1 celda unidad
PrBa.Cu,0.).
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4.2 Superredes de EuBa,Cu,0,/SrTiO, con orientacion eje-c y eje-a

Entre los 6xidos de estructura de perovskita pueden encontrarse, ademas del
PrBa,Cu,0,, otros materiales compatibles con los superconductores de la familia 123
para la fabricaciébn de superredes y multicapas. Entre otras, las superredes
YBa,Cu,O,/Y Pr, Ba,Cu,0, [66] o YBa,Cu,0,/Pr,Ca, Ba,Cu,0O, [67] permiten estudiar
los efectos de transferencia de carga entre las capas, a través de la influencia de la
densidad de portadores del metal no superconductor en la temperatura de transicidn
superconductora, o bien aumentar el acoplamiento entre las capas superconductoras [68].
Asimismo, existen resultados de superredes YBa,Cu;0,/Nd, o;Ce,,,CuQ, [69] en las que
resulta dominante el efecto de las tensiones de coherencia y, mas recientemente, se han
fabricado superredes YBa,Cu,0,/La,Ba,,;Mn0O; [70] en las que coexisten la
superconductividad y el ferromagnetismo. No hemos encontrado, sin embargo, resultados
previos de superredes FEuBa,Cu,0./S1TiO; cuya fabricacidn y propiedades

superconductoras describiremos a continuacion.

Por otro lado, el SrTiO; ha sido uno de los materiales aislantes mas empleados
en la fabricacién de dispositivos basados en los superconductores de alta temperatura,
debido a su buen acoplo de red con el YBa,Cu;0;. En comparacién con el PrBa,Cu;0;,
cuya resistividad a temperatura ambiente (p ~ 3 107 {lem en el plano ab [48]) es mas
bien la de un semiconductor, el SrTiO, tiene una resistividad muy elevada (p ~10° Qcm
a 300 K [10]) que lo hace apto para formar parte, por ejemplo, de las capas de
aislamiento entre dos niveles de un mismo dispositivo [3, 4, 9, 10] o para actuar como
dieléctrico en dispositivos superconductores modulados por efecto de campo (SuFET)
[71, 72]. De este modo, el SrTiO; parece ser un material apto para la realizacién de
superredes en combinacion con el FuBa,Cu;0,, ya que se obtienen buenos resultados
de crecimiento en la fabricacién de las heteroestructuras que componen los dispositivos,
y ademas, al ser un verdadero material aislante, pueden aparecer nuevos efectos en

comparacion con las superredes EuBa,Cu;0,/PrBa,Cu,0, mas ampliamente estudiadas.
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PeLicuLas DE SRTIO,, BiCcArPAs SRTIO,/EUBA,CU,0, Y TRICAPAS

EuBA,Cu,0,/SRTIO,/EUBA,CU,0,

En primer lugar, antes de comenzar con las superredes, es necesario comprobar
que podemos obtener en nuestro sistema idminas simples de SrTiO; en las mismas
condiciones de deposicién que las peliculas del superconductor y, asimismo, que se
mantiene la calidad cristalina y superconductora en el crecimiento de SrTiO, sobre

EuBa,Cu,0, y viceversa.

Hemos elegido como sustrato para la realizacién de estas muestras el
LaAlO,(100), ya que, aunque presenta un desajuste un poco mayor con el EuBa,Cu,0,
(a(LaAlO,)=3.79 /-?\), por este mismo motivo los picos del sustrato en el difractograma
de rayos X estén situados a angulos mas altos que los del SrTiO; y el EuBa,Cu,O,, y nos
permiten observar claramente los resultados del crecimiento. Asimismo las capas del
superconductor se han crecido con la orientacidn eje-a, para evitar el solapamiento que
se produce entre el pico (200) del SrTiO, (a(SrTi0,)=3.905 A) y el (006) del
EuBa,Cu,0, (c/3=3.901 A).

En la figura 4.15 se muestra el difractograma de rayos X 6/20 de una lamina de
S1TiO; sobre LaAlQ,, crecida con 7,=640°C (la temperatura del primer paso de eje-a
sobre este sustrato) y P=300 mTorr (94%Ar, 6%0,), con un espesor de 290 A. Sélo
aparecen, ademas de los picos del sustrato, las reflexiones correspondientes a la
orientacion (100) del SrTiQ;; se ha utilizado una escala logaritmica en la intensidad para
asegurar que no existen trazas de picos correspondientes a otras fases u orientaciones
no deseadas. El parametro de red de 1a pelicula puede calcularse a partir de la posicion
de los picos, y se encuentra un valor 2=3.931 A, ligeramente superior al del material
masivo. Esto podria deberse a la tension inducida por el crecimiento sobre el LaAlQ,,
cuyo parametro de red es menor y, consecuentemente, la contraccién en el plano llevaria
asociada la expansion observada en Ia direccion perpendicular. La anchura de este pico
Bragg es A(20)=0.28°, que equivale a una longitud de coherencia I'=300 A, segin la

férmula de Scherrer (4.4), que coincide con el espesor de la pelicula, lo que da idea de
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FiGURA 4.15: Difractograma 6/28 de una pelicula de SrTiO, sobre LaAlO,(100). En el
recuadro aparece la curva rocking en torno al pico (200) (FWHM=0.27°).

una alta cristalinidad de esta. También podemos ver, en el recuadro de la figura 4.15,
que la curva rocking en torno al pico (200) es bastante estrecha, con anchura a media
altura FWHM=0.27°. De todos estos resultados podemos concluir que, efectivamente,
podemos obtener mediante pulverizacidn catédica peliculas de SrTiO, sobre LaAlO, con
alta calidad cristalina y en el mismo rango de parametros de deposicion que las laminas
de EuBa,Cu,0, superconductoras. Esto coincide con los resultados en la literatura, en
los que se encuentra un buen crecimiento del SrTiO; por ablacién laser [10, 73] y por
deposicién quimica en fase vapor con precursor metalorganico (MOCVD) [74] al menos

en el rango de temperaturas de deposicion 660°C-760°C.

El siguiente paso consiste en la fabricacién de bicapas EuBa,Cu,0,/SrTiO, para
comprobar, por un lado, el crecimiento del SrTiO; sobre el EuBa,Cu,0, y, por otro, ver
si se produce algiin efecto sobre las propiedades superconductoras de este dltimo. La
deposicion de las capas de los dos materiales se realizé en las mismas condiciones de
presion y temperatura que la lamina simple de SrTiO, descrita anteriormente. Las capas

se crecieron de manera consecutiva con un intervalo de 5 minutos entre una y otra para
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FIGURA 4.16: Difractograma /28 de una bicapa (1500 A EuBa,Cu,0,/120 A SrTi0,)
sobre LaAlO,(100). Los recuadros muestran las curvas rocking en torno a los picos (200)
del EuBa,Cu,0,y del SrTiO;, (FWHM=0.28" y 0.36° respectivamente).

permitir un cierto tiempo de prepulverizacion del blanco de SrTiO, una vez apagado el

magnetrén dc del EuBa,Cu,0,. Al finalizar la deposicion de la bicapa el enfriamiento se

realizd siguiendo el mismo proceso de oxigenacién descrito en el apartado 4.1.

La figura 4.16 muestra los resultados de la caracterizacion por rayos X de una de
estas bicapas (1500 A EuBa,Cu,0,/120 A S1TiO;) eje-a crecida sobre un sustrato de
LaAlO,(100). Los parametros de red son ahora g=3.848 A para el EuBa,Cu,0O, y
a=3918 A para el SrTiO;, con lo que vemos que la deformacion de este dltimo se ha
reducido al crecer sobre el 6xido superconductor, con el que tiene un mejor ajuste de
red. Las curvas rocking son estrechas con FWHM=0.28° y 0.36° para el EuBa,Cu,0, y
el SrTiO, respectivamente. Estas bicapas siguen manteniendo 1la transicion
superconductora, tal y como aparece en la figura 4.17 para una bicapa crecida sobre un
sustrato de SrTiO,(100) y con espesores (1500 A EuBa,Cu,0,/100 A SrTiO;). En este
caso, no se ha realizado la medida por transporte ya que para medir la resistividad seria

necesario realizar el contacto eléctrico a través de 100 A SrTiO; con el consiguiente
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FIGURA 4.17: Susceptibilidad ac en funcion de la temperatura, medida con h=0.1 Oe y
f=1kHz, para una bicapa (1500 A EuBa,Cu,0./100 A SrTiO,) crecida sobre SrTiO,(100).
aumento de la resistencia de contacto. Asi pues, se observa claramente la transicién en
la medida de la susceptibilidad ac, aunque el inicto de la sefial diamagnética se produce
tan s6lo a 74 K, lo que puede estar originado por tratarse de muestras con orientacion

eje-a crecidas en un solo paso.

Por ultimo, hemos continuado el proceso depositando tricapas EuBa,Cu,0,/
SrTiO,/EuBa,Cu,0,, puesto que, aunque ya conocemos bastante bien el crecimiento del
superconductor sobre sustratos monocristalinos de S1TiO,, es necesario comprobar que
la calidad de la Jamina depositada sobre las bicapas siga siendo buena. A este respecto
cabe mencionar que resultados de microscopia electrénica de transmision en este tipo
de heteroestructuras {73] muestran un buen crecimiento epitaxico de ambos componentes
sin que aparezcan capas intermedias, incluso extrayendo la muestra de la campana de
vacio entre la deposicion de las distintas capas con la posible degradacion superficial que

ello implica (mientras que en nuestro sisterna se ha realizado todo el proceso in situ).

Otro aspecto que nos interesaba investigar en las tricapas era si existia la
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FIGURA 4.18: Difractograma 6/20 para dos tricapas (1500 A EuBa,Cu,0,/29 A SrTi0,/
1000 A EuBa ,Cu,0;) crecidas una de ellas en un paso y otra en dos pasos. (Se observan
también las reflexiones provenientes de las radiaciones extras Cu(KB}) y W(La) no
completamente atenuadas).

posibilidad de utilizar el mismo método de dos pasos en la temperatura de crecimiento
que se emplea en las lJaminas simples eje-a. La figura 4.18 muestra los difractogramas de
rayos X de dos tricapas con los mismos espesores (1500 A EuBa,Cu,0,/29 A SrTiOy/
1000 A EuBa,Cu;0,), pero una de ellas crecida en un solo paso y la otra con dos. Es
decir, en la primera muestra las tres capas fueron crecidas a la misma temperatura,
T,=640°C. Por su parte, en la segunda muestra, la primera capa de EuBa,Cu,0, se
deposité en dos pasos 7,=640-700°C y, tanto el SrTiO; como la capa superior de
EuBa,Cu,0,, se crecieron a la temperatura del segundo paso T,,=700°C. Como se
observa a partir de los resultados de rayos X, en esta segunda muestra aparece, ademas
de la reflexién (200), el pico (005) correspondiente a la orientacién eje-c. Se observan
tambi€n en esta gréfica las reflexiones provenientes de dos radiaciones extras, Cu(Kpg)
y W(La), que no han sido completamente atenuadas para aumentar la intensidad de las
reflexiones principales. Podemos estimar, a partir de las areas en el difractograma, que
en esta muestra existe un 7.5 % de granos con la orientacién no deseada, lo que, si

consideramos que se localizan fundamentalmente en la capa superior, supone un 20 %.
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La anchura de las curvas rocking en tormo al pico (200), FWHM=0.5°, es similar en

ambas muestras.

En lo que se refiere a las propiedades de transporte, en la figura 4.19 hemos
representado la resistividad en funcion de la temperatura para la tricapa eje-a crecida
en un s6lo paso, junto con los datos correspondientes a dos laminas simples eje-a, una
de ellas crecida también en un sélo paso y la otra por el método habitual de dos pasos.
Como puede verse, para las dos muestras depositadas a la temperatura mas baja, la
resistividad residual aumenta y la temperatura de transicién disminuye hasta 7.,=73 K
para la pelicula, y T,,=74 K para la tricapa, en comparacién con T7,.,,=82 K para la
lamina crecida en dos pasos. Asi pues, de todos estos resultados en tricapas, se deriva
que la capa intermedia de S1TiO, nos hace perder la orientacién inducida en la 1amina
eje-a durante e] primer paso de la deposicién, por lo que si queremos obtener superredes
con esa orientacion pura sera necesario crecerlas en un sélo paso, aunque ello repercuta

en sus propiedades de transporte.
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FIGURA 4.19: Resistividad en funcién de la temperatura para: una tricapa (1500 A
EuBa,Cu,0,/29 A $rTi0,/1000 A EuBa,Cu,0,) eje-a crecida en un sélo paso (—), una
pelicula de EuBa,Cu 0, eje-a crecida en un paso (- - - -) y una pelicula de EuBa,Cu 0,
eje-a crecida en dos pasos (-----).
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SUPERREDES EUBA,CU,0,/SRTIO,

Asi pues, una vez que se ha caracterizado la fabricacion de heteroestructuras con
EuBa,Cu,0, y S1TiO, por pulverizacién catédica, se puede comenzar el crecimiento de
las multicapas. Para ello se han utilizado las mismas condiciones de presién y
temperatura que para las laminas simples de superconductor con las distintas
orientaciones, salvo en que las superredes eje-a se hicieron en un sdle paso de
temperatura para obtener esta orientacion pura. Se han depositado de forma alternada
espesores fijos de ambos materiales, empezando siempre el crecimiento por la capa de
EuBa,Cu,Q, v terminando con la de StrTiO,, hasta un total de 7 bicapas. Al finalizar el
crecimiento de la lamina se realiza el mismo proceso de oxigenacion que en las peliculas

(apartado 4.1).

En la figura 4.20a podemos ver el resultado de la difraccion de rayos X de una
de estas superredes (370 A EuBa,Cu,0,/31 A SITiO,), es decir (95 celdas unidad
EuBa,Cu,0,/8 celdas unidad SrTiQ,), crecida sobre un sustrato de LaAlO,(100). Sélo
encontramos las reflexiones correspondientes a planos (£00), lo que indica que se trata
de una lamina con orientacion eje-a pura y, efectivamente, aparecen satélites en torno
a los picos principales debido a la modulacién artificial introducida. La figura 4.20b es
un detalle del mismo difractograma, ampliando la regién en torno al pico (100) y en el
que se puede observar los satélites hasta el quinto orden a la izquierda del pico principal.
A la derecha de éste, sin embargo, solapan con e] pico del sustrato y no pueden verse.
El espaciado de la superred es a=3.85A, muy préximo al de las peliculas simples de
EuBa,Cu,0,, como es razonable en una superred donde las capas de este son mucho més
gruesas que las de SrTiO;; y a partir de las posiciones de los satélites se obtiene que la
longitud de modulacién es A =400 A. En el recuadro aparece la curva rocking en torno

al pico (200) con FWHM=0.35°.

La figura 4.21 muestra un detalle de los satélites en torno al pico (200) en otra
superred eje-a, también crecida sobre LaAlO;(100), pero con una longitud de

modulacién menor (107 A EuBa,Cu,0,/12 A SrTi0;), es decir 28 celdas unidad eje-a del
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FiGURA 4.20: (a) Difractograma 0/26 de una superred (3 70 A EuBa,Cu.0,/31 A SrTio,)
sobre un sustrato de LaAlO,(100) con orientacion eje-a. El recuadro muestra la curva
rocking en tormo al pico (200} (FWHM=0.35°). (b) Detalle de los satélites de superred en
tomo a la reflexion (100).
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FIGURA 4.21: Detalle de los satélites de angulo alto, en torno a la reflexion (200) de una
superred { 107 A EuBa,Cu,0,/12 A SrTiO;) eje-a, crecida sobre LaAlO,(100).

superconductor y 3 del aislante. Aparecen nuevamente satélites con una separacién
equivalente a A =119 A, y el espaciado de la celda unidad (a=3.87 A) aumenta un poco
mas en comparacion con las peliculas, ya que la proporcién de SrTiO, en el espesor total
también se ve incrementada respecto a la superred anterior. La longitud de coherencia
de la modulacién, I'= 350A, es nuevamente del orden del espesor de tres bicapas al

menos.

También es posible conseguir superredes con el eje-c perpendicular al plano del
sustrato, como la muestra cuyo difractograma aparece en la figura 4.22, en la que los
espesores de las capas son (152 A FuBa,Cu,0./ 20 A SrTi0;) y que también esta crecida
sobre LaAlO,(100). En este caso pueden verse los picos correspondientes a las
reflexiones (00/), y se encuentran picos originados por la periodicidad artificial tanto en
la zona de angulo bajo como en torno a los picos de angulo alto (003) y (006), que se
observan mas claramente expandiendo la escala de angulos (Figura 4.23). En el recuadro

se ha representado la curva rocking en torno al pico (006) con FWHM=0.31°. En la
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FIGURA 4.22: Difractograma /28 de una superred eje-c (152 A EuBa,Cu,0./20 A SrTiO,)
sobre LaAlO,(100). El recuadro muestra la curva rocking en torno al pico (006)
(FWHM=0.31°).

figura 4.23a hemos ampliado la regién de angulo bajo entre 1°y 3°, donde aparecen tres
picos superpuestos al fondo debido al haz incidente, y que pueden asociarse a los
6rdenes m=3, 4y 5 de la periodicidad A, , =185A. Por debajo de 20=1°, donde estarian
los maximos correspondientes a m=1y 2, no se puede continuar la medida para evitar
que el haz directo pudiera dafar el detector. La anchura de estos picos proporciona una
estimacién de la longitud de coherencia I'} ,=~500 A, calculada mediante (4.4). Estos
resultados concuerdan bastante bien con los valores que se encuentran del analisis de los
satélites de angulo alto (Figura 4.23b) Ay A=190A y T, ~420A. El espaciado de la
superred seria c=11.8 A, 10 cual equivale a un parametro de red en las capas de SITiO,
a=c/3=3.93 A que es el mismo que se encontraba en el crecimiento de las laminas

simples de SrTiO, sobre estos sustratos de LaAlO,.

También hemos realizado la deposicidn de las superredes con orientacién eje-c
sobre sustratos de SrTiO;(100) y, en este caso, podemos observar los satélites de
superred a ambos lados del pico principal, tal y como se muestra en las figuras 4.24 y

4.25 para dos superredes (230 A EuBa,Cu,0,/20 A S1TiO;), es decir (20 celdas unidad
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FIGURA 4.23: (a) Detalle de los picos de superred de dngulo bajo para una superred eje-c
(152 A EuBa,Cu,0,020 A SrTi0,). (b) Satélites de dngulo alto en torno a la reflexion
(006) para la misma superred.
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FIGURA 4.24: Detalle de los satélites en tomo a la reflexion (003) para una superred con
orientacion eje-c (230 A EuBa,Cu,0,/20 A SrTi0,) sobre SrTiO,(100).
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FIGURA 4.25: Detalle de los satélites en tomo a la reflexion (003) para una superred eje-c
(200 A EuBa,Cu,0,/20 A SrTiO,) crecida sobre SrTiO,(100).
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EuBa,Cu,0./ 5 celdas unidad SrTiO;), y (200 A EuBa,Cu,0,/20 A SiTiO;), o sea (17
celdas EuBa,Cu,0,/5 celdas SrTiO,). Las longitudes de modulacion calculadas de la
posicion de los satélites son A=250Ay A=225A, y se encuentran longitudes de coherencia
de I'=800A y I'=700A para cada una de ellas, lo cual significa que podemos obtener
muestras de calidad similar sobre ambos tipos de sustratos, LaAlO;(100) y SrTiO;(100).

Hemos encontrado transiciones superconductoras en las superredes con
orientacién eje-c crecidas sobre los dos tipos de sustratos (Figura 4.26). Asi, por ejemplo,
para una superred eje-c (152 A EuBa,Cu,0,/20 A S1TiO;) depositada sobre LaAlO;(100)
el cero de resistividad se alcanza para T,,=39 K (Figura 4.26a) mientras que la superred
eje-c (230 A EuBa,Cu,0,/20 A S1Ti0,), crecida sobre SrTi0O,(100} y con mayor espesor
de las capas de EuBa,Cu,0,, se hace superconductora para T.,,=61 K (Figura 4.26b).
Ambas laminas presentan un comportamiento metalico, aunque con un aumento
considerable de la resistividad en estado normal respecto a las peliculas eje-c simples.
Por otro lado, en las superredes eje-a se pierde la metalicidad y la transicion
superconductora se degrada alin mas debido a la mas baja temperatura de deposicion.
En ambos casos el aumento en la resistividad junto con la reduccién en la temperatura
critica podrian estar asociados a una cierta deficiencia de oxigeno debida a la presencia

de las capas de SrTiO;.

En resumen, hemos fabricado superredes superconductoras EuBa,Cu,0,/SrTiO,
con buenas caracteristicas estructurales, como se observa a través de la difraccion de
rayos X en la que aparecen picos nuevos asociados a la periodicidad artificial, tanto en
la region de angulo bajo como en torno a los picos principales, y de las que no existian
resultados previos en la literatura. El anélisis de la influencia de las capas aislantes de
S1TiO; en las propiedades superconductoras de estas muestras, especialmente en la

anisotropia, lo hemos realizado més en detalle en el capitulo 6.
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FIGURA 4.26: Resistividad en funcion de la temperatura para (a) una superred (152 A
EuBa,Cu,0,/20 A SrTi0,) eje-c sobre LaAlO,(100). (b) una superred (230 A
EuBa,Cu,0,/20 A SrTi0,) eje-c sobre SrTiO,(100).
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4.4 Conclusiones

En resumen, se han crecido por pulverizacién catddica distintos tipos de peliculas
delgadas y multicapas superconductoras de alta temperatura critica, que se han
caracterizado fundamentalmente mediante la difraccién de rayos X y las transiciones en

resistividad.

Se pueden obtener peliculas simples de EuBa,Cu,0,/SrTiO,(100) ya sea con
orientacién eje-c o eje-a, dependiendo de las condiciones de temperatura y presion
parcial de oxigeno durante la deposicion. Para el crecimiento de las laminas eje-a se
emplea un método de dos pasos en la temperatura que, ademas, puede optimizarse
mediante la utilizacion de Eu como tierra rara. Los resultados de difraccién de rayos X
permiten comprobar que las muestras presentan un Unico tipo de orientacién y son
altamente texturadas (con anchura de las curvas rocking pequeia, FWHM~0.3° para
peliculas eje-c y FWHM~0.2° para peliculas eje-a). En ambos casos la resistividad
presenta un comportamiento metalico y las temperaturas de transicioén son elevadas,

Ty=86-89 K 'y T;,=~82-88 K para las laminas eje-c y eje-a respectivamente.

