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1. INTRODUCCIÓN.

1. Introducción.

Cuando hace menos de diez años Bednorz y Millíer [lj descubrieron la

superconductividadde alta temperaturacrítica, seabrieronnuevasy grandesexpectativasen

el campo de la física del estado sólido en general y en el de la superconductividaden

particular. Estos materiales no sólo han supuestoun auténtico reto para la comunidad

científica por sus buenascaracterísticasde cara a las aplicaciones tecnológicas<altas

temperaturascríticas(T() y elevadoscamposmagnéticoscríticos(HU2)), sino que tambiénhan

puesto de manifiesto nuevos e interesantes fenómenos físicos asociados a la

superconductividad,incluso en lo referenteal mecanismomicroscópicoen que se basa.

Dentro de estos fenómenos,merecenuna mención especial los encontradosen el estado

mixto, que hanproporcionadounaimagencompletamentenuevadel diagramade fases(H-I)

y de la red de vórtices [2,3]. Talescomportamientosnovedososen el estadomixto son

consecuenciadel cambiode papeles,con respectoa los superconductoresconvencionales,en

los factoresque influyen en la dinámicade vórtices L3]; por una parte, el accesode la

superconductividada un rangode temperaturasaltashaceposible que las fluctuacionesdel

parámetrode ordeny, especialmente,las fluctuacionestérmicasadquieranuna importancia

que no tenían en los superconductoresde baja temperatura;por otro lado, el anclaje

producidopordefectos,que es habitualmentefuerteen los superconductoresconvencionales,

ahora,en los nuevosóxidos superconductores,esmás débil.

Si en un superconductorclásico, de baja temperaturacrítica, se aplica un campo

magnéticomayorqueH(f, estepuedepenetraren formadevórticesque seordenanformando

una red triangular (figura 1.1(a)); en estafase existeorden traslacionalde largo alcance

similar al que existe en los átomos de un sólido cristalino. Al aumentarel campo, los

vórticesseacercany sus núcleoscomienzana solaparse;cuandosealcanzael campocrítico

superiorH<~2 la red de vórticesdesaparecey el material recuperael estadonormal. Como

contraste, una de las característicasprincipales que presentael diagrama de fases

fenomenológicode los superconductoresde alta temperatura(figura 1.1(b)) es la presencia

de una fase nueva de líquido de vórtices [3]. En estos óxidos, la transición en 1-4., se

ensanchacomoconsecuenciade las fluctuaciones,de modo que se convierteen un cambio
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Figura 1.1: (a) Diagrama de tasesU T correspondientea los superconductoresde baja
temperaturaconvencionales.(1» Diagramade fasesfenomenológicodel YBa,Cu3O,, que
incluye los efectosdebidosa las fluctuacionestérmicasy del parámetrode orden. HfQ)
indica la transiciónde la redde vónices(sólido) al líquido devónicesqueseha asociado
con la líneade irreversibilidad(tomadode la referencia[~1)~
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gradualdel metal normalal líquido de vórticesal irse formandolos paresde Cooper.En esta

fase de líquido de vórtices, estosse puedenmover y sólo existencorrelacionesde corto

alcanceentre sus posiciones.de la misma maneraque entre los átomos en un fluido

convencional.Al ir reduciendola temperatura,las interaccionesentre los vórticesson más

importantesque el efectode las fluctuacionestérmicas,y se produceuna transicióna una

fase de sólido de vórtices. Esta fase consistebien en un vidrio de vórtices cuando hay

desorden,o bien en una red de vórticesordenadacuandono lo hay [2,3]. Paracampos

magnéticosmuy próximos a H~1 (pero mayores), los vórticesestán muy alejadosunos de

otros y, por tanto, su interacciónes débil, apareciendonuevamenteuna fase líquida. Cabe

mencionarque la anchurade estaregiónestan sólo del orden de 1 gauss[3].

En la fase de sólido de vórtices, la resistividad cumple p(J—.O)-.O, siendo J la

corrientede transporte.de maneraque no seproducedisipación. Noobstante,una corriente

suficientementeintensapuedesuperarlas barrerasde energíaqueseoponenal movimiento

de los vórtices. lo que origina disipación por encima de una determinadadensidadde

corrientecríticaJ(¾Por su parte, en la fase líquida, sí existedisipación(paraJ—0) producida

por el movimientode los vórtices,pudiéndosediferenciardos regímenes;en primer lugar,

cerca de la transición de fase, la influencia de los centros de anclaje es importante,

produciéndoseel movimiento de los vórticesgraciasa la activacióntérmica,de maneraque

apareceuna resistividadlineal finita con una dependenciatipo Arrhenius,pxexp(-U/kBl),

siendo U la energíade activación[4]. A temperaturasmásaltasy/o camposmagnéticosmás

intensos (es decir, en la regiónpróxima a la línea Hc2(J)), el efectodel anclajesobrelos

vórticeses despreciable.de modo que existeun régimendefluxflow, es decir, en el que los

vórtices se muevenlibremente, y dondela resistividades lineal con el campo.

Dentro de este complejo diagramade fasesfenomenológicodel estadomixto se

encuentran nuevas e interesantes propiedades en distintas magnitudes, como el

ensanchamientode la transiciónresistivaal aplicar un campomagnético[5], la existenciade

una línea de irreversibilidad(en dondeel comportamientomágneticocambiade histerético

a reversible)por debajode H~2 [6] que,a menudo,seha asociadocon la transición de fase

sólido-líquido [7,8], y la acentuadadisminución de la corrientecrítica con la temperatura

queocurre, incluso, lejosde la transiciónsuperconductora[9]. Una de las propiedadesque

ha atraído una mayor atención, dado que su explicación contribuiría notablementea la

comprensiónde la dinámicade vórtices,es la apariciónde un anómalocambio de signo en

la resistividad Hall [10]. Cabeseñalarque estosnuevosefectosno son específicosde la

superconductividadde alta temperatura,ya que muchos de ellos han sido encontrados
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posteriormenteen los superconductoresconvencionales[11,12],pero es en los cupratosen

dondeson importantes,debido a sus parámetroscaracterísticos,lo que ha permitido su
descubrimiento.Por otra parte, hay que mencionarque la comunidadcientífica ha venido

desarrollandoun gran esfuerzoen los últimos añoscon objeto esclarecerestos fenómenos,

lo que ha permitidoavanzarconsiderablementeen el conocimientodel estadomixto ~3], si

bien son muchose importanteslos comportamientosen la dinámicade vórtices que quedan
por explicarparaalcanzarunadescripcióncompleta.

b

Figura 1.2: Esquemade la
la referencia[13]).

Ea

—0(2)

— Y-Gd

—0(3)

Cu(2)

~j~Cu(1)

0(1)

a

estructuracristalinaortorrómbicadel YBa1Cu~O7(tomadode

Otro aspectomuy importantea teneren cuentade caraa explicarel comportamiento

de estos óxidos superconductoresy, en particular, de los miembros de la familia del
YBa,Cu3O7 (familia ~:2:3) es su anisotropía.Esta es consecuenciade la presenciaen la

estructura cristalina (figura 1.2) de los planos de CuO2 a los que va asociada la
superconductividad,de modo que sepuedediferenciarclaramenteentreel comportamiento

referentea la direcciónparalelaal eje e de la estructuray el correspondienteal planoab, que

es perpendiculara la anteriordireccióny, por tanto, paraleloa los planosde CuO2 113]. Por
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ello, la consecuciónde una explicacióncompletadel comportamientode estos materiales

superconductoresha de pasarpor la obtenciónde resultadoscorrespondientesa las distintas
direccionescristalográficas,paralo quees necesariola fabricaciónde las muestrasadecuadas
con una estructuraaltamentecristalina,ya seaen forma de monocristalo de láminadelgada.
A este respecto,durantelos añosposterioresal descubrimientode los superconductoresde

altatemperatura,se han desarrolladocomplicadastécnicasde fabricaciónquehanpermitido
el crecimientode monocristalesen forma de ptatelet [14]de estos óxidos de estructuratan

compleja,asícomode películasdelgadasconeleje c de la estructuraperpendicularal plano

del sustrato(orientadaseje-c) [151;en amboscasos, los planos de CuO, se encuentran
paralelosal plano de la muestra.

Por el contrario, existen muy pocos trabajosreferentesal crecimientode láminas
delgadascon otrasorientacionesy. en concreto,con la orientacióneje-a. La obtenciónde

películascon esaorientaciónes muy importante.dadoque en ellas los planosde CuO2 se

encuentranperpendicularesalplanodel sustrato.Ello puedepermitir analizarlas propiedades

de estos superconductoresen una dirección perpendiculara la habitualmenteestudiada:

ademásestasmuestrastienen un gran interésdesdeel punto de vista tecnológicoparalas

apliaciones en dispositivos de tipo tunel, puesto que tienen una longitud coherente
relativamentelarga en la dirección perpendicularal plano de la lámina. En ese mismo

contexto, resultamuy interesantela fabricaciónde láminascon estructurade multicapa,esto

es, formadaspor una sucesiónalternadade capasde distintos materiales,que son sistemas

en los que sepuedecambiarde forma artificial la anisotropía,lo quees muy útil de caraa
estudiarde forma controladala influencia de esefactor sobrelas distintaspropiedadesdel

superconductor:además,puedenpermitir ponerde manifiestola existenciade otrasnuevas.

En esta tesis se ha realizadoun estudio experimental dirigido a avanzar en el

conocimientode lascaracterísticasanteriormentemencionadasde los óxidossuperconductores

de alta temperaturacrítica y, en concreto,de los miembrosde la familia 1:2:3 obtenidosen

forma de lámina delgada.Por una parte, se analiza el procesode crecimiento de estos
materiales para la obtención de películas orientadas eje-a con buenas propiedades
estructuralesy de transporte,algunasde las cualessecomparancon las correspondientesa

la orientación eje-c para ver la influencia de la anisotropía. Además, se acomete la

fabricacióny la caracterizaciónde superredessuperconductor/aislanteorientadaseje-a. Por
otro lado. se profundizaen el conocimientode la dinámicade vórtices medianteel análisis
del magnetotransporteeléctrico(efecto Hall, magnetorresistencia,corrientecrítica, curvas

1-y) en estetipo de muestras;así, seestudiala relaciónentre el movimientode vórtices y
el anómalocambiode signo quesufre la resistividadHall en el estadomixto. Asimismo,se
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analizala influenciaque en las superredestiene la estructurade multicapasobre la red de

vórtices,de modoespecialen lo relativoal anclaje. Finalmente,cabeseñalarqueesteestudio

del estadomixto se sitúa,en general,en la región del diagramade fasesque correspondea
la nuevafasede líquido de vórtices, en dondeel movimientode vórticesproduceunaseñal

disipativa.



1. INTRODUCCION. 7

Referencias.

[U J. G. Bednorz y K. A. Múller, Z. Phys. 64, (1986) 189.

[2] D. A. Huse. M. P. Fisher y D. 5. Fisher,Nature 358, (1992)553; y sus referencias.

[3] G. Blatter, M. V. Feigel’man,V. B. Geshkenbein,A. 1. Larkin y V. M. Vinokur, Rey.

Mod. Pkvs. 66. (1994) 1125; y sus referencias.

r4] P. H. Kes, i. Aarts. J. van der Berg, C. 1. van der Beek y J. A. Mydosh. Supercond.
Sci. Tecnot. 1, (1988) 242.

[5] M. Tinkham. Pinos. Rey.Lett. 61, (1988) 1658; T. T. M. Palstra, B. Batlogg,

Schneemeyery J. V. Waszczak,Pkys. Rey. Lett. 61, (1988) 1662.

161 K. A. Múller, M. Takashige y J. G. Bednorz,Phys. Rey.Lea. 58, (1987) 1143.

[7] R. H. Koch, V. Foglietti y M. P. A. Fisher, Ph»’. Rey.Lea. 64, (1990) 2586.

¡8] D. E. Farrel. J. P. Rice y D. M. Ginsberg,Phys. Rey.Lett. 67, (1991) 1165.

[9] 5. Senoussi,M. Ousséna,G. Collin e 1. A. Campbell, Phys. Rey. B 37, (1988) 9792.

[10] 5. J. Hagen, A. W. Smith, M. Rajeswari, J. L. Peng, Z. Y. Li, R. L. Greene,
5. N. Mao, X. X. Xi. 5. Bhattacharya,Q. Li y C. J. Lobb, Pkvs. Rey. B 47, (1993)

1064; y sus referencias.

[11] M. Suenaga,A. K. Ghosh, Y. Xu y D. O. Welch, Phys. Rey. Lett. 66. (1991) 1777.

[12] P. Berghuis y P. H. Kes. Phys. Rey.B 47, (1993) 262.

[13] M. A. Beno, L. Soderholm, D. W. Capone11, D. G. Hinks, i. D. Jorgensen,ID.
Grace, 1. K. Schuller,C. U. Segrey K. Zhang,AppI. Phys. Lea. 51, (1987) 57.

[14] T. A. Friedmann,M. W. Rabin, J. Giapintzakis,J. P. Rice y D. M. Ginsberg,Phys.

Rey.8, 42, (1990)6217; U. Welp, M. Grimsditch,H. You, W. K. Kwok, M. M. Fang,

G. W. Crabtreey .1. Z. Liu, PhysicaC 161, (1989> 1.

¡15] H. L. Stormer,A. F. J. Levi, K. W. Baldwin, M. Anzlowar y G. 5. Boebinger,Phys.

Rey. 838, <1988) 2472; C. 8. Eom, J. Z. Sun, K. Yamamoto, A. F. Marshall, K. E.

L. F.

Luther, T. H. Geballe y 5. 5. Laderman,Appl. Phys. Lea. 55, (1989) 595.



8



2. SISTEMA EXPERIMENTAL 9

2. Sistemaexperimental y métodos de medida.

2.1 Técnicade obtenciónde películas delgadas: sistemade pulverización
catódica.

La pulverizacióncatódica(sputtering)esuna de las técnicasde condensaciónfísica

en vacíocon mayoréxito, ya quepermitela deposiciónen forma de láminadelgadade todo

tipo de materiales,ya seanelementossimples o compuestos,conductoreso aislantes,sobre

todo sustratoque puedapermaneceren condicionesde vacio. Esta técnicase basaen un

procesoqueserepresentaesquemáticamenteen la figura 11.1 y queconsisteen el bombardeo,

medianteionescreadosen un plasma,del blancoque sequierepulverizar [1,2]. Los iones

del plasma,que se generaal aplicar un campoeléctricoentredoselectrodosen el senode

un gas inerte a baja presión, son aceleradoshacia el cátodo (en donde se encuentrael

blanco), colisionandocon él y lograndoarrancarátomos de su superficie; dicho material

extraído como consecuenciade la pulverizacióndel blanco se recogesobre un sustrato

cercanocon objetode formar la películadelgada.El rendimientode la pulverizacióncatódica

se definecomo el númerode átomosarrancadospor ion incidente,valor que dependede la

masade los iones, de su energía,y del material bombardeado.

Existen diversostipos de sistemasde pulverizacióncatódica;entreellos, el sistema

de pulverizacióntipo diodoesel de geometríamássencilla, ya queconsisteen doselectrodos

entre los que se producela descarga,caracterizándosepor una eficiencia media baja. La

técnicade pulverizacióntipo magnetrónsuponeunagran mejorarespectoa la anterior,pues

con ella se pueden alcanzar ritmos de deposición más elevados. Este incrementoes

consecuenciade la presenciade un campomagnético(50-100Oe) que es perpendicularal

campoeléctrico en el cátodo,con lo que el movimiento de los electronesy el plasmase

confinanen sus cercanías,incrementándosela eficienciade la ionización.De estamanera,

se puedemantenerel plasmaa másbajaspresionesy menoresdiferenciasde potencial.Por

otra parte,en la pulverizacióncon radiofrecuencia,la ionización del gas seconsiguecon

radiaciónelectromagnéticacon una frecuenciadel ordende MHz; estemétodose empleapara

la pulverizaciónde materialesaislantesya que con el seconsigueevitar la acumulaciónde
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Figura 11.1: Representaciónesquemáticadel procesode pulverizacióncatódica.

cargapositiva en la superficiedel blanco.

El sistemadepulverizacióncatódicaconel quesehandepositadolas láminasdelgadas

de estetrabajoesun equipoMicroscienceResearcher101 de ultraalto vacío (gráfica 11.2);

los elementosmás importantesde los que constason:

- Cámaraprincipal dondeserealiza la pulverización.

- Precámaraparaintroducir los sustratosy sacarlas muestrassin que se produzcauna

pérdidadel vacio.

- Sistemasde bombeo; la cámaraprincipal y la precámarase evacúan,cadauna de

ellas, mediante una. bnmb2 rurbomoleculary una rotatoria de as>stencta. La bomba

turbomolecularpara la cámaraprincipal es una Balzers horizontal de 500 lIs. En ambas

cámarasexisteunaconducciónen puente(by-pass)que permite,cuandosepartede presión

atmosférica,el bombeodirecto con las bombasrotatorias.

- Bloque portasustratoscon calefactor incorporadoque alcanzahasta 1000
0C;está

formadopor dos piezasmetálicasque estánunidasa un cuerpocerámicode aluminaen el
que seencuentrael calefactorresistivo; en dichacerámicase sitúan los sustratossobrelos

que seva a depositarla lámina.

- Brazoen forma de “T”, quesujetael bloqueportasustratosy permitesu movimiento

en el interior de la cámaraprincipal. Lleva incorporadoun termoparpara la medidade la

temperaturadel portasustratos.

lo

l-’ueííLe dei
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Figura 11.2: Imagengeneraldel equipoMicroscienceR-10l empleadoparala deposición
dc láminasdelgadassuperconductoras.

- Brazo de transferencia;esteelementoenganchael bloqueportasustratosa modo de

“tenedor”, lo que permite trasladarlode la cámaraprincipal a la precámarao en sentido

contrario. El procedimientoparaintroducir el sustratoen la cámaraprincipal se inicia con

la colocacióndel bloqueportasustratosen el brazode transferenciadentrode la precámara;

después,se evacúaestay, cuandoseiguala la presióncon la de la cámaraprincipal, seabre

la válvulade puertaque las comunicay se trasladael portasustratoshastael brazoen forma

de “T” (figura 11.3); luego, seretira el brazode transferenciay seaislala cámaraprincipal.

Hay que señalarque el brazoen forma de ‘T’ permiteel movimiento circular (36O~) del

bloque en el plano horizontal (figura 11.3), y que existe un termopar en el brazo de

transferenciapara controlar la temperaturacuandose realizaalgún tratamientotérmico en

la precámara.

-Magnetrones(gráfica 11.4); el equipo constade tres magnetronesque funcionanen

corriente continua para realizar la pulverización catódica(dos para blancos de 1.5~ de

diámetroy otro paraun tamañode 2”). Dichosmagnetronesson de cátodoplanocircular y,

en ellos, el campo magnéticosegeneramedianteuna seriede imanespermanentesque se

encuentranen la partesuperiordel cátodo,directamentedebajodel blanco. Los imanesestán



12

Figura 11.3: Gráfico esquemático,en visión superior,de las dos cámarasdel sistemade
deposiciónR-10l. (E) Brazode transferencia.(2) brazoen formade “T”. (3)-(4) indican
el movimiento del brazoen forma de “T’ en el píanode la gráficaparaposicionarel
portamuestrassobrecadamagnetrón,

dispuestosen una geometríatal que existeuna regióncircular cerradaen la que las líneasde

campomagnéticoestánparalelasa la superficiedel cátodo,con lo que el plasmagenerado

tiene aspectotoroidal. Asimismo, se ha instaladoen el equipoun cuartomagnetrónpreparado

paratrabajarcon radiofrecuenciaen blancosaislantesde 1.3’ de diámetro.

- Manipuladory motor “paso a paso” con unidad de control; permiten, medianteel

movimientodel brazoen formade “T”, controlar,respectivamente,laposiciónde la muestra

en altura y a lo largo del circulo de la cámaraprincipal (figura 11.3) paracolocarlasobre
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cadauno de los magnetrones.Como se veráposteriormente,ello es muy importante,pues

haceposibleunaconfiguracióngeométricaóptimaparadepositarlos superconductoresde alta

temperaturay, asimismo,permitela obtenciónde multicapas.

- Electrónica; fuentes DC y de radiofrecuenciapara polarizar los magnetrones,

controladorde temperaturasdel calefactordel bloque portasustratos,controladoresde los

gases,unidadesde control de válvulas,pantallas,medidoresde presión, etc.

- Grúaeléctrica:permite mover la tapasuperiorde la cámaraprincipal pararealizar

cambiosen el interior.

Cabeseñalarque los blancosempleadoshan sido pastillascerámicascon la misma

composiciónestequiométricadel óxido que se quieredepositar((TR)Ba2Cu3O7,siendo IR

una tierra rara), y con una purezade 99.99%. Se adquirieronde la compañíacomercial

Kristalhandei Kelpin o se obtuvieron mediante un proceso de prensadoQ— 10 Tm) y

sinterización(—935
0C)en la propiaFacultadde CienciasFísicas.

Figura 11.4: Imagendel interior de la cámarade deposición;aparecenun magnetrónpara
blancosde 15 de diámetroy otro paraun tamañode 2”.
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Por otra parte, si bien se usa la lectura del termopar que se encuentraen el

portasustratosparaestabilizarla temperaturade trabajo,seha llevado acabo unacalibración

independientede la misma medianteun pirómetro. Previamenteha sido necesarioconocer

la emisividad del material en las condiciones de trabajo concretas:ello se ha logrado

colocandoel sustratoen cuestiónen el interior de un hornotubular, cuya temperaturaesta

bien definida (±lC); así, el valor de la emisividadesel que hacecoincidir la lecturade

temperaturadel pirómetrocon la del horno. Paraun mayoracuerdocon las condicionesde

medidareales,seha interpuesto,en la línea que une el pirómetrocon el sustrato,la ventana

a travésde la cual semide con el pirómetroen el interior de la cámaraprincipal del equipo.

De esta manera,la temperaturareal del sustratoduranteel crecimientode la lámina se

determina midiendo con el pirómetro para la emisividad hallada anteriormente.Esta

calibraciónse ha realizadoparacadatipo de sustratodadala diferenciaen la emisividady

en la conductividadtérmicade cada uno de ellos. Los valores de temperaturaque se

mencionanen estetrabajose refierena valoresrealesque, en las condicionesde deposición

empleadas,son inferioresen —60-1000C a los nominales.

2.2 Técnicas de caracterización estructural de láminas delgadas.

Difracción de rayos-X y microscopia electrónicade barrido.

a) Difracción de rayos-X.

Los rayos-X sonuna sondaideal paraestudiarlas estructurasde los materiales,ya

que su longitud de ondaes comparablea las distanciasentreátomosen la red cristalinay,

consecuentemente,da lugar a fenómenosde difracción; ademástienen un carácterno

destructivo.La interferenciaconstructivade la radiacióndifractadasucedede acuerdocon

las condicionespredichaspor la ley de Bragg

2dsenO= nX, (2.1)

donded esel espaciadoentrelos planosdedifracción, O esel ángulode incidencia. X es la

longitud de onda de los rayos-X y n es un entero. La dirección normal a los planos de

difraccióncoincide con la bisectrizentre la dirección de la radiación incidentey la de la

difractada.
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de la geometríaBragg-Bentanoen la difracciónde rayos-X.A, 8,
rendijas.

El difractómetro de rayos-X empleadopara la caracterizaciónestructural de las

láminasdelgadasde estetrabajoesun equipoSiemensD-5000,queoperaen la configuración

geométricade Bragg-Bentano(figura 11.5). Este modelo está formado por las siguientes

partesprincipales:

- Fuentede radiación;constade un generadordealto voltaje y de un tubo de rayos-X

que esdeanticátododecobrecon un voltajede excitaciónde 9 kV y queestárefrigeradocon

agua. La radiaciónde trabajoes la Ka del Cu que,en realidad,estácompuestapordos líneas

de emisión cuyas longitudesde onda son X(Ka)=1.5405 Á y X(Ka2)=1.5443A. En la

práctica,el cálculode los espaciamientosde la estructuracristalinaseha realizadoempleando

un promediosegúncon sus intensidadesrelativas,X(Ka)=(2X(Ka1)+X(Ka2))/3=l.5415A.

El monocromadordel sistema,queesun monocristaldegrafito, reducela intensidadde otras

radiacionesgeneradas,si bien no atenúacompletamentela correspondientea la K13 del Cu

(X(K13)= 1.392 Á). Estosepodríaconseguirempleandoun filtro de niquel, peroello también

reducelas reflexionesprocedentesde la Ka y, por tanto, la resolución,por lo que no se ha

usado.De estamanera,en algunasocasiones,aparecenreflexionesde intensidadmuy débil

en los difractogramas,que sonconsecuenciadel cumplimientode la ley de Bragg (2.1) para

la radiaciónKf3. Hay que señalarque las condicionesde trabajoen la fuentede radiaciónhan

sido de 40 kV y 30 mA.
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- Goniómetro. La medidade la posición angular de la muestray del detector se

realizamediantemecanismosmedidoresdeángulosqueson independientes,y cuyaprecisión

es de una milésimade grado. En estesistemase permite el movimiento independientedel

portamuestras(6) y del detector(26), así como el movimiento acoplado(sincronizado)6/26

de amboselementos.El equiposeha calibradoempleandoparaello una muestrapatrónde

cuarzo.

