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CAP TULO 1

Introducción

En 1911, al medir la resistividaddel mercurioa baja temperatura,Kamerlingh

Onnesobservóque por debajode 4.2 K estase hacía abruptamentecero [1], lo que

constituyóel primerdescubrimientodeun materialsuperconductor.Desdeentonceslos

avancestanto teóricosen la comprensióndel fenómeno,primerofenomenólogicamente

(F. London y H. London en 1935 [2] y Ginzburg y Landauen 1950 [3]) y luego de

maneramicroscópica(Bardeen,Coopery Schrieffer[4]), comodesdeel puntode vista

de la cienciade los materiales(descubrimientode nuevossuperconductoresy técnicas

de preparaciónya seaen forma de cable, como puedenser los hilos formadospor

filamentosdeNbTi dentrodeunamatrizdeCu [5],o en forma de láminadelgada,entre

otros NbN [6] o PbBi [7]) han permitido que hoy en día contemoscon numerosas

aplicacionesde los materialessuperconductores,por ejemplo, parala producciónde

camposmagnéticosintensos[5] o para la medidade camposmagnéticosdébiles con

muchaprecisión(SQUIDs) [8].

Sin embargo,la mayor partede las aplicacionesde la superconductividadsiguen

dependiendode otro de los logros fundamentalesde Kamerlingh Onnes,es decir, la

licuefaccióndel Helio [9]. Por ello supusouna auténticarevoluciónen estecampoel

descubrimientodeBednorzy Múller en 1986 [10]deunatransiciónsuperconductoraen

el La-Ba-Cu-Opor encimade 30 K, rápidamenteseguidopor la aparición de nuevas

familiasdesuperconductoresdealtatemperatura,el YBa2Cu3O7[11],el TI2Ba2Ca2Cu3O10

[12],el Hg-Ba-Ca-Cu-O[13] con temperaturasde transiciónde 92 K, 125 K y 150 K,

respectivamente,cadavez más altasy por encima de los 77 K, la temperaturadel

nitrógenolíquido.
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Desdeentoncesla comunidadcientíficavienerealizandoun esfuerzoimportante

tanto en el estudiode los mecanismosmicroscópicosde la superconductividadde alta

temperaturacomo en la obtenciónde estosmaterialesen formas adecuadaspara la

integraciónen diversostipos de dispositivos.Cabedestacarque, aunquehan pasado

menosde diez años desdeel trabajo de Bednorzy Mijíler, ya están empezandoa

aparecerresultadosen estesentido, como dispositivos SQUID funcionandocon

líquido con nivel de mido suficientementebajo para aplicacionesmédicas [14],

dispositivosde microondasexperimentalescapacesde funcionaren el interior de un

satélite[15],o la fabricaciónde hilos comopasoprevio a la construcciónde solenoides

superconductoresa 77 1=4 en primer lugar de Bi2Sr2CaCu2O~Ag [16] y, más

recientemente[17], de YBa2Cu3O7texturado sobre acerosHastelloy con corrientes

criticas altasen presenciade camposmagnéticosintensos(superioresa iO~ A/cm
2 en

lOOkOey 77 K).

Porotrolado,un superconductoresalgomásqueunmaterialderesistividadnula,

si bien estafue la primerapropiedadcaracterísticade estefenómeno,sino que es un

auténticoestadotermodinámicoseparadopor unatransiciónde fasede] estadonormal.

Dentro de este estado superconductorpueden aparecerdistintos mecanismosde

disipación,quesuelencaracterizarsea travésde la corrientecrítica, estoes, la máxima

corrientequesepuedehacerpasarpor el materialantesde quesedetecteunacaídade

potencialno nula, y cuyo estudioconstituyeun puntoclave tantodesdeel puntodevista

básicocomo de caraa las aplicaciones.

El origen de la resistenciacero, dentrode la teoríafenomenológicade Landau-

Ginzburg,viene dadapor la existenciade correlacionesde largo alcanceen la fasedel

unparámetrodeordencomplejotipo lV(r,t) — ‘1’ e’9 queseempleaparadescribirel estado

superconductor.De hecho,a partir de la ecuaciónde Schrñdingerparaestafunción de

ondamacroscópicase encuentrauna relacióngeneralentre el potencialquímico del

sistemap. y la fase 9

a9/ai= —2g/t; (1.1)

lo cual implica quelasdiferenciasdepotencialquepuedangenerarseen el sistemahan
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deestarrelacionadasconvariacionestemporalesde ladistribuciónespacialde estafase,

yaque\lgoc — t3(V~)/5t.Es decir, teniendoencuentaquela corrienteeléctricafluye en la

dirección donde w aumenta(Jcc Vcp), cualquier procesoque tienda a reducir estas

variacionesen la fase y, por tanto, a disipar la corriente, necesitaráde un voltaje

eléctrico finito paramantenerseen estadoestacionario.Así, por ejemplo, en un hilo

superconductorde tipo 1 sin campomagnéticoaplicado,la disipaciónseexplicamediante

procesosde “deslizamientoen la fase” o phasesh~sactivadostérmicamenteen los que

la fase cambia en saltosde 2r [18]. Si se trata de un superconductorde tipo II en

presenciade un campomagnético,estepuedepenetraren el interior del material en

forma devórtices[19] o líneasde flujo magnéticocuantizado(4~=2.07 io~ gausscm2),

de tal modo que la fasede la función de onda cambiaen 2r en torno a cadauno de

ellos, ~ ds=2ir. Cuandoestosvórticesseponenen movimiento a travésdel material

modificanelvalor de p y generantambiénun campoeléctricodisipativo [20], lo quehace

necesarioel estudiode la dinámicade vórtices para comprenderlos mecanismosde

disipaciónen estetipo de superconductores.

El movimientode los vórticesdependetanto de la estructurade defectosen el

material,quepuedeproporcionardiversoscentrosdeanclaje,así comodel efectode la

temperaturaa travésde las fluctuacionestérmicas. La existenciade defectosen el

materialpuedetenerdistintosefectossobrela corrientecríticasegúnsuforma, tamaño,

concentración,etc,pudiéndosediferenciardiversostiposde anclaje:de un sólo defecto

o colectivo, de un sólo vórtice o de muchos,aleatorio o sincronizado...Además,un

mismotipo de defectocomo esuna fronterade grano, por ejemplo, puedeconstituir

tantoun centrode anclajemuy efectivo [21] comomostrarun comportamientode unión

débil [22),esto es, unabarrerano superconductoraentre dos regionesquesilo son,

segúnseasu tamañoen comparacióncon la longitud coherentesuperconductora~. La

corrientecrítica a travésdeuna unión débil se reducerespectoal materialmasivo,ya

que lascorrelacionesentrela fase a ambosladosde la barrera,<p
1 y <P2, sonmásdébiles

al ser menorel acoplamientoentre las dosregionessuperconductoras.J,~ dependede

formageneralde la diferenciade fase y=cp1-92comoJ~=J0sinQy)[23]. La diferenciade
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carga,tal y comosepuedever en la figura 1.1 parael YBa2Cu3O7[24]. Portanto resulta

convenientedisponer de muestrascon orientacionescristalinas definidas, esto es,

monocristaleso películasdelgadasaltamentetexturadas.Así pues,sehandesarrollado

distintastécnicasde deposiciónde láminadelgadaenlasque,engeneral,lo mássencillo

resultaque la muestracrezcacon orientacióneje-c [251,esto es, con el eje c de la

estructuracristalinaperpendicularal sustratoy con los planosdeCuO2 paralelosa este.

Porotro lado, el crecimientodemuestrascon otrasorientaciones,comoporejemplolas

películaseje-aen lasquelos planossonperpendicularesal sustrato,permiteaprovechar

la mayor longitud coherentea lo largo de estos para su aplicación en dispositivos

electrónicossuperconductores.Sin embargoexistenmuchosmenostrabajosacercade

estetipo de muestrasen comparacióncon laspelículaseje-cya que,comoveremosmás

adelante,senecesitadeun ajustemuchomáscuidadosode los diferentesparámetrosde

la deposiciónpara poder obtenerlas muestraseje-a con orientaciónpura y buenas

propiedadesde transporte.

El pasosiguientea la obtenciónde películasdelgadasde alta calidadconstituye

la fabricacióndeestructurasde multicapa,combinandoel materialsuperconductorcon

otros óxidoscon estructurade perovskitaaislanteso metálicos.Si setrata de bicapaso

tricapassepodrán desarrollardiversosdispositivoselectrónicosbasadosen el acoploa

travésdel oxido no superconductor[26, 27]. Por otro lado, si se realiza la deposición

alternadadel materialsuperconductory el no superconductorencapasdeespesoresfijos

de maneraquesedefinauna nuevaperiodicidaden la muestra,sepuedeobteneruna

superredcon una estructuraartificial que sirva para mimetizar la propia estructura

laminar intrínsecadel cupratosuperconductor.Esteprocesopermite,jugandocon los

espesores,los materialesconstituyentes,y la orientaciónde la periodicidadartificial

respectoa los planos de CuO2, modificar de maneracontroladala anisotropíadel

material.

Durantela realizacióndeestatesis,hemoscomenzadopor estudiarlas distintas

técnicasde medidade la corrientecrítica (Capitulo3), tantopormétodosdetranspone

como magnéticos, que hemos aplicado para la investigación de las propiedades
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superconductorasdevariossistemasconcretos:nionocristalesde algunosmaterialesde

bajatemperaturacrítica como la espinelade LiTi2O4 o el superconductororgánicoic-

(ET)2Cu(NCS)2,y tambiénláminasdelgadasde RBa2Cu3O7(R=Y, Eu). A continuación

(Capitulo 4), se describeel métodode crecimientopor pulverizacióncatódicay las

característicasmicroestructuralesmásimportantesde las muestrasempleadaspara el

estudio de las propiedadesde transportesuperconductoras:películas delgadasde

EuBa2Cu3O7con orientaciónno sólo eje-c sino también eje-a, así como superredes

superconductor/nosuperconductor.Enprimerlugarhemosempleadocomocomponente

no superconductorel PrBa2Cu3O7y, posteriormente,hemos investigadotambién el

crecimientodesuperredesEuBa2Cu3O7/SrTiO3decuyafabricaciónnoexistíanresultados

previos en la literatura.

En lo que se refiere al análisis detallado de la corriente crítica y de las

propiedadesde transporte en el estado mixto, hemos comenzadopor intentar

comprendermejor el papel que jueganlos distintos mecanismosde disipación en las

películas simples de EuBa2Cu3O7/SrTiO3(100)con orientación eje-a (capitulo 5),

relacionándoloconsumicroestrueturacaracterística.Porúltimo, sehaanalizadotambién

la influencia de la anisotropíaen las propiedadesde transporte(corriente crítica y

magnetorresistencia)deestaspelículasaltamentetexturadas,asícomolasmodificaciones

queseproducenal introducirla estructuraartificial decapasno superconductorasen las

superredescon las distintas orientaciones,eje-c y eje-a (Capítulo6).
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CAPÍTULO 2

TécnicasExperimentales

2i Técnicas de deposición de láminas delgadas: Pulverización

catódica

La pulverización catódicao sputteringes una de las técnicasde deposiciónde

láminasdelgadasque más se ha utilizado para la fabricación de películasde óxidos

superconductoresdealta temperaturadebuenacalidad,y esla quesehaempleadopara

prepararlas muestrasdurantela realizaciónde estatesis.

El principio de esta técnica consisteen generarun plasma al producir una

descargaeléctricaa travésde un gasa bajapresión [1], quehabitualmentese trata de

argon, al serun gasnoble pesado,y por tanto inerte. Los iones positivos del gasson

aceleradoscontrael cátodoy, al chocarcontraél arrancanátomosde la superficiede

éste,queviajanhastadepositarsesobrelassuperficiescercanas.Porlo tanto,si secoloca

un blancodel material quequeremosdepositaren el cátodo,y en las proximidadesde

la descargase sitúaun sustratoadecuado,seformarásobreesteuna láminadelgada.

Cuando los iones chocancon el cátodo,su carga eléctricaes neutralizaday

vuelvena] plasmacomo átomos.Porestarazónsuelenemplearsefuentesde corriente

dc paragenerarla descarga.Sin embargo,si queremosdepositarun material aislante,

esteprocesoconduciríaa la acumulaciónde una carga positiva en la superficiedel

blanco,quefinalmenteseriasuficientepararepelerlos ionesy detenerla pulverización

catódica.Parareanudarel procesoseríanecesarioinvertir la polaridaddel blancoy, de

estemodo,atraerun númerosuficientedeelectronesde la descargaqueneutralicenesta

carga.Habitualmentese empleanfrecuenciasen el rango de los MI-fr paraconseguir
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atraer los electronessin repeler a los iones. Este procesoes lo que se conocecomo

pulverizacióncatódicaen radiofrecuenciao spuuteringrl?

Uno de los parámetrosmásimportantespara la aplicaciónde una técnicade

deposiciónde láminasdelgadasesel ritmo decrecimientode la película.En el casode

la pulverizacióncatódicadependetanto delrendimiento,onúmerode átomosdelblanco

que son arrancadospor ión incidente, como de la concentracióndel plasmaen las

proximidadesdel blanco,lo quepuedeincrementarsede maneraimportanteutilizando

camposmagnéticosintensoscon unaconfiguracióngeométricaadecuada.

En sistemastipomagnetronplanar(Figura2.1), comolos quesehanutilizado en

nuestrocaso,seaplicaun campomagnético(50-100Oe),creadoporunaseriede imanes

situadosdetrásdel blanco,de tal maneraquelos camposeléctricoE y magnéticoB sean

perpendicularesen la superficiedel blancopara conseguirque las líneasde EXB se

Blanco

Concentración (Cátodo)
de electrones Líneas de B

Película

® Iones en crecimiento
e electrones

átomosde Ar
• átomos del blanco

ROIJPA 2.1:Esquemaenseccióntmnsve~alde la pulverizacióncatódicatipo magnetrón,
en el quese muestrala concentracióndelplasmaen las proximidadesdel cátodopor
acciónde las líneasde campomagnético.

Sustrato
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cierren sobre sí mismas. De este modo se consigueatrapar a los electronesen las

cercaníasdel cátodo,aumentandola eficienciade la ionización,por lo que senecesita

una menorpresiónparagenerarla descarga.Así se puedenconseguirvelocidadesde

deposicióndel orden de diezvecesmayoresqueen sistemastipo diodo convencional.

Esteaumentode la eficienciaseproducetan sólo enunaregióncircularen la superficie

del blanco, dandolugar a un anillo de plasmatoroidal, y por lo tanto a que el blanco

seadesgastadode manerapreferencialen una coronacircular, sin afectaral restodel

material.

Otro aspectoque hay que teneren cuenta,especialmentecuandose realiza la

pulverizacióncatódicadeun materialcompuesto,esque el rendimientodeesteproceso,

dependeno sólo de la energíay la masadel ión incidente,sino tambiénde la naturaleza

de los átomosdel blanco,y es, engeneral,diferentepara cadauno de ellos. En el caso

de los óxidos de la familia del YBa2Cu3O7empleadosen estetrabajo,el elementomás

volátil esel oxígeno,por lo queesnecesarioutilizar comogasde descargauna mezcla

de argony oxigeno,para evitar que el blancocerámicoutilizado pierdaoxígenoy se

vuelva aislante. Además, este es necesario,como veremos en el Capítulo 3, para

conseguirobtenerlas películascon la estequiometríaadecuada.

SISTEMÁ DE DEPOSICIÓNPOR PuIvnRIzÁcíoN CATODICA

Durantela realizaciónde estatesisse hautilizado un sistemade deposiciónde

la compañíaMicroscience,tipoResearcher101, cuyavistageneralsemuestraenla figura

2.2 [2]. Se trata de un equipo muy versátil, con posibilidad de incluir hastadiez

magnetrones,portasustratoscaldeablehasta1000
0C, y precámaraparala introducción

demuestrassin pérdidadevacio en la cámaraprincipal, comopodemosver el esquema

de la figura 2.3. Suselementosprincipalesson los que sedescribena continuacion:

-Sistemadevacío:Cadaunadelasdoscámaraseevacúaconunabombarotatoria

deasistenciay unabombaturbomolecular.Enla cámaraprincipalsetrata deunabomba

turbomolecularBalzersde500 l/segcon laque sepuedeobtenerun vacioresidualde Uf
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aproximadamente—80 0C a la temperaturareal,queseobtienemediantela calibración

conun pirómetroóptico.

-Brazo de transferencia: Sujeta el portasustratoscon un engancheen forma de

tenedor,y permitesu colocaciónen el brazoen forma de ‘Y’ de la cámaraprincipal.

Tambiénlleva un termoparparapermitir la realizaciónde tratamientostérmicosen la

precámara.

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

de “Y’ en altura,y a lo largo del círculo de la cámaraprincipal. Tambiénpermiteun

FIGURA 2.3:Esquemade las dos cámarasdel equipoR-1O1 en vistasuperior Se indica
el brazo de transferencia(1) y el brazo enforma de “T’ <2) quesujeta elportamuescras
ypuedegirar en eseplanopara situarsesobre los magnetrones(posiciones(3) y(4)).
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pequeñodesplazamientox-y.

-Electrónica:Fuentesdc y itt para polarizar los magnetrones,medidoresde

presión, controladorde temperaturasdelbloquecalefactor,controladoresde los gases,

pantallas,unidadde control del motor pasoa paso,etc.

-Grúaeléctrica:Permite levantar la tapasuperior,para realizarcambiosen e]

interior.

Además, en el sistemaestáninstaladascuatro frentesde pulverización tipo

magnetronde cátodoplano circular, tres de ellas operanen corrientecontinua, y la

cuarta, que se ha puesto a punto duranteestatesis, funcionaen radiofrecuencia.La

geometríade deposiciónquese ha empleadoescon el sustratoparaleloal planodel

blanco,perofueradel eje dela descarga[3], comoseindica en la figura 2.4, adiferencia

de la práctica habitual de colocar el sustrato directamentesobre el plasma para

aprovecharla mayorcantidaddematerialarrancadodel blanco.En el casode los óxidos

Piasma

Portasustratos

Magnetrón

FIGuRA 2.4: Geometríade deposicióncon el sustratoparalelo al blancoyfuera del eje,
alternandoamboslados. Tomadode la referencia[3/
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superconductoresestono esposiblepues,comoya comentábamosantes,el gasquese

empleaparagenerarel plasmacontieneunapartede oxigeno,cuya consecuenciaesla

presenciade iones negativos09 Estos son repelidos por el cátodo, y podrían

bombardearun sustratocolocadosobreel ejedeeste,deteriorandoseriamentela calidad

de la películaen crecimiento.Por estemotivo se colocael sustratodesviadounos 80

respecto al eje del blanco, alternado sucesivamenteambos lados para evitar

inhomogeneidadesen el espesor.

Estosmagnetronesdcsehanutilizadoparala pulverizacióndeblancoscerámicos

estequiométricosde EuBa2Cu3O7(99.99% pureza) obtenidos bien de la compañía

Kristalhandel Kelpin, bien fabricadosmedianteun procesode prensado(—10 Tm) y

sinterizacióna 935
0C a partirdepolvo estequiométrico.Tambiénsehan utilizadopara

la deposición de PrBa
2Cu3O7(99.99% pureza) que, si bien no es un metal, es

suficientementeconductor para mantenerla descargaen condicionessimilares al

EuBa2Cu3O7.En las condicionesdetrabajohabituales,25 W depotenciadc, presiónde

300 mTorr (94% Ar, 6% O~) y distanciavertical blanco-sustratode 30 mm se obtienen

velocidadesde deposiciónde estosóxidos en tomo a 20 A/mm.

MAGNETRON RF

El cuartomagnetróninstaladoen la campanaesunmodelominiMak deU.S. Inc,

quepermitepulverizarblancosdematerialesaislantesde 1.3” dediámetro.En la figura

2.5 podemosver una seccióntransversalde estemagnetrón.Debajo de la posicióndel

blanco (01) se encuentrael imán (05) quegenerael campomagnéticoresponsabledel

efecto magnetrón,y que supone la diferencia fundamental con las frentes de

pulverizaciónquesolo puedenfuncionaren dc, ya quese tratade un núcleode ferrita

quepuedeoperaren el rangode los MI-Iz.

La refrigeracióndel cátodo,quesecalientaporefectodel impactode los iones

sobreel blanco,se realizaa travésdeun bloquedecobre,(10) y (49), que a su vezestá

en contactotérmicocon la línea de aguade refrigeraciónprocedentedel exterior, (26)
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FIGURA 2.5:Esquemaenseccióntransversaldelmagnetronrf 1.3” miniMakde USInc.en
elqueaparecenlos siguienteselementos:(01) blanco, (10) bloquede refrigeración, <09)
pantallaa tierra, (04) cerámica, (06) imán exterior, (05) núcleomagnético,(03) retomo
del imán, (08) aislantede AIN, (49) bloquede cobre de refrigeración, (34) o-ring <26)
conexiónde agua, (29) aislantede la línea depotencia, (40) carcasa, <30) lugarpara la
línea de agua, <35) abrazadera, (37) línea de potencia, (36) conexión móvil, (37)
abrazadera, (38) final del adaptadory (39) conector. Lasdistanciasindicadasestánen
pulgadas.
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y (30). Estediseñoevita el deteriorodel imán de ferrita por efecto del aguaal estar

completamenteaislados.El blanco se montasobreun disco de cobreque lleva pegado

en su partetraseraotro imán que se fija de manerasencilla sobreel magnetrón.El

contactotérmicoentreel blancoy el bloquede refrigeraciónse aseguramedianteuna

pastade plata.

Estemagnetrónpuedetrabajarcon unapresiónde Argón entre0.6 y 600 mTorr,

con una potenciarf máxima de 150 W. La frente empleadapara suministraresta

potenciaesuna PFG 300RFde Húttingerqueoperaa una frecuenciade 13.56 MHz y

puedeproporcionarhasta300 W rf. La conexiónentrela frentey el magnetrónsehace

a travésde una caja adaptadorade impedanciasque permite minimizar y anular la

potencia reflejada modificando las capacidadesde dos condensadores,ya que la

impedancia del magnetróndepende del estado del plasma, y por tanto, de las

condicionesde deposición.Este procesose realizade maneraautomáticagraciasa la

comunicacióna travésde fibra óptica entreel generadorrf y la caja de impedancias.

En nuestrocaso,hemosempleadoestesistemaparala deposiciónde capasdel

material aislanteSrTiO3, empleandolas mismascondicionesque paralos óxidos de la

familia 123, con el objeto de incorporarlasen la fabricaciónde multicapascomo se

describeen el capítulo3. Es decir, las condicionesde trabajohabitualeshan sido una

presiónde 300 mTorr (94%Ar-6%02),con30W de potenciarf, y situandoel sustratoa

una distanciade 30 mm, en la misma geometríaparalelo y fuera del eje descrita

anteriormente.Hay que mencionarque estemagnetrónrf no sepuedehacerfuncionar

al mismo tiempo que los magnetronesdc, ya que podríanaparecerinterferenciasque

impidenla utilización simultánea.

Paracalibrarlavelocidaddedeposiciónsedepositóuna películade SrTiO3sobre

vidrio, en la que se pudo definir un escalónal cubrir una regióndel sustratocon una

máscarade aceroduranteel crecimiento.A continuaciónseprocedióa la medidade la

altura de este escalónmedianteun perfilador de punta de contacto (Talystep). El

resultadoobtenido, 650 A en 4.5 horas de deposicióncorrespondea un ritmo de

aproximadamente2.4 A/mm, sensiblementeinferior al de los óxidos superconductores.
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2.2 Técnicas de caracterización estructural

La difracción de rayos X es una técnica de caracterizaciónestructural,no

destructiva,queproporcionainformaciónacercade laspropiedadesdelmaterialmasivo.

Porestemotivo resultade granutilidad parael conocimientode la microestructurade

las muestrasque sefabricanporpulverizacióncatódicaennuestrolaboratorio,y en las

queposteriormenteserealizaránlas medidasya seamagnéticaso de transporte.

Estatécnicapermiteanalizarestructurascristalinas,ya que la longitud de onda

de los rayosX escomparablea las distanciasinterpíanaresde los sólidos [4]. De este

modo, si se hace incidir un haz monocromáticode rayos X sobre una muestra,se

produceinterferenciaconstructivaqueda lugar a máximosen la intensidaddifractada

cuandose cumple la condiciónde Bragg

2dsenO= nR, (2.1)

donded esla distanciaentreplanosde la familia (¡tic!) queoriginala difracción, A esla

longitud de onda de la radiaciónempleada,O esel ángulode incidenciaentreel haz

incidentey los planos,y n esun enteroqueindicael ordende la difracción (Figura2.6).

El vectorde dispersióno scatteringQ=k-k’, dondek y k’ son los vectoresde ondadel

haz incidentey difractadorespectivamente,esnormala la familia de planos (¡tic!).

Las medidasde difracción de rayosX fueron realizadasen un difractómetro

SiemensD-5000. La fuentede radiación de esteequipoes un tubo de rayosX con

anticátodode Cu refrigeradopor agua,con una potenciamáximade 2 kW, aunquelas

condicionesdetrabajohabitualesson40 kV y 30 mA, esdecir, 1.2 kW. Se haempleado

como radiación la correspondientea la línea Ka del Cu, cuya longitud de onda es

A = 1.541 Á, eliminandolas restantescon un monocromadorde cristal de grafito.

El equipo consta también de un detectorde rayos X, dos goniómetrosque

permitencontrolarla posiciónde la muestray el detectorde maneraindependientey

conunaprecisiónde0.0010entre~lOO0y 1680, y de la electrónicanecesariaparapermitir

el control por ordenador,así comoel tratamientode los datos.
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Detector

Fuente

FIGuRA 2.6: Esquemade la difracción de rayosX en la geometríaBragg-Bentano.O es
el ángulo de incidencia,yA, B, C, y D representanlas rendijas quedefinenel haz.

Estesistematrabajaen la geometríaBragg-Bentano,en la quetantolasdistancias

fuente-muestracomomuestra-detectorson fijas e iguales,dandoa la muestrasólo un

gradode libertadde rotacióny moviendoel detectorenun círculo. Lamuestrasecoloca

en un portamuestrasde metacrilatoen el centrode estecírculo. El haz de rayosX se

definemediantedos rendijasde 0.30en el caminodel hazincidente,y otrasdos de 0.30

y 0.0180delantedel detector(A, B, C y D en la figura 2.6) . Estasrendijasdeterminan

la resolucióndel perfil de las líneas.

Se hanempleadodos métodosdistintos de barrido queproporcionandiferente

información,el barrido0-20 y la curvade balanceamientoo curva rocking. En primer

lugar, en un barrido0-20 el movimientodela muestray el detectorestácorrelacionado,

de tal maneraque la muestrase muevecon velocidadangularconstante,mientrasque

el detectorgira alrededorde ella al dobledevelocidad(Figura2.6). Deestemodoel haz

incidentey el difractado forman siempreel mismo ángulo O con la superficie de la

muestra.El vectorde scattering Q estádirigido segúnla normala esta,por lo que solo

AB

D

c

Muestra

20
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seobservala difracciónde familias de planosparalelosa la superficiede la muestra.Si

setratade unamuestrapolicristalinael resultadodeun barrido0-20esequivalentea un

espectrode polvo, ya que para cualquiervalor 20 posible,existe estadísticamentela

posibilidadde encontrargranoscon esafamilia deplanosparalelosa la muestra.Por el

contrario,si se tratade una películatexturada,por ejemplounapelículaeje a, sólo se

observaránlas reflexionescorrespondientesalosplanos(hOO).En el casode lasmuestras

texturadasresultamuy importanteque el vector de scattering Q estéperfectamente

alineadocon la normala la superficiedela muestra,lo cualpuedeconseguirsemediante

los difractogramastipo rockfng.

Pararealizaruna curvade balanceamientose fija la posicióndel detectorenun

ángulo 2O~, que correspondea una reflexión importante (hkl) del sustratoo de la

película,y sevaríael ángulo0 girandola muestra.El valor de 0 para el queseobtiene

la máximaintensidadcorrespondeconla alineacióndela normala la películay Q. Este

tipo de barridos,ademásdeserútiles paraalinearel sistema,proporcionaninformación

acercadel grado de textura o mosaic spread de la muestra [4], ya que ponen en

condicionesde difracciónplanosde la mismafamilia (¡tU) peroque formanun ángulo

0-0~ con la superficie. La anchuraa mediaaltura (FWHM) de estacurvarocking se

utiliza comomedidade la distribuciónangularde planosconun mismoespaciadode red.

A partir delos barridos0-20 sepuederealizarel cálculode los espaciadosde red,

mediantela fórmula de Bragg (2.1). Convieneemplearreflexionesdel másalto orden

posible,ya queel error cometido,quepuedeestimarsederivando(2.1) es

Mid = - AA cotg0 (2.2)

y sereducecuandoO tiendea 900, lo quecorrespondea reflexionesde ánguloalto.

También es posible obtenerinformación, en muestrasdonde existen distintas

orientaciones,del volumen relativo V de cadauna de ellas. Como veíamosantes,la

intensidad de las distintas reflexionesestará determinadapor la probabilidad de

encontraresosplanosparalelosa la superficiede la muestraasí comopor el factor de

estructurade la reflexión Fbk, por lo queseverificará
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lhkI/Ih’k_B... (F 2T,~jA¡(F2¡jB (2.3)

dondeA y B indicanlosdostiposde orientacióne I~ es la intensidadintegradadel pico

Bragg correspondientea la reflexión (¡tU). Los factoresde estructurapuedenconocerse

a partir de los difractogramasde polvo publicados[5]. En nuestrocasoconcretohemos

empleadolas reflexiones(200) y (005) paracaracterizarlas orientacioneseje-ay eje-c,

respectivamente,cuya relación de factores de estructura en el EuBa
2Cu3O7 es

F2Q/F1~,5k~3.Es esencialutilizar en (2.3) la intensidadintegrada,esdecir, el áreadel

pico Bragg, ya que suintensidadabsolutaesmássensiblea microtensiones,tamañode

grano,etc [4].

En resumen, podemosdecir que los rayos X constituyen una técnica no

destructivaque nospermiteobtenerinformación tanto de la orientaciónde la película

como de los parámetrosde red y del grado de textura. Conviene, sin embargo,

completarlacon otros métodosque den información másmicroscópica,como son las

distintas técnicasde microscopiaelectrónicade transmisióno de barrido que se han

utilizado tambiénen algunoscasosconcretospara el estudiode la microestructurade

nuestrasláminas.

2.3 Técnicasdc medida de propiedadesmagnéticasy de transporte

eléctrico

La mayorpartede las medidasrealizadasen estatesishan tenido por objeto el

estudio del estadomixto de distintos superconductores.Esto suponeque se ha de

trabajaren un rangode temperaturasinferior a la temperaturacrítica del material,

T~(H=0)=92 K para el EuBa2Cu3O7 por ejemplo, y aplicandocampos magnéticos

intensosenel rangodevariasdecenasdekOe.Porestemotivo esnecesariodisponerde

sistemasexperimentalesquepermitanalcanzaresterangodetemperaturasrelativamente

bajas. Esto se consiguehabitualmentemediante el empleo de distintos líquidos

criogénicoscomo es el casodel nitrógenoo del helio liquido, cuya temperaturade

ebullición a presiónatmosféricaesde 77.3 K y 4.2 K respectivamente.En amboscasos



22

setratade líquidosinerteslo que facilita sumanejofrentea otros comopodríanserel

oxigenoo el hidrógenolíquidos.

El primerode ellos, el N2, esun gasmuy abundanteen la atmósfera,por lo que

esrelativamentebaratoy fácil deusar,sin embargo,por su temperaturade ebullición

máselevada,no puedeser utilizado para refrigerar los solenoidessuperconductores

capacesde generarlos camposmagnéticosintensos,que, todavía,estánfabricadoscon

materialessuperconductoresconvencionalesde bajaT~. Esto hacenecesarioel empleo

de He líquido, másescasoqueel nitrógeno.Porello resultaconvenientedisponerde un

circuito cerradode helio, de tal maneraque el gas que se evaporaen el sistemade

medidapuedaserrecogidoy almacenado[6],y posteriormentelicuado paraunanueva

utilización. En esteapanadovamosadescribiren primerlugarel aparatolicuefactorde

He,puestoa puntodurantela realizacióndeestatesis,y losdistintoscriostatosutilizados

tanto paramedidasde transporteeléctricocomo paramedidasmagnéticas.

2.3.1 Licuefactor de Helio Líquido

Se trata de un equipode la casaQuantumTechnologyCorporationtipo CR-

HLQ1, y cuyo principio de operación estábasadoen el procesode estrangulación

isentálpicaJoule-Thompson(J-T)queseempleahabitualmenteparalicuarel helio [7,8].

En esteprocesose partede un gas a una presiónP~ y temperaturafl al que se hace

atravesarun pequeñoorificio, manteniendola presiónal otro lado en un valor menor

Ff. La temperaturadel gas que sufre este proceso de estrangulaciónse modifica

alcanzandoun valor Tf tal quela entalpíah delgasen (P~,fl) esla mismaque en (Pí,Tf)

y se producirá un enfriamiento del gas cuando el coeficientede Joule-Thompson

seapositivo.Sin embargo,estosólosucedeenunaciertaregióndel diagrama

(P, 1) cuyo límite, llamado curvade inversión,estarádadopor el lugar de los puntos

donde este coeficientese anula,g=0. En el casodel He la temperaturamáxima de

inversión seencuentraen 43 K, por lo queparaconseguirlicuar el He gashabráque

enfriarlo pordebajode estatemperatura,situándoseenun punto (P1,T1) tal quela curva
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isentálpicaestépordebajode la temperaturade ebullición del He líquido en la presión

final del procesoPf.

El equipode licuefacciónempleadoen estatesisesun sistemade refrigeración

decircuito cerradocon tres etapas(Figura2.7) enel queel fluido de trabajoeshelio gas

de alta pureza (C60, esto es, 99.9999%de pureza libre de trazasde Ne). Las dos

primerasetapas,cuyastemperaturasson 78 K y 18 K respectivamente,son necesarias

paraenfriarel He pordebajode la temperaturamáximade inversióna partir de la cual

el procesoJ-T permiteenfriar el gas, y la terceraesla estrangulaciónJ-T propiamente

dicha con la que se alcanzanfinalmente4.2 K. Estecircuito cerradoestáen contacto

térmicoen cadauna de las etapascon el He gasprocedentedel exterior del sistema,

para conseguirreducirsu temperaturay licuarlo. El liquido resultantese almacenaen

un dewarde 40 1 de capacidad,desdedondepuedesertrasvasadoa los criostatosde

medida.El primer estadiode 78 K estátambiénencontactotérmicocon unacapade

superaislanteque rodeatodo el sistemay sirve de pantallatérmicapara aislarlo del

exterior.Ademásel equipoestáprotegidopor una camisade vacío.

Las dosprimerasetapasestánbasadasen un ciclo Gifford-McMahon (G-M) en

el quela presióndel gasoscilademaneraisotermaentre20 bary 5 bar.A continuación,

el gasenfriadoa ¶8 K por las dosetapasG-M previasy a una presiónde 17 bar fluye

a lo largo de un intercambiadorde calor de contraflujo, esdecir, dondese pone en

contactotérmicocon un flujo de gasen sentidocontrarioque provienedel estadio3 y

quepor lo tanto estáya frío, con lo que el gasque entraesenfriadoa 4.2 K. En el

tercer estadioestegassufre la expansiónisentálpicaal atravesarel orificio JT, cuya

aperturapuederegularsemedianteuna válvulade aguja,convirtiéndoseen una mezcla

de líquido y gas a una presión ligeramentepor debajo de presión atmosférica.La

fracción líquida seevaporaen tres intercambiadorestérmicossucesivos;en el primero

para licuar el He del exterior, en el segundopara mantener frío el dewar de

almacenamientoy evitarquesesobrepresione,y en el terceroparaenfriara contraflujo

el He puro queentraen estetercerestadio,comoya comentamos.El rendimientodel

equipo dependefundamentalmentede la aperturadel orificio J-T, ya que si es muy
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entrada
He gas

He liquido

intercambiador

de calor
contácto
térmico

FrnURA 2.7: Esquemade la circulación de helio en el interior del licuefactor; se indica
la temperaturade las diferentesetapas, <1), (2) y <3), asícomoel contactoténnicoentre

entrada
G-M

He gas externo

almacenamiento

los distintosniveles.
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tubo de cobre por el que circula el gasque entrahacia el circuito J-T. Se observan

tambiénvarios tubos de aceroverticalesque consistensucesivosintercambiadoresde

calorencontraflujo(D). Asimismosobrela tapadel dewaraparece,todavíasin finalizar,

el arrollamientode tubo de cobreen el que la mezclade líquido y gasa 4.2 K enfríael

dewar(E). En la imagen(b) seobservatambién,a la izquierda,el tubogruesode acero

(F) porel queentrael gasdel exterioren contactotérmico, a distintasalturas,primero

con las dos etapasdel circuito G-M, a travésde tiras de cobre,y despuéscon la mezcla

de líquido-gasdel circuito J-T en el arrollamientode tubo de cobreinferior. En torno

a él sepuedenver vanoscableseléctricosque conectancon un calefactorcuyafinalidad

estáen el mecanismode las purgasque explicaremosa continuación.Se realizó una

inspeccióncuidadosadel equipocon un detectorde fugasdurantesu instalaciónpara

prevenir posiblesfugasdegas.

El gasquepenetraen el licuefactorprovienedel sistemade medida,a travésdel

recuperadorde helio gasque lo almacenaen botellas.Duranteesteprocesohapodido

sufrir contaminacióncon diversas impurezas, principalmentede N., y otros gases

presentesenel aire.Antesde serintroducidoen el sistemaatraviesaunaseriede filtros

quepermiteneliminaríasensumayorparte,sobretodoel vaporde agua.Lasimpurezas

restantesse congelanen las paredesdel tubo por el que entran,de tal maneraque

finalmentepuedenllegar a taponarlo.Paraeliminaríasserealizaun ciclo de purgade

5 minutos deduración.En esteprocesosecortala entradade gasdel exterior,se paran

los compresoresy se conectaun calefactorparaevaporarlas impurezas(la temperatura

del segundoestadiosubehasta50 K). Al mismotiempo seabrelaválvula depurgaspor

la que se expulsanal exterior. Los ciclos de purga se activande maneraautomática

medianteun interruptordepresióndiferencialquedetectala disminucióndepresiónen

el dewar de almacenamiento,respectoa la presiónde entradadel gas, debido a la

reduccióndel flujo de entrada.