Las peliculas eje-a poseen una microestructura caracteristica que se puede
observar por microscopia electrénica de transmision. Consiste en dominios irregulares
de unos 200 A de tamafio, separados por fronteras de 90° que se forman durante el
crecimiento al poder alinearse el eje ¢ del EuBa,Cu;0, con cualquiera de las dos

direcciones principales del sustrato cibico de SrTiO,(100).

Se han fabricado también superredes EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0, tanto con
orientacion eje-c como eje-a con condiciones de deposicién similares a las peliculas
simples. En los difractogramas de rayos X aparecen satélites de angulo alto originados
por la periodicidad adicional de la estructura de superred. Las posiciones de estos picos
permiten calcular la longitud de modulacion de las superredes, que concuerda muy bien
con los espesores nominales programados durante el crecimiento. Asimismo, se
encuentra que la coherencia en la modulacién se mantiene, al menos, en longitudes del

orden de cinco bicapas. Ambos tipos de superredes presentan transiciones
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superconductoras, aunque tanto la resistividad en estado normal como la temperatura
de transicion se ven modificadas por la presencia de las capas de PrBa,Cu,0,, hecho que
afecta de un modo mas importante a las superredes eje-a en las que los planos de CuQ,

estan compartidos por las capas de Eu y Pr.

Finalmente, hemos crecido superredes de EuBa,Cu,OQ,/SrTiO;, de las que no
existian resultados previos en la literatura. En primer lugar, hemos realizado la
deposicion de peliculas simples de SrTi0O, y de bicapas y tricapas de EuBa,Cu,0,/SrTiO,
sobre LaAlO,(100) para caracterizar el crecimiento de este sistema. A continuacion,
hemos obtenido las superredes sobre distintos sustratos (LaAlO,(100) y SrTiO;(100)) v,
tanto con orientacion eje-c como eje-a, en condiciones de deposicién parecidas a las
laminas simples. Las muestras tienen buenas propiedades cristalinas, como se desprende
de la presencia de satélites de superred y picos de angulo bajo en el espectro de rayos
X, y todas ellas presentan una buena longitud de coherencia en la modulacién
perpendicular al sustrato. Para las superredes con orientacién eje-c existe transicion
superconductora en resistividad, aunque también se ve afectada por la presencia de las

capas aislantes.
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CAPITULO 5

Microestructura y propiedades de transporte en el estado
mixto de laminas delgadas de EuBa,Cu,0O, con orientacion

eje-a

5.1 Microestructura y propiedades de tramsporte en el estado

normal

Debido a la anisotropia de la estructura cristalina de los superconductores de alta
temperatura critica [1], muchas de sus propiedades tanto superconductoras como en
estado normal son también fuertemente anisotrépicas [2-4]. Entre ellas, la longitud
coherente superconductora £ en el EuBa,Cu,0, es del orden de 16 A en la direccién
paralela a los planos de CuO, y de 3 A perpendicular a ellos [3]. Por este motivo, las
peliculas delgadas con orientacién eje-a, en las que los planos de CuO, son
perpendiculares al sustrato, presentan potencialmente mejores propiedades para su

aplicacion en dispositivos tipo tinel que las l4minas con orientacidn eje-c [5-7].

Sin embargo, estas peliculas de EuBa,Cu,0, con orientacién eje-a crecen sobre
los sustratos cibicos de SrTiO,;(100) con una estructura particular [8], esquematizada en
la figura 5.1, como se ha observado por distintas técnicas de caracterizacion estructural
(Capitulo 4). Esto es, los planos de CuO, pueden alinearse con cualquiera de las dos
direcciones preferentes del sustrato, [100] y [010], formando dominios de un tamafio
caracteristico en torno a unos 200 A y separados por fronteras de 90°. De este modo,
para poder comprender los mecanismos que gobiernan la propiedades de transporte de
estas muestras, y asi poder optimizarlas, es necesario tener en cuenta tanto los efectos

de la anisotropia intrinseca como los introducidos por esta estructura de microdominios.
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FIGURA 5.1: Esquema de la disposicion de los planos de CuO, en una pelicula de
EuBa,Cu;0,/5rTiO,(100), mostrando la estructura de dominios separados por fronteras
de 90°.

En la figura 5.2 se han representado las transiciones en resistividad de dos
peliculas de FuBa,Cu,0,/SrTiO;(100) una de ellas con orientacién eje-c y la otra con
orientacién eje-a. Como puede observarse, si bien las temperaturas de transicién
superconductora son similares en ambas muestras, y en las dos la resistividad tiene un
comportamiento metalico, en el caso de la pelicula eje-a la resistividad a temperatura
ambiente presenta valores en torno a 1100 u{lcm, cuatro veces superiores a los obtenidos
en la pelicula eje-c, 250 u{dem. Las diferencias en la resistividad residual p,, obtenida de
la extrapolacion a T=0, son afin mayores: py(eje-a)=650ullemy p,(eje-c)=10plem. Por
su parte, la pendiente de la resistividad en estado normal es aproximadamente el doble
para la pelicula eje-a que para la eje-c, dp/dT=1.5 plem/K y dp/dT=0.8 plem/K
respectivamente. Estas diferencias de la resistividad son, sin embargo, mucho menores
a la anisotropia en la resistividad encontrada en monocristales sin maclas, p /p,=35
medida a 275 K [9] (siendo p_y p, la resistividad medida a lo largo de los ejes c y a
respectivamente). Por este motivo, el aumento en la resistividad de las laminas eje-a no

puede ser atribuido a una contribucién de conduccién a lo largo del eje ¢, sino que
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FIGURA 5.2: Resistividad en funcion de la temperatura para una pelicula con orientacion

efe-a (linea continua) y una pelicula eje-c (linea discontinua).
resulta mas adecuado analizarla suponiendo que la corriente circula siempre a lo largo
de los planos de CuO,, siguiendo un camino en zig-zag que, en promedio, es equivalente
a la direccion de la corriente macroscopica [8]. Dentro de esta imagen la resistividad
vendria dada por [10]

i ;
e (T) - E pfmntf.ra+P E pdomimb = E pﬁon!era+P(pO+aJD’ (51)

fronteras dominios fronteras

donde X pioe. €5 un término independiente de la temperatura correspondiente a la
dispersion de portadores en las fronteras entre los dominios; p y...:0(7) €s 1a resistividad
a lo largo de los planos de CuQ, dentro de cada dominio y cuya dependencia con la
temperatura, % p gl T)=po +a'T, sera similar a la de las laminas eje-c en las que la
resistividad residual intrinseca, p,, es relativamente baja y la pendiente, o', es préxima
a la medida en monocristales a lo largo del plano ab (¢! =0.6 uQem/K); P es un factor
geométrico mayor que la unidad para tener en cuenta el aumento de] recorrido efectivo

y la disminucién de la seccidn que se produce al seguir el camino en zig-zag. Asi, la
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pendiente en la resistividad de las peliculas eje-a aumenta, dp/dT=Pa’, y aparece una
contribucién elevada a la resistividad residual p,=Z p s+ P00 debida a las fronteras de
90°.

En las medidas del efecto Hall en estado normal [11], el comportamiento de las
laminas eje-a es similar al encontrado en monocristales con el campo magnético aplicado
paralelamente a los planos de CuO, [2,12], esto es, Ry=~—610"" m*/C practicamente
independiente de la temperatura. En este caso no se observa ningiin efecto de la
estructura de dominios ya que, debido a las relaciones de Onsager, las componentes no
diagonales del tensor conductividad, responsables del efecto Hall, s6lo dependen de la
direccion del campo magnético respecto a la estructura cristalina y no de la direccién de

la corriente, es decir, o,,(H)=0(-H),,

Si bien esta imagen de conduccién a lo largo de los planos de CuO, permite
comprender e] comportamiento de las peliculas eje-a en estado normal [8], el efecto de
la microestructura en sus propiedades en el estado mixto es mas complicado. Por un lado
existen resultados conflictivos acerca de si el caracter de las fronteras de 90° es de
uniones débiles [13] o no [14], y de cual es su influencia sobre la corriente critica en
presencia de un campo magnético [15]. Por otra parte, también resulta interesante
comprender los efectos de la anisotropia del material y la posible existencia de anclaje
intrinseco [16] debido a la estructura laminar de los superconductores de alta
temperatura critica. A continuacién vamos a estudiar las distintas propiedades de estas
muestras en el estado superconductor: corriente critica, fuerza de anclaje,
" magnetorresistencia, caracteristicas -V, etc, asi como su dependencia tanto con la
temperatura y con el campo magnético, y vamos a intentar analizarlas teniendo en cuenta

tanto la microestructura de las peliculas eje-a como la anisotropia del material.
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5.2 La corriente critica sin campo magnético aplicado y las

fronteras de 90°

El efecto de 1a microestructura resulta claramente aparente en la corriente critica
sin campo magnético aplicado de las peliculas eje-a. La figura 5.3 muestra la
dependencia de J. en funcién de la temperatura medida para varias muestras de
EuBa,Cu,0O, crecidas con orientacién bien eje-a (simbolos llenos), bien eje-c (simbolos
vacios). En primer lugar podemos observar que la corriente critica de las primeras es casi
un orden de magnitud menor que en las segundas y s6lo alcanza valores en el rango

entre 10° A/em® y 10° A/em® a 4.2 K.

Cerca de la temperatura de transicién J.(T) puede ser descrita de manera

empirica por una ley de potencia del tipo
JAT) o (1-T/T)Y (5.2)

que se satura a temperaturas bajas. El exponente n es ligeramente diferente para ambos

6

10

0.01 0.1 1
1--T/T,

FIGURA 5.3: Corriente critica en funcion de la temperatura reducida I- T/T. en escala
logaritmica, para varias muestras de EuBa,Cu,Q, con orientacion gje-a (@,M,A,v) y con
onientacion efe-c (O,0,a).
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tipos de muestras, n=1.7 para las peliculas eje-a y n=2 para las peliculas eje-c [17]. Se
trata de valores similares a los que aparecen en la literatura, n=1.5~2, para muestras
con orientacion eje-c {18-20]. Por ejemplo, A. A. R. Fernandes et al. [18] han descrito
un comportamiento de ley de potencia semejante, con n=1.6, para una gran variedad de
laminas y superredes de superconductores de alta T, con orientacién eje-c, no sélo en
las proximidades de la transicion sino extendiéndose hasta el rango de temperaturas mas

bajo.

Esta reduccién en los valores de corriente critica alcanzados en las peliculas
orientadas eje-a puede ser asociada a la presencia de las fronteras de 90° Para
comprobarlo resulta util comparar las medidas de corriente critica realizadas en peliculas
con distinta textura pero en cuya microestructura exista el mismo tipo de fronteras. Por
esta razén hemos representado en la figura 5.4 la corriente critica en funcién de la
temperatura para tres peliculas eje-a distintas, asi como para peliculas de YBa,Cu,0,
triaxiales crecidas sobre sustratos de SrTiO,;(110) que también contienen este tipo de

fronteras [21], tomando los datos de estas iiltimas de la referencia [22]. Hemos empleado

1.0

0.8

FIGURA 5.4: Dependencia de la temperatura reducida T/T. de la corriente critica
normalizada, J,=J(T=4.2K) para tres peliculas de EuBa,Cu,0,/SrTiO;(100) eje-a(O)
y una pelicula de YBa,Cu,0,/5rTiO,(110} (@) tomada de la referencia [22].
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variables reducidas, es decir, hemos normalizado la temperatura mediante la temperatura
critica T, y la corriente mediante la corriente critica a 4.2 K, J,=J(H=0, 4.2K), para
poder comparar las distintas muestras, si bien en todos los casos J~10° A/em?®. Como
se observa claramente todos los datos se escalan a una misma dependencia con la
temperatura, que podemos considerar caracteristica de este tipo de fronteras de 90° [17].
Esta forma general es, sin embargo, diferente de la dependencia J(T) que presentan
peliculas eje-c granulares crecidas sobre YSZ policristalino, donde también existen

distintos tipos de fronteras, pero con angulos variables [22].

UNIONES DEBILES Y FRONTERAS DE GRANO

En las proximidades de una frontera entre dos granos aparecen un serie de
defectos asociados a las tensiones de la frontera que pueden degradar el material
superconductor {23-25]. En el caso de las fronteras de 90°, dentro del marco de la teoria
de quasi coincidencia de sitios de red (near Coincidence Lattice Site) [25], se trata de
fronteras de baja energia, puesto que al ser a=b=c/3 son de tipo Z3. Por este motivo no
existen dislocaciones asociadas a la frontera [24], pero si hay variaciones en el contenido
de oxigeno en las proximidades de esta para poder ajustar los cocientes entre los
parametros de red a®:b*c’ a valores racionales y conseguir la mayor coincidencia posible
de sitios de red de ambos granos en la frontera [25]. De este modo se puede considerar,
en general, la frontera de grano como una estructura formada por dos bloques
superconductores separados por una pequeiia lamina de material no superconductor, es
decir, una unién débil, ya sea aislante (SIS), metalico (SNS) o superconductor de
temperatura critica mas baja (SS'S). La dependencia de la corriente critica con la
temperatura puede permitirnos diferenciar entre los distintos tipos de uniones débiles

[26].

En primer lugar, la dependencia de {a corriente critica para una unién tipo SIS

vendria descrita por la expresién de Ambegaokar-Baratoff [27]

1,(T)y=(mA(T)/2R Yanh(A(T)/x,T), (5.3)
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FIGURA 5.5: Ajuste de la dependencia de la corriente critica en funcion de la temperatura
en variables reducidas para las peliculas eje-a (O) a un modelo de union débil tipo SIS,
ecuacion (5.3}, tomando A(T) tipo BCS y A(0)=5meV (linea continua).

donde A(T) es la zanja de energia superconductora dependiente de la temperaturay R,
es la resistencia en estado normal de la unién. En la figura 5.5 hemos representado la
dependencia predicha por la ecuacién (5.3), tomando A(7) del tipo BCS con un valor de
A(0)=5 meV similar a los obtenidos en otros tipos de fronteras en YBa,Cu,0, {A(0)=5
meV) [28], junto con los datos correspondientes a las peliculas eje-a. Como se puede
observar existe una clara discrepancia para temperaturas proximas a la transicion, ya que
la expresion (5.3) da lugar a una dependencia lineal con la temperatura, en desacuerdo

con lo encontrado experimentalmente.

Otra posibilidad podria ser que se tratase de uniones tipo SNS. En este caso,
debido al efecto de proximidad [29], algunos pares de Cooper se difunden en el interior
del metal normal, dando lugar a un parametro de orden finito que decae en una
distancia del orden de £, que se conoce como la longitud coherente normal y depende

de la temperatura como
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E(T) = (hWD/2rkpT)'? =0.58(hvyt/2mx,T)'7, (5.4)

donde D es el coeficiente de difusion, v la velocidad de Fermi y € el recorrido libre
medio. La corriente superfluida que puede atravesar dicha unién SNS depende de los
valores de A a ambos lados, asi como del espesor de la capa normal L, segin la

expresion [26]

1(T)= (mA(TY/4exgT) fILIEWT)), (5:3)
donde
£ :i 8 (2n+1)"x
20 w2(2n+1)* sinh((20+1)"2x) (5.6)

La ecuacion (5.5) da lugar a una familia de curvas en funcién del pardmetro
L/EW(T), cuya dependencia con la temperatura cerca de la transicién es del tipo ley de
potencia como (5.2) y donde el exponente n puede variar entre 1y 2 segiin el valor de
este cociente, lo cual podria ser consistente con nuestros resultados. Sin embargo, como

aparece en la figura 5.6 no es posible ajustar J(7T) en todo el rango de temperaturas a

1.0

FIGURA 5.6: djuste de la dependencia de la corriente critica en funcion de la temperatura
en variables reducidas para las peliculas eje-a (O) a un modelo de unién tipo SN,
ecuacion (3.5) [26], para dos valores del parametro LIE(T)=3.5y 5 (lineas continuas).
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ninguna de las curvas de la familia SNS. Si bien a baja temperatura los datos
experimentales siguen mejor la curva correspondiente a L/€ ((T,.})=3.5, en la zona cercana
a T, parecen acercarse mas a la correspondiente a L/ (T-)=5. Por tanto, ninguno de
estos dos modelos clasicos, ni el correspondiente a uniones SIS ni el de SNS, parece ser
capaz de describir completamente la dependencia de la corriente critica con la

temperatura en estas muestras.

Recientemente se han propuesto distintas modificaciones a la ecuacién (5.3) para
tener mejor en cuenta las caracteristicas de los superconductores de alta T,.. Por ejemplo,
Deustcher y Miiller [30] sugirieron que una disminucién en el parametro de orden
superconductor A cerca de la frontera entre el superconductor y el aislante, debido a los
valores extremadamente bajos de la longitud coherente superconductora en estos

materiales, podria explicar una dependencia del tipo J.« (1-7/T,)%

Por otro lado, como Clem ez al. [31] han indicado, en muestras donde el tamaino
de grano es pequeiio, puede producirse una diminucion de A debido a la penetracién de
la corriente. En este caso seria necesario introducir un término de correccién a la
féormula de la corriente critica a través de la unién I,(T) propuesta por Ambegaokar-

Baratoff (5.3), de tal modo que

I{T) = I(T)8(€) = (wA(T)/2R,)tanh(A(TY/xsT)g(e), 5.7)

donde g(¢) es un factor menor o igual que la unidad y e = E/2E es el cociente entre la
energia de acoplo Josephson E,=(%/2¢)I; y ¢l doble de la energia de condensacién
~ superconductora de cada grano E,=(H_*/8m)V. La figura 5.7 muestra el buen acuerdo
obtenido del ajuste de los resultados en peliculas eje-a mediante la expresién (5.7),
utilizando una dependencia de A(7) tipo BCS, A(0)=5 meV y €(0)=1. Si calculamos
ahora el producto I .R,, que suele emplearse para caracterizar las uniones débiles,
encontramos para estos valores de los parametros I.R,=m/2¢-A(0)g(1)=3 mV, que es
comparable con los resultados obtenidos por Moeckly y Buhrman [13] en fronteras de
90° de plano basal (BPF) simples para aquellas fronteras con la corriente critica mas alta
J(4.2 K)=10° A/em’. Este producto también es consistente con el estimado a partir de

la curva de resistividad, I .R,= J{(0)p(0)d =2 mV, donde se han tomado como valores
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FIGURA 5.7: Ajuste de la dependencia de la corriente critica en funcion de la temperatura
en variables reducidas para las peliculas eje-a (O) a un modelo de union tipo SIS,
modificado para tener en cuenta la disminucion del pardmetro de orden debido a la
corriente, ecuacion 5.7 [31] (linea continua). Los pardmetros del ajuste son A(Q)=5meV
y e(0)=1.

tipicos de estas muestras J(0)=10° Ajem? d = 200 A y p (0)=800 uQcm. El valor del
parametro €(0)=1 obtenido indica que, efectivamente, la corriente puede penetrar de
manera importante en los dominios, lo cual es razonable en vista de que el tamaiio de
estos, en torno a umos 200 A, es mucho menor que la longitud de penetracion

(A(0)=1300 A [4]).

En resumen, podemos decir que 1a corriente critica sin campo magnético aplicado
en estas peliculas de EuBa,Cu,0,/SrTiO;(100) con orientacién eje-a, tanto su valor
absoluto como su dependencia en funcién de la temperatura, parece estar determinada
por las fronteras de 90° presentes en su microestructura. Estas fronteras pueden ser
descritas como uniones Superconductor/Aislante/Superconductor si se tiene en cuenta
la reduccion del parametro de orden en cada dominio, debido a la penetracién de la

corriente en su interior.
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5.3 Corriente critica en presencia del campo magnético: anclaje de

flujo magnético

A continuacién hemos investigado el papel jugado por la microestructura en las
propiedades de las peliculas eje-a en presencia de un campo magnético. En la figura 5.8
podemos ver la dependencia de la corriente critica en funcidn del campo magnético,
aplicado perpendicularmente al plano de la lamina, para dos peliculas delgadas a la
misma temperatura reducida =7/7.=0.9; una de ellas es una ladmina de
EuBa,Cu;0,/S51TiO,(100) eje-a mientras que la otra es una pelicula de
EuBa,Cu,0,/MgO(100) eje-c, en donde no existen fronteras de 90° y la corriente critica
estda determinada por el anclaje de flujo magnético [32]. Aunque hay un orden de
magnitud de diferencia en los valores absolutos de J., como ya se observd en el apartado
anterior, la dependencia con el campo magnético es muy similar en ambos casos, y J- no
decae fuertemente hasta campos de 30 kOe incluso a esta temperatura relativamente

alta.

(A/cm®)

| 1

10 ' ' '
0 5 10 15 20 25 30

H (kOe)
FIGURA 5.8: Corriente critica en funcion del campo magnético a T=0.9T para una

pelicula de EuBa,Cu;0,/5rTiO,(100) eje-a (O) y una ldmina de EuBa,Cu;0,/MgO(100}
efe ¢ (@).
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FIGURA 5.9: Corriente critica en funcion del campo magnético de una pelicula de
EuBa,Cu,0,/8rTi0 (100} eje-a, medida a distintas temperaturas constantes.
En la figura 5.9 se muestran los resultados de la medida de la corriente critica en
funcion del campo magnético a distintas temperaturas correspondientes a una lamina
orientada eje-a. Como podemos ver, especialmente en el rango de baja temperatura, la

corriente critica no se ve fuertemente afectada por campos magnéticos de hasta 90 kQOe.