- Detector;constituidopor contadoresproporcionales.

- Rendijas;existendos, A y B (figura 11.5), en el espacioentrela fuentede radiación

y la muestra,que definenel haz de rayos-X incidente.La rendija C, entrela muestray el

detector,cumpleel objetivo de suprimir radiacióndispersadano deseada.A la entradadel

detectorse encuentrala rendija D, cuyaaperturadeterminaprincipalmentela resolucióndel

perfil de línea del difractograma.Las rendijas A. B, C y D empleadashan sido de 0.3W

0.30, 0,30 y 0.0180 respectivamente.

- Sistemaparacontrol automático;el funcionamientoy control del difractómetroesta

automatizadomedianteun ordenadorcon procesador486, que tieneprogamasincorporados

que permiten la realizaciónde los difractogramasasí como el análisis cuantitativode los

mismos.

Para la caracterizaciónde nuestraspelículasdelgadas,hay dos métodosde barrido

diferentes que se pueden emplear en la geometríaBragg-Bentanoen la que opera el

difractómetrode rayos-X(figura [LS). El primeroesel barrido6-26, en el que el detector

semueveformandoun ángulo20 con la dirección de la radiación incidentea la vez que el

portarnuestrasrota formandoun ángulo 0. En estemovimiento correlacionado,los haces

incidentey difractado formansiempreel mismo ángulo 6 con el planode la muestra,de

maneraque sedetectanlos planosde la estructuracristalinaque se encuentranparalelosa

lasuperficiede la lámina. Portanto, enel casodeunapelículaperfectamentetexturada,sólo

se producedifracción por la familia de planoscorrespondientesa la textura, con lo que en

el difractogramaaparecen,únicamente,sus reflexiones.Así, tomandocomoejemplouno de

los casos que nos interesa, en las películasde los óxidos superconductoresque tengan

orientacióneje-ahan de encontrarse,tan sólo, las reflexiones(hOO).

El segundométododebarrido es la curvarocking, en la que el detectorsemantiene

en una posición fija que se correspondecon un cierto ángulo de difracción Bragg 20B’

mientrasque la muestraserota en un intervalo de ángulos~w en torno a 6B~ Estetipo de

medidas informa de la distribución angular de los planos correspondientesal mismo
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espaciadode red, esdecir, miden su alineamientocon respectoal plano de la película. En

la práctica,el parámetrocon el que se trabajahabitualmentees la anchuraa mediaaltura

(FWHM) del perfil del barrido,de maneraquevalorespequeñosde FWHM reflejanun gran

alineamientode los planosde difracción y, por tanto, es indicativo de buenaspropiedades

estructurales.

La películadelgadasesitúaen un portamuestrasde metacrilato,que secolocaen el

equipopor medio depresiónparaque quedefirmementesujetoy, así,perfectamentealineado

con el sistema. No obstante,el montajede la lámina sobreel bloque de metacrilatono es

completamenteperfecto, pudiendohaber una cierta desalineaciónde hasta ~0.SO. Esta

desalineaciónse puede corregir haciendo una curva rocking en torno a una reflexión

importantedel sustratoo de la película, de modo que todos los difractogramashan sido

tomadoscon la láminaperfectamentealineada.

A la horade trabajaren la obtenciónde películasde materialesque puedencrecercon

dos texturasdistintas (como puedenser la orientacióneje-ay la eje-c), es muy útil poder

evaluarel porcentajedel volumencrecidocon cadaorientación.Ello sepuedehacermediante

la expresión

(
1hk/)~ (Fhk/ vJ

que relacionala intensidadintegradade las reflexionesen el barrido6-26 (h.kI). los factores

de estructura(F
1¿ y el volumena calcular(y), y en dondeA y B indican uno u otro tipo de

orientación131. Los factoresde estructurason conocidosde difractogramasde policristal

publicados141; en concreto,hemosutilizado las reflexiones(200) y (005) paracalcular el

porcentajede orientacióneje-ay eje-cde las muestras,cuyarelacióndefactoresde estructura

esFQ/I%5½3~41.El término de la izquierdaen la expresión(2.2) sepuededeterminara

partir del análisisde los barridos 0-20. Por otra parte.el cáculode los espaciamientosen la

red ha de hacersea partir de las reflexionesde mayorordenposible, ya que,comoseobtiene

derivandola igualdad(2. 1),

Ad/d = — zXOcotgb , (2.3)

con lo que el errorád decrecea aumentarO entre00 y 900.



b) Microscopiaelectrónicade barrido.

La microscopiaelectrónicade barrido (SEM) es un instrumentomuy útil y habitual

en el estudio de superficies, ya que ofrece una mejor resolución que las técnicas de

microscopiaóptica; sin embargo,adiferenciade la difracciónde rayos-X, estatécnicaapenas

proporcionainformaciónacercadel material masivo. Se basaen la emisión de electrones

secundarios,que ocupanestadosligadosen los átomosdel material objetodel análisisy que

son liberados por la interacción con un haz de electrones incidente [5]; se consideran

secundariosaquelloselectronescon unaenergíamenorde —50 eV. El rendimientode este

proceso,esto es, el númerodeelectronessecundariospor electrónincidente,dependede la

naturalezade lasuperficiede la muestraasícomode su inclinaciónrespectoal haz incidente.

En los equiposde esta técnicade análisis el haz incidente, cuyo diámetroes muy

pequeñoy, típicamente,del orden de 100 A, se producemediantela acción combinadade

un cañónde electronesy de lentesde electronesque lo coliman. Estehaz se deflectapor

medio de una serie de carretes,de modo que serealizaun barridosobrela superficiede la

muestra.Sincronizadocon estemovimiento del haz de electronesincidente, seproduceun

barrido sobre una pantalla cuyo brillo está modulado por la señal que procedede la

interaccióndel hazprimario con la superficiedel material analizado;esdecir, los electrones

secundariosliberadosse recogenen un detectorde electronesy seempleancomo la señalde

contrastede la pantalla. En estetrabajo, el microscopioelectrónico con el que se han

analizadolas superficiesde las láminas delgadases un equipo FESEM Hitachi S-800,

habiéndoseobtenidolas imágenesen condicionesde trabajode 15-25 kV.

2.3Técnicasde procesadode láminas delgadas.

2.3.1 Sistemade fotolitografía.

Se ha diseñadoy puestoa puntoun sistemade fotolitografía conel fin de definir las

geometríasadecuadassobrelas películasdelgadaspara,así, poderrealizarconvenientemente

la medidade las propiedadesde transporteeléctrico. La técnicade fotolitografía requiere

realizarcuidadosamentelos siguientespasossucesivos:

1. En caso de que la muestrano estérecién depositada,limpiarla con disolventes

orgánicos(acetonay metanol)y secarlacon N, seco.
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2. La lámina se fija, presionándolacon una seriede placasmetálicaslaterales,en la

centrifugadora(spinner).Se ponenun par de gotas de fotorresina,tipo Microposit S-1813,

y se hace girar a —2500 rpm durante 5 minutos aproximadamente,con lo que se

homogeinizasu distribución sobre la superficie de la película, quedandouna capa de

fotorresinade —0.6 gm de espesor.

3. Se secala fotorresinaintroduciendola muestraen la estufaa una temperaturade

950C durantemediahora.

4. Se coloca cuidadosamentela máscaracon el motivo que sequiereobtenersobre

la lámina,y se ilumina con una lámparade luz ultravioletade bombillaEye HI25BL durante

45 minutos: la luz ultavioletaactúasobrela fotorresinaque no estácubiertapor el motivo

de la máscara.En la figura 11.6 se muestranlas geometríasdefinidaspor las máscarascon

las que hemostrabajado.y que tienenun tamañode 1 X0.5 cnV; la que serepresentaen la

figura 11.6(a) sepuedeemplearpara medidasde resistividad,efecto Hall y, especialmente,

corrientecrítica, ya que cuentacon un micropuente(indicado con una flechaen la gráfica)

cuya anchuraes de 20, 50 ó 100 ¡ím, variando en las diversas máscarasde las que se

dispone.La otrageometría(figura 11.6(b))es óptima paralas medidasdeefectoHall, siendo

tambiénútil paraobtenerresultadosde la resistividad.

5. Se introduce la película en el revelador(Microposit MF-319) paraeliminar la

resma iluminada. Este proceso se lleva a cabo durante 5 minutos en ultrasonidos;

posteriormenteseenjuagala muestraen aguadestiladay se soplacon N
1 seco.Cabeseñalar

que, hasta este paso, el procesoes reversible, de modo que, si algo no ha sucedido

correctamente,se puede limpiar la muestracon disolventes orgánicos y repetir las

operaciones.

6. La fotorresinaquequedasobrela muestracon lageometríadefinidapor la máscara

seendureceintroduciendonuevamentela láminaen la estufa,y calentandoa unatemperatura

de 105
0C durante50 minutos.

7. Se realizaun ataquequímicohumedode la película con una disoluciónacuosade
H

3P04 al 5%. Este proceso, que dura alrededor de 10 segundos,elimina el óxido

superconductorde las regionesde la muestraque no se encuentranprotegidaspor la

fotorresinaendurecida.El ataquequímicosedetienemedianteun lavadode la láminaen agua

destilada.



20

(a)

7 A

- 5 onín

_____ 1
10 n-iii-i

(b) __ _ 7

2 mm II mt___ Ir= ITI§fl

___~.2 7------- ¡- ¡

‘-----9 ~!

10 i-ni-i-t

Figura 11.6: Esquemade las máscarasutilizadas para la litografía de las películas
delgadas.(a) Empleadaparamedidasde resistividad,efecto Hall y corrientecrítica (el
micropuentese indica con una flecha). (b) Destinadaa medidasde resistividady efecto
Hall.

8. Se retira la fotorresinaendurecidaque quedaprotegiendola geometríadeseada,

paraello se lava la películacon acetonadurante—5 minutosen ultrasonidos.

En la figura 11.7 se muestrael resultadoobtenido de la región correspondienteal

micropuentede 20 pm de anchurauna vezrealizadotodo el proceso.Se puedeobservarla

buenadefinición de las líneasdel motivo geométricoque sealcanzaconestatécnica,
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Figura 11.7: Imagende un micropuentede anchura20 gm resultantedel procesode
fotolitografía.

2.3.2 Procesode desoxigenaciónde láminasdelgadas.

La variación de la concentraciónde portadores(n) en función del contenido de

óxigeno ~x)es un temaampliamenteestudiado[6,7] en los óxidos superconductoresde la

familia del YBa,Cu3O~, estandobien establecidoque n aumentaa medidaque el valor de ir

crecede 6 a 7; estavariaciónen el númerode portadoresconlíeva,a su vez, cambiosen las

propiedadessuperconductorasy, en particular,una disminuciónen la temperaturacríticaal

reducirir [8]. Por ello, es muy interesantepodercambiarde forma controladael contenido

de óxigenoen las muestrasde estos materiales,ya que haceposibleestudiarla evoluciónde

sus propiedadesde conducciónen función del dopaje.Cabemencionarque los óxidos de la

familia 1:2:3 pierdenoxígenoal calentanosa alta temperatura,en una cantidadque depende

de la presiónparcial de oxígenoa la que esténsometidos r91; de estamanera,se definen

¡10,111 líneasde contenidode oxígenoconstanteen el diagramade fasesP(02)-T (gráfica

¡1.8). Haciendouso de estediagramade fases,se ha desarrolladoun procedimiento[12,131
para variar el contenido de oxígeno en las películas de estos materiales de una forma

controlada1141. Este procedimiento,que sedescribea continuación,ha sido empleadoen

nuestrasláminasdelgadas.

100 ¡ini
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Figura 11.8: Diagramade fasesP(O,)-Tdel YBa2Cu3O, mostrandolas líneasde fase
correspondientesa contenidosde oxígenoconstantes;la línea gruesaindica el camino
seguidopor el procesode desoxigenación;tomadode [10,131.

El procesocomienzacon la colocaciónde la películaen unacajacerámicadel propio

óxido superconductor.A continuación,se introducela caja en un tubo de ensayode cuarzo

(que en el sistemase encuentraen posición horizontal) y se hace vacio sobreella hasta

alcanzaruna presiónresidualde P<3>< 10~ Torr. Una vez efectuadoesepaso,secierra la

válvula que comunicala bombade vacíocon el espaciode la muestray seabre unaválvula

de agujaque existeentreamboselementosy que permitevariar la presiónde oxígenode

forma controlada.A su vez, el espaciode la muestrasepuedecomunicar,a travésde una

válvula de aperturaregulable,con un tubo que procedede la botella de 0=;la regulaciónde

esaválvula serealizamedianteun controladorde presiónque, asimismo,estáconectadoal

ordenador.Entonces,medianteestesistema,seestabilizaunapresiónde 10 Torr en el tubo

de cuarzoque, luego, se introduceen un hornotubular, que tambiénestáconectadocon el

ordenador,y en el que seseleccionala temperaturaque correspondeal punto del diagrama

de fasesque seencuentra,para P=10Torr (=13.3 mbar), sobrela línea del contenidode

oxigenodeseado(como se reflejaen la gráfica11.8, pasoA); paraobtenerunaestabilización

adecuada,la láminapermaneceen estascondicionesdurante—2 horas.Después,de manera

controladadesdeel ordenador,comienzaa enfriarsecon un ritmo de 3
0C por minuto;
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simultáneamente,la presiónde oxigeno seva reduciendo(graciasa la válvula de apertura

regulable),de modo queel procesosigue la correspondientelínea del diagramade fasesdel

contenido de oxigeno requerido(figura 11.8, paso8). Finalmente,cuando la presión de

oxígenollega hastaP(02)t50 mTorr, se realizaun enfriamientorápido de la lámina(gráfica

11.8, pasoC), que selleva a caboretirandoel hornotubular y vertiendoaguafría sobreel

tubo de cuarzoque la contiene. En la figura 11.9 se muestrauna imagen del sistemade

desoxigenaciónde películasdelgadasempleado.

2.4 Medidas de transporte eléctrico.

2.4,1 Sistemaexperimental.Criostatode helio líquido.

Paralas medidasde transporteeléctricocon campomagnéticoaplicadosedisponede

un criostatocomercialde helio líquido (de la compañíaCriogenicConsultants),cuyo rango

de temperaturasde trabajova desde1.5 K hastatemperaturaambiente,y del que se muestra

un planogeneralen la gráfica 11.10 [15]. De caraa conseguiruna gran impedanciatérmica

y, al mismo tiempo, asegurarla rigidez mecánicanecesariapara hacer vacíoen las zonas

destinadasa ello, estecriostatoestáfabricado con planchasdelgadasde aceroinoxidable y

Figura 11.9: Imagendel sistemaempleadopara la variacióncontroladadel contenidode
oxígenoen películasde óxidossuperconductores.
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Figura 11.10: Plano del interior del criostato de helio líquido. 1. Entrada del
portamuestras.2. Tomade vacíoparael espaciode las muestras.3. Control de la válvula
de aguja. 4. Orificio de entradaparala cañade trasvase.5. Tomadevacíoparala camisa
exterior. 6. Depósito para el nitrógeno líquido. 7. Superaislantede multicapa.
8. Solenoidesuperconductor.9. Depósitoparael helio liquido. 10. Camisasde vacío.
11. Pantallastérmicas.
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fibra de vidrio. A su vez, el depósitoparael nitrógenolíquido y las distintas camisasde

vacíode que constahacenposible la consecuciónde un gradientetérmico adecuadopara

aislarel depósitode helio líquido del exterior. Parael bombeoen las distintas camisasde

vaciodel criostato.se empleabien un sistemacompuestopor una rotatoriay unadifusorade

aceitecon trampadenitrógenolíquido, o bienunaunidadde vacíoAlcatel Drytel 31 queestá

formadapor una bombade membranay unaturbomolecular,con lo que es posible alcanzar

presionesdel orden de 106 Torr.

Con objetode minimizarel consumode helio líquido duranteel trasvase,previamente

se enfríael criostatoprocediendoal llenadocon N, líquido no sólo de la cámaradestinada

a ese fin, sino tambiéndel espaciodispuestoparael helio líquido. Trasaproximadamenteun

día en estascondiciones,seextrae el nitrógenode la cámarade helio, se rellena el espacio

del N. líquido, y seprocedeal trasvasedel helio liquido. Esto último selleva a cabodesde

el licuefactor de He de que se disponeen el laboratorio o desde un dewar con el citado

líquido. Hay que señalarque, conectadoal criostato,se halla un sistemade recuperaciónde

helio gas en el cual se recogeel gasque procedede la evaporacióndel He líquido durante

el procesode trasvasey durantelas medidas1161. A su vez, el sistemade recuperaciónde

helio gasse encuentraconectadocon el licuefactorde helio, con lo que el circuito del helio

quedacerrado(figura [1.11).

El campomagnéticoen esteequiposeproducemedianteun solenoidesuperconductor

que estáfabricado con filamentos muy finos de aleaciónNb-Ti (con T~ = 10 K y campo

H<.,(T=0)= 105 kOe) queestánembutidosen unamatrizdecobre muy puro. Estesolenoide

es capazde generarun campo de 90 kOe a 4.2 K, con una relación campo-corrientede

1.09096kOe/A. Su inductanciaes de 10.8 H y proporcionauna homogeneidaddel campo

con menosde un 0.1% de variaciónen un cilindro con diámetroy alturade 1 cm. La fuente

de alimentacióndel solenoideesunaCryogenicConsultantsSMS12OC,capazde generaruna

corriente de 120 A con una tensión máxima de 5V; esta fuente dispone de una salida

analógicaque,conectadaa un multímetroKethley 175, permitecontrolardesdeel ordenador

la lecturadel campomagnético.El solenoidesuperconductorpermitetrabajaren dos modos

de campo:

1. Variandoel campo magnéticodesdeO hastaun valor H~8~ seleccionadocon un

ritmo de variación prefijado (siendo ~m. ~ 90 kOe). La fuentede alimentaciónpermite

emplearrampasde variación del campoque van desde 1.2 x 1W A/s hasta12 A/s.
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2. En modopersistentea un valor de campodeterminado,que seconsiguetras dejar

atrapadala corrienteenel solenoide.Estemodopermitereducirel consumode helio líquido

en medidaslargascon el campomagnéticoconstante.

Por su parte, el portamuestrasestáformado por un bloque de cobre en donde se

colocanlas láminasdelgadasy que estáunido a un tubo huecode aceroinoxidableen cuyo

interior se encuentranlos cablesnecesariospararealizarlas medidasde transporteeléctrico.

El control de la temperaturase realiza medianteuna unidad Lake Shore DRC-91C, dos

termómetrosdecarbon-glasscalibradosen el rango 1.5-325K (Lake ShoreCGR-l-500) y

un calefactor. Uno de los termómetrosse encuentracercadel calefactorpara asegurarel

control del mismo y el otro se halla en el portamuestras.El diseño del control de la

temperaturaes tal que la inercia del sistema es grande, de maneraque se obtiene una

estabilidaden temperaturade + 10 mK duranteun tiempo suficientementelargo (másde una

hora).
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Figura 11.11: Esquemadel circuito de helio. 1. Criostatode helio líquido. 2. Cañadc
trasvasede helio líquido. 3. Línea de recuperaciónde helio gasevaporado.4. Sistema
de recuperaciónde helio gas. 5. Botellas de almacenamientode helio gas. 6. Líneadel
gas aportadoal licuefactor, 7. Licuefactordehelio líquido.
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Porotro lado, sedisponetambiénde un criostatoque permitetrabajar,con nitrógeno

líquido, en el rango va desde60 K a temperaturaambientey que ha sido empleadopara

medidassin campomagnéticoaplicado.En estecaso,la medidade temperaturaserealizacon

una termorresistenciade platino calibrada.Asimismo,paravariasde las medidasllevadasa

cabo en películasdesoxigenadas,se ha utilizado un criostato de flujo continuo de helio

(grática11.12); en estecaso,el sistemaestádispuestode tal forma 113] queel portamuestras

se encuentracolocadoen el centro geométricode un electroimánque produceun campo

magnéticode 7 kOe. lo que permiterealizarmedidasde transportecon campomagnético

aplicado.

2.4.2 Fenómenosde transporteeléctrico.

a) Resistividad.

La medidade la resistividadeléctricaen función de la temperatura,empleadacomo

caracterizaciónde todas las láminas delgadascrecidas, se ha llevado a cabo medianteel

método de las cuatropuntasy con corrientecontinua.Este métodosebasaen la colocación

de cuatrocontactoseléctricossobrela película,dosparaintroducir la corrientepor ellos, y

otros dos para determinarla diferenciade potencial generada;en general, los contactos

-. 1
Figura 11.12: Imagendel criostatode flujo continuo de helio.
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eléctricosconsistenen hilos decobrebarnizadode 50 ~m de diámetrosoldadoscon indio

puro sobrelas películas.La intensidadseha suministradomedianteuna fuentede corriente

programableKeithley224, quepuedeestabilizarcorrientesentre5 nA y 100 mA. Estafuente

secontroladesdeel ordenadora travésde una entradaIEEE,y permitecambiosinstantáneos

en la corriente, inversionesen el sentidode la misma y limitación de voltaje. Por su parte.

la lecturade voltaje serealizamedianteun nanovoltímetroKeithley 181, cuyaprecisiónes

de + 10 nV y que tambiénsecomunicacon la tarjetaIEEF del ordenador.

La corrientetípica empleadaparala medidade las láminasha sido de 1-10 MA. Con

el fin deanularlos posiblesefectostermoeléctricosgeneradosen los contactos,la diferencia

de potencial (Vr) se ha determinadoinvirtiendo la corriente que circula por la muestray

haciendoun promedioentre las lecturas de voltaje tomadascon la corriente en sentido

positivo (V(I±))y en sentidonegativo (V(I—)), de maneraque V~=(V(I+)—V(I—))/2. La

inversióndel sentidode la corrientey la lecturade la diferenciade potencialserealizanen

tiempos muy cortos desde el ordenador,para que la media correspondaa una única

temperatura.Una vez determinadoel voltaje la resistenciaeléctrica se obtiene de forma

inmediata.

En general,estasmedidasde resistividaden funciónde la temperaturay sin campo

magnéticoaplicadosehan llevado a caboen el criostatorefrigeradocon nitrógenoliquido.

El control de la medidade la termorresistenciade Pt se hacebien a travésde un controlador

de temperaturaOxford ITC4, que permiteunaprecisiónde ±0.1K y estácomunicadocon

el ordenadormedianteunaentradaRS232,o bien medianteun multímetroKeithley 175, en

el que el control desdeel ordenadorse hace a través de una tarjeta IEEE y en el que la

precisiónes de ±0.05K. Por otra parte, estecriostatodisponede un calefactorcolocado

cercadel portamuestrasque, alimentadopor el propiocontroladorde temperatura,permite

la medidalentasubiendoen temperatura.Cabeseñalarque la resistenciay la temperaturase

recogensimultáneamenteen elordenador,desdeel comienzode la refigeracióna temperatura

ambientehastalas temperaturasaccesiblesmásbajas(T= 60K). Esteprocesodemedidadura

un par de horas,de modo que seobtieneun promediode —8 medidasporkelvin. Es decir,

la medidaes suficientementelenta, lo que, añadidoal buencontactotérmicoexistenteentre

la láminadelgaday la termorresistenciade Pt (ya queel portamuestrasesde cobre),asegura

unas condicionessimilares a las isotermas.Así, no seencuentranfenómenosde histéresis

térmicaentrela medidarealizadaenfriandoy la llevadaa cabocalentando.

La transformaciónde la resistividad eléctrica (R) en resistividad (p) se realiza

mediantedos métodos:
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1~. En películasfotolitografiadasla geometríademedidaesconocida(figura 11.6), con

lo que la resistividadse obtienedirectamentede la expresión

ti = R(S/l) (2.4)

donde 5 es la secciónpor la que circula la corriente y 1 representala longitud entre los

contactosque miden el voltaje.

2. En las láminas que no han sido fotolitografiadas,se aplicael métodode Van der

Pauw1171. Estemétodo sólo requierela medida de la resistenciaen dosconfiguracionesde

contactosy el conocimientodel espesorde la película;además,sepuedeemplearen muestras

de geometríaarbitrariasiempreque secumplanlas siguientescondiciones:

- La muestraha de serhomogéneaen espesor.

- La muestraha de sersimplementeconexa,es decir, no debeconteneragujeros.

- Los contactoseléctricoshande serpequeñosy debenestarcolocadossobreel borde

de la muestra.