Para mantenerun buen control del equipo es necesario llevar un registro

cuidadosode los diferentesparámetrosfísicos, presióny temperaturade cadauna de las

etapas.En la figura 2.9 podemosver la evolución de la temperaturade las tres etapas,
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FIGURA 2.9:Evoluciónde la temperaturaenfunción del tiempoduranteel enfriamiento
inicial: (e) primera etapa G-M, (O) segundaetapa G-M, (U) etapaJ-T La línea
continuaindicael ritmo delicuefaccióndelsistemacalculadoa partir del flujo degasque
penetraen el sistema.

así comodel ritmo de licuefacciónduranteel enfriamientoinicial, obtenidoa partir de

dicho registro.Así pues,al arrancarel equipose empiezacon el sistemaa 300 K y se

observa como, durante las primeras horas de funcionamiento del licuefactor, el

enfriamientose producesobretodo en las dos primerasetapas(cuyas temperaturasse

indicanpor los círculosllenosy vacíos),que al cabode 5 horasya seaproximanbastante

a sustemperaturasde trabajo.En esteprimerperíodo,sin embargo,la temperaturadel

tercer estadio (U) apenasha disminuido hasta200K ya que, como vimos antes,el

procesode estrangulaciónJoulelfhompsonno enfríael He gashastaquesutemperatura

inicial estépordebajode43 K y el enfriamientoque seobservaessimplementedebido

al contacto térmico con los otros dos estadios.Por este mismo motivo el ritmo de

licuefacción (línea continua)es prácticamentecero hastaque la temperaturade este

estadioJT no se aproxima a 4.2 K. (Este ritmo de licuefacción(litros de He líquido

producidospordía) secalculaa partir del flujo de gasquepenetraen el sistema(litros

de He gas!seg)simplementeteniendoen cuentaque1 litro de He líquido corresponde

• efla * ‘r
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a 700 1 de Hegasencondicionesnormales).Al cabode15 o 20 horasdesdeel momento

en queseponeen marchael licuefactor,éstealcanzalas condicionesestacionarias,es

decir, las temperaturasde los tres estadiosprácticamenteno varíancon el tiempo y el

flujo de gasquepenetraen el sistemase estabilizaen un valor que correspondea un

ritmo de licuefacciónde 12 1 de He líquido/día. Estavelocidadde producciónde He

líquido tambiénpuedecomprobarsea partir de la medidadel nivel en el interior del

dewarde almacenamientoen función del tiempo.

2.3.2 Criostatos y medida de propiedades de transpone eléctrico

CRIOSTATOS

La mayor parte de las medidasde transponeeléctrico con campomagnético

aplicadose han realizadoen el criostatode helio líquido (de la compañíaCryogenic

Consultants)[9] cuyo planogeneralse muestraen la figura 2.10. Permiteun rangode

temperaturasde trabajoentre1.5 K y 300 K, conun campomagnéticoaplicadode hasta

90 kOe.Estáfabricadocon planchasdelgadasde aceroinoxidabley fibra devidrio que

proporcionanla suficienteimpedanciatérmicay, al mismo tiempo, rigidez para hacer

vacio en las zonasdestinadasa ello. Para conseguirel gradientetérmico adecuado

dispone,de fuera a dentro, de: una serie de pantallasaislantes(7) y (11), camisasde

vacio (10), un depósitodeN2 liquido (6) y finalmenteun depósitoparael He líquido (9)

en el que seestásumergidoel solenoide(8) queproduceel campomagnético.En el

centro (1) estáel espacioreservadoal portamuestras.

Parael bombeode las distintascamisasde vacío seempleaunaunidadAlcatel

Drytel 31, compuestapor unabombademembranay unaturbomolecular,quepermite

alcanzarpresionesde io~ Torr. El depósitodestinadoal He serellenael díaanterioral

trasvasecon N2 líquido, con e] objeto de enfriar el sistemaa 77 K y minimizar el

consumode He liquido duranteel trasvase.Al día siguientese transfiereel nitrógeno

desde el depósito interior (9) hastael espaciocorrespondienteal N2 líquido (6),

asegurándosemedianteun termómetroy un calefactorsituadosen la parteinferior del
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FIGURA 2.10: Seccióndel criostato de helio líquido para medida de propiedadesde
transpone.(1) Espaciodelportamuestras,(2)y (5) tomasde vacio, <3) válvula de aguja,
(4) entradapara el trasvase,<6) depósitopara Al2 líquido, <7) y <JI) pantallasaislantes,
(8) solenoide,(9) depósitopara He líquidoy <10) camisasde vacio.
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solenoidede que no queda ningún resto de N2 liquido que pudiera solidificarse al

introducir el helio. A continuación se procede al trasvasedel He líquido desdeel

licuefactor.

El solenoidesuperconductor(8) está fabricado con filamentos muy finos de

aleaciónNb-Ti (T~= 10 K y H~/T= 0) = 105 kOe)embutidosenunamatrizdecobremuy

puro. Puedeproducir un campoen la dirección vertical de 90 kOe a 4.2 K, con una

buenahomogeneidadenun cilindro con diámetroy altura de 1 cm (variaciónmáxima

de0.1%).La relacióncampocorrienteesde 1.09096kOe/A,y su inductanciade 10.8 H.

La fuentede alimentacióndelsolenoideesunaCryogenicConsultantsSMSI2OC,capaz

de producir una corrientede 150 A con una tensiónmáximade 5 V. Disponeademás

de una salidaanalógicaque, conectadaa un multímetroKeithley 175, permite leer el

valor del campo magnético a través del ordenador.Se puedenutilizar rampas de

variaciónde la corrienteaplicadaal solenoideentre1.2 mA/s y 12 A-/s. Tambiénexiste

la posibilidadde trabajarenmodopersistentesi sedeseamantenerun valor de campo

constanteH0. En este caso, tras estabilizarel valor deseadoH0 se cierra el circuito

superconductora travésdeun interruptorformadoporun filamentosuperconductorde

Nb-Ti. Esteinterruptorseabre(o secierra)medianteun calefactorqueseenciende(o

seapaga)parahacerque el hilo seencuentreen estadonormal(o superconductor).Al

cerrarel circuito, el campoH0 quedaatrapadoen su interior y sepuededesconectarla

corrientede la fuentede alimentación,con lo queseelimina la disipaciónen los cables

de conexión queconstituyela principal causade consumode helio en el sistema.

Por su parte,el portamuestrasestáformadopor un bloquedecobre en el quese

colocan las películasy que estáunido a un tubo huecode acero inoxidableen cuyo

interior seencuentranlos cablesnecesariosparallevar a cabolasmedidasdetransporte

eléctrico. Se disponede dos tipos de portamuestras,en el primero la posición de la

láminaesfija, bien paralela,bien perpendicularal campo.En el otro, puestoa punto

duranteestatesis,sepuedehacergirar la lámina 1800 respectoal campomagnético,lo

cual resultaesencialparapoderestudiarlaspropiedadesde anisotropía(Capítulo6). El

mecanismoconsisteenunaláminadecobreunidaaunaruedadentada,quese engrana



31CAPÍTULO 2: TécnicasExperimentales

muestra

FIGURA 2.11: Esquemadel portamuestrasque permite el giro en torno al campo
magnéticoen el interior del criostato de medida.

con un vástagoque puedesubir y bajar, haciendogirar a la lámina en torno a su eje

(Figura2.11). El movimientode estevástagoserealizamedianteun motor pasoa paso

controlado por una unidad de control de posición GEL 8310 de la compañia

Lenord+ Bauer.

La medidade temperaturasehacemediantedos termómetrosde resistenciade

carbon-glasscalibradosen el rango1.5 K-325 K (Lake ShoreCGR-1-500)uno de ellos

situadoen el portamuestras,y otro cercadel calefactorparael control de temperatura.

Para la estabilización de la temperaturaes necesario alcanzar un estado

estacionariomedianteel equilibrio entre un ritmo de enfriamiento y una potencia

disipada.En este criostatose enfría la muestrahaciendocircular un flujo de He gas

procedente,a travésde una válvula de aguja,del gasque se evaporaen el depósitode

He líquido. Se consigueun flujo establehaciendovacio sobre la muestracon una

rotatoriay controlandola aperturade la válvulade aguja,lo cualproporcionaun ritmo

de enfriamiento constante.La potenciadisipada en el calefactor la suministra un
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METODOS DE MEDIDA DE PROPIEDADES DE TRANSPORTE

La medida precisade las diferentespropiedadesde transporte,resistividad,

magnetorresistencia,corrientecrítica, efectoHall, características1-y, etcconstituyeuna

herramientamuy poderosatanto para la caracterizaciónde la calidadde las muestras

fabricadascomoparael estudiode laspropiedadesde los superconductoresenel estado

mixto, ya que existe una relación directa entre la disipacióny el movimiento de los

vórtices.Por estemotivo, a lo largode estetrabajode tesis,sehanutilizadomuchasde

ellas.Enesteapartadodescribiremosbrevementelosmétodosempleadosparala medida

de la resistividady la magnetorresistencia,mientrasque hemosquerido dedicarun

capítuloindependienteala corrientecríticaenel queseexponenalgunasdelas técnicas

que puedenemplearsepara obtenerla, tanto magnéticascomo de transporte(en

particularla medidade las curvas1-1), juntocon algunoscasosconcretosen los quela

utilización de cadaunade ellasha sido especialmenteadecuada.

La medidaderesistenciassehallevado a cabomedianteel métodode lascuatro

puntasy con corriente continua. Este método se basa en la colocación de cuatro

contactosenla muestra,dosparaintroducir la corriente1 en la muestray otros dospara

medir la diferenciade potencial V generada;en general, los contactoseléctricosse

realizancon hilo de cobrebarnizadode 50 gm de diámetrosoldadosdirectamentecon

indio purosobrelaspelículas.En el casode lasmulticapassecolocaronlos contactosen

el bordede la lámina, paraasegurarun buencontactoa travésde todo el perfil de la

lámina. La fuente de corriente empleadaes una fuente Keithley 224 programable,

controladapor ordenadora travésde una entradaIEFE, y que permite estabilizar

corrientesentre 5 nA y 100 mA, así como realizar cambiosinstantáneostanto de

magnitudcomode sentidode la corriente.En general,la intensidadempleadaparala

medidade las muestrasha sido de 1-10gA.

La lecturadelvoltajeserealizamedianteunnanovoltínietroKeithley181, también

controladopor ordenador,con una precisiónde ±10nV. La diferenciade potencialV

seha obtenidopromediandolas lecturasdevoltaje tomadascon la corrienteen sentido
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positivo V(I+) y ensentidonegativoV(I—), paraanularposiblesefectostermoeléctricos

en los contactos,es decir V=[V(I+)—V(I—)]/2. Una vez determinadoel voltaje V la

resistenciaeléctricaR seobtienede forma inmediata.

Paratransformarla resistenciaR enresistividadp puedenutilizarsedosmétodos.

En primer lugar, si setrata de unamuestracon una geometríade medidadefinidade

secciónS y longitudL, la resistividadseobtienede maneradirectacomo

p=RS/L (2.4)

Es en este tipo de muestrasdonde se han llevado a cabo las medidasde

magnetorresistencia,ya queen ellasel caminoy la direcciónde la corrienteestánbien

definidos.Esto haceposibleconocerel ánguloentreel campoy la corriente,los cuales

se hanmantenidoperpendicularesen todaslas medidasrealizadas.

En el casode una lámina delgada,de geometríaarbitraria, puedeobtenerse

tambiénla resistividadmedianteel métodode van der Pauw[10],siemprequese trate

demuestrashomogéneasen espesor,simplementeconexas(sin agujeros)y loscontactos

eléctricosseanpequeñosy esténsituadosenel bordede la muestra(Figura 2.13).

FIGuRA2.13:Esquemade la disposiciónde contactospara la medidade resistividadpor
el métodode van derPauw en una muestrade espesoruniforme.
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De acuerdocon el métododevanda Pauw,silos cuatrocontactosA, B, C y D

sedisponental comoserepresentaen la gráfica2.13y sedefineR~~= V~,JJy~,secumple

la igualdad

exp(-ffdRABCJP)+exp(-’iTdRBDCA!p) 1 (2.5)

donded esel espesorde la muestra.Estaecuacióntiene unaúnica soluciónpara la

resistividad,cuyaexpresiónes [10]

p ird/1n2 (R~CD+RnD.cÁ)/2f(R~ CuIRBD CA) (2.6)

dondef(x) esuna función quedependede la relaciónentrelas resistenciasy satisfacela

igualdad

(R,~~-RBDCA)/(RABcD+RBDCA) =farccosh[½exp(1n2/fl] (2.7)

aunque en la práctica se toma el valor de f de la gráfica original f(x) calculada

numéricamentepor van derPauw[10].

2.3.3 Susceptómetro acy magnetómetrodc

El equipoquesehautilizadoparala realizaciónde lasmedidasmagnéticas,tanto

en ac como en dc, esun Magnetómetro/Susceptómetromodelo 7225 de la casaLake

Shore, que se ha puestoa punto en estatesis. Se trata de un criostatoque permite

trabajarentre 4.2 K y 325 K, equipadocon un solenoidesuperconductorque puede

proporcionarun campode hasta50 kOe,conunauniformidadde 0.1% enunalongitud

de 6 cm, y unaestabilidadde ±5Oe.

En la figura 2.14podemosver un esquemadelsistemade vacío,queconsisteen

dos espaciosindependientes(1) y (2). El exterior (1), que rodeael depósito de He

liquido, estáenvacíoestático,aunquepodríaserevacuadosi fueranecesario.El interior

(2), rodeala parteinferiordel espaciodestinadoal portamuestras(3) paraproporcionar

el aislamientotérmico necesariocuandoel sistemaestáen funcionamiento,si bien se

puedeintroducir en su interior unapequeñapresiónde He gas, procedentedel vapor
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Lock Vent Saniple Seal

FIGuRA 2.14:Esquemadelsistemadevacíodelsusceptómetro/magnetómetro.(1) camisa
devacioexterna, <2) espaciovacíointerno, (3) espaciodelportamuestras,(4) distribuidor
depresión, <5) precámara, <6) fuente de He gasexterna,(7) bomba turbomolecular,

conduccionesde gas, tubosde vacíoy ® válvulas.

6
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en el bañode He liquido atravésdel distribuidor(4), paraenfriarla muestra.El espacio

del portamuestras(3) termina en un tubo de zafiro en el que están situadoslos

arrollamientos,calefactory sensoresnecesariosparala medida.El contactotérmicoentre

la muestray los termómetrosse aseguraintroduciendouna presiónde He gasen este

espacio.Existe,además,unaprecámara(5) quepermitecambiarla muestrasin pérdida

devacio en la zonade bajatemperatura.Hay que señalarque el espaciode la muestra

no estáaisladodel bañode He líquido en su partesuperior,lo quepermitepreenfriar

la muestraantes de introducirla en la zona de medida donde la temperaturaestá

controlada.Tanto el espaciode la muestracomoel espaciovacio quela rodeapueden

ser evacuadosa travésdel distribuidor (4) con unabombaturbomolecularAlcatel. El

sistemapuedetrabajartambiéncon N2 liquido comoliquido criogénico,pero entonces

esnecesarioutilizar una fuentede He gas externa (6).

Parala medidade la susceptibilidadac esnecesariosometera la muestraa un

campomagnéticoalterno¡t, a travésde un carreteprimario, y recogeren un secundario

que la rodee el voltaje inducido por la variación de flujo en esta [11], como se

esquematizaen la figura 2.15. En estesistemael circuito primario estáalimentadopor

una fuentede corrienteac/dc,que permitegenerarun campoentre¡t=0.00125Oe- 25

Oc, en el rango de frecuenciasf=1 Hz-lO kHz. El secundarioestáformado por dos

carretesigualesen oposición,uno que rodeala muestray el otro no, para cancelarel

voltaje inducido por el propio campo ac. Sin embargo,existe siempre una pequeña

asimetríaentrelos dos carretesquepuedeeliminarsepromediandoel voltaje inducido

• cuandola muestraestáen el superiorv,,~y cuandoestáen el inferiorVínf. De tal manera

quela susceptibilidadX se obtienecomo

dondeaesun coeficientedecalibracióny Vesel volumende la muestra,la cual puede

desplazarseentrelasdosposicionesmedianteun motorpasoa paso.El voltaje inducido

en el secundariose mide con un amplificador lock-in EG&G 5209. De estemodo se

consigueunasensibilidadde 2 10~ emu,entérminosdemomentomagnéticoequivalente.

Todala electrónicadel sistemaestáautomatizaday puedecontrolarsepor ordenador.
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Superconduct.or

FIGURA 2.15:Diagrama de los elementosde medidade la susceptibilidadac. Seindican
el circuito primario <‘) y elsecundario<5,>.

Estemismo montajepermitetambiénrealizarmedidasde imanacióndc por un

métododeextracción.En estecasoel voltaje y inducidoen el secundariono sedebeal

campo alterno, sino al movimiento de la muestraque recorre los dos carretescon

velocidadconstante.El momentomagnéticom vienedadopor

m=kfvdt (2.9)

dondek esunaconstantede calibracióny 5vdt esla integral del voltaje en función del

tiempo. La señalesrecogidacon un voltímetro digital Keithley LS-182, y la integral se

realizanuméricamentea partir dela forma del barridoy-it Seconsigueunasensibilidad

de í0~ emu.

Criostato
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CAPÍTULO 3

La corriente crítica: técnicas de medida y ejemplos

característicos

3.1 Introducción

El diagramade fasescaracterísticodeun superconductor[1] sueledibujarseen

el planoH-T. Si setratadeun superconductortipo II, comosemuestraen la figura3.1,

aparecenen él dos lineasquedefinenel campocrítico inferiorHC/T) y el campocrítico

superior HC2<T). Por encima de H~2 el materialse encuentraen estadonormal, y por

debajode H~> enestadoMeissner,esdecir,secomportacomoundiamagnéticoperfecto.

Entre amboscamposexiste unaregión queseconocecomoestadomixto, en la queel

campomagnéticopuedepenetraren el interiorde la muestraen formadelíneasde flujo

cuantizadoo vórtices. La relaciónentre~ y
1~1C2 viene dadapor

HJHCI = 2K2 = 2 (A/ef (3.1)

donde ic es el parámetrode Landau-Ginzburg,~ es la longitud coherentey A es la

longitud de penetraciónde London. En el caso de los superconductoresde alta

temperaturaH~
1~100Oe y H~2=1000kOe y, por tanto, ,c>>Il [2]. Por estoel estado

mixto ocupaunagran partedel diagramade fases,y van a ser suspropiedadeslas que

determinensu comportamientoen un rango de camposy temperaturasmuy amplio.

Por otro lado conviene recordarque el primer hecho que caracterizóa la

superconductividad,y a la quedebesu nombre,esdecira quela resistenciaeléctricadel

materialsehacíaceropordebajode la temperaturade transición,no secumpleentodas
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FIGURA 3.1: Diagrama de fases en el plano <¡itT) para un superconductortz~o II
convencionaL

las regionesdel diagramade fases,sino que, en presenciade un campomagnético,

dependetanto de la corriente de transporteque atraviesala muestra como de la

estructurade defectosde esta.Por ello resultaconvenienteañadirun tercereje a este

diagrama,un eje de densidaddecorrienteJen el quehabráquerepresentarla corriente

críticaJ~, paracadapuntodel plano (H, T). Estevalor de J1~ nosdirá cual esla corriente

máximaque sepuedehacerpasarpor el material sin queestepierdasuspropiedades

superconductoras,y cuyo conocimientoresultade vital importanciade caraa muchas

aplicaciones.

CORRIENTE CRITICA DE RUPTURA DE PARES

Resultainteresante,pues,estudiarcualesson los límites teóricosde la corriente

críticaparaun materialperfecto[1]. En primerlugarconsideremosun hilo muy delgado

(diámetrod< < Q detal maneraque,si el parámetrodeordensuperconductorseescribe

T
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$(r)= $(r) eiw(r) , (3.2)

se puedaconsiderarque su amplitud j es constanteen todaspartes.En este caso,

comose deducede las ecuacionesde Landau-Ginzburg,

dondeq’~~ es la amplituddel parámetrodeordenen unamuestrainfinita, m esla masa

efectiva de los portadoresy ½essu velocidad,con lo quela corrientede transporte¿
queda

de tal maneraquela corrientemáximaquepuedellevar el hilo seobt~. ~rá de hacer

¿J,/av,=0, esdecir,y, = $/3~ml Así, seobtiene

= 4eqP t/3x~3~m = cH~/3x/6ir.X. (3.5)

Estacorrientecríticase conocecomola corrientede rupturade pares~d’ ya que

se puedeinterpretarcomo la corriente necesariapara proporcionara los paresde

Cooperunaenergíacinéticaigual ala energíadecondensación.Desdeel puntodevista

microscópico[3]sepuededemostrarque,en presenciadeunavelocidaduniformev~, las

energíasde lascuasipartículassevendesplazadasen $ k.v~, demodoqueel gapsehace

ceropara algunosestadoscuando

y, = á/$Iy = t/ir ~m, (3.6)

queesun resultadomuy parecidoal encontradopor la teoríade GinzburgLandau.Este

valor dela corrientecríticaderupturade paressepuedeestimardelordende i0~ A/cm2

para los superconductoresde alta temperaturacrítica [4]. Sin embargo,en muestras

realesrara vez se obtienencorrientescomparablesa J~.

ESTADO MIXTO: CAMPO ELÉcruiucoDE JOSEPHSON

Vamos a considerar ahora un hilo de material superconductor,pero de

dimensionesmacroscópicas(radio R>> ~, A). En este caso, mientrasel autocampo

generadopor la corrienteH=2JIRc seamenorqueH~
1, el material seencontraráen
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estadoMeissnery llevarácorrientesin disipaciónen unacapasuperficialde tamañoA.

Al ir aumentandola corriente,llegaráun momentoen queel autocamposeharáigual

a H~1, de tal forma quesepodránempezaranuclearvórtices,en forma de anillo, en la

superficiede la muestra.Estosanillosdevórtice tenderánadecrecery aniquilarseen el

centro de la muestra debido a su propia tensión de línea; y produciránun campo

eléctrico,segúnla fórmula de Josephson[5]

E = B x v/c, (3.7)

en la dirección de la corrientede transporte,esdecir, un campoeléctricodisipativo.En

estaimagen, lensidadde corrientecrítica a campocerovendríadadapor

= cHJ2irR (3.8)

y seanularíaparacampossuperioresaH~1. Es decir,enun materialperfectola corriente

crítica deberíaser cero en el estadomixto. Como puedeverse en la figura 3.2, los

vórtices creadospor el campo magnéticosufren, en presenciade una corriente de

transporte,una fuerzade Lorentz

FL = J x 44/4 (3.9)

J

o
U

EzBxv e

FÑJx4 e
L O

FIGURA 3.2: Esquemade la disposicióngeométricade la fuerzaqueactúa sobreun
vórtice en movimiento,junto con el campoeléctricoproducidopor este.

y



45
CAPÍTULO 3: La corrientecrítica, técnicasde medida..

.

queal ponerlosenmovimientoconunavelocidady generael campodeJosephson(3.7)

en la direcciónde la corriente.Estemovimiento eslo que seconocecomo flux jlow” o

flujo devórtices[61,y da lugar a una resistividad

= p~ B/H~2 (3.10)

dondep, es la resistividaden estadonormal.

ANCLAJE DE FLUJO MAGNETICO

Veamos ahora lo que sucederealmenteen una muestracu~ ‘ra de un

superconductorde tipo II. En la figura 3.3aserepresentala dependencia a corriente

crítica conel campoparados muestrasdelsuperconductorde bajatemperaturaNb3Zr

a 4.2K, con diferentetipo dedefectos,unatal comohasido obtenida,y la otraen forma

dehilo trabajadoen frío [7]. Asimismopodemosver en la figura 3.3b la dependenciade

H~2(T) paraestematerial.Estasdosgráficasmuestranclaramenteque,comodecíamos

al principio del capitulo, el diagramade fasesen el planoH-T no contiene toda la

información acercade las propiedadesdel materialsuperconductor,ya que,aunqueel

campocrítico esel mismoparalasdosmuestrasde la figura 3.3a,hayunadiferenciade

un ordende magnitudenla corrientecríticadeambas,siendomayoren la quetienemás

defectos.De todasmanerashayquehacernotarque,enambasmuestras,J<~ sehacecero

parael mismocampo,70 kOe,quecoincideconel campocríticoH~2 aestatemperatura.

La explicaciónmicroscópicafue propuestaporAnderson[8], quesugirióquela corriente

críticaen el estadomixto se alcanzabacuandola fuerzade Lorentzsuperabaa la fuerza

de anclajedebidaa las inhomogenidadesen el material.Comosemuestraen la figura

3.4, si existeunaregión dentrodel superconductordondela energíadel vórtice U está

reducida respecto al resto por la presencia de un defecto, resulta favorable

energéticamenteparael vórtice situarsesobreeste.Si se ejerceuna fuerzade Lorentz

FL=J4%/c sobre el vértice, estase verá contrarrestadapor la fuerza recuperadora

originadapor el defectoF~(r)=-VU. De estemodo,el vórtice permaneceancladoen la

posicióndel defectomientrasque la corrienteseasuficientementebaja(J.c.!0) y sólo se

pondráen movimiento, originandodisipación,cuandosecumpla
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FIGURA 3.3: <a) Dependenciade la corriente crítica conel campomagnéticopara dos
muestrasde Nb3Zr, una de ellas tal comoha sido obtenida (línea continua)y la otra
trabajada en frío <línea discontinua), tomada de la referencia [7]. (b) H02<T) para el
superconductorNb3Zr 17].
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FL = x ~ (VL9~~JFp, (3.11)

esdecir, cuandola fuerzade Lorentzsuperea la fuerzamáximaquepuedeproducirel

defectoy que sedefine comola fuerzade anclajeF~. En general,no esun problema

sencillo obtenerla fuerza de anclaje total sobre la red de vórtices a partir de la

interacciónde un solovórtice con un defecto[9], ya que hayqueconsiderarel conjunto

de los centros de anclaje, cuya distribución es habitualmente aleatoria, y las

deformacioneselásticas introducidas en la red debido al anclaje, que en ciertas

condiciones(anclajecolectivo[10])puedenserla contribuciónmásimportanteal anclaje.

Porestemotivo, el estudioy la caracterizaciónde los defectosy su papelcomo

centrosde anclajehasido desdela superconductividaddebajatemperaturahastaahora

una de las áreasmásactivasde investigaciónparapoderobtenermaterialesadecuados

para las aplicaciones [4,9]. Existen distintas técnicasde medida que permiten la

obtención de la corriente crítica de un material; en este capitulo vamos a estudiar

algunasde ellasa travésde algunoscasosconcretosque hemosinvestigado.En primer

lugar veremosel método de transporteeléctrico, y a continuacióndistintos métodos

magnéticos.

u

r

F’~(r)

FIGuRA 3.4: Dependenciaespacialdela enetgíade un vórticeenpresenciade un defecto,
y de la fuerzade anclaje ejercida sobreéste (— U~ F~=-VU).
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3.2Método de transporte: láminas delgadasde superconductoresde

alta temperatura crítica

El métodomásdirecto parala medidade la corrientecrítica esel de transporte

eléctrico,en el cual sehacepasarcorrientea travésde la muestrahastaquesedetecta

unacaídade potencial,comose puedever en la gráfica 3.5. En general,esnecesario

definir un criterio de voltaje o, másbien, de campoeléctrico,y quesesueletomar en

tomo a lgV¡mm paracaracterizarel umbralde la disipación.Sin embargo,los valores

de J0 obtenidosno dependenmucho de la elección concretade estecriterio, al ser

abruptoel inicio de la disipación.La geometríade la muestradebeser sencilla,para

podertransformarde maneradirectalos valoresde intensidady voltajeen densidadde

corrientey campoeléctrico, estoes, debetenerunasecciónuniforme S=txw, siendo1

el espesory w la anchura,en unalongitud constante1. En estecasoJ=IIS y E= VIL

En el casode las láminas delgadas,puede obtenerseuna geometríadefinida

5

4

3

2

1

o

—1
O 10 20 30 40

1 (mA)

FIGURA3.5: CaracterísticasIntensidad-Voltajemedidasen unpuentede (lOOpunxlmm)
definido en una película de EuBa2Cu3O7a SO K y doscamposmagnéticosdistintos. La
línea discontinuaindica el criterio de voltajeutilizadopara definir la corriente crítica.

50 50 70 80
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tan altosde corrienteparamedir, apareceel problemadeun posible calentamientode

Ja muestraque podríafaisearlas medidas.Esto puedeevitarseutilizando un método

pulsado,aplicandola corrienteen pulsosde unos0.5 segundosde duración,durantelos

cuales se realiza la medida de voltaje medianteun nanovoltímetro Keithley 181

controladopor ordenador.Enla gráfica3.7 sepuedever la dependenciade la corriente

crítica en función del campomagnéticoa 50 K para unaláminade EuBa2Cu3O7con

orientacióneje-a,obtenidaporestemétodo.Estatécnicade transportehasido utilizada

pararealizarla mayorpartede las medidasde corrientecrítica con campomagnético

aplicadoen láminasdelgadasy superredesdesuperconductoresdealta temperaturaque

aparecenen los capítulossiguientes.

1.2

1.0

ea

O

¡a
o
.1

u

0.8
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0.0
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FIGURA 3.7: J0 enfunción del campomagnéticopara una lámina deEuBa2Cu3O7con
orientaciónejea, a 50K, medidapor el métodode transponeen unpuentede 100gm de
ancho.
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3.3 Métodosmagnéticos

El métodode transporteeléctricotienela desventajadequeesdestructivo,pues

hacefalta definir unmotivo en la muestra,y nosiempreesposibleobtenermuestrascon

las dimensionesadecuadas,secciónpequeñay uniforme, etc, como, por ejemplo, esel

casode los monocristalesde los distintoscompuestos.Asimismo,paraunamuestrade

seccióndada,el rangode densidadesde corrienteJ accesibleexperimentalmenteestá

limitado por la máxima corriente 1 que se puede hacer pasarpor la muestrasin

calentarla.Por esta razón, puede resultarmás adecuadoen determinadasocasiones

empleartécnicasmagnéticas.Estassebasanen el hechode que en un superconductor

con corrientecrítica distinta de cero los vórticescreadospor el campomagnéticoson

anclados por los defectos en el interior del material lo cual da lugar a un

comportamientomagnéticono reversible y, por tanto, la medida de esta histéresis

magnéticapuede relacionarsedirectamentecon J~. Existen, así pues, multitud de

procedimientosparaobtenerinformaciónacercade la corrientecrítica en e] materiala

partir de medidasmagnéticas,pero todostienenun origen comúnen el análisisa través

de modelosde estadocrítico máso menossofisticados.

EL MODELO DE BEAN

Este modelo fue propuestopor Bean en 1962 [121para explicar los ciclos de

histéresisde los superconductoresde tipo II. Al aplicar un campomagnéticoH a uno

deestosmaterialessegeneraránensuinteriorcorrientesdeapantallamientoparaevitar

queel flujo penetre.Su principalhipótesisconsisteensuponerque, si bien a travésdel

materialsuperconductorpuedecircularcualquiercorrienteJ<J~, en la prácticaestatoma

siempreel valor máximoJ0 o cerodependiendode la historiamagnéticade la muestra.

De estemodola ecuaciónde Maxwell, VXH = (4n-/c)J,se convierteen

S7xH=(4ir/c) JO (3.12)

cuya solución es mucho más sencilla. En términos de movimiento de vórtices esta
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hipótesispuedeexplicarsedel siguientemodo: si se aplica un campomagnéticoH0z a

una muestrade un material superconductor(un cilindro infinito de radio R situado

tambiéna lo largodel ejez, porejemplo),losvórticesempezarána entraren suinterior

impulsadospor la fuerzade LorentzFL=JBIc, dondela corrienteseráJ=c¡4irc3H7/ar~

c4d4n¿n/5r,siendon la densidaddevórticesy B~=n4%. En el instanteinicial estafuerza

serámuy elevadaya queel valor del campocambiaabruptamentedeH0 aO en el borde

del cilindro. Porotra parte,comovimos en la introducción,existirátambiénunafuerza

de anclajeF~ quese oponea estemovimientoy que podemosescribircomoF~=J0B/c.

De estemodo,mientrasJ>J~ la fuerzade Lorentz serámayorque la fuerzade anclaje

y los vórticespodránseguir penetrandoen el material, lo cual reduciráel gradienteen

la densidadde vórtices 8n/8r y, en consecuencia,tambiénla corrientey FL. El proceso

continuaráhastaquesealcanceel estadocritico en el queL=Jc y la fuerza de Lorentz

seve compensadapor la de anclaje.

En esta geometríasencilla de un cilindro paraleloa la dirección del campo

podemoshacer5H,!az=0, por lo que(3.12) se reducea

8Hj5r= (4ir/c)J0, (3.13)

esdecir,en el estadocrítico la pendienteen lavariación deH(r) esconstante,como se

esquematizaen la figura 3.8 y, paraunvalor decampoexternocomoH0, los vórticessólo

penetranhastaunadistancia = (c/4ir)HÚJ0 (figura 3.8a),de maneraque la corriente

esJ=0 pararcL, y J=J~ parar>L~. A] ir aumentandoel campollegaun momentoen

queL~ sehaceigual aR y se alcanzael campode penetraciónH~=4’rrJ0R/c en el que la

corrientese haceigual a~ paratodo r. Paravaloresde H mayores,el campopenetra

completamenteel cilindro pero manteniendoel mismo tipo de perfil de pendiente

constanteen función de r. Al reducirel valor deH desdeun valor máximoHm, el flujo

empiezaa salirdel materialde acuerdocon (c/4n-)3H&=-J0 dandolugara los perfiles

esquematizadosen la figura 3.8b.

Así pues,dentrode estemodelode Bean,sepuedecalcularla formadelciclo de

histéresisque, parala ramade imanacióninicial (figura 3.8a),vendríadadapor
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(a)

‘1
H

(b)

FIGURA 3.8:Esquemade losperfiles de campomagnéticoen el interior de un cilindro
infinito de radioR paradistintosvaloresdelcampoaplicado14 (a) Cuiva deimanación
inicial enla queII aumentade O hastaHm~ seindica la distanciaL~quepenetraelcampo
en el interior delcilindro (b)Ramadelciclo dehistéresisen la quese disminuyeelcampo
desdeHm hasta0, siendoH~>Hp. H~ es el campodepenetracióndefinido en el texto.

HcHj0
4,rMr {

3

P P

11>14
(3.14)

y, parael ciclo completo(figura 3.8b),sería

4irM~{ =[í —2<1+ HHm>1
P

1’ 11 —11>2113 P

T
LR

(3.15)
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Uno de los resultadosmás interesantesde este modelo estriba en que la

imanaciónparaH>H~. (3.14)esindependientedel campoy proporcionala la corriente

crítica,M =- J0R/3c(sustituyendoH~ por su valor). Y, si escribimosestarelaciónen las

unidadesmáshabituales~ en A/cm
2, M en emu/cm3y R encm), queda

J~=15 <M’—MjIR (3.16)

dondeM~ y M son la imanaciónen las ramaspositivay negativadel ciclo de histéresis

respectivamenteen emu/cm3,ya que resulta másconvenientetomar el promedio de

ambasramasparaeliminar la posiblecontribucióndela imanaciónreversible.Así pues,

la medidadel ciclo de histéresisdc nos da de maneradirecta la dependenciade la

corrientecrítica con el campomagnético.Esteha sidoel métodoquehemosempleado

en el apartado3.3.1 parala caracterizacióndel óxido superconductorLiTi
2O4.

Por otra parte, dentro del modelo de Bean se puede obtenertambién la

permeabilidadac[13],ji = 1 +
4irx . El empleodeestamagnitudresultadegraninterés

porquepermiteaprovecharla mayorsensibilidadde las técnicasde detecciónen fase,

tipo lock-in, y por esoha sido el métodoelegidopara el estudiode la corrientecrítica

tantoenpelículasdelgadas,en lasqueel volumenVesmuy pequeño(y en consecuencia

el momentomagnético,n=MVtambiénlo es) (apartado3.3.2),como de monocristales

de superconductoresorgánicosen los que la corriente crítica es relativamentebaja

(apartado3.3.3).

Así pues, considerandoun campoexternohac=Hmcos(wt) la permeabilidad¡i=

secalculacomo

T

= <Ú ftcos(ú>t)dt
~H o nR2 (3.17)

a> ¡ 4~ sin(a>t)dt
o nR2

donde<1> esel flujo que atraviesala seccióndel cilindro, a> esla frecuenciadel campo

ac y T=2n/a>; definiendox=Hm/Hp=L}R, seobtiene
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x<1—±) 0cxc1

~2I -lx t2\o+k2 +1t2\sín(o) *

‘ti 2 2 321\3x 48!8

+ 1xi
5~ +I.—.+—)smy~u)--——sIn~4u) x>i (3.18)

4 12! ~2448/ 384

donde 0(x) =2arcsenQ
1%, y

4í<í—g) Ocx<1

x>í

Es interesanteresaltarque ji” tiene su maximoparax=1, es decir cuandoel

campoac penetrahastael centrode la muestray, por tanto, la forma mássencillade

obtenerla corrientecrítica esapartir de la posicióndel máximo en la parteimaginaria

de la susceptibilidad,aunquetambiénel análisisde la curvacompletag4x) puedeserde

granutilidad. En resumen,a travésde todasestasecuaciones,(3.14)a (3.19),esposible

relacionarlas medidasmagnéticascon la corrientecrítica que circula en el material,

como veremosa continuacióncentrándonosen tres superconductoresdistintos cuya

corrientecrítica hemosinvestigadoempleandodistintos tipos de medidasmagnéticas.

3.3.1 Ciclos dc histéresisdc: Monoc¡istalcssuperconductoresde L¡T1
204

La medidadel ciclo de histéresisen dc hasido el métodoquehemosempleado

para caracterizarlas propiedadessuperconductorasde monocristalesde la espinela

LiTi2O4. Esteesuno de los primerosóxidos superconductoresconocidos,descubierto

en 1971 [14]. Setratadeun materialisotrópico,con unatemperaturacrítica queoscila

entre 11K y 14 K, y estructurade espinela[14,15].Estudiosde transportey calor
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FIGURA 3.9: Susceptibilidadac vs Tpara monocristalesde LiTi2O~ medidacon 1 Oey
125 Hz.

específico[16]enmuestrasen formadepolvo y policristalinashanmostradoquese trata

de un superconductorcon acoplamientodébil, bien descrito por la teoríaBCS. Sin

embargo,enlasmuestraspolicristalinas,seobservanlasmismascaracterísticasgranulares

que aparecenen las cerámicasde los óxidos de alta T0 [17]. Resulta, por tanto,

interesantepoderdisponerdemonocristales,lo quesólosehaconseguidorecientemente

[18, 19], paraestudiarsuspropiedadesintrínsecas,especialmenteen lo que serefiere a

magnitudes como la corriente crítica que se ven fuertemente afectadaspor la

granularidad.

Los monocristalesfueron crecidospor un métodoelectrolítico en crisoles de

alúmina[19], y sutransiciónsuperconductora,comoapareceen la figura 3.9, estáen11.5

K, con un anchurade 1.5 1<, medidapor susceptibilidadac. Su tamañotípico, en tomo

a 0.OSmm, es demasiadopequeñopara poder realizar medidasde transporte,sin

embargosepuedeobtenerunabuenacaracterizaciónmediantemedidasmagnéticas[20].

5 10 15

T(K)

En la figura 3.10apareceel ciclo de histéresisacampobajodeun monocristalde
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FIGURA 3.10:Ciclo de histéresisa campobajo de un monocristalde LiTi2O4 a 5 K La
línea continuaes un ajuste a las expresiones~ y <~~1~) conH~=2.5 kOe.

LiTi2O4 a 5 1=1,asícomoel ajustepor el modelode Bean,ecuaciones(3.14)y (3.15),que

comopuedeobservarselo describebastantebien.El campode penetraciónH~ obtenido

del ajustees = 2.5 kOe, que correspondea un valor de corriente crítica de

8 10
5A/cm2. Se trata deun valor queesórdenesdemagnitudsuperioral encontradoen

muestraspolicristalinasde estemismo material J
0(H=O,4,2K) 10 A/cm

2 [16], que

tienenun tamañosuficientepararealizarmedidasde transporte,peroen lasqueexisten

fronterasentrelos granos.