Si la corriente critica con campo magnético aplicado estuviera limitada por
uniones débiles, podriamos esperar que se hubiera degradado claramente en campos
magnéticos relativamente débiles, como se observa en la figura 5.10 para un bicristal de
YBa,Cu,0, con una frontera de 22° tomada de la referencia [23). Cabe sefalar que en
una union débil /. decae para campos del orden de H,, que es el campo caracteristico
para la penetracién de un cuanto de flujo ®; en las fronteras, H,=® /4 (donde A4 es el
area de contacto entre dos dominios y que se puede escribir como 4 =24 A, considerando
que el campo penetra en una franja de anchura 21 en una frontera de longitud d). En
las peliculas eje-a se puede estimar H, =3 kOe, considerando como tamaiio tipico de los
dominios =200 A. Este es un campo demasiado pequefio para explicar los datos de la

figura 5.9 donde, dependiendo de la temperatura, la corriente critica sigue alcanzando
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FiGURA 5.10: Corriente critica en funcién del campo magnético para un bicristal de
YBa,Cu,0, con una frontera de 22°, que ilustra el comportamiento de una unién débil en
presencia de un campo magnético. Tomado de la referencia [23].

valores elevados en campos de 90 kOe. Por este motivo, hemos intentado explorar el
papel jugado por el anclaje de flujo magnético en el comportamiento de la corriente

critica en funcién del campo.

FUERZA DE ANCLAJE Y RELACIONES DE ESCALA

El anclaje de flujo en un superconductor de tipo I proviene de la interaccion de
los vértices con los defectos en el material. Se puede definir una fuerza de anclaje por
unidad de volumen Fp, que es igual a la fuerza de Lorentz por unidad de volumen
cuando se alcanza la corriente critica, F, =J-XB/c, y que, por tanto, puede obtenerse de
manera directa a partir de las medidas de corriente critica. Es bien conocido, tanto en
el caso de los superconductores clasicos [33, 34] como en los de alta temperatura critica

[32, 35], que, en general, la fuerza de anclaje sigue leyes de escala del tipo

Fp=C(Df(h), (5-8)

donde C(7) es un factor que solo depende de la temperatura y f(h) es una funcién que
depende del campo magnético reducido h=H/H,. Esta funcién f(#) se hace cero para
h=0y h=1,y tiene un maximo para algin valor intermedio 4,, aunque su forma es muy

sensible a la microestructura {36]. De este modo, en una representacion de la fuerza de
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anclaje en funcién del campo magnético en variables reducidas, todas la curvas
correspondientes a las distintas temperaturas deben escalar a una dnica funcién que
depende tan sélo de! mecanismo de anclaje que esté actuando. En el caso de los
superconductores de alta temperatura, en los que existe una linea de irreversibilidad por
debajo de H~,(T) donde J. se hace cero, el escalaje del campo magnético suele realizarse
sustituyendo H_,, o bien por el campo en el que se produce el maximo en la fuerza de
anclaje H,,, [35], o bien por algin otro valor de campo H caracteristico de la curva
F,{(H) que podria estar relacionado, por ejemplo, con la linea de irreversibilidad, de
modo que H se definiria por Fo(H')=0 [32]. Asi pues, en la figura 5.11a se han
representado los datos de la fuerza de anclaje en funcién del campo magnético de una
pelicula de EuBa,Cu,0,/MgO(100) eje-c, en el rango de temperaturas 7<0.97,
normalizando todas las curvas mediante la fuerza de anclaje maxima para cada
temperatura F,, vy su correspondiente campo magnético H,,,, esto es, Fp/F,, . frente
a H/H,,,, y, como puede verse, siguen una ley de escala similar a otros resultados en la

literatura para este tipo de muestras [32].

Por su parte, para analizar la posible influencia del anclaje de flujo en los
resultados de peliculas con orientacion eje-a, hemos realizado también una de estas
representaciones en variables reducidas para una pelicula de EuBa,Cu,0,/SrTiO;(100)
eje-a (Figura 5.11b). Se trata de la muestra cuyos datos de J-(H) aparecian en la figura
5.9, y se han incluido todas las curvas en el rango de temperatura 7<0.87,.. Como puede
observarse, efectivamente, todos los datos se escalan a una 1inica funcién independiente
de la temperatura, y cuya forma parece muy similar a la obtenida para la lamina eje-c

de la figura 5.11a.

Una comparacion mas directa de los resultados en los distintos tipos de peliculas
se ha realizado en la figura 5.12, en la que se han superpuesto los resultados del escalaje
de la fuerza de anclaje para tres laminas eje-a diferentes junto con los de varias otras
peliculas con orientacién eje-c, tanto medidos por nosotros, como tomados de la
literatura {32, 37]. La coincidencia encontrada entre todas las muestras es importante por

dos motivos; en primer lugar porque nos asegura que tanto la existencia de escalaje en
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FIGURA 5.12: Dependencia de la fuerza de anclaje en variables reducidas para: peliculas
eje-a de EuBa,Cu,0./SrTiO,(100) (@, R, v), peliculas eje-c de EuBa,Cu,0,/MgO(100)
(%), YBa,Cu,0,/SrTiQ(100) () ref. {32], YBa,Cu,Q,/MgO(100) (o) ref. [37].
las lAminas eje-a como la forma de la funcién caracteristica no son algo fortuito, sino que
describen bien el comportamiento intrinseco del sistema; ademas, sugieren que el

mecanismo de anclaje que limita la corriente critica debe ser el mismo en las peliculas

eje-a que en las eje-c, a pesar de las diferencias en la microestructura.

Hay que mencionar, antes de estudiar un poco mas en detalle los resultados del
escalaje, que estas relaciones de escala no se mantienen para todas las temperaturas
medidas, de ahi la limitacion en el rango incluido en las graficas 5.11 y 5.12, sino que se
rompen en las proximidades de la transicion, como se puede observar en la figura 5.13
para una pelicula eje-a. Para temperaturas superiores a 0.87,, en todas las laminas
orientadas eje-a medidas en este estudio [17], el decrecimiento de la fuerza de anclaje
a partir del maximo se hace mas lento a medida que nos acercamos a 7. Para poder

comprender mejor este cambio en el comportamiento sera necesario analizar primero
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la zona de baja temperatura donde si hay escalaje y, a continuacién, tener en cuenta los
efectos de la microestructura de las muestras al aumentar la temperatura. Hay que
sefialar que, en el caso de las peliculas ¢je-c, también se ha observado recientemente un
efecto similar [38], pero en un rango de temperaturas mas estrecho, 7>0.97. En ambos
casos la desaparicion del escalaje se produce cuando la fuerza de anclaje maxima
disminuye por debajo de aproximadamente 10° dina/cm?, lo que en las peliculas eje-a,
cuya corriente critica es menor, sucede para temperaturas mas bajas, por lo que este
cambio a un mecanismo diferente de limitacion de la corriente critica puede observarse

en un rango de temperaturas mas amplio.

MODELOS CLASICOS: DEFORMACIONES PLASTICAS EN LA RED DE VORTICES

Resulta, pues, interesante analizar con un poco de atencién la forma general del
escalaje asi como los parametros empleados para conseguirlo, ya que describen el

comportamiento general de este tipo de muestras. En los superconductores de baja
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temperatura [34] se solian emplear funciones de escalaje fenomenolégicas de la forma
F.=K(H)™ h%(I-h)", 59

siendo m, p y q exponentes empiricos, de tal modo que F;,,, x(H,)" y H,,, <H_, Entre
las justificaciones tedricas a este tipo de leyes destaca la propuesta por Kramer en 1973
[39], en la que explicaba el decrecimiento de la fuerza de anclaje después del! maximo
por la existencia de regiones en la red de vortices ancladas mas débilmente que otras.
En estas regiones los vértices podrian ponerse en movimiento, originando disipacion,
mediante deformaciones plasticas en torno a las zonas fuertemente ancladas. Para que
esto ocurra la tensién aplicada a la red de vortices ha de superar un limite 7, asociado
con la energia elastica acumulada en esta, y que sera proporcional al mddulo de

cizalladura cy, 7,,,~Cs/27. La fuerza de anclaje por unidad de volumen es, entonces,
Fp=K, h'*(1-h), ' (5.10)

donde K,=C(H,)*/«’ siendo x el parametro de Landau-Ginzburg y C, un nimero del
orden de la unidad que depende de la distribucién de los centros de anclaje [39]. Esta
teoria es independiente de la naturaleza de los centros de anclaje y deberia suponer el
limite maximo a la fuerza de anclaje en cualquier material en la regién de campo alto.
En base a este andlisis, se han utilizado a menudo las llamadas representaciones de
Kramer [40, 41] para obtener el campo critico H,(7) a partir de la extrapolacién a cero

de H'F," frente a H.

En la figura 5.14 podemos observar el ajuste a una dependencia de la forma (5.9)
de los datos en peliculas de EuBa,Cu,0, eje-a. Los exponentes obtenidos son g=0.63 y
p=2.25, ligeramente diferentes a los predichos por Kramer (g=1/2y p=2). En la figura
5.15a se ha representado la dependencia de la fuerza de anclaje méxima F,, con H,
que también parece seguir una ley de potencia del tipo Fp,, x(H,)™, m=2.48, préximo
al predicho por la ecuacién (5.10). Sin embargo, los puntos correspondientes a las
temperaturas mas altas, esto es, fuerzas de anclaje mas bajas y donde ya no se produce
el escalaje, se desvian por debajo de esta relacion empirica. Es interesante recordar, a

la vista de esta grafica, que, si existen dos mecanismos distintos de limitacién de la
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FIGURA 5.14: Ajuste de la dependencia de la fuerza de anclaje con el campo magnético
de las peliculas eje-a (O) y eje-c (a) a la expresion fenomenologica (5.9), con exponentes
q=0.63 y p=2.25 (linea continua).

corriente critica el rango de campos y temperaturas en que dominara cada uno de ellos

vendra dado por aquel que produzca la corriente critica mas baja, como sugiere

claramente la desviacién que se observa en esta figura 5.15a.

Donde aparecen discrepancias mas fundamentales con el modelo de Kramer es
en la dependencia del campo de maximo H,, en funcién de la temperatura (Figura
5.15b). Esta puede ser descrita para una lamina eje-a por una expresion del tipo
H,.(D=H(0) (1-T/T.)", siendo H(0}=129 kOe y @=1.26 +0.01. En el caso de la pelicula
eje-c la dependencia es similar pero con H(0)=186 kOe y @=1.33x0.01. En ambos casos
se trata de una dependencia que no es lineal con la temperatura, como corresponderia
para H,(T) cerca de la transicién, lo que da idea de que ambos campos, H, (T) y
H,(T), describen fendmenos diferentes. Por este motivo, parece mas adecuado intentar
analizar los datos en términos de otro tipo de modelos que tengan en cuenta, por
ejemplo, el importante papel que juega la activacion térmica en estos superconductores

de alta temperatura.
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FIGURA 5.15:(a) Dependencia de la fuerza de anclaje méxima F,, en funcion de H,_
para una pelicula eje-a. Los simbolos llenos (@) corresponden a las temperaturas en las
que se verifica el escalaje de la fuerza anclaje, mientras que los vacios (O) estdn en el
rango T>0.8T . en el que la relacion de escala ya no se cumple. La linea solida es un
ajuste a la ecuacion F, ,x<H_** (b) H,, frente a la temperatura reducida para la
misma pelicula eje a que en el panel superior. La linea continua es un ajuste a la

ecuacion H_, < (1-T/T )%
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MOVIMIENTO DE FLUJO ACTIVADO TERMICAMENTE

Como se puede ver en la figura 5.16, la forma de la fuerza de anclaje en la regién
de alto campo, H>H, . puede ser descrita de una forma precisa por un modelo de
movimiento de flujo activado térmicamente [42], esto es, flux creep. En este caso se
considera que la disipacién se produce por el movimiento de "manojos” o bundles de
vortices de volumen V, que pueden superar barreras de energia U por activacién térmica
y producen, en presencia de una corriente de transporte J, un campo eléctrico £ dado

por
E=E exp(-UixgT)senh(JBVL/cxgT), (5.11)

donde E, es un prefactor relacionado con la frecuencia de salto de los vértices, B es el
campo magnético y L es la distancia tipica que se mueve el bundle. Dentro de este
modelo, Hettinger et al. [43] han propuesto que se puede tomar Vxa,E A (donde a, es el
parametro de red de la red de vortices, £ es la longitud coherente y A la longitud de
penetracién de London), UxV,-H */8w (proporcional a la energia de condensacién y a
V,xEa,” que es el volumen de la regién minima donde se produce el suceso de

activacion), esto es, U=CHEa,*=U,(T)/H, donde C es una constante y H_ es el campo

12 T T T T T

FIGURA 5.16: Ajuste de la dependencia de la fuerza de anclaje en funcion del campo
magnético de las peliculas eje-a (O) y eje-c (a) a un modelo de movimiento de flujo por
activacion térmica, ecuacion (5.12) (linea continua).
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critico termodinamico. Asimismo se puede asumir que la distancia L sea proporcional
a a,. Entonces, si se define la corriente critica J.. por un criterio de campo eléctrico E,

se obtiene, despejando en (5.11),
Fo=J Blc=xzT/VL senh’[ E/E, exp(U/xzT)]

~F,H/H, senh[ EJ/E, exp(H/H)), (5.12)

donde H,=U,/x;Ty Fp, engloba las distintas constantes definidas en ¢l parrafo anterior.
La linea en la figura 5.16 corresponde a un ajuste a la ecuacion (5.12) con Fp,=3.57Fp,,.,
H,=29.6H_, y E,=1 nV/cm. Los valores de la energia de activacién obtenidos para
H=10kOe, U(10 kOe)=x;TH,/10, estan en el rango 0.1-0.5 eV, y son similares a
resultados en peliculas bien texturadas con orientacién eje-c en el mismo rango de
campos magnéticos [44]. Se trata, ademas, de valores claramente mas elevados que los
correspondientes a peliculas granulares (U,,,.(10 kOe)=70 meV) en las que la disipacién
se atribuia al movimiento de vortices Josephson en las fronteras [22], lo que permite
descartar este mecanismo. El buen acuerdo con este modelo de flux creep proporciona
una nueva confirmacién de que el anclaje de flujo magnético dentro de los dominios
tiene un papel predominante en la determinacién de la corriente critica en presencia de

un campo magnético en las peliculas con orientacion eje-a.

Finalmente, podemos decir que, en las peliculas de EuBa,Cu,0,/SrTiO,(100)
orientadas eje-a, si bien la corriente critica sin campo magnético estaba
fundamentalmente determinada por la presencia de las fronteras de 90 (como vejamos
en el apartado anterior) al aplicar un campo magnético la limitacién en la corriente
critica esta dada por el anclaje de flujo magnético [17], con una distribucion de energias

similar a la encontrada para las peliculas con orientacidén eje-c.

COMPETICION ENTRE EL ANCILAJE DE FLUJO Y LA DISIPACION EN LAS FRONTERAS

Estos resultados apuntan a un caracter especial de las fronteras de 90°, que ya se
habia observado en experimentos en bicristales [15]. Si bien en el estudio realizado por

Dimos, Chaudhari y Manhart [28] las fronteras de inclinacién de angulo alto (§>8°) en
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el YBa,Cu,O, mostraban, en general, un caricter de uniones débiles, posteriormente se
encontré [23] que existian algunas excepciones a esta tendencia (§=13°, 23°, 38° y 90°%)
correspondientes a las fronteras que satisfacian una relacion de sitios de coincidencia de
red baja, como es el caso de las fronteras de 90° (23, ver pagina 89). Sin embargo,
aunque la corriente critica de estas fronteras no se ve afectada fuertemente por los
campos magnéticos intensos, Moeckly y Buhrman [13] han observado claramente
escalones de Shapiro en las caracteristicas I-V, medidas en presencia de una radiacién
de microondas, de uniones formadas por fronteras de inclinacién de 90°, que son un
signo inequivoco del acoplamiento Josephson. Asimismo, como comentabamos en el
apartado 5.2, la dependencia con la temperatura de la cornente critica en muestras eje-a,

determinada por estas fronteras [17], refleja también un comportamiento de uniones SIS.

Una posible explicacién a todos estos hechos aparentemente contradictorios
podemos encontrarla en las ideas propuestas por Halbritter [45, 46| acerca de la
estructura de las fronteras en los superconductores de alta temperatura critica. En la
frontera entre dos regiones superconductoras, debido a la relajacion de la estructura y
de los enlaces rotos, apareceria una capa aislante junto con una serie de defectos o
estados localizados que podrian permitir el paso de la corriente a través de la frontera.
Por ejemplo, las fronteras de 90° muestran una gran densidad de nanofacetas [47] que
podrian corresponder a estos nanopuentes. En presencia de un campo magnético la
corriente critica de la union se degrada por la penetracién de vértices Josephson en su
mterior. Sin embargo, resultados teéricos en uniones largas (de Jongitud L>>1) y con
desorden [48] han mostrado que la corriente critica puede hacerse casi independiente del
campo debido al anclaje de los fluxoides Josephson en los defectos de la frontera,
dependiendo de la densidad de estos en comparacion con la separacion entre vortices.
De esta manera, Halbritter ha propuesto [46], en general, un comportamiento de la
corriente critica de las fronteras con el campo magnético como el que se esquematiza
en la figura 5.17. Es decir, a campos débiles la corriente critica de la unidén disminuye
por la presencia de los fluxoides Josephson, mientras que, a alto campo, la corriente es
llevada fundamentalmente por los nanopuentes y es casi independiente de /. En esta

region la corriente critica global estaria determinada por el anclaje de flujo magnético



CAPITULO 5: Microestructura y propiedades de transporte... 147

a

10 T T T 1
HJ
10" | .
[;2‘"\
g
O é
~. 10 F .
=
»-:D Nanopuentes
10° + .
104 1. A 1 |
1072 107! 10° 10! 10% 10®

H (kOe)

FIGURA 5.17: Esquema de la dependencia de la corriente critica en funcion del campo
magnético para una frontera entre dos granos de un superconductor de alta temperatura
critica, propuesta en la referencia{46]. H, indica el campo de penetracicn del primer
vortice Josephson en la frontera. También se muestra la region de campo alto donde la
corriente atraviesa la frontera a través de los estados localizados o nanopuentes.

dentro de cada dominio.

Resultados experimentales en peliculas con orientacién eje-c, crecidas sobre
sustratos de SrTiO, policristalinos [49], muestran un comportamiento de la corriente
critica similar al esquematizado en la figura 5.17 y consistente con el modelo de
Halbritter [46]. En el caso de las peliculas eje-a, sin embargo, no se puede diferenciar
de manera clara la region de campo alto de la de campo bajo pues, al ser el tamano de
los dominios menor que la longitud de penetracion A, las vniones no se pueden tratar de
manera independiente. Adn asi, el campo caracteristico H; a partir del cual ya deberia
dominar el anclaje de flujo en los dominios seria, como ya estimamos anteriormente,
H, =3 kQOe. Este cambio entre dos mecanismos distintos de limitacién de la corriente
critica podria explicar los datos de J(H) en el rango de temperaturas mas alto que, como
vimos en la figura 5.13, no seguian la misma ley de escalaje que se encontraba a
temperaturas mas bajas, ya que a alta temperatura el campo H,,,. en el que se produce
el maximo en la fuerza de anclaje (Figura 5.15b) disminuye hasta alcanzar valores de tan

solo unos pocos kOe que son comparables a H, Un cambio similar entre un



148

comportamiento dominado por la disipacién en las fronteras a bajo campo y un régimen
de anclaje de flujo magnético a alto campo ha sido observado asimismo en multicapas
de NbN/AIN [50], en las que el tamafio de grano d mucho menor que A (como también

sucede en las peliculas eje-a).

En resumen, Ia corriente critica en funcion del campo magnético de peliculas de
EuBa,Cu;0,/581TiO,(100) eje-a presenta la misma dependencia que las laminas con
orientacién eje-c, y puede ser explicada en términos de un modelo de movimiento de
flujo activado térmicamente [17]. Este hecho podria interpretarse suponiendo que, en la
regién de alto campo, la corriente atraviesa las fronteras de 90° a través de estados
localizados que estan asociados a su estructura nanofaceteada. A alta temperatura y bajo
campo magnético aparece un cambio a un nuevo mecanismo de limitacién de la corriente
critica, que se puede interpretar como un paso a un régimen dominado por la disipacién
en las fronteras de 90°, que son las que dominan el comportamiento de la corriente

critica a campo cero.

5.4 Magnetorresistencia y activacion térmica

Para poder comprender mejor los mecanismos de transporte en el estado mixto
de las peliculas eje-a, y confirmar la imagen que sugieren los resultados de las medidas
de la corriente critica, es importante obtener una informacién mas completa de las
propiedades de transporte, que incluya no sélo el inicio de la disipacién marcado por J,
sino también la forma completa de la transicion en resistividad en presencia de un campo

magnético [51].

La figura 5.18 muestra la resistividad en funcién del campo magnético, medida
a distintas temperaturas, para una pelicula de EuBa,Cu,0,/SrTiO,(100) eje-a. A
temperaturas bajas no aparece sefial hasta que se alcanzan campos magnéticos
relativamente intensos, pero, al ir aumentado la temperatura, el inicio de la disipacion
se desplaza hacia campos cada vez mas bajos. Es interesante senalar que, para la
temperatura mas alta que se ha incluido en esta grafica (T=83 K) y en la que existe

disipacion practicamente desde H=0, el valor de la resistividad alcanzado a 90 kOe es
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FIGURA 5.18: Resistividad en funcion del campo magnético para una pelicula de
EuBa,Cu;0,/5rTi0,(100) eje-a, medida a distintas temperaturas constanles.

de unos 250 pulcm, mucho menor que la resistividad en estado normal justo por encima

de la transicion g ,(90 K)~=800 uQ2em (ver Figura 5.2).