1
________ ) -

AE
B

D

(?D

Figura 11.13: Esquemade la disposicióngeométricade contactosparala medidade la
resistividadeléctricapor el métodode Van der Pauw.

Deacuerdocon el métodode Van der Pauw [17], si los contactossedisponenen la

muestracomo se representaen la gráfica 11.13 y se define RUKL= VKL/IU, se cumple la

igualdad

—irdR
exp( ~4B.CD

)

—ff dR (2.5)
+ exp( BC~DA> -‘ 1

P
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donded representael espesorde la muestra.Estaecuacióntiene una únicasolución parala

resistividad, cuyaexpresiónes

- Trd RABCD+RBC.DÁ RAB<.~ (2.6)
1n2 2 ~

dondef es una función que dependede la relación entre las resistenciasy satisface la

igualdad

1n2

R -R
.48,CD BC,DA -- f~arccosh( ).

R (2.7),IB,CD BC,DA 2

En la práctica. el valor correspondientede f se toma de la gráfica original calculada

numéricamentepor el autorde estemétodo [17].

1’) EfectoHall.

El campoeléctricoHall (E11) segeneraen un material conductorcuandoseaplica un

campomagnético(1-1) en la dirección perpendiculara la densidadde corrienteeléctrica(J)

que circulapor él [18]; dicho campoHall es,a su vez, perpendicularal planodefinido por

ambasmagnitudesH y J (figura 11.14). En metalesnormales,el efecto Hall se debea la

fuerzade Lorentz, quedeflectalas trayectoriasde los portadoresde carga,y esproporcional

a la corrientey al campomagnéticosegúnla expresión

E1, = p~ J = R11 JH , (2.8)

dondePH representala resistividadHall (que es una de las componentestransversalesdel

tensorresistividady aparece,por tanto, escritaa menudocomo~ y R,1 es el coeficiente

Hall, que sepuedecalculara partir de las medidasde acuerdocon la relación

(2.9)
IH’

siendo 14, el voltaje Hall, t el espesorde la muestrae lía corriente.
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l--4

LI

1~~~

Figura 11.14: Esquemade la configuracióngeométricade la densidadde corriente(3) y
el campo magnético(U) en el efecto Hall (y11) de un sólido.

En la práctica,el efecto Hall en función del campo,que se ha medido en corriente

continua, se ha determinadomedianteel método de los cuatrobarridos [2]. Este método

consisteen medir la diferenciade potencial combinandolos dos sentidos(+ y —) de la

corriente eléctrica y del campo magnético; la inversión de la corriente evita efectos

termoeléctricos,mientrasque la del campopermiteeliminar los efectosgalvanomagnéticos.

Puestoqueeí campoHall es imparen campoy encorriente,el promedioqueha de realizarse

con los cuatrobarridospara obtenerel voltaje correspondientees

= [ V(P,H~’) — V(L,H
t) — V(I~,H) + V(L,H) 1/4 (2.10)

Deestaexpresiónsededuceque, si la inversiónencorrientese hacede formainmediata,tal

y como se describió anteriormenteen la medida de la resistividad, o si se trabajacon

corrientealterna18,191, la medidase reducea dosbarridos,uno con campopositivo y otro

con camponegativo. En general,los resultadosdel efectoHall se han obtenidovariandoel

campo desde O hasta +90 kOe (y —90 kOe) a temperaturaconstante, y recogiendo

simultáneamenteen el ordenadorlas lecturascorrespondientesa la diferenciadepotencialde

la muestra(nanovoltimetroKeithley 181) y al campomagnético(multímetro Keithley 175).

La variación del campo se ha hecho a un ritmo lento, con una rampa en la fuente de

alimentacióndel solenoidede —0.2 A/s (estoes, —0.2 kOe/s).
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Por otra parte,cabeseñalarque, al igual que sededucela expresión(2.10)parael

voltaje Hall, teniendoen cuentaque la magnetorresistenciaes imparen corrientey parcon

campomagnético,a partir de los cuatrobarridos tambiénsepuedecalcularsu diferenciade

potencialcorrespondiente,de acuerdocon el promedio

= [ V(I1jH~) — V(L,H~) + V(1~,H) — V(IjH) ]/4 . (2.11)

c) Densidadde corrientecrítica superconductora.Curvascaracterísticas¡-y.

La densidadde corriente crítica (J
0) se define como la cantidadde densidadde

corrientequehadecircularporun material superconductorparaque estedejedeserloy. por

tanto, disipeenergía.Dadoque las películasdelgadasde óxidos de la familia del YBa1Cu3O2

tienen valores de J<. elevados(l05~1O6 A/cm
2 a T=77 K r201), se requiere realizar una

litografíaen ellas(como la descritaen el apartado2.3.1), con el fin de reducirla sección(S)

por la que circula la corrientey, así, disminuir los valoresde la corrientecrítica (4~=i<S).

Hay que teneren cuentaque ¡ es la magnitudde medida, siendomuy complicadogenerar

intensidadeselevadas que, además,pueden producir problemas de disipación en los

contactos.

Los resultadosdei
0sehanobtenidoa partirde medidasde curvascaracterísticasl-V,

medidasa campo y temperaturaconstantes,y realizadasmediantela fuente de corriente

programableKeithley 224 y el nanovoltimetroKeithley 181. En la medida, la fuentegenera

pulsosdecorriente(con objetode minimizar los efectosdel calentamiento)queseestabilizan

inmediatamente<—50 ms), mientrasqueel nanovoltímetrotomael voltajegenerado;tras este

proceso,que dura —0.5 s, seapagala corrientey seesperahastala siguientemedida. La

corriente se va incrementandode acuerdocon un programade ordenadorexpresamente

creadopara cadacurva1-y; en el casode que sepretendaobtenerel valor de la corriente

crítica, el incrementoen la intensidadsehacede forma lineal. Porsu parte,en la medidade

la curvascaracterísticas1-1’ completas,que son muy útiles para estudiarla dinámicadel

estado mixto en los óxidos superconductoresde alta temperatura(como se mencionará

posteriormenteen el capitulo4), la variación en la corrientese hacede acuerdocon una

progresióngeométrica.La determinaciónde la corrientecrítica a partir de las curvas I-1~

obtenidasse lleva a cabo empleandoun criterio de campo eléctrico para el umbral de

disipación. En nuestro caso, se ha aplicado el criterio de 1 pV/mm, que es usado

habitualmenteen los óxidossuperconductores¡211. En la figura 11.15 semuestrala curva1-y

de una de nuestraspelículasdelgadasde EuBa,Cu3O7/SrTiO3(100)con orientacióneje-a,
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tomadaa lo largo de

la línea discontinua.

un puentede 100 ~m deanchoy 1 mm de longitud; se indica, mediante

el criterio empleadopara determinarel valor de I(~.

lE) ~<5 ¡

8.0

6.0 1>

- u — 4

y’ <> --- - --‘-------‘- .-~1 - —1--

—

06 lO 60 90 V.G 19.0

1 (íríA~

Figura 11.15: Curva característica¡-V medidaen una láminadelgadasuperconductora.
La líneadiscontinuaindica el criterio de 1 gV/mm tomadoparadeterminarla corriente
crítica.
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3. Crecimiento y caracterización de películas delgadas de

compuestos 1:2:3 con diferente orientación cristalina:

propiedades en el estadomixto.

3.1 Introducción.

La obtención de muestras altamente cristalinas es un paso previo necesario para poder

acometer la tarea de comprender las propiedadesfísicas nuevas que aparecenen los

superconductoresde alta temperatura,tanto en el estadosuperconductorcomo en el estado

normal. Las películasdelgadasresultanser muy útiles para este propósito pues, aunque

presentanalgunasdesventajasrespectoa los monocristalescomo la existenciade un mayor

númerode defectos,poseenciertasventajas,especialmenteen lo queserefierea tamaño.Por

otra parte, no cabe duda de que la fabricaciónde láminas delgadasde buenacalidad es

importantedesdeel punto de vistade las aplicacionesde estosóxidos superconductores.No

obstante,convieneseñalarque esteprocesode crecimientode muestrasde buenacalidad

cristalinaestáseriamentedificultado porel hechode queestosmaterialesy, en concreto,los

compuestosdela familia RBa,Cu3O7(R=Y, tierra rara)tienenunaestructuracomplicada[11,

de maneraque pequeñasdesviacionesestequiométricaspuedenproducirgrandescambiosen

las propiedadesestructuralesy de transporter2]. Por ello, como más tardeveremos, las

condicionesrequeridaspara obtenerun crecimiento óptimo de las películas sonbastante

restrictivasy extremas.

Una de las característicasmás importantes de la estructuracristalina de estos

superconductoreses su gran anisótropía, que tiene un claro reflejo en las propiedades

superconductoras.Así, los dos planos de CuO2 que existenpor celdaunidad(figura 111.1),

a los que está asociadala superconductividadenestos compuestos,determinangrandes

diferenciasentre el plano ab de la estructuraortorrómbica (al que son aproximadamente

paralelos)y la direccióndel eje e. Es obvio mencionarque, paraalcanzaruna descripción

completade las propiedadesfísicas, no essuficienteestudiarlasparalelamenteal plano ab,

sino que hay que hacerlotambiénen la direcciónperpendiculara los planosde CuO,. Por

ello es necesariala fabricaciónde muestrasen las que se permita el estudioen distintas
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a

direccionescristalográficas.

Figura 111.1: Esquema de la estructura cristalina de la celda ortorrómbica del YBa2Cu3O7
(referencia [1]).

Con estosobjetivosdepartida, laoptimizacióndel crecimientode películasdelgadas

orientadaseje-e(001) (es decir,con el ejee perpendicularal planodel sustrato)ha ocupado

los primeros esfuerzosde la comunidadcientífica [3-81. La elecciónde estaorientación

cristalina como punto de partida viene impuestapor la propia naturaleza,puesto que la

dirección de crecimiento en la que el plano ab (y, por tanto, los planos de CuO2) se ordena

paralelamenteal sustratoes la más favorable termodinámicamentepuesse minimiza la

energía de superficie L9,l01; ello hace posible la obtención de estas láminas eje-c incluso

empleando sustratos cuyas redes cristalinas tienen un gran desajuste con la del

superconductor[11-13]. Esto mismo sucedeen la fabricaciónde monocristalesde estos

óxidos que, en forma deplatelet,crecenen la direccióndel eje e [14,151.

Estas películas orientadas eje-e se logran obtener con buenaspropiedadescristalinas

y, en consecuencia, de transporte 14,6,16-18], presentando no sólo temperaturas críticas

similares a las que se obtenían con el material masivo cerámico, sino también altas corrientes

b
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críticas (J<. — 106 A/cm2 a 7=77 K). A pesarde que estosvaloressonmuy esperanzadores

desdeel puntode vista de las aplicaciones,la pequeñalongitud coherenteen la direcciónc

(~~=3.8Á [191),es decir, en la dirección perpendicularal plano de la lámina, dificulta

enormementela fabricación de dispositivos electrónicosoperativosbasadosen el efecto

Josephson.Por otra parte, los estudios llevados a cabo en este tipo de películas eje-c

contribuyen notablementea entenderel comportamientode estossuperconductores,pero,

comocomentamosanteriormente,de modobastanteparcial,puessólo seobtieneinformación

de las propiedadesfísicas en el planoab (principalmente,de los planosde CuO,). Por todo

ello, esmuy convenienteel crecimientode películasdelgadascon otrostipos de orientaciones

quepermitan,porunaparte,explorarlas propiedadesfísicasbásicasque estosóxidos poseen

en la dirección e, entre los planosde CuO
2, y, al mismo tiempo, poder aprovechar” la

longitud coherentedel planoab (Cab= 13.3Á ([9]) con fines más tecnológicos.Así, sehan

obtenido, entre otras, películasorientadas(110) [5,20,211, (103) [20-231 y eje-a (100)

[9,23.241,que son especialmenteinteresantespuestoque, en ellas, los planos de CuO, se

encuentranperpendicularesal planodel sustrato.

Muchashan sido las técnicasde deposiciónempleadasparaobtenerláminasdelgadas

de estosmaterialessuperconductores[25-27],pero la alta temperaturanecesariapara que

haya cristalización (cercanaa la de fusión del material masivo) junto con la obligada

presenciade oxígenoduranteel procesoimponenseriasrestriccionestecnológicas.Si tenemos

en cuentaque, durante la deposición, la temperaturadel sustratonecesariapara que los

átomostenganla suficientemovilidadesTDFP=600
0C[25],ello obliga, a lavistadel diagrama

de fasesdel YBa,Cu
3O~ (determinadoexperimentalmente1281, figura 111.2), a manteneruna

presión parcial de oxigeno P(O,)=10~ Torr. Por esta razón, la pulverización catódica

(sputtering) [29) y la ablación laser [30], en las que se puede trabajar a presiones

relativamentealtas, han resultadoserlas técnicasdecrecimientoiii situ másadecuadas.No

obstante,cabe señalarque, en el caso de la pulverización catódica, la presión total de

pulverizaciónempleadahabitualmenteparala deposiciónde los óxidossuperconductoreses

del orden de —200 mTorr [6,8,9,17,29], es decir, es considerablementemayor que la

utilizada en la obtenciónde láminasdelgadasde otros materiales(en donde,en general, no

se superanlos 10 mTorr 131-33]). Por otra parte, duranteel procesode deposición,el

material generalmentecrecedeficienteenoxígenoy en la fase tetragonal(comose indica en

la figura 111.2), por lo que es necesarioun recocido posterior a menor temperaturaen

atmósferade oxigenopara obtenermuestrasde buenaspropiedadessuperconductoras,que

son las que se encuentranen faseortorrómbicacon contenidode oxígenocercanoay<J.
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Figura 111.2: Diagramade fasesP(O,) - T paraYBa~Cu,O~. Se indican las regiones
óptimasde crecimientoin-sftu. (Tomadode la referencia[28]).

Nuestro sistemade pulverización catódicatipo magnetrón(descrito en el capítulo

anterior) permite,variandoadecuadamentelos parámetrosde la deposición,el crecimiento

tanto de películasconorientacióneje-c, comoorientadaseje-a[34,35]. En estecapítulo,en

primer lugar. describimosel procesode obtenciónde las láminas eje-c que luego hemos

empleadopara el estudio de propiedadesfísicas; este procesohabía sido optimizado y

caracterizadopreviamente[36]. A continuación,sedescribeel crecimientode películaseje-a

y presentamoslos resultadosde la completacaracterizaciónestructuralque hemosrealizado

en estasmuestras.Finalmente,secomparanalgunaspropiedadesfísicasde ambostipos de

muestras,poniéndosede relieve sus diferencias.
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3.2 Películascon orientación eje-e.

Como anteriormentecomentábamos,las condiciones de crecimiento de láminas

delgadasde RBa,Cu3O2(R=Y, tierra rara) con orientacióneje-c han sido estudiadaspor un

gran númerode gruposcientíficos, empleandoparaello diversossistemasde deposiciónde

películas[25-27!. En realidad, son tantos los parámetrosque hay que ajustarparaobtener

películas de buenacalidad (cualquieraque sea la técnica), que cadaequipo concretode

fabricacióntiene sus condicionesóptimas particulares.En nuestrocaso, se han encontrado

estascondicionesadecuadasde deposicióndejandofijos variosparámetrosde lapulverización

catódica,talescomo la potenciaaplicadaal blanco, la presióntotal durantela deposicióny

la distanciablanco-sustrato;y, a su vez, variandootros como la temperaturadel sustratoy

la presiónparcial de oxígeno.Tambiénseha investigadoel crecimientosobredistintostipos

de sustrato(especialmenteSrTiO3(100), MgO(100) y LaAIO3(100)) y, asimismo, hemos

observadocomocambianlas condicionesnecesariasal variar la tierra raraque formaparte

del blanco,cuya estequiometríacoincide con la óptima del superconductor.

A continuaciónpormenorizamosel métodode crecimientoque empleamosparala

obtenciónde películaseje-c de EuBa,Cu3O7/SrTiO3(100);estetipo de láminaesel que, en

general, hemos empleado para estudiar las propiedades físicas de estos óxidos

superconductores.Estehechosebasaen dos razones;por una parte, las películascrecidas

sobreSrTiO3 presentanmayoresvaloresde corrientecrítica debido a un bajo desajustede

redes (— 1.2%) que favoreceun crecimientoepitaxial. Por otro lado, el EuBa,Cu3O7tiene

una gran versatilidad,como más tarde veremos,de caraa obtener láminas delgadascon

distintasorientacionescristalinas(eje-aen particular).No obstante,hay que resaltarque el

métodopara obtenerbuenaspelículaseje-c con distinta tierra rara y/u otro de los sustratos

anteriormentemencionadoses, básicamente,el mismo; las diferenciasfundamentalesse

encuentranen los valoresde la temperaturade deposición.

El procesocomienzacon lapreparacióndelsustratoque,en primerlugar, es limpiado

en un equipo de ultrasonidoscon disolventes orgánicos: sucesivamente,tricloroetileno,

acetonay metanol(lO’ caílauno). A continuación,se montaenel portasustratosdel sistema

que ademáshacelas vecesde calefactory, después,se introduceen la campanaa travésde

la cámarade cargay seesperahastatener una presiónresidualde 210v Torr. Se estrangula

la bombaturbomoleculary se introducenlos gasesAr y 02 en la campanahastaun total de

300 mTorr (85% Ar, 15% 02); lapresenciadel oxígeno no sólo es necesariaparasintetizar

la estructuracristalina 1:2:3del superconductorcomosededucíaanteriormentedel diagrama

de fases,sino queevita tambiénladesoxigenacióndel blancodurantela pulverizacióny, por
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tanto, que se vuelva aislante. Seguidamente,se eleva la temperaturadel sustratohasta

TDEP=8000Cdondeselleva a cabola deposición;estatemperaturaes real, que no coincide

con la nominal del termopardel portasustratos,por lo que ha sido necesariauna calibración

previamedianteun pirómetro(la diferenciaentreambastemperaturasoscilaentre60-1000C.

dependiendo del rango en que nos encontremos). El proceso de deposición se lleva a cabo

en tas siguientescondiciones:

-Potenciadc aplicadaal blanco:25 W, con diferenciade potencial— 120V y corriente

-240 mA.

-Distanciavertical sustrato-blanco:= 30 mm.

-Distanciahorizontal sustrato-centrodel blanco: =25 mm.

Puestoque la presenciade oxígenoen la pulverizaciónpuedeprovocarel problema

de la “retropulverización’ [371,paraevitarlo empleamosla técnicallamadaNACHOS [38]

(Not Aligned, CHoppedpower,OScillatory technique),que consisteen alternarla de flOo y

fueradel eje” a amboslados del blanco (figura 111.3>, con lo que, además,seconsigueuna

gran homogeneidaden el espesor.Paraello empleamosel motorpasoa pasoque gobierna

Figura 111.3: GeometríaNACHOS paradeposición.Se indican las posicionesrelativas
entreel blancoy el sustrato.(Referencia138]).

e
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la posición del portasustratos;en general, el tiempo (controlado por ordenador)que el

sustratoestáen cadaladoesdel ordende algunosminutos, mientrasque tardasólo —Is en

cambiarsede posición. Con estascondiciones,el ritmo de crecimientoes 1000-1200Á/h, es

decir, relativamentelento.

Una vez acabadala deposición.comienzael procesode recocido en atmósferade

oxigenoque, comoanteriormentecomentamos,es necesariopara que la película tengaun

contenidode oxígenoóptimo. En primer lugar, se introducenen la campana100 Torr de 0.

a la vezque sedisminuyela temperatura(250C/min>.En 4500Csesubela presiónde O. en

el sistemahasta500 Torr, condicionesen las que la muestrapermaneceduranteuna hora.

Luego, se reducela temperaturacon un gradientede 50C/min hastallegara 250”C; aquí,

seapagael calefactor,sesacala muestray se hacevacio en la campana,con lo que finaliza

la fabricaciónde la lámina delgada.

La estructuracristalinade las películascrecidasde estemodo es la adecuada,como

muestranlos estudiosrealizadosmediantedifracciónde rayos-X (gráfica111.4).Comovemos,

en el difractograma6/20 sólo aparecen,ademásde las correspondientesal sustratode

SrTiO} 100), las reflexiones(000del EuBa
2Cu3O7;ello confirmaque la películadelgadatiene

orientacióneje-c pura. Por otra parte, la curva rocking (balanceamiento)en torno a la

reflexión (005) muestrapicos estrechos,con anchuraa mediaaltura FWHM=0.3’, lo que

es indicaciónde láminaaltamentetexturada.Asimismo, comoseapreciaen la figura 111.5.

estas películas presentan transiciones superconductorasestrechas (zXT—2 K) y con

temperaturascríticascercanasa las del materialmasivo, T<}R=0) — 86-89K. La resistividad

en el estado normal es p(300K)— 350-400 ¿¡9cm, tiene comportamiento metálico

(p(300K)/p(lOOK)—2.5) y, como habitualmentese encuentraen la literatura, varia

linealmentecon la temperatura.
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Figura 111.5: Resistividadeléctricaenunapelículadelgadade EuBa,Cu3O7/SrTiO>(I0O)
eje-e, con temperaturacrítica T~=88 K.

3.3 Películasdelgadasorientadas eje-a.

3.3.1 Método de crecimiento.

El crecimientode estosmaterialescon el eje a perpendicularal planodel sustratose

produceal reducir la movilidad de los átomosen la superficiedel sustrato[9], ya que ello

dificulta la minimización de la energía de superficie que suponeel crecimiento con

orientacióneje-e [9,10]. Esa disminución en la movilidad se puede lograr reduciendola

temperaturade deposición.de maneraque la orientacióneje-a se obtiene depositandoa

temperaturasmenores(en unos 100
0C) quelas correspondientesal crecimientode películas

eje-c [9,36]; ello sucedesi, al mismo tiempo y conformea un crecimientocon orientación

eje-a, existeun ajusteadecuadoentre la red cristalinadel sustratoy los parámetrosde red

b y c de la celda unidad del superconductor[39,40]. No obstante, al producirseeste

crecimientoa menorestemperaturas,seprovocandesordenesestructuralesen la subredde

oxígeno [41,421, que influyen negativamenteen las propiedadesde transporte.Por esta

razón, es convenienteemplearuna técnica que consisteen dos temperaturas(pasos) de
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deposición[43]; en el primer paso,serealiza la deposicióna la temperaturaóptima parala

nucleaciónde la orientacióneje-a;en el segundo,que suponela mayorpartedel proceso,se

lleva a cabo el crecimientoa una temperaturamásalta. Este método permite que la capa

depositadaen el segundopasocrezca,graciasa la existenciadel primero, con laorientación

eje-a en una temperaturaa la que habitualmenteaparecenotras orientaciones(eje-c);

temperaturade deposiciónque,porsermásalta, mejoralas propiedadesde transportedeeste

tipo de láminasal disminuir los desordenesestructuralesanteriormentecitados.No obstante,

a la hora de seleccionarla temperaturadel segundopaso,hay que teneren cuentaque una

temperaturaexcesivamenteelevadapuede provocar un deterioro en el crecimientoy la

apariciónde la orientacióneje-c no deseada1441.

En el casoconcretode las películaseje-a de EuBa-,Cu3O7/SrTiO3(l00),que es el

sistema en el que nosotros hemos encontradoel crecimiento con esta orientación más

optimizado,el procesocompletoque hemosempleadoen la fabricaciónde una láminaesel

representadoen la figura 111.6. El primer pasose lleva a cabo a fl)EP½=65O
0C,dondese

crece un 10% del espesortotal de la película; luego, sin detenerla deposición,se sube

— DEPOSIGION — -~-—-— RECOCIDO -~
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Figura 111.6: Diagramatemperatura-tiempocorrespondienteal crecimientode películas
eje-a medianteel métodode los dospasos.
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gradualmentela temperaturahastaTDE~=7lO0Cen lo quesuponeotro 10% del total; aesta

segundatemperaturase realizael 80% restantedel crecimiento.Hay que señalarque, salvo

la presiónparcial de oxígenoque la reducimosa un 6% de la total (que es300 mlorr) por

razonesque analizaremosmás adelante,el resto de parámetrosde la deposiciónno varía

respectoa los comentadospara laobtenciónde películaseje-c. Asimismo, una vez acabada

la deposición.sesometea la muestraal mismo tratamientoen atmósferade oxígenoque el

descritoanteriormente,con el fin de completarsu oxigenación.