La figura 3.1 la muestraun ciclo de histéresishasta20 kOe a unatemperatura

de 6K, en estecasoel campoessiempresuperioral campode penetraciónpor lo que

la dependenciade la imanación con el campo puede atribuirse directamentea la

variaciónenla corrientecríticay, mediantela expresión(3.16),seobtienela curvaJJB)

queapareceen la figura 3.1 lb. Comopuedeobservarsesiguensiendovaloresen el rango

de í0~ A/cm2 [20],conunadependenciamuy débil con el campomagnético,a diferencia

de lo queocurreen muestrasgranulares.

0 1 2 3

H (kOe)
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FIGURA 3.11: <a) Ciclo de histéresishasta20 kOe a O Kpara un monocristalde LiTi2O~
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3.3.2 Susceptibilidad ac: películas delgadas de superconductoresde alta

temperaturacrítica

La susceptibilidadac hasidootra de las técnicasmagnéticasmásempleadaspara

la caracterizaciónde los distintos compuestossuperconductores[2], ya que, de una

manera sencilla y sin necesidadde contacto eléctrico, permite obtener tanto la

temperaturade transición 7’~ comola fracción de muestrasuperconductora,tanto en

muestrasen forma de polvo o cerámicascomo en monocristalesy láminas delgadas.

Presentaademásla ventaja,frente a los magnetómetrosdc convencionales(no tipo

SQUID), de un aumentoen la sensibilidadgraciasa las técnicasde detei en fasey

a la posibilidadde emplearfrecuenciaselevadas.

Porestemotivo, pocodespuésdel descubrimientode lossuperconductoresdealta

temperatura,ha sido ampliamenteaplicada para el estudio de uno de los nuevos

fenómenosdescubiertosenestosmateriales:la existenciade unalíneade irreversibilidad

pordebajodeH0JT)queseparael comportamientomagnéticoreversibledelhisterético,

y en donde, por tanto, la corriente crítica se hace cero y apareceuna resistividad

p(J—.0)!=0[21]. Malozemoffetal. [22] comprobaronque la posiciónde estalíneapara

monocristalespodíaobtenersetantopormedidasde imanacióndc (enestecasola línea

de irreversibilidadsedefine porel punto de divergenciaentrela medidade imanación

enfriandocon campo(FC) o encendiendoel campodespuésde enfriar (ZFC)), como

por la posicióndelpico de la componentedepérdidasde la susceptibilidadac x” en un

campomagnéticodado.Sin embargo,apesarde la amplia utilización delmétodoac[2]

por su sencillezexperimental,ha resultadomucho máscontrovertido[23-271,ya queel

pico de pérdidaspuedeestarasociadoa distintosprocesosde absorcióndeenergíay de

penetraciónde flujo.

En la figura3.12apodemosobservarlatransiciónsuperconductoradeunapelícula

delgadade EuBa2Cu3O7con orientacióneje a medidapor susceptibilidadac, con un

campoacperpendicularal planode la muestrade0.1 Oe y 1kHz. Asimismoseaplicaron

distintoscamposdc, en la mismadirecciónqueel campoac, cuyamagnitudvaria entre
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o y 40 kOe. Como se puedeapreciartanto el inicio de la señaldiamagnéticacomoel

máximoen la componenteimaginariasedesplazana temperaturasmásbajasamedida

que aumentael campodc. En la figura 3.12b sehadibujadola líneade irreversibilidad

calculadaapartir de la posicióndelpico depérdidas(O) y obtenidaa partir de medidas

de transporteen la misma muestra(A) con el criterio p(H,D=10~4p~, siendo p~, la

resistividadenestadonormal.Ladiscrepanciaobtenidaindicaclaramentequeenel caso

de lasláminasdelgadasambaslíneascorrespondena fenómenosdiferentes[24]. Mucho

mejor acuerdose obtienesi definimos la líneade irreversibilidadac medianteel inicio

de la señaldiamagnética(símbolosllenos en la figura 3.12b). Estasdiscrepanciasentre

el comportamientode láminasdelgadasy muestrasmasivasson debidasa la particular

geometríade las primeras(de espesort muchomenor quela anchuraw y longitud 1,

nc .cw,l) en las queel factor desimanadorse aproximaa la unidad.

En el rangode frecuenciasempleado(5 Hz-lO3 Hz), la respuestamagnéticaes

aproximadamenteindependientede la frecuenciay puededescribirseen términosdel

modelode Bean.De tal manera,comosederivade la ecuación(3.19), el máximo en la

parte imaginaria de la susceptibilidad x” se produce para bac CC~A,donde d es la

dimensiónrelevantede la muestraperpendicularal campomagnético.De estemodo,

parahjd suficientementepequeñola línea definidapor e] pico depérdidasseaproxima

efectivamentea la línea de irreversibilidaddondeJ~
1~=0. En el casode las películasla

discrepanciaobservadasepodríaexplicarhaciendola hipótesisde que, a pesarde estar

el campodirigido segúnla normal a la muestra,la dimensiónrelevanted es el espesor

de esta,t = lO~ cm. Así, para un campoacde 0.1 Oe correspondeunacorrientecrítica

J~g~lO
4 A/cm2, queno estáen absolutopróxima a la condiciónJ~=0.

Veamos ahora en detalle como los efectos de forma pueden modificar así la

respuestamagnéticade las láminas.Consideremosen primerlugar e] comportamiento

deunaláminadelgadacircularde radioR enestadoMeissner.Si seaproximala muestra

por un elipsoideoblatodesemiejesa=b=R y c=t/2, el factordesimanadoren un campo

perpendicularsería

4qrN= l-nt/8R, (3.20)



62

ci

o

—1

4

3
u

r

r

o
—o O o

FIGURA 3.13:Perfilesdepenetraciónde campo(componenteH9 en una lámina delgada,
con corriente crítica J<~ constantey en el límite t=O, tomadosde la referencia/32j Se
observacomola corriente que circula por la lámina sólo se anula para y=O aunqueel
campoaún no ha penetradohastael centro. El signo de J correspondea corriente que
entra o salede la página.

estoes,si R=lmm y t íO~ cm, 4irN = 0.99996, y la susceptibilidadaparenteXa vendría

dadapor

Xa X/(1+477NX) = -8R/irt = -lOt (3.21)

como Liu et al [28] han comprobadoexperimentalmentea partir de medidas de

susceptibilidadinicial a campobajo en películasdelgadas.

Al incrementarseel campoy penetraren la muestraen forma de estadocritico,

la imanaciónya no eshomogéneay los efectosde forma no puedentratarsesimplemente

atravésde un factordesimanador.En estecasoesnecesariorecuperarla ecuación(3.12)

completa

= (4ir/c¼(r), (3.22)

donde .4(r) es la corriente que circula en la dirección circular y el término

correspondientea la componenteradial del campo aH~/3Z ya no se anula, como se

observamediantecálculosteóricos[29].Estetérminoestáasociadoa la curvaturade los
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vórtices(ya que si el campoexternoseaplica segúnel eje z la componenteH,. sólo es

distinta de cero si las líneasde vórtice securvan)y, dehecho,esel másimportanteen

el caso de las láminas delgadas [30j.La ecuación (3.22) sólo poseesolucionesanalíticas

en el límite át=0 [31-32],y ha de ser resuelta por métodos numéricos para muestras

delgadas de espesor finito fc cR. En la figura 3.13 podemos ver los perfiles de campo

y corrienteparaunaláminadelgadaen el caso de t=0 [32].El resultado más importante

de estos cálculos estriba en que el gradiente de estado crítico, es decir la variación en

la densidad de vórtices, se establece fundamentalmente a través del espesor de la

muestra, de tal modo que el máximo en la susceptibilidad ac para una muestra circular

[33] sucedepara

Jc2.52l2hacIt (3.23)

dondeJ~ estáexpresadoen A/cm2, hac en Ge y t en cm, mientrasque semantieneel

resultadode Beanparaunamuestracon factor desimanadorcero de que la imanación

es aproximadamentelineal con el radio de la muestra[30].
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FIGURA 3.14: Parte imaginaria de la susceptibilidadac en función del campo
magnéticoach medidoa distintastemperaturasconstantespara una lámina delgadade
EuBa

2Cu3O7qe-a.
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El métodoempleadoparadeterminarla corrientecríticadenuestrasláminasha

consistido,pues,en la medidade la componenteimaginariade la susceptibilidadx” en

función de la amplitud del campo ac, para temperaturay campo magnético dc

constantes,tal y comosemuestraenla figura 3.14paraunapelículadeEuBa2Cu3O7con

orientacióneje-a. El máximo de x” que a temperaturasbajas ocurre para campos

superioresa 25 Oe (el máximo campo ac disponible experimentalmente) se va

desplazandohacia camposmenoresa medidaque aumentamosla temperatura,para

desaparecerpor encimade la transiciónsuperconductora.Mediantela ecuación(3.23)

seobtienendirectamentelos valoresde la corrientecrítica a partir del campoparael

quesucedeel máximo.Sin embargo,el factor de proporcionalidadentreJ~, y hac/t podría

depender,en general,de la forma de la muestra,que sólo es circular de manera

aproximada,aunqueserásiempredelordende la unidad.En la figura 3.15 podemosver

la comparaciónentre los valores de corrientecrítica obtenidospor estatécnica ac

(ecuación (3.23)) y los resultadosencontradosmediante la técnica de transporte

(apartado3.2) parala mismapelículade EuBa2Cu3O7con orientacióneje-c dondese

1.4
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es o.s
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O 0.6

oO.4

0.2
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FIGURA 3.15: Corriente crítica en función de la temperaturapara una película de
EuBa2Cu3O7conorientacióneje-c, medidapor el métodode transpone(O) y a travéL~ de
la susceptibilidadac (e).
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definió un puentede 5Ogm de anchura.La coincidenciaentreambasmedidasesmuy

buena,corroborandola fiabilidaddelmétodo,queademásnospermiteextenderel rango

de corrientescríticas accesiblepor encimade 1106 A./cm2 ampliandolos resultadosde

transporte.

Estatécnicahasido empleadafundamentalmenteparacaracterizarladependencia

en temperaturade la corrientecríticasin campoaplicadoparaláminasde EuBa
2Cu3O7

condistintasorientaciones(apartado5.2) obteniéndosesiempreun buenacuerdoconlos

resultadosobtenidospor métodosde transportedc.

3.3.3 Efectos no lineales en la susceptibilidad ac: Monocristales del

superconductororgánico ic-(ET)2Cn(NCS)2

Los efectosno linealesen la susceptibilidadac, esdecir, la dependenciade la

amplitud del campoalternode excitación,hanresultadotambiéndegran utilidad en el

estudiode la dinámicadevórtíces,asícomoparala determinaciónde la corrientecrítica

enmuestrasmasivas[34, 35], monocristales,cerámicas,etc,dondelosefectosdel campo

desimanadorno son tan acusadoscomoen las láminasdelgadas.En nuestrocasolos

hemosempleadoparaestudiarladinámicadeflujo enunmonocristaldelsuperconductor

orgánicoic-(ET)2Cu(NCS)2,cuyasdimensiones2>< lx 0.2 mm
3 no resultabanadecuadas

paralas medidasde transporte,y cuya corrientecrítica era demasiadopequeñapara

permitir unamedidaprecisacon la resoluciónde nuestromagnetómetrodc.

Los superconductoresorgánicos, a pesar de sus temperaturas críticas

relativamentebajas[36],compartenmuchasdelascaracterísticasdelossuperconductores

de alta temperaturacrítica: estructura laminar [36], anisotropía [37], longitudes

coherentescortas [38], etc. En concretoel compuestoK-(ET)
2Cu(NCS)2(ET significa

bis(etilinoditio)tetratiafulvalenoy NCS dicianiamida)poseeuna estructuracristalina

monoclínica,en la quelos cationesdel radical orgánico(ET) forman capasconductoras

en el planobc separadaspor capasaislantesen lasquelos anionesCu(NCS)secolocan

en cadenas a lo largo del eje b [36]. Los cristales fueron obtenidos por
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FIGuRA 3.16: Susceptibilidadac enfunción de la temperaturapara un monocristaldel
superconductorolgánico x-<E T)¡Su(NCS)2medidaconhac=0.1 Oeyfrl khz. (~‘ (O),

electrocristalización[39] y tienen forma deplateletsparalelosal planobc. En ]a figura

3.16 semuestrala transiciónsuperconductoraa campocerode estemonocristalmedida

por susceptibilidadac. El inicio de la señal diamagnéticaocurre a 9.5 K y tiene una

anchurade 0.25K alcanzándosea bajatemperaturala exclusióncompletade flujo, es

decir
4lrx = -1.

Para caracterizarlos efectosno linealesen la susceptibilidadac se realizaron

medidastanto de la componentereal x’ comode la parteimaginaríax” [40],adistintas

temperaturasconstantes(con unaestabilidadde ±20 mK) y paravarioscamposacentre

10.2 Oe y 3 Oe. Tanto el campo alterno como el continuo fueron aplicados

perpendicularmenteal plano de la muestra.En la figura 3.17 podemosobservarla

dependenciade la susceptibilidadconel campodc x(H~) a 5.5 K y parados frecuencias

distintas, 333 Hz (figura 3.17a)y 33110 Hz (figura 3.17b). En primer lugar podemos

resaltarque sólo apareceunarespuestalineal, esdecir,independientedel campoac,para

la región de campo bajo, donde el apantallamientode flujo diamagnéticoes casi

¡ ¡

‘sí—o
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perfecto.A medidaqueaumentael campomagnéticodc, y seproducela transiciónal

estadonormal, la respuestaac sehacefuertementedependientede hay. Es interesante

destacarqueal aumentarla frecuencia(figura 3.17b) tanto la transicióncomoel inicio

de la no linealidad se desplazana camposmayores.Esta fuerte dependenciacon la

frecuenciaesindicativade los efectosde activacióntérmicaquedominael movimiento

de flujo y de la competiciónentrela velocidadconqueseproduceel movimientode los

vórtices yocf0exp(-UIic5T) y la frecuenciaf del campo excitador,y que originan una

corrientecrítica efectiva superioral aumentarla frecuencia[41].

Al aumentarla temperatura,el comportamientono linealapareceprácticamente

desdeel campodc másbajomedido(50 Oe).Sin embargo,en todoslos casoslos efectos

no linealespuedenatribuirsecompletamenteaunarespuestano linealen el movimiento

de losvórtices, ya queel campoalternoessiempreunapequeñaperturbaciónfrente al

continuo h_ c 3 Oe cc 50 Oe =H~. La respuestade la muestraal campoalternoserá

lineal tan sólo mientrasla corrienteinducidapor esteJOChac seasuficientementebaja

frentea la corrientecrítica,Pc~cJ<.A] aproximarseJala corrientecríticaseestablecerá

un estadocrítico en la muestra;en estecaso,comosededucíade las ecuaciones(3.18)

y (3.19), la susceptibilidaddependeráfuertementedel campoalternoy de la corriente

crítica. Hay quedestacar,sin embargo,queestadependenciadeh~ y 4. se produce,tan

sólo,atravésdel cocientex=(c¡4ir) h~JJft=LgR,dondeL~esla longituddepenetración

ac. Esto nos permiteobtenerla dependenciade la corrientecrítica con el campoy la

frecuenciautilizando el procesode inversión [35] quedescribimosa continuacion.

Teniendoencuentaque% esunafunciónmonótonacrecientedex, sabemosque

a cadavalor de x’ = a le correspondeun único valor dex = x0. Así, si realizamosun

corteen la gráfica X’(haci’dc) para x’=~, comoapareceen la figura 3.18a,obtendremos

unaseriede valores de campodc H~ quecumpliránla condición

Xa = L~(a)/R = (c/4ir)<hajíIJc(HJR, (3.24)

esdecir,

JC(HL) = (c/4ir) (hj]L4a), (3.25)
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FIGURA 3.18: <a) Susceptibilidadac enfunción de 14 medida para distintos campos ac
(h4~)~ Tambiénse muestrael corte¡ a, asícomolos valoresH1 obtenidos.<b) Corriente
crítica enfunción del campomagnéticopara elmonocristaldesuperconductorotgánico,
a 5.5 K y 333 Hz, obtenidamedianteelprocesode inversióndescrito en el textoa partir
de los datosde la gráfica (a).
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FIGuRA 3.19: Dependenciade la susceptiblidadac en función de la longitud de
penetraciónL~ obtenidamedianteel procesode inversión descrito en el texto (@) y
calculada teóricamentepara un cilindro infinito paralelo al campo(línea continua).

de tal maneraque,si representamoslosparesde puntos(hajJL4a) frenteaH1 eligiendo

los valores de L4a) de tal modo que resulte una curva suave,podemosobtenerla

dependenciade la corrientecrítica con el campo(figura 3.18b). A partir de aquí se

encuentratambiénla dependenciade la distanciade penetracióncon la susceptibilidad

L,dx’) para la geometríaconcretade nuestramuestra.Los valores de L~ se han

normalizadosuponiendoquela penetracióntotal, L~ = R, seproducepara el máximo

en X”. Esta dependenciaL~(x’), figura 3.19, no varíani con la temperaturani con la

frecuencia,comoerade esperar,ya quesetratadeunarelaciónpuramentegeométrica.

También se ha representadoen la misma gráfica (figura 3.19) la predicciónteórica,

ecuación (3.18), para un cilindro infinito, que se desvía algo de los resultados

experimentales,lo cual es razonableen vista del factor desimanadordel monocristal,

N=0.7 (estevalor deN seobtieneasumiendodiamagnetismoperfecto,esdecir,
4irx= -1

a bajatemperaturay sin campomagnéticoaplicado).
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Los valoresde corrientecrítica obtenidossonconsistentescon resultadosen la

literatura[42] para estosmismoscompuestosen un rangode temperaturasmásbajo,

J~(H=0, 0.3K) io~ A/cm2; en estecasoProsta al [421interpretabanlos resultados

medianteun modelode anclajecolectivobidimensional2D, sin embargoa temperaturas

más próximas a la transición, como es nuestro caso,el comportamientode Hc
2 se

aproxima más a un modelo anisotrópicotridimensional 3D [37]. Nuestrasmedidas

muestranun fuerte decrecimientode la corrientecon el campomagnético,quepodría

estardeacuerdocon algunade lasexpresionespredichasdentrodeun modelode anclaje

colectivo 3D [lO].

En el marcode estateoría [10]sepuedendistinguirdistintosregímenessegúnel

tamañodel ‘manojo’ o bundlede vórticesen comparacióncon las distintaslongitudes

característicasdel sistemacomola distanciaentrevórtices(a0=(cPdB)’~) y la longitudde

penetraciónde London (A). Un bundle, esdecir el conjunto de vérticesancladosde

maneracorrelacionada,se define comoel volumen de la red devórtices en el quelos

desplazamientoselásticosdebidosa loscentrosdeanclajessonmenoresque ~la longitud

coherente.SuvolumenvienedadoporVc=Rc
2Lc(dondeRcesla longituddecorrelación

de la red devórticesperpendicularal campomagnéticoy Lc a lo largo de él). La fuerza

de anclajesobreun bunálede vórtices sepuedeescribircomo

Fc =U~j~, (3.26)

siendo~ la energíade anclajecolectivo

Uc~c
6ó(EJRc)

2Vc, (3.27)

y e
66 el módulo elásticode cizalladurade la red de vértices. La corriente crítica se

obtiene de hacerel balanceentrela fuerzade Lorentz y la fuerzade anclaje, y las

longitudesde correlaciónLc y Rc de minimizar la sumade la energíaelásticacon la

energíade anclajey la de Lorentz. Dentro de estosdistintosregímenesde dinámicade

vértices(de un sólo vórtice,Rc< a0; de bundiespequeños,a0<R~cA; o grandes,A CRc)

la dependenciade la corrientecrítica con el campoquemejor describenuestrosdatos

correspondeal régimende bundíespequeños(a0ccR~<A):
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Ls Jsv{LcIaoVexpQ2a(Lc/ao)3)oc exp(-aB3%, (3.28)

dondeJ~.
1,esla corrientecrítica de un sólo vórtice y aesuna constantedel ordende la

unidad.

De acuerdocon(3.28), en la figura 3.20seharepresentado,enescalalogarítmica,

la corriente crítica en función de it~ para una temperaturaT= 7.5 K y distintas

frecuencias,f = 110 Hz, 333 Hz y 3310 Hz. Como puedeverse la dependenciade la

corriente crítica con el campomagnéticopuededescribirseen una amplia región de

campomagnéticocomo

JcJc(H0,f T)exp(-aH
3%, (3.29)

dondea esunaconstanteindependientede la temperaturay quevale a=9.3 10~ Oe3R

para T=7.5 K y a=1.65 i0~ Oc3’2 para T=5.5 K. Las longitudesde correlaciónL~

obtenidasapartir del ajusteseríanaproximadamente300nmy 150nm para7.5 K y 5.5K

respectivamente[40].
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.

3.4 Conclusiones

La corrientecríticay su variaciónen función del campoy la temperaturaesuna

de las propiedadesquecaracterizande forma fundamentalun superconductorde cara

a lasposiblesaplicaciones.Asimismosuestudiopuedepermitirunamejorcomprensión

de cuestionesbásicasrelacionadascon la dinámicade vórtices.

Existen distintastécnicasparamedirla, tanto por métodosde transportecomo

magnéticos,entrelasquesehanempleadolassiguientesparael estudiode la corriente

crítica en distintossistemas:

-Métodode transporte:Se define la corrientecrítica como aquellaqueproduce

unadisipaciónde 1 gV al atravesarun puentedesecciónconociday lmm de longitud.

Paraobtenerla geometríanecesariaen lasmuestrasseemplearontécnicasde litografía

conataquehúmedo.Por estemétodosehanrealizadola mayorpartede lasmedidasde

4. en función del campo magnético en láminas delgadas y superredesde

superconductoresde alta temperaturacrítica (Capítulos5 y 6).

-Métodosmagnéticos:Se tratade métodosquebasanel análisisde las medidas

magnéticasen modelosde estadocrítico.

Así, a través de la medida de ciclos de histéresisdc se ha caracterizadola

respuesta magnética de monocristalesde la espinela superconductoraLiTi2O4,

encontrandovaloresde J~ en el rangode io~ A/cm
2, órdenesde magnitudsuperioresa

los existentesen la literatura.

Asimismo se ha analizado la susceptibilidad ac de láminas delgadas

superconductoras,teniendoen cuentalos efectosdesimanadorescuandoel campo

magnéticoesperpendicularal plano de las mismas.Se ha comprobado,a travésde la

comparaciónconmedidasde transporte,la predicciónteórica de que, en estecaso,el

estadocritico se establecea travésdelgrosorde las láminasdebidoa la curvaturade las

lineasde flujo magnético.Estemétodoseha empleadoparacaracterizarla dependencia

de la corrientecrítica con la temperaturaparaláminasde EuBa
2Cu3O7con distintas

orientacionescristalinas(Capitulo 5).
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Tambiénse han utilizado los efectosno linealesde la susceptibilidadac de

monocristalesdelsuperconductororgánico ic-(ET)2Cu(NCS)2 para, medianteun sistema

deinversión,obtenerla dependenciade la corrientecríticacon e] campomagnético.Los

resultadosobtenidospuedenexplicarsedentrode la teoríade anclajecolectivo 3D, en

un régimendondelos bundíesdevórticessonpequenos.
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CAPITULO 4

Crecimiento y caracterización de láminas delgadas

superconductoras de EuBa2Cu3O7 y superredes

EuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7y EuBa2Cu3O7/SrTiO3

4.1 Películasdelgadassimples de EuBa2Cn3O,/SrTiO3(100)

Poco despuésdel descubrimientode la superconductividadde alta temperatura

sehizo evidentela necesidadde disponerdemuestrasdealta calidad,bien en forma de

monocristaleso bien en formade láminasdelgadas,parapoderestudiarLaspropiedades

intrínsecasde estos compuestosteniendoen cuentasu anisotropía[1] y evitando los

efectosde granularidadpresentesen las muestrascerámicas[2]. En el caso de las

láminasdelgadas,otro motivo que ha impulsado la investigaciónde las técnicasde

crecimiento,tanto de láminassimplescomode diversasestructurasde multicapa,es la

posibilidadde aplicarlos superconductoresde alta Tc en dispositivoselectrónicos[3-6].

Paraello esnecesariodesarrollartodaunanuevatecnologíaquepermitala realización

de dispositivostipo Josephson[7, 8], así comoconexiones[9], espaciadores[10], etc...

empleandopara ello materialescompatiblescon los óxidossuperconductores,queson

normalmenteotros óxidos con estructurade perovskita[11, 12] como por ejemploel

PrBa2Cu3O7o el SrTiO3. Un pasoadicional suponela fabricación de estructurasde

superred[13, 14], alternandocapasdesuperconductory no superconductor,que,como

ya sehabíaobservadoen las superredesde superconductoresclásicos[15-17], permite

modificar las propiedadesdel materialjugandocon los espesoresde las capasy con los

materialesconstituyentes.

En este capitulo nos vamos a centrar en las técnicasde crecimiento y las
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característicasmicroestructuralesde las láminas y multicapas de la familia del

EuBa2Cu3O7utilizadasen estatesis. En primer lugar describiremosbrevementeel

método de obtenciónmediantepulverizacióncatódicade las películassimples,queya

habíasido optimizadoy estudiadopreviamentetantoparalas muestrascon orientación

eje-c [18] como con orientacióneje-a [19]. A continuaciónestudiaremosel procesode

fabricacióndesuperredesEuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7[20] y EuBa2Cu3O7/SrTiO3conlosdos

tipos de orientaciones.

Estosprocesosde crecimientohande seroptimizadosdemaneracuidadosa,ya

que se trata de compuestosde estructuracristalina complicada, con varios cationes

metálicos(tres en el casode los óxidos de la familia 123), y cuyaspropiedadesson muy

sensiblestanto a defectosen la microestructuradebidoasu pequeñalongitud coherente

(E =3k parael YBa2Cu3O7[21]) comoa desviacionesen el contenidode oxigeno[22].

Por este motivo, paraencontrarel rangode condicionesde deposiciónen las que se

puedenobtenerláminasestequiométricasy de altacalidadcristalina,esnecesariotener

en cuentael diagramade fasestermodinámico,que semuestraen la figura 4.1 [23].Así

pues,hay que buscarun rango de temperaturade deposiciónT~ y presiónparcial de

oxígeno“02 dondela fasedeseadaseaestabley, además,la movilidad de los átomos

duranteel crecimientoseasuficientementeelevadaparaproducirunamuestracristalina.

Esto es, la temperaturade trabajo ha de ser elevada (T~ =600-800
0C) lo que se

correspondeen estediagramacon presionesparcialesde oxígenoen el rango de 10

mTorr. Por lo tanto, en el gas en el que se generael plasmapara la pulverización

catódicadebeexistir, ademásdel argon,un porcentajedeoxigenocorrespondientea este

rangodepresionesparcialesqueoscilaentreel 6% 02 y el 15% 02sobrelapresióntotal

empleadade 300mTorr. Estaesbastantemayorde la habitualparala pulverizaciónde

metales(—10mTorr) peroesnecesariaparaconseguirritmosdecrecimientoadecuados,

en tomo a 20 A/mm, en estosóxidossuperconductores.

Estas condiciones de presión y temperaturase encuentranpróximas en el

diagramade fasesa la línea de contenido de oxigenox=6, lo cual significa que las

películascrecen deficientesen oxígeno en una fase tetragonalque es aislante. Para
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FIGURA 4.1:Diagramadefasespresiónparcialdeoxígeno-temperaturapara elYBa
2Cu3Q»

tomadode la referencia[23,L

obtenermuestrassuperconductoras,estoesx=7,hayquehacerun recocidoposterioren

atmósferade oxígeno.Ennuestrosistemaestepasoselleva acaboen la mismacampana

durante el enfriamientodesdela temperaturade deposiciónTD hastatemperatura

ambiente. De este modo, al finalizar el crecimiento de la lámina se reduce la

temperaturahasta450
0Cconuna rampade 250C/miny 100 Torr de 02y en estepunto

se incrementala presión hasta500 Torr de 02. En estascondiciones,en las que la

muestrapermaneceduranteunahora,seasegurahaberalcanzadola regióndeldiagrama

de fasescorrespondienteax=7y, además,la temperaturaeslo suficientementealtapara

permitir la difusión deloxígenoen el material.A continuaciónseenfríala películahasta

temperaturaambientea 50C/min, con lo quefinaliza la fabricaciónde la muestracon

contenidode oxígenoóptimo.

Las característicasmicroestructuralesde la muestraasíobtenida,tantola textura
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como los distintos tipos de defectos,dependende manerafundamentaldel sustrato

elegidoy de la temperaturade deposiciónutilizada. En la figura 4.2 podemosver un

esquemade la celda unidad del YBa2Cu3O7[1], en la que se observaclaramentela

anisotropíacristalinaentrela direccióncy el planoab, en el quesesitúanlos dosplanos

de CuO2por celdaunidada losqueestáasociadala superconductividad.La orientación

en la quese minimiza la energíade superficiees la orientacióneje-c, (001), en la que

esteejeesperpendicularal sustrato,mientrasqueel planoab esparaleloa este.Poreste

motivo el primertipo de láminasqueaparecieronen la literaturahan sido las muestras

eje-c [24-26],ya queresultanlasmásfácilesdeobtenerinclusoensustratosconun gran

desajustedel parámetrode red respectoal superconductor[27, 28], y, por la misma

razón,los monocristalescrecenen forma de plateletsparalelosal planoab [29].

Posteriormente,se ha invertido un considerableesfuerzoen la obtención de

láminascon otrasorientacionesquepermitanaprovecharla mayorlongitud coherente

a lo largo del planoab, comopuedenserlas películasorientadas(110) [30, 31], (103)

a

celda unidaddel YBa2Cu3O,tomadode la referencia /1].

b

.1

5

FifiuRA 4.2:Esquemade la
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[32]y eje-a (100) [33,34]. Las primeras,esdecir, las láminas(110) y (103), se crecen

sobresustratosde SrTiO3(110)que favorecenel ajustede red con estetipo deplanos,

pero presentanuna rugosidadsuperficial [32]muy superiora las películaseje-a.Estas

últimas sepuedenobteneral reducir la temperaturade deposiciónen sustratosdonde

el desajustecon el eje c de la celdaespequeño.

Ennuestrocaso,seharealizadoel crecimientodepelículasdeEuBa2Cu3O7tanto

con orientacióneje-c como eje-a [35], utilizando como sustratofundamentalmenteel

SrTiO3(100), aunque ocasionalmentetambién se han empleado MgO(100) y

LaAlO3(100). En la figura 4.3 podemosver un difractograma0/20 de rayosX parauna

muestrade EuBa2Cu3O7crecidasobre SrTiO3(100) a una temperaturade deposición

T~~800
0Cy conunapresiónde300mTorr(85%Ar,15%0

2).Se tratade unapelículacon

onentacióneje-cpura,yaquesóloaparecenlas reflexionescorrespondientesalos planos

(001) del superconductorjunto con los picos provenientesdel sustrato.En el recuadro

seha representadounacurvarockingen tornoal pico (005) con anchuraa mediaaltura

10~

En

-4->

a)
4

3 10

~ 10~

5
-4->

~-4 110

100
5 10 15 20 25 30 35 40 45 50

20

FIGURA 4.3:Difractograma 0-26de unapelículadeEuBa2Cu3Q7/SrTiQ4JOO),orientada
eje-c. El recuadromuestrala curva rockingen tomo al pico (005) <FWI-JM=0.39.
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FWHM=0.30,lo queindica quesetrata de una lámina altamentetexturada.

Porotro lado, la figura 4.4 muestrael resultadode la difracción de rayosX en

una película, tambiénde EuBa
2Cu3O7sobre SrTiO3(100),pero con orientacióneje-a

pura. En estecasosólo seobservan,ademásde los picos del sustrato,las reflexiones

correspondientesa losplanos(¡¿00). La escalade la intensidadeslogarítmicaparapoder

asegurarque no hay trazasde picos correspondientesa otras orientaciones.La curva

rocking en tomo al pico (200) tiene una anchuraFWHM=0.1
0, lo que nuevamente

apuntaa la alta cristalinidadde las muestras.

Comodecíamosantes,paraobtenerestetipo depelículasesnecesarioreducirla

temperaturade deposiciónunos 1500Crespectoala temperaturaóptima de crecimiento

eje-c [33]. De estemodosedisminuyela movilidad de los átomosen la superficiedel

sustrato,lo que dificulta la nucleaciónde la orientacióneje-c, en la quese tienenque

organizar los planos de Eu y de Ba alternadosparalelosal sustrato, frente a la

orientacióneje-a en la que todos los cationesestán expuestosa la superficie. Sin

1o~

02
d

O)
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t

u)
ci
-J

‘o

10

lo

4

3

1

loo
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FIGURA 4.4:Difractograma 6-26de unapelículade EuBa
2Cu3O7/SrTiO4100)orientada

eje-a.El recuadro muestrala curva rockingen tomoal pico (200) (FH’HM4X P).
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embargo,estas temperaturasde deposición reducidaspuedenprovocar desórdenes

estructuralesen la subredde oxígeno [36], lo cual repercutenegativamenteen las

propiedadesde transporte.Así, sesueleemplearuna técnicade dos pasos[37]: en el

primer pasosecreceel 10% inicial de la película(—250 A) a la temperaturaóptima de

nucleación de la orientacióneje-a, T~p~65O0C,con lo que se define la orientación

general de la lámina; a continuaciónse aumentala temperatura,sin interrumpir la

deposición,hastaalcanzarel segundopaso,T~
2~710

0C,dondese crecee] resto de la

láminaparaoptimizar las propiedadesde transporte.

La temperaturadel primer paso T~
1, estádeterminadaprincipalmentepor el

ajustede redentreel sustratoy la películaen la orientacióneje-a,y paraconseguirque

sealo máselevadaposibleesnecesariominimizarestedesajuste.Porejemplo,enel caso

del YBa2Cu3O7(b=3.88Á, c/3=3.89k [1]) se encontróexperimentalmente[38] que el

NdGaO3(l10) o el PrGaO3(001) (a=3.861k y arz3.873k respectivamente) serian

sustratosmásadecuadosparael crecimientoeje-aque el SrTiO3(100)(a=3.905
4j.Otra

posibilidad de variar el desajusteconsisteen jugar con la tierra rara del óxido

superconductorya que al aumentarel tamañode esteión los parámetrosde red crecen

de forma sistemática[39], por lo que en nuestrocaso hemosutilizado Eu; para el

EuBa
2Cu3O7los parámetrosde red son (b=3.901k, c/3=3.901 A) por lo que el

SrTiO3(100) resultaun sustratoadecuado.La utilización del Europio presentaotras

ventajasfrenteal Itrio, al sersuradioiónico máspróximo al delión Ba
2~ lo quefavorece

el intercambioentreambosiones [40] (R(Eu)=1.07k,R(Y)=1.015Á y R(Ba)=1.42k).

Asimismo la línea de estabilidadx=6 para el EuBa
2Cu3O7se desplazaa presiones

parcialesdeoxigenomenoresqueparael YBa2Cu3O7[40], permitereducirla proporción

deoxígenoduranteel crecimientosin que suspropiedadesde transportesedegradende

manerasensible.Esto resultaconvenienteya quela rugosidadsuperficial seminimiza

parabajasPa,, comohasido observadopornuestrogrupo[18] y, másrecientemente,por

otros autores[41].Duranteel crecimientodenuestrasmuestrasdeeje-asehautilizado

unapresiónde 300 mTorr (94%Ar, 6%02).

Con todas estascondicionesde deposiciónse obtienenpelículascon buenas
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FIGURA 4.5: Resistividad en función de la temperatura para una película de
EuBa2Cu3O7/SrTiOg’100)orientada eje-c. En el recuadmse representala zonade la
transiciónsuperconductoraampliada.

propiedadesde transportetanto con orientacióneje-c como eje-a.En las figuras 4.5 y

4.6 podemosver la dependenciade la resistividadenfunción de la temperaturaparados

muestrasde EuBa2Cu3O7/SrTiO3(100)una de ellas eje-c (Figura 4.5) y la otra eje-a

(Figura 4.6). Ambos tipos de películas presentanun comportamientometálico con

p(300K)/p(100K)=2.5paraeje-cyp(300K)/p(100K)=1.5paraeje-a.Lastemperaturasde

transiciónT~ sonsimilares,comopuedeapreciarseen los recuadrosde ambasgráficas

que muestranla transición más ampliada. En general para las películas eje-e la

temperaturacrítica T~(R=0) oscilaentre86 y 89 K, y con anchode transiciónpequeño

AT(90%-10%)~2K.En las muestraseje-a Tc(R=0)=82~88 K y las transicionesson

tambiénestrechasAT(90%-10%)~3-4K.Se trata de buenosresultadosen comparación

con los que aparecenen la literatura, en la que sólo muy pocostrabajospresentan

muestraseje-a con propiedadessimilares,tanto en lo querespectaa las temperaturas
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FrnuRx 4.6: Resistividad en función de la temperatura para una película de
EuBa2Cu3O7/SrTiOg’100)orientada eje-a. En el recuadro se representa la zona de la
transición superconductoraampliada.

críticasTC(R=0)~80-85 K [33,34,37]comoen la metalicidadp(300K)/p(100K»~1.2 [33].

La diferenciafundamentalentrelas transicionesrepresentadasen lasfiguras 4.5

y 4.6 estribaen losvaloresde la resistividad,máselevadosparalasmuestraseje-a,y cuyo

origen puedeencontrarseen la microestructurade estasúltimas. Esteesun temaque

sehadesarrolladoenel capítulosiguiente,dondesepresentael estudiodetalladode las

propiedadesde transportede las películaseje-a en relación con su microestructura

característica.

En la figura 4.7 apareceunaimagende microscopiaelectrónicade transmisión

(TEM) envisiónplanarde unade nuestrasláminaseje-a,realizadacon un microscopio

JEOL400 FX a 400 kV. En ella sepuedeapreciarque su microestructuraconsisteen

dominios,entre100 y 500 A de tamañoy fonnairregular,separadospor fronterasde 900,

i
a

s

1200

1000

800

600

400

200

o





89CAPÍTULO 4: Crecimientode láminasy superredes.. -

en los quelos planosab (franjasclaras)sonperpendicularesentresí. La distanciaentre

estasfranjasesc=11.7k, comocorrespondeal espaciadode la celdaunidad.El origen

de estosdominios estáen que duranteel crecimientoel eje c del EuBa2Cu3O7puede

alinearsecon cualquierade las dos direccionesprincipales,[100]y [010],del sustrato

cúbicoSrTiO3(100);y, así,puedentenerdos orientacionesperpendicularesen el plano,

apesarde la buenaorientaciónde los planosde CuO2 perpendicularmenteal sustrato

que se reflejabaen las curvasrockingde rayos X.