ACTIVACION TERMICA

Dentro del marco de los modelos de movimiento de flujo activado térmicamente
[42, 43], que nos permitieron explicar la dependencia de la corriente critica con el campo

en el apartado anterior, la resistividad en funcion del campo magnético vendria dada por

p = poexp(-U(H, T)/xsT), (-13)

donde p, es un prefactor cuya dependencia con H y T es mucho mas débil que la
exponencial y que puede considerarse aproximadamente constante, y U(H,T) es la
energia de activacion. Se suelen utilizar para las peliculas eje-c, de manera
fenomenoldgica, dependencias de la energia de activacién de la forma U(H, T)=U,(T)/H"
donde a es un exponente que varia entre 0 y 1 [52]. En nuestro caso, de acuerdo con los
resultados de corriente critica, hemos tomado a=1. Por este motivo, hemos representado

en la figura 5.19, los datos de resistividad de la muestra de la figura 5.18, en escala
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FIGURA 5.19: Resistividad en funcion de I/H en escala logaritmica, medida a distintas
temperaturas constantes para una pelicula eje-a. Las lineas rectas son un ajuste en la
region de baja resistividad a una dependencia del tipo p xexp(-U,/HxgT), segiin la ecuacion
(5.13).

logaritmica, y en funcién de 1/H (a=1). Efectivamente, aparece una regién lineal, tal y
como predice la ecuacion (5.13), en la regidn de baja resistividad p <0.01p,, confirmando

la validez del modelo propuesto para analizar la corriente critica.

A partir de la pendiente de estas rectas podemos calcular los valores de la energia
de activacion normalizada para 1 kOe, U(1kOe) = U (T), y compararlos con los resultados
del analisis de la fuerza de anclaje, como se puede ver en la figura 5.20. Los puntos
llenos corresponden a valores obtenidos a partir de p(H) y los vacios a los calculados de
Jo(H). Se encuentra un acuerdo muy bueno, tanto de los resultados de una misma
muestra por los dos métodos distintos como de los de las distintas peliculas incluidas en
la grafica, todas con orientacién eje-a, indicando que estamos observando el mismo
fenémeno en ambos tipos de medidas [51]. La energia de activacion tiene una fuerte
dependencia con la temperatura cerca de la transicién, que se hace mas débil a
temperaturas bajas, alcanzando valores del orden de 4 eV kOe que, como ya sefialamos,

son parecidos a los de peliculas eje-c [44].
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FIGURA 5.20: U, en funcién de la temperatura reducida para varias peliculas eje-a,
obtenida a partir del andlisis de la fuerza de anclaje (simbolos vacios) y de la
magnetorresistencia (simbolos llenos).

INFLUENCIA DE LA ESTRUCTURA DE DOMINIOS

Esta similitud entre las peliculas eje-a y eje-c resulta curiosa ya que, si hemos
descartado la influencia de las fronteras en la region de campos altos, en el interior de
cada dominio de una pelicula eje-a los planos de CuQ, estan paralelos al campo
magnético aplicado, mientras que en las laminas eje-c, en la misma geometria, el campo
magnético es perpendicular a estos planos, por lo que seria de esperar algian efecto de
anisotropia que diferenciase los dos tipos de muestras. En la figura 5.21 podemos ver el
ensanchamiento de la transicion en resistividad producido por un campo de 90 kOe para
dos peliculas de EuBa,Cu,0,, una de ellas eje-c (Figura 5.21a) y la otra eje-a (Figura
5.21b). Efectivamente, ya no encontramos el parecido que existia entre ambos tipos de
muestras en el inicio de la disipacién. Si nos situamos, por ejemplo, en la mitad de la
transiciéon p=0.5p,, para la muestra eje-c se ha producido un desplazamiento de 6.9 K,

mientras que para la lamina eje-a tan s6lo han sido 1.1 K. Esto corresponde
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FIGURA 5.21: Resistividad en funcién de la temperatura, sin campo aplicado (linea
continua) y en presencia de un campo magnético de 90 kOe perpendicular al plano de
la ldmina (O), para (a) una pelicula con orientacion eje-c y (b) una pelicula con
orientacion eje-a. '
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aproximadamente a un ensanchamiento de -13 kOe/K para la muestra eje-c (Hc) y de
-80 kOe/K para la muestra eje-a (Hjab), diferencia que es comparable a la anisotropia
en He, (dH,/dT | (H|c)=-19 kOe/K y dH ,/dT | (H |ab)=-105 kOe/K [3]). Sin embargo,
para la pelicula eje-a el ensanchamiento de la transicién es mucho mayor en la parte de
abajo, p<0.5p,, y el cero en resistividad se alcanza a una temperatura comparable a la
de la lamina eje-c. Las medidas en funcién del campo magnético y a temperatura
constante que se presentaban en la figura 5.18, corresponden todas a esta parte baja de

la transicion p<0.5p,.

Si recordamos el modelo propuesto para explicar la conduccion en estado normal
en las peliculas eje-a [8], en el que se sugeria que la corriente viajaba siempre a lo largo
de los planos de CuQ, siguiendo un camino en zig-zag, seria de esperar que el
comportamiento de las peliculas eje-a fuera esencialmente el mismo que el de un
monocristal o una lamina eje-c con Hlab, excepto por un factor geométrico. Este
modelo, pues, no puede explicar el ensanchamiento asimétrico de la transicién en
presencia de un campo magnético, ni tampoco las similitudes en el inicio de la disipacién

entre las peliculas eje-a (H|ab) y las peliculas eje-c (H|c) [17, 51].

Tanto en monocristales de YBa,Cu;0, [53, 54] como en peliculas eje-c [55, 56]

Planos Cqu

: _—

&) ®) -

FIGURA 5.22: Variacion espacial del pardmetro de orden superconductor, a lo largo de la
direccion perpendicular a los planos de CuO, (— que da lugar al mecanismo de anclaje
intrinseco tomada de la referencia {16]. También se indica(- - - -) la modificacion que
se produce con un vértice situado(a) en la region interplanary (b) sobre uno de los planos
de CuQ,
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se ha mostrado la existencia de un mecanismo de anclaje intrinseco, debido a la
anisotropia de estos materiales, cuando la corriente circula por los planos de CuQ, y el
campo se aplica también paralelamente a ellos, Jjab, Hlab y HLJ. Este modelo,
propuesto por Tachiki y Takahasi [16], estd basado en la reduccién del parametro de
orden superconductor en la region entre los planos de CuO,, que hace mas favorable
para los vértices el colocarse entre ellos como se ha esquematizado en la figura 5.22. Si
se aplica una corriente de transporte en los planos ab, 1a fuerza de Lorentz esta dirigida
perpendicularmente a ellos y es contrarrestada por esta fuerza de anclaje intrinseco
(Figura 5.23a), lo que daria lugar a valores de la energia de activacion mas elevados y
a una dependencia mas débil de la corriente critica con el campo [57] que en la
disposicidn geométrica mas habitual en las peliculas eje-c {donde el campo esta dirigido
segin el eje ¢ (H|c y Jiab)), ya que, si los vortices estan paralelos al eje ¢, s6lo existen

los centros de anclaje extrinsecos producidos por los defectos en el material.

Veamos ahora lo que sucede si la corriente circula a lo largo del eje c vy,
nuevamente, el campo es paralelo a los planos, H [ab (Figura 5.23b). En esta geometria
la fuerza de Lorentz esta dirigida a lo largo de los planos de CuO, y, por lo tanto, no
experimenta en ningin momento el efecto del anclaje intrinseco; y, del mismo modo a
como sucedia en las peliculas eje-c, tan s6lo puede ser contrarrestada por la fuerza de
anclaje proveniente los defectos del material, lo que daria lugar a valores de J. mas
bajos que en la geometria de la figura 5.23a. Es decir, si en las peliculas eje-a en el
estado mixto, en lugar de fluir toda la cormiente a lo largo del plano ab, existe una
. componente de conduccién a lo largo del eje c, esto podria explicar las similitudes
observadas con la corriente critica de las peliculas con orientacion eje-c y H|c, ya que,
si existen dos posibles mecanismos de disipacion, J- estd siempre determinada por aquel

que dé Jugar a valores mas pequefios.

En el estado normal, Ia conduccién a lo largo del eje ¢ puede considerarse
despreciable teniendo en cuenta que p /p,=35 [9]; sin embargo, en el estado mixto, hay
que tener en cuenta que el tamaiio de los dominios es mucho menor que A a cualquier

temperatura ();(0)=1300A), y que, puesto que esta es la distancia que determina las
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FIGURA 5.23: Esquema de la disposicion de fuerzas que actian sobre un vértice situado
paralelamente a los planos de CuQ, si (a) la corriente circula a lo largo de los planos o
(b) la corriente circula segun el eje c. Se indica la direccion de la fuerza de Lorentz F,y
la de la fuerza de anclaje intrinseco debida a los planos Fp™
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interacciones magnéticas, el camino de la corriente debe ser homogéneo en distancias
del orden de A. Por ejemplo, incluso si consideramos un vértice aislado, el campo
magnético en torno a él se extiende en distancias del orden de A, es decir a lo largo de
varios dominios, por lo que la corriente de apantallamiento que circula a su alrededor
ha de atravesar algunas regiones fluyendo a lo largo del eje ¢ y otras a lo largo del plano
ab. Por esto si parece posible que en el estado mixto se encuentre conduccioén también
a lo largo del eje ¢, ya que la corriente no seria capaz de seguir el mismo camino en zig-
zag que en el estado normal. De este modo, el inicio de la disipacién vendria
determinado por la contribucién de la conduccién a lo largo del eje ¢ [51], por lo que
tanto la corriente critica como las energias de activacién (que se obtienen en la region
p <0.01p,) serian similares a las de las peliculas eje-c con H|c, lo que esté de acuerdo con
los resultados experimentales anteriormente descritos. Al ir aumentando la temperatura,
finalmente, también empezaria a producirse disipacién a lo largo de los planos ab, lo que
explicaria la asimetria de la transicién en presencia de un campo magnético observada

en la figura 5.21b.

En resumen, el inicio de la resistividad en presencia de un campo magnético
puede explicarse en términos de un modelo de movimiento de flujo activado
térmicamente en el que la energia de activacion es de la forma U(H, T)=U,(7)/H; a su
vez, tanto en la dependencia con el campo como en valor absoluto muestra un buen
acuerdo con los resultados del analisis de la fuerza de anclaje. Igualmente, los valores
de la energia de activacién son similares a los de peliculas eje-c. La transicién en
resistividad en presencia de un campo magnético, sin embargo, muesira un caracter
asimétrico en las peliculas eje-a en comparacion con las peliculas eje-c. Ambos resultados
parecen sugerir la existencia de conduccidn no sélo a lo largo de los planos ab, sino
también segin el eje ¢, lo que seria posible debido al pequefio tamafio de los dominios,

mucho menor que la longitud de penetracion de London A.
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5.5 Transicion de fase de vidrio de vortices: leyes de escala

Uno de los nuevos fendmenos que han aparecido en el estado mixto de los
superconductores de alta temperatura es la existencia de una linea de transicién entre
una fase solida a baja temperatura y otra de liquido de vértices a alta temperatura, como
se ve en el diagrama de fases fenomenolégico que se representa en la figura 5.24
(tomado de la referencia [58]). Larkin [59] demostré que la red de vortices es inestable
frente a las perturbaciones producidas por los defectos en el material, por lo que pierde
su orden de largo alcance. De esta manera, en los modelos de flux creep [42], se
considera que €l objeto en movimiento es un bundle de vortices, es decir, una regién de
tamano finitc donde se mantienen las correlaciones entre estos. En este caso, la
resistividad disminuye como exp(-U/kgT) y se hace despreciable a baja temperatura, por
lo que puede definirse una corriente critica finita mediante un criterio de voltaje. Este
sistema es lo que se conoce como un liquido de vdrtices anclado, ya que en él no existe

orden de largo alcance, en analogia con un liquido convencional. Sin embargo, para los

liquido de vértices

v luctuaciones

H Vidrio de
vortices

Estado
v \normal

— Ifquido de
vortices

Meissner

T

FIGURA 5.24: Diagrama de fases fenomenoldgico en el plano (H,T) del YBa,Cu,0,
tomado de la referencia [56].
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superconductores de alta temperatura se ha sugerido [60, 61] la existencia de una fase
sdlida donde p =0, y en la que, debido a la competicién entre las interacciones entre
vortices y con las imperfecciones del material, las barreras al movimiento de los vortices
divergen en el limite de baja corriente, por lo que estos se quedan "congelados” en una
configuracién que depende de la muestra. La fase del parametro de orden posee
verdadero orden de largo alcance, aunque siguiendo un patrén aparentemente aleatorio
segiin las posiciones de los vortices. A esta fase solida se la 1lama vidrio de vértices por

analogia con otros sistemas semejantes como los vidrios de spin.

Entre el vidrio y el liquido de vortices debe existir una transicion de fase de
segundo orden [60] a una temperatura T, caracterizada por una longitud de correlacién
£, que diverge en la transicion, £,~|7-T,|". Esta longitud determina el tamafio de las
"gotas” de liquido, o bien de las "islas" de solido que aparecen por debajo o por encima
de la transicion, respectivamente, debido a las fluctuaciones térmicas, y cuya vida media
estd dada por un tiempo 7~ * En las proximidades de una transicion de fase de
segundo orden la divergencia de 7y £, determina toda la dinamica del sistema, por lo
que aparecen leyes de escala con exponentes criticos v y z universales, independientes
de la microestructura y tan sélo determinados por la clase de universalidad a la que

pertenece la transicion [62].

Existen numerosos resultados en la literatura, tanto en peliculas eje-c [63-65]
como en monocristales con maclas con H|c [66-68], que muestran la existencia de
escalaje critico, y en los que los exponentes criticos parecen converger en torno a v=1.7
yz=5.5 para peliculas eje-cy v=2/3 y z=3 para monocristales. Hay que sefialar, ademas,
que la amplitud de la regién critica, donde se observa el escalaje, es mucho mayor para
las primeras (10-15K) [69] que para los segundos (1-2K) [67]. La transicién de fase
puede ser modificada en algunos casos por la microestructura, como por ejemplo en los
monocristales con defectos columnares producidos por la irradiacién con iones pesados,
donde aparece un vidrio de Bose [70], llamado asi porque a bajas temperaturas se
produce una "localizacién de Bose" de los vértices sobre los defectos, y cuyos exponentes

criticos son anisotrépicos, v, =1.0, v,=1.1 yz=2.2{71], ya que Ia presencia de estas trazas

i



CAPITULO 5: Microestructura y propiedades de transporte... 159

induce una direccién preferente dentro del vidrio. Asimismo, se ha sugerido [72] que el
anclaje intrinseco, presente cuando Hab, al introducir una periodicidad adicional a lo
largo del eje ¢ también distorsiona el vidrio de vortices y podria dar lugar a una
transicién de segundo orden con un valor del exponente dinamico s=v(z-1)=14,

diferente del resultado obtenido en monocristales con Hjc (s=2) [67].

Resulta interesante estudiar la posible existencia de esta transicion de fase en el
estado mixto de las peliculas eje-a, H |ab, junto con la influencia que su microestructura
caracteristica pueda tener [73]. Para elio hemos realizado dos tipos de medidas; en
primer lugar, describiremos los resultados de las caracteristicas I-} dc; y, a continuacion,

presentaremos también informacion obtenida de las curvas p-w en el rango 1kHz-1MHz.

CARACTERISTICAS I-V DC

La figura 5.25 presenta las caracteristicas I-7 (o lo que es equivalente E-J, ya que
E=VjlyJ=1/S siendo /=1 mm y S=txw=2.5 107 cm’ para esta muestra) medidas entre
55 Ky 75 K en una pelicula eje-a con un campo magnético de 10 kOe aplicado
perpendicularmente al plano de la idmina. Podemos diferenciar dos tipos de curvas; las
de mas alta temperatura presentan una regién ohmica a baja corriente (con pendiente
m=1 en esta representacion doblemente logaritmica) que da paso a un comportamiento
no lineal a corrientes altas, que aparece como una curvatura positiva. Por el contrario,
las curvas de mas baja temperatura tienen un comportamiento claramente no lineal, que
se puede aproximar a una ley de potencia E~J™, m>>1, aunque resulta dificil analizar
su forma detallada debido a lo brusco del inicio de la disipacion, y no es facil distinguir
si tienen efectivamente curvatura negativa como predeciria la teoria [60] para un vidrio
de vortices. Dentro del marco de esta teoria [60] las caracteristicas E-J deben escalar

como
E=J £,5%* E (JE,"'Dy/xgT), (5.14)

donde d=3 es la dimensionalidad del sistema y £ (x) es la funcién universal a la que las
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FIGURA 5.25: Caracteristicas E-J en un campo de 10 kOe, medidas entre 55K y 75K con
AT=1K para una ldmina de EuBa,Cu,0,/5rTiO,(100)} eje-a.

curvas se escalan (- indica la rama para T<7, y + la de T>T)). De tal manera, que

sustituyendo la dependencia con la temperatura de £,~|7-T,|”, se obtiene
E=J |T-T,|™**9 E _(J|T-T,| " V®y/x;T), (5.15)

por lo que, si se representan las curvas de la figura 5.25 en las variables reducidas
p =EN|1-T/T,[**? y I =J/T|1-T/T,|"™?, deben escalarse a una tinica funcién £, (x). En
la regi6n de liquido de vortices por encima de T, las caracteristicas vienen determinadas
por la activacion térmica sobre barreras finitas [69], de acuerdo con los resultados en el
apartado anterior, mientras que por debajo de 7, la energia de activacién diverge como

U~ [60).

El ajuste de los parametros del escalaje (7, z y v) que proporcionan el mejor
colapso de las curvas ha de realizarse de manera iterativa probando distintos valores, por
lo que es necesario hacer una estimacién inicial a partir de las predicciones de la teoria
en los distintos limites [60]. En primer lugar, la caracteristica critica correspondiente a

T=T, es de la forma E~J“%D, por lo que puede realizarse una primera estimacion de
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FIGURA 5.26: Representacion logaritmica de la resistividad en funcién de |T-T,| en un
campo de 10 kQe: (Q) medida con J=1 Ajcm’ y (@) obtenida de la region ohmica de
las curvas I-V. La linea continua es un ajuste a una dependencia del tipo p« |T-T_|’, con
s=8§.

T, y z seleccionando una de las curvas de baja temperatura que marque el cambio al
comportamijento aproximado de potencia. A continuacion, el exponente v puede
obtenerse de manera independiente a partir de la resistividad lineal que, de acuerdo con
las predicciones de esta teoria [60], debe tender hacia cero cerca de la transicién como
p~|T-T,{", siendo s=v(z-1). La figura 5.26 es una representacion en escala logaritmica
de p frente a |7-7,|, en la que se han incluido tanto la medida con una densidad de
corriente baja (de tan sdlo J=1 A/cm?) para asegurar que se obtiene efectivamente la
resistividad lineal, como los puntos obtenidos de la parte ohmica de las caracteristicas
E-J de alta temperatura, los cuales permiten ampliar el rango medido, ya que se emplean
corrientes mas elevadas. Como se puede observar, aparece una region lineal que se
extiende a lo largo de casi 4 décadas de decrecimiento de ¢ y cuya pendiente
corresponde a un exponente s=8. Este valor es claramente diferente del resultado s=1.4
obtenido en monocristales también con H|ab, lo que es consistente con la escasa
influencia del anclaje intrinseco en la regién de baja resistividad de las peliculas eje-a,
ya que el inicio de la disipacion esta determinado por la conduccién a lo largo del eje

¢ {ver apartado 5.4).
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FIGURA 5.27: Colapso de las isotermas E-J de la figura 5.25, al ser representadas en las
variables reducidas p” y J* con exponentes criticos z=8.3, v=11y T,=61.8 K

A partir de estas estimaciones se realiza el ajuste de los parametros hasta obtener
el escalaje que aparece en la figura 5.27, en el que efectivamente todas las curvas se
superponen en una funcién universal. Los resultados obtenidos son T,=61.8 K, z=8.5y
v=1.1 [73]. El valor del exponente dindmico z=8.5 es alto en comparacién con los
resultados en laminas eje-c (z=5.5) [63-65], y esta fuera del rango predicho por la teoria
de vidrio de vértices [60] (donde sélo se tiene en cuenta la interaccion con defectos
puntuales). Este valor elevado de z seria indicativo de un sistema con una dinamica mas
retardada, si recordamos que el tiempo de relajacién de las fluctuaciones diverge como
7~E,’, por lo que a mayor z los tiempos son mas largos; ello se podria asociar al mayor
desorden debido a la estructura de dominios existente en las peliculas eje-a. Existen
también otras situaciones en las que se han encontrado estos valores anormalmente aitos
de z en peliculas eje-c y Hlic. Por ejemplo, Roberts ef al. [74] han observado un aumento
en el valor de z a campos magnéticos bajos; en concreto, para H=0.1 kOe obtienen
exponentes criticos similares a los nuestros, z=8.5, v=1.1 y §=8. Asimismo, Ando,
Kubota y Tanaka [75], en un estudio realizado en puentes muy estrechos (de anchura

menor que § um) para caracterizar los efectos de tamafio en la transicién de fase,
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encontraron también un aumento del exponente dindmico z. En ambos casos se
interpretaron los resultados en términos de un ablandamiento de la red de vortices
producido bien por la disminucién de los médulos elasticos de la red a campo bajo [74],
bien por la disminucion de la energia elastica de la red en una distancia A desde el borde
del puente a causa de la presencia de la superficie [75]. Un efecto similar podria darse
en las muestras eje-a debido al pequeiio tamaiio de los dominios d en comparacidn con
A,y con la distancia entre vértices a 10 kOe (a,~46 nm). Dentro de una longitud de
correlacién £, que englobe varios vértices deben existir varios dominios distintos y es, por
tanto, razonable que la microestructura afecte al tipo de tramsicién observada. Otra
posibilidad podria ser que ia competencia entre ambas longitudes, d y &, inhiba la
divergencia en la Jongitud de correlacion, haciendo inaccesible el régimen critico, de
manera analoga a lo que sucede en monocristales maclados, donde Yeh ef al.[67] han
mostrado que, para corrientes bajas, el espaciado entre las fronteras de macla dy, es
menor que £, por lo que el régimen critico sélo puede ser observado a partir de una
densidad de corriente J,« 1/ d\s* tal que £ (J,)=~d,, y que, para valores tipicos de dy=2um,
estaria en 10 A/cm®. Una estimacién similar para las peliculas eje-a, donde d=200 A, nos
daria J;=10°A/cm?, lo cual querria decir que el régimen critico sélo se alcanzaria para

corrientes superiores al rango accesible experimentalmente.