Nuestrosresultadosindican que el compuestoEuBa
2Cu3O7resultaser másadecuado

que el YBa2Cu3O3y que otros superconductoresde la familia 1:2:3 para la fabricaciónde

películas delgadascon orientación eje-a sobre SrTiO,. La figura 111.7, en la que se

representanlos parámetrosde red de la celdaunidadde todos los miembrosde estafamilia

[45~,pareceser bastanteclarificadorade caraa encontrarun posible origenestructuralde

este hecho. Como vemos, el EuBa,Cu3O7 tiene unos parámetrosde red b=3.901Á y

c/3=3.901Á[46] que sonmuy similaresal del sustratocúbicode SrTiO3 (a=3.905Á)[47],

lo que favoreceun buenacoplamientoepitáxicoentreambostipos de celdaen el crecimiento

eje-a. Esteajuste no pareceser, a la vista de estagráfica, tan buenoal cambiarel Eu por

cualquierade los otros átomos, incluido el Y. Así, el rango de temperaturasen las que el
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Figura 111.7: Dependenciade los parámetrosde red del sistemaRBa,Cu
3O7en función

del radio iónico del elementoR. (Tomadode la referencia(45]).
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EuBa1Cu3O7crece eje-a es mayor y más alto que en el caso del YBa2Cu3O7 (donde la

temperaturamásóptima de nucleacióneje-aes T>,~~=59O
0C [10.24,39,481),con lo que se

puedenobtenermuestrascon mejorespropiedadesestructuralesy de transporte.Por esta

razón, algunosautores[43] han utilizado PrBa
1Cu3O7en lugar de YBa,Cu3O7en el primer

paso de la deposición de las películas eje-a, pues en este otro óxido el parámetro

c/3=3.903A también tiene un buen ajustecon el sustrato(figura 111.7) y crece con esta

orientacióna mayortemperatura.

Porotraparte,se hasugerido[7] que otro de los factoresque influye en la nucleación

de crecimientoeje-aes el intercambiode las posicionesdel Ha y del Y (o tierra rara) en los

primerosestadiosdel crecimiento.Ello dificultaría la apariciónde la orientacióneje-e,puesto

queen ella sehan desuperponeralternativamentelos planosde Y (o tierra rara) y de Ha de

la estructuradel superconductor(gráfica (11.1); a suvezfavorecela orientacióntipo eje-aen

la que todos los cationesestánexpuestosa la superficie[10]. Este factor se puedehacermás

significativo en el casode tener Eu como catión en lugar de Y, porquesu radio iónico es

másparecidoal del Ha 149], lo queposibilitaun mayor intercambio(los valoresde los radios

iónicos efectivos son 1.42Á (Ha), 1.07Á (Eu) y 1.015Á (Y) [49]). De esta manera, es

necesariauna másalta temperaturaparanuclear(ordenar)el EuBa1Cu3O3orientadoeje-c, lo

que permite crecerlocon orientacióneje-apura en un rangomayorde temperaturasque el

YBa,Cu3O7. En definitiva, parece que hay argumentossólidos que corroborannuestra

observaciónde que el crecimientode películasdelgadaseje-ase puedeoptimizarmás con

EuBa,Cu3O7que con YBa2Cu3O7(al menossobreel sustratohabitual de SrTiO3).

Estas películas delgadascon orientación eje-a de EuBa,Cu3O2/SrTiO4lOO)son

altamentetexturadas,como se deducede los difractogramasde rayos-X (figura 111.8). Como

vemos,en el barrido0/20 (representadoen escalalogarítmica)sólo aparecenlas reflexiones

deseadas<hOO), no encontrándosepresentescontribucionesde orientacióneje-c (000 ni de

impurezas.Además,la curvarockingen tornoa la reflexión (200)nos indica tambiénbuenas

propiedadescristalinas,puesse obtienenpicos muy estrechoscon anchuraa media altura

FWHM 0. 1 %020 Evidentemente,estasbuenaspropiedadesestructuralestienensureflejo

en las superconductoras;las curvasde resistividaden fución de la temperatura(figura 111.9)

muestrantemperaturascríticas altas T0(R=0) —82-88 K y transicionesbastanteestrechas

(AT(90%-10%)— 3-4K). En el estadonormal,la resistividadesmayorque la de las películas

orientadas eje-c p(300K)—900-1100 42cm, tiene un comportamiento metálico con

p(300K)/p(IOOK)-.-1.3-1.6, y su dependenciacon la temperaturano es lineal. Este

comportamientode p(7) está relacionado,como veremos más tarde, con la peculiar
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microestructuracon la que crecen estas películas. En comparacióncon otros autores

[5,9,24,43.501,los resultadosque hemosobtenidosonfrancamenteaceptables:por unaparte,

existenresultadospublicadosen este tipo de muestrasdonde la resistividad muestraun

comportamientono metálicoy con transicionessuperconductorasen el rango50-70K[5,501.

Por otro lado, en los trabajosen los queaparecenlas muestrascon mejorespropiedades,las

temperaturascríticas son T~(R=0)—80-85 K [9,24,431,y la resistividad tiene un

comportamientometálicocon p(300K)/p(100K)’— 1.2 [91.
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Figura111.9: (a) Resistividaden funcióndela temperaturadeunapelículaorientadaeje-a
de EuBa.Cu3O7/SrTiO3.(b) Detalle de la transición,con T~=87.5 K.
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Tambiénsehanobtenidobuenaspelículaseje-aempleandosustratosde LaAIO3(100),

a pesarde que el ajusteentrelas redesno es tan bueno(el parámetrode red del LaAIO3 es

a=3.793Á[25]. y los del EuBa2Cu3O1sonb=3.901Á y c/3=3.901Á>y dequeestesustrato

sufre transicionesestructuralescon apariciónde maclas128]; ello haceque la temperatura

óptimade deposición,que esel único parámetroquecambiaen el crecimiento,sea 10-20
0C

menorque en el casodel SrTiO
3. La difracciónde rayos-X (figura 111.10> nos muestraque,

efectivamente,estaspelículastienenorientacióneje-apura, si bienla curva rockingen torno

al pico (200) se ha ensanchadoligeramente(FWHM—0.2
0). En la gráfica 111.11 apareceel

comportamientotípico de la resistividaden funciónde la temperaturaen unade estasláminas

delgadasde EuBa,Cu
3O7/LaAIO3(100)eje-a; comovemos,aunquehay pequeñasvariaciones,

es similar al que se obtiene empleandoSrTiO3, disminuyendolevementela temperatura

crítica T(.(R:=0) —80-85 K.
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Figura 111.11: Resistividad en función de la temperaturade una película eje-a de
EuBa~Cu>O7/LaAlO,(100)con una temperaturacrítica T~=84 K.

3.3.2 El papeldel oxígenoenel crecimientode las películaseje-a.

Merece la pena detenersea comentarla importanciadel valor de la presión de

oxígenoen el procesode obtenciónde estetipo de películasdelgadas.Como anteriormente

mencionábamos,las películasorientadaseje-acon mejorespropiedadesque hemosobtenido

han sido las depositadascon una presiónparcial de oxígenoP(O,) de tan sólo el 6% de los

300 mTorr (es decir, unos 15 mTorr). Esto hecho puededebersea la acción de varios

factorescoincidentes;enprimer lugar, cabepensarque al disminuir la presenciade oxígeno

las especiesmetálicasson más móviles [26,28], con lo que se podránordenarmejor. No

obstante, esta baja presión puede tener, en principio, consecuenciasnegativas en el

crecimiento.Porunaparte,podríamosestardepositandoenunaregióndel diagramade fases

del RBa2Cu3O~(RY o tierra rara) que seencontrasepor debajode la línea de estabilidad

y=
6.O (figura 111.2),con lo que no sepodríaobtenerestematerial.Sin embargo,la líneade

estabilidaddel EuBa,Cu
3O7se traslada,con respectoa la del YBa,Cu>07, haciapresiones

parcialesde oxigenomenores[49], lo que se refleja en que sus propiedadesvarian muy

suavementeen un amplio rango de P(02). Ello implica, para nuestrocaso,que emplearEu

en lugarde Y suponeuna nuevaventaja,ya que resultafactible disminuir la presiónparcial
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de oxígenosin cruzardicha línea de estabilidad.Por otra parte, estebajo valor de P(02)

podría provocarel crecimientode láminas que fuesen deficientesen oxígeno. Peroello

tampocosucede:se ha determinado,tanto en cristales[51] comoen películascon distintas

orientaciones[52,53], que el coeficientede difusión de oxígenoen las direccionesparalelas

(a y b) a los planosde CuO2 es mucho mayor que en la direccióne perpendiculara ellos,

con lo que podemospensarque estas películaseje-a “toman” el contenidode oxígeno

adecuadoduranteel crecimientoapesarde la bajapresión.En definitiva, se “aprovecha” la

ventajay se impiden los inconvenientes.
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Figura 111.12: Curvas p(7) de dos películasorientadaseje-a de EuBa2Cu>07/SrTiO>
depositadascon diferentespresionesparcialesde oxígeno.

En la figura 111.12 se comparanlas resistividadesde dos películas delgadaseje-a

crecidasconpresionesparcialesdeoxígenodistintas.Comovemos,la láminadepositadacon

P(O>) =35 mTorr tiene comportamientono metálicoy la resistividadmayor que la crecida

con sólo 15 mTorr (6% de la presióntotal), a pesarde que tienen una temperaturacrítica

similar. También las curvas rock/ng muestrandiferenciassignificativas(gráfica 111.13); la

anchuraa mediaaltura disminuyea medidaque sedecreceel valor de P(O,), lo que indica,
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un crecimientomás cristalino y ordenado. Hay que señalarque las películas

mayor presión parcial de oxígeno tienen, además,una cierta tendenciaa

con el tiempo, algo que no ocurre con las depositadascon el 6% de 02.

hay efectossobrela rugosidadde las láminascomocomentaremosmásadelante.
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Figura 111.13: Curvasrock/ngde láminaseje-ade EuBa,Cu>O7ISrTiO,depositadascon
distintas presionesparcialesde oxígeno. (a) P(0,) = 15 mTorr, con F’WHM 0.1
(b) E(O,) = 50 mTorr. con EWHM 0.2

El hechode que no se necesitenaltaspresionesde 0, para obtenerestaspeliculas

orientadaseje-a con un contenidode oxígenoóptimo (al contrario de lo que sucedecon

láminas eje-c), hecho que parece estar basado en la alta difusión del oxigeno en las

direccionesparalelasa los planosde CuO2 [51-53], parececonfirmarsecuandose llevan a

cabograndesvariacionesenel procesode recocidoenatmósferade oxígenoposteriora la

deposición.Si, inmediatamenteacabadaesta, introducimosen la campanasolo 5 Torr de O,

y apagamosel calefactortotalmenteparaque la temperaturadesciendalo más rápidamente

posible, la película eje-a así fabricada no presentauna transición superconductoramuy

distinta de la que seobtienecon el tratamientomásadecuado(figura 111.14).

por tanto,

crecidas a

degradarse

Asimismo,

-~1D

4.9

y-

(2

y--.

Efj

ti
H
z



3. CRECIMIENTO Y CARACTERIZACIÓN DE PELÍCULAS... 55

—

Ten’ O

Vy’ <i’ o e i ~ío

o i-:np 1 etc,

1 00 120 140 lOO

T (1K

Figura 111.14: Comparaciónde las curvasp(7) dedos películasde EuBa~Cu3O7/SrTiO2
orientadaseje-a con distintos tratamientosen atmósferade oxígeno posterioresa la
deposición.Unade las cualescon recocidocompletoy la otra con 5 Torr y disminución
rápidade la temperatura.

3.3.3 La microestructura.

Paraentenderel comportamientode las propiedadesde estaspelículasorientadaseje-a

es interesantey necesariotenerconocimientode la microestructurapeculiar con la que

crecen. En la figura 111.15 apareceuna imagen de microscopiaelectrónicade transmisión

(TEM) en visión planarde una de nuestrasláminaseje-arealizadaen un microscopioJEOL

4000 FX a 400 kV. Como vemos, su estructuraestáformadapor microdominios más o

menos irregularescon un tamañoentre 100-500Á, y que estanseparadospor fronterasde

900 (es decir, la posiciónde la celdarota un ángulode 900 en el plano); en estaimagenla

distanciaentre franjasclaras correspondeal espaciadode la celda unidadc= 11.7 A. Este

tipo de crecimientoseproducecomoconsecuenciade que el ejec del EuBa1Cu3O7sepuede

alineartanto en la dirección [100] como en la [010] del sustratocúbicode SrTiO3(l00). De

estamanera, los planos de CuO,, a los que estáasociadala superconductividaden estos

óxidos, seencuentranen posiciónperpendicularen dominiosvecinos(como seesquematiza

en la gráfica 111.16).
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Figura 111.15: Imagende microscopiaelectrónicade transmisiónen visiónplanarde una
película delgadade EuBa2Cu>07/SrTiO>(100)con orientación eje-a, que muestrauna
estructuradedominiosseparadosporfronterasde 900 (realizadaen un microscopioJEOL
4000 EX a 400kV).
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Planos CuO

~/
j ¡

Figura 111.16: Esquemade la disposición geométricade los planos de CuO2 en las
películaseje-acrecidassobreun sustratocúbico.

Esta estructurade dominios queda reflejada también mediante la difracción de

electrones(figura ¡11.17)y la difracciónde rayos-Xenel plano(figura III. 18), indicandoque

estápresentea lo largo y ancho de toda la película. En la primeraaparecenlas reflexiones

correspondientesal espaciadodel eje c en las dosdireccionesperpendiculares,que dividen

en tres tramosigualesla distanciaentre las reflexionesque correspondentanto al eje1’ como

al sustrato(como ha de ocurrir en el espaciorecíprocopara la distanciatriple c=3b en el

espacioreal). En la segunda.en la que se buscala reflexiónproducidapor los planos(102)

del EuBa,Cu3O,haciendoun diagramapolar, solo sedetectaen cuatroánguloscada900, tal

y como ha ser con estadisposiciónde los microdominios.Se empleaestareflexión (102)

porquese trata de una familia de planos que no sonparalelosal planode la lámina, y que

permitendistinguir entre la direcciónc y la b dadasu relación de índices.

Las fronterasde 900 que aparecenen estaspelículasson, principalmente,dedos tipos

122,231; simétricas<gráfica 111.19(a)),en las que cadadominio tiene un plano (103) como

frontera,y de planobasal (figura 111.19(b)), en dondeun dominio tiene como fronteraun

plano (010) mientrasqueparasu vecinoes (001). En el primer caso,los planosde CuO, de



58

Figura [11.17:Diagramade difracciónde electronesde unapelículacon orientacióneje-a
de EuBa1Cu3O7/SrTiO>(t00)en el que aparecenlas reflexiones correspondientesal
espaciadodel eje e y del eje b (tomadoen un equipoJEOL 4000 EX a 400 kV). En eí
recuadroinferior izquierdo se esquematizala geometríade medida;enel recuadrode la
derechase indica la correspondenciaentrelos espaciadosdel diagramay los parámetros
de red ¡5 y c.

Película teje
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Figura 111.18: Diagramapolar de rayos-Xde la reflexión <102) del EuBa2Cu3O7en una
películaorientadaeje-a y crecidasobreSrTiO1(l00). Estárealizadoen un difractómetro
SiemensD--5000.
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Figura111.19: Representaciónesquemáticaidealizadadelos tiposdefronterasde900 que
aparecenen las películaseje-a. Las líneasequivalena pianoseje c separadosuna celda
unidad. La línea discontinuarepresentael plano de la frontera. (a) Simétrica. (b) De
planobasal. (c) De rotación.Se indican tambiénlas direccionesdel eje c en cadaunode
los dominios adyacentes,así como el ángulo que forman los planos de CuO-. con la
frontera.

cadamicrodominio forman450 con la frontera(de ahí sunombre). En el segundo,a un lado

son paralelosa la fronteray, en el otro, perpendiculares.En realidad,cuandoseobservan

en mayor detalle (figura 111.20), es muy poco corriente encontraruna frontera que sea

puramentede un solo tipo, sino que suelenserunacombinaciónen la que, cadapocasceldas,

se van alternando, están nanofaceteadas¡23,54]. En algunas pequeñas regiones

(aproximadamentecon un par de celdasunidad de tamaño) se observaun tercer tipo de

frontera(gráfica 111.19(t)), que reciben el calificativo de fronterasde rotación 122.231. Se

forman por la superposiciónde celdasrotadaslos 900. de maneraque suponenun plano

(100)paralos dos dominios que separan.

A la vista de estaestructuracristalina, podemosentenderun poco mejor tanto los

valorescomo la dependenciade la resistividadde estasláminaseje—a en estadonormal. Por

una parte,cabepensarque, dadoque la corrienteha de ir mayoritariamenteparalelaa los
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Figura 111.20: Imagende TEM en la que se aprecianen detalle los distintostipos de
ironterasde 9O~ queexistenen las películascon orientacióneje-a.

planosde CuO,por su másalta conductividad,tendráun caminozigzagueantea lo largode

la muestra,buscandoestos planos en cada dominio. Ello supone un factor geométrico

añadidoa la resistividad,de formaquesu pendiente(ap/al) es mayorquela queseencuentra

en películas orientadaseje-c, tal y como retiejaba la figura 111.9. Por otra parte, estas

fronterasde 9O~ que la corrientetiene que atravesar,en las que los planosde CuO1 están

conectadosperpendicularmente(por tanto, fronterasde ángulo alto), suponencentros de

dispersiónpara los portadores,de maneraque la resistividad residual se incrementa.No

obstante,algunosautoresr54-56] hanseñaladoque las fronterasde 900 (las simétricasy las

de rotaciónespecialmente)son un caso particularde las de ánguloalto y que, en ellas, los

planosde CuO-, estánconectadosde tal modo que, aunquereduzcanla corrientecríticasin

campo y aumentenla resistividad, no se comportancomo uniones débiles(es decir, al

contrariode lo que sucedehabitualmenteen fronterasde ánguloalto [57]), hechoque hasido

confirmadopor medidasde corrientecrítica con campo magnéticoaplicado [58], y que

resultade vital importanciade caraa las posiblesaplicacionesde estasláminas.

Con el fin de evitar en las películaseje-aestamicroestructuraconsistenteen dominios

separadospor fronterasde 900, se han empleado[59-61] sustratosde LaSrGaO4(100),cuya

III nn~
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celdaunidad en la superficie es rectangular,paraalinearel eje c en una soladirección a lo

largo y anchode toda la lámina. Aunque, así, se logranalinear el —95% de los dominios

(en el mejor de los casos) y las películastienen transicionessuperconductoras,los sustratos

tienen un alto precioy, desgraciadamente,como hemos comprobadotanto nosotroscorno

otros autores[62], son muy frágilesy las películaspresentanmicrofracturasy fracturas,lo

que resultaproblemáticoparasu aplicación y para interpretaralgunasde sus propiedades

físicas. Estosproblemaspuedenexplicar la falta de acuerdoque existeentrela anisotropía

de la resistividad medida en estas láminas alineadas en el plano y la obtenida en

monocristales[61,62].

Figura 111.21: Imagende microscopiaelectrónicade barrido de una películaorientada
eje-a de EuB%Cu307.

Por lo que respectaa la morfologíade la superficie de la película, hay que señalar

que presentauna estructuraen forma de bloques rectangulares,tal y como indican las

imagenesobtenidasmediantemicroscopia electrónicade barrido en un equipo FESFM

Hitachi 5-800(figura 111.21). El tamañode estosbloquespareceaumentara medidaque se

disminuyela presiónparcial de 02 duranteel crecimiento[36,62], lo que indica, de nuevo,

mejorespropiedadesde crecimientoa bajaspresionesde oxígeno; cuandoP(01) esdeI 6%,
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el tamañomediodel ladode los bloqueses.aproximadamente,2200Á. Cabeseñalarqueeste

valores bastantemásgrandesque los habitualmenteencontrados(— 1500A)porotrosautores

en este tipo de muestras¡63.641, y similares o, incluso, algo superioresa los mayores

publicados1621. Asimismo, como estosautoreshan señalado[62], estosaltos valoresson

reflejo de una bajarugosidaden la superficiede lapelícula. Por otra parte,estetamañode

— 2200Á viene a suponerque, en el espaciodelimitadoporcadauno de estosbloques,hay

varios (unos 50) de los dominios de 900 descritosanteriormente;es decir, no debemos

confundir estos bloques con granos cristalinos. Dado el tamaño, morfología y carácter

superficialde los bloques,sepuedepensarque su origenseencuentraen la relajación,bien

sea duranteel crecimientoo al finalizar este,de las tensionesque se producenen la red

cristalina; así, en el caso en que realizamosla deposicióncon bajapresiónde 02, lo que,

como hemosvisto, implica el crecimientode la películaeje-acon las mejorespropiedades

cristalinas,hay menostensionesque relajar y estosbloquesson menos numerososy más

grandes.

3.4 Comparación entre películasorientadas eje-ay eje-e: propiedadesde
transporte.

Es de esperar,dadala anisotropíapropiade estosmaterialessuperconductoresy a la

vistade algunasdiferenciasestructuralesqueposeen,que la comparaciónde las propiedades

físicas entrepelículasorientadaseje-c y eje-a ponga de relieve la existenciade distintos

comportamientosy grandesdiferenciasentreellas, tanto en el estadosuperconductorcomo

en el estado normal. Nosotros hemos realizadoesta comparaciónen varias propiedades

significativas.

3.4.1 La corrientecrítica.

En la figura 111.22 se muestranlos valorestípicos de la corrientecrítica ~ y su

variación en función de la temperaturaparadospelículasde EuBa2Cu3O2,una eje-c y otra

eje-a. sin campo magnéticoaplicado. Como vemos, la corrientecrítica es elevadaen las

láminasorientadaseje-c, con J<. —‘ 106 A/cm
2 a T=77 K. Por su parte, los valoresde J<~ en

las películaseje-a sonmenores;no obstante,se mantienenaltos (J(-.(T=60K)-- l0~ A/cm2 y

Jc,(T5K)—0.8 x 10~ A/cm2), siendodel mismo ordenque los seencuentranhabitualmente

en cristales114.65,661.Asimismo, sonsimilaresa los pocosresultadospublicadosal respecto



64

por otros autoresen las películaseje a [91,56J.
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Figura111.22:Corrientecríticaen funciónde la temperaturade películasdeEuBa,Cu~O7
con distintasorientaciones;(•) eje-c,(O) eje-a.En el recuadrosemuestraJ<.(fl de una
películade eje-aen un rango más amplio de temperaturas.

La reducciónen la corrientecrítica en las películascon orientacióneje-arespectoa

las orientadaseje-cpareceproducirsepor la existenciade las fronterasde 900. Estahipótesis

de que sonesasfronteraslas queestánlimitando el valor de .4., pareceestarconfirmadapor

el hecho de quela dependenciacon la temperaturade la corrientecrítica en las láminaseje-a

es igual a la obtenidaen las películasorientadas(103) [58]. Estasláminas (103) tienen las

mismasfronterasde 900 que las eje-a, aunquefueradel plano de la película,por lo que su

morfologíatiene aspectode pirámidessuperpuestas[22,56].

Pero, como anteriormentecomentábamos,estas fronteras no se comportancomo

uniones débiles [57], aunquesean las que están limitando la corrientecrítica sin campo

magnéticoaplicado.Algunos autores[23,54,561hanpuestode manifiestola buenaconexión
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que hay entre los planosde CuO, en las fronterassimétricay de rotación(figura 111.19), lo

que explicaría que estas fronteras permitan el paso de la corriente; en el primer caso

(simétrica>,a cadaplano de CuO2 de un dominio le correspondeotro en el vecinoy. en el

segundo(de rotación),cadauno de estosplanosde un dominio estáconectadocon variosdel

otro. Por otra parte.en las fronterasllamadasde plano basal (gráfica 111.19(b))pareceque

estaconexiónno seriatanbuena,pueshay varios planosde CuO, de un dominio conectados

con solo un planodel dominio cercano,habiendootros “aislados”. Aunque no estáclaro si

la interconexiónde los planos de CuO2 es peor en este caso, sí pareceque estetipo de

fronterasde 900, al menos,disminuyela seccióneficaz de la corrientey/o la hacenir en la

direcciónperpendiculara los planosde CuO,, queesmenosfavorable. En definitiva, serían

este caso particular de fronteras de 900 el que, principalmente,fuese el causantede la

reducciónde los valoresde J<., probablementedebido a motivosgeométricos.

3.4.2 Efectosde la desoxigenación.

Hay también grandesdiferenciasentre las películasorientadaseje-c y eje-a en el

comportamientode la transiciónresistivaal reducirel contenidodeoxígenode la lámina.En

la gráfica 111.23 hemosrepresentadopfT) en una películade EuBa2Cu3O~/SrTiQeje-aa la

que, medianteel tratamientode desoxigenacióndescritoen el apartado2.3, se le ha variado

el contenidode oxigeno y. Como vemos, a poco que se reduceel valor de y del dopaje

óptimo. la resistividadcrece, la temperaturacrítica disminuye, la transición se ensanchay

la lámina dejade tener un comportamientometálico. Esto es distinto de lo que sucedeen

películaseje-c [67.681,que no parecenser tansensiblesa la reducciónde oxígeno;aunque

su resistividadaumentaal disminuir el valor de y, no pierdensu caractermetálico, sino al

contrario, la pendientede p(T> crecea medidaque sereduceel contenidode oxígeno.