Las fronterasde 900 en estasmuestrasson de trestipos diferentes[42] (A, B y

C), quese hanesquematizadoen la parteinferior de la figura 4.7 y se indican con las

correspondientesletras sobre la imagende TEM. En las dos primerasel planode la

frontera es perpendicularal sustrato,y por ello son las máshabituales.Ambasson

fronterasde inclinación; unadeellasessimétrica(A), en la quelos planosde CuO2 de

ambosdominios forman450 con el plano(013) de la frontera;la otra esde planobasal

(B), de tal modoqueunode los dominiostieneun plano(010) como frontera,mientras

que en el vecino es un plano (001). En generalla frontera entredos dominios está

compuestapor nanofacetasde ambos tipos de fronteras, como también ha sido

observadopor Marshall y Eom en películas(103) y eje-a [421.Ocasionalmentepuede

observarseel tercertipo (C), quees una fronterade rotaciónen el plano (100).Cabe

señalarqueestasfronterasde 900puedenserdescritasen el marcode la teoríadequasi

coincidenciade sitios de red (quasi CLS) [43] y que, debidoa la relación entre los

parámetrosde red a=b=c/3, son de clase $3, por lo que no existen dislocaciones

asociadasa la frontera.

A modode resumenpodemosdecirque, variandola temperaturade deposición

y la presión parcial de oxígeno,se puedenobtenermediantepulverizacióncatódica

películasde EuBa2Cu3O7/SrTiO3(100),altamentetexturadas,biencon orientacióneje-c

o eje-a, con buenaspropiedadesde transportey en las que los planos de CuO2 se

disponental y comoseha esquematizadoen la figura 4.8.
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4.2 Superredesde EuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7con orientación eje-cy

eje-a

La fabricación de estructurasde superredhabía sido ya utilizada en los

superconductoresclásicos para estudiar diversos efectos de dimensionalidad [17],

anisotropía~ anclaje anisotrópico [161,proximidad [45], etc. En el caso de la

superconductividadde alta temperatura,donde los propios materialesposeen una

estructuralaminar intrínseca,los estudiosenestetipo de estructurashanpermitido,por

ejemplo,analizarde maneracontroladalos efectosde la anisotropíay delacoplamiento

entre los planosde CuO., en la existenciade las altastemperaturascriticas [46-48].

En los superconductores123 el sistemamásestudiadohan sido las superredes

YBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7,en lasqueseaprovechala ventajaquesuponela existenciade

un miembrodeestafamilia, el PrBa2Cu3O7,queno essuperconductor,sinoaislante[49]

y que, tanto por su estructuracristalina como por su composiciónquinuca, resulta

adecuadopara crecer heteroestructurascon los restantesmiembros de la familia

RBa2Cu3O7(R=tierra rara). La atención se ha centradofundamentalmenteen las

superredescon orientación eje-c, en las que se han estudiadolas características

estructurales[50], las propiedadesen el estadonormal [51],y los distintosefectosque

la estructuralaminartienesobrela dinámicadevórtices[52-54].Existentambiénalgunos

trabajosde superredesdeestesistemacon orientacióneje-a, quehan permitido tanto

el estudiodel acoplamientoa travésdel PrBa2Cu~O7[55]comode la competiciónentre

lasanisotropíasintrínsecay artificial [56]. En esteapartadodescribiremosel métodode

fabricaciónde las superredesEuBa2Cu3OjPrBa2Cu3O7sobre SrTiO3(100) con ambos

tipos de orientaciones,y dejaremospara el capítulo 6 el análisis de los efectosde

anisotropíaintroducidospor las capasaislantesde PrBa2Cu3O1.

Unasuperredestáformadaporla sucesiónde capasalternadasde dosmateriales

distintos A y B con espesoresfijos tA y tB, de tal maneraque se define una nueva

periodicidadA=tA+tB. Habitualmentesehablade superred,y no multicapa,cuandolos

dosmaterialescrecendeformacoherenteconun mismoparámetrode redpromediod0.
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En nuestrosistemade deposiciónde láminasdelgadassepuedenfabricareste tipo de

estructurasempleandoel portasustratoscuyomovimientoestácontroladoporordenador

y dos magnetronesdc, uno con un blanco de EuBa2Cu3O7y el otro con uno de

PrBa2Cu3O7situadosa la misma distancia respectoal plano en el que se mueve el

portasustratos.Tras unacalibraciónde los ritmos de deposiciónde ambosblancosse

puedendepositarlas capasalternascon los espesoresdeseadoscontrolandoel tiempo

que el sustratoestásobrecadaunode los dos magnetrones.

Paraobtenerlas superredescon las orientacioneseje-ao eje-c seempleanlas

mismas condicionesde presión parcial de oxigeno y temperaturade deposiciónque

describimosen el apartadoanteriorparala deposiciónde láminasdelgadassimplesde

superconductor.Laúnicavariaciónestribaenquela temperaturamáximaparaconseguir

orientacióneje-a pura en el PrBa2Cu3O7sobre SrTiO3(100),encontradaa partir del

crecimientode láminasde PrBa2Cu3O7simples,esaproximadamente10
0C menor que

parael EuBa
2Cu3O7.En resumen,las superredeseje-csehancrecidocon TD=800

0Cy
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FIGURA 4.9: Difractograma 6-28 de una supen-ed(70Á YBa
2Cu3O7/70A PrBa2Cu3O7)

orientada 4e-c. En el recuadro se muestra la curva rocking en torno al pico <005)
<FWHM=0.39.
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P=300mTorr (85%Ar, 15%02)y laseje-aconun métodode dospasos7?D=6400C-7000C

y P=300 mTorr (94%Ar, 6%02). Se ha mantenidoel espesortotal de la lámina

aproximadamenteconstanteentre2500k y 3000k, comenzandosiemprela deposición

por unacapade EuBa
2Cu3O7sobreel sustratoy finalizandocon PrBa2Cu3O7.

La figura 4.9 muestrael difractogramade rayosX 0/20 de una multicapacon

onentacióneje-c (70 A YBa2Cu3O7/70A PrBa2Cu3O7), es decir, (6 celdas unidad

YBa2Cu3O7/6celdasunidadPrBa2Cu3O7).Comopuedeverseaparecenlos picos (001) de

la láminacorrespondientesaestetipo deorientacióny, entomoa ellos, algunossatélites

demenorintensidadproducidospor la periodicidadadicionalexistenteen la multicapa.

Enel recuadrohemosrepresentadola curvarockingen tornoal pico (005), cuyaanchura

amediaalturaFWHM=0.3
0esindicativade la buenacristalinidadgeneralde la lámina.

En la figura 4.10 aparece el difractogramade rayosX 0/20 de otra superred

(58 A EuBa
2Cu3O7/19A PrBa2Cu3O7)pero con orientacióneje-a, esdecir, (15 celdas

unidad EuBa2Cu3O7/5celdasunidad PrBa2Cu3O7).En este caso aparecenlos picos

-~ io
6

.4-> 5~ lo
a)

4C) 10

-t a
c~ ~
t

UD 2
~ 10
a:

-4->
1~-~10

loo
10 20 30 40 50 60 70 80

20

FIGuRA 4.10: Difractograma 8-26de unasuperred(58ÁEuBa
2Cu3O7/J9ÁPrBa2Cu3O7)

con orientacióneje-a, dondeson visibles los satélitesde ánguloalto. En el recuadro se
muestrala curva rocking en tomoal pico (200) (FWHM=0.199.
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correspondientesa las reflexiones(¡¿00> de la lámina,rodeadasde picossatélites,queen

estagráfica se puedenapreciarhasta el segundoorden, y no se observaninguna

contribuciónde picosdeotrasorientaciones.La anchuradela curva rockingen torno al

pico (200) representadaen el recuadroes de 0.190, sólo ligeramentesuperior a la

encontradaen las películassimples,lo queindica quese mantienela alta cristalinidad

de las láminasapesarde haberintroducidola modulaciónartificial.

Resultainteresantedetenerseun poco en el análisis de los resultadosde la

difracciónderayosX, ya queestaconstituyeunade las técnicasmásútiles, y queademás

no esdestructiva,paracaracterizarla estructurade lasmulticapas[57]. Los máximosen

el difractogramavienen dadospor la condición de Laue [58] de que el vector de

dispersiónQ=k-k’ coincidaconun vectorde la red recíprocaK (k y k’ son los vectores

de ondadel haz incidentey difractadorespectivamente).En el casode unasuperredla

red recíprocaseve modificadarespectoa la láminasimple por dosmotivos; en primer

lugar,si haycoherenciaentrelascapas,los parámetrosderedtomaránvalorespromedio

a0, b0, y c0 entrelos de los dos materialesconstituyentes;además,la existenciade una

periodicidadañadidadarálugar anuevosvectoresde la red recíproca[59]del tipo

K=hi+kb+l¿+mwt (4.1)

dondeh, k, 1 y m sonnúmerosenteros,at 1?y c definenla red recíprocapromedioy

w correspondea la periodicidadde la multicapa.Así, enun difractogramarealizadoen

la geometríaBragg-Bentano,dondeel vectorde dispersiónessiempreperpendiculara

la lámina, apareceránmáximoscuandosecumplala condición

Q=2i,-1/d0 ± 2n-m/A, (4.2>

siendoQ= Q , 1 y m númerosenteros,d0 el espaciadopromediodelos planosparalelos

a la muestray A la longitud de modulaciónde la superred.Teniendoen cuentaque A

es, típicamente,delordende 100 A, lo quecorrespondesegúnla ley de Bragga ángulos

de difracción 2O~1o, aparecenpicos en la región de ángulo bajo del difractogramay

satélitesen tomo a las reflexionesprincipalesde la películasimple originadospor esta

periodicidadartificial.
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El número,tamañoy formade estossatélitesdependetantode losmaterialesque

forman la multicapacomo de suscaracterísticasestructurales,talescomo la rugosidad

de las capas,la interdifusión, tensiones,etc [60].Existendistintosmodelosr60, 61] que

describenlos espectrosde rayosX de las multicapasteniendoen cuenta todos estos

fenómenose, incluso,puedenllegara cuantificarlosmediantetécnicasde refinamiento

de rayosX [60]. Estetipo de técnicasseha empleadoen el estudiode las superredes

eje-c, mostrandola existenciade escalonesde una celda unidadentrelas capasy una

cierta interdifusión entreel Y y el Pr en la primera capade la interfase[50]. Este

análisis, sin embargono puedeaplicarseen el casode las superredeseje-a, ya que la

proximidadentre las reflexionescorrespondientesal sustratoy las de la muestraaltera

la forma de los satélites.

De todasformas, la presenciade los satélitesde superred,quese muestranen

detalleen la figura 4.11 para una superredeje-a, nos asegurala existenciade una

modulaciónencomposiciónbien definida,ynospermiteanalizarla calidaddela muestra

de forma sencilla.En primerlugar,el parámetrode red promediopuedeobtenersede
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FIGURA 4.11:Detallede lossatélitesdeánguloalto entomoal pico(200) deunasuperred
<58 Á EuBa2Cu3O7/I9A PrBa2Cu3O7~qe-a.

44 46 46 50 52



96

la posicióndel pico principal (200); por ejemplo,para ]a muestrade las figuras 4.10y

4.11 (58k EuBa2Cu3O7/19k PrBa2Cu3O7),20=47.00,quesecorrespondecona=3.86k,
valor intermedioentreel EuBa2Cu3O7(a=3.84 A) y el PrBa2Cu3O7(a=3.87A).

A continuación,podemosencontrarel valor de la longitud de modulaciónA a

partir de las posicionesde los satélitesmediantela expresión[62]

(4.3)

quesepuedededucirapartir de la ley de Bragg,teniendoen cuenta(4.2),y dondeX es

la longitud de onda de los rayos X, y los ángulos 0¡+m indican las posicionesde los

satélitesde orden i+ni. De estamaneraseobtiene~ =76 A, queconcuerdabastante

bien con la sumade los espesoresnominalesde 15 celdasunidadeje-ade EuBa2Cu3O7

y 5 de PrBa2Cu3O7,A,,~,=77A, quehabíamosprogramadoduranteel crecimientode la

muestracalculandolos tiemposa partir del ritmo de deposiciónde los blancos.

Asimismo, la anchurade los satélitesA(20) proporcionainformaciónacercade

la longitud de coherenciade la modulaciónen la dirección de crecimientoF mediante

la fórmula de Scherrer[58]

F=0.9XI(á(20)cos0). (4.4)

Parala superredde la figura 4.11 la anchuraFWHM de los satélitesoscilaentre0.20 y

0.250dependiendodelordendelsatélite, lo cual correspondecon F=400A; esdecir, al

menosa lo largode cinco bicapasexistecoherenciaen la modujación,lo cual esunvalor

comparablea los resultadosque aparecenen la literatura para superredescon

orientacióneje-c[14].Porotra parte,en las superredesde EuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O,los

picos de ángulo bajoson difíciles de observar,ya quesu intensidadesproporcionalal

cuadradode la diferenciade factoresde estructurade las capas[63] y los números

atómicosdel Eu y el Pr sonmuy próximos, ZEu=
63y Z4~=59,por lo quehabitualmente

son enmascaradospor el hazdirecto.

Tanto las superredesorientadaseje-c como las eje-a presentantransiciones

superconductoras,si bien la temperaturadetransicióny la resistividaden estadonormal

se ven afectadaspor la presenciade las capasaislantes.En las figuras 4.12 y 4.13 se
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FIGURA 4.12:Resistividadenfuncióndela temperaturaparaunasuperadconorientación
eje-c (152A EuBa2Cu3O7/23A EuBa2Cu3O7).

muestrala dependenciade la resistividaden función de la temperaturapara dos

superredesEuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7con espesoresde lascapascomparablesy distintas

orientaciones:(152 k EuBa2Cu3O7/23k PrBa2Cu3O7)eje-c (Fig. 4.12) y (154 A
EuBa2Cu3O7/19k PrBa2Cu3O7)eje-a (Fig. 4.13). La superredeje-c mantiene el

comportamientometálico,y su temperaturade transiciónesTco=
8O K. Su resistividad

es, sin embargo, más elevadaque la de una lámina simple y, en lugar de una

dependencialineal con la temperatura,presentauna cierta curvaturanegativaquees

característicade estetipo de superredes[51].Estaforma de la resistividaden función

de Thasido asociadaa la contribuciónde la conduccióna travésde las capasais]antes

en paralelocon las del óxido metálico junto con la presenciade dispersiónen las

intercaras[51,64].

En la superredeje-a, sin embargo,ya no encontramosel comportamiento

metálico,sino que la resistividadseincrementaal bajarla temperaturaa partir de 200

K y la temperatura críticasedesplazahastaT~
0=59 K. El origen de estasdiferenciasen
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FIGURA 4.13:Resistividadenfuncióndela temperaturapara unasuperredconorientación
eje-a (154~iEuBa2Cu3O7/19Á PrBa2Cu3O7).

el efectode las capasde PrBa2Cu3O7sederiva de la distintadisposiciónde los planos

de CuO2 respectoa la modulación en la composición de la tierra rara según la

orientaciónde la muestra(Figura 4.14) [20]. Si la superredestáorientadacon el eje-a

perpendicularal sustrato(Figura 4.14a), cadap]anode CuO2 estácompartidopor las

capasde Eu y Pr, mientrasque, en una superredeje-c (Figura 4.14b),cadaparejade

planosde CuO2sólove un tipo de átomode tierra rara,o bien Eu o bienPr. Teniendo

en cuentael carácterlaminarde estoscompuestos,dondelos portadoresresponsables

de la superconductividadseencuentranesencialmenteenestosplanos,resultaclaroque

los efectosde redistribuciónde cargaentrelas capasde Fu y Pr debensermayoresen

las superredeseje-a, lo que tambiénhasido predichoa partir de cálculosteóricos[65].

Esta disminución en la densidadde portadoresen las capas de Eu debido a la

localizaciónen tomo a los átomosde Pr, podríaser la responsablede la reducciónen

la temperaturacríticay la pérdidade la metalicidadobservadaen las superredeseje-a

[13,20], quesehacemásacentuadaal aumentarel grosorde las capasde PrBa2Cu3O7

en estetipo de superredes[20].

200 250
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4.2 Superredesde EuBa1Cu3OjSrT¡03 COli orientación eje-cy eje-a

Entre los óxidos de estructurade perovskitapuedenencontrarse,ademásdel

PrBa2Cu3O7,otros materialescompatiblescon los superconductoresde la familia 123

para la fabricación de superredesy multicapas. Entre otras, las superredes

YBa2Cu3O7/Y~Pr1~Ba2Cu3O7[66] o YBa2Cu3O7/Pr~Ca1~Ba2Cu3O7[67]permitenestudiar

los efectosde transferenciade cargaentre las capas,a travésde la influencia de la

densidadde portadoresdel metalno superconductoren la temperaturade transición

superconductora,o bienaumentarel acoplamientoentrelascapassuperconductoras[68].

Asimismo,existenresultadosdesuperredesYBa2Cu3O7/Nd183Ce017CuO~[69] en las que

resultadominanteel efectode las tensionesdecoherenciay, másrecientemente,sehan

fabricado superredesYBa2Cu3O7/Laeó7Baú33MnOa[70] en las que coexisten la

superconductividady el ferromagnetismo.Nohemosencontrado,sin embargo,resultados

previos de superredes EuBa2Cu3O7/SrTiO3 cuya fabricación y propiedades

superconductorasdescribiremosa continuación.

Por otro lado, el SrTiO3 ha sido uno de los materialesaislantesmásempleados

en la fabricaciónde dispositivosbasadosen los superconductoresde alta temperatura,

debidoa subuen acoplodered conel YBa2Cu3O7.En comparacióncon el PrBa2Cu3O7,

cuya resistividada temperaturaambiente(p — 3 10~ 11cm en el planoab [48]) esmás

bienla de un semiconductor,el SrTiO3 tieneunaresistividadmuy elevada(p —ío~ 11cm

a 300 K [10]) que lo haceapto para formar parte, por ejemplo, de las capasde

aislamientoentredos nivelesde un mismo dispositivo[3, 4, 9, 10] o paraactuarcomo

dieléctricoen dispositivossuperconductoresmoduladospor efectode campo(SuFET)

[71, 72]. De estemodo,el SrTiO3 pareceser un material aptopara la realizaciónde

superredesen combinación con el EuBa2Cu3O7,ya quese obtienenbuenosresultados

decrecimientoen la fabricacióndelas heteroestructurasquecomponenlos dispositivos,

y además,al ser un verdaderomaterial aislante,puedenaparecernuevosefectosen

comparacióncon lassuperredesEuBa2Cu3OjPrBa2Cu3O7másampliamenteestudiadas.
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PELÍCULAS DE SRTIO3, BICAPAS SRT¡03/EuBÁ2Cu3O7 Y TRICAPAS

EuBA2CU3O,/SRTIOJEUBA2CU3O7

En primer lugar,antesde comenzarcon las superredes,esnecesariocomprobar

que podemosobteneren nuestro sistemaláminassimples de SrTiO3 en las mismas

condicionesde deposiciónque las películasdel superconductory, asimismo, que se

mantienela calidad cristalina y superconductoraen el crecimiento de SrTiO3 sobre

EuBa2Cu3O7y viceversa.

Hemos elegido como sustrato para la realización de estas muestras el

LaAIO3(100),ya que,aunquepresentaun desajusteun poco mayorcon el EuBa2Cu3O,

(a(LaAIO3)=3.79k), por estemismo motivo los picos delsustratoen el difractograma

de rayosX estánsituadosa ángulosmásaltosquelos del SrTiO3 y el EuBa2Cu3O7,y nos

permiten observarclaramentelos resultadosdel crecimiento.Asimismo las capasdel

superconductorsehancrecidocon la orientacióneje-a,paraevitarel solapamientoque

se produce entre el pico (200) del SrTiO3 (a(SrTiO3)=3.905 k) y el (006) del

EuBa2Cu3O7(c/3=3.901k).

En la figura 4.15 semuestrael difractogramade rayosX 0/20 deunaláminade

SrTiO3 sobre LaAIO3, crecidacon T~=640
0C(la temperaturadel primer pasode eje-a

sobreeste sustrato)y P=300xnTorr (94%Ar, 6%02), con un espesorde 290 k. Sólo

aparecen,ademásde los picos del sustrato, las reflexiones correspondientesa la

orientación(100) delSrTiO
3; sehautilizadounaescalalogarítmicaen la intensidadpara

asegurarque no existentrazasde picos correspondientesa otrasfasesu orientaciones

no deseadas.El parámetrode red de la películapuedecalcularseapartir de la posición

de los picos,y seencuentraun valor a’=
3.931k, ligeramentesuperioral del material

masivo.Esto podríadebersea la tensióninducidapor el crecimientosobreel LaAIO
3,

cuyo parámetroderedesmenory, consecuentemente,la contracciónenel planollevaría

asociadala expansiónobservadaen la direcciónperpendicular.La anchurade estepico

Bragges A(20)=0.28
0,queequivale a unalongitud de coherenciaF=300k, segúnla

fórmula de Scherrer(4.4), quecoincide con el espesorde la película,lo queda ideade
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FIGURA 4.15:Dzfmctograma6/26 de una película de SrTiO3sobreLaAlO3(100).En el
recuadroaparecela curva rocking en tomo al pico (200) (FWHMWt27’).

unaalta cristalinidadde esta.Tambiénpodemosver, en el recuadrode la figura 4.15,

que la curva rocking en tomo al pico (200) esbastanteestrecha,con anchuraa medía

altura FWHM=0.27
0.De todosestosresultadospodemosconcluir que, efectivamente,

podemosobtenermediantepulverizacióncatódicapelículasde SrTiO
3 sobreLaAIO3 con

alta calidadcristalinay enel mismo rangode parámetrosde deposiciónquelas láminas

de EuBa2Cu3O7superconductoras.Estocoincide con los resultadosen la literatura, en

los que seencuentraun buencrecimientodel SrTiO3 por ablaciónlaser [10, 73] y por

deposiciónquímicaenfasevaporconprecursormetalorgánico(MOCVD) [74]al menos

en el rangode temperaturasde deposición660
0C-7600C.

El siguientepasoconsisteen la fabricaciónde bicapasEuBa
2Cu3O7/SrTiO3para

comprobar,por un lado, el crecimientodelSrTiO3 sobreel EuBa2Cu3O7y, por otro, ver

si seproducealgún efectosobre las propiedadessuperconductorasde esteúltimo. La

deposiciónde las capasde los dosmaterialesse realizóen las mismascondicionesde

y temperaturaquela láminasimplede SrTiO descritaanteriormente.Lascapaspresión 3

secrecieronde maneraconsecutivaconun intervalode 5 minutosentreunay otra para

20 30 40 50
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FIGuRA 4.16:Difractograma 8128 de una bicapa <1500 4 EuBa2Cu3O7Il2O4 SrTiO3)
sobreLaAlOftlOO).Losrecuadrosmuestranlascurvasrockingen tomoa lospicos<200)
del EuBa2Cu3O7y del SrTiO3 (FWHM= 0.280y 0360 respectivamente).

permitir un cierto tiempode prepulverizacióndel blancode SrTiO3 unavez apagadoel

magnetróndc del EuBa2Cu3O7.Al finalizarla deposiciónde la bicapael enfriamientose

realizó siguiendoel mismo procesode oxigenacióndescritoen el apartado4.1.

La figura 4.16muestralos resultadosde la caracterizaciónpor rayosX deunade

estasbicapas(1500k EuBa2Cu3O7/120k SrTiO3) eje-a crecidasobreun sustratode

LaAIO3(100). Los parámetrosde red son ahoraa=3.848k para el EuBa2Cu3O7y

a=3.918k parael SrTiO3, con lo quevemosquela deformaciónde esteúltimo seha

reducidoal crecersobreel óxido superconductor,con el que tiene un mejor ajustede

red. Las curvasrockingsonestrechascon FWHM=0.28
0y 0.360 parael EuBa

2Cu3O,y

el SrTiO3 respectivamente.Estas bicapas siguen manteniendo la transición

superconductora,tal y comoapareceen la figura 4.17paraunabicapacrecidasobreun

sustratode SrTiO3(100)y con espesores(1500k EuBa2Cu3O7/100k SrTiO3). En este

caso,no seha realizadola medidapor transponeya queparamedir la resistividadsería

necesariorealizarel contactoeléctricoa través de 100 k SrTiO3 con el consiguiente

40 42 44 46 48
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FIGURA 4.17:Susceptibilidadac enfunción de la temperatura,medidaconh =0.1 Oey
[4kHz, para unabicapa <iMWÁEuBa2Cu3O7/100ÁSrTiO3) crecidasobreSrTiO3<’100).

aumentode la resistenciade contacto.Así pues,seobservaclaramentela transiciónen

la medidade la susceptibilidadac, aunqueel inicio de la señaldiamagnéticaseproduce

tan sólo a 74 1<, lo que puedeestaroriginadopor tratarsede muestrascon orientación

eje-acrecidasen un sólo paso.

Por último, hemos continuadoel procesodepositandotricapas EuBa2Cu3O7/

SrTiO3/EuBa2Cu30,,puestoque, aunqueya conocemosbastantebienel crecimientodel

superconductorsobre sustratosmonocristalinosde SrTiO3, esnecesariocomprobarque

la calidad de la láminadepositadasobrelas bicapassigasiendobuena.A esterespecto

cabemencionarqueresultadosde microscopiaelectrónicade transmisiónen este tipo

deheteroestructiuras1~~]muestranunbuencrecimientoepitáxicodeamboscomponentes

sin que aparezcancapasintermedias,inclusoextrayendola muestrade la campanade

vacíoentrela deposiciónde lasdistintascapasconla posibledegradaciónsuperficialque

ello implica (mientrasqueen nuestrosistemaseha realizadotodoel procesoin situ).

Otro aspectoque nos interesabainvestigar en las tricapas era si existía la
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FIGURA 4.18:Difractograma 8/28 para dostricapas (1500.4EuBa
2Cu3O7/29.4 SrTiO3/

1000.4EuBa2Cu3O7)crecidasuna de ellas en un pasoy otra en dospasos. (Seobservan
también las reflexionesprovenientesde las radiacionesextras Cu(Kf3) y W(La) no
completamenteatenuadas).

posibilidadde utilizar el mismo métodode dos pasosen la temperaturade crecimiento

queseempleaen las láminassimpleseje-a.La figura 4.18muestralos difractogramasde

rayosX de dos tricapascon los mismosespesores(1500k EuBa2Cu3O7/29k SrTiO3/

1000 A EuBa2Cu3O7),pero una de ellas crecidaen un solo pasoy la otra con dos. Es

decir, en la primera muestralas tres capasfueron crecidasa la misma temperatura,

TD=640
0C. Por su parte, en la segundamuestra,la primera capade EuBa

2Cu3O7se

depositóen dos pasosT~=640-700
0Cy, tanto el SrTiO

3 como la capa superior de

EuBa2Cu3O7,se crecierona la temperaturadel segundopaso T~2=700
0C. Como se

observaapartir de los resultadosde rayosX, enestasegundamuestraaparece,además

de la reflexión (200), el pico (005) correspondientea la orientacióneje-c. Se observan

tambiénen estagráficalas reflexionesprovenientesde dosradiacionesextras,Cu(KJ3)

y W(La), queno hansidocompletamenteatenuadasparaaumentarla intensidadde las

reflexionesprincipales.Podemosestimar,a partir de las áreasen el difractograma,que

en estamuestraexisteun 7.5 % de granoscon la orientaciónno deseada,lo que, si

consideramosque selocalizanfundamentalmenteen la capasuperior,suponeun 20 %.
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La anchurade las curvasrocking en torno al pico (200), FWHM=0.50, es similar en

ambasmuestras.

En lo que se refiere a las propiedadesde transporte,en la figura 4.19 hemos

representadola resistividaden función de la temperaturaparala tricapaeje-acrecida

en un sólo paso, juntocon los datoscorrespondientesa dos láminassimpleseje-a,una

de ellascrecidatambiénenun sólopasoy la otra por el métodohabitualdedos pasos.

Como puedeverse,paralas dos muestrasdepositadasa la temperaturamásbaja, la

resistividadresidualaumentay la temperaturade transicióndisminuyehastaT~
0=73 K

para la película, y Tcú=
74 K para la tricapa, en comparacióncon T

00=82 K para la

lámina crecidaen dos pasos.Así pues,de todos estosresultadosen tricapas,sederiva

quela capaintermediade SrTiO3 noshaceperderla orientacióninducidaen la lámina

eje-aduranteel primerpasode la deposición,por lo quesi queremosobtenersuperredes

conesaorientaciónpuraseránecesariocreceríasenun sólopaso,aunqueello repercuta

en suspropiedadesde transporte.

1200
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FIGURA 4.19: Resistividaden función de la temperaturapara: una tricapa (1500.4
EuBa2Cu3O7I29ÁSrTiO3/1000.4EuBa2Cu3O7)qe-a crecida en un sólopaso<—% una
películade EuBa2Cu3O7eje-acrecida en un paso(- - - -) y unapelículade EuBa2Cu3O7
eje-acrecida en dospasos(
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SUPEIUtEDES EuBA2Cu3O,/SRTIO3

Así pues,unavezquesehacaracterizadola fabricacióndeheteroestructurascon

EuBa2Cu3O7y SrTiO3 porpulverizacióncatódica,sepuedecomenzarel crecimientode

las multicapas. Para ello se han utilizado las mismas condiciones de presión y

temperaturaque para las láminas simples de superconductorcon las distintas

orientaciones,salvo en que las superredeseje-a se hicieron en un sólo paso de

temperaturaparaobtenerestaorientaciónpura.Se handepositadode forma alternada

espesoresfijos de ambosmateriales,empezandosiempreel crecimientopor la capade

EuBa2Cu3O,y terminandoconla deSrTiO3, hastaun total de 7 bicapas.Al finalizar el

crecimientode la láminaserealizael mismoprocesode oxigenaciónqueen laspelículas

(apartado4.1).

En la figura 4.2Da podemosver el resultadode la difracción de rayosX de una

de estassuperredes(370 k EuBa2Cu3O7/31k SrTiO3), es decir (95 celdasunidad

EuB¾Cu3O7/8celdasunidad SrTiO3), crecidasobre un sustratode LaAIO3(100). Sólo

encontramoslas reflexionescorrespondientesa planos(¡¿00), lo que indicaquese trata

de unalámina con orientacióneje-apuray, efectivamente,aparecensatélitesentorno

a los picos principalesdebidoa la modulaciónartificial introducida.La figura 4.2Db es

un detalledel mismodifractograma,ampliandola región en torno al pico (IDO) y en el

quesepuedeobservarlos satéliteshastael quintoordena la izquierdadel picoprincipal.

A la derechade éste,sin embargo,solapancon el pico del sustratoy no puedenverse.

El espaciadode la superredesa=3.85k, muy próximo al de las películas simples de

EuBa2Cu3O7,comoesrazonableenunasuperreddondelascapasdeestesonmuchomás

gruesasquelas de SrTiO3; y a partir de las posicionesde los satélitesseobtieneque la

longitud de modulaciónesA =400A. En el recuadroaparecela curva rockingen torno

al pico (200) conFWHM=D.35
0.

La figura 4.21 muestraun detallede los satélitesen torno al pico (200) en otra

superred eje-a, también crecida sobre LaAIO
3(100), pero con una longitud de

modulaciónmenor(107kEuBa2Cu3O7/12A SrTiO3),esdecir28 celdasunidadeje-adel
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FIGuRA 4.21:Detalle delos satélitesde ánguloalto, en tomoa la reflexión (200)de una
superred(107.4EuBa2Cu3O7Il2.4SrTiO3) eje-a, crecidasobreLaAlO3(100).

superconductory 3 del aislante.Aparecennuevamentesatélitescon una separación

equivalentea A =119k, y el espaciadode la celdaunidad(a =3.87k)aumentaun poco

másencomparaciónconlaspelículas,ya quela proporciónde SrTiO3 en el espesortotal

tambiénseve incrementadarespectoa la superredanterior.La longitud de coherencia

de la modulación,F~ 350k, esnuevamentedel ordendel espesorde tres bicapasal

menos.

Tambiénesposibleconseguirsuperredesconel eje-c perpendicularal planodel

sustrato,como la muestracuyo difractogramaapareceen la figura 4.22, en la quelos

espesoresde lascapasson(152A EuBa2Cu3O7/20 A SiTiO3) y quetambiénestácrecida

sobre LaAIO3(100). En este caso puedenverse los picos correspondientesa las

reflexiones(001), y seencuentranpicosoriginadospor la periodicidadartificial tanto en

la zonade ángulo bajo comoen torno a los picos de ánguloalto (DD3) y (006), quese

observanmásclaramenteexpandiendola escalade ángulos(Figura4.23). Enel recuadro

se ha representadola curva rockingen torno al pico (006) con FWHM=0.31
0. En la

43 44 45 46
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FIGURA 4.22:Difractograma6/26de unasuperredeje-c (1524EuBa2Cu3O7/204SrTiO3)
sobre LaAIO3(100). El recuadm muestra la curra rocking en tomo al pico (006)
(FWHM=0.310)

figura 4.23ahemosampliadola regiónde ángulobajoentre¶0 y 30, dondeaparecentres

picos superpuestosal fondo debido al haz incidente,y que puedenasociarsea los

órdenesm=3, 4 y 5 de la periodicidadA~=185k. Pordebajode20=10, dondeestarían

los máximoscorrespondientesa m= 1 y 2, no sepuedecontinuarla medidaparaevitar

queel hazdirectopudieradañarel detector.La anchuradeestospicosproporcionauna

estimaciónde la longitud de coherenciaF~=5D0 k, calculadamediante(4.4). Estos

resultadosconcuerdanbastantebiencon losvaloresqueseencuentrandelanálisisde los

satélitesde ángulo alto (Figura 4.23b) AHÁ= 190k y FHÁ’~420k. El espaciadode la

superredseríac=11.8k, lo cual equivalea un parámetrode reden lascapasde SrTiO3

a=c/3=3.93A que es el mismo que se encontrabaen el crecimiento de las láminas

simplesde SrTiO3 sobreestossustratosde LaAIO3.

Tambiénhemosrealizadola deposiciónde las superredescon orientacióneje-c

sobre sustratosde SrTiO3(100) y, en este caso, podemosobservarlos satélitesde

superreda ambosladosdel pico principal, tal y como se muestraen las figuras 4.24 y

4.25 parados superredes(230A EuBa,Cu3O7/20A SrTiO3), esdecir (20 celdasunidad

0 10 20 30 40 50
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(006) para la mismasuperred.
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EuBa2Cu3O7/5 celdasunidadSrTiO3), y (200 A EuBa2Cu3O7/2DA SrTiO3), o sea(17

celdas EuBa2Cu3O7/5celdasSrTiO3). Las longitudes de modulación calculadasde la

posiciónde lossatélitessonA=250kyA=225k,y seencuentranlongitudesdecoherencia

de F=800ky F~7DDA para cadauna de ellas, lo cual significa que podemosobtener

muestrasde calidadsimilar sobreambostiposde sustratos,LaAIO3(100)y SrTiO3(100).

Hemos encontrado transiciones superconductorasen las superredescon

orientacióneje-ccrecidassobrelos dostiposdesustratos(Figura4.26).Así, porejemplo,

paraunasuperredeje-c(152kEuBa2Cu3O7/2DA SrTiO3) depositadasobreLaAIO3(100)

el cerode resistividadse alcanzapara Tco=
39K (Figura4.26a)mientrasquela superred

eje-c (230A EuBa
2Cu3O7/2DA SrTiO3), crecidasobreSrTiO3(100)y conmayor espesor

de las capasde EuBa2Cu3O7,se hacesuperconductorapara Tco=bI K (Figura 4.26b).

Ambas láminas presentanun comportamientometálico, aunquecon un aumento

considerablede la resistividaden estadonormalrespectoa las películaseje-e simples.

Por otro lado, en las superredeseje-a se pierde la metalicidad y la transición

superconductorase degradaaúnmásdebidoa la másbajatemperaturade deposición.

En amboscasosel aumentoen la resistividadjunto conla reducciónen la temperatura

críticapodríanestarasociadosa unaciertadeficienciade oxigenodebidaa la presencia

de lascapasde SrTiO3.

En resumen,hemosfabricadosuperredessuperconductorasEuBa2Cu3O7/SrTiO3

con buenascaracterísticasestructurales,como se observaa travésde la difracción de

rayosX en la queaparecenpicos nuevosasociadosala periodicidadartificial, tanto en

la regiónde ángulobajo comoen torno a los picos principales,y de las que no existían

resultadospreviosen la literatura.El análisisde la influenciade las capasaislantesde

SrTiO3 en las propiedadessuperconductorasde estasmuestras,especialmenteen la

anisotropía,lo hemosrealizadomásen detalleen el capítulo6.
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FIGURA 4.26:Resistividaden función de la temperaturapara (a) una superred<152.4
EuBa2Cu3O7/20A SrTiO3) 4e-c sobre LaAIOJIOO). <b) una superred (230 .4
EuBa2Cu3O7/20ASrTiO3)eje-c sobreSrTiO3(100).
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.

4.4 Conclusiones

En resumen,sehancrecidoporpulverizacióncatódicadistintos tiposdepelículas

delgadasy multicapas superconductorasde alta temperaturacrítica, que se han

caracterizadofundamentalmentemediantela difracciónderayosX y las transicionesen

resistividad.

Se puedenobtenerpelículassimplesde EuBa2Cu3O7/SrTiO3(100)ya sea con

orientacióneje-c o eje-a, dependiendode las condicionesde temperaturay presión

parcialde oxígenodurantela deposición.Parael crecimientode las láminaseje-ase

empleaun métodode dos pasosen la temperaturaque, además,puedeoptimizarse

mediantela utilizaciónde Eu comotierra rara.Los resultadosde difracciónde rayosX

permiten comprobarque las muestraspresentanun único tipo de orientacióny son

altamentetexturadas(con anchurade las curvasrocking pequeña,FWHM—D.3
0 para

películas eje-c y FWHM—0.20 para películaseje-a). En amboscasos la resistividad

presentaun comportamientometálicoy las temperaturasde transiciónson elevadas,

T~
0~8&89 K y Tco~S288K para las láminaseje-cy eje-a respectivamente.

Las películas eje-a poseenuna microestructuracaracterísticaque se puede

observarpor microscopiaelectrónicade transmisión.Consisteen dominiosirregulares

de unos 200 k de tamaño,separadospor fronterasde 900, que se forman duranteel

crecimientoal poder alinearseel eje c del EuBa2Cu3O7con cualquierade las dos

direccionesprincipalesdel sustratocúbicode SrTiO3(IDD).

Se han fabricado también superredesEuBa2Cu3OjPrBa2Cu3O7tanto con

orientacióneje-c como eje-a con condicionesde deposiciónsimilaresa las películas

simples.En los difractogramasderayosX aparecensatélitesde ánguloalto originados

por la periodicidadadicionalde la estructurade superred.Lasposicionesdeestospicos

permitencalcularla longitud demodulaciónde lassuperredes,queconcuerdamuybien

con los espesoresnominales programadosdurante el crecimiento. Asimismo, se

encuentraque la coherenciaen la modulaciónsemantiene,al menos,en longitudesdel

orden de cinco bicapas. Ambos tipos de superredes presentan transiciones
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superconductoras,aunquetanto la resistividaden estadonormalcomo la temperatura

de transiciónsevenmodificadasporla presenciade las capasde PrBa2Cu3O7,hechoque

afectade un modomásimportantea lassuperredeseje-aen lasquelos planosde CitO2

estáncompartidospor las capasde Eu y Pr.