CURVAS DE RESISTIVIDAD AC

Para poder comprobar si se trata de una transicion de fase de segundo orden
verdadera, y no de un cambio continuo entre dos regimenes distintos, es necesario
comprobar la universalidad de los resultados por distintas técnicas y con distintas
muestras. Para ello hemos realizado medidas de resistividad ac en el rango de 1 kHz-
IMHz en una de estas laminas eje-a. En este caso, la frecuencia caracteristica de
relajacion de las fluctuaciones, que es la inversa del tiempo de relajacion 7, escalara
como w=1/7~E *~|T-T,|" [68], por lo que la amplitud p y la fase ¢ de la resistividad ac

p(w)=p € obedeceran relaciones de escala del tipo
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p=|1-T/T,|"®*9p" (0" (5.16a)
e=9" (o), (5.16b)

siendo nuevamente p*, (@ )y ¢ . (") las funciones universales para la parte por encimay

por debajo de la transicidn, + y — respectivamente, y &~ = « [1-T/T,{"* [68].

La medida de Ia resistividad ac se realiz6 empleando un analizador de
impedancias HP 4194 A junto con un preamplificador de bajo ruido de 80 dB para poder
obtener un nivel de ruido suficientemente bajo. En la medida se empled una densidad
de corriente de 0.5 A/cm’ para asegurar que se permanecia siempre dentro del rango de
comportamiento lineal. La impedancia tomada directamente por el aparato Z,,, a pesar
de todas las precauciones de apantallamiento, geometria de contactos, conectado de
tierras, etc, contiene siempre contribuciones no deseadas de los instrumentos de medida
que pueden falsear los resultados, sobre todo en lo que concierne a la fase de la seial,

por lo que es necesario realizar calibraciones cuidadosas para eliminarlas [68).

En general, 1a sefial medida es de la forma Z,,(©)=[Zx(0) +Z,..(®) ]G ()™, donde
Zp(w) es un término puramente imaginario correspondiente a las capacidades e
inductancias parasitas, Z () es la sefial proveniente de la muestra y que queremos
medir, y G(w)e“) es 1a ganancia del amplificador, cuya amplitud y fase son en principio
dependientes de la frecuencia. Este tltimo factor puede obtenerse de la medida de la
impedancia a temperatura ambiente, ya que en estado normal la senal de la muestra es
puramente resistiva e independiente de la frecuencia (Z,,(w, 300K)=R) y, ademais,
mucho mayor que la impedancia parasita R> > |Zx(w)|. De este modo, tanto la fase como
la dependencia con la frecuencia de la senal medida a 300K pueden atribuirse a la
dispersién en la ganancia: Z,(w, 300 K)=RG(w )e“*). La impedancia parasita se calcula,
posteriormente, midiendo una laminilla de oro con la misma forma y disposicion de
contactos que la muestra. En este caso su resistencia es muy pequeda,

Za(w)=r<<|Zy(w)|, porlo que la contribucién mas importante a la medida proviene de

la inductancia parasita, Z,, ,(0)=Zy(0)G(w)e"*? .

Una vez realizadas todas estas calibraciones, se obtienen las curvas p(®)y ¢{«) que
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FIGURA 5.28: Isotermas (a}@(w) y (b) p(w) medidas en un campo de 1 kOe para una
pelicula eje-a, entre 82Ky 84K con AT=0.05K. Los recuadros muestran el colapso de las

curvas al representarlas en variables reducidas segiin la expresion (5.10), con exponentes
criticos z=20, v=0.13 y T, =82.8K.
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aparecen en la figura 5.28 para una pelicula eje-a en un campo de 1 kOe, medidas entre
82K y 84K con un incremento de temperatura de 0.05 K. Como puede observarse en esta
grafica, existen dos tipos de isotermas claramente diferentes. A baja temperatura, donde
las curvas casi se superponen unas a otras, la amplitud de la resistividad sigue una ley
de potencia, p~w* con a=0.95, mientras que la fase es casi constante y tiende
aproximadamente hacia unos 85° a alta frecuencia. A temperaturas mas altas, por el
contrario, existe una region de baja frecuencia donde la amplitud es independiente de
la frecuencia y la fase se hace cero indicando el caracter resistivo de la impedancia.
Nuevamente, antes de intentar el escalaje de las isotermas mediante las ecuaciones
(5.16), es conveniente realizar algunas estimaciones iniciales de los parametros. Por
ejemplo, la forma de la curva p”_(w") predicha teéricamente [60]es p™_~w* cona=1-1/7,
lo que equivale a z=20. La temperatura critica puede estimarse como la de Ia primera
isoterma que sigue esta ley de potencia. Asimismo, el valor asintotico de alta frecuencia
de ¢"_(«’) es 7/2(1-1/z), del que se obtiene z=18. A partir de aqui se ha realizado el
ajuste de los exponentes criticos para conseguir el colapso de las curvas que aparece en
los recuadros de la figura 5.28. Los resultados obtenidos son 7,=82.8 K, z=20y v=0.13,
Yy, por tanto, s=v(z-1)=2.47. Se realizaron también medidas a 3 kOe y 5 kOe, en las que,
nuevamente, a partir del escalaje de las isotermas se hallaron los mismos exponentes
criticos que para /=1 kOe. Estos valores estdn en clara discrepancia con los calculados
anteriormente a partir del escalaje de las curvas /-V dc, si bien ahora el colapso de las
isotermas se ha realizado en un rango de temperaturas menor, como corresponde a

campos magnéticos mas bajos.

Asi pues, las diferencias entre los resultados de las distintas técnicas, escalaje de
las caracteristicas /-¥ dc y las curvas p-w ac, en el mismo tipo de muestras, suponen una
duda seria acerca de la universalidad necesaria para la existencia de una verdadera
transicion de fase segundo orden en el estado mixto de las peliculas eje-a. Este hecho
puede deberse a la competiciéon entre el tamafio de los dominios y la longitud de
correlacién £, que podria impedir la divergencia de esta, haciendo inaccesible el régimen
critico a las medidas, de una manera parecida al efecto de las fronteras de macla en los

monocristales [67].
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5.6 Conclusiones

Se ha realizado un estudio detallado de las distintas propiedades de transporte de
las peliculas de EuBa,Cu,;O,/SrTiO,(100) eje-a en el estado mixto, y se han intentado
correlacionar tanto con su microestructura de dominios separados por fronteras de 90°,

como con los efectos de la anisotropia del material.

En primer lugar, }a corriente critica sin campo magnético aplicado presenta
valores J-(4.2 K)= 10'6 A/cm?, menores que los que se obtienen en laminas del mismo
material con orientacion eje-c, lo que puede atribuirse a la presencia de las fronteras de
90°. Estas fronteras pueden ser descritas, analizando la dependencia J(T), como uniones
tipo Superconductor/Aislante/Superconductor, si se tiene en cuenta la reduccion del

parametro de orden en cada dominio por la penetracién de corriente en su interior.

Sin embargo, la corriente critica en presencia de un campo magnético intenso
esta limitada fundamentalmente por el anclaje de flujo dentro de cada dominio, y su
dependencia con el campo magnético es similar a la de las laminas eje-c. Estos resultados
estin de acuerdo con el caricter especial de las fronteras de 90 observado en
experimentos en bicristales, y pueden interpretarse suponiendo que la corriente atraviesa
las fronteras a través de estados localizados o nanopuentes que podrian estar asociados
a su estructura nanofaceteada. En el rango de temperaturas 7<0.87- la corriente critica
puede ser explicada en términos de un modelo de flux creep con energias de activacion
U=U,T)/H. A alta temperatura y bajo campo magnético aparece un cambio a un nuevo
mecanismo de limitacién de la corriente critica, que puede interpretarse como un paso
a un régimen dominado por la disipacion en las fronteras, que son las que dominan a

Campo CET0.

El analisis de las curvas de resistividad en funcién del campo magnético puede
realizarse también de acuerdo con un modelo de activaciéon térmica, con energia de
activacion de la forma U=Uy(T)/H, en buen acuerdo con los resultados de la corriente
critica y valores U(10 kOe)~0.1-0.5 eV similares a los que aparecen en peliculas eje-c

con H |c. Este hecho, junto con la asimetria observada en la transicién en resistividad en
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presencia de un campo magnético, sugieren la existencia de conduccion no sélo a lo largo
de los planos ab (como se habia propuesto para el estado normal) sino también a lo
largo del eje ¢, lo que puede ser debido a que e] tamafio de los dominios (2001&) es

mucho menor que la longitud de penetracion A=1300A.

Se ha estudiado también la posible existencia de una transicion de fase de vidrio
de vértices en el estado mixto de las peliculas eje-a, mediante el analisis de las
caracteristicas /-1 dc y las curvas de resistividad ac en el rango 1 kHz-1MHz. Se han
encontrado efectivamente relaciones de escala con exponentes criticos, tal y como
predice la teoria de transiciones de fase de segundo orden; sin embargo, los valores de
los exponentes obtenidos por las distintas técnicas difieren claramente, poniendo en duda
la universalidad del escalaje necesaria para la existencia de una verdadera transicion de
fase de segundo orden. Esto podria deberse al pequeiic tamano de los dominios, que
podria inhibir la divergencia de la longitud de correlacién haciendo inaccesible

experimentalmente el régimen critico.
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CAPITULO 6

Anisotropia en peliculas y superredes: Dependencia

angular de la corriente critica y la magnetorresistencia

6.1 Propiedades de anisotropia en peliculas simples de EuBa,Cu,0,

con orientacion eje-a y eje-c

Los superconductores de alta temperatura son materiales con una estructura
cristalina laminar que se refleja en la anisotropia de sus propiedades de transporte. De
hecho muchos de los nuevos fendmenos encontrados en el estado mixto de estos
materiales se pueden asociar de manera clara con esta caracteristica, como la menor
rigidez de los vértices cuando el campo es perpendicular a los planos de CuO, que
pueden llegar a descomponerse en segmentos de vortice 2D o pancakes [1], o como el
anclaje intrinseco debido a la modulacién del parametro de orden entre los planos de

CuQ, cuando el campo magnético se aplica paralelamente con el plano ab [2].

En este capitulo vamos a estudiar, en primer lugar, a través de la dependencia de
la corriente critica y la magnetorresistencia con la direcciéon del campo magnético
aplicado, la anisotropia natural existente en las peliculas simples, orientadas eje-cy eje-a.
A continuacion, veremos como podemos modificar esta propiedad introduciendo la
estructura laminar artificial de las superredes. Esta influencia de la estructura de
multicapa la hemos estudiado tanto en el caso en que los planos de CuQ, se encuentran
paralelos a las capas aislantes (superredes eje-c) como en el que se hallan
perpendiculares (superredes eje-a). Asimismo, hemos analizado este tipo de efectos sobre
la anisotropia en superredes donde las capas aislantes estdn compuestas por distintos

materiales, PrBa,Cu,0; y SrTiO;, que tienen resistividades muy diferentes.
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FIGURA 6.1: Corriente critica en funcicn del campo magnético para una pelicula de
EuBa,Cu,0, eje-a medida a distintas temperaturas (®,0 70 K; WO 65K; ¢,0 50K). Los
simbolos llenos corresponden a la medida para 8=0°y los vacios para §=90°. También
se muestra el esquema de la disposicion respecto a la estructura de dominios de la
cormriente de transporte J y del campo magnético H para 8=0°y 90°.

Los efectos de la anisotropia en las propiedades de transporte de estos materiales
pueden observarse claramente en la figura 6.1, donde se muestra la dependencia de la
corriente critica en funcién del campo magnético para una pelicula de EuBa,Cu,0, eje-a,
medida tanto con el campo aplicado perpendicularmente al plano de la lamina (H )
(0=0°) como paralelamente a él (H,) (§=90°), pero siempre perpendicular a la corriente
de transporte (H.J). Hemos mantenido la misma geometria de medida respecto a la
estructura de dominios en todas las muestras con orientacion eje-a, de modo que en la
configuracién de (H) el campo forma el mismo angulo con los planos de CuO, de las
dos familias perpendiculares entre si, tal y como se muestra en ¢l esquema de la figura
6.1. Se encuentra, efectivamente, una anisotropia clara entre ambas configuraciones de
campo magnético, ya que la corriente critica es siempre mas elevada cuando H se aplica

perpendicularmente a la lamina y, por tanto, paralelo a los planos de CuQ,, de acuerdo
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con los resultados en peliculas eje-c [3], en las que se observa un aumento en J. cuando
el campo magnético esta orientado a lo largo del plano ab que se puede asociar a la

anisotropia en el campo critico H, [4}.

SUPERCONDUCTOR ANISOTROPICO 3D

Dentro de la teoria fenomenoldgica de Landau-Ginzburg existen basicamente dos
maneras diferentes de tratar el problema de los superconductores de estructura laminar,
segin sea necesario tener en cuenta o no el caracter discreto de las capas, lo cual
dependera, en general, de la relacién entre la longitud coherente £, y las distancias
interplanares s. Por un lado, si la anisotropia no es demasiado grande, tendremos un
superconductor anisotropico tridimensional (3D) [5], que puede ser descrito por una

ecuacién de Landau-Ginzburg continua con energia libre de Gibbs

1 ood 2 :  B? HB
Ll g ka2
2 A AN SR AR 8 L %7

en ia que §(r) es el parametro de orden, @ y B son los parametros de Landau-Ginzburg,

G-[d’r [aly* 2 BlY|* ¥

pEYZ

A es el potencial vector, B=VxA, y H es el campo aplicado. La anisotropia se introduce
a través del tensor de masas m,,, que escrito en sus ejes principales s6lo tiene elementos
diagonales m, y que, en el caso uniaxial valido para los superconductores de alta
temperatura, pueden tomarse como m,=m,=m y m,=M, siendo el plano xy paralelo al
plano ab de la estructura cristalina y con el eje z a lo largo del eje c. De este modo, se

caracteriza la anisotropia del material a través de la razén de masas y’=m/M.

Una de las propiedades mas importantes de la ecuacién (6.1) es que, mediante
transformaciones de escala [6, 7], puede reducirse al sistema isotropico donde la teoria
es mucho mas sencilla y, por lo tanto, la dependencia angular de las magnitudes que nos
interesan experimentalmente, J- y p, solo se produce a través del campo magnético

reducido 4 =H/H,(8), estando el campo critico determinado por la relacién implicita [5]



176

HCZ(B)COS(Q) \2+ [ H - (8)sin(8) 2:1
TS

(6.2)

donde H.° y Hs™ son los campos criticos a lo largo del eje ¢ y del plano ab
respectivamente y @ es el angulo entre el campo magnético y el plano ab. Es decir,

despejando H,(#) de (6.2) se obtiene

(o)

v sin(8) + y’cos*(8) (6.3)

H cz(o) =

donde se ha hecho uso de la relacién entre la razén de masas y los campos criticos
y=H,/H.,™. Al aumentar la anisotropia, y°—=0 y se obtendria el comportamiento
bidimensional en el que sdlo es importante la componente del campo magnético

perpendicular a los planos, es decir, #=Hsind.

MODELO DE LAWRENCE-DONIACH

Por otra parte, cuando la longitud coherente £  perpendicular a los planos
superconductores se hace menor que la distancia entre ellos s, resulta mas conveniente
emplear el modelo de Lawrence-Doniach [8], en el que se considera al material formado
por un conjunto de planos superconductores de espesor despreciable separados una
distancia s y acoplados por un término Josephson (Figura 6.2), aunque también puede
realizarse un analisis parecido considerando un acoplamiento entre las capas por efecto
de proximidad [9]. Teniendo en cuenta la dependencia de £(7), en un mismo material
puede producirse un cambio entre ambos tipos de comportamiento 3D y 2D a una
temperatura 7" tal que £=~s [10]. Este cambio en la dimensionalidad del sistema en
funcién de la temperatura habia sido observado en los superconductores de baja
temperatura, bien con estructura naturalmente laminar como los dicalcogenuros [11] o

bien fabricados en forma de multicapa, como por ejemplo en las superredes Nb/Cu [12].

De este modo, en el modelo de Lawrence-Doniach [8] se sustituye el parametro

de orden continuo ¥ (r) por una serie de funciones ¥ ,(xy) para cada capa situada en la
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FIGURA 6.2: Esquema de la estructura de un superconductor laminar descrita por el
modelo de Lawrence-Doniach [8]: las capas sombreadas representan los planos
superconductores perpendiculares al eje z y separados una distancia s. También se ha
dibujado un vortice, generado por un campo magnético H situado a un dngulo 8 del plano
x-y, en el que aparece la tipica estructura de kinks.

posicion z=ns y la ecuacidén (6.1) se escribe como

2

+

2 )
a|¢n|2+% Bly, | o !(V_+E_A(2)\q,

G- [drdy {sz?

2 T O, .
b2 2 O A (| B _ HB 6
TR / R R L =l D

donde el sumatorio se realiza sobre las n capas, el superindice (2) indica las componentes
en el plano del gradiente y del potencial vector A, @, es el cuanto de flujo, y m y M son
nuevamente las masas efectivas en el plano y a lo largo de z respectivamente. Es
interesante mencionar que cuando la longitud coherente £, se hace mucho mayor que la
distancia entre planos s (s/§.< <1) se recuperan los resultados de la descripcién continua

dada por la ecuacién (6.1).

En esta imagen la linea de vértice se descompone en segmentos de vértice o

pancakes en cada capa que interaccionan magnéticamente entre siy por acoplamiento



178

Josephson con los de las capas adyacentes [1]. Pueden diferenciarse, esencialmente, tres
regimenes diferentes segiin el angulo que forme el campo magnético con la estructura
[13]. En el régimen de angulo alto (s/ <tanf), cuando el campo esta proximo a la
direccién perpendicular a las capas, se puede considerar que las corrientes de
apantallamiento en torno al vortice fluyen sobre todo en los planos, por lo que el
comportamiento es esencialmente el mismo que en un superconductor anisotropico 3D.
En un régimen intermedio (y <tanf<s/E ) se produce el cambio a una estructura con
"escalones" o kinks (Figura 6.2), en la que los puntos de vortice estan unidos por
segmentos de vortices Josephson, de tal manera que las corrientes de apantallamiento
pasan de ser planares a ser tipo Josephson entre planos, aunque la estructura de la red
de vortices en este régimen intermedio ain no se conoce perfectamente. Para angulos
aun menores (tand < y) es donde las caracteristicas de la estructura discreta se hacen mas
importantes, apareciendo la transicion de lock-in (el vortice puede situarse paralelo a las
capas aunque el campo externo aun no esté paralelo a ellas) y el anclaje intrinseco

cuando el campo es paralelo a las capas [2].

ANCLAJE INTRINSECO

La manera mas sencilla de tratar el problema del anclaje intrinseco puede
encontrarse en los primeros trabajos de Tachiki y Takahasi sobre este fenémeno {2, 14],
en los que, en lugar de emplear una formulacion discreta tipo Lawrence-Doniach, el
efecto de la estructura laminar se tiene en cuenta a través de una variacién del
parametro de orden A a lo largo del eje ¢ del tipo A(z) = Ajcos(2mz/s), donde A, es la
amplitud de la modulacidén en A y 5 es el parametro de red segin el eje c. Se encuentra,
entonces, que resulta favorable para los vortices situarse en las posiciones entre los
planos de CuQ,, donde el parametro de orden es menor, y aparece una fuerza de anclaje
intrinseca F,™, esto es, debida a la propia estructura del material, que impide el

movimiento de los vortices perpendicularmente a los planos, de la forma

F2=ny HZ /8ms E,JE. B/By(1-B/H,). (6.5)
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FIGURA 6.3: Corriente critica en funcién del dngulo @ para una pelicula de EuBa,Cu 0,
eje-a, medida a 64K y para distintos campos magnéticos. Las lineas indican el ajuste a la
dependencia predicha por el modelo de anclaje intrinseco de Tachikiy Takahasi {14].

El valor de esta fuerza de anclaje es proporcional al parametro 7y, el cual se hace
méximo cuando £/s~0.3 (£ /s=3A/11.7A=0.26 para el YBa,Cu,0,), por lo que este
mecanismo debe ser importante en los éxidos superconductores de alta temperatura. Asi
pues, dentro de este modelo, cuando el campo magnético se aplica paralelamente a los
planos de CuQ,, se predice que la corriente critica debe tener una dependencia débil con
el campo, y que su dependencia angular seria del tipo J.« |sind |'?, considerando que en
el vortice se desarrolla una estructura de kinks cuando el campo forma un angulo
cualquiera con las capas superconductoras y que, cuando esta perpendicular a ellas, el
anclaje se produce por una serie de defectos planares de espaciado promedio constante
[14). Este modelo habia sido utilizado para explicar la anisotropia de la corriente critica
en peliculas de YBa,Cu,0, eje-a en el rango de bajos campos magnéticos (hasta 15 kOe)
[15]. Sin embargo, como podemos ver en la figura 6.3 donde se ha representado la
corriente critica en funcioén del 4ngulo para una pelicula EuBa,Cu,0, eje-a, aunque este

modelo reproduce de manera cualitativa el comportamiento del sistema (méaximos en J,.
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para Hllab), no parece ser capaz de describir los datos de forma cuantitativa en todo el
rango de campos medidos, siendo las diferencias mayores en los campos mas altos. De
todas maneras, los efectos del anclaje intrinseco cuando H|ab han sido claramente
observados en monocristales de YBa,Cu,0O, a través de oscilaciones en la imanacion {16]
y en peliculas eje-c por medidas de la fuerza de anclaje [17]. Por lo tanto, estas
discrepancias observadas en la figura 6.3 pueden ser debidas mas bien a Ia sencillez del
modelo de Tachiki y Takahasi [14], particularmente en la hipotesis de los centros de
anclaje planares perpendiculares al plano ab. Estos defectos podrian corresponder en las
peliculas eje-c a las fronteras de macla perpendiculares al sustrato; sin embargo, en las
peliculas orientadas eje-a deberia tratarse de defectos paralelos al plano de la lamina,

lo cual resulta dificilmente justificable en una pelicula delgada.