Dadoque enambostipos de películasla corrientecircula mayoritariamentepor los

planos de CuO,, pensamos que el origen de estas diferencias se encuentra en el

comportamientode las fronteras de 900 ante la desoxigenación,pues se ha sugerido

155,69.701 que el buen comportamientode estas fronteras se producecuando hay un

contenidode oxígeno óptimo y ordenado,con lo que se puedenver muy afectadaspor

pequeñasvariacionesen y. En realidad, estadependenciano metálicaes similar a la que

habíamosencontradoen las películasdepositadascon una mayorpresiónparcial de oxígeno

(figura 111.12), con lo que podemospensarque, en aquelcaso,seproducíapor no tenerun

ordenamientoadecuadodel oxígenoen las fronteras.
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Figura 111.23: CurvaspfT) de una películade EuBa~Cu3O~/SrTiO3eje-a con distintos
contenidosde oxígeno.

3.4.3 La línea de irreversibilidad.

Se ha observado171] que la línea de irreversibilidad, definida como el inicio de la

disipación en la resitividad longitudinal en función del campo a temperaturaconstante

(representadaen la gráfica 111.24),estáen las películaseje-apor debajode la de las láminas

eje-c (figura 111.25); ello sucedea pesarde que el campo crítico Hc,2 de las primerases

mayor. Esto quieredecirque los centrosde anclajede los vórticesen las películasorientadas

eje-ason másdébiles, lo que sedebe, probablemente,a su diferentemicroestructura.Ello

estáen consonanciacon el hecho de que la corrientecrítica seamayor en el casode eje-c.

No obstante,los valores que la resistividad longitudinal de láminaseje-a alcanzaen los

camposmagnéticosmásaltoses una fracción menorde la resistividadnormalque en el caso

caso de películas eje-c (figura 111.24), tal como correspondea un movimiento libre de

vórtices(fluxflow) en un campocritico ~~C2 más alto, segúnla expresiónp4 ~p;H/H(.2 [72],

dondep,, es la resistividadenestadonormaly Pff la correspondienteal movimiento libre de

vórtices. Resultados recientes [73] indican que este comportamientode las películas

orientadaseje-a en el estadomixto tiene su origenen una contribución de la corrientede

transporteque circula perpendicularmentea los planosde CuO2.
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3.4.4 El efectoHall.

Una de las propiedadesfísicas que refleja claramentelas diferenciasque hay entre

películaseje-cy eje-afruto de la anisotropíade estosmaterialessuperconductoresesel efecto

Hall. En la figura 111.26 aparecerepresentadoel coeficiente Hall en función de la

temperaturaparacadatipo de películay en el estadonormal. A la vista de estagráfica, hay

dos característicasprincipalesque destacar;la primera y, quizás, más sorprendentees que

ambos tipos de películapresentanun coeficienteHall con signo opuesto, y tienen como

valorestípicos a T— 100 K RH = 2.0-2.5x 1W m>/C en eje-c y RH = —(5.5-6.0)x 10’<> m>/C

en eje-a. Por otra parte, mientras que el coeficiente Hall dependeclaramentede la

temperaturaen las películaseje-c (aproximadamentecomo R11ccl/T [74]), en las orientadas

eje-a es prácticamenteconstante, independientede T. Convienerecordarque, en ambos

casos, la corriente circula mayoritariamentepor los planos de CuO,, y que el campo

magnéticoestáaplicadoperpendicularmentea la lámina en estetipo de medidas(como se

representaen la figura 111.27); de estamanera,teniendoen cuentaque el campoeléctrico

Hall es perpendiculartanto a J comoa II, en las láminaseje-cestamosobteniendoel efecto
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Hall que correspondea los planosparalelosa los de CuO2 (es deciral planoab), mientras

que en las orientadaseje-ase obtienela resistividadHall queseproduceperpendicularmente

a dichosplanosdeCuO, (es decir, setrata de doscomponentesespacialesdistintas del tensor

Hall). Estahipótesisse confirmaal serlos valoresdeR> y sudependenciacon la temperatura

muy similaresa los medidosen monocristalesenconfiguracionesgeométricassemejantes[75-

77]; así, estostrabajosmuestran,parala resistividadHall en la direcciónperpendiculara los

planos de CuO. ¡75-771, un coeficienteHall poco sensiblea la temperaturay con valores

R11——(5-8)>< IO’~> m>/C (a T—100K); a su vez, obtienenRH(T—lOOK)—2.0x10
9m>/C en

el planoab [77f que, asimismo,coincidecon el valor obtenido en películaseje-c por otros

autores[671.

La explicaciónde estavariación del signo del coeficienteHall en el estadonormal,

variación que seproduceal cambiar la dirección cristalográficaestudiada,se “esconde” en

la complejaestructurade bandasde estosmateriales[78]. Existencálculos [79] que, a partir

de estaestructuraelectrónica,han deducidolos signosde R~ que se obtienen,aunqueno
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concuerdanen los valores. En cuantoa la dependenciaR11~ 1/T, se han sugeridodiversas

interpretacionespara explicarla; en el marco de la teoría del líquido de Fermi, se han

propuestomodelos que suponendos o más bandasde energía [80], bandasestrechasde

impurezasmetálicas[81], anchosde bandadependientesde la concentraciónde portadores

[82] o dispersiónmagnéticaasimétrica[831. Asimismo, hay un modelo teórico 1841 basado

en una teoríade líquido de Luttinger bidimensional,que proponela existenciade dos tipos

decuasiparticulas(holonesy espinones)con diferentesritmos de relajación. Seacual fuese,

la interpretacióncorrectaestodavíahoy temade discusión.
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En lo que respectaa los resultadosque seobtienende la resistividad Hall p~ en el

estadomixto, hay variascaracterísticasquecabeseñalar.Comovemosen la gráfica 111.28(a),

en las películasorientadaseje-apc,, espequeña,prácticamentenula, en un amplio rangode

campos,inclusoa temperaturascercanasa la crítica, a diferenciade lo que ocurríacon la

resistividadlongitudinal (figura 111.24); solo a camposmagnéticosaltos o en temperaturas

correspondientesa la transiciónse obtienenvaloresnegativosque son comparablesa los del

comportamientolineal en H del estadonormal. Esto es muy distinto de lo que sucedeen

medidasde ¡y llevadasacaboen monocristales[85] en las que tambiénel campomagnético

estáparaleloa los planosde CuO2; en dicho trabajo se obteníanvaloresde la resistividad

Hall más grandes(en valor absoluto)en el estadomixto queen el estadonormal. Pareceque

estadiferenciaen los comportamientospelícula-monocristalse debea que. por la existencia

de los dominios de 900 en las láminaseje-a, la geometríano es la misma en amboscasos.

Ello hace que los vórtices no “vean” a los planos de CuO2 en la misma configuración

geométricaen todos los puntos de la película, ya que dichos pianos se encuentranen

direccionesperpendicularesen dominiosvecinos(figura 111.27).Así, porejemplo,un vórtice

quese muevaen la direcciónparalelaa los planosde CuO2de un dominio, seestámoviendo,

al mismo tiempo, perpendicularmentea los del dominio cercano.Por tanto, la interacción

de los planos de CuO, con los vórticesha de ocurrir en las láminaseje-a(le modo diferente

al queaconteceen monocristales,en dondetodos los planosdeCuO, sonparalelosa lo largo

de la muestra.

Por su parte, la resistividadHall en el estadomixto de las películasorientadaseje-c

(figura 111.28(b))presentavalorespositivos,comparablesa los del estadonormal,a campos

magnéticosrelativamentealtos, mientrasque, sorprendentemente,esnegativaen valoresde

H másbajos. Esteanómalocomportamientoque incluye un cambiode signoes el mismoque

se encuentraen medidasrealizadasen monocristales,y no solo apareceen superconductores

de la familia 1:2:3, sino también en otras familias de alta temperaturay en algunos

superconductoresclásicos.Comocomentaremosenel siguientecapitulo,quehemosdedicado

al estudioy análisisdetalladode estetema, la explicacióndeestaanomalíaen p,,>. ha sido y

es un gran temade debate,puesconlíevaun comportamientode la dinámicade los vórtices

muy interesantey peculiar.
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3.5 Conclusiones

-Se han obtenido, medianteun sistemade pulverizacióncatódicatipo magnetrón,

películasdelgadasde superconductoresde alta temperaturade la familia 1:2:3 con el eje c

de la estructuraperpendicularal plano del sustrato;el procesototal incluye un recocido

posterior a la deposición en atmósfera de oxígeno. Estas películas presentanbuenas

transiciones superconductoras (AT—2K), con corrientes y temperaturas críticas

T4R=0)—86-89K) elevadas,y curvasrockingestrechas(FWHM=~0.30), lo que indica su

alta textura.

-Asimismo, sehancrecido láminasdelgadasde estosmaterialesorientadaseje-a,que

tienen altas temperaturas criticas (T
0(R=0) 82-88 K), comportamiento metálico

(p(300K)/p(lOOK)—1.3-1.6) y muy buenas propiedadescristalinas, que incluyen picos

rocking estrechos(FWHM ~ 1-0.2¾.Paraello ha sido necesariohaceruso de un método

de dos pasosde temperaturaduranteel crecimiento(650 y 710
0C). Deacuerdocon nuestros

resultados,emplearEu como tierra rara en estoscompuestossuperconductoresy realizarla

deposición con una presión parcial de oxígeno baja <un 6% de 300 mTorr), son

procedimientosadecuadosparaoptimizarel crecimientode estetipo de películas.

-El análisis de la microestructuramediantemicroscopiaelectrónicade transmisión,

difracción de electronesy difracción de rayos-X en el plano indica que estaspelículas

orientadaseje-acrecenen formade dominioscristalinoscon 100-500A de tamaño,que están

separadospor fronterasde 900; crecimientoque seproduceal poder alinearseel eje c de la

celdasegúncualquierade las dosdireccionesprincipalesperpendicularesdel sustratocúbico.

Por otraparte.el análisisde la superficiemediantemicroscopiaelectrónicade barrido revela

la existenciade unos bloquesrectangularescon un tamañocaracterísticode 2200 A. Estos

bloques de carácter superficial no están directamenterelacionadoscon los dominios

cristalinos, y su tamaño aumentaal disminuir la presion parcial de oxígenodurante la

deposición,por lo que parecen fruto de la liberación en la superficie de las tensiones

generadasen la red duranteel procesode crecimiento.

-La comparaciónde las propiedadesde transporteentrepelículaseje-a y eje-c ha

puesto de manifiesto las diferencias existentesentre ambos tipos de orientaciones.La

existenciade fronterasde 900 en las láminas eje-a limita los valoresde la corrientecrítica

que, no obstante,sonbastanteelevados(JÁ5K)—. 106 A/cm2). Estasfronterasrepresentanun

casoparticularde las de ánguloalto, puesen ellasexisteunabuenaconexiónentrelos planos

de CuO, de los dominios vecinos,y no se comportancomounionesdébiles.Por otra parte,
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la línea de irreversibilidad de las películas eje-c se encuentrapor encimade las de las

orientadaseje-a, lo queconcuerdacon los másaltosvaloresde J~ e indica un mejor anclaje

de los vórtices.La gran anisotropíade estosmaterialesserefleja en el comportamientodel

efecto Hall en estadonormal, que en películaseje-c tiene signo positivo (tipo hueco)y es

sensiblea la temperatura,mientrasque en láminaseje-atiene signo negativo(tipo electrón)

y es prácticamenteconstantecon la temperatura.Por su parte, el comportamientode la

resistividadHall en el estadomixto de películaseje-aes muy distinto al que seobtieneen

monocristalescon el campomagnéticoparaleloa los planosde CuO2, debidoa la diferente

configuracióngeométricaparalos vórticesfruto de la existenciade los dominiosde 900. En

el caso de eje-c, los resultadosson similares a los de monocristales,presentandop<3, una

contribuciónnegativaanómalade signo contrario a la del estadonormal.
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814. ANOMALíAS EN EL EFECTO HALL...

4. Anomalías en el efecto Hall en el estado mixto de

películas orientadas eje-c.

4.1 Anomalía Hall.

4.1.1 Introducción.

La perfectacomprensiónde la dinámicade la red de vórticesesun problemamuy

importante para poder entender el comportamientode los superconductoresde alta

temperatura(y de cualquierotro superconductortipo 11) en el estadomixto, es decir, en la

región másamplia del diagramade fases(11-7) en que estosmaterialesseencuentranen el

estadosuperconductor. Josephson[1] demostró que cuando los vórtices se muevencon

velocidady
1 atravésdel materialsuperconductorsegeneraun campoeléctricomacroscópico

E segúnla expresión

E = - VL 5< H/c. (4.1)

Es decir, un campoeléctrico que es perpendicularal movimiento del vórtice y al campo

magnéticoH. Cuando se aplica una corriente de transporteJ~ en el superconductoren

presenciade un campomagnéticoque esperpendiculara estacorriente,se ejercesobrelos

vórtices una fuerza (tipo Lorentz) que los pone en movimiento. De estaforma, segúnla

ecuación(4.1), la componentede ~L queseanerpendiculara J.,~ produciráun campoeléctrico

que es paraleloa ~T y, por tanto, disipativo. Por su parte, la componentede y1 que sea

Daralelaa ~T generaráun campoeléctricoperDendiculara JT, esdecir, semanifestarácomo

un voltaje Hall (figura IV. 1)

Por ello, dado que el movimiento de los vórtices no provoca solamenteuna

resistividadlongitudinal p~, sino que implica tambiénunaresistividadtransversal(Hall) pp,,

el estudiodel efectoHall en el estadomixto esnecesarioparala comprensiónde la dinámica

de los vórtices. Es más, dadoque los distintosmodelosteóricosde movimiento de vórtices

[2-4] predecíancomportamientosigualeso muy parecidosde p~ pero diferentesde p,<3,, ya

en los superconductoresclásicossevio [5-81que las medidasde efectoHall eranimportantes
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parapoderdiscernir cual de los modelosera el adecuado.

.1 ________ — —

EHall E

1’1
¡ ¡_ __ E¡ —-3 ¡ __________¡ —— ‘xx

L

Figura IVA: Esquemadel campoeléctricoJosephson(E= —v19x11/c)producido
por el movimientode los vórticescon velocidadVL.

Cuando se llevan a cabo las medidasde resistividad Hall en el estadomixto en

películasdelgadasdesuperconductores123 orientadaseje-c,en funcióndel campomagnético

(aplicadoperpendicularmentea la muestra,esdecir, a los planosde Cu-O) y a temperatura

constante,seencuentrael comportamientotípico [9-141representadoen la figura IV.2 para

unade nuestrasmuestras.Como puedeverse, no se detectaseñalHall hastaque el campo

U alcanzaun ciertovalor H~; a partir de estecampop~ esnegativay creceen valor absoluto

hastaque llega a un mínimo cuandoH se haceigual a H,~. A camposmayoresp~ crece y,

cruzandoel cero, se hacepositiva, es decir, recuperael signo que seobtieneen el estado

normal. Esta anomalíaen p~, consistente en la apariciónde valoresnegativos(de signo

contrario a los del estadonormal) se encuentraen un rangode temperaturascercanoa la

temperaturacrítica: 0.85 < T/TQ <1. Por otraparte,es importanteseñalarque no solo se

detectade forma generalizadaen estosmaterialescuandoseencuentranen formade película

delgada,sino que aparecetambiénen cerámicas[15] y en monocristales[16.17], incluso sin

maclas [18,19]. No obstante,de muestraa muestra,esteanómalocambiode signo sí sufre

variacionesparticulares en el rango de campos magnéticos en que aparece,en la

dependenciade p~ con ¡1 y, especialmente,en su amplitud, llegando en algún caso a no

detectarsecomose puedeapreciaren la figura IV.3.
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Figura IV.2: ResistividadHall en funcióndel campomagnéticodeunapelículaorientada
eje-c (UBe). Aspecto típico del anómalo cambio de signo, indicándoselos campos
característicos.
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FiguraIV.3: p~~(H) deunamuestrade EuBa,Cu3O7eje-een la queno seobservacambio

O.?
lO 20

de signo.
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En realidad,esteanómalocambiode signo en el efectoHall en el estadomixto no es

una propiedadque seencuentresolamenteen los superconductoresde la familia 123. sino

que aparece,en general,en las otras familias de superconductoresde alta temperatura

(siemprecon H paraleloal eje c): en YBa1Cu4O8 [20], en Nd185Ce015CuO4~[21,22¡, en

13 i~S- r,CaCu9O8[16,23] y en la familia de compuestosde TI [24-261en donde, incluso,

apareceun doble cambio de signo en p~. Tampoco es una “propiedad exclusiva” de la

superconductividaddealta temperatura,puestoque ya habíasido observado un cambiode

signo en p~~(H) en algunos superconductoresclásicos: en V [5,71, en Nb ¡8,111, en

aleacionesde In-Pb [6,27,28] y, másrecientemente,en los superconductoresamorfos MoGe

[291 y Mo>Si [30].

4.1.2 Modelos teóricosclásicosde dinámicade vórtices.

Estaanomalíaen el comportamientode p~~(H) no sepuedeentendera la luz de los

modelosclásicosde movimientode vórticesdeBardeen-Stephen¡21 y deNoziéres-Vinen¡3].

Estosmodelosfenomenológicosestudian,en el régimende movimiento libre devórtices(flux

fiow) y parasuperconductoreslimpios (esdecir, en los que el recorrido libre medio f y la

longitud coherenteBCS cumplen f > ~), la dinámicade un solo vórticeconstituidoporun

núcleo que es un cilindro de radio = ~. Las dos descripcionesconsideranque es la

corrientede transporte~T la que produceuna fuerzaF queprovocael movientodel vórtice.

A estafuerzase opone una fuerzade rozamientoviscoso F~, de modo que en el estado

estacionarioF+F~=0. La diferencia básica entre ambos modelos se encuentraen las

condicionesque setomanparael potencialelectrostáticoen la fronteradel núcleodel vórtice.

a) El modelode Bardeen-Stephen.

En el modelo de Bardeen-Stephen(BS), en el que hay un potencialelectrostáticode

contactoen la fronteradel núcleo, la fuerza de arrastrepor unidad de longitud F sobreel

vórtice es la fuerzade Lorentz

F = 5< $0/c, (4.2)

donde t representael cuanto de flujo magnético; por tanto, el vórtice se mueve

perpendicularmentea lacorrientede transporte,creandoun campoeléctricodisipativosegún

(4.1). No obstante,dadoque los portadoresdentrodel núcleosufrenla fuerzamagnéticade
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Figura IVA: Esquemadel modelo de Bardeen-Stephen.

Lorentz habitual, se produce un voltaje Hall del mismo tipo que en el estado normal. Así,

~L tiene también una componente paralela a la corriente de transporte J~ (figura IV.4), con

lo que el efecto Hall predicho por este modelo tiene, en el régimen de flux fiow, el mismo

signo que en el estado normal. Las expresiones deducidas por este modelo para las

resistividades longitudinal y Hall son:

Pxx PN H/H~,

= (er/m) PN

(4.3)

(4.4)

dondePN es la resistividaden estadonormal, m la masade los portadoresy r su tiempo de

relajación.Con estasexpresiones,la tangentedel ángulo Hall ( tgOH p<~,/p~ ) tiene una

dependencialineal con el campomagnético.

b) El modelodeNoziéres-Vm en.

Por su parte, el modelo de Noziéres-Vinen(NY), del que se representaun esquema

en la gráfica IV.5, consideraun potencialelectrostáticoque escontinuo en la fronteradel

núcleo. En estecaso, apareceuna fuerzahidrodinámicatipo Magnusdebidoa la diferencia

entre las velocidadesy
1 y v~ (velocidadde los portadoresde la supercorriente).y que es la
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Figura IV.S: Esquemadel modelo de Noziéres-Vinen.

fuerzade arrastredel vórtice con la expresión

F = n5e ( y5 - y1) 5< $0/c, (4.5)

donden5 es la densidadde portadoressuperfluidosy v~ = J.~/n5e.Si F~ = O, los vórtices

semoveríancon y1 = y8 y solo apareceríacampoeléctrico Hall, E = - 5< H/ecn5, que

tiene el mismo signo que el efecto Hall en el estadonormal. Estesigno no se ve alterado

cuandoseintroduceF~ ~ -y8 comofuerzade rozamiento,aunquesí generaunacomponente

en el campoeléctricoparaleloa la corriente. Estemodelo deducela misma expresiónpara

~ que el 135 (4.3), pero difieren en p~1,. que queda

= (e’r/m) PN H , (4.6)

con lo que tgQ1 es independientedel campomagnético.

4.1.3 Factoresextrínsecoscomoorigende la anomalía

Dado que esta anomalía no puede ser explicada por los modelos clásicos de

movimientode vórtices,principalmenteporquesuponeunacomponenteen la velocidaddel

vórtice antiparalelaa la velocidadde los portadoresde la supercorrienteque es difícil de

explicar, se han propuestovarias posibilidades que buscan su origen en factores que
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podríamos llamar extrínsecos,es decir, que no están relacionadosdirectamentecon la

dinámicade vórtices.

Algunos de estosmodelos [31,32] basanel origende la anomalíaHall en efectos

termoeléctricos,pero hay buenosargumentosexperimentalesque los contradicen.Por una

parte, los gradientestérmicos que ello implicaría sondifíciles de explicar y, más aún, en

películasdelgadas.en donde el sustrato los reducemucho más. Por otra parte, estáen

desacuerdocon la anomalíade p~ queapareceen Nd, 85CeJ15CuO4~1211, puestoquepredice

paraestesuperconductorde tipo electrónicouna contribuciónde los efectostermoeléctricos

ne2ativa(igual que parael YBa2Cu3O7),esdecir,del mismo signo que la contribuciónHall

del estadonormal, cuandolo que seencuentraes un cambiode signo en p~ haciavalores

positivos

.

Otrade las propuestas¡331 ha sugeridoqueel cambiodesigno sedebea fluctuaciones

térmicasque provocaríanla excitaciónde cuasipartículasy estas,a su vez, podríanarrastrar

los vórticesen contrade la corriente.El principal argumentoexperimentalque niegaestetipo

de tesisesel hechode que la anomalíaseobservaen algunosmateriales[30] hasta0.2T<.,

dondedifícilmente puedeserexplicadapor fluctuacionestérmicas.Asimismo, argumentos

quebasansu explicaciónen la excitaciónde paresvórtice-antivórtice¡341, secontradicencon

medidasde efecto Nernst [35] que muestranque los vórticesque se estánmoviendo en la

región de la anomalíaHall son del mismo signo que el campoaplicado.

Las fuerzas de anclaje sobre los vórtices son el fundamento de otras de las

explicaciones[36-391de la anomalía.Aunquees evidentequeel anclajeafectaal movimiento

de los vórtices tampocopareceserel origen del cambiode signo; porejemplo, YBa1Cu3O7

y Bi,Sr,CaCu,08tienen una anomalíaHall parecidaaunquesus fuerzasde anclajeson muy

diferentes[40]. Por otro lado, resultadosen Mo3Si [30] y 2H-NbSe1[41] donde el anclaje

es muy débil o en YB%Cu3O7midiendocon corrientesaltas[421paradisminuir sus efectos,

muestranno solo la existenciade anomalía,sino que pareceque se hacemayorcuandolos

vórtices semuevenmás libremente.Asimismo, medidasen TI2Ba2Ca2Cu3O10irradiadocon

iones pesadosparacreardefectoscolumnares[25] y, así, incrementarel anclajede unaforma

controlada, indican que la anomalíadisminuyeal aumentarlos centrosde anclaje,llegando

a desaparecer.

La estructuralaminar dadapor los planos de Cu-O, aunqueen ningún caso

explicaríael cambio de signo en los materialesclásicos,esotro de los orígenespropuestos

parala anomalíaHall en los superconductoresde alta temperatura¡~31. En estemodelo el
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cambiode signo en P~3. tendría su causaen una contribuciónnegativade los segmentosde

vórtice entre los planos. Simples argumentosde anisotropíahan hecho descartaresta

posibilidad144]. Por otraparte,medidasen multicapassuperconductor-aislante(MoGe-Ge)

[29] indican que vórticestipo Josephsonno puedenserla causa.Tambiénhay en la literatura

propuestasde modelosde dos bandas[45] que explicaríanun cambiode signo; la amplia

variedad de materialessuperconductoresen que la anomalía Hall aparece(incluyendo

elementoscomo Nb o y), no apoyaestetipo de razonamientossalvopara algún caso muy

particular como las aleacionesde ln-Pb, en las que los elementosconstituyentestienen

contribucionesHall de signo contrarioen el estadonormal.

4.1.4 El efecto Hall en las ecuacionesde Ginzburg-Landau dependientesdel

tiempo.