Finalmente,hemoscrecido superredesde EuBa2Cu3O7/SrTiO3,de las que no

existían resultadosprevios en la literatura. En primer lugar, hemos realizado la

deposiciónde películassimplesdeSrTiO3y debicapasy tricapasde EuBa2Cu3O7/SrTiO3

sobre LaAIO3(100) para caracterizarel crecimientode estesistema.A continuación,

hemosobtenidolassuperredessobre distintossustratos(LaAIO3(100) y SrTiO3(IDD)) y,

tanto con orientacióneje-c como eje-a, en condicionesde deposiciónparecidasa las

láminassimples.Lasmuestrastienenbuenaspropiedadescristalinas,comosedesprende

de la presenciade satélitesde superredy picos de ángulobajo en el espectrode rayos

X, y todas ellas presentanuna buena longitud de coherenciaen la modulación

perpendicularal sustrato.Paralas superredescon orientacióneje-c existe transición

superconductoraen resistividad,aunquetambiénse ve afectadapor la presenciade las

capasaislantes.
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CAP TULO 5

Microestructura y propiedadesde transpofle en el estado

mixto de láminas delgadasde EuBa2Cu3O7con orientación

eje-a

5.1 Microestructura y propiedadesde transporte en el estado

normal

Debidoa la anisotropíadela estructuracristalinade los superconductoresde alta

temperaturacrítica [1], muchasde sus propiedadestanto superconductorascomo en

estadonormal son también fuertementeanisotrópicas12-41. Entre ellas, la longitud

coherentesuperconductora~ en el EuBa2Cu3O7esdel ordende 16 A en la dirección

paralelaa los planosde CitO2 y de 3 A perpendiculara ellos [3]. Por estemotivo, las

películas delgadas con orientación eje-a, en las que los planos de CuO2 son

perpendicularesal sustrato,presentanpotencialmentemejores propiedadespara su

aplicaciónen dispositivostipo túnel quelas láminascon orientacióneje-c [5-7].

Sin embargo,estaspelículasde EuBa>Cu3O7con orientacióneje-acrecensobre

los sustratoscúbicosdeSrTiO3(100)conunaestructuraparticular[8], esquematizadaen

la figura 5.1, comoseha observadopor distintastécnicasde caracterizaciónestructural

(Capítulo4). Esto es, los planosde CuO2 puedenalinearsecon cualquierade lasdos

direccionespreferentesdel sustrato,[100]y [010], formandodominios de un tamaño

característicoen tomo a unos 200 A y separadospor fronterasde 9O~. De estemodo,

parapodercomprenderlos mecanismosquegobiernanla propiedadesde transportede

estasmuestras,y así poderoptimizarías,esnecesarioteneren cuentatanto los efectos

de la anisotropíaintrínsecacomolos introducidospor estaestructurademicrodominios.
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Planos CuO2

SrTiO3 _______ [alo]

Frnuit~ 5.1: Esquemade la disposiciónde los planos de CuO2 en una película de
EuBa2Cu3O7/SrTiO/100), mostrando la estructura de dominiosseparadosporfronteras
de 900.

En la figura 5.2 se han representadolas transicionesen resistividadde dos

películasde EuBa2Cu3O7/SrTiO3(100)una de ellas con orientacióneje-cy la otra con

orientación eje-a. Como puede observarse,si bien las temperaturasde transición

superconductorason similaresen ambasmuestras,y en las dos la resistividadtiene un

comportamientometálico, en el casode la películaeje-a la resistividada temperatura

ambientepresentavaloresen tornoa 1100gÁilcm, cuatrovecessuperioresa los obtenidos

en la películaeje-c,250¡=1cm.Lasdiferenciasen la resistividadresidualPO, obtenidade

la extrapolaciónaT=0, sonaúnmayores:p0(eje-a)=áSOgflcmy p4eje-c)= 1041cm.Por

suparte,la pendientede la resistividaden estadonormalesaproximadamenteel doble

para la película eje-a que para la eje-c, dp/dTtd.5p,tlcm/K y dp!dT~0.8g$ilcm/K

respectivamente.Estasdiferenciasde la resistividadson, sin embargo,muchomenores

a la anisotropíaen la resistividadencontradaen monocristalessin maclas, Pfta=35

medidaa 275 K [9] (siendo p0 y Pa la resistividadmedidaa lo largo de los ejesc y a

respectivamente).Porestemotivo, el aumentoen la resistividadde las láminaseje-ano

puedeser atribuido a una contribución de conduccióna lo largo del eje c, sino que

[loo]
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FIGURA 5.2:Resistividadenfunciónde la temperaturapara unapelículaconorientación
eje-a <línea continua)y unapelícula eje-c <línea discontinua).

resultamás adecuadoanalizarlasuponiendoque la corrientecircula siemprea lo largo

de los planosdeCuO2, siguiendoun caminoen zig-zagque,enpromedio,esequivalente

a la dirección de la corrientemacroscópica[8]. Dentro de estaimagen la resistividad

vendríadadapor [10]

p(Tr 2 Pfrontera+p 2 Pó•~ r >~ p~,±P(p¿+a’T>, (5.1)
fronteras dominks fronteras

donde £Pfn,~r. es un término independientede la temperaturacorrespondientea la

dispersiónde portadoresen las fronterasentrelos dominios; p~,~~0(7)esla resistividad

a lo largo de los planosde CuO2 dentrode cadadominio y cuya dependenciacon la

temperatura,EPaomi,~o(T)= p0’+&T, serásimilar a la de las láminaseje-een las que la

resistividadresidualintrínseca,pa” esrelativamentebajay la pendiente,a’, espróxima

a la medidaen monocristalesa lo largo del planoab (a~ =0.6¡íflcm/K); E esun factor

geométricomayorque la unidadparateneren cuentael aumentodel recorridoefectivo

y la disminuciónde la secciónque se produceal seguirel camino en zig-zag. Así, la
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pendienteen la resistividadde las películaseje-aaumenta, dpldT=Pa1,y apareceuna

contribuciónelevadaala resistividadresidualp
0=SPfmntera+PPO’ debidaalas fronterasde

900.

En las medidasdel efectoHall en estadonormal [11], el comportamientode las

láminaseje-aessimilar al encontradoenmonocristalesconel campomagnéticoaplicado

paralelamentea los planosde CitO2 [2,12],estoes, R11 ~6.10iO m
3/C prácticamente

independientede la temperatura.En este caso no se observaningún efecto de la

estructurade dominiosya que,debidoa las relacionesde Onsager,las componentesno

diagonalesdel tensorconductividad,responsablesdel efectoHall, sólo dependende la

direccióndel campomagnéticorespectoa la estructuracristalinay no de la direcciónde

la corriente,esdecir,u~~(H)=a(-H)~
1.

Si bien estaimagende conduccióna lo largo de los planosde CuO2 permite

comprenderel comportamientode laspelículaseje-aen estadonormal[8], el efectode

lamicroestructuraensuspropiedadesenel estadomixto esmáscomplicado.Porun lado

existen resultadosconflictivos acercade si el carácterde las fronterasde 9O~ es de

unionesdébiles[13] o no [14], y de cuál essu influencia sobrela corrientecrítica en

presenciade un campo magnético[15]. Por otra parte,también resulta interesante

comprenderlos efectosde la anisotropíadel materialy la posibleexistenciade anclaje

intrínseco [16] debido a la estructura laminar de los superconductoresde alta

temperaturacrítica.A continuaciónvamosa estudiarlas distintaspropiedadesde estas

muestras en el estado superconductor: corriente crítica, fuerza de anclaje,

magnetorresistencia,característicasI-V, etc, así como su dependenciatanto con la

temperaturay conel campomagnético,y vamosaintentaranalizaríasteniendoencuenta

tanto la microestructurade las películaseje-acomola anisotropíadel material.
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5.2 La corriente crítica sin campo magnético aplicado y las

fronteras de 900

El efectode la microestructuraresultaclaramenteaparenteen la corrientecrítica

sin campo magnético aplicado de las películas eje-a. La figura 5.3 muestra la

dependenciade J~, en función de la temperaturamedida para varias muestrasde

EuBa2Cu3O7crecidascon orientaciónbieneje-a (símbolosllenos),bieneje-c (símbolos

vacíos).Enprimerlugarpodemosobservarquelacorrientecríticade lasprimerasescasi

un ordende magnitudmenor queen las segundasy sólo alcanzavaloresen el rango

entre i0~ A/cm
2 y 106 A/cm2 a 4.2 K.

Cerca de la temperaturade transición Jc(T) puede ser descrita de manera

empíricapor una ley de potenciadel tipo

J~(T) oc (1-T/T~)” (5.2)

quesesaturaa temperaturasbajas.El exponenten esligeramentediferenteparaambos

106

10~

C2s
O

o

10
4

los

o2

0.01 0.1

1T

FIGURA 5.3: Corriente crítica en función de la temperaturareducida 1-T/T~ en escala
logarítmica,para varias muestrasdeEuBa

2Cu3O7conorientacióneje-a (eMA,”) y con
orientaciónqe-c (O,E]4.
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tipos de muestras,n=1.7 paralaspelículaseje-ay n=2 paralas películaseje-c [17]. Se

tratade valoressimilares a los que aparecenen la literatura,n~1.5—2,para muestras

con orientacióneje-c[18-20]. Por ejemplo,A. A. R. Fernandeset aL [18] han descrito

un comportamientode ley depotenciasemejante,conn=1.6,paraunagranvariedadde

láminasy superredesde superconductoresde alta T~ con orientacióneje-c,no sólo en

lasproximidadesde la transiciónsino extendiéndosehastael rangode temperaturasmás

bajo.

Esta reducciónen los valores de corriente crítica alcanzadosen las películas

orientadaseje-a puede ser asociadaa la presenciade las fronteras de 900. Para

comprobarloresultaútil compararlasmedidasdecorrientecríticarealizadasenpelículas

con distinta texturapero en cuyamicroestructuraexistael mismotipo de fronteras.Por

estarazón hemosrepresentadoen la figura 5.4 la corriente crítica en función de la

temperaturaparatres películaseje-adistintas, así como para películasde YBa2Cu3O7

triaxialescrecidassobre sustratosde SrTiO3(110)que tambiéncontienenestetipo de

fronteras[21], tomandolosdatosdeestasúltimasde la referencia[22]. Hemosempleado

1.0

0.8

006
(-5

-J

(-5
—~ (iY4

0.2

0.0
0.0 1.0

FIGURA 5.4: Dependenciade la temperatura reducida T!Tc de la cotriente crítica
normalizada,J~0=J<jT=4.2K) para trespelículasde EuBa2Cu3O7/SrTIOJJOO)eje-a(O)
y unapelículade YBa2Cu3O7ISrTiO4110) <@) tomada dela referencia/22.1?

0.2 0.4 0.6 0.5

T
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vanablesreducidas,esdecir,hemosnormalizadola temperaturamediantela temperatura

crítica T~ y la corrientemediantela corrientecrítica a 4.2 K, J~0=J~(H=0, 4.2K), para

podercompararlas distintasmuestras,si bien en todoslos casosJc~0.~~10
6A/cm2. Como

se observaclaramentetodos los datos se escalana una misma dependenciacon la

temperatura,quepodemosconsiderarcaracterísticadeestetipo de fronterasde 90~ [17].

Estaforma generales, sin embargo,diferentede la dependenciaJ~(T) que presentan

películaseje-c granularescrecidassobre YSZ policristalino, donde también existen

distintostipos de fronteras,pero con ángulosvariables[22].

UMONES DÉBILES Y FRONTERAS DE GRANO

En las proximidadesde una fronteraentre dos granosaparecenun serie de

defectosasociadosa las tensionesde la frontera que puedendegradarel material

superconductor[23-25].En el casode las fronterasde 900, dentrodel marcode la teoría

de quasicoincidenciade sitios de red (nearCoincidenceLattice Site) [25],setrata de

fronterasde bajaenergía,puestoqueal sera~b~c/3sonde tipo ~3. Porestemotivono

existendislocacionesasociadasa la frontera[24],perosí hayvariacionesen el contenido

de oxígeno en las proximidades de esta para poder ajustar los cocientesentre los

parámetrosdered a2:b2:c2avaloresracionalesy conseguirla mayorcoincidenciaposible

desitiosde redde ambosgranosen la frontera[25]. De estemodosepuedeconsiderar,

en general, la frontera de grano como una estructuraformada por dos bloques

superconductoresseparadosporunapequeñaláminade materialno superconductor,es

decir, una unión débil, ya sea aislante (515), metálico (SNS) o superconductorde

temperaturacrítica más baja (SS’S). La dependenciade la corriente crítica con la

temperaturapuedepermitimosdiferenciarentrelos distintostipos de unionesdébiles

[26].

En primerlugar, la dependenciade la corrientecrítica para una unión tipo SIS

vendríadescritapor la expresiónde Ambegaokar-Baratoff[27]

= (1rA(T)/2eRfl)tanh(A~j)/1cBT), (5.3)
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FIGURA 5.5:Ajustede la dependenciadela corrientecrítica enfunciónde la temperatura
en variablesreducidaspara laspelículaseje-a (O) a un modelode unión débil tipo SIS,
ecuación(5.3), tomandoA<T) tipo BCSy 140)=5meV(línea continua).

dondeAfJ) esla zanjade energíasuperconductoradependientede la temperaturay R~

es la resistenciaen estadonormalde la unión. En la figura 5.5 hemosrepresentadola

dependenciapredichapor la ecuación(5.3), tomandoA(7) del tipo BCScon unvalor de

A(0)=5 meVsimilar a losobtenidosen otrostiposde fronterasen YBa2Cu3O7(A(0)=5

meV) [28], junto con los datoscorrespondientesa las películaseje-a. Como se puede

observarexisteunaclaradiscrepanciaparatemperaturaspróximasa la transición,ya que

la expresión(5.3) da lugara unadependencialineal con la temperatura,en desacuerdo

con lo encontradoexperimentalmente.

Otra posibilidadpodría ser que se tratasede unionestipo SNS. En estecaso,

debidoal efectode proximidad[29],algunosparesde Coopersedifunden en el interior

del metal normal, dando lugar a un parámetrode orden finito que decaeen una

distanciadelorden de ~N’ quese conocecomola longitud coherentenormaly depende

de la temperaturacomo
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= (tD/21rK 291/2 —0.58(tvFe/2nlcB7JV (5.4)

dondeD es el coeficientede difusión, v~ la velocidadde Fermi y t el recorridolibre

medio. La corrientesuperfluidaque puedeatravesardicha unión SNS dependede los

valores de A a ambos lados, así como de] espesorde la capanorma] L, según la

expresión[26]

I¿14~)= (n-A(7)2/4elcBl) f(L/~N(T)), (5.5)

donde

8 ______

_______ (2n+1)’2x
n=O it2(2n*1)2 5inh((2n+1)1~x) (5.6)

La ecuación(5.5) da lugar a una familia de curvasen función del parámetro

L/~N(Tc), cuya dependenciacon la temperaturacercade la transiciónesdel tipo ley de

potenciacomo (5.2)y dondee] exponenten puedevariar entre1 y 2 segúnel valor de

estecociente,lo cualpodríaser consistenteconnuestrosresultados.Sin embargo,como

apareceen la figura 5.6 no esposibleajustar~ en todo el rangode temperaturasa
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FIGURA 5.6:Ajustedela dependenciadela corrientecrítica enfunciónde la temperatura
en variables reducidaspara las películasqe-a (O) a un modelo de unión tz~o SNS,
ecuación<5.5) /26j para dosvaloresdelparámetroLI~N<TJ =3.SyS(líneascontinuas).
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ninguna de las curvas de la familia SNS. Si bien a baja temperaturalos datos

experimentalessiguenmejorla curvacorrespondienteaL/EN(TC)= 3.5,en la zonacercana

a Tc parecenacercarsemása la correspondienteaL/~N(Tc)=5. Por tanto,ningunode

estosdosmodelosclásicos,ni el correspondientea unionesSIS ni el de SNS, pareceser

capaz de describir completamentela dependenciade la corriente crítica con la

temperaturaen estasmuestras.

Recientementesehanpropuestodistintasmodificacionesa la ecuación(5.3)para

tenermejorencuentalascaracterísticasdelossuperconductoresdealta T~. Porejemplo,

Deustchery Múller [30] sugirieron que una disminución en el parámetrode orden

superconductorA cercade la fronteraentreel superconductory el aislante,debidoa los

valores extremadamentebajos de la longitud coherentesuperconductoraen estos

materiales,podríaexplicarunadependenciadel tipo J~oc (¶-T/T32.

Porotro lado, comoClem et aL [31] hanindicado,en muestrasdondeel tamaño

degranoespequeño,puedeproducirseunadiminuciónde A debidoa la penetraciónde

la corriente. En este caso sería necesariointroducir un término de correccióna la

fórmula de la corrientecrítica a travésde la unión 1
0(T) propuestapor Ambegaokar-

Baratoff (5.3), de tal modoque

I~(T) = 10(7)g(E) = (1rA(7)/2eR~)tanh(A(7)/c87)g(E), (5.7)

dondeg(E) esun factor menoro igual que la unidady E = E~/2E5 esel cocienteentrela

energía de acoplo JosephsonE1=(t/2e)10 y el doble de la energíade condensación

superconductorade cadagranoE3=(H¿/8ir)V. La figura 5.7 muestrael buenacuerdo

obtenido del ajuste de los resultadosen películaseje-a mediantela expresión(5.7),

utilizando una dependenciade A(I) tipo BCS, A(O)=5 meV y «O)=¶. Si calculamos

ahora el producto~ que suele emplearsepara caracterizarlas unionesdébiles,

encontramospara estosvaloresde los parámetrosI~R~=ir/2tA(0)g(1»’~3 mV, quees

comparableconlos resultadosobtenidospor Moecldy y Buhrman[13] en fronterasde

900 deplanobasal(BPF) simplesparaaquellasfronterascon la corrientecríticamásalta

J~(4.2 K) =io~ A/cm
2. Esteproductotambiénesconsistentecon el estimadoa partir de

la curvade resistividad,I~R~= J~(0)p(0)d =2 mV, dondese hantomadocomovalores
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FIGURA 5.7: Ajustedela dependenciadela corrientecrítica enfuncióndela temperatura
en variables reducidaspara las películasqe-a <E)> a un modelo de unión t¿~o 515,
modificadopara teneren cuenta la disminución del parámetro de orden debido a la
corriente,ecuación5.7[311 <línea continua).Losparámetrosdelajusteson A(O) =SmeV
y e<’O)1.

típicosde estasmuestrasJ~(0)= 106 A/cm
2, d = 200 A y p (O)=800¡¡(1cm.El valor del

parámetro«0)=1 obtenidoindica que, efectivamente,la corrientepuedepenetrarde

maneraimportanteen los dominios,lo cual esrazonableenvistade queel tamañode

estos, en tomo a unos 200 A, es mucho menor que la longitud de penetración

(A(0)= 1300 ¡k (4]).

En resumen,podemosdecirquela corrientecríticasin campomagnéticoaplicado

en estaspelículas de EuBa
2Cu3O7/SrTiO3(100)con orientacióneje-a, tanto su valor

absolutocomosu dependenciaen función de la temperatura,pareceestardeterminada

por las fronterasde 900 presentesen su microestructura.Estasfronteraspuedenser

descritascomo unionesSuperconductor/Aislante!Superconductorsi se tiene en cuenta

la reduccióndel parámetrode orden en cadadominio, debido a la penetraciónde la

corrienteen su interior.
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5.3 Corriente crítica en presenciadel campo magnético: anclaje de

flujo magnético

A continuaciónhemosinvestigadoel papel jugadopor la microestructuraen las

propiedadesdelas películaseje-aenpresenciade un campomagnético.En la figura5.8

podemosver la dependenciade la corrientecrítica en función del campomagnético,

aplicado perpendicularmenteal plano de la lámina, para dos películasdelgadasa la

misma temperatura reducida t=T/T~=0.9; una de ellas es una lámina de

EuBa2Cu3O7/SrTiO3(100) eje-a mientras que la otra es una película de

EuBa2Cu3O7/MgO(100)eje-c,en dondeno existenfronterasde900 y la corrientecrítica

está determinadapor el anclaje de flujo magnético [32]. Aunque hay un orden de

magnitudde diferenciaen losvaloresabsolutosde3%, comoya seobservóen el apartado

anterior,la dependenciacon el campomagnéticoesmuy similaren amboscasos,y J~no

decaefuertementehastacamposde 30 kOe incluso a estatemperaturarelativamente

alta.

io
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FIGURA 5.8: Corriente crítica en función del campomagnéticoa T=a9Tc para una
películade EuBa

2Cu3O7/SrTiOg’100)eje-a (O) y una lámina deEuBa2Cu3O7/MgO<100)
eje
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FIGuRA 5.9: Corriente crítica en función del campo magnéticode una película de
EuBa2Cu3O7ISrTiOflOO)eje-a, medidaa distintastemperaturasconstantes.

En la figura 5.9 semuestranlos resultadosde la medidade la corrientecríticaen

función del campomagnéticoa distintastemperaturascorrespondientesa unalámina

orientadaeje-a.Comopodemosver, especialmenteen el rangode bajatemperatura,la

corrientecríticano seve fuertementeafectadapor camposmagnéticosdehasta90 kOe.

Si la corriente crítica con campo magnéticoaplicado estuvieralimitada por

unionesdébiles,podríamosesperarquese hubieradegradadoclaramenteen campos

magnéticosrelativamentedébiles,comoseobservaen la figura 5.10 paraun bicristalde

YBa2Cu3O7con unafronterade 220 tomadade la referencia[23].Cabeseñalarqueen

unaunión débil J~ decaeparacamposdel ordendeH~, queesel campocaracterístico

parala penetraciónde un cuantode flujo 4~ en las fronteras,H3= ‘¡‘dA (dondeA es el

áreadecontactoentredosdominiosy quesepuedeescribircomoA =2dA,considerando

queel campopenetraen unafranja de anchura2A en unafronterade longitudd). En

laspelículaseje-asepuedeestimarI-I~ =3 kOe,considerandocomotamañotípico de los

dominiosd=200 A. Esteesun campodemasiadopequeñoparaexplicarlos datosde la

figura 5.9 donde,dependiendode la temperatura,la corrientecrítica sigue alcanzando
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FIGURA 5.10: Corriente crítica en función del campo magnéticopara un bicristal de
YBa2Cu3O7con unafrontera de22t queilustra elcomportamientode una unión débil en
presenciade un campomagnético.Tomadode la referencia[23].

valoreselevadosen camposde 90 kOe. Por estemotivo, hemosintentadoexplorarel

papel jugado por el anclajede flujo magnéticoen el comportamientode la corriente

crítica en función del campo.

FUERZA DE ANCLAJE Y RELACIONES DE ESCALA

El anclajede flujo en un superconductorde tipo II provienede la interacciónde

los vórticescon los defectosen el material. Se puededefinir una fuerzade anclajepor

unidad de volumen E,,, que es igual a la fuerza de Lorentz por unidad de volumen

cuandosealcanzala corrientecrítica,FL=JCXB/c,y que, por tanto,puedeobtenersede

maneradirecta apartir de las medidasde corrientecrítica. Es bien conocido,tanto en

el casode los superconductoresclásicos[33,34] comoen los de altatemperaturacrítica

[32,35], que, en general,la fuerzade anclajesigueleyes de escaladel tipo

F,,=C(T)f(h), (5.8)

dondeC(T) esun factor que sólo dependede la temperaturayfQz) esuna función que

dependedel campomagnéticoreducidoh=HIH~2. Estafunciónf(h) se haceceropara

h=0 yh=1, y tiene un máximoparaalgúnvalor intermedioh~, aunquesu forma esmuy

sensiblea la microestructura[36]. De estemodo, enuna representaciónde la fuerzade
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anclaje en función del campo magnético en variables reducidas,todas la curvas

correspondientesa las distintastemperaturasdebenescalara una únicafunción que

dependetan sólo del mecanismode anclaje que estéactuando.En el caso de los

superconductoresde alta temperatura,en los queexisteunalíneade irreversibilidadpor

debajodeH~2(7) dondeJ<. sehacecero,el escalajedel campomagnéticosuelerealizarse

sustituyendoH~2, o bien por el campoen el queseproduceel máximoen la fuerzade

anclajeH,,..~ [35],o bien por algún otro valor de campo JI característicode la curva

F~(H) que podría estar relacionado,por ejemplo, con la línea de irreversibilidad,de

modo que it se definiría por F41t)=0 [32]. Así pues, en la figura 5.1la se han

representadolos datosde la fuerzade anc]ajeen función del campomagnéticode una

película de EuBa2Cu3O7/MgO(100)eje-c, en el rango de temperaturasT<0.9T~,

normalizandotodas las curvas mediantela fuerza de anclaje máxima para cada

temperaturaF,,»,~ y su correspondientecampomagnéticoH».~, estoes,FP/FP»U,.X frente

a H/H,,,~, y, comopuedeverse,siguenuna ley de escalasimilar a otros resultadosen la

literaturaparaeste tipo de muestras[32].

Por su parte, para analizar la posible influencia del anclaje de flujo en los

resultadosde películascon orientacióneje-a, hemos realizadotambiénuna de estas

representacionesenvariablesreducidasparauna películade EuBa2Cu3O7!SrTiO3(100)

eje-a (Figura5.Ilb). Se tratade la muestracuyosdatosdeJc(H) aparecíanen la figura

5.9,y sehanincluido todaslascurvasen el rangode temperaturaT.c0.8T~.Comopuede

observarse,efectivamente,todoslos datosse escalanaunaúnicafunciónindependiente

de la temperatura,y cuya forma parecemuy similar a la obtenidaparala láminaeje-c

de la figura 5.Ila.

Unacomparaciónmásdirectadelos resultadosen los distintostiposdepelículas

seharealizadoen la figura 5.12, en la quesehansuperpuestolos resultadosdelescalaje

de la fuerzade anclajeparatres láminaseje-adiferentesjunto con los de variasotras

películas con orientación eje-c, tanto medidos por nosotros,como tomadosde Ja

literatura[32, 37].La coincidenciaencontradaentretodaslasmuestrasesimportantepor

dos motivos; en primer lugarporquenos aseguraquetanto la existenciade escalajeen
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FIGURA 5.12:Dependenciade la fuerzadeanclajeen variablesreducidaspara:películas
eje-adeEuBa

2Cu3OjSrTiOjIOO)(CM, ‘),películasqe-cde EuBa2Cu3O7/MgO(100)
(y), YBa2Cu3O7¡SrTiO3<’100)<O) rf [32], YBa2Cu3O7¡MgO<100)<ñ.) re)? [37].

las láminaseje-acomola formade la función característicano sonalgo fortuito, sino que

describenbien el comportamientointrínseco del sistema; además,sugierenque el

mecanismode anclajequelimita la corrientecrítica debeserel mismoen las películas

eje-aqueen las eje-c, a pesarde las diferenciasen la microestructura.

Hay quemencionar,antesde estudiarun poco másen detallelos resultadosdel

escalaje,que estasrelacionesde escalano se mantienenpara todaslas temperaturas

medidas,de ahíla limitación enel rangoincluido en lasgráficas5.11 y 5.12,sino quese

rompenen lasproximidadesde la transición,comose puedeobservaren la figura 5.13

para una película eje-a. Paratemperaturassuperioresa 0.8T~, en todas las láminas

orientadaseje-amedidasen esteestudio[17], el decrecimientode la fuerzade anclaje

a partir del máximo se hacemáslento a medidaque nos acercamosa T~. Parapoder

comprendermejorestecambioen el comportamientoseránecesarioanalizarprimero
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la zonade bajatemperaturadondesí hayescalajey, acontinuación,tenerencuentalos

efectosde la microestructurade las muestrasal aumentarla temperatura.Hay que

señalarque,en el casode laspelículaseje-c,tambiénsehaobservadorecientementeun

efectosimilar [38],peroenun rangodetemperaturasmásestrecho,T>0.9T0En ambos

casos la desaparicióndel escalajese producecuandola fuerza de anclaje máxima

disminuye por debajode aproximadamente106 dina/cm
3,lo queen las películaseje-a,

cuya corrientecrítica es menor,sucedeparatemperaturasmás bajas,por lo que este

cambioa un mecanismodiferentede limitación de la corrientecríticapuedeobservarse

en un rangode temperaturasmásamplio.

MODELOS CLASICO& DEFoRM~4cIONEs PLASTICAS EN LA RED DE VORTICES

Resulta,pues,interesanteanalizarconun pocode atenciónla formageneraldel

escalajeasí como los parámetrosempleadospara conseguirlo,ya que describenel

comportamientogeneralde estetipo de muestras.En los superconductoresde baja

0 2 4 6 8
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temperatura[34] sesolían emplearfuncionesde escalajefenomenológicasde la forma

siendom, p y q exponentesempíricos,de tal modoqueF,,,,..~oc(Hc2)’” y H»..as«Hc2.Entre

lasjustificacionesteóricasa estetipo deleyes destacala propuestapor Krameren 1973

[39],en la queexplicabael decrecimientode la fuerza de anclajedespuésdel máximo

por la existenciade regionesen la redde vórticesancladasmásdébilmentequeotras.

En estasregioneslos vórtices podríanponerseen movimiento, originandodisipación,

mediantedeformacionesplásticasen tomo a las zonasfuertementeandadas.Paraque

estoocurrala tensiónaplicadaa la reddevórticeshade superarun límite
Tmnasociado

con la energía elásticaacumuladaen esta, y que seráproporcional al módulo de

cizalladurac
66, rffifl~cJ

21r. La fuerzade anclajepor unidadde volumenes, entonces,

dondeI4=C
6(H~2)

5~/i¿siendoic el parámetrode Landau-Ginzburgy Q un númerodel

ordende la unidadquedependede la distribuciónde los centrosde anclaje[39].Esta

teoríaesindependientede la naturalezade los centrosde anclajey deberíasuponerel

limite máximo a la fuerzade anclajeen cualquiermaterialen la región de campoalto.

En base a esteanálisis, se han utilizado a menudolas llamadasrepresentacionesde

Kramer[40,41] paraobtenerel campocrítico H~/7) apartirde la extrapolaciónacero

de H”4F,,1~ frenteaH.

En la figura 5.14podemosobservarel ajusteaunadependenciade la forma (5.9)

de los datosen películasde EuBa
2Cu3O7eje-a.Los exponentesobtenidosson q=0.63y

p=2.2S, ligeramentediferentesa los predichospor Kramer (q=1l/2yp=2). En la figura

5.lSaseha representadola dependenciade la fuerzade anclajemáximaF¡»»,,a con

quetambiénpareceseguirunaleydepotenciadel tipo F,,,,.aoc(H~2)
m,m=2.48,próximo

al predichopor la ecuación(5.10). Sin embargo,los puntos correspondientesa las

temperaturasmásaltas,estoes, fuerzasde anclajemásbajasy dondeya no seproduce

el escalaje,sedesvíanpor debajode estarelación empírica.Es interesanterecordar,a

la vista de estagráfica, que, si existendos mecanismosdistintos de limitación de la
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FIGURA 5.14:Ajustede la dependenciade la fuerzade anclajecon el campomagnético
de laspelículasqe-a (O) y qe-c (A) a la expresiónfenomenológica(5.9),conexponentes
q0.63yp=225 (líneacontinua).

corrientecríticael rangode camposy temperaturasen quedominarácadaunode ellos

vendrá dado por aquel que produzca la corriente crítica más baja, como sugiere

claramentela desviaciónqueseobservaen estafigura 5.15a.

Dondeaparecendiscrepanciasmásfundamentalescon el modelode Krameres

en la dependenciadel campode máximo Hm,,~ en función de la temperatura(Figura

5.15b). Esta puede ser descrita para una lámina eje-a por una expresióndel tipo

H,,.ÁI)=H(0) (1-TITc)”, siendoH(O) = 129 kOey a= 1 26~0 01. En el casodela película

eje-cla dependenciaessimilarperoconH(0)= 186 kOey a=1.33±0.01.En amboscasos

setratade unadependenciaque no eslineal con la temperatura,como correspondería

paraHc2(
7) cercade la transición,lo que da idea de que amboscampos,H,,.~¿fl y

Hc
2(

7),describenfenómenosdiferentes.Porestemotivo, parecemásadecuadointentar

analizarlos datosen términos de otro tipo de modelosque tenganen cuenta,por

ejemplo,el importantepapel quejuegala activación térmicaen estossuperconductores

de alta temperatura.

0 1 2 3 4 5 6



143CAPÍTuLO 5: Microestructuraypropiedadesde transporte...

1 o9

o,

o

10

10

s
10

a

7

O

1

100

50

o

x
E

60

40

20

o
0.2

102

1.2

T/TC

FIGURA 5.15:(a) Dependenciade la fuerzade anclajemáximaF¡»a enfunción de H,,.~
para unapelículaeje-a.Lossímbolosllenos (@) correspondena las temperaturasenlas
quese venfica el escalajede la fuerza anclaje, mientrasque los vacíos (O) estánen el
rango T>0.87% en el quela relación de escalaya no se cumple.La línea sólida es un
ajuste a la ecuaciónF,,,,~ocH,,.Jt <b) H,,.~ frente a la temperatura reducida para la
mismapelícula qe a queen el panel superior. La línea continua es un ajuste a la
ecuaciónfl,,~cc (J-T/TJ’26.

10’

Hm~ (kOe)

0.4 0.8 0.8 1.0



144

MovIMIENTo DE FLUJO ACTIVADO TÉRMICAMENTE

Comosepuedever enla figura 5.16, la formade la fuerzadeanclajeen la región

de alto campo,H>H~, puedeser descritade una forma precisapor un modelo de

movimiento de flujo activado térmicamente[42], esto es,flux creep. En este caso se

consideraque la disipaciónseproducepor el movimientode “manojos” o bundíesde

vórticesdevolumen 1< quepuedensuperarbarrerasdeenergíaU por activacióntérmica

y producen,en presenciade unacorrientede transporteJ, un campoeléctricoE dado

por

E=E0exp(-U/1c~T)senh(JBVL/cK87), (5.11)

dondeE0 esun prefactorrelacionadocon la frecuenciade saltode los vórtices,B es el

campomagnéticoy L es la distanciatípica que se mueveel bundle. Dentro de este

modelo,Hettingeret aL [43]hanpropuestoquesepuedetomarVoca0V~(dondea0 esel

parámetrode red de la red devórtices, ~ esla longitud coherentey A la longitud de

penetraciónde London), UocVa H¿/&n. (proporcionala la energíade condensacióny a

Vjoc ~aQ que es el volumen de la región mínima donde se produce el sucesode

activación),estoes, U=CH~
2Ea

0
2~U

0(fl/H, dondeC esunaconstantey H~ esel campo

1.2

1.0

x 0.8
E

r~ 0.4

0.2

0.0
0 1 2 3

H Hmax

FrnuKx5.16:Ajuste de la dependenciade la fuerza de anclaje en función del campo
magnéticode laspelículaseje-a <O) y eje-c <t) a un modelode movimientodeflujo por
activacióntérmica, ecuación(5.12) <línea continua).

4 5 6
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crítico termodinámico.Asimismo se puedeasumirquela distanciaL seaproporcional

a a0. Entonces,si sedefinela corrientecrítica3% por un criterio de campoeléctricoEc,

seobtiene,despejandoen (5.11),

F,,=JcBIc = ic~TIVL senh~’[EJE0exp(U/xj)]

rzrsF,,J11H0senh’[ EJEO exp(H~jH)], (5.12)

dondeH0= UJ1BTyE,,0 englobalasdistintasconstantesdefinidasen e] párrafoanterior.

La líneaen la figura 5.16correspondeaun ajusteala ecuación(5.12)con

H0=29.6H,,.,~y E0=1 nV/cm. Los valoresde la energíade activaciónobtenidospara

H=lOkOe, U(10 kOe)=KBTHd1D, están en el rango 0.1-0.5 eV, y son similares a

resultadosen películas bien texturadascon orientacióneje-c en el mismo rango de

camposmagnéticos[44]. Setrata,además,devaloresclaramentemáselevadosque los

correspondientesa películasgranulares(U,,,~(10kOe)=70mev) en lasqueladisipación

se atribuía al movimiento de vórticesJosephsonen las fronteras[22], lo que permite

descartarestemecanismo.El buen acuerdocon estemodelo deflux creepproporciona

una nuevaconfirmaciónde que el anclajede flujo magnéticodentro de los dominios

tiene unpapelpredominanteen la determinaciónde la corrientecríticaenpresenciade

un campomagnéticoen las películascon orientacióneje-a.

Finalmente,podemosdecir que, en las películasde EuBa2Cu3O7/SrTiO3(100)

orientadas eje-a, si bien la corriente crítica sin campo magnético estaba

fundamentalmentedeterminadaporla presenciade las fronterasde 900 (comoveíamos

en el apartadoanterior) al aplicar un campomagnéticola limitación en la corriente

críticaestádadaporel anclajede flujo magnético[17], conuna distribucióndeenergías

similar a la encontradapara las películascon orientacióneje-c.

COMPETICIÓNENTRE EL ANCLAJE DE FLUjO Y LA DISIPACION EN LAS FRONTERAS

Estosresultadosapuntana un carácterespecialde las fronterasde 90~, queya se

habíaobservadoen experimentosenbicristales[¶5].Si bien en el estudiorealizadopor

Dimos, Chaudhariy Manhart[28] las fronterasde inclinación de ánguloalto (0>80) en
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el YBa2Cu3O7mostraban,en general,un carácterdeunionesdébiles,posteriormentese

encontró[23] queexistíanalgunasexcepcionesa estatendencia(O = 130, 230, 380 y 900)

correspondientesa las fronterasquesatisfacíanunarelaciónde sitios decoincidenciade

red baja, como es el casode las fronterasde 900 (S3, ver página89). Sin embargo,

aunquela corrientecrítica de estasfronterasno se ve afectadafuertementepor los

camposmagnéticosintensos, Moeckly y Buhrman [13] han observadoclaramente

escalonesde Shapiroen las característicasI-V, medidasenpresenciade una radiación

de microondas,de unionesformadaspor fronterasde inclinación de 900, que son un

signo inequívocodel acoplamientoJosephson.Asimismo, como comentábamosen el

apañado5.2, la dependenciaconla temperaturade la corrientecríticaenmuestraseje-a,

determinadaporestasfronteras[17],reflejatambiénun comportamientodeunionesSIS.

Una posible explicación a todos estos hechosaparentementecontradictorios

podemosencontrarlaen las ideas propuestaspor Halbritter [45, 46] acercade la

estructurade las fronterasen los superconductoresde alta temperaturacrítica. En la

frontera entredos regionessuperconductoras,debidoa la relajaciónde la estructuray

de los enlacesrotos, apareceríauna capa aislantejunto con una serie de defectoso

estadoslocalizadosquepodríanpermitir el pasode la corrientea travésde la frontera.

Por ejemplo, las fronterasde 900 muestranunagran densidadde nanofacetas[47]que

podrían correspondera estosnanopuentes.En presenciade un campo magnético la

corrientecrítica de la unión se degradapor la penetraciónde vórticesJosephsonen su

interior. Sin embargo,resultadosteóricosen unioneslargas(delongitudL> > A) y con

desorden[48]hanmostradoquela corrientecríticapuedehacersecasi independientedel

campo debido al anclaje de los fluxoides Joseplisonen los defectosde la frontera,

dependiendode la densidadde estosen comparacióncon la separaciónentrevórtices.