ANISOTROPIA EN H,(8)

Otra posibilidad de estudiar los efectos de anisotropia podria estar en buscar
algin tipo de relaciones de escala, como se deriva de la teoria de Landau-Ginzburg
anisotropica, de la forma J.(H,0)=J.(#) y en términos del campo reducido h=H/H ().

Quiza resulta mas conveniente introducir el factor de anisotropia adimensional
£(0)=H,“/H ~(6)=(sin’*0 + y’cos’9) ">, (6.6)

de tal manera que las relaciones de escala se escribiran como
Jo(H,8)=J{He(8)]. 6.7

Este tipo de analisis, empleando para H,(6) la expresién de un superconductor
anisotrépico 3D, es el que se ha utilizado mas habitualmente para interpretar los
resultados en peliculas de YBa,Cu,0, eje-c [18-20], st bien se encuentra en la literatura
una gran dispersion en el valor de la razén de masas vy obtenida a partir de la corriente
critica (desde y=0 hasta y=0.3 [18, 19]), o incluso se llega a tratar y* como un parametro

dependiente del campo y de la temperatura [20].

Hay que mencionar, antes de estudiar este tipo de relaciones de escala en las
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peliculas eje-a, que, debido a su estructura de dominios de 90°, el angulo entre la normal
a la lamina y el campo magnético (6,,) no coincide con el dngulo entre el campo y los
planos (8,,), sino que, teniendo en cuenta la geometria de medida esquematizada en la

figura 6.1, ambos angulos estarian relacionados por
sinf,,, =sin45°sind.,. (6.8)

De todas maneras, si sustituimos @,,, por su equivalente 8, en la expresién del factor de
anisotropia £(8) (6.6), esto no modifica la dependencia angular sino tan s6lo la razon de
masas y2 aparente de la forma ¥, .= Y/(SIN*45°+ y’cos’45°)=2y*/(1+ y?). Es decir, la
anisotropia entre las configuraciones H,y H, es menor que si se hiciesen las medidas en
una pelicula eje-c, pero la dependencia angular de la corriente critica debe ser del mismo
tipo. En general, hemos representado los datos experimentales en términos de 8, el
angulo medido directamente y que denotaremos simplemente como 6, si bien hemos

tenido en cuenta la relacién (6.8) para el analisis de los datos.

En primer lugar, para poder averiguar la validez de las relaciones de escala (6.7),
sin tener que suponer a priori una dependencia angular concreta de £(#), hemos medido

(figura 6.4) la corriente critica de una pelicula eje-a en funcién del campo magnético

Q 20 40 60 80

FIGURA 6.4: Corriente critica en funcion del campo magnético para una peliculg de
EuBa,Cu,0; eje-a medida a 64 Ky 0=0° O, 5° @, 15° » 35° 4, 55° 0Oy 90° A
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para distintos valores del angulo 6, entre 0° y 90° y a temperatura constante 7=64
K=0.75T.. Efectivamente, las curvas J.(H.0;) son menores a medida que el campo
magnético se desvia de la direccién perpendicular a la lamina, si bien practicamente no
hay diferencias entre la medida a 55° y la de 90°. A continuacién hemos buscado un
conjunto de valores experimentales £(6;), de tal manera que al multiplicar Ia abscisa de
cada curva J.(H,8;) la llevaran a superponerse con la curva medida a 90°. El resultado
de este escalaje podemos verlo en la figura 6.5 (simbolos vacios), empleando tanto una
escala lineal (Figura 6.5a) como logaritmica (Figura 6.5b) para el eje de corriente critica,
donde se observa el buen acuerdo de todos los valores de J. en esta escala de campo

magnético reducido He(8).

Asimismo hemos representado en el recuadro de la figura 6.5 los valores £(0,)
utilizados para obtener el colapso de las curvas, que ahora podemos comparar con las
predicciones de los modelos te6ricos. La linea discontinua seria la dependencia esperada
a partir de la ecuacién (6.6) para un superconductor anisotrépico 3D con y=0.36, la cual,
si bien puede describir el comportamiento experimental en la regién de angulo alto
(6240°), difiere claramente a medida que el campo se acerca a la direccién paralela a los
planos de CuQ, (#=0°) donde la dependencia angular experimental es claramente mas
pronunciada. La linea de puntos se corresponde con £(8)=sind, el comportamiento de
extremo de un superconductor bidimensional, que tampoco parece describir bien nuestro

sistema.

De hecho, en este rango de temperatura es posible que el EuBa,Cu,O, se
~ encuentre mas bien en una situacidn intermedia entre un sistema 2D y uno 3D, ya que
a esta temperatura, T=0.75T, podemos estimar £ = E,/(1-T/T)*=~ 3A/(0.25)"*=6 A que
resulta todavia comparable con la constante de red c=11.7 A. Asi, por ejemplo, podemos
estimar a partir del modelo de Lawrence-Doniach [13] que el comportamiento tipo 3D
debe observarse sobre todo en la regién de angulo alto §260° (tan8>s/£). Igualmente, a
partir de medidas de magnetémetro de par, en monocristales de YBa,Cu,0, sin maclas
aparecen indicaciones de un cambio de comportamiento entre 2D y 3D en el rango de

temperaturas en torno 80 K [21]. Por este motivo hemos probado también la expresion
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FIGURA 6.5: Corriente critica en funcion del campo magnético reducido h=He(8) para
una pelicula de EuBa,Cu;0, eje-a medida a 64 K (a) en escala lineal y (b) en escala
logaritmica.[O T (H,0%), O J{H,5%), wJ(H159,0 Jo(H,359,* J(H,55%)y » J{H,90°)]
y[ @ J(6,10kOe), a J(6,20kOe), M J(0,30kOe}, v I.(0,40kOe)]. En el recuadro se
ha representado la dependencia angular del factor de anisotropia £(8): O valores empiricos
empleados para colapsar las curvas J(H,9), - - - - superconductor anisotrépico 3D
¥=0.36, - senf, —— modelo de Lawrence-Doniach con capas de espesores finitos y
v =0.37 empleado para el escalaje de las curvas J(8,H)).
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para H,(8) propuesta por Schneider y Schmidt [22], que se deduce a partir de una
modificacién del modelo de Lawrence-Doniach en la que se tiene en cuenta el espesor
finito d de las capas superconductoras. Estos autores encuentran una dependencia
angular similar a Ja calculada por Tinkham [23] para una lamina delgada aislada con

espesor d comparable a la longitud coherente

HC?(G)OOS(B) 2 _ |HQ(9)SiH(9)i = 1 (6.9)

H H,

donde H.,' y Hy* son los campos criticos paralelo y perpendicular a las capas

superconductoras respectivamente, dados por

@ ®
1o 2o VI H, -2 L (6.10)
2mr g d 27 Eib

Este tipo de dependencia angular, representada en el recuadro de la figura 6.5 por
la linea continua (tomando y=H,"/H,'=0.37 y teniendo en cuenta (6.8)), parece seguir
mucho mejor el comportamiento encontrado experimentalmente. Asi pues, la hemos
empleado para representar también, en campo magnético reducido y en esta misma
figura 6.5 (simbolos llenos), los datos de J.(#) medidos a distintos campos magnéticos
constantes (igualmente a 7=0.757) que aparecian en la figura 6.4 y que como puede
verse colapsan perfectamente con los resuitados anteriores. La diferencia principal entre
la relacién (6.2) para un superconductor anisotropico 3D y la expresidn {6.9) que
describe a un superconductor laminar 2D, esto es, con las capas desacopladas, estriba en
que la dependencia angular para dngulos proximos a 0° viene dada por un término tipo
Isiné| en lugar de sin’d y es, por tanto, méas pronunciada. Por otra parte, también se
puede encontrar a partir de (6.9) el comportamiento de un superconductor 2I) extremo,

es decir h=Hsind, en el limite y—0 (y por tanto H,' —).
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ANCLAJE SUPERFICIAL

Ademas de la anisotropia en el campo critico H,(f), existen también otros
mecanismos capaces de originar una dependencia angular en la corriente critica de una
lamina delgada como el anclaje superficial. Este puede dar lugar a maximos en la
corriente critica con el campo paralelo a la lamina en peliculas delgadas de un
superconductor isotrdpico, como se observa, por ejemplo, en peliculas de Nb-Ti [24]
cuando el espesor se hace comparable a la longitud de penetracién A. Para las peliculas
de YBa,Cu;0, con orientacién eje-c, en las que el incremento en la corriente critica se
produce cuando el campo es también paralelo al plano de la lamina, se ha discutido la
posible competicién entre el anclaje superficial y la anisotropia del material masivo en
los distintos rangos de temperatura [25]. Este tipo de modelos [25, 26], basados en la
existencia de barreras superficiales a la entrada de los vértices, predicen una dependencia

de la corriente critica logaritmica con el campo magnético

Jo=J,In(Hy/H), (6.11)

donde J, y H, son dos parametros independientes del campo y, en concreto, H,=nH,

3 . .

H(kOe)

FIGURA 6.6: Corriente critica en funcion del campo magnético para una pelicula de
EuBa,Cu;0; eje-a con el campo paralelo (simbolos vacios) y perpendicular (simbolos
llenos) al plano de la ldmina (O, @ 0.95T,y a, & 0.85 T,). Las lineas rectas indican la
dependencia logaritmica a campo bajo cuando H es perpendicular a la limina.
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y 77 €s una constante del orden de la unidad. Asi pues, Mawatari et al. [25] asocian una
dependencia de J.x-In(H) en peliculas de YBa,Cu,0, eje-c, con H paralelo a la lJamina
y por tanto a los planos de CuQ,, a una influencia predominante de! anclaje superficial

sobre el anclaje intrinseco en la anisotropia de la corriente critica.

Por otra parte, las peliculas eje-a constituyen un sistema ideal para el estudio de
la posible competicion entre ambos efectos ya que, al ser los planos de CuO,
perpendiculares a la superficie, puede separarse completamente la contribucién del
anclaje superficial de la anisotropia intrinseca. De esta manera, como vemos en la figura
6.6, el anclaje superficial s6lo aparece en un pequefio rango de campos bajos y altas
temperaturas, donde la corriente critica con H paralelo (H)) a la lamina puede superar
ligeramente a la medida en H perpendicular (H ), si bien la magnitud de este efecto
parece depender de la muestra. Ademas, como puede comprobarse en esta
representacion semilogaritmica para el campo magnético, la cornente critica sélo parece
seguir la dependencia predicha por la ecuacién (6.11) en la configuracion (H ). Es en
este caso donde el campo es paralelo a los planos de CuQ, y justamente no existe el
anclaje superficial lo cual nos indica, por tanto, que un decrecimiento logaritmico de la
corniente critica con el campo magnético no puede atribuirse de manera univoca al
efecto de una barrera superficial como se proponia en [25] y, teniendo en cuenta el
pequeiio rango de campos y temperaturas donde hemos observado la existencia de
anclaje superficial en las laminas orientadas eje-a, no parece que su influencia sobre la

anisotropia en peliculas eje-c vaya a ser preponderante.

DEPENDENCIA ANGULAR DE LA RESISTIVIDAD

El efecto de la anisotropia podemos observarlo también en las medidas de
resistividad en funcion del angulo. En la figura 6.7 hemos representado las curvas de ¢ ()
medidas a distintos campos magnéticos y a la misma temperatura reducida (7=0.97.)
para dos peliculas de EuBa,Cu,0,, una de ellas orientada eje-a (Figura 6.7a) y la otra

orientada eje-c (Figura 6.7b). En ambas curvas se observa una clara disminucion de la
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FIGURA 6.7: Resistividad en funcion del dngulo a 0.9T, para (a) una pelicula eje-a de
EuBa,Cu;0,/5rTiO;(100) y (b) una pelicula eje-c de EuBa,Cu,0,/MgO(100).
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resistividad cuando el campo se alinea paralelamente a los planos de CuQO,, 0° para la
pelicula eje-a y 90° para la lamina eje-c, que se corresponde con los maximos en la
corriente critica en esta misma posicién que se observaban en la figura 6.3. En la figura
6.7b también se observa, sobre todo en las medidas a campos magnéticos menores (30
y 40 kOe) otro minimo menos pronunciado para #=0° esto es, cuando el campo esta
perpendicular a la lJdAmina y a los planos de CuQ,. Esta disminucién en la resistividad
puede ser atribuida al hecho de que en esta muestra, depositada sobre un sustrato de
MgO(100), existen numerosas dislocaciones helicoidales perpendiculares al sustrato con
una densidad en torno a 10" cm? [27). Estas dislocaciones constituyen un conjunto de
defectos lineales cuyo maximo efecto como centros de anclaje debe producirse en el
rango de campos magnéticos bajos, en torno a 1kOe, donde su densidad es semejante
al namero de vortices por unidad de area n=B/®, [28]. Asimismo, al tratarse de defectos
con una direccién definida, s6lo pueden anclar los vortices en un rango angular limitado

(~10°) como se observa en la figura 6.7b.

Podemos intentar, nuevamente, comprobar si esta anisotropia en la resistividad
puede describirse mediante relaciones de escala similares a las que se encuentran para

la corriente critica, es decir
0 (H,0)=p[He(®)], (6.12)

empleando para el factor £(8) alguna de las expresiones predichas bien para un
superconductor anisotrépico 3D (6.6) o bien por el modelo de Lawrence-Doniach (6.9).
Cabe sefalar que la anisotropia en la resistividad del YBa,Cu,0, suele describirse para
| temperaturas proximas a la transicién como el de un superconductor anisotrdpico 3D
[29,30], s1 bien existen resultados que indican la existencia de un cambio de
comportamiento al reducir la temperatura [31] y, también, de una mejor descripcion de
los datos con la dependencia angular dada por la ecuacién (6.9) [32]. Asi pues, hemos
representado en la figura 6.8 los datos de las curvas p () de las dos muestras de la figura
6.7 en funcién del campo magnético reducido ~=He(#). Hemos incluido también en la
grifica, para ambas muestras, la resistividad en funcion del campo magnético p(H) para

el dngulo constante 8, en el que se ha tomado £(8,)=1 (esto es, §,=90° para la Jamina
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FIGURA 6.8: Resistividad en funcion del campo magnético reducido He(8) medida a 0.9T,
para (a) una pelicula eje-a de EuBa,Cu,0,/SrTiO,(100) [*p (8,10 kOe), O p(6,20 kOe),
a p(8,30 kOe), O p(0.40 kOe), v p(8,50 kOe), ©p(0,70 kOe)y — p(H,90°)] (b) una
pelicula eje-c de EuBa,Cu,0,/MgO(100) [Op (8,30 kOe), 4 p(6,40 kO¢), v p(8.50 kOe),
O p (0,70 kOej, Op (8,90 kOe) y — p(H,0°)]. La dependencia del factor de anisotropia es
tipo Lawrence-Doniach con y=0.36 y (.29 para la pelicula eje-a y eje-c respectivamente.
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eje-a (figura 6.8a) y 6,=0° para la pelicula eje-c (figura 6.8b)). En ambos casos el mejor
colapso de las curvas se ha obtenido al utilizar la dependencia angular deducida de la
ecuacion (6.9) con un factor de anisotropia y=0.29 para la pelicula eje-c y y=0.36 para
la limina eje-a, que es el mismo que se encontraba a partir de las medidas de J.(#) en
esta misma muestra. Asimismo, los datos de p(#) en funcién del campo reducido siguen
bastante bien la curva de p(H) representada en la misma grafica, si bien para la pelicula
eje-c se observa una cierta desviacién a campos magnéticos bajos donde es efectivo el

anclaje por las dislocaciones para §=0°.

En resumen, hemos observado tanto por medidas de corriente critica como de
resistividad, en funcién del campo magnético y de la direccion de este respecto a los
planos de CuQ,, que la anisotropia del material, al menos en ¢l rango de temperaturas
T<0.9T, donde E_es menor o igual a la constante de red a lo largo del eje ¢, puede
describirse bastante bien en términos de un modelo de Lawrence-Doniach con capas

superconductoras de espesor finito [22].

6.2 Superredes EuBa,Cu,0./PrBa,Cu,0, eje-a: Competicién entre la

anisotropia natural y el efecto de la estructura de multicapa

Asi pues, una vez que conocemos Jos efectos de la estructura laminar intrinseca
del EuBa,Cu,0, sobre las propiedades de anisotropia de Ias peliculas simples, podemos
preguntarnos cual sera la influencia de la estructura laminar artificial introducida durante
el crecimiento de una superred superconductor/aislante. En este sentido las superredes
EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu;0, eje-a presentan especial interés puesto que podemos estudiar
en una misma muestra ambos tipos de anisotropia, natural e inducida artificialmente, y
ademas de forma independiente, ya que ambas estructuras laminares son perpendiculares
la una a la otra: los planos de CuO, estan perpendiculares al sustrato mientras que las

capas aislantes de PrBa,Cu,0O, son paralelas a este.

En primer lugar, podemos considerar que, ya que el pardmetro de orden
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FIGURA 6.9: Resistividad en funcion del dngulo para una superred eje-a
(2884FuBa ,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0,) para(a) 0.95T.y (b) 0.7T.. Las flechas indican la
posicion del campo paralelo a los planos de CuQO,y a las capas aislantes de PrBa,Cu;0.,.
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superconductor debe encontrarse deprimido en las capas aislantes, estas pueden
constituir nuevos centros de anclaje efectivos cuando situemos el campo paralelamente
a ellas, de manera semejante al mecanismo de anclaje intrinseco debido a la propia
estructura cristalina laminar del EuBa,Cu,0,. Pero, por otro lado, hay que recordar que
las capas de PrBa,Cu,O, no pueden ser consideradas tan solo como defectos planares
aislados, sino que al formar parte de una superred dan lugar a una estructura de capas
superconductor/aislante que puede ser descrita por un modelo de Lawrence-Doniach y
producir una auténtica anisotropia superconductora en la muestra. Asi pues, hemos
realizado un estudio del comportamiento anisotropico de distintas superredes eje-a,
variando los espesores de las capas constituyentes, para intentar comprender mejor el
papel desempeiiado por la estructura de multicapa en las propiedades superconductoras

de nuestras laminas.

SUPERREDES CON CAPAS AISLANTES DELGADAS: ANCLAJE POR LA ESTRUCTURA DE

MULTICAPA

De este modo, lo primero que observamos si se mide la resistividad en funcién
del angulo para una superred eje-a (288 A EuBa,Cu,0,/ 19 A PrBa,Cu;0,), esto es con
75 celdas unidad eje-a del superconductor y 5 del aislante, es que aparece un nuevo
minimo en la curva de resistividad cuando el campo se sitila paralelo al plano de la
multicapa (§=90°) ademas del que ya existia en las peliculas eje-a simples para 6=0°, es
decir, a lo largo del plano ab (figura 6.9). Este comportamiento con dos minimos en la
resistividad en posiciones perpendiculares lo encontramos a las distintas temperaturas
medidas y en todo el rango de campos magnéticos accesible experimentalmente (hasta
90 kOe), si bien el minimo asociado a la estructura de multicapa parece ser menos
profundo en los campos magnéticos mas bajos. Este hecho se observa tal vez mas
claramente en la figura 6.10 donde se han representado las curvas p(8) en escala
logaritmica para otra superred eje-a (154AEuBa,Cu,0,/ 19 A PrBa,Cu;0;). En esta
figura se aprecia como el minimo sitvado en 6=90° practicamente desaparece al

disminuir el campo magnético hasta 5 kQOe.
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FIGURA 6.10: Resistividad en funcion del dngulo en escala logaritmica para una superred
(154 A EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0,) eje-a medida a 0.95T, y distintos campos
magnéticos.

En cualquier caso, la influencia de las capas de PrBa,Cu,0;, resulta claramente
apreciable, y mas si se tiene en cuenta que en estas superredes las capas aislantes son
relativamente delgadas, con un espesor dp, de tan sélo 5 celdas unidad (~19f-?\). Este
espesor es comparable, incluso, a la longitud de correlacion perpendicular a ellas, que
al tratarse de muestras eje-a seria £,(T=0)=16 A [4], aunque hay que recordar que £,
no es realmente la longitud caracteristica de este sistema, ya que se ha sugerido [33] que
el acoplamiento a través del PrBa,Cu,0, no se realiza por efecto Josephson sino por
efecto de proximidad debido al cardcter metalico de las cadenas de CuO. Este tipo de
acoplamiento puede dar lugar a longitudes de correlacién £, mucho mayores, del orden
de hasta 1000 A, como se observa en las tricapas FuBa,Cu,0,/ PrBa,Cu,0,/ EuBa,Cu;0,
eje-a [34]. Asi, en las superredes de las figuras 6.9 y 6.10 tenemos que d;;-<<Eyy, por
lo tanto, podemos suponer que el efecto principal de las capas aislantes debe ser como
centros de anclaje anisotrépicos [35] sin que haya modificaciones apreciables en el

comportamiento de las capas superconductoras de EuBa,Cu,O, eje-a que estan



194

fuertemente acopladas entre si.

En esta imagen debe jugar un papel importante el campo de ajuste B, donde el
espaciado de la red de vértices a,=(P,/B)" se hace igual a la longitud de modulacién
de la superred A. En primer lugar, porque en este campo pueden actuar como centros
de anclaje todas las capas aislantes a la vez sin que se tenga que deformar la red de
vortices y este efecto de sincronizacién podria dar lugar a un minimo en la disipacion
(maximo en la corriente critica) [36]; y, en segundo lugar, porque es el limite entre una
region de campo bajo donde hay mas centros de anclaje que vértices y otra regién de
campo alto donde los vortices son mas numerosos. Asi por ejemplo, si medimos la
resistividad en funcion del campo magnético para la superred (288 A EuBa,Cu,0,/19 A
PrBa,Cu,0,) en 8=0°y 90°, es decir en las posiciones de los dos minimos (Figura 6.11),
observamos que la disipacién en ambas configuraciones es comparable y que, ademas,

se produce un cruce entre las dos curvas en las proximidades de este campo de ajuste

10* . . |
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FIGURA 6.11: Resistividad en funcion del campo magnético para una superred eje-a
(288A°_EuBa2Cu307/19 A PrBa,Cu,0,). Los simbolos lenos corresponden a 6=0° (H
paralelo al plano ab) y los vacios a 8=90° (H paralelo a las capas de PrBa,Cu,0,). La
flecha indica la posicion del campo de ajuste.
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(21.8 kOe para esta muestra), de manera que p(0°) se hace mayor que p(90°) al contrario
de lo que sucedia en las peliculas eje-a simples. Sin embargo, como ya se veia en la
figura 6.9, el anclaje de la multicapa parece seguir siendo eficaz para campos muy
superiores a este valor, lo que indica que los efectos de sincronizacién no son muy
importantes. Este resultado puede ser asociado al hecho de que la red de voértices en
estos materiales es muy blanda, por lo que puede deformarse con facilidad para
aprovechar al maximo el anclaje por la estructura de capas aislantes presentes en la
muestra [37].