Ante esta “tozudez” de los resultadosexperimentalesen contradecirlas predicciones

de los modelosteóricos,es importanteconocerlas consecuenciasque se derivanparael

movimiento de vórtices a partir de las ecuacionesde Ginzburg-Landaudependientesdel

tiempo,esdecir, de la teoríafenomenológicageneralde la superconductividady que incluye

la dinámicade vórtices. Uno de los trabajosmáscompletosen estesentidoesel llevado a

cabopor Dorsey[461, que haceun estudiosistemáticodel movientode un solo vórtice que

incluye el del efecto Hall que genera.En resumen,separtede la ecuaciónde movimiento

parael parámetrodeorden superconductor«r,t)

$
dondeel hamiltonianoes

-Á-—(VxA)2]Hz J’d~r 1 12 [V-i 54] ‘VI a(I) q~

2 ~ 8w (4.8)

siendoA el potencialvector,mía masaefectivadel par de Cooper,é=2e, a(T)=a
0(T/T0-1)

y P=J21+/F,representaun ritmo de relajacióncomplejosin dimensiones. ¡íes el potencial

químico total dadopor

ée (4.9)



4. ANOMALíAS EN EL EFECTO HALL... 89

en dondeM es el potencialquímico, O el eléctrico,n~= 4, 2 es la densidadde los portadores

superfluidosy 8H/bn~ esla contribucióncinética.

Si se consideraque (bH/6ns)Vn~bH/64,* y se define un tiempo de relajación del

parámetrode orden sin dimensiones

y y1 1 y2 -4 i (1 •F2)
E1

2 (1 -tI’,) 2

la ecuaciónde movimiento queda

14 e -§1V

Esta ecuaciónse resuelvepara¡1 =

con solución

esdecir, parael límite de un solo vórtice

5< e
7 = (a1x vu + a2« ~‘L 5<e0/2 (4.12)

donde ¡< = X/~ es el parámetrode Ginzburg-Landau,las constantesa1 y a, son integrales

espacialesde los potencialesy de la función de onda, se ha supuestoel campo magnético

aplicadoen la direccióndel ejez y ciertasmagnitudesestánen unidadesreducidas.Haciendo

uso de la relación (4.1) y recuperandolas unidadesconvencionales(sistemacgs), los

expresionesparalas conductividadeslongitudinal y Hall quedan

(4.13)2m a~
~ 8iric

2 B

(4.14)2m a, Hc
2

a ~ Sir,c
2 B

con lo que el ángulo Hall, tgO~ a,1a
1, es independientedel campomagnético.

A la vista de estos resultados,el posible cambiode signo en el efecto Hall estará

determinadopor el comportamientode &2, cuyaexpresióngenerales (4. 15)

y
- -

2J( ~ O
2

O ~
Q9 x; ( ~ o

(4.10)

-3’ -3,

—A] 4’
$

a~4r -

(4.11)

1—a
1<
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dondeK0 y K, son las funcionesde Bessel modificadas,¡ esproporcionala una integral

espacialde K1, h0(0) esel campoen el centrodel vórtice, a<~>(0) es la conductividadHall

en estadonormal para un campoigual a h0, ~=(«~~<fl)/~y1)y ~ esun parámetroque mide la

longitud de recuperacióndel parámetrode ordenen el vórtice. Estecoeficientea, sepuede

escrbiren el límite suciocomo(4.16)

cx, - -0. 178 y, 2irt itt h0(0

)

- 0.258[y2t—~’.~a~<t(0)1 m’~ (K)a¿~}O) It

Como podemosver en las expresiones(4.15) y (4.16) el signo de a2 dependedel

valor que tome la parte imaginariadel tiempo de relajación del parámetrode orden ½•En

el caso de un efecto Hall positivo en estadonormal, pareceque si 72>0 puedehaber la

posibilidad de que a, seanegativay, por lo tanto, haya cambiode signo. En realidad,es

difícil de sabersi esto es así, pues72 dependede la estructuraelectrónicadetalladadel

material [47,481, pero estos resultadosindican que, efectivamente,puedeser la propia

dinámicade los vórtices la causantede este anómalocambio de signo en el efecto Hall.

Modificacionesposterioresde estos resultados[49] y análisis similares [48,SOj continúan

dejandoabiertaestaposibilidad. Otra importanteconsecuenciaque sederivade estetipo de

resultadoses que, en ciertos casos, la conductividadHall puedeser una magnitud más

adecuadaque la resistividadparaentenderel cambiode signo, dadoel carácteraditivo de sus

términos (aunqueel signo de ambasmagnitudeses, naturalmente,siempreel mismo).

4.2 Relacionesde escalaentre la resistividad longitudinal y la resistividad

Hall.

Constatadoel hechode queel cambiode signo en p,<3, no puedesercomprendidoen

basea los modelosteóricosclásicos,que hay buenosargumentosen contrade propuestasde

origenextrínseco,y queexistela posibilidadde queseaen lapropiadinámicade los vórtices

en dondese halle su explicación, una forma muy convenientede atacaresteproblemaes

buscar relaciones de escala, bien entre en su región de valores negativos y otras

magnitudescomo p~,, cuyo comportamientose entiendemejor, o bien en los parámetros

fenomenológicoscaracterísticosde la anomalía.Estetipo de análisisesel que hemosllevado

a caboen nuestrasláminasdelgadasorientadaseje-e.
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4.2.1 Relacionesde escalaen función del campo magnético.

a) Los camposcaracterísticos.

Recordandoel comportamientotípico de p,~,(H) representadoen la figura IV.2,

veíamosque hay dos valoresde campomagnéticoque lo caracterizan.H~. valor a partir del

cual se empiezaa detectarseñal negativa,seha asociado112] a la línea de irreversibilidad

que apareceen el estadomixto de estossuperconductoresy, comoocurrecon la definidaa

partir de la resistividadlongitudinal, dependede la estructurade defectosde cadamuestra

comocorrespondea un desanclajedevórtices.Porsu parte,FJ~, esel campoenel que p~~(H)

tiene el mínimo, es decir,el campoparael que la anomalíaHall es máxima,por lo que es

interesanteconocersu dependenciacon la muestra.

En la figuta IV.6 (a) representamosla evolucióndel cambio de signo en p,>XW al

variar la temperatura:como se puede ver la amplitud de la anomalíacambia con la

temperatura,disminuyendocuandoT seacercaa T~ y a 0.9T~. Por su parte, Hm también

varíacon T, creciendoa medidaquebajala temperatura.Si representamos(figura IV.6 (b)),

en función de la temperaturareducida, los valoresde estecampoHm de nuestraspelículas

y de otrasmuestrasde la literatura, nosencontramoscon un resultadobastantesignificativo.

A pesarde la variedadde muestras,que incluye monocristales,distintas tierras rarasen el

material y películascrecidassobrediferentestipos de sustratos,estoscamposparecentener

una misma dependenciacon T (aproximadamentelineal), que define una región bastante

estrechaen el diagramade fases(H,fl, y revelandoasí un ori2encomún parala anomalía

de todas ellas.

b) Una teoría hidrodinámica.

Por otra parte, puedeser muy interesanteintentar comprenderel comienzo de la

disipación Hall cuando H = H~. Si esta señal negativa está producidapor el propio

movimiento de los vórtices,debeestarmuy relacionadacon el comportamientode p~en esta

misma regiónde camposque se entiendebien en basea modelosde dinámicade vortices;

por ello, es importantebuscarrelacionesde escalaentreambasmagnitudes.Desdeel punto

de vista teórico, seha propuesto[54], partiendode una descripciónhidrodinámica general

del movimiento de vórtices,que p,<3, y ,~ debenescalar.

Estateoría partede la ecuaciónde equilibrio en un vórtice moviéndoseen estado

estacionario

fl~L + cxv1 x n = ($Ó/c)JT 5< n (4.17)
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donde, y
1 es la velocidaddel fluxoide, i~ = -F~/v1 es el coeficientede viscosidad, n esel

vectorunitario en la direccióndel campomagnético,y el coeficientecdH,T) esuna función

dependientede la microestructray que determinael valor y el signo del ángulo Hall, pues

en estemodelo teórico tg011 = c.+j. Estaecuacióntiene como solución

[1 + (cxh¡Y] 11V1 = (40/c) ~T5<~ + (4’01c) (cxhj) <IT . (4.18)

Si seañadenfuerzassobreel vórticeprovenientesdel anclajeFN, de las fluctuaciones

térmicasF-~ y de la interacciónentre los vórtices F[, laecuaciónde equilibrio en el fluxoide

i-ésimo queda

17V1 + cxvi 5< n = (
4’O/c)JT 5< n + F~, + FT~ + F

1 ; (4,19)

promediandosobretodos los vórticesestaecuaciónsesimplifica,

27V + cxv 5< n = (‘bÚ/c)JT 5< n + <FA,> , (4.20)

dondey esla velocidadmediade los vórtices.Considerandounafuerzade anclajepromedio

del tipo <FAI> = -‘y(v)v, se llega a una solucióndel tipo de la (4.18) paray:

y = (l/ijv)) (1+¼/x(v)Y
1(F

1 - (x
1x(v)) F

1 5< n) , (4.21)

donde FL es la fuerza de Lorentz (4.2) y x(v) = 27+-y(v) es el coeficientede viscosidad

renormalizadopor el anclaje.Mediante la relaciónde Josephson(4.1) y teniendoen cuenta

que el ángulo Hall espequeño,seobtienenlas componentesdel campoeléctrico,

= IHcI’0/c
2x(v)]J~ , E~ [cyH42

0/c
2~2(v)]J~, (4.22)

con lo que la relaciónentrep~, y ~ que sederivaes

ic2a (4.23)
k~

Por lo tanto, estateoría prediceque, si la señal Hall estácausadapor el movimiento de

vórticesque sufrenfuerzasde anclaje, hay un escalajecuadráticoentreambasmagnitudes,

independientementede que haya cambio de signo, hecho que debe ir asociadoa la

dependenciadel parámetroa con la microestructura.Peroademás,hay otra importante

consecuencia[54] que se derivade estosresultados;comop«, > p~, la conductividadHall

quedao~ (p~~/p~,2) = (c2cx/H4Q, por lo quedebeser indeDendientedel anclaie,ya que en

estaexpresiónno apareceel coeficiente-y(v) correspondientea la fuerzade anclaje.
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c) Relacionesentrep~, y p~~: resultadosexperimentales.

Siguiendoestasindicacionesteóricasy considerandoque. en el inicio de la disipación,

la dependenciade cx(H,1) con el campomagnéticoes muchomássuaveque las de p~~(ILT)

y p~,/H,T) ¡54], hemoscomprobadoen medidasisotermassi, efectivamente,hayuna ley de

escalap,~, x pj’ con exponenten=2 [55]. En la figura IV.? se representaen escala

logarítmica, teniendo en cuentala dependenciapredicha en la expresión (4.23), pJH

frente a p,,, a temperaturaconstante,para una de nuestraspelículas. Se puedeobservar

claramenteque hay una región lineal en el rango de bajaresistividad,cuya pendientenos

proporcionael exponenten = 1.4+0.1.Cuando el campo se acercaal valor ~m el escalaje

dejade versedebido,probablemente,a que ya no sepuededespreciarla variaciónde c411,I)

conH, variaciónque,posteriormente,conduceal cambiode signo. Porotra parte,conviene

comentarque el pico que apareceen la gráfica esartificial, se debea habertomadoel valor

absolutode p,<,, y correspondeal punto en que estamagnitudcambiade signo.

~ <1
o iú

- .1
.- 1•

a
a •-

— - 4o ¡ e

101 102

p (p. O o

Figura IV.7: Representaciónlogarítmicade [p~~(H)•H frentea pjIfl, a T=86.3 K, de
unapelícula eje-c. La recta, que indica el ajusteen el inicio de la disipación, tiene
pendienten= 1. .4+0.1.Se indica también la posiciónde Hm.
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Si hacemosestamismarepresentación(gráfica IV.8) paramedidastomadasa distintas

temperaturasen otra láminadelgada.encontramosque tambiénhay una relaciónde escala

en el inicio de la disipaciónde la que, en estecaso,deducimosun exponenten = 1.0±0.1.

Comovemos,esteexponentees independientede la temperatura,aunquesi variade muestra

a muestray, sobretodo. sealeja de valor predichopor la teoría, lo que poneen dudasu

carácteruniversal.

¡0” -

:
‘ 3? 61<

I :0’ ¡ ¡3361<

9-3

‘1 c¡¡0
¡ e¡ -3 Li -

-3 .7 ¡

-3- e--.

lOIL
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100 iO 102

Figura IV.8: ¡ p~,jH) ¡ II vs p~(JI) en escalalogarítmicay paravariastemperaturasen
una película de EuBa,Cu2O7/SrTiO3(100). El exponenteque se obtiene es n=I.0+0.l.

Dejando para más tarde la discusión acerca del valor concreto del exponente, es

importanteque entendamoslas consecuenciasque tiene, sobre la anomalíaHall, el hecho

de que hayaestaley de escala.Su existencianos indica que ambasmagnitudes,p~,< y ~

tiendena anularseen el mismopunto, es decir, debende tenerel mismoorigen. Estoimplica

que, efectivamente,la señalHall negativaestáproducidaporel movimientodevórtices,esto

es, la velocidadde los vórtices tiene una componenteen sentidocontrarioa la corrientede

transporte,al menosen el comienzode la disipación. Si estaconclusiónescorrecta,o sea,

si hay unacontribución Hall negativadebida a los fluxoides, conviene preguntarseque
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sucedeen casoscomoel representadoen la figura IV.3, en dondeno sedetectabacambio

de signo en p,~,. En las figuras IV.9 y IV.1O hemosrepresentado,paravariastemperaturas,

tanto la resistividadHall como la longitudinal endospelículas;unade las cualesno muestra

el anómalocambiode signoen p~,(JJ). Al comparar ambos comportamientosencontramos
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que, ademásde la existenciao no de anomalía, hay otra diferencia muy significativa;

mientrasque en la muestraque tiene valoresnegativosde la resistividadHall comprobamos

que el campomagnéticoparael cual comienzala disipación en p~~(H) coincide con el de

p</H) (a los que llamaremosH~, y ~ respectivamente),no ocurrelo mismo con la película
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que no presentalaanomalía.En estesegundocasosepuedever, claramente,queHN-3 > H1>~,

con lo que no es posibleel escalajeentreambasresistividades.Es un hechomuy interesante

que si calculamosde forma aproximada,a partir de la correlaciónque encontramosen la

figura IV.6 (b), los valoresdel campomagnéticoHm que corresponderíanparaestamuestra

en caso de que tambiéntuviese cambiode signo (indicadoscon flechasen la figura IV. 10

paralas distintastemperaturas),secumplequeHJ~>H~>Hp~. Es decir,pareceque, cuando

no se detectala anomalíaHall negativaque creemossedebeal movimiento de los vórtices,

sí que se ‘le guardael sitio’, lo que puedeserdebidoa que cx(H.7), que relacionap~ y p,~,

enel inicio de la disipacióny quedependede la microestructuraL541, se hayaanulado(o se

hayahechomuy pequeña)en esaregión.

Retomandoel comentarioacercadel valor de n en la ley de escala,convieneseñalar

que lavariación en esteexponentede muestraa muestraque hemosencontradoen nuestros

ajustesa temperaturaconstantey en función de H, estáde acuerdocon la dispersiónde

valoresque seencuentraen la literatura en ajustesrealizadosa campo magnéticoconstante

y en función de 7’ [18,25,53,56,57]. En estos casosen los que varia la temperaturase

obtienenexponentesmayores(alrededorde n = 1.8), esdecir, la dependenciafuncional entre

p~}H,7) y p~(H.?’) en el inicio de la disipación no pareceser la misma variandoJI que

variandoT. Estoshechosparecenconfirmar quela existenciade la ley de escalaentreambas

resistividadeses, sólo, la manifestaciónde queambasmagnitudesdejandesernulasa la vez

tanto en campocomoen temperatura(estoes, sus lineasde irreversibilidadcoinciden). Sin

embargo,el exponentedel escalajepareceque vienedadopor la forma funcional particular

en la que p,<,, y w~=tiendanhaciaceroencadamuestraconcreta(y que no tienenpor qué ser

igualesen H queen T), con lo queestaríaen cuestiónquehubieseuna ley de escalauniversal

con n=2.

Por otraparte,resultamuy convenientehacerunarepresentaciónde la conductividad

Hall (u~~ en funcióndel campomagnético(gráfica IV. 11). Como vemos,presenta

un crecimientomuy abruptoen el comienzode la disipación(pareceque diverge), indicando

que ¡ tiendea cero más lentamenteque p], lo que, de nuevo,muestralas dudasacerca

del exponenten=2. Un resultadosimilar seobtienemidiendoen función de T [58].
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Figura IV.II: ConductividadHall de unapelículaorientadaeje-c a T86.5 1<.

4.2.2 Relacionesde escalaen función de la corriente. Curvas características

a) Diagramadefasesy curvasI-V

Dadoque los resultadosexperimentalesparecenir en el caminode queel movimiento

de los fluxoides es el origen del efecto Hall negativo (aunquese desconocesu relación

analítica),cabepreguntarsesi estaanomalíaes propiao no de algún régimenconcretode la

dinámicade vórtices.Es un hechobienconocido,como ya se mencionabaen el capítulo 1,

que el diagramade fases fenomenológicoen el plano (H,I) del estado mixto de estos

materiales superconductores(figura IV.12) es muy complicado [59]; incluyendo una

transición(en Hf(T)) que separaunafasede vidrio de vórticesen la que p(J-”O)-0, de otra

fase de líquido de vórtices cuya dinámicaestá gobernadapor el anclaje y la activación

térmica.Por todo ello, resultamuy interesantellevar a cabomedidasde curvascaracterísticas

[-Ven nuestraspelículas,tantode la componenteHall como de la componentelongitudinal,

y en distintos puntos del diagramade fasesparaver cómo la dinámicade vórticesafectaa

la anomalíaHall en cadauno de ellos.

Por otro lado, se podría pensar que las relacionesde escalaentre p~ y p,<~,,

anteriormentecomentadas,podían estar alteradaspor una dependenciadel factor de
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Figura IV.12: Diagrania de fases fenomenológicode los superconductoresde alta
temperatura,que incluye los efectosdebidosa las fluctuacionesy al anclaje.HfT) indica
la transiciónvidrio-líquido de vórtices.(Tomadode la referencia59).

proporcionalidadcx(H,T) con el campomagnéticomucho mayorde lo esperado.Como la

medidade cadacurva1-y serealizaa temperaturay campomagnéticoconstantes,también

puedenaportarnosmayor informacióny claridada esterespecto.

En primer lugar, hemosmedido las curvas1-V (empleandoel métododescritoen el

apartado2.4.2),auna temperaturaconstantey en la cual seobservael cambio de signo en

p~3=(H),paralos distintosvaloresdel campomagnéticoque puedancorrespondera diferentes

comportamientosdel movimiento de vórtices,segúnse indica en la figura IV. 13(a); sehan

obtenido, simultáneamente,los resultadoscorrespondientestanto al voltaje Hall como al

longitudinal. En las curvas característicasde la componentelongitudinal se aprecian

básicamentedoscomportamientosmuy distintos(gráficaIV. 13(b)); porunaparte,hay curvas

que reflejanun comportamientoóhmico del material (es decir, en la escalalogarítmicaen

la que estárepresentadala gráfica paraapreciartodo el rango de medida, son rectascon
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pendientem= 1), al menos, en un rango bastanteamplio de corrientes. Por otro lado,

aparecen,a campomagnéticomás bajo, curvasque no sonóhmicas,sino que indican una

variación de tipo potencia;así, por ejemplo, se pasade Vc’cl (H40 kOe) a Voct (Hz=5

kOe). Se ha mostrado¡60,61] queambostipos de dependenciaspuedenserescaladosen dos

curvasuniversales,deacuerdocon la transiciónde fase líquido-vidrio propuestapara la red

devórtices(62].

Por lo querespectaa los resultadosdel voltaje Hall (figura IV. 13(c)), el primer hecho

significativo es que siemDre tiene signo negativo, cualquieraque sea el régimen de

movimientode la red de vórticesen los puntos estudiadosdel diagramade fases(IL?). En

cuantoa la dependenciaconcretade lascurvas1-y, vemosque muestratambiénlos dos tipos

de comportamiento(y en los mismosrangosdecampomagnético)queel voltaje longitudinal.

Ello pareceestarde acuerdocon la ideateórica1631 de que la transiciónde vidrio devórtices

ha deversetambiénen la contribuciónHall, si esque estase producepor la propiadinámica

de vórtices.En consonanciacon estehecho, hay que señalarque seha encontrado[56!, en

curvas1-Vmedidasadistintas temperaturasen láminasde YBa,Cu3O7,una ley de escaladel

campo Hall con exponentescríticos similares a los correspondientesa la resistividad

longitudinal, lo que es reflejo de la transición de fase de segundoorden que suponela

transiciónde vidrio de vórtices.

1’) ResistividadHall y resistividadlongitudinal

Una manerabastanteadecuaday, quizás. más clara de ver que las señalesHall y

longitudinal están muy relacionadas,es transformandolos voltajes de las curvas PV en

resistividades(figura IV. 14). Como sepuedeapreciar,p~4J) y p~(J) parecentenermuchas

cosasen común paracadavalor de 11; a camposaltos (por ejemplo, 11=40 kOe) ambas

magnitudespermanecenconstantesen todo el rangode intensidadesmedido (sonóhmicas),

comocorrespondea un movimientolibre de los vórtices (fluxflow). Cuando11 seencuentra

envalores intermedios(p. ej., 11=15kOe), p~, permanececonstantea bajascorrientespero

creceal subir 1. lo que refleja unadinámicatipo flux creepprecedidode TAEl’; p<), parece

sufrir el mismo comportamientoen esteintervalo. Asimismo, en la regióncorrespondiente

al vidrio de vórtices(11=5kOe), las dos resistividadestambiénmuestanun comportamiento

bastanteparalelo.Ante talessemejanzasentrep~ y p~, esel momentodevolver a plantearse

la existenciade una relaciónde escalaentreambasmagnitudes.En la gráfica IV. 15 hemos

representadop~ frente a p~ paratodas y cadauna de las curvas1—V medidasa la misma
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temperatura:vemosque parecenescalaren una misma curva que tiene una región lineal

considerableen la que p~,ocp]’ con n=0.9±O.1;exponenteque esalgo menordel que se

obtienea partirde los barridosencampomagnético(n=1.2±O.1)y, de nuevo, muy distinto

de n=2.
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a estamisma temperatura;la rectaen la región lineal tienependienten= 1.2.

Todos estosargumentosvienena confirmarque,efectivamente,la contribuciónHall

de la red de vórticesen estematerial, independientementedc si seencuentraen estadode

vidrio o en estadode líquido máso menosactivadotérmicamente,esnegativa;no obstante,

su amplitud, al igual que ocurrecon la longitudinal, viene determinadapor el régimende

movimiento de los fluxoides en que nos encontremos.

c) Cambio de signo enfunción de la corri ente.

Resultamuy interesanterealizarlas medidasde las curvas¡-Y en un rangoaún mayor

de corrientes,puespermiteentendermejor la competenciaentrela contribuciónHall de los

vórtices y la correspondienteal estadonormaldel material. El poder trabajarcon mayores

densidadesde corrienteesposible graciasal empleo de un métodopulsado(descritoen el

apartado2.4.2) que evita efectosde calentamiento,como hemoscomprobadomidiendoen

el estadonormalparael mismorangodecorrientes,endondetantop~ comop~ permanecen

constantesen-todo - el -rango- de~-medida,--lo que--indica,- por- tanto;--que--no--se-producen

diferenciasde temperaturaentrelos distintos valoresde 1. En la figura IV. 16(a), en la que
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seha representadop~ en función de J a temperaturaconstantey paradistintos valoresdel

campo magnético(similares a ~osde los resultadosrepresentadosen las figuras lVil3 y

IV. 14), vemos,enprimerlugar, el comportamientoanteriormentedescritoconsistenteen una

resistividad Hall negativadebida a los vórtices y, por tanto, dependientedel régimen de

movimiento de estos. Pero ademásaparece.de forma bastantebrusca, una contribución

positiva a partir de un valor de corrientesuficientementealto (que dependede T y II), de

modoquep~jJ) cambiade si2noy, luego, tiendea un valor constanteparacadacampo.Hay

quedestacarque estenuevocomportamientoen la componenteHall seproducea la vez que

todas las curvas p~(J) tiendena colapsarhacia la resistividaddel estadonormal (figura

IV. 16(b)); esdecir, pareceque estacontribuciónpositiva a la resistividadHall se produce

como consecuenciade que el superconductorrecuperasu estadonormal. Esto se refleja

tambiénen que coincidenbastantebien los valoresa los que p~~(J) tiende (a las másaltas

corrientes)paracadacampo,con los medidosjusto por encimade T0 (gráfica IV. 17).

0 20 40 60

H tOe)

80 100

Figura IV.17: ResistividadHall en función del campo magnéticode una lámina de
EuBa,Cu3O1eje-c(~L=8~.5 K): E T= 105K(J=200 A/cm

2),y T84 K ~J=200A/cm),
y obtenidaa T= 84K de las curvasp~f1) a altascorrientes(J=540~ A/cm2), dondeson
positivasy aproximadamenteconstantes.
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Figura IV.l8: p~ (J) VS p~}J) a temperaturaconstante(t=0.93) para varios campos
magnéticos(cadasímbolo) en una lámina de EuBa2Cu3O7/SrTiO3(100)con temperatura
crítica T<=87.5 K. La recta sobrela quese sitúan los puntostienependienten= 1.0.