De estamanera,Halbritter ha propuesto[46],en general,un comportamientode la

corrientecrítica de las fronterascon el campomagnéticocomo el queseesquematiza

en la figura 5.17. Es decir, a camposdébilesla corrientecrítica de la unión disminuye

por la presenciade los fluxoides Josephson,mientrasque, a alto campo,la corrientees

llevadafundamentalmentepor los nanopuentesy es casi independientede H. En esta

región la corrientecrítica global estaríadeterminadapor el anclajede flujo magnético
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FIouitx 5.17:Esquemade la dependenciade la corriente crítica en función del campo
magnéticopara unafrontera entre dosgranosde un superconductorde alta temperatura
crítica, propuestaen la referencia[46j? H

1 indica el campo de penetracióndel primer
vórtice Josephsonen la frontera. Tambiénse muestrala región de campoalto dondela
corriente atraviesala frontera a travésde los estadoslocalizadoso nanopuentes.

dentrode cadadominio.

Resultadosexperimentalesen películas con orientacióneje-c, crecidassobre

sustratosde SrTiO3 policristalinos [49], muestranun comportamientode la corriente

crítica similar al esquematizadoen la figura 5.17 y consistentecon el modelo de

l-Ialbritter [46].En el casode las películaseje-a,sin embargo,no sepuedediferenciar

de maneraclarala regiónde campoalto de la de campobajo pues,al ser el tamañode

los dominiosmenorquela longitudde penetraciónA, lasunionesno sepuedentratarde

maneraindependiente.Aún así,el campocaracterísticoH~ a partir del cual ya debería

dominarel anclajede flujo en los dominios seria, comoya estimamosanteriormente,

H1 ~s3 kOe. Este cambio entredosmecanismosdistintosde limitación de la corriente

críticapodríaexplicarlos datosdeJ~(H) en el rangode temperaturasmásaltoque,como

vimos en la figura 5.13, no seguíanla misma ley de escalajeque se encontrabaa

temperaturasmásbajas,ya queaalta temperaturael campoH,,~ en el que seproduce

el máximoen la fuerzadeanclaje(Figura5.¶Sb)disminuyehastaalcanzarvaloresde tan

sólo unos pocos kOe que son comparablesa H~. Un cambio similar entre un

Nanopuentes
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comportamientodominadopor la disipaciónen las fronterasabajocampoy un régimen

de anclajede flujo magnéticoa alto campohasido observadoasimismoen multicapas

de NbN/AlN [50], en las queel tamañodegranod muchomenorqueA (comotambién

sucedeen laspelículaseje-a).

En resumen,la corrientecríticaenfuncióndel campomagnéticode películasde

EuBa2Cu3O7/SrTiO3(100)eje-a presentala misma dependenciaque las láminas con

orientacióneje-c, y puedeserexplicadaen términosde un modelo de movimiento de

flujo activadotérmicamente[17].Estehechopodríainterpretarsesuponiendoque, en la

región de alto campo, la corrienteatraviesalas fronterasde 900 a través de estados

localizadosqueestánasociadosa suestructurananofaceteada.A altatemperaturay bajo

campomagnéticoapareceuncambioa unnuevomecanismode limitaciónde la corriente

crítica, quesepuedeinterpretarcomoun pasoa un régimendominadopor la disipación

en las fronterasde 900, que son las que dominanel comportamientode la corriente

crítica a campocero.

5-4 Magnetorresistenciay activación térmica

Para podercomprendermejor los mecanismosde transporteen el estadomixto

de laspelículaseje-a,y confirmarla imagenquesugierenlos resultadosde lasmedidas

de la corriente crítica, es importanteobteneruna información más completade las

propiedadesdetransporte,queincluyano sóloel inicio de la disipaciónmarcadoporJ<~,

sino tambiénla formacompletade la transiciónen resistividadenpresenciadeun campo

magnético[51].

La figura 5.18 muestrala resistividaden función del campomagnético,medida

a distintas temperaturas,para una película de EuBa2Cu3O7/SrTIO3(100)eje-a. A

temperaturasbajas no apareceseñal hasta que se alcanzan campos magnéticos

relativamenteintensos,pero,al ir aumentadola temperatura,el inicio de la disipación

se desplazahacia camposcadavez más bajos. Es interesanteseñalarque, para la

temperaturamás alta quese ha incluido en estagráfica (T=83 K) y en la que existe

disipaciónprácticamentedesdeH=0, el valor de la resistividadalcanzadoa 90 kOees
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FIGURA 5.18: Resistividaden
EuBa2Cu3O7/SrTiOjJOO)eje-a,

H (koe)
función del campo magnético
medidaa distintastemperaturas

para una película de
constantes.

de unos250¡¡(1cm,muchomenorquela resistividaden estadonormaljustopor encima

de la transiciónp,j90 K»~800¡¡(1cm (verFigura5.2).

ACTIVACIÓN TÉRMICA

Dentrode] marcode los modelosde movimientode flujo activadotérmicamente

[42,43], quenospermitieronexplicarla dependenciade la corrientecríticacon el campo

enel apartadoanterior,la resistividaden funcióndel campomagnéticovendríadadapor

p = p0exp(-U(H,7~ic57), (5.13)

donde p0 es un prefactorcuya dependenciacon H y T es mucho más débil que la

exponencialy que puede considerarseaproximadamenteconstante,y U(H, 7) es la

energía de activación. Se suelen utilizar para las películas eje-c, de manera

fenomenológica,dependenciasde la energíadeactivaciónde la forma U(H,T)=U0(T)IHa

dondea esun exponentequevariaentreO y 1 [52].En nuestrocaso,de acuerdoconlos

resultadosdecorrientecrítica,hemostomadoa= 1. Porestemotivo, hemosrepresentado

en la figura 5.19, los datosde resistividadde la muestrade la figura 5.18, en escala

o 20 40 60 80 100
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Frnuitx 5.19:Resistividaden función de ZIR en escala logarítmica, medidaa distintas
temperaturasconstantespara unapelícula eje-a. Las líneas rectasson un ajaste en la
regióndebajaresistividada unadependenciadelt¿~o p Ccexp<’- UÚIH1CBT), segúnla ecuación
(5.13).

logarítmica,y en funciónde 1/H (a= 1). Efectivamente,apareceunaregión lineal, tal y

comopredicela ecuación(5.13),enla regióndebajaresistividadp <0.01p
11, confirmando

la validez delmodelopropuestopara analizarla corrientecrítica.

A partirde la pendientedeestasrectaspodemoscalcularlosvaloresde laenergía

deactivaciónnormalizadapara1 kOe,U(lkOe)= U0Q9,ycompararlosconlos resultados

del análisis de la fuerza de anclaje, comose puedever en la figura 5.20. Los puntos

llenoscorrespondenavaloresobtenidosapartir de p(II) y losvacíosa los calculadosde

J~(H). Se encuentraun acuerdomuy bueno,tanto de los resultadosde una misma

muestrapor los dos métodosdistintos comode los de lasdistintaspelículasincluidasen

la gráfica, todas con orientacióneje-a, indicando que estamosobservandoel mismo

fenómenoen ambostipos de medidas[51]. La energíade activacióntiene una fuerte

dependenciacon la temperaturacerca de la transición, que se hace más débil a

temperaturasbajas,alcanzandovaloresdelordende4 eV~kOeque, comoya señalamos,

son parecidosa los de películaseje-c [44].

0.1 0.2 0.3

1/E (kOe
1)
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FIGURA 5.20: U0 en función de la temperaturareducida para varias películaseje-a,
obtenida a partir del análisis de la fuerza de anclaje (símbolos vacíos) y de la
magnetorresistencia<símbolosllenos).

INFLUENCIA DE LA ESTRUCTURA DE DoMINIOs

Esta similitud entrelas películaseje-ay eje-c resultacuriosaya que, si hemos

descartadola influenciade las fronterasen la región de camposaltos,en el interior de

cadadominio de una películaeje-a los planos de CuO2 estánparalelosal campo

magnéticoaplicado,mientrasqueen las láminaseje-c,en la mismageometría,el campo

magnéticoesperpendiculara estosplanos,por lo que seriade esperaralgúnefectode

anisotropíaquediferenciaselosdostipos de muestras.Enla figura 5.21 podemosver el

ensanchamientode la transiciónen resistividadproducidoporun campode90 kOepara

dos películasde EuBa2Cu3O,,unade ellaseje-c (Figura 5.21a)y la otra eje-a (Figura

5.21b). Efectivamente,ya no encontramosel parecidoqueexistíaentreambostiposde

muestrasen el inicio de la disipación.Si nos situamos,por ejemplo, en la mitad de la

transiciónp=O.5p~, parala muestraeje-cseha producidoun desplazamientode 6.9 K,

mientras que para la lámina eje-a tan sólo han sido 1.1 K. Esto corresponde

0.6 1.0
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aproximadamentea un ensanchamientode -13 kOe/K parala muestraeje-c (HIIc) y de

-80 kOe/Kparala muestraeje-a(HlIab), diferenciaqueescomparablea la anisotropía

enH~2 (dH~2/dT}~(HtIc)=-¶9kOe/K y dHJdTJTC(HIIab)-105kOe/K [~I)~Sin embargo,

parala películaeje-ael ensanchamientodela transiciónesmuchomayoren la partede

abajo, p <0.5 p,,, y el ceroen resistividadsealcanzaa unatemperaturacomparablea la

de la lámina eje-c. Las medidasen función del campo magnéticoy a temperatura

constantequesepresentabanen la figura 5.18, correspondentodasaestapartebajade

la transición p<O.5 p~.

Si recordamosel modelopropuestoparaexplicarla conducciónenestadonormal

en laspelículaseje-a[8], en el quesesugeríaquela corrienteviajabasiemprea lo largo

de los planos de CuO2 siguiendo un camino en zig-zag, sería de esperarque el

comportamientode las películas eje-a fuera esencialmenteel mismo que el de un

monocristal o una lámina eje-c con H¡¡ab, exceptopor un factor geométrico.Este

modelo, pues, no puede explicar el ensanchamientoasimétrico de la transición en

presenciade un campomagnético,ni tampocolassimilitudesenel inicio de la disipación

entre las películaseje-a (HIlab) y las películaseje-e(HIIc) [¶7, 51].

Tanto en monocristalesde YBa2Cu3O7[53,54] como en películaseje-c [55, 56]

A Planos CuO2

o
z

FIGURA 5.22:Variación espacialdelparámetrode ordensuperconductor,a lo laigo de la
direcciónperpendiculara losplanosde CuO2 (—) queda lugaral mecanismodeanclaje
intrínsecotomadade la referencia /16]. Tambiénse indica(- - - -) la modificaciónque
seproduceconun vórtice situado(a) en la región interplanary (b) sobreunode losplanos
de CuQ

(a) (b)



154

se ha mostradola existenciade un mecanismode anclaje intrínseco, debido a la

anisotropíade estosmateriales,cuandola corrientecirculapor los planosde CuO2y el

campo se aplica tambiénparalelamentea ellos, J¡¡ab, H¡¡ab y HiJ. Este modelo,

propuestopor Tachiki y Takahasi[16],estábasadoen la reducción del parámetrode

ordensuperconductoren la región entrelos planosde CuO2, quehacemásfavorable

paralos vórticesel colocarseentreellos comosehaesquematizadoen la figura 5.22. Si

seaplicaunacorrientede transporteen los planosab, la fuerzadeLorentz estádirigida

perpendicularmentea ellos y es contrarrestadapor esta fuerza de anclaje intrínseco

(Figura 5.23a), lo quedaríalugar avaloresde la energíade activaciónmáselevadosy

a una dependenciamás débil de la corriente crítica con el campo [57] que en la

disposicióngeométricamáshabitualen laspelículaseje-c(dondeel campoestádirigido

segúnel eje c (HIIc y Jhab)),ya que, silos vórticesestánparalelosal eje c, sólo existen

los centrosde anclajeextrínsecosproducidospor los defectosen el material.

Veamos ahora lo que sucedesi la corriente circula a lo largo del eje c y,

nuevamente,el campoesparaleloa los planos,HIIab (Figura5.23b). En estageometría

la fuerza de Lorentzestádirigida a lo largo de los planosde CuO2y, por lo tanto, no

experimentaen ningún momentoel efectodel anclajeintrínseco;y, del mismo modoa

comosucedíaen las películaseje-c, tan sólo puedesercontrarrestadapor la fuerzade

anclajeprovenientelos defectosdel material, lo quedaríalugar a valoresde ~ más

bajos que en la geometríade la figura 5.23a. Es decir, si en las películaseje-a en el

estadomixto, en lugar de fluir toda la corriente a lo largo del planoab, existe una

componentede conduccióna lo largo del eje c, esto podría explicar las similitudes

observadascon la corrientecrítica de las películascon orientacióneje-c y H¡¡c, ya que,

si existendosposiblesmecanismosdedisipación,J~ estásiempredeterminadapor aquel

que dé lugar a valoresmáspequenos.

En el estadonormal, la conduccióna lo largo del eje c puede considerarse

despreciableteniendoencuentaque Pc/Pa
3S[9]; sin embargo,en el estadomixto, hay

queteneren cuentaqueel tamañode los dominiosesmuchomenorque A a cualquier

temperatura(A(0)=1300Á), y que, puestoque estaes la distanciaque determinalas
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interaccionesmagnéticas,el caminode la corrientedebeser homogéneoen distancias

del ordende A. Por ejemplo, incluso si consideramosun vórtice aislado, el campo

magnéticoen tomo a él seextiendeen distanciasdel ordende A, esdecir a lo ]argo de

variosdominios,por lo que la corrientede apantallamientoquecircula a su alrededor

hadeatravesaralgunasregionesfluyendo a lo largodeleje cy otrasalo largodel plano

ab. Porestosí pareceposiblequeen el estadomixto seencuentreconduccióntambién

a lo largodel ejec, ya quela corrienteno seriacapazde seguirel mismocaminoenzig-

zag que en el estado normal. De este modo, el inicio de la disipación vendría

determinadopor la contribuciónde la conduccióna lo largo del eje c [51], por lo que

tanto la corrientecrítica comolas energíasde activación(que seobtienenen la región

p <0.01p~) seríansimilaresalasdelaspelículaseje-cconHllc, lo queestádeacuerdocon

los resultadosexperimentalesanteriormentedescritos.Al ir aumentandola temperatura,

finalmente,tambiénempezaríaaproducirsedisipacióna lo largo de losplanosab, lo que

explicaríala asimetríade la transiciónen presenciadeun campomagnéticoobservada

en la figura 5.21b.

En resumen,el inicio de la resistividaden presenciade un campo magnético

puede explicarse en términos de un modelo de movimiento de flujo activado

térmicamenteen el quela energíade activaciónesde la forma U(H, 1) U0(T)/H; a su

vez, tanto en la dependenciacon el campocomo en valor absolutomuestraun buen

acuerdocon los resultadosdel análisisde la fuerzade anclaje. Igualmente,los valores

de la energíade activación son similaresa los de películaseje-c. La transiciónen

resistividaden presenciade un campo magnético,sin embargo,muestraun carácter

asimétricoen laspelículaseje-aencomparaciónconlaspelículaseje-c.Ambosresultados

parecensugerir la existenciade conducciónno sólo a lo largo de los planosab, sino

tambiénsegúnel eje c, lo queseríaposibledebidoal pequeñotamañode los dominios,

muchomenorquela longitud de penetraciónde London A.
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5.5 Transición de fasede vidrio de vórtices: leyesde escala

Uno de los nuevosfenómenosque han aparecidoen el estadomixto de los

superconductoresde alta temperaturaesla existenciade unalínea de transiciónentre

unafasesólidaabajatemperaturay otrade líquido de vórticesaaltatemperatura,como

se ve en el diagramade fasesfenomenológicoque se representaen la figura 5.24

(tomado de la referencia[58]). Larkin [59]demostróquela red de vórticesesinestable

frentea lasperturbacionesproducidaspor los defectosen el material,por lo quepierde

su orden de largo alcance. De estamanera,en los modelos de flux creep [42],se

consideraqueel objetoen movimientoesun bundlede vórtices,esdecir, unaregión de

tamaño finito donde se mantienenlas correlacionesentre estos. En este caso, la

resistividaddisminuyecomoexp(-Ubc8T)y sehacedespreciablea bajatemperatura,por

lo quepuededefinirseunacorrientecríticafinita medianteun criterio de voltaje. Este

sistemaeslo que seconocecomoun líquido devórticesanclado,ya que en él no existe

ordende largo alcance,en analogíacon un líquido convencional.Sin embargo,paralos

H

FIGURA 5.24: Diagrama de fasesfenomenológicoen el plano (NT) del YBa2Cu3O7
tomadode la referencia/56].

O
T
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superconductoresde alta temperaturaseha sugerido[60,61] la existenciade unafase

sólida donde p ~0, y en la que, debidoa la competiciónentrelas interaccionesentre

vórticesy con lasimperfeccionesdelmaterial,lasbarrerasal movimientode losvórtices

divergenen el límite de bajacorriente,por lo queestosse quedan“congelados”en una

configuraciónque dependede la muestra.La fase del parámetrode orden posee

verdaderoordende largo alcance,aunquesiguiendoun patrónaparentementealeatorio

segúnlas posicionesde los vórtices.A estafasesólidase la llamavidrio de vórticespor

analogíacon otros sistemassemejantescomolos vidrios despin.

Entre el vidrio y el líquido de vórtices debeexistir una transición de fase de

segundoorden [60]aunatemperatura7~, caracterizadapor unalongitudde correlación

E~ quedivergeen la transición,~ T-7li~. Estalongitud determinael tamañode las

“gotas” de líquido, o biende las “islas” de sólidoqueaparecenpor debajoopor encima

de la transición,respectivamente,debidoa las fluctuacionestérmicas,y cuyavida media

está dadapor un tiempo r— ~g2~En las proximidadesde una transición de fase de

segundoordenla divergenciade r y ~ determinatoda la dinámicadel sistema,por lo

queaparecenleyesde escalacon exponentescríticos y y z universales,independientes

de la microestructuray tan sólo determinadospor la clase de universalidada la que

pertenecela transición[62].

Existen numerososresultadosen la literatura, tanto en películaseje-c [63-65]

como en monocristalescon maclas con H¡¡c [66-68],que muestranla existenciade

escalajecritico, y en los quelos exponentescríticosparecenconvergeren tomo a y = 1.7

yz=5.5parapelículaseje-cyv=213yz=3paramonocristales.Hay queseñalar,además,

quela amplitud de la región crítica, dondeseobservael escalaje,esmuchomayorpara

las primeras(10-15K) [69] que para los segundos(1-2K) [67]. La transición de fase

puedesermodificadaenalgunoscasospor la microestructura,comopor ejemploen los

monocristalescon defectoscolumnaresproducidosporla irradiacióncon ionespesados,

donde apareceun vidrio de Bose [70], llamado así porquea bajas temperaturasse

produceuna‘localizaciónde Bose”de losvórticessobrelosdefectos,y cuyosexponentes

críticossonanisotrópicos,~~=1.0,y = 1.¶ yz=2.2[71],yaquela presenciadc estastrazas
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induceunadirecciónpreferentedentrodelvidrio. Asimismo,sehasugendo[72] queel

anclajeintrínseco,presentecuandoH¡¡ab, al introducir una periodicidadadicionala lo

largo del eje c tambiéndistorsionael vidrio de vórtices y podría dar lugar a una

transición de segundoorden con un valor del exponentedinámico s=v(z-1)=1.4,

diferentedel resultadoobtenidoen monocristalesconH¡¡c (s=2) [67].

Resultainteresanteestudiarla posibleexistenciade estatransiciónde faseen el

estadomixto de laspelículaseje-a,¡¡¡¡ab, juntoconla influenciaquesu microestructura

característica puedatener [73]. Para ello hemos realizado dos tipos de medidas;en

primerlugar,describiremoslos resultadosde las característicasI-V dc; y, acontinuación,

presentaremostambiéninformaciónobtenidade lascurvasp-~ enel rango¶kI-Iz-1MHz.

CARACTERÍSTICAS LV DC

La figura 5.25 presentalascaracterísticasJ-V(o lo queesequivalenteE-J, ya que

E=V/lyJ=I/S siendo1=1 mm yS=txw=2.5 10~cm2 paraestamuestra)medidasentre

55 K y 75 K en una películaeje-a con un campo magnéticode ¶0 kOe aplicado

perpendicularmenteal planode la lámina.Podemosdiferenciardostipos de curvas;las

de másalta temperaturapresentanunaregión óhmicaa bajacorriente(con pendiente

m= ¶ en estarepresentacióndoblementelogarítmica)quedapasoaun comportamiento

no lineal a corrientesaltas, queaparececomounacurvaturapositiva.Por el contrario,

Jascurvasdemásbajatemperaturatienenun comportamientoclaramenteno lineal, que

sepuedeaproximara una ley de potenciaE—Y”, m> >1, aunqueresultadifícil analizar

su formadetalladadebidoa lo bruscodel inicio de la disipación,y no esfácil distinguir

si tienenefectivamentecurvaturanegativacomopredeciriala teoría[60] paraun vidrio

de vórtices.Dentro del marcode estateoría [60] las característicasE-J debenescalar

como

E=J ~gd~2~ZÉ±(J~gd~hLo/lCBT), (5.¶ 4)

donded=3 esla dimensionalidaddel sistemay É÷(x)esla función universala la quelas
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flouRA 5.25:CaracterísticasE-Jen un campode 10 kOe, medidasentre 5SKy75Kcon
AT=JKpara una lámina de EuBa

2Cu~O7/SrTiO41OO)qe-a.

curvasse escalan(- indica la ramapara T.cT~y + la de T>T). De tal manera,que

sustituyendola dependenciacon la temperaturade 4— T- T~ ~ se obtiene
EJ ¡T-T ¡-v(d.2~z) _

_ (5.15)

por lo que, si se representanlas curvasde la figura 5.25 en las variablesreducidas

g0=EIJ~1-T/T8 U(d~
2Z) yJt=JIT¡1~TIT,jv(í~d), debenescalarseaunaúnicafunciónÉ+(x). En

la regiónde líquido devórticespor encimade 7% lascaracterísticasvienendeterminadas

por la activacióntérmicasobrebarrerasfinitas [69], deacuerdoconlos resultadosen el

apartadoanterior,mientrasquepor debajode la energíade activacióndivergecomo

U—.r [60].

El ajuste de los parámetrosdel escalaje(7%, z y y) que proporcionanel mejor

colapsodelascurvashade realizarsede maneraiterativaprobandodistintosvalores,por

lo queesnecesariohacerunaestimacióninicial apartir de lasprediccionesde la teoría

en los distintos limites [60].En primerlugar, la característicacrítica correspondientea

T= 7% esde la forma E~~J(zlY<di), porlo quepuederealizarseunaprimeraestimaciónde

~1~~~

.4

55K
751<

100 10’ 102 ío~

J (A/cm2)
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FIGURA 5.26: Representaciónlogarítmicade la resistividadenfunción de ¡T- 7% ¡ en un
campode 10 ¡<Qe: <O) medidaconJ=1 A/cm2y (@) obtenidade la región ohmicade
lascurvas1-Vi La línea continuaes un ajustea unadependenciadel tipo p oc jT-7% ¡‘, con
s8.

7% y z seleccionandouna de las curvasde bajatemperaturaquemarqueel cambio al

comportamientoaproximado de potencia. A continuación, el exponentey puede

obtenersedemaneraindependienteapartir de la resistividadlineal que, de acuerdocon

las predicciones de esta teoría [60],debetenderhaciacerocercade la transicióncomo

p— T.TJ.s,siendos=v(z-1).La figura 5.26 esunarepresentaciónen escalalogarítmica

de p frente a T-7%¡, en la quese han incluido tanto la medidacon unadensidadde

corriente baja (de tan sólo J= 1 A/cm2) para asegurar que se obtiene efectivamentela

resistividadlineal, comolos puntos obtenidosde la parteohmicade las características

E-Jdealtatemperatura,los cualespermitenampliarel rangomedido,ya queseemplean

corrientesmáselevadas.Como se puede observar,apareceuna región lineal que se

extiende a lo largo de casi 4 décadasde decrecimientode p y cuya pendiente

correspondea un exponentes=8. Estevalor esclaramentediferentedel resultados=1.4

obtenido en monocristalestambién con H¡¡ab, lo que es consistentecon la escasa

influenciadel anclajeintrínsecoen la región de bajaresistividadde las películaseje-a,

ya queel inicio de la disipaciónestádeterminadopor la conduccióna lo largo del eje

c (ver apartado5.4).

0.1 0.3 0.5

T/Tg~1
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FIauit& 5.27: Colapsode las isotennasE-Jde la figura 5.25, al ser representadasen las
variablesreducidasp y Y con exponentescríticos z=8?S,u =1.1 y T~<=61.8 K

A partirdeestasestimacionesserealizael ajustedelosparámetroshastaobtener

el escalajeque apareceen la figura 5.27, en el que efectivamentetodaslas curvasse

superponenen unafunción universal.Los resultadosobtenidosson 7%=61.8 K,z=8.5y

v=1.1 [73]. El valor del exponentedinámico z=8.5 es alto en comparacióncon los

resultadosen láminaseje-c(z~5.5)[63-65],y estáfueradel rangopredichopor la teoría

de vidrio de vórtices [60] (donde sólo se tiene en cuentala interaccióncon defectos

puntuales).Estevalor elevadodez seriaindicativo deun sistemacon unadinámicamás

retardada,si recordamosqueel tiempo de relajaciónde las fluctuacionesdivergecomo

r— ~gZ~ por lo queamayorz los tiemposson máslargos;ello se podríaasociaral mayor

desordendebido a la estructurade dominios existenteen las películaseje-a. Existen

tambiénotrassituacionesen lasquesehanencontradoestosvaloresanormalmentealtos

dez enpelículaseje-cy H¡¡c. Porejemplo,RobertsetaL [74]hanobservadoun aumento

en el valor de z a camposmagnéticosbajos; en concreto,paraH=0.1 kOe obtienen

exponentescríticos similares a los nuestros,z=8.5, v=1.1 y s=8. Asimismo, Ando,

Kubotay Tanaka [75], en un estudiorealizadoen puentesmuy estrechos(de anchura

menor que 8 gm) para caracterizarlos efectosde tamañoen la transición de fase,
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encontrarontambién un aumento del exponentedinámico z. En ambos casosse

interpretaronlos resultadosen términos de un ablandamientode la red de vórtices

producidobien por la disminuciónde los móduloselásticosde la reda campobajo [74],

bienporla disminuciónde la energíaelásticade la redenunadistanciaA desdeel borde

del puentea causade la presenciade la superficie[75]. Un efectosimilar podríadarse

en lasmuestraseje-adebidoal pequeñotamañode los dominiosd en comparacióncon

A, y con la distanciaentrevórtices a 10 kOe (a0~46nm). Dentro de una longitud de

correlación~ queenglobevariosvórticesdebenexistirvariosdominiosdistintosy es,por

tanto, razonableque la microestructuraafecte al tipo de transición observada.Otra

posibilidad podría ser que la competenciaentreambaslongitudes,d y ~, inhiba la

divergenciaen la longitud de correlación,haciendoinaccesibleel régimencritico, de

maneraanálogaa lo que sucedeen monocristalesmaclados,dondeYehet al. [67]han

mostradoque, para corrientesbajas,el espaciadoentrelas fronterasde macladM es

menorque ~g’ por lo que el régimencrítico sólo puedeserobservadoa partir de una

densidaddecorrienteJdOc 1/dM
2 tal queEg(Jd»~dM y que, paravalorestípicosdedM=2gm,

estaríaen lOA/cm2. Unaestimaciónsimilarparalaspelículaseje-a,donded=200A, nos

daríaJg4O5A/cm2,lo cual querríadecir que el régimencritico sólo sealcanzaríapara

corrientessuperioresal rango accesibleexperimentalmente.

CURVAS DE RESISTIVIDAD AC

Parapoder comprobarsi se trata de una transiciónde fase de segundoorden

verdadera,y no de un cambio continuo entre dos regímenesdistintos, es necesario

comprobarla universalidadde los resultadospor distintas técnicasy con distintas

muestras.Paraello hemosrealizadomedidasde resistividadac en el rangode 1 kI-lz-

1MHz en una de estasláminaseje-a. En estecaso, la frecuenciacaracterísticade

relajaciónde las fluctuaciones, que esla inversadel tiempo de relajaciónr, escalará

como~ [68],porlo quela amplitudp yla fasew de la resistividadac

p(o)— p e”’ obedeceránrelacionesde escaladel tipo
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p=q4÷(ú<), (5.16b)

siendonuevamentep*4Ús) y p%.(as*) las funcionesuniversalesparalaparteporencimay

por debajode la transición, + y — respectivamente,y = ú> ¡1~TI7%I.vz [68].

La medida de la resistividad ac se realizó empleandoun analizador de

impedanciasHP 4194Ajuntocon un preamplificadordebajo ruido de 80dBparapoder

obtenerun nivel de mido suficientementebajo. En la medidase empleóuna densidad

de corrientede 0.5 A/cm2paraasegurarquesepermanecíasiempredentrodel rangode

comportamientolineal. La impedanciatomadadirectamentepor el aparato4, a pesar

de todas las precaucionesde apantallamiento,geometríade contactos,conectadode

tierras,etc,contienesiemprecontribucionesno deseadasde los instrumentosdemedida

quepuedenfalsearlos resultados,sobretodo en lo queconciernea la fasede ]a señal,

por lo queesnecesariorealizarcalibracionescuidadosaspara eliminarías[68].

En general,la señalmedidaesdelaformaZm(co)= [Z~(ú>)+Z~(ú>)]G(ú’)e’8~<’>~, donde

es un término puramenteimaginario correspondientea las capacidadese

inductanciasparásitas,Zreai(o>) esla señalprovenientede la muestray que queremos

medir, y G(&)eiO<w> esla gananciadelamplificador,cuya amplitudy faseson enprincipio

dependientesde la frecuencia.Esteúltimo factor puedeobtenersede la medidade la

impedanciaa temperaturaambiente,ya queen estadonormal la señalde la muestraes

puramenteresistiva e independientede la frecuencia(Zreai(w, 300K)=R) y, además,

muchomayorquelaimpedanciaparásitaR>> Z~(c.>) De estemodo,tantola fasecomo

la dependenciacon la frecuenciade la señal medidaa 300K puedenatribuirse a la

dispersiónen la ganancia:Z~Qú,300 K)=RG(ojeiO(w).La impedanciaparásitasecalcula,

posteriormente,midiendo una laminilla de oro con la misma forma y disposiciónde

contactos que la muestra. En este caso su resistencia es muy pequeña,

ZAU(cú)=rC c ¡Z,4ú) , porlo quela contribuciónmásimportanteala medidaprovienede

la inductanciaparásita,Z»~
4«(ú>)~Z4w)G(«~)e’»~>)

Unavez realizadastodasestascalibraciones,seobtienenlas curvasp(ú>)y 9(0>) que
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aparecenen la figura 5.28 paraunapelículaeje-aenun campode 1 kOe,medidasentre

82Ky 84K con un incrementode temperaturade 0.05K. Comopuedeobservarseenesta

gráfica,existendostiposde isotermasclaramentediferentes.A bajatemperatura,donde

las curvascasi sesuperponenunasa otras,la amplitudde la resistividadsigue una ley

de potencia, p~wa con a=0.95, mientras que la fase es casi constante y tiende

aproximadamentehacia unos85~ a alta frecuencia.A temperaturasmás altas, por el

contrario,existeuna región de bajafrecuenciadondela amplitud esindependientede

la frecuenciay la fase se hacecero indicando el carácterresistivo de la impedancia.

Nuevamente,antesde intentar el escalajede las isotermasmediantelas ecuaciones

(5.16), es convenienterealizaralgunasestimacionesiniciales de los parámetros.Por

ejemplo,la formadela curvap?(0>*) predichateóricamente[60]esp4-~~«,a cona =

lo que equivalea z=20. La temperaturacrítica puedeestimarsecomola de la primera

isotermaquesigueestaley depotencia.Asimismo, el valor asintóticode altafrecuencia

de <pL(aV) es ir/2(1-1/z), del que se obtienez=18. A partir de aquíseha realizadoel

ajustede los exponentescríticos paraconseguirel colapsode las curvasqueapareceen

los recuadrosde la figura 5.28. Los resultadosobtenidosson 7%=82.8 K,z=2Oyv=0.13,

y, portanto,s=v(z-1)=2.4’7.Serealizarontambiénmedidasa3 kOey 5 kOe, en lasque,

nuevamente,a partir del escalajede las isotermasse hallaron los mismosexponentes

críticosqueparaH= ¶ kOe.Estosvaloresestánen clara discrepanciacon los calculados

anteriormentea partir del escalajede las curvasPV dc, si bien ahorael colapsode las

isotermasse ha realizadoen un rango de temperaturasmenor, como correspondea

camposmagnéticosmásbajos.

Así pues,las diferenciasentrelos resultadosde las distintastécnicas,escalajede

lascaracterísticasI-Vdcy lascurvasp-w ac, en el mismotipo demuestras,suponenuna

dudaseria acercade la universalidadnecesariapara la existenciade una verdadera

transiciónde fasesegundoorden en el estadomixto de las películaseje-a. Estehecho

puede debersea la competiciónentre el tamañode los dominios y la longitud de

correlación~g quepodríaimpedirla divergenciadeesta,haciendoinaccesibleel régimen

crítico a lasmedidas,de unamaneraparecidaal efectode las fronterasde maclaen los

monocristales[67].
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S6 Conclusiones

Seharealizadoun estudiodetalladode lasdistintaspropiedadesde transportede

las películasde EuBa2Cu3O7/SrTiO3(100)eje-a en el estadomixto, y sehan intentado

correlacionartantocon su microestructurade dominios separadospor fronterasde 900,

comocon los efectosde la anisotropíadel material.

En primer lugar, la corriente crítica sin campomagnéticoaplicadopresenta

valoresJ~(4.2 K»~ 106 A/cm
2, menoresquelos queseobtienenen láminasdel mismo

materialcon orientacióneje-c, lo quepuedeatribuirseala presenciade las fronterasde

90<>. Estasfronteraspuedenserdescritas,analizandoladependenciaJ~(Ti, comouniones

tipo Superconductor/Aislante/Superconductor,si se tiene en cuenta la reduccióndel

parámetrode ordenen cadadominio por la penetraciónde corrienteen su interior.

Sin embargo,la corrientecrítica en presenciade un campomagnéticointenso

estálimitada fundamentalmentepor el anclajede flujo dentro de cadadominio, y su

dependenciaconel campomagnéticoessimilar ala de lasláminaseje-c.Estosresultados

están de acuerdo con el carácter especial de las fronteras de 900 observadoen

experimentosenbicristales,y puedeninterpretarsesuponiendoquela corrienteatraviesa

las fronterasa travésde estadoslocalizadoso nanopuentesquepodríanestarasociados

a suestructurananofaceteada.En el rangode temperaturasT<0.8T~ la corrientecrítica

puedeserexplicadaen términosde un modelodeflux creepcon energíasde activación

U= U
0(T)/H. A alta temperaturay bajocampomagnéticoapareceun cambioa un nuevo

mecanismode limitación de la corrientecrítica, quepuedeinterpretarsecomoun paso

a un régimendominadopor la disipaciónen las fronteras,que son las que dominana

campocero.

El análisisde las curvasde resistividaden función del campomagnéticopuede

realizarsetambién de acuerdocon un modelo de activación térmica,con energíade

activaciónde la forma U=U0(T)/H, enbuen acuerdocon los resultadosde la corriente

crítica y valoresU(10 kOe)—0.1-0.5eV similaresa los queaparecenen películaseje-c

conHhc. Estehecho,juntocon la asimetríaobservadaen la transiciónen resistividaden
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presenciadeuncampomagnético,sugierenla existenciadeconducciónno sóloa lo largo

de los planosab (como sehabíapropuestopara el estadonormal) sino también a lo

largo del eje c, lo que puedeser debido a que el tamañode los dominios (200k) es

muchomenorque la longitud de penetraciónA=1300k.

Seha estudiadotambiénla posibleexistenciade unatransiciónde fase devidrio

de vórtices en el estadomixto de las peJiculaseje-a, medianteel análisis de las

característicasPV dc y las curvasde resistividadac en el rango 1 kHz-IMHz. Se han

encontradoefectivamenterelacionesde escalacon exponentescríticos, tal y como

predice la teoría de transicionesde fasede segundoorden; sin embargo,losvaloresde

los exponentesobtenidosporlas distintastécnicasdifierenclaramente,poniendoenduda

la universalidaddelescalajenecesariaparala existenciadeunaverdaderatransiciónde

fasede segundoorden. Esto podría deberseal pequeñotamañode los dominios,que

podría inhibir la divergencia de la longitud de correlación haciendo inaccesible

experimentalmenteel régimencritico.
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CAPITULO 6

Anisotropía en películas y superredes: Dependencia

angular de la corriente crítica y la magnetorresistencia

6.1 Propiedadesde anisotropía en películassimplesde EuBa2Cu3O7

con orientación eje-a y eje-c

Los superconductoresde alta temperaturason materialescon una estructura

cristalinalaminarquese refleja en la anisotropíade suspropiedadesde transporte.Oe

hecho muchosde los nuevosfenómenosencontradosen el estado mixto de estos

materialessepuedenasociarde maneraclara con estacaracterística,como la menor

rigidez de los vórtices cuandoel campoes perpendiculara los planosde CuO2 que

puedenllegar a descomponerseen segmentosde vórtice 20 o pancakes[1], o como el

anclajeintrínsecodebido a la modulacióndel parámetrode ordenentrelos planosde

CuO2 cuandoel campomagnéticoseaplicaparalelamentecon el planoab [2].

En estecapítulovamosa estudiar,enprimer lugar, atravésde la dependenciade

la corriente crítica y la magnetorresistenciacon la dirección del campo magnético

aplicado,la anisotropíanaturalexistenteenlaspelículassimples,orientadaseje-cy eje-a.

A continuación,veremoscómo podemosmodificar estapropiedadintroduciendola

estructuralaminar artificial de las superredes.Esta influencia de la estructurade

multicapala hemosestudiadotantoen el casoenquelos planosdeCuO2 seencuentran

paralelos a las capas aislantes (superredeseje-c) como en el que se hallan

perpendiculares(superredeseje-a).Asimismo,hemosanalizadoestetipo deefectossobre

la anisotropíaen superredesdonde las capasaislantesestáncompuestaspor distintos

materiales,PrBa2Cu3O7y SrTiO3, que tienenresistividadesmuy diferentes.
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FIourt~ 6.1: Corriente crítica en función del campomagnéticopara una película de
EuBa2Cu3O7qe-amedidaa distintastemperaturas<@,O 70K, Mdl] 65K, •, 0 50K). Los
símbolosllenos correspondena la medidapara 8=0’> y los vacíospara O=90’~ También
se muestra el esquemade la disposición respectoa la estructura de dominiosde la
corriente de transponeJy del campomagnéticoHpara 80’> y 90”.