La influencia de la estructura de multicapa podemos observarla también en la
dependencia angular de la corriente critica, representada para la superred
(154AEuBa2Cu3O-,/ 194 PrBa,Cu;0;) eje-a en la figura 6.12. A campos magnéticos bajos
(10kOe) el comportamiento es similar al de una pelicula simple, con un inico maximo
para §=0°, esto es, con el campo paralelo a los planos de CuO,; sin embargo, al ir
aumentando el campo se empieza a desarrollar otro maximo situado en #=90° que, a 60

kOe, es ya comparable al valor de J.(8=0°). Por otro lado, si medimos la corriente critica

—120-80 -60 -30 0 30 80 90 120
8

FIGURA 6.12: Corriente critica en funcion del dngulo en T=0.4T . para una superred eje-a
(154 A EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0,).
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en funcién del campo magnético para distintos valores constantes del dngulo (6;) para
la superred (288 A EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0,)eje-a, de manera andloga a como lo
hicimos en peliculas eje-a simples, encontramos que podemos definir dos rangos
angulares diferentes, uno de ellos centrado en torno a §=90° (Figura 6.13a} y el otro en
torno a #=0° (Figura 6.13b). En el primero de ellos, donde seréd dominante el anclaje de
la multicapa, podemos distinguir dos comportamientos diferentes en funcién del campo
magnético: a campo bajo la corriente critica es independiente del dngulo y todas las
curvas colapsan, mientras que por encima del campo de ajuste las curvas se separan cada
vez mas, de forma que para 80 kOe existe un orden de magnitud de diferencia entre
J(8=90°) y J(6=50°). En cambio, en la figura 6.13b, donde la direccion del campo
magnético es mas proxima al plano ab, no se encuentra ninguna caracteristica relevante
en torno al campo de ajuste sino que la dependencia angular parece ser similar en todo
el rango medido, de manera andloga a lo que sucedia en las peliculas simples. La
comparacion entre estas dos graficas es la que nos permite diferenciar de manera
definitiva entre los efectos producidos por la estructura laminar natural y la estructura
artificial. La primera de ellas modifica los parametros caracteristicos del material
introduciendo una anisotropia en el campo critico H,(6), por lo que se pueden
encontrar leyes de escala en funcién de h=H/H (6} para las curvas medidas a distintos
angulos. Sin embargo, esto no es asi para la estructura artificial (al menos en estas
superredes donde el espesor de las capas aislantes es dpgco mucho menor que la longitud
de acoplamiento ), la cual da lugar mas bien a un conjunto de centros de anclaje
planares muy efectivos caracterizados por una longitud geométrica constante A y, por lo

tanto, no aparecen estas relaciones de escala.

Asi pues, hemos buscado las relaciones de escala del tipo (6.12) en la dependencia
angular en el rango en torno a 8=0° donde el efecto del anclaje de la multicapa puede
despreciarse. De este modo, hemos representado en la figura 6.14 la resistividad en
funcién del campo magnético reducido He(#) para una superred (384 A EuBa,Cu,0,/19
A PrBa,Cu,0,) eje-a junto con la curva p(H) medida para 8=0°, esto_es, Hjab. Hemos

utilizado el mismo tipo de factor de anisotropia £(8) que en las laminas eje-a simples, es
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FIGURA 6.13: Corriente critica en funcion del campo magnético a 0.4T . para una superred
eje-a (288 A EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0,) y distintos valores del dngulo (a) 02 50°, esto
es, con el campo magnético proximo a las capas de PrBa,Cu,0, (b) 8<50°, es decir, H
proximo a los planos de CuQ,.
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FIGURA 6.14: Resistividad en funcién del campo magnético reducido He(8) para una
superred eje-a (384 A EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0,) en 0.7T. (O p(80 kOe,8),01 p(70
kQOe,8), o p(60 kQe,8), v p(50 kQe,8), p(H,0°)). La dependencia del factor de
anisotropia es la misma que en las peliculas eje-a simples. En el recuadro se muestra la
region sombreada donde se mantiene el escalaje y los simbolos indican el dngulo 8. para
el que las curvas p(8) empiezan a desviarse.

decir, deducido de la ecuacion (6.9), teniendo en cuenta la relacién (6.8) y con y=0.37.
Se encuentra, efectivamente, un buen colapso de las curvas sobre la medida en 6=0°,
pero sélo en un rango angular reducido #<20°, que se ha esquematizado en la regién
sombreada del recuadro de esta misma figura. En esta grafica los simbolos indican el
angulo 8. para el que la curva p(8) medida para cada campo se desvia del escalaje y que,

como vemos, parece ser independiente del valor del campo.

Este escalaje de las curvas p(#) en un rango angular limitado se encuentra también
para otras superredes eje-a con el mismo espesor de las capas aislantes y capas
superconductoras mas delgadas como puede verse en las figuras 6.15 y 6.16 para las
superredes eje-a (288 A EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0,) y (154 A EuBa,Cu,0,/ 19 A
PrBa,Cu;0,) respectivamente. En estas figuras s6lo hemos representado los valores de

p(0) en el intervalo #<8. donde se cumplen las relaciones de escala (6.12) para la
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FIGURA 6.15: Resistividad en funcion del campo magnético reducido He(8) a 0.7T para
una superred (288 A EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0,) eje-a; los simbolos lenos
corresponden a las curvas p(8) para H=35kOe, 50kQe, 65k0e, 80kQe y 90kOe en el
rango B<0.y los simbolos vacios a la curva p(H, 0°). El recuadro muestra los valores del
dngulo 8. por debajo de los cuales se cumple el escalaje (O 0.95T, @ 0.7T.). El factor
de anisotropia &(8) para el colapso de las curvas es el de un superconductor anisotropico
3D con y=0.24.

dependencia angular de la resistividad, junto con la medida de p(H,6=0°). Existe, sin
embargo, una diferencia fundamental en el comportamiento de estas superredes respecto
a las peliculas eje-a simples y la multicapa de la figura 6.14, ya que ahora el colapso de
las curvas solo se consigue empleando la dependencia angular de] factor de anisotropia
(@) propia de un superconductor anisotropico 3D {(ecuacién (6.6)), y donde el pardmetro
de escalaje y (la razén de masas) toma los valores ¥ =0.24 para la superred con capas de
288 A de EuBa,Cu,0, (Figura 6.15) y y=0.16 para aquella en la que las capas
superconductoras son de 154 A (Figura 6.16).

En este mismo rango de espesores de las capas superconductoras dgg-, donde la
anisotropia asociada a la estructura laminar intrinseca se hace tipo 3D, se encuentran

también modificaciones en la energia de activacién para el movimiento de los vértices
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FIGURA 6.16: Resistividad en funcion del campo magnético reducido He(68) a 0.95T - para
una superred (154 A EuBa,Cu,0,/19 A PrBa,Cu,0,) eje-a: * p(8,5k0e), x p(6,10kOe¢),
# (6,20k0e), © p(8,30k0e), v p(6,40kOe), O p(8,60kOe), & p (8,70k0e), O p(8,90k0e),
y — p(H, 03 Solo se han incluido los datos en la region 8<80,, cuyos valores en funcién
de H se representan en el recuadro. El factor de anisotropla e(6) es el de un
superconductor anisotrépico 3D con y=0.16.

deducida de las curvas p(H) para 8=0° |35, 38]. Esto es, para las peliculas eje-a simples
y para superredes con capas de EuBa,Cu,O, gruesas (d;p.,2384 A) la energia de
activacién es del tipo U=Uy/H" (n=1), como ya veiamos en el capitulo 5, pero al hacer
las capas superconductoras suficientemente delgadas (dgpoos154 ;\) aparece una nueva
dependencia con el campo magnético de la forma U=U nH. Este comportamiento
logaritmico en la energia de activacion suele encontrarse en sistemas 2D con el campo
perpendicular a las capas (como por ejemplo en peliculas muy delgadas superconductoras
de MoGe amorfo [39]) y, por lo tanto, habia sido asociado habitualmente en superredes
YBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0, eje-c a efectos de desacoplo entre las capas superconductoras
[40]. Sin embargo, estos cambios de comportamiento que hemos observado en las
superredes eje-a se producen en superredes donde las capas aislantes son muy delgadas
y, cCOmo ya mencionamos antes, deben actuar fundamentalmente como centros de anclaje

anisotrdpicos sin desacoplar las capas superconductoras. Por otra parte, nuestros
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resultados ponen de manifiesto la importancia de la longitud de correlacion L. a lo largo
del vértice que indica el tamafo minimo para que el vortice pueda deformarse y
desarrollar una estructura de kinks cuando forma un cierto angulo con los planos de
CuQ,. Asi, cuando el espesor de las capas superconductoras se hace menor que esta
longitud de correlacién (dggeo <L), €l vortice esta esencialmente rigido dentro de cada
capa. Esta es una situacion similar a la que predice el modelo de Lawrence-Doniach en
un superconductor laminar cuando el angulo entre el campo y las capas es grande [13};
en este caso tampoco resulta energéticamente favorable que se formen kinks en el
vortice, ya que ello exigiria deformaciones en una escala demasiado pequeia, y este se
sitia de forma rigida a lo largo de la direcciéon del campo lo que origina un
comportamiento similar al de un superconductor anisotrépico 3D, y que €s el mismo que
se observa en nuestras superredes al reducir el espesor de las capas superconductoras e

inhibir las deformaciones en el vortice.

ANISOTROPIA INDUCIDA POR 1.A ESTRUCTURA DE SUPERRED

Las modificaciones en la anisotropia de la superredes eje-a respecto a las peliculas
simples son atn mayores cuando se aumenta el espesor de las capas aislantes. Por
ejemplo, en la figura 6.17 hemos representado las curvas p(#) medidas a distintos campos
magnéticos para una superred eje-a (154 A EuBa,Cu,0,/ 77 A PrBa,Cu;0,), es decir con
40 celdas unidad eje-a de EuBa,Cu,0, y 20 de PrBa,Cu,0,. Resulta curioso comparar
esta grifica con los resultados de una pelicula eje-c (recuadro de esta misma figura) ya
que el aspecto general de la grafica es el mismo. Efectivamente, el minimo en la
resistividad para #=0° asociado a la estructura laminar natural practicamente ha
desaparecido y el efecto mas importante es el producido por la estructura de multicapa
fabricada artificialmente. Hay que recordar, sin embargo, que no se trata de una
superred de capas desacopladas ya que las longitudes de acoplamiento a través del
PrBa,Cu;0, en esta orientacidn son mucho mayores que el espesor de las capas {(del

orden de 1000 A en tricapas [34]). Lo que si parece es que, al aumentar la separacién
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FIGURA 6.17: Resistividad en funcion del dngulo para una superred eje-a
(154AEuBa,Cu,0,/ 77 A PrBa,Cu,0,) medida a distintos campos magnéticos y para (a)
0.95T.y (b) 0.7T.. Las flechas indican la posicién del campo magnético paralelo a los
planos de CuO, y a las capas de PrBa,Cu,0,. El recuddro muestra las curvas p(0) para
una pelicula eje-c de EuBa,Cu,0,/MgO(100) a 0.9T.
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entre las capas superconductoras, la eficacia del anclaje intrinseco disminuye al perderse

la continuidad de la estructura laminar natural a lo largo de toda la longitud del vortice.

Por otra parte, el efecto de la estructura laminar artificial también ha cambiado.
Como puede verse en la figura 6.18, en la medida de p(H) para 8=0°y 8=90° la
anisotropia de la multicapa es similar en todo el rango de campos medidos, es decir,
p{(0°)> p(90°), sin que se observe ningiin comportamiento especial en las proximidades del
campo de ajuste como los cruces entre las dos curvas que se veian en las superredes con
capas de PrBa,Cu,O, mas delgadas. Esto nos hace pensar que ahora la anisotropia
inducida artificialmente tal vez pueda describirse mediante relaciones de escala en el
campo magnético similares a las que describen la anisotropia intrinseca en las laminas
simples. Asi pues, hemos representado en la figura 6.19 las curvas de p(8) en funcién del
campo magnético reducido He(f) junto con la medida de p(H, 6=90°). Encontramos,
efectivamente, un buen colapso de las curvas, lpero s6lo en un rango angular limitado
(16-90°|=25°), lo que da idea de que aunque no veamos el minimo en la resistividad para
8=0° el efecto de la estructura laminar intrinseca ain sigue siendo importante, si bien
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FIGURA 6.18: Resistividad en funcién del campo magnético a 0.7T para una superred
eje-a (154 A EuBa,Cu,0,/77 A PrBa,Cu,0,) (¢ 0=0°y & 8=90°). La flecha indica la
posicion del campo de ajuste.
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los papeles se han invertido respecto a las multicapas con dpgo;=19 A y; en esta muestra
con dppeo=77 A, la anisotropia debida a la estructura cristalina es mas débil que la
producida por Ia estructura de superred. La dependencia angular del factor de
anisotropia £(#) es la de un superconductor anisotrépico 3D con una razén de masas
v=0.22, lo cual esta de acuerdo con los resultados del modelo de Lawrence-Doniach
cuando el espesor de las capas aislantes es menor que la longitud de correlacion

perpendicular a ellas.

En resumen, hemos visto como variando el espesor de las capas aislantes en estas
superredes EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu;0, eje-a pasamos de tener un conjunto de centros de
anclaje anisotrépicos a producir modificaciones en la anisotropia en los parametros
caracteristicos del material superconductor como es H,(8) (ya que £(6)x 1/H(8)) y, con
ello, poder variar de manera controlada la magnitud y la orientacién de la anisotropia

del material.
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FIGURA 6.19: Resistividad en funcién del campo magnético reducido He(8) a 0.7T para
una superred eje-a (154 A EuBa,Cu,0,/77 A PrBa,Cu,0,) [®p(8,90 kOe), & p(6,70
kOe), v p(6,50 kOe), B p(6,40 kOe}, 4 p (6,30 kOe), ¢ p(H 0=90°)]. El rango angular
representado es |8-90°|<25°. El factor de anisotropia €{8) empleado para el colapso de
las curvas es el de un superconductor anisotrépico 3D con y=0.22.
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6.3 Superredes eje-c EuBa,Cu;0,/PrBa,Cu,0, y EuBa,Cu,0,/SrTiO,

Las superredes orientadas eje-c constituyen un sistema muy diferente del que
hemos estudiado hasta ahora en las superredes eje-a. Si en estas existia una competicion
entre los efectos de la estructura laminar natural y la artificial, ahora, en las orientadas
eje-c, ambas estructuras estdn paralelas al plano del sustrato y sug efectos se suman.
Ademas hemos empleado dos materiales aislantes muy distintos como son el PrBa,Cu;0,
y el SITiO,, cuyas resistividades a temperatura ambiente, p~3 10° Qcm [41]y p ~10° Qem
[42] respectivamente, difieren en varios 6rdenes de magnitud, lo que sugiere que el
mecanismo de acoplamiento y los espesores caracteristicos para cada tipo de capas

aislantes deben ser también muy diferentes.

ACTIVACION TERMICA

Una buena posibilidad para estudiar el acoplamiento entre las capas
superconductoras puede realizarse a través del analisis de la energia de activacién para
el movimiento de los vértices cuando el campo es perpendicular al plano del sustrato.
Para ello hemos utilizado dos superredes eje-c con los mismos espesores de las capas
pero con distinto material de las capas aislantes: una de ellas (152 A EuBa,Cu,0,/23 A
PrBa,Cu,0;), es decir (13 celdas eje-c EuBa,Cu,0,/ 2 celdas eje-c PrBa,Cu;0;) y la otra
(152 A EuBa,Cu,0,/ 20 A S1Ti0,), es decir (13 celdas eje-c EuBa,Cu,0,/5 celdas unidad
SrTi0,). Asi pues, en las figuras 6.20 y 6.21 respectivamente, podemos ver el inicio de
la disipacién en esta configuracion de campo magnético (#=0°) medido a distintas
temperaturas para ambas muestras. En esta representacién doblemente logaritmica
aparece una region lineal en la resistividad que puede asociarse a una dependencia de
la energia de activacion con el campo magnético del tipo U=U|InH, teniendo en cuenta
gue la resistividad producida por el movimiento de flujo activado térmicamente es de la
forma p xexp(-U/xgT). Este comportamiento es el mismo que encontrabamos en las
superredes eje-a con espesores comparables de las capas superconductoras y que también

ha sido observado en superredes YBa,Cu;0,/PrBa,Cu,0, eje-c con capas desacopladas
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FIGURA 6.20: Resistividad en funcion del campo magnético perpendicular a la ldmina, en
escala logaritmica, para una superred eje-c (152 A EuBa,Cu,0,/23 A PrBa,Cu,0,)
medida a distintas temperaturas. Las lineas indican el ajuste a una dependencia del tipo
p xexp(-UfdnH{x,T) en el inicio de la disipacion. En el recuadro se muestran los valores
de U, obtenidos de la pendiente de estas lineas en funcion de T/T,.

[40]. En este trabajo Brunner ef a/ [40] obtenian un valor de la longitud de correlacién
para los vértices a lo largo del eje ¢ de Lo=450A, calculada a partir de la dependencia
de la energia de activacion con el espesor de las capas superconductoras, que es
claramente superior al espesor de las capas de EuBa,Cu,O, en las superredes de las

figuras 6.20 y 6.21.

Asimismo, Brunner et al [40] estimaban que el espesor minimo de las capas de
PrBa,Cu,0, para desacoplar las capas superconductoras estd en torno a dppco=48 A, lo
que indica que en la superred de la figura 6.20 debe exstir todavia un cierto
acoplamiento entre las capas. Este valor de la longitud de acoplamiento a lo largo del
PrBa,Cu,0, eje-c, si bien es mucho menor de los valores correspondientes a multicapas
¢je-a, es demasiado grande en comparacién con la longitud de correlacién £,=3 A [4]
para que la interaccién entre las capas de EuBa,Cu,O, pueda ser descrita por un término

tipo Josephson, y da idea de que la resistividad del PrBa,Cu,0, es suficientemente baja
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FIGURA 6.21: Resistividad en funcion del campo magnético perpendicular a la ldmina, en
escala logaritmica, para una superred eje-c (152 A EuBa,Cu,0,/ 20 A SrTiO.) medida a
distintas temperaturas. Las lineas indican el ajuste a una dependencia p «exp(-UjinH/x,T)
en el inicio de la disipacion. Los valores de U, obtenidos de la pendiente de estas rectas
se representan en el recuadro en funcion de la temperatura reducida T/T.

como para que el acoplamiento se produzca mas bien por efecto de proximidad. Por otra
parte, en la superred de la figura 6.21 seria de esperar que el acoplamiento a través de
20 A de S1TiO, sea mas débil ya que este material es mucho mas aislante y la longitud
relevante debe ser ahora £, que es mucho menor que dg;, excepto en un rango de
temperaturas muy proximo a T (€ (T)=d solo para T=0.987). Esta diferencia en el
acoplamiento entre estas dos superredes debe reflejarse en los valores de la energia de
activacién que, como ya veiamos en el capitulo 5, puede escribirse como U« (H/8m)V,;
es decir, es proporcional a la densidad de energia de condensacidn y a un cierto volumen
V', de la red de vortices donde se produce la activacion. Este volumen puede escribirse
en general como V,=r,*¢,, donde r, y £, son las longitudes caracteristicas en la direccién
perpendicular y paraiela al campo magnético respectivamente. En el material masivo €,
puede coincidir con la longitud de correlacién L que antes hemos definido y que nos

daba la longitud del vortice que se puede deformar y, por tanto, participar de manera
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independiente en un salto por activacion térmica. En una superred de capas
superconductoras acopladas, los segmentos de vortice en cada una de ellas se mueven
de manera correlacionada al menos en una distancia €, que debe extenderse a lo largo
de varias bicapas de espesor A=dgy,+dpsco- Por el contrario, si no existe acoplamiento
entre las capas, £, estara limitada por el espesor de las capas de EuBa,Cu;0, (dggo) v,
por lo tanto, las energias de activacidn seran sustanciaimente menores. Esto es
efectivamente lo que se observa si comparamos las energias de activacion en estas dos
superredes, deducidas a partir de las pendientes de las curvas Inp frente a InH y
representadas en los recuadros de las graficas 6.20 y 6.21, ya que aparecen diferencias
de un factor 8 en los valores de U, a la misma temperatura reducida, siendo menores los
de la superred con capas aislantes de SrTiO;, lo que estd de acuerdo con un

acoplamiento mucho mas débil entre las capas superconductoras.
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FIGURA 6.22: Resistividad en funcion del dngulo a 0.95T. para una superred eje-c
(1524AEuBa,Cu,0,/23 A PrBa,Cu;0,) medida a distintos campos magnéticos.
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PROPIEDADES DE ANISOTROPIA

Este distinto comportamiento en estas dos superredes se observa también
claramente en la dependencia angular de la resistividad, como puede verse en las figuras
6.22 y 6.23 en las que se han representado las curvas p(6) medidas a distintos campos
magnéticos y a la misma temperatura reducida 7=0.95T para las superredes eje-c
(152AEuBa,Cu,0,/23 APrBa,Cu,0,)y (152 AEuBa,Cu,0,/20 ASITiO,) respectivamente.
En las multicapas con esta orientacién eje-c solo aparece un minimo en la resistividad
para #=90°, que es la direccién en la que el campo magnético se halla paralelo tanto a
los planos de CuQ, como a las capas aislantes de la superred. Sin embargo, el caracter
de ese minimo es claramente diferente en la multicapa con SrTiO;, en la que tiene un
aspecto mucho mas abrupto de manera que los minimos en la resistividad cuando el
campo se sitia paralelo a las capas de SrTiO, son claramente mas estrechos. Algo similar
encontramos para otra superred eje-c (230 A EuBa,Cu,0,/ 20 A SiT 10;) como se

muestra en la figura 6.24, donde se han incluido medidas para 7=0.957,, (Figura 6.24a)

250 1 ; :
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FIGURA 6.23: Dependencia angular de la resistividad a 0.95T, para una superred eje-c
(152 4 EuBa,Cu,0,/20 A $rTiO;) medida a distintos campos magnéticos.
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FIGURA 6.24: Dependencia angular de la resistividad para distintos campos magnéticos

de una superred eje-c (230 A E-’,¢;!E3¢12CL.£3O7./20A° SrTiO,) (a) 0.95T, (b) 0.7T,.
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y para T=0.7T, (Figura 6.24b).