Ademásde los aspectosconsideradosanteriormente,hay otra importanteconsecuencia

que se derivade los resultadosque hemosobtenidoen la medidade las curvascaracterísticas

1-Vennuestraspelículassuperconductoras.Como ya hemoscomentado,apareceuna ley de

escalaentrela resistividadHall y la longitudinal del tipo p~/J) ocp~~fl(J),dondeel exponente

no varía apreciablementeen el rango de temperaturasmedido y tampoco parececambiar

muchocon la muestra(figuras IV.15 y IV.18), manteniéndosen= 1.0±0.1.Por tanto, al

sern # 2, la conductividadHall ~ (p~,/p~~
2))dependede la corriente,lo que significaque

no debeser indeDendientedel anclaie. Esto implica que no se cumple la prediccióndel

modeloteórico ¡52] parael comportamientode u~
3, (ecuación(4.23)> , al menosen la región

del diagramade fases que hemos explorado. A este respecto, resultadosen películas

irradiadas de TI2Ba,Ca,Cu3O10 [251 indican también un cambio considerablede la

conductividadHall a la vezque sevaríael anclaje.No obstante,esobligadomencionarque

en otrasmedidas[641.tambiénen muestrasque seirradian, las variacionesen son menos

significativas.Existenargumentosteóricos[391quesugierenqueel parámetroa queaparece

en la ecuación (4.23) dependede la velocidad de los vórtices y que, por tanto, la

conductividadHall no tiene por qué ser independientedel anclaje;consideraciónque estáde

acuerdocon nuestrosresultados.

LII
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4.3 Parámetrosmicroscópicos.

Como hemos visto, cualquieraque sea el modelo teórico que intenta describir el

comportamientodel efecto Hall anómaloen el estadomixto, la explicacióndel cambiode

signo respectoal estadonormal quedaescondidaen la dependenciaque ciertosparámetros

(a2 en Las ecuaciones(444)44.15), a en la ecuación(4.17))tienende lamicroestructuradel

material. Es decir,paradarcuentadel origende la inversiónde signode la resistividad1-lalí,

pareceque las teoríasfenomenológicasno sonsuficientes,siendonecesariosmodeloscon

basemicroscópica.Porestasrazones,esde gran interésestudiarla anomalíaen función de

los parámetrosmicroscópicosdel superconductor,puesello nospuedeayudara clarificar cuá)

es la relaciónentreel cambiode signo y la microestructura.

4.3.1 El cambiode signo y cl cociente£/~.

En primer lugar, hay que señalarque Hagen et al ~21]han sugerido, en basea una

comparaciónque hacencon todo tipo de materialessuperconductores,que la inversiónde

signo en seproducecuandoel recorrido libre medio 1? de los portadoresescomparable

al tamañodel vórtice, estoes, a la longitud coherente~, desapareciendocuandoel material

se encuentraen el límite limpio (~IZ0 > 1) o en el sucio (~/Z0 c< 1). En basea estos

argumentos,tomandocomoparámetrocaracterísticode la anomalíaHall en cadamuestrael

tamañomáximo de la resistividadHall negativa(es decir, el valor másnegativo>que hemos

encontrado(al que denominamosp~~max. y que seha obtenidoa partir de los valoresde p~

en el campodel mínimo Hm, segúnse representaen la gráfica IV. 19). hemosrepresentado

la anomalíaen cadauna de las pelícuLaseje-c (tanto nuestrascomo de otros autores)en

funcióndel cociente~!ZÚ (figura IV.20). Paraello, hemostomadoel valor ~ de la literatura

¡65] y hemos calculado f considerando,como primera aproximación, un modelo de
electroneslibres [661;de maneraque

p(gfkcm) (n(cm.i))
2/3

Contemplandoel aspectode la gráfica,vemosque,efectivamente,cuandonos acercamosal

límite limpio pareceque la anomalíaHall tiende a desaparecer.Por su parte, hay también

una disminuciónen las muestrasque tienenlos valoresde f/~ máspequeños,aunqueno es

tan claracomola anterior, lo que puedeplanteardudassobrela no existenciadel cambiode

signo enel limite sucio, al menos,en generalcomosesugiereen [211. De hecho,como ya
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mencionabamosen el apartado4.1.1, también se ha encontradola anomalíaen algunos

superconductoresclásicosamorfosy que,por tanto, seencuentranen el límite sucio. A este

respecto de la variación de la anomalíaHall con el cociente f¡~, cabeseñalarque,

recientemente,se han propuestounos resultadosteóricos [67], que están basadosen una

generalizaciónde las ecuacionescinéticascuasiclásicaspara el límite limpio ¡681, y que

indican que el signo del efecto Hall en el estadomixto es muy sensiblea la estructura

detalladade la superficiede Fermi y que puededependerdel contenidode impurezasy del

nivel de dopajeen el rangoen que E — %; estosautores[6’?]afirman que es posible que se

produzcael cambioentrela presenciay la ausenciade la anomalíaHall cuando£/~ — 1, tal

y comonuestroanálisisfenomenológicoen estossuperconductoresparecesugerir.

4.3.2 Películasdesoxigenadas.Dependenciade la densidadde portadores.

Como pareceque los portadoresjueganun papel en la aparicióndel cambiode signo

en el efecto Hall a través de su recorrido libre medio, podemospreguntarnospor la

dependenciade esta anomalíacon la propia densidad de portadores n del material

superconductor.Como ya mencionamosen el capítulo2, en dondesedescribíael proceso

de desoxigenacióncontroladade estaspelículas,el contenidode oxigenopor celda unidad

de YBa,Cu3O~ está intimamenterelacionadocon el númerode portadores(huecos en este

caso) que hay por cadacelda,de formaque,a medidaquex decrece,n lo hacetambién.Por

tanto, esteprocesodedesoxigenación,llevadoa cabovariasvecesen la misma muestra,nos

permite comprobarla evolución de la anomalía al variar n sin que a la vez cambien

esencialmenteel restode propiedadesestructuralesdel superconductor.

Tabla IV.1

x T~(K) RH(m
3/C) [—90 Kl p~~G~Ucm) [—90 K] n(m3) f(Á)

7,0 84.8 1.3x109 150 4.81>1021 29.7

6.9 88.1 2.SxlcY9 280 2.50x102’ 24.7

6.85 87.6 3.0x109 310 2.08x102’ 25.1

6.7 74.0 3.4x109 400 1.84x102’ 21.2
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Hemosmedido la resistividadHall [69] paracuatrocontenidosnominalesde oxígeno

distintos, x = ‘7. 6.9. 6.85, 63, siempreen la misma lámina. Estapelícula fue crecida

mediantepulverizacióncatódica,peroempleandolageometríasustrato-blancollamada“fuera

del eje” [70], lo que puedefavorecerun ligero sobredopajede la muestra¡71], es decir, la

densidaddc portadoressupera la correspondienteal contenido de oxígeno óptimo del

superconductor,hechoque suponeuna ligera disminuciónen la temperaturacrítica ¡72,731.

Así ha sido nuestrocaso,puesel coeficienteHall enestadonormalparax=7 esalgo menor

(R11(IOOK)= 1 .310~m
3/C) que el quese encuentrahabitualmenteen las películascon dopaje

óptimo ¡741 (R
11(IOOK)=2.040-ym

3/C) . De hecho,a medidaque hemosido reduciendoel

contenidode oxígeno.aunquela temperaturacrítica máximacorrespondea x=6.9, p~< y RH

en el estadonormalhan ido creciendo(ver tablaIV. 1> y tomandovaloressimilaresa los que

aparecenen la literatura [74,751 en películas desoxigenadas,lo que se corresponde

perfectamentecon una reducción continua de n a partir de una muestra ligeramente

sobredopado(n estimadodel modelo de electroneslibres: RH= l/ne>. A suvez, el recorrido

libre medio 2 no havariadosustancialmentedurantelos procesosde desoxigenación,con lo

que. efectivamente,podemosconsiderarque los cambiosen p,<~. seproducenprincipalmente

por la variacióndel númerode portadores.

En las figuras IV.21 y IV.22 se representap~~(11) paracadauno de los contenidosde

oxígeno estudiados,Como se puede ver, pareceque la densidad de portadoresafecta

seriamenteal comportamientodel efecto Hall en el estadomixto. Cuandola muestraesta

ligeramentesobredopada(x=t7 nominal), no seobservael cambiode signorespectoal estado

normal (fig. IV.2I(a)); pero, al reducir ligeramenteel contenidode oxígenohastax=6.9,

nuevamenteaparecenvaloresnegativosde p~ (fig. IV.21(b)). La presenciade la anomalía

se mantieneparax=6.85, aunquesu amplitud es algo menor (fig. IV.22(a)); finalmente,

cuandox se disminuye hasta6.7, la inversióndel signo desapareceotravez, de maneraque

p~ es positiva (o nula) en todo el rango(fig. IV.22(b)).

Por otra parte. es importante señalar que también se observan diferentes

comportamientosen la regiónde alto campo,en dondetodaslas resistividadessonpositivas.

Así, mientras que la pendientede p~~(~) en el estado mixto es bastantesensiblea la

temperaturaparax=6.7, se mantieneprácticamenteconstantepara cada uno de los otros

contenidosde oxígeno, que es la dependenciahabitual [11,14). Además,en ese caso de

x=6.7, se observa(fig. IV.22(b)) que dichapendientees menorque la correspondienteal

estadonormal justopor encimade la transición;es decir, lo contrariode lo que sucedepara

los contenidosde oxígenomásaltos, en los que esmayor.
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El inicio de la disipaciónen la resistividadHall tiene una importantenovedadfrente

al comportamientodescritoanteriormente(apartado4.2.1). En la gráfica IV.23 secomparan

la resistividadHall y la longitudinal del casox=6.7, donde no se ve anomalía.Como se

puede ver, tanto p,~4H) como p~~(H) tienden a anularseen el mismo valor de campo

magnético,o sea, los comienzosde ambasseñalesdisipativascoinciden. Esto quieredecir

que con la variación de x y, por tanto, de ti, hemos obtenido una contribución Hall del

movimiento de los vórticesque es positiva. En definitiva, estos resultadosindican que la

densidadde portadoresy sus variacionesdebenjugar un papelciertamenteimportanteen la

explicaciónde la anomalíaen la resistividadHall.

Recientemente,sehanpublicado[76j unasmedidasllevadasa caboen monocristales

de YBa,Cu2O,con distintos contenidosde oxigeno, 6.65=x=6.84.En ellas,de nuevo, se

encuentraqueel anómalocambiode signodesaparecepara6.73>x, lo queconfirmanuestros

resultados.No obstante,sí semencionala existenciade la anomalíaenel efectoHall en un

estudio[771en cristalesde la fasede 60 K de YBa,Cu3O~(x=6.6). Es decir, estosresultados

apuntanque la anomalíaapareceen los rangosde contenidode oxígenodonde la temperatura

crítica dependemuy debilmentede x 1781.
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Figura lV.23: Comparaciónde la resistividad longitudinal y la resistividadHall parael
contenidode oxígenox=6.7: • p4H) T=61 K, O p,~31(H) T=61 K, U p4H~ T=66 K,
E p,~jfl) T=66 K.
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4.3.3 Un nuevomodelo teórico microscópico.

En consonanciacon nuestrosresultados,que indican quetanto el cociente~ como

la densidadde portadorespuedenjugar un papel importanteen la existenciade la anomalía

Hall, cabeseñalarque se ha propuestoúltimamenteun modeloteórico [79] que estudiaesta

contribuciónHall anómalade los vórticesen basea un nuevomecanismomicroscópicoque

tiene en cuenta ambos parámetrosy que, básicamente,consisteen una modificación del

modelo NV [3].

Estemodelo consideraun vórtice cuyo núcleode radio rN = ~ estáen estadonormal

y tiene una fronteraabruptaen rN que lo separadel material superconductor.LlamandoVI.

a la velocidaddel vórtice en el sistemade referenciadel laboratorio y VN a la de los

portadoresnormalesdentrodel núcleo, la fuerzaque actúasobreestosportadores(de carga

e) es

éI’o X (VI.— VN)/2lrcrN, (4.25)

el momentoganadodebidoaestafuerzaestransferidoa la red con un tiempor de relajación,

con lo que VN=fNr/m. dondem es la masaefectiva. Definiendow hI2mr~.¿, considerando

el campo magnéticosegún el eje z ($0=’b0z) y teniendo en cuentaque h=e4’0/irc, la

expresión (4.25) queda

&I(jTZ >< (vL — VN) = VN , (4.26)

Resolviendoestaecuaciónen VN,

VN = cn0r/(1+(w0r)
2) zXv

1 + (worVl(1 ±(co0rV)VL . (4.27)

Si la densidadde portadoresdentrodel núcleo (n0) es igual a la de fuera (lejos) del núcleo

(nj, entoncesla corrientede transporte~T es n<,ec y de la ecuación(4.27) se siguen los

resultadosconocidosde Noziéres-Vinen.Pero ello no sucedeen el casoen que n0!=n~»

(principal novedadde esta teoría), sino que, en el sistemade referenciadel vórtice, la

expresiónde la corrientees

= enO(VN — Vj) + enc»VL , (4.28)

quejunto con (4.27) queda.llamandoan= n0 —~,

~T= en0a’0i-/(1+(w0r)
2) z 5< v~ + e(ndw

0r)
2/(1 +(w

0r)
2) — 5n) VL (4.29)
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Como siempre,la componentede ~T paralelaa y
1 nos proporciona la contribución Hall

debidaa la dinámicade vórticesque, en estecaso,es

- ec («b7)
2 (4.30)

1+(GbrY —8n]

ConsiderandoquewO=&/EFh.~<’, n
0—n~.,—ti y quelas variacionesquesepuedenproducir

en la densidadde portadoressondel ordende 6n/n — (A/E~)
2, seobtiene

nec ~ 2 Sr 2~ (p) [(~) —Signo (Su)] (4.31>
F

que esla expresiónfinal deestemodeloparala conductividadHall y que,comovemos,se

componede dos términos, uno de los cualespodríasernegativo(la función signoó5n)puede

tomar, en principio los valores ±1).No obstante,vamos a modificarla de caraa poder

analizarlamejor; como VF= f /4 y C
0~hv~/rA[801, la ecuación(4.31) la podemosescribir

nec A 2 ‘«¿<—signo
B~EF> ¡ (Sn)] (4.32)

El primer término es, por tanto, proporcionala e influye notablementeen el signo de

a~. Cuandoestecocientees suficientementegrande(límite limpio), la conductividadHall

tiene siempre el mismo signo que el estado normal, independientementedel valor de

signo(í5n). Por su parte, si £/~0 es más pequeñoel efecto Hall cambia de signo cuando

signo(bn)=+1, esdecir, si n~<n0. A suvez, si signo(an)=-1 tampocopuedeaparecerla

anomalíaHall. cualquieraque sea ~

En definitiva, segúnestateoría la explicacióndel cambiode signo en el efecto Hall

debetenersu origenen que la densidadde portadoreslejos de núcleoesmenor que dentro

de él. No estáclaro si esto puedeserasí; experimentalmenteno es fácil de medir y los

argumentosteóricosmás sencillos conducena u0, > u0, con lo que es necesarioun cálculo

muy detallado teniendo en cuenta toda la estructura electrónica del material para

comprobarlo.Por ejemplo, Feigel’manet al 1791 hansugerido,en baseal comportamiento

de la 7i’<~ en funcióndel númerode portadores,que la anomalíadebesermayor en muestras

sobredopadas,lo que no parececumplirsea la vista de nuestrosresultadosen estetipo de

películas.

En este mismo contexto, Khomskii y Freimuth han propuesto [811, muy

recientemente,otro modelo teóricotambiénbasadoen la redistribuciónde cargaenel núcleo
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del vórtice que, enestecaso,vendríaoriginadapor la diferenciade potencialquímico entre

el interior y el exterior del fluxoide. Estavariación de cargabu en el núcleoprovocauna

fuerzaadicionalsobreel vórtice queessemejantea la determinadapor Feigel’manet al ¡791
pero de signo contrario; es decir, predice un cambio de signo en el efecto Hall cuando

tic»> fl~, lo que parececorrespondermejorcon el análisisde nuestrasmedidasen funcióndel

contenidode oxigeno. En cualquiercaso,nuestrosresultadosparecentenerbastantespuntos

de acuerdocon estosmodelos;porunaparte,la anomalíadesaparececuandonos acercamos

al límite limpio en muestrascon dopado similar; por otra, pequeñasvariacionesde la

densidadde portadoresprovocancambiossustancialesen el efectoHall. Ello noshacepensar

que, al menos,el fundamentoparaexplicar el cambiode signo que tienen estasteoríasesel

adecuado.

4.4 Conclusiones

-Sehan medido la resistividadHall y la resistividadlongitudinal en el estadomixto

de películasde superconductoresde la familia 123 orientadaseje-c. Se ha estudiadoel

comportamientode p,~. en función del campomagnéticoy de la corrientede transporteen

distintospuntos del diagramade fases;asimismo,se han llevadoa cabomedidasde ~

en películasdesoxigenadas.En la resistividadHall apareceun comportamientoanómalocerca

de la temperaturacrítica (0.85<T< Te), que consisteen un cambio de signo respectoal

estado normal que no puedeser explicado ni por los modelosclásicosde dinámica de

vórtices,ni en basea factoresextrínsecos;no obstantesu existenciasí cabeen el marcode

las ecuacionesfenomenológicasde Ginzburg-Landaudependientesdel tiempo.

-Hemos encontradoque el campoparael que seobtieneel máximo de la anomalía

Hall define una regiónestrechaen el diagramade fasesparatodas las muestrasestudiadas.

Asimismo, sehanencontradorelacionesde escalaentrelas contribucionesHall y longitudinal

p~~(H) ocp(H) en el inicio de la disipación, lo que indica que,efectivamente, la anomalía

sedebeal movimientode vórtices,puesambasmagnitudesdejan de ser nulas en el mismo

campo. El exponenteu se mantieneconstanteen el rango de temperaturasen que aparece

cambio de signo, aunquevaría de muestraa muestra(n=1.O-1.4) poniendo en duda su

carácteruniversal.

-Las medidasdecurvas1- y revelanqueestacontribuciónnegativadel movimientode

vórticesse produceen las diferentesregionesdel complicadodiagramade fases(11,7) de

estos materiales, tanto en la fase de vidrio como en la de líquido de vórtices. Se ha



encontradoque p~ sufreun cambiode signo en función de la corriente(a corrientesmuy

altas)quecorrespondea haberrecuperadoel estadonormalcomo indicanel comportamiento

de p~ y los valoresde la resistividadHall alcanzados.La ley de escalap)J) ocp,j’(J) con

u = 1.0 que encontramosimplica que la conductividad Hall no es independientede la

corrientey, por tanto, del anclaje,al menosen la regióndondeapareceel anómalocambio

de signo en el efecto Hall.

-El análisisde los datos en las diferentespelículasmuestraque la relaciónentreel

recorridolibre medio 4? y la longitud coherente~ juegaun papel importanteen la existencia

de la anomalía,que tiendea desapareceren el limite limpio ~ 1). Por su parte, los

resultadosen muestrasdesoxigenadasindican que tambiénlas variacionesen la densidadde

portadoresinfluyen determinantementeen el anómalo cambiode signo. Todo ello estáen

consonanciacon modelosteóricosmiroscópicosrecientementepropuestos¡29,811,quebasan

el origende la anomalíaen la diferenciadel númerode portadoresdentroy lejos del núcleo

del vórtice.
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5. Crecimiento, caracterización y propiedades
superconductoras de superredesEuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O1
con orientación eje-a.

5.1 Introduccion.

La obtención,caracterizacióny estudiode las propiedadesfísicasde láminasdelgadas

con estructurade superredo multicapaconstituyeun ampliocampode investigacióncientífica

dentro la Física del EstadoSólido, cuyo desarrollose ha venido llevando a cabo en los

últimos 25 añoscon resultadosaltamentefructíferos. Los avancestecnológicosalcanzados

en los métodosde deposiciónde materialesen forma de películadelgadaha permitido la

fabricación de este tipo de superestructurasque, básicamente,se obtienen mediante el

crecimientoalternadode dos (o más) materialesdistintos. De estamanera,ademásde los

correspondientesparámetrosde red de cadamaterial, el crecimientomoduladodefine una

nuevadistanciaperiódicaA en la direccióndel crecimiento,que no es sino la sumade los

espesoresde las capasde los distintos materiales.

Estasestructurasno solo suponenel interésdepoderaprovecharsimultáneamentelas

propiedadesde cadauno de los materialesconstituyentesen posiblesaplicaciones,sino que

dan lugar a la apariciónde nuevaspropiedadesfísicasque son fruto, porejemplo,de la baja

dimensionalidadde estossistemaso del acoplamientoy coherenciaentre las distintas capas

de la superestructura;muchasde estaspropiedadesvaríanen función del espesorpor lo que

esposiblecontrolarlasa voluntad. Porotra parte,convieneseñalarque el término superred

seutiliza, en general,para denominara aquellasde estasestructurasen las que las redes

cristalinas de cada material, a uno y otro lado de la interfase, estén acopladas

coherentemente,pudiéndosehablarde un único parámetrode red. Si estacoherenciaentelas

capasno existe,el término multicapa resultasermás adecuadoque el de superred.

Los primeros trabajos en superredes fueron llevados a cabo en materiales

semiconductoresdurantela decadade los años setentacon el propósito de modificar las

propiedadeselectrónicasde los dos materialesconstituyentes[1-4]. La evolución de estos
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trabajosde investigacióncon semiconductoresha desembocadoen la actualidaden lo que se

puedeconsiderarunaauténticaingenieríade la estructurade bandas,con temastanatractivos

como la formaciónde puntos y pozoscuánticos[5,6], y con numerosasaplicacionesen el

campode la optoelectrónica,en la constitucióndedispositivoscon efectotunel resonanteo

en la fabricaciónde laseresde semiconductores[7].

Asimismo, desdeque en 1980 se encontró la posibilidad de crecersuperredesde

materialesmetálicos(Nb/Cu) [8], estasestructurashan sido ampliamenteestudiadastantoen

el campo del Magnetismocomo de la Superconductividad.Las multicapasy superredes

magnéticaspuedenser crecidascon buenaspropiedadesestructurales[9] y, ademásde tener

interésde caraal almacenamientode información L1~ presentannuevaspropiedadesmuy

sugerentes,tales como el acoplamientoantiferromagnéticode las capasde Fe y Co que

apareceen superredesde Fe/Cr [10] y Co/Cu [111, la magnetorresistenciagigante[121o las

oscilacionesque se encuentranen el acoplamientomagnético entre las capas y en la

magnetorresistencia[13,14]. Por lo querespectaa los materialessuperconductores,yaenlos

trabajos con los superconductoresconvencionalesse encontró que era posible crecer

multicapasy superredessuperconductoras(151, y seobservóque estetipo de estructurasno

solopermiteel estudiodel efectodeproximidad [16] o del acoplo.losephsontan importante

para las aplicacionesen dispositivos [17], sino que daba lugar a la aparición de nuevos

fenómenosinteresantestalescomolos efectosde dimensionalidady desacoplode las capas
sobreel campocrítico [18,19],la anómaladependenciacon la temperaturade laspropiedades

elásticasde los vórtices (201, o los incrementosen la densidadde corriente crítica [21.221
y en la fuerzade anclajede los vórtices[23j.

Con este tipo de expectativas,al poco tiempo de desarrollarselas técnicasde

deposiciónnecesariasparala obtenciónde buenaspelículasdelgadassimplesde los óxidos
superconductoresde alta temperatura,comenzarona aparecertrabajos referentesa la

fabricacióndesuperredesde estosmateriales,principalmentecon miembrosde la familia del

YBa2Cu3O7 [24-29], aunquetambién con los de otras familias [30]. Dado que para el

crecimientoóptimo de estetipo de estructurasserequiereno solo solventar los problemas

concernientesal crecimientode cadauno de los componentes,sino tambiénel que supone

alcanzarun buenacoplamientoepitáxicoentresus respectivasredescristalinas,la existencia

de un miembro de la familia 123, el PrBa,Cu3O7,que, teniendouna celda unidad con la

misma estructura,no es superconductorsino aislante, ha hechoque una gran partede los

primerosesfuerzosenesteterrenosehayaencaminadohaciala fabricaciónde superredesdel

tipo superconductor/aislantede estafamilia y que fuesenorientadaseje-c, dadasu menor
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dificultad. Naturalmente, esta combinación del YBa2Cu3O7 (o cualquierade los otros

superconductoresde esta familia) con el PrBa2Cu3O7no es la única posible, existiendo

resultadosde mucho interesésen multicapasen las que secambiaa esteúltimo por otros

materialesaislantescomo, por ejemplo,el SrTiO3 [31], el CaRuO3 [321,o el La3a1~MnO3

[33], que esun material ferromagnéticoy da lugara la coexistenciaen el mismo sistemade

magnetorresistenciagigantey superconductividadde alta temperaturacrítica.