Losefectosde la anisotropíaenlaspropiedadesdetransportedeestosmateriales

puedenobservarseclaramenteen la figura 6.1, 4ondesemuestrala dependenciade la

corrientecríticaenfuncióndelcampomagnéticoparaunapelículadeEuBa2Cu3O,eje-a,

medidatanto con el campoaplicadoperpendicularmenteal plano de la lámina (Jf~)

(0=0’>) comoparalelamentea él (H1) (0=90’>), perosiempreperpendicularala corriente

de transporte(HA). Hemosmantenidola misma geometríade medidarespectoa la

estructurade dominiosen todaslasmuestrascon orientacióneje-a, de modoqueen la

configuraciónde (H1) el campoforma el mismo ángulocon los p]anosde CuO2 de las

dos familiasperpendicularesentresi, tal y comosemuestraen el esquemade la figura

6.1. Se encuentra,efectivamente,una anisotropíaclaraentreambasconfiguracionesde

campomagnético,yaquela corrientecrítica essiempremáselevadacuandoH seaplica

perpendicularmentea la láminay, portanto, paraleloa los planosde CuO2, de acuerdo



175
CAPÍTuLO 6: Anisotropíaen películasy superredes

conlos resultadosen películaseje-c [3],en lasqueseobservaun aumentoenJ~ cuando

el campomagnéticoestáorientadoa lo largo del planoab que se puedeasociara la

anisotropíaen el campocrítico H~2 [4].

SUPERCONDUCTORANisomoPíco3D

Dentrodela teoríafenomenológicadeLandau-Ginzburgexistenbásicamentedos

manerasdiferentesdetratarel problemade lossuperconductoresdeestructuralaminar,

según seanecesariotener en cuentao no el carácterdiscreto de las capas, lo cual

dependerá,en general,de la relación entrela longitud coherente~ y las distancias

interpíanaress. Por un lado, si la anisotropíano es demasiadogrande,tendremosun

superconductoranisotrópicotridimensional (3D) [5], que puedeser descritopor una

ecuaciónde Landau-Ginzburgcontinuacon energíalibre de Gibbs

G~Cd3(IlI.I2+¶12I,I,~4+ y ¶ It .82 ¡fBi__ + — ___—Jr\aIWI~UI¶M /I~yZ 2m~ Vi 8w 4w ~ (6.1)

en la que4r(r) esel parámetrode orden,ay 13 sonlos parámetrosdeLandau-Ginzburg,

A esel potencialvector, B=VxA, y II esel campoaplicado.La anisotropíaseintroduce

atravésdel tensorde masasmg,,, queescritoen susejesprincipalessólotieneelementos

diagonalesmg y que, en el caso uniaxial válido para los superconductoresde alta

temperatura,puedentomarsecomom~= m~=m y m~=M, siendoel planoxy paraleloal

planoab de la estructuracristalinay con el eje z a lo largo del eje c. De estemodo,se

caracterizala anisotropíadel material a travésde la razónde masasy
2=m/M.

Una de las propiedadesmásimportantesde la ecuación(6.1) esque, mediante

transformacionesde escala[6,7], puedereducirseal sistemaisotrópicodondela teoría

esmuchomássencillay, por lo tanto, la dependenciaangularde las magnitudesquenos

interesanexperimentalmente,~ y p, sólo se producea travésdel campo magnético

reducidoh =H/H~(O), estandoel campocrítico determinadoporla relaciónimplícita [5]
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(Ha(O)cos(O)>2( Ha(O)sin(O) >2 (6.2)

dondeHJ y Hjb son los campos críticos a lo largo del eje c y del plano ab

respectivamentey O es el ángulo entreel campomagnéticoy el plano ab. Es decir,

despejandoHa(O) de (6.2) se obtiene

Ha(O) a
+ (6.3)sm (O) y2cos2(O)

dondeseha hechouso de la relaciónentrela razón de masasy los camposcríticos

y HayHaab. Al aumentarla anisotropía,y2-.0 y se obtendríael comportamiento

bidimensionalen el que sólo es importante la componentedel campo magnético

perpendiculara los planos,esdecir, h=HsinO.

MODELO DE LAWRFNCE-DONIACH

Por otra parte, cuandola longitud coherente~ perpendiculara los planos

superconductoressehacemenorquela distanciaentreelloss, resultamásconveniente

emplearel modelodeLawrence-Ooniach[8],enel queseconsideraal materialformado

por un conjunto de planossuperconductoresde espesordespreciableseparadosuna

distancias y acopladospor un términoJosephson(Figura 6.2), aunquetambiénpuede

realizarseun análisisparecidoconsiderandoun acoplamientoentrelascapaspor efecto

de proximidad[9]. Teniendoen cuentala dependenciade EQ9~ enun mismo material

puedeproducirseun cambio entre ambostipos de comportamiento3D y 20 a una

temperaturat tal que ~~s [10]. Este cambio en la dimensionalidaddel sistemaen

función de la temperaturahabía sido observadoen los superconductoresde baja

temperatura,bien con estructuranaturalmentelaminar comolos dicalcogenuros[11] o

bien fabricadosenformade multicapa,comoporejemploen lassuperredesNb/Cu[12].

De estemodo, en el modelode Lawrence-Doniach[8] sesustituyeel parámetro

de ordencontinuo qr(r) porunaseriede funcionest(xy) paracadacapasituadaen la
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FIGuR& 6.2: Esquemade la estructurade un superconductorlaminar descritapor el
modelo de Lawrence-Doniach [8]: las capas sombreadasrepresentan los planos
superconductoresperpendicularesal qez y separadosuna distancia £ Tambiénse ha
dibujadoun vórtice,generadopor un campomagnéticoH situadoa un ángulo8 delplano
x-y, en el queaparecela típica estructurade kinks.

posiciónz=ns y la ecuación(6.1) seescribecomo

Gmfdxdy{sE [¿tv~l2+{ ¡3~p~4+ ~ (y) +21rA(2))#2±
o

(n+1)sw expIZiú f &A>—t
01 + (dzfá— HiS]} (6.4)

2Ms

2 “e’ ~ /i ~[8ir 4w

dondeel sumatorioserealizasobrelasn capas,el superíndice(2) indicalascomponentes

en el planodel gradientey del potencialvectorA, £I% esel cuantode flujo, y m y M son

nuevamentelas masasefectivasen el plano y a lo largo de z respectivamente.Es

interesantemencionarquecuandola longitud coherente~ sehacemuchomayorquela

distanciaentreplanoss (s/Qc cl) serecuperanlos resultadosde ladescripcióncontinua

dadapor la ecuación(6.1).

En estaimagen la línea de vórtice se descomponeen segmentosde vórtice o

panca/cesen cadacapaqueinteraccionanmagnéticamenteentresí y por acoplamiento

x
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Josephsonconlos de lascapasadyacentes[¶]. Puedendiferenciarse,esencialmente,tres

regímenesdiferentessegúnel ánguloqueforme el campomagnéticocon la estructura

[13].En el régimen de ángulo alto (s/E0.ctanO),cuandoel campoestápróximo a la

dirección perpendiculara las capas, se puede considerar que las corrientes de

apantallamientoen torno al vórtice fluyen sobre todo en los planos, por lo que el

comportamientoesesencialmenteel mismoqueenun superconductoranisotrópico3D.

En un régimenintermedio(y <tanO<s/~~)seproduceel cambio a una estructuracon

escalones
to kinks (Figura 6.2), en la que los puntos de vórtice estánunidos por

segmentosde vórticesJosephson,de tal maneraquelas corrientesde apantallamiento

pasandeser planaresasertipo Josepbsonentreplanos,aunquela estructurade la red

de vórtices en esterégimenintermedioaúnno seconoceperfectamente.Paraángulos

aúnmenores(tanO.cy) esdondelascaracterísticasde la estructuradiscretasehacenmás

importantes,apareciendola transicióndelock-in (el vórtice puedesituarseparaleloa las

capasaunqueel campo externoaún no esté paraleloa ellas) y el anclaje intrínseco

cuandoel campoesparaleloa las capas[2].

ANCLAJE INTRÍNSECO

La maneramás sencilla de tratar el problema del anclaje intrínseco puede

encontrarseen los primerostrabajosde Tachiki y Takahasisobreestefenómeno[2, 14],

en los que, en lugar de emplearuna formulación discretatipo Lawrence-Doniach,el

efecto de la estructuralaminar se tiene en cuenta a través de una variación del

parámetrode orden A a lo largo del eje c del tipo á(z) á
0cos(2irz/s),dondeA0 es la

amplitud de la modulaciónen A y £ esel parámetrode redsegúnel eje c. Se encuentra,

entonces,que resultafavorablepara los vérticessituarseen las posicionesentre los

planosde CitO2, dondeel parámetrodeordenesmenor,y apareceunafuerzade anclaje

intrínsecaFP
1”’, esto es, debida a la propia estructuradel material, que impide el

movimiento de losvórtices perpendicularmentea los planos,de la forma

FP”’~=17M H~2/8irs ~alI~cB/Bo(1B/Ha). (6.5)
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FrnunA 6.3: Corrientecrítica enfuncióndel ánguloOpara unapelículade EuBa2Cu3O7
qe-a,medidaa 64Kypara distintoscamposmagnéticos.Laslíneasindican el ajustea la
dependenciapredichapor el modelode anclaje intrínsecode Tachikiy Takahasi[14].

El valor deestafuerzadeanclajeesproporcionalal parámetro~M’ el cualsehace

máximo cuandoQ¡s—0.3 (~c/s~3Á/11.7k~0.26para el YBa2Cu3O7),por lo que este

mecanismodebeserimportanteen los óxidossuperconductoresdealtatemperatura.Así

pues,dentrodeestemodelo,cuandoel campomagnéticose aplica paralelamentea los

planosde CuO2, sepredicequela corrientecríticadebetenerunadependenciadébil con

el campo,y quesudependenciaangularseríadel tipoJ~oc sinO 1/2, considerandoque en

el vórtice se desarrolla una estructurade kinks cuandoel campo forma un ángulo

cualquieracon las capassuperconductorasy que,cuandoestáperpendiculara ellas,el

anclajeseproduceporunaseriede defectosplanaresde espaciadopromedioconstante

[14].Estemodelohabíasido utilizadoparaexplicarla anisotropíade la corrientecrítica

en películasdeYBa2Cu3O7eje-aen el rangodebajoscamposmagnéticos(hasta15 kOe)

[15]. Sin embargo,como podemosver en la figura 6.3 donde se ha representadola

corrientecrítica en función del ánguloparaunapelículaEuBa2Cu3O,eje-a, aunqueeste

modeloreproducede maneracualitativael comportamientodel sistema(máximosen

120 —90 —60 —30 0

e
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paraH~ab), no pareceser capazde describirlos datosde fonnacuantitativaen todo el

rangode camposmedidos,siendolas diferenciasmayoresen los camposmásaltos.De

todasmaneras,los efectosdel anclaje intrínseco cuandoH¡¡ab han sido claramente

observadosen monocristalesde YBa2Cu3O7a travésde oscilacionesen la imanación[16]

y en películaseje-c por medidasde la fuerza de anclaje [17]. Por lo tanto, estas

discrepanciasobservadasen la figura 6.3 puedenserdebidasmásbien a la sencillezdel

modelo de Tachiki y Takahasi[14], particularmenteen la hipótesisde los centrosde

anclajeplanaresperpendicularesal planoab. Estosdefectospodríancorresponderen las

películaseje-c a las fronterasde maclaperpendicularesal sustrato;sin embargo,en las

películasorientadaseje-adeberíatratarsededefectosparalelosal plano de la lámina,

lo cual resultadifícilmentejustificable en unapelícula delgada.

ANISOTROPÍA EN Hcj(@)

Otra posibilidad de estudiarlos efectosde anisotropíapodría estar en buscar

algún tipo de relacionesde escala,como se deriva de la teoría de Landau-Ginzburg

anisotrópica,de la formaJ~(H,O)=J~jh) y en ténninosdel camporeducidoh=H/Ha(O).

Quizá resultamásconvenienteintroducirel factor de anisotropíaadimensional

a(O)=H~C/H~(O)= (sin
2O+ y2cos2O)1~, (6.6)

de tal maneraquelas relacionesde escalase escribiráncomo

JC(H,O)=JJHe(O)]. (6.7)

Estetipo de análisis,empleandoparaHa(O) la expresiónde un superconductor

anisotrópico30, es el que se ha utilizado más habitualmentepara interpretarlos

resultadosen películasde YBa
2Cu3O7eje-c[18-20],si biense encuentraen la literatura

unagrandispersiónen el valor de la razónde masasy obtenidaa partir de la corriente

crítica(desdey=0hastay~O.3[18,19]),o inclusosellegaa tratary
2 comoun parámetro

dependientedel campoy de la temperatura[20].

Hay que mencionar,antesde estudiarestetipo de relacionesde escalaen las
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películaseje-a,que,debidoa suestructuradedominiosde 90’>, el ánguloentrela normal

a la lámina y el campomagnético(0en) no coincide con el ánguloentreel campoy los

planos(0frt), sino que, teniendoen cuentala geometríademedidaesquematizadaen la

figura 6.1, ambosángulosestaríanrelacionadospor

sinO
1’>~= sin45’>sinO~. (6.8)

De todasmaneras,si sustituimosOf,,, por suequivalenteO~ en la expresióndel factor de

anisotropíae(O) (6.6), estono modifica la dependenciaangularsino tansólo la razónde

masas y
2 aparentede la forma y2eí~’>tiva=y2I(sin245’>+y2cos245i=2y2/(1+y2). B decir, la

anisotropíaentrelasconfiguracionesH
1 y H1 esmenorquesi sehiciesenlasmedidasen

unapelículaeje-c,perola dependenciaangularde la corrientecríticadebeserdelmismo

tipo. En general,hemosrepresentadolos datosexperimentalesen términosde Oe,~, el

ángulo medido directamentey que denotaremossimplementecomo O, si bien hemos

tenido en cuentala relación(6.8) parael análisisde los datos.

En primerlugar,parapoderaveriguarla validezde las relacionesdeescala(6.7),

sin tenerquesuponerapriori unadependenciaangularconcretadee(O), hemosmedido

(figura 6.4) la corrientecrítica de unapelículaeje-a en función del campomagnético

10~

‘>2

s
o
t 10

o
-5

ío2

10’
0 80

fluuRa. 6.4: Corriente crítica en función del campomagnéticopara una película de
EuBa2Cu3O7eje-amedidaa 64 Ky Oz=0’> O, 5’> • 150 ~,35’> A, 55’> fly 90’>M.
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para distintos valoresdel ángulo 0~ entre 0’> y 90’> y a temperaturaconstanteT=64

K=0.75T~. Efectivamente,las curvasJ~(H,O1) son menoresa medidaque el campo

magnéticosedesvíade la direcciónperpendiculara la lámina,si bien prácticamenteno

hay diferenciasentrela medidaa 55’> y la de 90’>. A continuaciónhemosbuscadoun

conjuntodevaloresexperimentaless(O~), de tal maneraqueal multiplicar la abscisade

cadacurvaJC(H,0~) la llevarana superponersecon la curvamedidaa 90’>. El resultado

deesteescalajepodemosverlo en la figura 6.5 (símbolosvacíos),empleandotantouna

escalalineal (Figura6.Sa)comologarítmica(Figura6.5b)parael eje decorrientecrítica,

dondeseobservael buenacuerdode todos losvaloresdeJ~ en estaescalade campo

magnéticoreducidoHe(O).

Asimismo hemosrepresentadoen el recuadrode la figura 6.5 los valores8(01)

utilizadospara obtenerel colapsode las curvas,queahorapodemoscompararcon las

prediccionesde losmodelosteóricos.La líneadiscontinuaseriala dependenciaesperada

apartirdela ecuación(6.6)paraunsuperconductoranisotrópico3D con y = 0.36, la cual,

si bien puededescribirel comportamientoexperimentalen la región de ángulo alto

(0=40’>),difiereclaramenteamedidaqueel camposeacercaa la direcciónparalelaa los

planosde CitO2 (0=0’>) dondela dependenciaangularexperimentalesclaramentemás

pronunciada.La línea de puntosse correspondecon 40)=sinO,el comportamientode

extremode unsuperconductorbidimensional,quetampocoparecedescribirbiennuestro

sistema.

De hecho, en este rango de temperaturaes posible que el EuBa2Cu3O7se

encuentremásbien enunasituaciónintermediaentreun sistema2D y uno 3D, ya que

aestatemperatura,T=0.75T~,podemosestimar~= ~‘>/(1-T/T~)’~=3ÁI(0.25)’~=6Á que

resultatodavíacomparablecon la constantede redc= 11.7A. Así, porejemplo,podemos

estimarapartir delmodelode Lawrence-Doniach[13]queel comportamientotipo 30

debeobservarsesobretodoen la región de ánguloalto 0=60’>(tanO>.s/~).Igualmente,a

partir demedidasde magnetómetrode par, enmonocristalesde YBa2Cu3O7sin maclas

aparecenindicacionesde un cambiode comportamientoentre2D y 3D en el rangode

temperaturasen tomo 80 K [21]. Porestemotivo hemosprobadotambiénla expresión
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20 30 40

FIGURA 6.5: Corriente crítica enfunción del campomagnéticoreducidoh =He(8) para
una película de EuBa2Cu3O7eje-amedidaa 64 K (a) en escala lineal y (b) en escala
logaritmica.JOJJH,0’>), E J¿H,5’>), ~~c(

11,150),0 Jc(’H,35’>), * Jc<’H,55’>) y A Jc(’H. 90’>)]
y f@ ijó, lOkOe), A J~(8,20kOe),U J~(8,30kOe), y J~48,40kOe)fEn el recuadrose
ha representadola dependenciaangulardelfactordeanisotropiae(O): O valoresempíricos
empleadospara colapsar las curvas JC(H,O), - - - - superconductoranisotrópico3D
y=036, senO,— modelode Lawrence-Doniachconcapasde espesoresfinitosy
y= 0.37empleadopara el escalajede las curvasJC(8,H9.
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para Ha(O) propuestapor Schneidery Schmidt [22], que se deducea partir de una

modificación del modelode Lawrence-Doniachen la que setiene en cuentael espesor

finito d de las capassuperconductoras.Estos autoresencuentranuna dependencia

angularsimilar a la calculadapor Tinkham [23] para unalámina delgadaaisladacon

espesord comparablea la longitud coherente

(lic(O) cos(O)>2 + Ha(O)sin(O) 1 (6.9)

Ha

donde H¿ y f-f~j son los campos críticos paralelo y perpendiculara las capas

superconductorasrespectivamente,dadospor

~o12w (6.10)
¿22 2wQd Hár~

Estetipo dedependenciaangular,representadaenel recuadrode la figura 6.5por

la líneacontinua(tomandoy =H~2 ,‘H¿=0.37y teniendoencuenta(6.8)), pareceseguir

mucho mejor el comportamientoencontradoexperimentalmente.Así pues, la hemos

empleadopara representartambién,en campomagnéticoreducidoy en estamisma

figura 6.5 (símbolosllenos), los datosde J0(O) medidosa distintos camposmagnéticos

constantes(igualmentea T=0.75T~)queaparecíanen la figura 6.4 y quecomo puede

versecolapsanperfectamenteconlos resultadosanteriores.La diferenciaprincipal entre

la relación (6.2) para un superconductoranisotrópico3D y la expresión(6.9) que

describea un superconductorlaminar20, estoes, conlascapasdesacopladas,estribaen

quela dependenciaangularparaángulospróximosa O’> viene dadapor un término tipo

sinO1 en lugar de sin
2O y es, por tanto,máspronunciada.Por otra parte, tambiénse

puedeencontrarapartir de (6.9) el comportamientode un superconductor20 extremo,

esdecirh=HsinO,en el límite y—O (y por tantoHa’ -.oo).
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ANCLAJE SUPERFICIAL

Además de la anisotropíaen el campo crítico Ha(O), existentambién otros

mecanismoscapacesde originarunadependenciaangularen la corrientecríticade una

lámina delgadacomo el anclaje superficial.Este puededar lugar a máximosen la

corriente crítica con el campo paralelo a la lámina en películasdelgadasde un

superconductorisotrópico, comose observa,por ejemplo, en películasde Nb-Ti [24]

cuandoel espesorsehacecomparablea la longitud de penetraciónA. Paralaspelículas

de YBa2Cu3O7con orientacióneje-c,en lasqueel incrementoen la corrientecríticase

producecuandoel campoestambiénparaleloal planode la lámina,seha discutidola

posiblecompeticiónentreel anclajesuperficialy la anisotropíadel material masivoen

los distintos rangosde temperatura[25].Estetipo de modelos [25, 26], basadosen la

existenciadebarrerassuperficialesala entradade losvórtices,predicenunadependencia

de la corrientecrítica logarítmicacon el campomagnético

dondeJ0 y H’> son dos parámetrosindependientesdel campoy, en concreto,Ho=qHa

a

s2

o
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ioo lo’ 102

H(kOe)

FIGURA 6.6: Corriente crítica en función del campomagnéticopara una película de
EuBa

2Cu3O7qe-a con el campoparalelo (símbolosvacíos)y perpendicular<símbolos
llenos) al planode la lámina (O, • 0.95T~yA, ~8S T~9. Laslíneasrectasindican la
dependencialogarítmicaa campobajo cuandoH esperpendiculara la lámina.
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y ~j esunaconstantedel orden de la unidad.Así pues,Mawatariel aL [25] asocianuna

dependenciadeJ~oc-ln(H) en películasde YBa2Cu3O7eje-c,con H paraleloa la lámina

y por tanto a los planosde CuO2, aunainfluenciapredominantedel anclajesuperficial

sobre el anclajeintrínsecoen la anisotropíade la corrientecrítica.

Por otraparte,las películaseje-aconstituyenun sistemaideal parael estudiode

la posible competición entre ambos efectos ya que, al ser los planos de CuO2

perpendicularesa la superficie,puede separarsecompletamentela contribución del

anclajesuperficialde la anisotropíaintrínseca.De estamanera,comovemosenla figura

6.6, el anclajesuperficial sólo apareceen un pequeñorangode camposbajos y altas

temperaturas,dondela corrientecrítica conH paralelo(H,) a la láminapuedesuperar

ligeramentea la medidaen H perpendicular(HJ, si bien la magnitudde esteefecto

parece depender de la muestra. Además, como puede comprobarse en esta

representa~ónsemilogarítmicaparael campomagnético,lacorrientecríticasólo parece

seguirla dependenciapredichapor la ecuación(6.11) en la configuración (Hj). Es en

estecasodondeel campoesparaleloa los planosde CitO2 y justamenteno existeel

anclajesuperficiallo cual nosindica, por tanto,queun decrecimientologarítmicode la

corriente crítica con el campo magnéticono puede atribuirse de maneraunívoca al

efectode una barrerasuperficial como se proponíaen [25] y, teniendoen cuentael

pequeñorangode camposy temperaturasdonde hemosobservadola existenciade

anclajesuperficialen las láminasorientadaseje-a,no parecequesu influencia sobrela

anisotropíaen películaseje-cvayaa ser preponderante.

DEPENDENCIA ANGULAR DE LA RESISTIVIDAD

El efecto de la anisotropíapodemosobservarlo también en las medidasde

resistividaden funcióndel ángulo.En la figura 6.7hemosrepresentadolascurvasde p (O)

medidasa distintoscamposmagnéticosy a la misma temperaturareducida(T=0.9T0)

parados películasde EuBaCu3O7,unade ellas orientadaeje-a (Figura 6.7a) y la otra

orientadaeje-c (Figura 6.7b). En ambascurvasse observaunaclara disminucióndc la
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FIGURA 6.7: Resistividadenfunción del ángulo a (L9Tcpara (a) unapelícula qe-a de
EuBa2Cu3O7/SrTiO4lOO)y (b) una película qe-cde EuBa2Cu3O7/MgO<100).
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resistividadcuandoel campose almeaparalelamentea los planosde CuO2, 0’> parala

película eje-a y 90’> para la láminaeje-c, que se correspondecon los máximosen la

corrientecríticaen estamismaposiciónqueseobservabanen la figura 6.3. En la figura

6.7b tambiénseobserva,sobre todoen las medidasa camposmagnéticosmenores(30

y 40 kOe) otro mínimo menospronunciadopara0=0’>, estoes, cuandoel campoestá

perpendiculara la lámina y a los planosde CitO2. Esta disminución en la resistividad

puedeser atribuidaal hechode que en estamuestra,depositadasobre un sustratode

MgO(100),existennumerosasdislocacioneshelicoidalesperpendicularesal sustratocon

unadensidaden tomo a 1010 cuY
2 [27].Estasdislocacionesconstituyenun conjuntode

defectoslinealescuyo máximo efectocomo centrosde anclajedebeproducirseen el

rango de camposmagnéticosbajos, en tomo a lkOe, dondesu densidadessemejante

al númerodevórticespor unidaddeárean=B/4?
0 [28].Asimismo, al tratarsededefectos

conunadireccióndefinida,sólopuedenanclarlos vórticesenun rangoangularlimitado

(—10’>) como seobservaen la figura 6.7b.

Podemosintentar,nuevamente,comprobarsi estaanisotropíaen la resistividad

puededescribirsemedianterelacionesde escalasimilaresa las queseencuentranpara

la corrientecrítica, esdecir

p(H,O)=p[He(O)], (6.12)

empleandopara el factor e(O) alguna de las expresionespredichasbien para un

superconductoranisotrópico3D (6.6) o bien porel modelode Lawrence-Doniach(6»).

Cabeseñalarquela anisotropíaen la resistividaddel YBa2Cu3O7sueledescribirsepara

temperaturaspróximasa la transicióncomo el de un superconductoranisotrópico3D

[29,30], si bien existen resultadosque indican la existencia de un cambio de

comportamientoal reducirla temperatura[31]y, también,de unamejordescripciónde

los datoscon la dependenciaangulardadapor la ecuación(6.9) [32].Así pues,hemos

representadoen la figura 6.8 los datosde lascurvasp(O) de las dosmuestrasde la figura

6.7 enfunción del campomagnéticoreducidoh=He(O). Hemosincluido tambiénen la

gráfica,paraambasmuestras,la resistividaden función delcampomagnéticop(H) para

el ángulo constanteO~ en el quese ha tomadoe(O’>)= 1 (estoes, 0~= 90’> para la lámina
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ErnuRA6.8: ResistividadenfuncióndelcampomagnéticoreducidoHe(O) medidaa 0.9T~
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eje-a(figura 6.8a)y 00=00para la películaeje-c (figura 6.8b)).En amboscasosel mejor

colapsode las curvasseha obtenidoal utilizar la dependenciaangulardeducidade la

ecuación(6.9) con un factorde anisotropíay =0.29parala películaeje-cy y =0.36 para

la lámina eje-a,queesel mismo queseencontrabaa partir de las medidasde Ja(O) en

estamismamuestra.Asimismo, losdatosde p (O) en funcióndelcamporeducidosiguen

bastantebien la curvade p(H) representadaen la mismagráfica,si bien parala película

eje-c seobservaunaciertadesviacióna camposmagnéticosbajos dondeesefectivoel

anclajepor las dislocacionespara 0=0’>.

En resumen,hemosobservadotanto por medidasde corrientecrítica como de

resistividad,en función del campomagnéticoy de la dirección de esterespectoa los

planosde CuO2, quela anisotropíadelmaterial,al menosen el rangode temperaturas

T.c0.9T<.donde E~ esmenor o igual a la constantede red a lo largo del eje e, puede

describirsebastantebien en términos de un modelo de Lawrence-Doniachcon capas

superconductorasde espesorfinito [22].

6.2SuperredesEuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7eje-a: Competiciónentre la

anisotropía natural y el efecto de la estructura de multicapa

Así pues,unavez queconocemoslos efectosde la estructuralaminarintrínseca

delEuBa2Cu3O7sobrelaspropiedadesde anisotropíadelas películassimples,podemos

preguntarnoscualserála influenciadelaestructuralaminarartificial introducidadurante

el crecimientode unasuperredsuperconductor/aislante.En estesentidolas superredes

EuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7eje-apresentanespecialinteréspuestoque podemosestudiar

en unamismamuestraambostipos de anisotropía,naturale inducidaartificialmente,y

ademásdeformaindependiente,ya queambasestructuraslaminaressonperpendiculares

la unaa la otra: los planosde CuO2 estánperpendicularesal sustratomientrasquelas

capasaislantesde PrBa2Cu3O7son paralelasa este.

En primer lugar, podemosconsiderarque, ya que el parámetrode orden
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superconductordebe encontrarsedeprimido en las capas aislantes, estas pueden

constituir nuevoscentrosdeanclajeefectivoscuandosituemosel campoparalelamente

a ellas, de manerasemejanteal mecanismode anclaje intrínsecodebido a la propia

estructuracristalinalaminardel EuBa2Cu3O7.Pero,por otro lado, hayquerecordarque

las capasde PrBa2Cu3O7no puedenser consideradastan sólo comodefectosplanares

aislados,sino queal formar partede unasuperreddanlugar a unaestructurade capas

superconductor/aislantequepuedeserdescritaporun modelode Lawrence-Doniachy

producir una auténticaanisotropíasuperconductoraen la muestra.Así pues, hemos

realizadoun estudio del comportamientoanisotrópicode distintassuperredeseje-a,

variandolos espesoresde las capasconstituyentes,para intentarcomprendermejor el

papeldesempeñadopor la estructurademulticapaen laspropiedadessuperconductoras

de nuestrasláminas.

SUPERREDESCON CAPAS AISLANTES DELGADAS: ANCLAJE PORLA ESTRUCTURA DE

MULTICAPA

De estemodo, lo primeroque observamossi semide la resistividaden función

del ánguloparaunasuperredeje-a (288A EuBa2Cu3O7/19 A PrBa2Cu3O7),estoescon

75 celdasunidad eje-adel superconductory 5 del aislante,es que apareceun nuevo

mínimo en la curva de resistividadcuandoel campose sitúa paraleloal plano de la

multicapa(0=90’>) ademásdelqueya existíaen laspelículaseje-asimplespara0=0’>, es

decir, a lo largo del planoab (figura 6.9). Estecomportamientocon dosmínimos en la

resistividaden posicionesperpendiculareslo encontramosa las distintastemperaturas

medidasy en todo el rangode camposmagnéticosaccesibleexperimentalmente(hasta

90 kOe), si bien el mínimo asociadoa la estructurade multicapa pareceser menos

profundo en lOS camposmagnéticosmás bajos. Este hecho se observatal vez más

claramenteen la figura 6.10 donde se han representadolas curvas p(O) en escala

logarítmica para otra superredeje-a (l54XEuBa2Cu3O7/19 A PrBa2Cu3O7).En esta

figura se aprecia como el mínimo situado en 0=90’> prácticamentedesapareceal

disminuir el campomagnéticohasta5 kOe.
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FIGURA 6.10: Resistividadenfuncióndel ánguloen escalalogarítmicapara unasuperred
<154 4 EuBa

2Cu3O7Il94 PrBa,Cu3O7) eje-a medida a 0.95%y distintos campos
magnéticos.

En cualquiercaso, la influenciade las capasde PrBa2Cu3O7resultaclaramente

apreciable,y mássi setiene en cuentaqueen estassuperredeslas capasaislantesson

relativamentedelgadas,conun espesordPBco de tan sólo 5 celdasunidad(—19k). Este

espesorescomparable,incluso, a la longitud de correlaciónperpendiculara ellas, que

al tratarsede muestraseje-asería~8~(T=O)= 16 A [4], aunquehayquerecordarque ~ab

no esrealmentela longitud característicadeestesistema,ya quesehasugerido[33]que

el acoplamientoa travésdel PrBa2Cu3O7no se realizapor efectoJosephsonsino por

efectode proximidaddebidoal caráctermetálicode las cadenasde CuO. Estetipo de

acoplamientopuededarlugara longitudesde correlaciónQ.~ muchomayores,delorden

dehasta1000A, comoseobservaen las tricapasEuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7/EuBa2Cu3O7

eje-a~ Así, en lassuperredesde las figuras6.9 y 6.10tenemosquedpBccc< ~Ny, por

lo tanto, podemossuponerqueel efectoprincipal de las capasaislantesdebesercomo

centrosde anclaje anisotrópicos[35] sin que haya modificacionesapreciablesen el

comportamientode las capas superconductorasde EuBa2Cu3O7 eje-a que están

¡ ¡ 1 1 ¡ 1 1
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fuertementeacopladasentresí.

En estaimagendebejugar un papel importanteel campode ajusteBA dondeel

espaciadode la red de vórticesa0= (4’JB)’
2 se haceigual a la longitud de modulación

de la superredA. En primer lugar,porqueen estecampopuedenactuarcomo centros

de anclajetodaslas capasaislantesa la vez sin que setengaque deformarla red de

vórticesy esteefectode sincronizaciónpodría dar lugar a un mínimo en la disipación

(máximoen la corrientecrítica) [36];y, en segundolugar,porqueesel límite entreuna

región de campobajo dondehay máscentrosde anclajequevórticesy otra región de

campo alto donde los vórtices son másnumerosos.Así por ejemplo, si medimosla

resistividaden función del campomagnéticopara la superred(288k EuBa
2Cu3O7/19A

PrBa.2Cu3O7)en 0=00y 90’>, esdeciren lasposicionesde los dosmínimos(Figura6.11),

observamosque la disipaciónen ambasconfiguracionesescomparabley que, además,

se produceun cruceentrelas dos curvasen las proximidadesde estecampode ajuste
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FIGuRA 6.11: Resistividaden función del campo magnéticopara una superredqe-a
(288ÁEuBa2Cu3O7/19A PrBa2Cu3Oj.Los símbolosllenos correspondena 8=00 <H
paralelo al plano ab) y los vacíosa 6=900 (Hparaleloa las capasde PrBa2Cu3O7).La
flecha indica la posicióndel campode ajuste.
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(21.8 kOeparaestamuestra),demaneraquep(O’>) sehacemayorquep(90’>) al contrario

de lo que sucedíaen las películaseje-asimples. Sin embargo,como ya seveíaen la

figura 6.9, el anclaje de la multicapa pareceseguir siendoeficaz para camposmuy

superioresa este valor, lo que indica que los efectosde sincronizaciónno son muy

importantes.Este resultadopuedeser asociadoal hechode quela red de vórticesen

estos materialeses muy blanda, por lo que puede deformarsecon facilidad para

aprovecharal máximo el anclajepor la estructurade capasaislantespresentesen la

muestra[37].

La influenciade la estructurade multicapapodemosobservarlatambiénen la

dependenciaangular de la corriente crítica, representadapara la superred

(l54kEuBa2Cu3O7I 19kPrBa2Cu3O7)eje-aen la figura 6.12.A camposmagnéticosbajos

(lOkOe) el comportamientoessimilar al de unapelícula simple,con un único máximo

para 0=00, esto es, con el campoparaleloa los planosde CuO2; sin embargo,al ir

aumentandoel camposeempiezaadesarrollarotromáximo situadoen0 =90’> que, a 60

kOe,esya comparableal valor deJ~(O=0’>). Porotrolado,si medimosla corrientecrítica
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FIGURA 612:Corrientecrítica enfuncióndelánguloen T0.4T~parauna superredqe-a
<1544 EuBa2Cu307119A PrBa2Cu3Q).
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en función del campomagnéticoparadistintosvaloresconstantesdel ángulo (O~) para

la superred(288 A EuBa2Cu3O7/191k PrBa2Cu3O1)eje-a,de maneraanálogaa comolo

hicimos en películas eje-a simples, encontramosque podemosdefinir dos rangos

angularesdiferentes,unode elloscentradoentomo a 0=90’> (Figura 6.113a)y el otro en

tomoa 0=0’> (Figura6.13b).En el primerode ellos, dondeserádominanteel anclajede

la multicapa,podemosdistinguirdoscomportamientosdiferentesen función delcampo

magnético:a campo bajo la corrientecrítica esindependientedel ánguloy todas las

curvascolapsan,mientrasqueporencimadel campodeajustelascurvasseseparancada

vez más, de forma que para80 kOe existe un orden de magnitudde diferenciaentre

J~(O=90’>) y J~(O=50’>). En cambio, en la figura 6.13b, donde la dirección del campo

magnéticoesmáspróximaal planoab, no seencuentraningunacaracterísticarelevante

en tomo al campode ajuste_sinoqueladependenciaanguj&tparecesersi’nilar en todo

el rangomedido, de maneraanálogaa lo que sucedíaen las películas simples.La

comparaciónentre estas dos gráficas es la que nos permite diferenciar de manera

definitiva entrelos efectosproducidospor la estructuralaminarnaturaly la estructura

artificial. La primera de ellas modifica los parámetroscaracterísticosdel material

introduciendo una anisotropíaen el campo crítico Ha(O), por lo que se pueden

encontrarleyesde escalaen función deh=H/H~(O) paralas curvasmedidasa distintos

ángulos.Sin embargo,esto no es así para la estructuraartificial (al menosen estas

superredesdondeel espesorde lascapasaislantesesdPBcomuchomenorquela longitud

de acoplamiento~N)’ la cual da lugar másbien a un conjunto de centrosde anclaje

planaresmuy efectivoscaracterizadospor unalongitudgeométricaconstanteA y, por lo

tanto,no aparecenestasrelacionesde escala.

Así pues,hemosbuscadolas relacionesdeescaladeltipo (6.12)en la dependencia

angularenel rangoen tomo a 0=0’> dondeel efectodel anclajede la multicapapuede

despreciarse.De estemodo, hemosrepresentadoen la figura 6.14 la resistividaden

función del campomagnéticoreducidoHe(O) paraunasuperred(384A EuBa2Cu3O7/19

A PrBa2Cu3O7)eje-ajunto con la curva p<H’> medidapara0=0’> estoes, HI¡ab. Hemos

utilizadoel mismotipo defactor de anisotropías(0) queen las láminaseje-asimples,es
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FIGURA 6.13:Corrientecrítica enfuncióndelcampomagnéticoa 0.4T~parauna superred
qe-a<288,4EuBa2Cu3O7/19ÁPrBa2Cu,07)ydistintosvaloresdelángulo<a) 8=50<~esto
es, con el campomagnéticopróximo a las capasde PrBa2Cu3O7<b) 8~5O’§ es decir, H
próximo a los planosde CuO2.

1

CVs
o

1 &

o

101
0 20 40 60 80

10

loo

4

aQQs
o

10

(b)

tu Ajo
o

•30o
~5O

o

101
o 20 80 100



198

20 40 60 80 100

H*c(®) (kOe)

40

30

SaO
CD
o:
Sio

O

—‘o
0 120

FIGURA 6.14: Resistividaden función del campomagnéticoreducido He(O) para una
superredeje-a<384ÁEuBa2Cu3O7IJ9ÁPrBa2Cu3O7)en 0.7T~<O p(8O kOe,8),EJ p(7O
kOe,6), A p(ÓO kOe,8), y p(SO kOe,6), p(H,O”fl. La dependenciadel factor de
anisotropíaes la mismaque en laspelículasqe-asimples.En el recuadrose muestrala
región sombreadadondesemantieneelescalajey los símbolosindican el ángulo8<. para
el quelas curvas p(O) empiezana desv¿ars’e.

decir, deducidode la ecuaci6n(6.9), teniendoen cuentala relación(6.8)y con y=O.3’7.

Se encuentra,efectivamente,un buen colapsode las curvassobre la medidaen 0=00,

pero sólo en un rangoangularreducido0=20’>,queseha esquematizadoen la región

sombreadadel recuadrode estamismafigura. En estagráfica los símbojosindican el

ánguloO~ parael quela curva~4O)medidaparacadacamposedesvíadelescalajey que,

comovemos,pareceser independientedel valor del campo.