Sin embargo, este cambio en la dependencia angular de la resistividad no se
puede explicar de manera sencilla en términos de un aumento de anisotropia o de un
desacoplo entre las capas superconductoras. Por ejemplo, si intentamos buscar leyes de
escala del tipo p(0,H)=p(90°, He(#)) con un factor de anisotropia similar al empleado en
peliculas simples, encontramos que sdlo puede representar los datos en la region de
angulo alto, como vemos en la figura 6.25 para la superred eje-c (152 AEuBa,Cu,0,/
ZOASrTiO?,) donde las lineas continuas indican la dependencia predicha por un modelo
de Lawrence-Doniach con y=0.47. Por otro lado, podemos intentar una representacion
del tipo ¢ (0,H)=p(90°, Hcos#) como corresponderia a un superconductor 2D y que ha
sido empleada para describir la dependencia angular en superredes eje-c

EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0, con capas desacopladas [18, 43]. Este es el comportamiento
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FIGURA 6.25: Dependencia_angular de la resistividad a 0.95T_ para una superred eje-c
(152 A EuBa,Cu,0,120 A STiO,): O p(6,10kOe), » p(8,30kOe), O p(8,50kOe),
vp (0, 70kOe), O p(6,90k0e). Se muestran también las curvas calculadas como:~ - - - -
p(6=0° Hcost) y p(0=0°, He(B)) con £(8) tipo Lawrence-Doniach con y=0.47.
Estas curvas se han representado para 0>0y <0, respectivamente, por claridad.
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representado mediante las lineas discontinuas en esta figura 6.25 y, salvo en el campo
mas bajo medido H=10 kOe, se desvia claramente de los datos experimentales ya que
predice unos minimos mucho mas anchos. Estas discrepancias podrian indicar que el
papel de las capas aislantes de SrTiO, podria ser semejante al que juegan las regiones
débilmente superconductoras entre los planos de CuO, como centros de anclaje
intrinseco, las cuales también dan lugar a minimos muy estrechos en la dependencia
angular de la resistividad (~0.5°) con el campo préximo al plano ab, como ha sido

observado [29] en medidas muy precisas de monocristales.

6.4 Conclusiones

En resumen, se ha caracterizado la anisotropia en las propiedades de transporte
(Joy p) de distintos tipos de peliculas de EuBa,Cu,0,, tanto orientadas eje-a como eje-c
asi como de superredes superconductor/aislante de EuBa,Cu,0.,/PrBa,Cu,0, vy

EuBa,Cu,0./S5rTi0,.

Hemos comenzado por el estudio de las peliculas simples para poder luego
comparar con las modificaciones en la anisotropia que se generan al introducir una
estructura laminar artificial en las superredes, ya sea paralela (superred eje-c) o
perpendicular (superred eje-a) a los planos de CuQ,. Asi pues, hemos encontrado que
en las peliculas simples aparecen maximos en la corriente critica y minimos en la
resistividad cuando el campo se sitda paralelo a los planos de CuO,, lo que esta de
acuerdo con las predicciones del modelo de anclaje intrinseco por la propia estructura
cristalina laminar. Por otra parte, hemos comprobado que el efecto sobre la anisotropia
de las peliculas de un factor extrinseco como el anclaje superficial (que en las peliculas
eje-a puede separarse completamente de la anisotropia intrinseca del material) esta

limitado a un rango muy pequefio de campos y temperaturas.

Esta anisotropia en las propiedades de transporte puede describirse bastante bien
mediante relaciones de escala en el campo magnético de la forma ~=He(#), donde £(8)

es un factor de anisotropia sin dimensiones inversamente proporcional al campo critico



CAPITULO 6: Anisotropia en peliculas y superredes 213

£(0) x 1/H(8). El mejor acuerdo con los resultados experimentales en las peliculas eje-a,
en el rango de temperaturas 7<0.9T. en el que la longitud coherente £ perpendicular
al plano ab es menor que la constante de red a lo largo del eje-c, se obtiene con la
dependencia angular de H,(6) predicha por un modelo de Lawrence-Doniach con capas

superconductoras de espesor finito y razén de masas y=0.37.

Al introducir 1a estructura laminar artificial perpendicular a los planos de CuQ,
en las superredes EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,O, eje-a, aparece un nuevo maximo en la
corriente critica (minimo en la resistividad) en funcién del angulo cuando el campo
magnético se sitiia paralelo a las capas aislantes. Hemos encontrado que la influencia de
la estructura de multicapa sobre la anisotropia puede realizarse mediante dos
mecanismos diferentes dependiendo de! espesor de las capas de PrBa,Cu,O,. En primer
lugar, para superredes de capas aislantes muy delgadas (dppco=19 A), estas actian
fundamentalmente como centros de anclaje planares, caracterizados por la distancia
geométrica A, es decir, la longitud de modulacién de la multicapa. Por otro lado, al
aumentar el grosor de las capas de PrBa,Cu,0; (dppco=77 A), se consigue una inversidn
de ]a anisotropia respecto a las peliculas eje-a simples en todo el rango de campos
medido y, ademas, esta anisotropia inducida artificialmente puede describirse mediante
relaciones de escala en el campo magnético con el factor £(8) de un superconductor
anisotropico 3D y y=0.22. Es decir, variando el grosor de las capas aislantes de la
superred, pasamos de tener un conjunto de centros de anclaje anisotrdpicos a modificar
de manera controlada un parametro superconductor tan caracteristico como H,()

(< 1/2(6)).

Asimismo, hemos observado como la estructura laminar artificial puede modificar
la anisotropia debida a los planos de CuO,, que se hace tipo 3D cuando el espesor de
las capas superconductoras es menor que la longitud de correlacidn L. para el
doblamiento del vértice, de forma analoga a lo que sucede en un superconductor laminar
en la region de angulo alto donde el vortice también se sitia rigidamente a lo largo de

la direccion del campo magnético externo y el comportamiento es tipo 3D.
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En las superredes eje-c hemos realizado una comparacién entre multicapas con
espesores semejantes de las capas aislantes y superconductoras pero empleando dos
materiales aislantes diferentes: PrBa,Cu;O, y SrTiO;. En primer lugar, se observa una
clara disminucién en la energia de activacién para el movimiento de los vértices con el
campo perpendicular a las capas en las superredes de SrTiO; respecto a las de
PrBa,Cu,0,, que puede atribuirse a un menor acoplamiento entre las capas de
EuBa,Cu,0, debido a que el primero es un material mucho mas aislante. Asimismo, se
puede apreciar una modificacién clara en la dependencia angular, con un minimo mucho
mas abrupto cuando el campo se sitia paralelo a las capas aislantes en las superredes de
EuBa,Cu;0,/S1TiO;, y que no puede ser descrito simplemente ni como un aumento de
anisotropia ni por el desacoplo de las capas superconductoras, lo que podria indicar que

el papel jugado por las capas de SrTiO, podria ser, sobre todo, como centros de anclaje.
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CAPITULO 7

Conclusiones generales

En este trabajo de tesis se han presentado, fundamentalmente, resultados sobre
peliculas y superredes de superconductores de alta temperatura critica en el estado
mixto, aunque también se han estudiado algunos superconductores de baja temperatura
(LiTi,0,, x-(ET),Cu{NCS),). Se ha prestado especial atencién a los diversos mecanismos
de disipacion que pueden aparecer y, en concreto, a la corriente critica debido a la

especial relevancia de esta magnitud de cara a las posibles aplicaciones.

En primer lugar, se ha puesto a punto un equipo de licuefaccién de Helio con
objeto de optimizar el sistema experimental para el estudio de estos materiales
superconductores y el cual permite la obtencién de este importante liquido criogénico.
Dicho licuefactor es un sistema de refrigeracion en tres etapas, basado en el proceso de
estrangulacidn Joule-Thompson y donde el fluido de trabajo es He gas de alta pureza.

Con este equipo se consigue un rendimiento de 12 litros de He liquido al dia.

Por otra parte, las peliculas delgadas y superredes de alta temperatura critica se
fabricaron por una técnica de pulverizacién catodica tipo magnetron y se caracterizaron,
fundamentalmente, por difraccion de rayos X y microscopia electronica. Se obtuvieron
peliculas de EuBa,Cu,0, sobre sustratos monocristalinos de SrTiO;(100) con distintas
orientaciones cristalinas (eje-a y eje-c) y se investigaron dos sistemas de superredes
superconductor/no superconductor: EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0,y EuBa,Cu,0./S1TiO,. Para
el crecimiento de este ultimo sistema se instald en nuestro equipo de deposicion un
nuevo magnetroén rf que permite la pulverizacion de materiales aislantes como el SrTiO,.
En resumen, podemos destacar los siguientes resultados del crecimiento y caracterizacion

de las muestras:
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1) Las peliculas simples tanto eje-c como eje-a pueden obtenerse variando
los parametros de deposicién sobre el mismo tipo de sustrato si este tiene un
buen ajuste de red con el o6xido superconductor, como es el caso del
S1Ti0,(100). En concreto, las laminas eje-c se han crecido a una temperatura de
deposicién T,=800°C y con una presién de 300 mTorr (85%Ar, 15%0,),
mientras que para las peliculas eje-a se ha utilizado un método de dos pasos en
la temperatura 7,=~650-710°C con una presion de 300 mTorr (94%Ar, 6%0,).
Las muestras asi crecidas son altamente texturadas, con una Gnica orientacion
y curvas rocking estrechas (FWHM~0.3° y FWHM~0.2° para eje-c y eje-a
respectivamente), y poseen buenas propiedades de transporte: comportamiento
metalico y temperaturas de transicion elevadas (7,,,=~86-89 Ky T,,=82-88K para
cada tipo de orientacidon). En las peliculas eje-a se observa mediante microscopia
electrénica de transmisidon que su microestructura esta formada por dominios de
unos 200 A de tamaio, separados por fronteras de 90°, en los que los planos de
CuO,, siempre perpendiculares al sustrato, se alinean con cualquiera de las dos
direcciones principales del sustrato ciibico de SrTiO,(100). Esta microestructura
va a jugar un papel muy importante a la hora de analizar las propiedades de las

peliculas eje-a en el estado mixto.

2) Se pueden obtener también, en condiciones de deposicién similares a
las peliculas simples, superredes superconductoras EuBa,Cu,O./PrBa,Cu,O,
onientadas tanto eje-c como eje-a. La periodicidad adicional inducida
artifictalmente en la multicapa da lugar a la aparicidén de picos satélites en los
difractogramas de rayos X. Del analisis de estos satélites se pueden calcular las
longitudes de modulacién y se encuentran longitudes de coherencia que se
extienden a lo largo de, al menos, cinco bicapas. La presencia de las capas no
superconductoras de PrBa,Cu; 0, modifica las propiedades de transporte de estas
superredes. Esta influencia es mayor en las superredes con orientacion eje-a
donde se pierde el caracter metalico de la resistividad, ya que los planos de
CuQO, estan compartidos por las capas de Eu y Pr, lo cual puede facilitar los

efectos de redistribucién de carga entre ellas.
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3) Por lo que respecta al sistema EuBa,Cu,0,/S1TiO;, hay que destacar
que se han obtenido por primera vez superredes superconductoras de este tipo.
Hemos comenzado el trabajo por la deposicién de laminas simples de SrTiO,
sobre sustratos monocristalinos de L.aAlO,(100), asi como de bicapas y tricapas
de EuBa,Cu,0,/SrTiO, para encontrar las condiciones de deposicién adecuadas
que nos permitieran conseguir muestras altamente texturadas (con orientacion
pura y curvas rocking de anchura FWHM~0.3°-0.4°) y con transiciones
superconductoras en el caso de las bicapas y tricapas. De este modo, las
superredes se han depositado con parametros similares a las laminas simples
excepto en que, para conseguir muestras eje-a puras, han de crecerse en un
Gnico paso de temperatura, es decir, en la temperatura Sptima de nucleacion de
esta orientacion, lo cual repercute en sus propiedades de transporte. Las
superredes EuBa,Cu;0,/SITiO, pueden obtenerse tanto sobre sustratos de
SrTi05(100) como LaAlO,(100) con buenas propiedades cristalinas: una Gnica
orientacion, curvas rocking estrechas de FWHM=0.3°, satélites de superred en
torno a las reflexiones principales de angulo alto, picos de angulo bajo asociados
a la periodicidad artificial de la superred y una buena longitud de coherencia en
la modulacién. En las superredes con orientacion eje-c encontramos, ademas, un

comportamiento metalico en la resistividad y transiciones superconductoras.

El comportamiento de la corriente critica en funcién de la temperatura y del
campo magnético ha sido estudiado en varios sistemas superconductores (monocristales
de LiTi,0,, monocristales del superconductor organico k-(ET),Cu(NCS),, y peliculas
delgadas y superredes superconductoras de alta temperatura). Hemos utilizado diversos
métodos de medida no solo de transporte eléctrico sino también magnéticos, buscando
siempre el procedimiento mas adecuado a la geometria y tamafio de las muestras, asi
como la técnica que pudiera permitir e] acceso a un mayor rango de corrientes criticas
sin dafiar el material (litografia, susceptibilidad ac, etc); encontrandose los siguientes

resultados:



222

1) A partir de la respuesta magnética dc de los monocristales de la
espinela superconductora LiTi,O, se encontraron valores de corriente critica
por encima de 10° A/cm? débilmente dependientes del campo magnético y
varios ordenes de magnitud superiores a los observados en muestras ceramicas

de este mismo material, esto es, J~(4.2 K)}~10 A/em?.

2) Asimismo se empled la no linealidad en la susceptibilidad ac en el
superconductor organico x-(ET),Cu(NCS), para obtener la corriente critica a
través de un método de inversién basado en el modelo de Bean. La dependencia
de J- en funcién del campo magnético aplicado concuerda bien con el
comportamiento predicho por el modelo de anclaje colectivo tridimensional en
el régimen en que los bundles de vortices son pequenos.

-3 Lacotriente critica de las pelicilas v supérredes se obtuvo’ tanto por
transporte eléctrico como a través de la susceptibilidad ac, teniendo en cuenta
en este segundo método las consecuencias de los efectos desimanadores cuando
el campo es perpendicular a las laminas; y se comprobé experimentalmente el

buen acuerdo entre ambos tipos de técnicas.

Hemos realizado un estudio detallado de las propiedades de transporte en el

estado mixto de las peliculas de EuBa,Cu,0,/SrTiO;(100) eje-a, ya que son las muestras

con este tipo de orientacién las que presentan mejores perspectivas de cara a las

aplicaciones en dispositivos tiinel. Hemos tenido en cuenta en nuestro analisis tanto la

microestructura de dominios con fronteras de 90° como la anisotropia del materal, lo

que nos ha permitido dibujar una imagen bastante amplia de los mecanismos de

conduccidn de estas peliculas eje-a en el estado mixto que puede resumirse en los

siguientes puntos:

1) La influencia de las fronteras de 90° se observa claramente en la
corriente critica sin campo magnético aplicado, la cual toma valores J.(4.2
K)~10° A/em® mas bajos que en peliculas eje-c, y cuya dependencia en funcién

de la temperatura puede describirse como la de una unién Superconductor/
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Aislante/Superconductor (SIS) si se tiene en cuenta la reduccién del parametro

de orden por la penetracion de la corriente en el interior de cada dominio.

2) Por otra parte, en las medidas de corriente critica en funcion del
campo magnético intenso no se encuentra el comportamiento tipico de una
unién débil. Parece estar determinada, mas bien, por el anclaje de flujo
magnético en los dominios, ya que se encuentra un buen escalaje de la fuerza
de anclaje en funcién de la temperatura y su dependencia con el campo
magnético es la misma que en peliculas con orientacién eje-c. Estos resultados
estan de acuerdo con los experimentos en bicristales con fronteras de 90° y
apuntan a un caracter especial de este tipo de fronteras de angulo alto, que
puede atribuirse a la existencia de nanopuentes que permiten el paso de
corriente a través de la frontera y que podrian estar asociados a su estructura

nanofaceteada.

3) En el rango de alto campo magnético y para temperaturas menores
que 0.87. el comportamiento de la corriente critica puede explicarse mediante
un modelo de movimiento de flujo activado térmicamente o flux creep con
energias de activacion U=U(T)/H, lo cual se confirma también a partir del
andlisis de las curvas de resistividad medidas en funcién del campo magnético.
Sin embargo, a alta temperatura y bajo campo se encuentra un cambio a un
nuevo mecanismo de limitacién de la corriente critica, que puede interpretarse
como un paso a un régimen dominado por la disipacion en las fronteras de 90°,

que son las que determinan la corriente critica a campo cero.

4) Por otro lado, en la medida de la resistividad en funcién de la
temperatura en presencia de un campo magnético, se encuentra una marcada
asimetria en el ensanchamiento de la transicién lo cual, unido al hecho de que
los valores de la energia de activacion en el régimen de flux creep son
comparables a los encontrados en peliculas eje-c con H|c, parece indicar una
contribucién de la conduccion a lo largo del eje ¢ en el inicio de la disipacion,

a diferencia del mecanismo de conduccién que se habia propuesto para explicar
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la resistividad en el estado normal (que sugeria que la corriente sdlo podria fluir

a lo largo de los planos ab).

5) No hemos encontrado una evidencia determinante de la existencia de
una transicién de fase de vidrio de vortices en el estado mixto de estas peliculas,
a diferencia de lo que sucede en las muestras eje-c. Si bien se pueden encontrar
relaciones de escala tanto en las caracteristicas -} dc como p-w ac en el rango
1kHz-1MHz, los valores de los exponentes criticos varian segiin la técnica de
medida, revelando que no se trata de relaciones universales tal y como debe ser
en una transicion de fase de segundo orden. Este hecho puede atribuirse al
pequeiio tamafio de los dominios, que podria limitar la divergencia de la
longitud de correlacién y, por tanto, impedir la observacién experimental del

régimen critico.

Asimismo, hemos caracterizado las propiedades de anisotropia en el estado mixto,
especialmente en lo que se refiere a la corriente critica y a la resistividad, tanto de
peliculas simples de EuBa,Cu,O, con orientacién eje-a y eje-c como de superredes
superconductor/aislante de los sistemas EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0O, y EuBa,Cu,0,/SrTi0O,,
en las que las capas aislantes estin bien perpendiculares a la estructura laminar
intrinseca (orientacién eje-a), bien paralelas a esta (orientacion eje-c). De este analisis
de la anisotropia natural del material en comparacién con la inducida artificialmente por

la estructura de multicapa se pueden destacar los siguientes resultados:

1) En las peliculas simples, tanto eje-c como eje-a, aparecen maximos en
la corriente critica y minimos en la resistividad cuando el campo se sitia
paralelo a los planos de CuO,, de acuerdo con las predicciones cualitativas de
un modelo de anclaje intrinseco por la propia estructura laminar natural. Sin
embargo, la dependencia angular de las propiedades de transporte puede
describirse mejor mediante relaciones de escala del tipo J(8,H)=J(He(0)) y
p(6,H)=p(He(8)), donde £(0) es un factor de anisotropia sin dimensiones

relacionado con el campo critico por &(0)x 1/H~(8). El mejor acuerdo con los
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resultados experimentales se encuentra con la dependencia angular de H,(0)
predicha por el modelo de Lawrence-Doniach, modificado para tener en cuenta
el espesor finito de las capas superconductoras, y con razon de masas y=0.37;
ello sucede, al menos, en el rango de temperaturas estudiado (7<0.97), en el
que la longitud coherente perpendicular a los planos £, es menor que el

espaciado de red ¢ a lo largo de esta direccion.

2) En las superredes EuBa,Cu,0,/P1Ba,Cu;O, orientadas eje-a aparece
un nuevo minimo en la dependencia angular de la resistividad (maximo en la
corriente critica) cuando el campo se sitiia paralelo a las capas aislantes. Hemos
encontrado que las capas de PrBa,Cu;O, se comportan, cuando son muy
delgadas, como un conjunto de centros de anclaje anisotrépicos separados una
distancia A (la longitud de modulacién). Sin embargo, si se aumenta
suficientemente el espesor de las capas aislantes, se llega a conseguir invertir
completamente la anisotropia de la superred respecto a las peliculas eje-a
simples, induciendo un comportamiento que puede describirse a través de un

factor de anisotropia (@) como el de un superconductor anisotrépico 3D.

3) En las superredes orientadas eje-c se observa una clara disminucién en
la energia de activacion para el movimiento de los vortices al intercambiar el
PrBa,Cu;0O, por SrTiO;, ya que este tltimo es mucho mas aislante y se reduce
el acoplamiento entre las capas superconductoras. También se observan
modificaciones claras en la dependencia angular de la resistividad, que presenta
minimos mucho mas estrechos en las superredes de EuBa,Cu,0,/SrTiO; eje-c
cuando el campo se sitiia paralelo al plano de la lamina. Este comportamiento
no puede ser descrito por relaciones de escala en el campo magnético, ni con
un factor de anisotropia tipo Lawrence-Doniach ni tampoco tipo 2D
(e(8)=cosb), lo que sugiere que el papel de las capas aislantes de SrTiO, debe

ser mas bien como centros de anclaje.
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