Esteescalajede lascurvasp (O) en un rangoangularlimitadoseencuentratambién

para otras superredeseje-a con el mismo espesorde las capasaislantesy capas

superconductorasmásdelgadascomo puedeverse en las figuras 6.15 y 6.16 para las

superredeseje-a(288 A EuBa2Cu3O7/19A PrBa2Cu3O7)y (154 A EuBa2Cu3O7/19 A
PrBa2Cu3O7)respectivamente.En estasfiguras sólohemosrepresentadolos valoresde

p(O) en el intervalo 0=0<.donde se cumplen las relacionesde escala(6.12) para la
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FiciuPA 6.15: Resistividadenfuncióndel campomagnéticoreducidoHe(O) a 0.7T<.para
una superred <288 Á EuBa2Cu3O7Il9 Á PrBa2Cu3O7,,> qe-a; los símbolos llenos
correspondena las curvas p<’8) para H35k0e, SOkOe,65k0e, 8OkOey 9OkOeen el
rango GsO<.ylossímbolosvacíosala curva p(H, O’». El recuadromuestralosvaloresdel
ángulo8<. pordebajodelos cualesse cumpleel escalaje<0 0. 95T0 •0. 77’J. El factor
de anisotropíae(O)para el colapsodelas curvases el de un superconductoranisotrópico
3D con yz0.24.

dependenciaangularde la resistividad,junto con la medidade p(H,O=0’>). Existe,sin

embargo,unadiferenciafundamentalen el comportamientodeestassuperredesrespecto

a laspelículaseje-asimplesy la multicapade la figura 6.14,ya queahorael colapsode

las curvassóloseconsigueempleandola dependenciaangulardel factor de anisotropía

«o} propiadeunsuperconductoranisotrópico3D (ecuación(6.6)),y dondeel parámetro

de escalajey (la razónde masas)tomalosvaloresy = 0.24parala superredconcapasde

288 k de EuBa2Cu3O7(Figura 6.15) y y =0.16 para aquella en la que las capas

superconductorasson de 154 A (Figura 6.16).

En estemismo rangodeespesoresde lascapassuperconductorasdEBcodondela

anisotropíaasociadaa la estructuralaminar intrínsecase hacetipo 3D, seencuentran

tambiénmodificacionesen la energíade activaciónparael movimientode los vórtices

o
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FIGURA6.16:ResistividadenfuncióndelcampomagnéticoreducidoHe(O)a O.9STcpara
una superred<154Á EuBa

2Cu3O7/19u PrBa2Cu3O7)eje-a: * p <O,SkOe),x p<0,1OkOe),
# p<8,2OkOe),O p<O,3OkOe),y p<O, 4OkOe),Cp<O, óOkOe),A p (O,7OkOe), O p(O,9OkOe),
y — p<H, 02). Sólose han incluido losdatosen la regiónO=8~cuyosvaloresenfunción
de H se representanen el recuadro. El factor de anisotropía «O) es el de un
superconductoranisotrópico3D con y=0.16.

deducidade lascurvasp(H) para0=0’> [35, 38]. Estoes,paralaspelículaseje-asimples

y para superredescon capasde EuBa2Cu3O7gruesas(dEHco=
384A) la energíade

activaciónesdel tipo U= UWH~ (n= 1), comoya veíamosen el capitulo5, pero al hacer

las capassuperconductorassuficientementedelgadas(dEBCO=lS4A> apareceuna nueva

dependenciacon el campomagnéticode la forma U= U
0lnH. Este comportamiento

logarítmicoen la energíade activaciónsueleencontrarseen sistemas2D con el campo

perpendicularalascapas(comoporejemploenpelículasmuydelgadassuperconductoras

de MoGe amorfo[39]) y, por lo tanto,habíasido asociadohabitualmenteen superredes

YBa2Cu3O7/PrBa.,Cu3O,eje-c a efectosde desacoploentrelas capassuperconductoras

[40]. Sin embargo,estos cambiosde comportamientoque hemos observadoen las

superredeseje-aseproducenensuperredesdondelas capasaislantessonmuy delgadas

y, comoyamencionamosantes,debenactuarfundamentalmentecomocentrosdeanclaje

anisotrópicossin desacoplarlas capas superconductoras.Por otra parte, nuestros
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resultadosponende manifiestola importanciade la longitud de correlaciónL<. a lo largo

del vórtice que indica el tamañomínimo para que el vórtice pueda deformarsey

desarrollarunaestructurade kinks cuando forma un cierto ángulo con los planos de

CuO2. Así, cuandoel espesorde las capassuperconductorasse hacemenorqueesta

longitud de correlación(dEBC¡ÁLC), el vórtice estáesencialmenterígido dentrode cada

capa.Estaesuna situaciónsimilar a la que prediceel modelode Lawrence-Doniachen

un superconductorlaminarcuandoel ánguloentreel campoy las capasesgrande[13];

en este casotampoco resultaenergéticamentefavorable que se formen kinks en el

vórtice, ya que ello exigiría deformacionesen una escalademasiadopequeña,y estese

sitúa de forma rígida a lo largo de la dirección del campo lo que origina un

comportamientosimilaral deun superconductoranisotrópico3D, y queesel mismoque

seobservaen nuestrassuperredesal reducirel espesorde las capassuperconductorase

inhibir las deformacionesen el vórtice.

ANISOTROPLA INDUCIDA PORLA ESTRUCTURADE SUPERRED

Lasmodificacionesenla anisotropíade la superredeseje-arespectoalaspelículas

simplesson aún mayorescuandose aumentael espesorde las capasaislantes.Por

ejemplo,en la figura 6.117 hemosrepresentadolascurvas~4O)medidasadistintoscampos

magnéticosparaunasuperredeje-a(154k EuBa2Cu3O7/ 77 A PrBa2Cu3O7),esdecircon

40 celdasunidadeje-a de EuBa2Cu3O7y 20 de PrBa2Cu3O7.Resultacuriosocomparar

estagráficacon los resultadosde unapelículaeje-c (recuadrode estamismafigura) ya

que el aspectogeneral de la gráfica es el mismo. Efectivamente,el mínimo en la

resistividadpara 0=0’> asociadoa la estructura laminar natural prácticamenteha

desaparecidoy el efectomásimportanteesel producidopor la estructurademulticapa

fabricada artificialmente. Hay que recordar, sin embargo,que no se trata de una

superredde capasdesacopladasya que las longitudesde acoplamientoa travésdel

PrBa2Cu3O7en estaorientaciónson mucho mayoresque el espesorde las capas(del

orden de 1000 A en tricapas[34]).Lo que si parecees que, al aumentarla separación



202

120 —90 —60 —30 0

30 60 90 120 150 130

30 60 90 120 150 160

e

FIouK& 6.17: Resistividad en función del ángulo para una superred qe-a
<J54ÁEuBa2Cu3O7/77ÁPrBa2Cu3O7)medidaa distintoscamposmagnéticosypara <a)
0. 95T<.y <b) 0.7T<.. Lasflechasindican la posicióndel campomagnéticoparalelo a los
planosde CitO2ya las capasde PrBa2Cu3O7.El recuádromuestralas curvas p(8) para
una película qe-cde EuBa2Cu3O7/MgO<100) a 0.9T0

0

1~

Q

o

120—90 —60 —30 0

600

500

400

300

200

loo

o

250

200

150

100

50

o



CAPÍTuLO 6: Anisotropíaen películasy superredes 203

entrelascapassuperconductoras,la eficaciadel anclajeintrínsecodisminuyeal perderse

la continuidaddela estructuralaminarnaturala lo largo detodala longitud delvórtice.

Por otra parte,el efectode la estructuralaminarartificial tambiénha cambiado.

Como puede verse en la figura 6.18, en la medida de p(H) para 0=0’> y 0=90’> la

anisotropíade la multicapaessimilar en todo el rangode camposmedidos,esdecir,

p(0’>)> p (90’>), sinqueseobserveningúncomportamientoespecialenlasproximidadesdel

campode ajustecomolos crucesentrelasdoscurvasqueseveíanen lassuperredescon

capasde PrBa2Cu3O7más delgadas.Esto nos hace pensarque ahora la anisotropía

inducidaartificialmentetal vez puedadescribirsemedianterelacionesde escalaen el

campomagnéticosimilaresa lasquedescribenla anisotropíaintrínsecaen las láminas

simples.Así pues,hemosrepresentadoen la figura 6.19 lascurvasde p(0)enfuncióndel

campomagnéticoreducidoHe(O) junto con la medidade p(H, 0=90’>). Encontramos,

efectivamente,un buencolapsode las curvas,pero sólo en un rangoangularlimitado

(~O-90’> =25’>),lo queda ideadequeaunqueno veamosel mínimoen la resistividadpara

0=0’> el efectode la estructuralaminar intrínsecaaúnsigue siendoimportante,si bien

í o
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FIGuRA 6.18: Resistividaden función del campomagnéticoa 0. 7T<. para unasuperred
qe-a (154 ,4 EuBa

2Cu3O7/77A PrBa2Cu3O7)(• OO’>y 0 890’>). La flecha indica la
posicióndel campode ajuste.
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lospapelessehaninvertidorespectoa lasmulticapascon dPBco= 19 A y, enestamuestra

con dPBco=77 A, la anisotropíadebida a la estructuracristalinaes másdébil que la

producida por la estructura de superred. La dependenciaangular del factor de

anisotropíae(O) esla de un superconductoranisotrópico3D con unarazónde masas

y = 0.22, lo cual estáde acuerdocon los resultadosdel modelo de Lawrence-Doniach

cuandoel espesorde las capasaislanteses menor que la longitud de correlación

perpendiculara ellas.

En resumen,hemosvisto comovariandoel espesorde lascapasaislantesenestas

superredesEuBa
2Cu3O7/PrBa2Cu3O7eje-apasamosde tenerun conjuntode centrosde

anclaje anisotrópicosa producir modificacionesen la anisotropíaen los parámetros

característicosdel materialsuperconductorcomoesHa(O) (ya quee(O)oc l/Ha(O)) y, con

ello, podervariar de maneracontroladala magnitudy la orientaciónde la anisotropía

del material.
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FIGuRA 6.19:Resistividadenfunción del campomagnéticoreducidoHe(O) a 0. 7T<.para
una superadqe-a <154Á EuBa2Cu3O7/77Á PrBa2Cu3O7) f@p(8,90 kOe), A 5> (8,70
kOe), ‘y p<O,5O kOe), U p<’8,4O kOe), • ~4O,30kOe), O p<H,09O9f El rango angular
representadoes 8-90’> =25’>.El factor de anisotropía«O> empleadopara el colapsode
las curvasesel de un superconductoranisotrópico3D con y= 0.22.
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6.3Superredeseje-cEuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7y EuBa2Cu3OjSrTiO3

Las superredesorientadaseje-c constituyenun sistemamuy diferentedel que

hemosestudiadohastaahoraen lassuperredeseje-a.Si en estasexistíaunacompetición

entrelos efectosde la estructuralaminarnaturaly la artificial, ahora,en lasorientadas

eje-c, ambas estructuras están paralelas al plano del sustrato y sus efectos se suman.

Ademáshemosempleadodosmaterialesaislantesmuydistintoscomoson el PrBa2Cu3O7

y el SrTiO3,cuyasresistividadesatemperaturaambiente,p—3 10~ 11cm[41]y p—lO
9Ilcm

[42] respectivamente,difieren en varios órdenesde magnitud, lo que sugiereque el

mecanismo de acoplamiento y los espesores característicos para cada tipo de capas

aislantesdebenser tambiénmuy diferentes.

ACTIVACIÓN TÉRMICA

Una buena posibilidad para estudiar el acoplamiento entre las capas

superconductoraspuederealizarsea travésdel análisisde la energíade activaciónpara

el movimiento de los vórtices 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 materialde las capas aislantes: una de ellas (152 A EuBa
2Cu3O7/ 23 A

PrBa2Cu3O7),es decir (13 celdas eje-cEuBa2Cu3O7/2 celdaseje-cPrBa2Cu3O7)y la otra

(152k EuBa2Cu3O7/ 20k SrTiO3), es decir (113 celdas eje-c EuBa2Cu3O7/5 celdas unidad

SrTiO3). Así pues, en las figuras 6.20 y 6.21 respectivamente, podemos ver el inicio de

la disipación en esta configuración de campo magnético (0=0’>) medido a distintas

temperaturaspara ambasmuestras.En esta representacióndoblementelogarítmica

aparece una región lineal en la resistividad que puede asociarse a una dependencia de

la energíade activacióncon el campomagnéticodel tipo U= U0InH, teniendoen cuenta

que la resistividad producida por el movimiento de flujo activado térmicamente es de la

forma p ocexp(-U/ic87l).Este comportamientoes el mismo que encontrábamosen las

superredes eje-a con espesores comparables de las capas superconductoras y que también

ha sido observado en superredes YBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7 eje-c con capas desacopladas
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FIGURA 6.20:Resistividadenfuncióndelcampomagnéticoperpendiculara la lámina, en
escala logarítmica, para una superredeje-c <152 Á EuBa

2Cu3O7/23A’> PrBa2Cu3O7)
medidaa distintastemperaturas.Laslíneasindican el ajustea una dependenciadel tito
p ocexp(~U</nHIxBT)en el inicio de la disipación.En el recuadrose muestranlos valores
de U0 obtenidosde la pendientede estaslíneasenfunción de TIT<..

[40]. En este trabajo Brunner et al [40] obteníanun valor de la longitud de correlación

paralos vórticesa lo largo del eje e de L<.=450Á, calculadaapartir de la dependencia

de la energía de activación con el espesor de las capas superconductoras, que es

claramente superior al espesor de las capas de EuBa2Cu97 en las superredes de las

figuras 620 y 6.21.

Asimismo, Brunner et al [40] estimaban que el espesor mínimo de las capas de

PrBa2Cu3O7 para desacoplar las capas superconductoras está en tomo a d~8<.0~48 A., lo

que indica que en la superred de la figura 6.20 debe existir todavía un cieno

acoplamientoentre lascapas.Estevalor de la longitud de acoplamientoa lo largo del

PrBa2Cu3O7eje-c,si bien esmuchomenorde los valorescorrespondientesa multicapas

eje-a, es demasiado grande en comparación con la longitud de correlación ~=3 A. [4]

paraquela interacciónentrelascapasde EuBa2Cu3O7puedaserdescritapor un término

tipo Josephson, y da idea de que la resistividad del PrBa2Cu3O7 es suficientemente baja

10’

H (kOe)
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FIGURA 6.21: Resistividadenfuncióndelcampomagnéticoperpendiculara la lámina, en
escalalogarítmica,para una superredqe-c (1522EuBa2Cu3O7I202 SrTiO3> medidaa
distintastemperaturas.Laslíneasindicanelajustea unadependenciapocexp<-UJnH/ic11T)
en el inicio de la disL~ación.Losvaloresde ~ obtenidosdela pendientede estasrectas
se representanen el recuadroenfunción de la temperaturareducida T/T<..

como para que el acoplamiento se produzca más bien por efecto de proximidad. Por otra

parte,en la superredde la figura 6.21 seriade esperarqueel acoplamientoa travésde

20 A. de SrTiO3 seamásdébil ya que este material es mucho más aislante y la longitud

relevante debe ser ahora ~ que es mucho menor que d~0 exceptoen un rango de

temperaturas muy próximo a T<. (~~(fl=d~0sólo para T=0.98T<.).Esta diferencia en el

acoplamiento entre estas dos superredes debe reflejarse en los valores de la energía de

activación que, como ya veíamos en el capítulo 5, puede escribirse como Uoc (H<.
218ir)V~;

es decir, es proporcional a la densidad de energía de condensación y a un cierto volumen

Va de la red de vórticesdondeseproducela activación. Este volumen puede escribirse

en general como V~=ra2Ca, dondera y Ca son las longitudes características en la dirección

perpendiculary paralelaal campomagnéticorespectivamente.En el materialmasivoCa

puede coincidir con la longitud de correlación L<. que anteshemosdefinido y quenos

dabala ]ongitud del vórtice quesepuededeformary, por tanto, participarde manera

10’

H (koe)
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independienteen un salto por activación térmica. En una superred de capas

superconductoras acopladas, los segmentos de vórtice en cada una de ellas se mueven

de manera correlacionada al menos en una distancia Ca que debe extenderse a lo largo

devariasbicapasdeespesorA=dEBCO+dPEc<.,.Porel contrario,si no existeacoplamiento

entre lascapas,Ca estarálimitadaporel espesorde las capasde EuBa2Cu3O7(dEBCO) y,

por lo tanto, las energíasde activación serán sustancialmentemenores.Esto es

efectivamentelo queseobservasi comparamoslasenergíasde activaciónen estasdos

superredes,deducidasa partir de las pendientesde las curvas mp frente a lnH y

representadasen los recuadrosde las gráficas6.20 y 6.21,ya queaparecendiferencias

deun factor8 en los valoresde U0 a la mismatemperaturareducida,siendomenoreslos

de la superred con capas aislantes de SrTiO3, lo que está de acuerdocon un

acoplamientomuchomásdébil entrelas capassuperconductoras.

20 —90 —60 —3D O

e
30 60 90 120

FIGuRA 6.22:Resistividaden función del ángulo a 0.QST<.para una superredeje-c
(‘IS2ÁEuBa2Cu3O7/23=1PrBa2Cu3O7)medidaa distintoscamposmagnéticos.
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PROPIEDADESDE ANISOTROPIA

Este distinto comportamientoen estas dos superredesse observa también

claramenteen la dependenciaangularde la resistividad,comopuedeverseen las figuras

6.22 y 6.23 en las quesehan representadolas curvas p(O) medidasa distintos campos

magnéticosy a la misma temperaturareducidaT0.95T<. para las superredeseje-c

(152ÁEuB¾Cu3O7/23 XPrBa2Cu3O7)y (152ÁEuBa2Cu3O7/20ÁSrTiO3)respectivamente.

En las multicapascon estaorientacióneje-c sólo apareceun mínimo en la resistividad

para0=90’>, que esla direcciónen la queel campomagnéticosehalla paralelotanto a

los planosde CuO2 comoa lascapasaislantesde la superred.Sin embargo,el carácter

de esemínimo es claramentediferenteen la multicapacon SrTiO3, en la que tiene un

aspectomucho más abruptode maneraque los mínimos en la resistividadcuandoel

camposesitúaparaleloa lascapasde SrTiO3sonclaramentemásestrechos.Algo similar

encontramospara otra superredeje-c (230 A EuBa2Cu3O7/20 A SiTiO3) como se

muestraen la figura 6.24, dondesehan incluidomedidasparaT=O.95T~. (Figura 6.24a)
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o:
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o

FIGURA 6.23: Dependenciaangularde la resistividada 0. 95T<.para una superredeje-c
<152 ,4 EuBa2Cu,07/20Á SrTiO3) medidaa distintoscamposmagnéticos.
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FIGURA 6.24:Dependenciaangularde la resistividadpara distintoscamposmagnéticos
de una superredeje-c <230ÁEuBa2Cu3O7/20,4SrTiO3) <a) 0.95T<. <b) 0. 7T<~
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y paraT=0.7T< (Figura 6.24b).

Sin embargo,estecambio en la dependenciaangularde la resistividadno se

puedeexplicarde manerasencillaen términosde un aumentode anisotropíao de un

desacoploentrelas capassuperconductoras.Por ejemplo,si intentamosbuscarleyesde

escaladel tipo p (0,11)= p (90’>, He(O)) conun factordeanisotropíasimilaral empleadoen

películassimples,encontramosque sólo puederepresentarlos datosen la región de

ángulo alto, comovemosen la figura 6.25 parala superredeje-c (152 kEuBa2Cu3O7/

2OÁSrTiO3) dondelas líneascontinuasindican la dependenciapredichapor un modelo

deLawrence-Doniachcon y = 0.47. Porotro lado, podemosintentaruna representación

del tipo p (0,1-1)= p (90’>, HcosO) comocorresponderíaa un superconductor2D y queha

sido empleada para describir la dependencia angular en superredes eje-c

EuBa2~u3O7/PrBa2Cu3O7con capasdesacopladas[18, 43]. Esteesel comportamiento
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FIGuRA6.25: Dependenciaangularde la resistividada 0.95T<.para una superredqe-c
<152 A EuBa2Cu3O7/20A SrTiO9: O p<8, lOkOe), A p(8,3OkOe), E] p<O,SOkOe),
vp <O, 7OkOe),O p<O, 9OkOe). Semuestrantambiénlas curvas calculadascomo:
p<8=0”, HcosO)y p<O=O’>, He<O)) con e<8) tipo Lawrence-Doniachcon y=0.47
Estascurvasse han representadopara 0>0 y 0<0, respectivamente,por claridad
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representado mediante las líneas discontinuas en esta figura 6.25 y, salvo en el campo

más bajo medido H= 10 kOe, se desvía claramente de los datos experimentales ya que

predice unos mínimos mucho más anchos. Estas discrepancias podrían indicar que el

papel de las capas aislantes de SrTiO3 podría ser semejante al que juegan las regiones

débilmente superconductoras entre los planos de CuO2 como centros de anclaje

intrínseco, las cuales también dan lugar a mínimos muy estrechos en la dependencia

angular de la resistividad (—0.5’>) con el campo próximo al plano ab, como ha sido

observado [29] en medidas muy precisas de monocristales.

6.4 Conclusiones

En resumen,sehacaracterizadola anisotropíaen las propiedadesde transporte

(J<. y p) de distintos tiposdepelículasde EuBa2Cu3O7,tanto orientadas eje-a como eje-c

así como de superredes superconductor/aislante de EuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7 y

EuBa2Cu3O7/SrTiO3.

Hemoscomenzadopor el estudio de las películas simplespara poder luego

compararcon las modificacionesen ¡a anisotropíaque se generanal introducir una

estructura laminar artificial en las superredes, ya sea paralela (superred eje-c) o

perpendicular (superred eje-a) a los planos de CuO2. Así pues, hemos encontrado que

en las películas simples aparecen máximos en la corriente crítica y mínimos en la

resistividad cuando el campo se sitúa paralelo a los planos de CuO2, lo que está de

acuerdocon las prediccionesdel modelode anclajeintrínsecopor la propia estructura

cristalinalaminar.Porotra parte,hemoscomprobadoque el efectosobrela anisotropía

de las películas de un factor extrínseco como el anclaje superficial (que en las películas

eje-a puedesepararsecompletamentede la anisotropíaintrínsecadel material) está

limitado a un rangomuy pequeñode camposy temperaturas.

Esta anisotropía en las propiedades de transporte puede describirse bastante bien

mediante relaciones de escala en el campo magnético de la forma h=Hs(O), dondes(O)

es un factor de anisotropía sin dimensiones inversamente proporcional al campo crítico
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e(O)oc 1/H<.2(O). El mejoracuerdoconlos resultadosexperimentalesen laspelículaseje-a,

en el rangode temperaturasT.<0.9T<. en el quela longitud coherentei~ perpendicular

al planoab esmenor que la constantede red a lo largo del eje-c, se obtienecon la

dependenciaangulardeHa(O) predichaporun modelodeLawrence-Doniachconcapas

superconductorasde espesorfinito y Tazón de masasy 0.3’7.

Al introducir la estructura laminar artificial perpendicular a los planos de CuO2

en las superredes EuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7 eje-a, aparece un nuevo máximo en la

corriente crítica (mínimo en la resistividad) en función del ángulo cuandoel campo

magnéticosesitúaparaleloa lascapasaislantes.Hemosencontradoquela influenciade

la estructura de multicapa sobre la anisotropía puede realizarse mediante dos

mecanismos diferentes dependiendo del espesor de las capas dePrBa2Cu3O7.En primer

lugar, para superredes de capas aislantes muy delgadas (dpBcc=l
9 A.), estasactúan

fundamentalmente como centros de anclaje planares, caracterizados por la distancia

geométrica A, es decir, la longitud de modulación de la multicapa. Por otro lado, al

aumentar el grosor de las capas de PrBa
2Cu3O7(dpBcO~

77A.), se consigue una inversión

de la anisotropía respecto a las películas eje-a simples en todo el rango de campos

medido y, además, esta anisotropía inducida artificialmente puede describirse mediante

relaciones de escala en el campo magnético con el factor e(O) - de un superconductor

anisotrópico 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 anisotrópicos a modificar

de maneracontroladaun parámetrosuperconductortan característicocomo Ha(O)

(oc 1/e(O)).

Asimismo, hemos observado como la estructura laminar artificial puede modificar

la anisotropía debida a los planos de CuO
2, que se hace tipo 3D cuando el espesor de

las capassuperconductorases menor que la longitud de correlaciónL<. para el

doblamiento del vórtice, de forma análoga a lo que sucede en un superconductor laminar

en la región de ángulo alto donde el vórtice también se sitúa rígidamente a lo largo de

la dirección del campo magnético externo y el comportamiento es tipo 3D.
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En lassuperredeseje-c hemosrealizadounacomparaciónentremulticapascon

espesoressemejantesde las capasaislantesy superconductoraspero empleandodos

materialesaislantesdiferentes:PrBa2Cu3O7y SrTiO3. En primerlugar, seobservauna

clara disminución en la energía de activación para el movimiento de los vórtices con el

campo perpendicular a las capas en las superredes de SrTiO3 respecto a las de

PrBa2Cu3O7, que puede atribuirse a un menor acoplamientoentre las capas de

EuBa2Cu3O7debidoaqueel primero esun materialmuchomásaislante.Asimismo,se

puede apreciar una modificación clara en la dependencia angular, con un mínimo mucho

más abrupto cuando el campo se sitúa paralelo a las capas aislantes en las superredes de

EuBa2Cu3O7/SrTiO3,y queno puedeserdescrito simplementeni comoun aumentode

anisotropía ni por el desacoplo de las capas superconductoras, lo que podría indicar que

el papel jugado por las capas de SrTiO3 podría ser, sobre todo, como centros de anclaje.
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CAPITULO 7

Conclusionesgenerales

En estetrabajode tesissehanpresentado,fundamentalmente,resultadossobre

películasy superredesde superconductoresde alta temperaturacrítica en el estado

mixto, aunquetambiénse hanestudiadoalgunossuperconductoresdebajatemperatura

(LiTi2O4, ic-(ET)2Cu(NCS)2).Sehaprestadoespecialatencióna losdiversosmecanismos

de disipaciónque puedenaparecery, en concreto,a la corrientecrítica debido a la

especialrelevanciade estamagnitudde caraa las posiblesaplicaciones.

En primerlugar, seha puestoa puntoun equipode licuefacciónde Helio con

objeto de optimizar el sistema experimentalpara el estudio de estos materiales

superconductoresy el cual permite la obtenciónde esteimportantelíquido criogénico.

Dicho licuefactoresun sistemade refrigeraciónen tresetapas,basadoenel procesode

estrangulaciónJoule-Thompsony dondeel fluido de trabajo esHe gasde alta pureza.

Con esteequiposeconsigueun rendimientode 12 litros de He liquido al día.

Por otra parte,las películasdelgadasy superredesde altatemperaturacríticase

fabricaronpor unatécnicadepulverizacióncatódicatipo magnetrony secaracterizaron,

fundamentalmente,por difracción de rayosX y microscopiaelectrónica.Se obtuvieron

películasde EuBa2Cu3O7sobresustratosmonocristalinosde SrTiO3(100)con distintas

orientacionescristalinas(eje-a y eje-c) y se investigarondos sistemasde superredes

superconductor/nosuperconductor:EuBa2Cu3O7/PrBa2Cu1O7yEuBa2Cu3O7/SrTiO3.Para

el crecimientode este último sistemase instaló en nuestroequipo de deposiciónun

nuevomagnetrónrf quepermitela pulverizacióndematerialesaislantescomoel SrTiO3.

En resumen,podemosdestacarlossiguientesresultadosdelcrecimientoy caracterización

de las muestras:
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1) Las películas simples tanto eje-c como eje-a pueden obtenerse variando

los parámetros de deposición sobre el mismo tipo de sustrato si este tiene un

buen ajuste de red con el óxido superconductor, como es el caso del

SrTiO3(100).En concreto,lasláminaseje-csehancrecidoaunatemperaturade

deposición TD~8OO’>C y con una presión de 300 mTorr (85%Ar, 15%02),

mientras que para las películas eje-a se ha utilizado un método de dos pasos en

la temperaturaTD~65O-7lO’>C con unapresión de 300 mTorr (94%Ar, 6%02).

Las muestras así crecidas son altamente texturadas, con una única orientación

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

metálico y temperaturas de transición elevadas (T00~86-89 K y T~g~82-88K para

cada tipo de orientación). En las películas eje-a se observa mediante microscopia

electrónica de transmisión que su microestructura está formada por dominios de

unos 200 A. de tamaño, separados por fronteras de 90’>, en los que los planos de

CuO2, siempre perpendiculares al sustrato, se alinean con cualquiera de las dos

direcciones principales del sustrato cúbico de SrTiO3(100). Esta microestructura

va a jugar un papel muy importante a la hora de analizar las propiedades de las

películas eje-a en el estado mixto.

2) Se pueden obtener también, en condiciones de deposición similares a

las películas simples, superredessuperconductorasEuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7

orientadas tanto eje-c como eje-a. La periodicidad adicional inducida

artificialmenteen la multicapada lugar a la apariciónde picos satélites en los

difractogramas de rayos X. Del análisis de estos satélites se pueden calcular las

longitudes de modulación y se encuentran longitudes de coherencia que se

extiendena lo largo de, al menos, cinco bicapas. La presencia de las capas no

superconductoras de PrBa2Cu3O7 modifica las propiedades de transporte de estas

superredes. Esta influencia es mayor en las superredes con orientación eje-a

donde se pierde el carácter metálico de la resistividad, ya que los planos de

CuO2 están compartidos por las capas de Eu y Pr, lo cual puede facilitar los

efectos de redistribución de carga entre ellas.
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3) Por lo querespectaal sistemaEuBa2Cu3O7/SrTiO3,hay quedestacar

quese hanobtenidopor primeravez superredessuperconductorasde estetipo.

Hemoscomenzadoel trabajopor la deposiciónde láminassimplesde SrTiO3

sobresustratosnionocristalinosde LaAIO3(100), asícomode bicapasy tricapas

de EuBa2Cu3O7/SrTiO3paraencontrarlas condicionesde deposiciónadecuadas

quenospermitieranconseguirmuestrasaltamentetexturadas(con orientación

pura y curvas rocking de anchura FWHM—0.3’>-0.4’>) y con transiciones

superconductorasen el caso de las bicapasy tricapas. De este modo, las

superredesse handepositadocon parámetrossimilaresa las láminassimples

exceptoen que, para conseguirmuestraseje-a puras, han de crecerseen un

único paso de temperatura, es decir, enla temperaturaóptimadenucleaciónde

esta orientación, lo cual repercuteen sus propiedadesde transporte. Las

superredesEuBa2Cu3O7/SrTiO3puedenobtenersetanto sobre sustratosde

SrTiO3(100) como LaA]03(100) con buenaspropiedadescristalinas:unaúnica

orientación, curvas rocking estrechasde FWHM~~0.3’>, satélitesde superreden

tomo a las reflexiones principales de ángulo alto, picos de ángulo bajo asociados

a la periodicidad artificial de la superred y una buena longitud de coherencia en

la modulación. En las superredes con orientación eje-c encontramos, además, un

comportamiento metálico en la resistividad y transiciones superconductoras.

El comportamiento de la corriente crítica en función de la temperatura y del

campo magnético ha sido estudiado en varios sistemas superconductores (monocristales

de LÍTi2O4, monocristales del superconductor orgánico c-(ET)2Cu(NCS)2, y películas

delgadas y superredes superconductoras de alta temperatura). Hemos utilizado diversos

métodos de medida no sólo de transporte eléctrico sino también magnéticos, buscando

siempre el procedimiento más adecuado a la geometría y tamaño de las muestras, así

como la técnica que pudiera pennitir el acceso a un mayor rango de corrientes criticas

sin dañar el material (litografía, susceptibilidad ac, etc); encontrándose los siguientes

resultados:
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1) A partir de la respuestamagnéticadc de los monocristalesde la

espinelasuperconductoraLiTi2O4 se encontraronvaloresde corrientecrítica

por encima de 10~ A/cm
2, débilmente dependientes del campo magnético y

varios órdenes de magnitud superiores a los observados en muestras cerámicas

de este mismo material, esto es, J~(4.2K)—10 A/cm2.

2) Asimismo se empleó la no linealidad en la susceptibilidad ac en el

superconductor orgánico K-(ET)
2Cu(NCS)2 para obtener la corriente crítica a

través de un método de inversión basado en el modelo de Bean. La dependencia

de J~ en función del campo magnético aplicado concuerda bien con el

comportamientopredichoporel modelode anclajecolectivotridimensionalen

el régimenen quelos bundíesde vórtices son pequeños.

3) Lacorrientcaítiewd«l~sp~líeíílasysnperr~dE~eL~obtúvwtaxítñj5ó?

transporteeléctricocomo a travésde la susceptibilidadac, teniendoen cuenta

en estesegundométodolasconsecuenciasdelos efectosdesimanadorescuando

el campo es perpendicular a las láminas; y se comprobó 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 películas de EuBa2Cu3O7/SrTiO3(100) eje-a, ya que son las muestras

con este tipo de orientación las que presentanmejoresperspectivasde cara a las

aplicaciones en dispositivos túnel. Hemos tenido en cuenta en nuestro análisis tanto la

microestructura de dominios con fronteras de 90’> como la anisotropía del material, lo

que nos ha permitido dibujar una imagen bastanteamplia de los mecanismosde

conducción de estas películas eje-a en el estado mixto que puede resumirse en los

siguientes puntos:

1) La influencia de las fronterasde 90’> se observaclaramenteen la

corriente crítica sin campo magnéticoaplicado, la cual toma valoresJ<}4.2

K)—10
6 A/cm2 más bajos que en películas eje-c, y cuya dependencia en función

de la temperatura puede describirse como la de una unión Superconductor/
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Aislante/Superconductor(SIS) si se tieneen cuentala reduccióndel parámetro

de orden por la penetración de la corriente en el interior de cada domímo.

2) Por otra parte, en las medidas de corriente crítica en función del

campo magnético intenso no se encuentra el comportamiento típico de una

unión débil. Parece estar determinada, más bien, por el anclaje de flujo

magnético en los dominios, ya que se encuentra un buen escalaje de la fuerza

de anclaje en función de la temperatura y su dependencia con el campo

magnético es la misma que en películas con orientación eje-c. Estos resultados

están de acuerdo con los experimentos en bicristales con fronteras de 90’> y

apuntan a un carácter especial de este tipo de fronteras de ángulo alto, que

puede atribuirse a la existencia de nanopuentes que permiten el paso de

corriente a través de la frontera y que podrían estar asociados a su estructura

nanofaceteada.

3) En el rango de alto campo magnético y para temperaturas menores

queO.8T~el comportamientode la corrientecrítica puedeexplicarsemediante

un modelo de movimiento de flujo activado térmicamente o flux creep con

energias de activación U= U4T)/H, lo cual se confirma también a partir del

análisis de las curvas de resistividad medidas en función del campo magnético.

Sin embargo, a alta temperatura y bajo campo se encuentra un cambio a un

nuevo mecanismo de limitación de la corriente crítica, que puede interpretarse

como un paso a un régimen dominado por la disipación en las fronteras de 90’>,

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

4> Por otro lado, en la medida de la resistividad en función de la

temperatura en presencia de un campo magnético, se encuentra una marcada

asimetría en el ensanchamiento de la transición lo cual, unido al hecho de que

los valores de la energía de activación en el régimen de flux creep son

comparables a los encontrados en películas eje-c con HiK pareceindicar una

contribución de la conducción a lo largo del eje c en el inicio de la disipación,

a diferencia del mecanismo de conducción que se había propueslo para explicar
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la resistividad en el estado normal (que sugería que la corriente sólo podría fluir

a lo largo de los planosab).

5) No hemos encontrado una evidencia determinante de la existencia de

unatransiciónde fasedevidrio devórticesen el estadomixto deestaspelículas,

a diferencia de lo que sucede en las muestras eje-c. Si bien se pueden encontrar

relaciones de escala tanto en las características 1-ydc como p-ú> ac en el rango

IkHz-IMHz, los valores de los exponentes críticos varian según la técnica de

medida, revelando que no se trata de relaciones universales tal y como debe ser

en una transición de fase de segundo orden. Este hecho puede atribuirse al

pequeñotamaño de los dominios, que podría limitar la divergenciade la

longitud de correlacióny, por tanto, impedir la observaciónexperimentaldel

régimencrítico.

Asimismo, hemos caracterizado las propiedades de anisotropía en el estado mixto,

especialmente en lo que se refiere a la corriente crítica y a la resistividad, tanto de

películas simples de EuBa2Cu3O7 con orientación eje-a y eje-c como de superredes

superconductor/aislante de los sistemas EuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7 y EuBa2Cu3O7/SrTiO3,

en las que las capasaislantesestán bien perpendicularesa la estructuralaminar

intrínseca (orientación eje-a), bien paralelas a esta (orientación eje-c). De este análisis

de la anisotropía natural del material en comparación con la inducida artificialmente por

la estructura de multicapa se pueden destacar los siguientes resultados:

1) En las películas simples, tanto eje-c como eje-a, aparecen máximos en

la corriente crítica y mínimos en la resistividad cuando el campo se sitúa

a los planosde CuO de acuerdocon las prediccionescualitativasde
paralelo 2’
un modelo de anclajeintrínsecopor la propia estructuralaminarnatural.Sin

embargo, la dependencia angular de las propiedades de transporte puede

describirse mejor mediante relaciones de escala del tipo J~(O,H) Jc(He(O)) y

p (0,1-1)= p (He(O)), donde e(O) es un factor de anisotropía sin dimensiones

relacionado con el campo critico por s(O)oc1/H~(O).El mejor acuerdo con los
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resultadosexperimentalesse encuentracon la dependenciaangularde Ha(O)

predichapor el modelode Lawrence-Doniach,modificadoparateneren cuenta

el espesor finito de las capas superconductoras, y con razón de masas y = 0.37;

ello sucede, al menos, en el rango de temperaturas estudiado (T<0.9T~),en el

que la longitud coherenteperpendiculara los planos ~ es menor que el

espaciado de red c a lo largo de esta direccion.

2) En las superredes EuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7 orientadas eje-a aparece

un nuevo mínimo en la dependencia angular de la resistividad (máximo en la

corriente crítica) cuando el campo se sitúa paralelo a las capas aislantes. Hemos

encontradoque las capas de PrBa2Cu3O7se comportan,cuando son muy

delgadas, como un conjunto de centros de anclaje anisotrópicos separados una

distancia A (la longitud de modulación). Sin embargo, si se aumenta

suficientemente el espesor de las capas aislantes, se llega a conseguir invertir

completamente la anisotropía de la superred respecto a las películas eje-a

simples, induciendo un comportamiento que puede describirse a través de un

factor de anisotropíae(O) comoel de un superconductoranisotrópico3D.

3) En lassuperredesorientadaseje-cseobservaunaclaradisminuciónen

la energíade activaciónpara el movimientode los vórticesal intercambiarel

PrBa2Cu3O7 por SrTiO3, ya que este último es mucho más aislante y se reduce

el acoplamiento entre las capas superconductoras. También se observan

modificaciones claras en la dependencia angular de la resistividad, que presenta

m’mimos mucho más estrechos en las superredes de EuBa2Cu3O7/SrTiO3 eje-c

cuando el campo se sitúa paralelo al plano de la lámina. Este comportamiento

no puede ser descrito por relaciones de escala en el campo magnético, ni con

un factor de anisotropía tipo Lawrence-Doniach ni tampoco tipo 2D

(e(O)= cosO), lo que sugiere que el papel de las capas aislantes de SrTiO3 debe

ser más bien como centros de anclaje.
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