Las superredesde YBa.2Cu3O7/PrBa2Cu3O7eje-c seobtienencon buenaspropiedades

estructurales¡27,34] y superconductoras,que incluyen temperaturascríticas altasaunque

dependientesdel grosorde las capassuperconductoras,reduciéndoseconsiderablementepara

espesoresbajos. del ordende la celdaunidad[27-29]; asimismoposeenelevadascorrientes

críticas 135,361. La existenciade estasmuestrasha permitidoprofundizaren algunostemas

básicosde la superconductividaden estoscompuestos,comoes el papeldesempeñadopor

el acoplamientoentrelos planosde CuO,de distintasceldas¡27-29,37,381;tambiénha puesto

de manifiestocomportamientosbidimensionalesen la dinámicade la red de vórtices [39-41].

No obstante,como ya mecionamosen el capítulo 3, estassuperredesorientadaseje-e no

presentanlas condicionesóptimas parasu aplicación en dispositivosbasadosen el acoplo

.losephson,dadala reducidalongitud coherentede estosmaterialesa lo largo del eje c. Por

ello, resultainteresantefabricar y estudiarmulticapascon orientacióneje-a, multicapasen

las que, además,la estructuralaminarartificialmentecrecidaesperpendiculara la natural

definidapor los planos de CuO2, a diferenciade lo que sucedeen las orientadaseje-c en

dondeson paralelas,lo que puededar lugar a comportamientosnotablesen la dinámicade

vórtices. Cabeseñalarque, aunqueexistenen la literatura algunostrabajos referentesal

crecimientoy caracterizaciónde estassuperredeseje-a[42-44], hastaahorala mayor parte

de los esfuerzosen el campode las multicapascon orientacióneje-ase ha dedicadoa la

fabricaciónde tricapasYBa2Cu3O7/PrBa,Cu3O7/YBa~Cu3O7[45-471,de caraa la obtención

de unionesJosephson.

En estecapítulodescribimosel métodoque hemosllavado a cabopara la obtención

de superredes superconductorasde EuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7con el eje a orientado

perpendicularmenteal planodel sustrato.Tambiénhacemosun análisispormenorizadode la

estructuracristalinade estetipo de muestrasy presentamosel comportamientode algunasde

suspropiedadesde transporte[48,49].
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5.2 Método de crecimiento.

Nuestro sistemade pulverización catódicapermite el crecimientode superredesy

multicapasal constarde varios magnetronesy del motor pasoa paso para controlar la

posicióndel bloqueportasustratos.Deestaforma, las superredesde EuBa2Cu3O7/PrBa,Cu3O7

sedepositanpartiendode dosblancoscadauno de ellos de un materialy montadosobreun

magnetrón;el procesose ve facilitado al encontrarseambosmagnetronesdispuestosen la

mismageométríay a la misma altura de la campanade vacío. En principio, cabepensar,

dadoqueamboscompuestostienenunaestructuracristalinamuy similar, que las condiciones

de deposiciónparaobtenerPrBa2Cu3O7orientadoeje-ahan de ser muy parecidasa las del

EuBa2Cu3O7,lo cual es muy adecuadopara el crccimientode las superredes.No obstante,

previamentees necesariocontrolar si esto esasí, de modo que al depositarPrBa2Cu3O7no

aparezcaorientacióneje-c. Hemos visto que la obtenciónde láminas de PrBa1Cu2O7con

orientacióneje-apura sobresustratosde SrTiO3(100), que han sido los empleadospara el

crecimientode las superredes,requierela reducciónde la temperaturade deposiciónen

10
0C respectoa las de EuBa,Cu

3O1,sin variar ningunade las otras condiciones de

deposiciónmencionadasen el capítulo 3 (apartado3.3.1): método de los dos pasosde

temperaturade deposición(640
0C - 7000C),300 mTorr depresióndepulverización(6% de

oxígeno),etc. No obstante,la potenciadc aplicadaal blancosedisminuyehasta15 W para

conseguirun ritmo dedeposiciónsimilar al que seobtieneen el crecimientode las películas

superconductoras(—0.3 Á/s).

En la figura V. 1 serepresentael difractogramade rayos-Xde unade estasláminas

delgadasde PrBa
2Cu3O7/SrTiO3;como vemos, tiene la orientacióneje-a deseada,y no

aparecenlas reflexiones(000 correspondientesa la orientacióneje-e. Hay queseñalarque,

a partir de estos resultados,obtenemosun valor del parámetroa de la celda unidad del

PrBa2Cu3O7(a¡~t~3.865Á) que es mayor que en el casodel EuBa,Cu3O7(a=3.835 A), tal

y comocorrespondea los valoresdel materialmasivo ¡.50]; por ello, sus reflexiones(hOO)

sesuperponenparcialmentecon las del sustrato.El comportamientoaislantede estetipo de

muestrasanteriormentemencionadoaparecereflejado en la gráfica V.2. en donde se

representala resistividad en función de la temperatura.Hemos obtenido valores de la

resistividadque sonmayoresa los que seencuentranen láminascon orientacióneje-c 144]
y que, a temperaturaambiente, superan en más de un orden de magnitud a las

superconductorasde EuBa2Cu3O7eje-a.
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La razónpor la cual no existesuperconductividaden el compuestoPrBa,Cu3O7y su

comportamientoes aislante no estácompletamenteclarificada. De acuerdocon la opinión

general, la ausenciade superconductividaden este compuestose explica en base a dos

argumentoscombinados:(a> la valenciamixta del praseodimio(Pr~
3 y Pr~4) que afectaal

númerode portadores[51,52], y (b) la hibridaciónde los orbitales4f deestatierra raray 2p

del oxigeno de los planos de CuO
2 cercanos,puesto que supone la localización de los

portadoresde carga [53,54]. Esta localización de estadosestá caracterizadapor una

conductividad que se lleva a cabo por un mecanismoconocido como “salto de rango

variable” (variable mugehopping) [551.En estemodelo de conducciónlos portadoresde

cargasaltan entreestadoslocalizadoscercanosen energía,recibiendo la energíanecesaria

paraello de los fononesde la red; el comportamientoque predicepara la resistividaden

funciónde la temperaturaensistemasen queel transporteestridimensionaltiene la siguiente

dependencia[55,56]:

p(F) ~ exp(7b/7)”
4. (5.1)

En nuestraspelículasde PrBa,Cu
3O7eje-a encontramoseste tipo de dependencia

funcional en el intervalode temperaturasentre 300 K y 200 K, habiendouna desviacióna

temperaturasmenores(figura V.3). Esteresultadoestáde acuerdocon las medidasllevadas

1~’

o
o;s

loi -__________

0.23 0.24 0.25 0.26 027 0,28 0.29
—1/4 —l~4

T (1<)

FiguraV.3: Resistividadenescalalogarítmicadeunaláminaeje-adePrBa2Cu3OjSrTiQ
en función de E

1’4, mostrandoel comportamientocorrespondienteal salto de rango
variable.
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a cabo en películas de PrBa2CuO7 orientadas eje-c [57], en las que aparecía el

comportamientocorrespondienteal saltode rangovariablea altastemperaturasmientrasque

en las bajasseencontrabaun comportamientomás metálico. Ello parecedebersea que las

cadenasde CuO son localmentemetálicas,como se ha comprobadomediantemedidasde

aniquilaciónde positrones[58] y como indican‘los resultadosde magnetotransporte(efecto

Hall y magnetorresistencia)obtenidos[59] a lo largo del eje ti de la estructura(es decir, en

la dirección en la que se encuentran las cadenas de CuO). De esta manera, su

comportamientometálico dominaríael transportesobre el salto de rango variable de los

planosde CuO, en las bajastemperaturas.Estasuposiciónse ha visto confirmadacon los

resultadosobtenidosen películassometidasa tratamientosde desoxigenación[44], en las que

al quitar el oxígenode las cadenasseencuentrael salto de rangovariableen todo el rango

de temperaturas.Pareceque estametalicidadde las cadenases la responsablede las largas

longitudescoherentesde acoplamientoporproximidadqueaparecen,a lo largodel planoab,

en tricapas superconductor/aislante/superconductoreje-a en las que el PrBa,Cu3O7está

presente[45].

Una vez optimizadoel crecimientode PrBa2Cu3O7hemosabordadoel procesode

obtención de las superredesde EuBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7con orientación eje-a [48].

Básicamente, el método de obtenciónde estetipo de láminasdelgadasesel mismo que el

mecionadoanteriormente,con las condicionesde temperaturade deposiciónempleadaspara

el crecimientodel PrBa2Cu3O7,paraasí evitar la posiblenucleacióndeorientacióneje-c en

las capasde este material. Hay que señalarque los espesoresdeseadosde cadacapase

obtienen medianteel control del tiempoqueel sustratoestásituadosobrecadablanco.Para

ello hay que calibrarpreviamente(y con la mayorprecisiónposible) el ritmo de deposición

de cadauno de los blancos.En general,hemoscrecidoestasmulticapasempezandopor la

deposiciónde unacapade EuBa2Cu3O7sobreel sustratode SrTiO}100) y acabandocon una

de PrBa2Cu3O7.En cadaunade las superredeslos espesoresde las capasde cadamaterial

son constantes;por su parte, los espesorestotales de estasmuestrasestánentre 2500 y

3000k de modo que se hacrecidoel númerode bicapassuperconductor/aislantenecesario

para alcanzarestos valores, número que varia segúnel espesorde las capasde ambos

materiales.

Con estascondiciones,las multicapascrecencon la orientacióneje-adeseada,tal y

comosemuestraen la figura V.4, en la que representamosel diagrama0-26 de rayos-Xde

unade estassuperredeseje-a. Al igual que sucedíacon las películassimples,no encontramos

reflexiones(000 lo quedescartala existenciadeorientacióneje-c. Los picos Bragg (hOO) se

encuentranen ángulosque se correspondencon espaciadosque son intermediosentre los
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valores del eje a que tienen el EuBa-,Cu3O7 y el PrBLCu3O7, lo que indica un buen

acoplamientoentreambasredes cristalinas; así, por ejemplo, la reflexión (200) de esta

multicapase halla en 26=47.230, que correspondea un espaciadoa=3.845 A. Como

veremos,alrededorde estasreflexionesprincipalesaparecensatélitesde difracción que son

consecuenciade la estructurade superredcrecida y cuyo análisis llevamos a cabo a

continuación.

5.3 Microestructura.

Antes de estudiaralgunasde las propiedadesfísicas de estasmuestrasque hemos

obtenido, es necesariocomprobarque su estructuracristalina sea la adecuaday que se

correspondarealmentecon la estructurade superredquepretendíamoscrecer [48]. Es decir,

ademásde teneruna orientacióneje-a, su microestructuradebeconstarde la superposición

coherentede lascapasdecadamaterial.La difracciónde rayos-Xresultaserunaherramienta

muy útil para este propósito [34,60], teniendo la ventaja añadida de su carácter no
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destructivo;antesde mostrar los resultadosobtenidosmedianteestatécnicaes conveniente

teneren cuentaalgunosfactores.

En primer lugar, hay que señalarque si los parámetrosde red de los materialesque

forman la superestructurason suficientementeparecidos,como es nuestrocaso, entonces

ambasredespuedensufrir pequeñastensioneselásticasparaajustarperfectamente.Si es así,

se habla de estructuracoherentey está caracterizadapor un único parámetrode red d0

perpendiculara las capasy que ha deser intermedioentrelos de ambosmateriales(d1 y d,),

con lo que existirá una única reflexión Bragg correspondientea esteespaciado,como

anteriormentevimos que sucedíaen unade nuestrasmuestras(figura V.4),. Ademásde estas

reflexionesfruto del espaciadod0 de la red, hay que teneren cuentaque en las multicapas

existeuna nuevaperiodicidadespacialA que es consecuenciade la alternanciade las capas;

este espaciadoA se correspondecon el espesorde una bicapa. De esta forma, en la

geometríade difracción de rayos-X (figura V.5), en la que el vectorde scaaeringes

Q k—k’ = (4r/X) senOz, (5.2)

siendok y k’ los vectoresde ondaincidentey difractado,X la longitud de onda y z el vector

unitario perpendiculara la lámina, no solo existe interferenciaconstructivacuandoQ= QL

1< Q 1<’

• e
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Figura V.5: Esquemade la difracciónderayos-Xen superredes.Se indicanel ángulode
incidencia (0), los vectoresde onda incidente y dispersado(K y K’), el vector de
scatter¡ng(Q) y el parámetrode red de la multicapa(A).
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sehaceigual a los valores (2rr/d0)l correpondientesa la red cristalina,sino tambiéncuando

tomacualquierade los valores

(5.3)
2w 2w

A

de la nueva red recíproca,con 1 y m enteros;apareciendo,por tanto, satélitesde difracción

alrededorde las reflexionesprincipales.Entre los valoresposiblesde Q incluidos en (5.3)

seencuentranlos correspondientesa 1=0, Q=2rm/A, esdecir, los debidosal espaciadode

la bicapa,que suponenreflexionesBragg de ángulobajo en el difractograma.

Hay que señalarque distintos modelos [60,61], más o menosrefinados,han sido

propuestosparadar cuentade la intensidady el númerode estossatélitesde difracción en

las superredes.Estos modelosderivanexpresionespara la amplitud A de la radiación de

difracción (1= AA’~, siendo1 la intensidad);sirva, a modo de ejemploy paradescripción

de las mismas, la obtenidapor Segmúllery Blakeslee[61] paraunasuperreden la que los

componentestienenun parámetrode red común d0:

A(h) - F0G ZJJ1,<~=~ Jp(h3NAiYJq(h3N/3X2/2)5< (exp[2rri(h3 ~p/Ni-2q/N)n]
+ k112 ~exp[2n-i(h3±p¡N+2q/N+1/N)n]-u exp[Zrri(h3+p/N’2q/N—1/N)nJ>
+ ~,/2 {exp[21ri(h3±p/N42q/N2/N)n] 1 exp[2iri(h3 p/Nr2q/N—2/N)nj~)

(5.4)

dondeG= ~ exp[2ri(h1n1+h2n,)], h=(h1,h2,h3)esun vectoren el espaciorecíproco,4
son funcionesde Bessel, N es el númerode celdaspor bicapa (Nd0=A), 5, esel factor de

estructuramedio, y siendo~ y A1 las amplitudesen desarrolloarmónicode las variaciones

del factor de estructuray del parámetrode red d0 respectivamente.En la expresión(5.4),

A(b) tiene un máximo si h1, ~2 y cualquierade las expresionesentreparéntesisen las cinco

exponenciMessonsimultaneamenteigualesa tres númerosenterosh, k, y 1 respectivamente.

Por tanto, seencuentranlos correspondientessatélitesen h3=l±m/N(1 y m enteros),cuya

intensidadviene dadapor los valoresque toman las funcionesde Bessely las 4t.

Por otraparte, la existenciade estossatélitesde ánguloalto nospermitecomprobar

si el espesorde la bicapaconstituyentede la superred,A, coincide con el nominalmente

crecido, medianteel uso de la igualdad(8,62]
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A— (m — n) A (5.5)
2 (senO. —senO. )

deducidaa partir de la ley de Bragg, donde X esla longitud de onda de los rayos-X y los

ángulos0~ indican las posicionesen el difractograma0-20 de los satélitesde ordenu que

aparecenalrededorde la reflexión principal ¡. De igual forma, las reflexionesde ángulobajo

puedenproporcionarel valor de A mediantela aplicacióndirectade la ley de Bragg.

En lagráfica‘¿.6 representamoslos difractogramasde rayos-X(barrido0-20> en torno

a la reflexión (200) de dosde nuestrassuperredesorientadaseje-a; unade ellas tiene como

composición(16celdasunidadde EuBa2Cu3O2)/(5celdasunidadde PrBa,Cu3O7)porbicapa,

nomenclaturaque abreviaremosa partir de ahoracon (16 cu EBCO / 5 cu PBCO); la otra

tiene una estructura(7 cu EBCO / 6 cu PBCO). Como vemos, efectivamentese detectan

satélitescorrespondientesa la periodicidadextra de la multicapa, incluso hasta el tercer

orden, lo que es reflejo de buenas característicasestructurales.Cabe señalarque los

espesoresmediosde las bicapasde estassuperredes,obtenidosa partir de las posicionesde

los satélites y de la expresión(5.5), son A=80 Á y A=50 Á respectivamente,lo que

respondebastantebien a los espesoresnominalesde estasmuestras.Por lo que respectaa

las reflexiones de ángulo bajo, hay que mencionarque, dadala natural similitud de los

factores de estructuradel EuBa,Cu3O7 y del PrBa,Cu3O7, son débiles y difícilmente

observablesen estetipo de superredes,ya que quedanenmascaradaspor el haz directo del

difractómetrode rayos-X.

Asimismo, dadoque por la fórmula de Scherrer163]

E - 0.9A (5.6)
A(2013) cosOB

podemosrelacionarla longitud de coherenciacristalinaen ladireccióndecrecimiento(1’) con

el valor de la FWHM en unidades20 del pico Braggde ánguloalto (OB), denominadaA(
26B),

hay que mencionarque las reflexiones principalesBragg (200) de las superredesson,

prácticamente, igual de estrechasque las obtenidas en películas eje-a simples, con

z420~)=0.18o~0.22o,lo que indica un tamaño medio de grano similar. Aplicando

directamente<5.6) a estosdatos,seobtieneun valor de 1’ que no es sino una cota inferior

del valor real, puesto que se produceun ensanchamientodebido a los instrumentosde

medida; de hecholos valoresque seobtienen, en las mismascondicionesde medida, para

las anchurasde las reflexiones Bragg del sustrato de SrTiO
3 monocristalino son muy
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similares (0. l5o~0.20o). Estimandoque la anchurareal del pico Bragg que procedede la

multicapacrecidaes la diferenciaentre ambosvalores(estoes A(2OBY—O.O40), se obtiene,

de acuerdocon la fórmula de Scherrer,E =2200Á, que es del ordendel espesortotal. Esta

estimaciónnos indica que se conservael ordenen la red cristalinaa lo largo de la dirección

perpendiculara la muestra.

A su vez, de la anchurade los satélitesde difracción se obtiene,a travésde (5.6), la

longitud de coherenciaen composición¡25], estoes, la distanciacaracterísticaen la quese

mantiene el orden en la composiciónquímica en la dirección de crecimiento. Así por

ejemplo, en el caso de las superredesrepresentadasen la figura ‘¿.6, obtenemos

zX(20)=0.250(16 cu EBCO ¡ 5 cu PBCO) y A(20B)=O.420 (7 cu EBCO / 6 cu PBCO) a

partir de los satélitesde primer orden: aplicando (5.6) se calculan F=350Á y E =200A

respectivamenteque, nuevamente,son cotas inferiores. Ello quieredecir que al menosen

longitudesequivalentesal espesorde 4 bicapasexistecoherenciaen la modulaciónquímica;

estos buenosvalores son similares a los obtenidosen superredesorientadaseje-e [25], en

donde, por ejemplo, para una superred(3 cu YBa
2CuO7/ 3 cu DyBaCu3O7)seobtieneel

valor P=360Á (en estecasoel parámetrode la celdaa consideraresc=1 1.7 A). Por otra

parte, las curvas rocking alrededorde la reflexión (200) de las multicapassiguen siendo

estrechas,FWHM=0.2
0 (figura ‘¿.7), lo que es otro indicio de la alta. textura y de las

buenaspropiedadescristalinas.

Laestructuracristalinade estassuperredesorientadaseje-aquedaclaramentereflejada

en el análisis realizado mediante microscopia electrónica de transmisión en sección

transversal.En las figuras ‘¿.8 y ‘¿.9 aparecendos imágenes,a distinta escala,de una

superredeje-a con (6 cu EBCO / 5 cu PBCO), en ellas se pueden destacar varias

característicasimportantes. En primer lugar, se observan nítidamente franjas de red

correspondientesal espaciadodel eje c de forma continua y a lo largo del espesorde la

muestra(figura ‘¿.8), lo que es unaclara indicaciónde la buenacoherenciacristalinade la

multicapa. Por otra parte, la diferenciaentrelas capasde EuBa
2Cu3O7y las de PrBa,CuO7

no se apreciamuy bien, debidoa que el europioy el praseodimiotienennúmerosatómicos

parecidos(Z(Eu)=63 y Z(Pr)=59); no obstante,en algunasregionessiseencuentranbandas

más clarasy másoscurascorrespondientesa dichocontraste(figura‘¿.9), estasbandastienen

una periodicidadaproximadade 50 A, estoes,coincidecon la longitud de modulaciónde la

bicapa.



138

r1 TT~n

3000 -

000 — -1

o •— - --- y

-

21 22 22 24 25 26

e

Figura V.7: Curva rocking en torno a la reflexión (200) de una superred(12 ct¡
EBCO/ 5 cu PBCO) orientadaeje-a con FWHM=0. 190.

20

flaz e

V~ÁT7 TFfl

1 ¡
¡.—————J— L—rSustra t o Snparred

Figura 17.8: Imagende microscopiaelectrónicade transimisiónenseccióntransversalde
una superredeje-a con (6 cu EBCO / 5 cu PECO). Se observa la red de franjas de
difracción. En el esquemade la derechase indica la geometríade medida. (La imagen
ha sido tomadaen un equipoJEOL 4000 FX).

n fil

4000

ch
(O

4-)

Di

o

CID
z
rlq

7:

2000



5. CRECIMIENTO Y CARACTERIZACIÓN DE SUPERREDES... 139

50 nm

Figura 1/.9: ImagenTEM en seccióntransversalde una superred(6 tu EBCO / 5 tu
PECO). Se encuentranfranjasde contrastecorrepondientesa las capas.
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A su vez, en el diagramade difracción de electronescorrespondientea la sección

transversal de esta superred (figura ‘¿.10), se observandos direcciones ortogonales

claramentedistintas.A lo largode unade ellas, paralelaal planode la película,encontramos

unasreflexionesintensascuyaseparaciónestadividida en tres tramosigualespor otrasdos

reflexionesmás débiles; las primerassedebenal espaciadob de la red, mientrasque las

segundascorrespondenal parámetro c de la celda. Esta combinaciónde los dos ejes

paralelamenteal sustratono essino el reflejo de la existenciade los dominiosde 900. Por

su parte,en la direcciónperpendicularal sustratolas reflexionesprincipalesse encuentran

separadasel espaciadocorrespondienteal parámetroa; además,seapreciandospequeñas

reflexiones, una a cada lado de la principal. Estos satélites son consecuenciade la

modulaciónestructural extra que existe en la superreda lo largo de la dirección de

crecimiento.Hay quetenerencuentaque unade las caracteristicasmás interesantesde estas

buenas propiedadesestructuraleses que los planos de CuO2, tan importantes para la

superconductividaden estos compuestos, al encontrarse en el crecimiento eje-a

perpendicularesal sustrato, están compartidosa la vez por capassuperconductorasde

EuBa,Cu3O7y capasaislantesde PrBa,Cu3O7,tal y como serepresentaen la figura ‘¿.11.

Ello suponeuna gran novedadrespectoa la multicapasorientadaseje-c y debe, por tanto,

conllevar propiedadesfísicas diferentes. En definitiva, en la gráfica ‘¿.12 aparece

representadoun esquemasimple de la microestructurade estassuperredescon orientación

eje-a.
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Figura 17:10: Diagrama de difracción de electronesen sección transversalde una
superred(6 cu EBCO / 5 cu PBCO) con orientacióneje-a. La dirección vertical se
correspondecon la de crecimiento.En la parteinferior izquierdasemuestrala geometría
de medida; en el recuadrode la derechase indica la correspondenciaentrelos espaciados
del diagramay los parámetrosde la multicapa.
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La superficiede estasmuestraspresentauna estructurabastanteregularcon formade

bloquesrectangularesque essimilar a la observadaen las películaseje-asimples, como se

puedeapreciar en las imágenesde SEM (figura V. 13). El tamañode los bloqueses del

orden, o ligeramenteinferior, que el encontradoen las películaseje-asimples, variando en

el rango — 1000-2500A. Así por ejemplo, el valor medio del lado de los bloques en la

multicapa (40 cu ERCO / 60 cu PBCO) es 1500 A (figura ‘¿.13(a)),mientrasque en la

superred(12 cu EBCO/ 5 cu PBCO) es, aproximadamente,1000 A (figura ‘¿.13(b)). Dado

que creemosque el origen de estosbloquessuperficialeses la liberaciónde las tensionesde

la red cristalina (apartado3.3.3>, parecenatural pensar que el aumentodel númerode

intercaras.añadidoal desajusteentre las redes de EuBa2Cu3O7y de PrBa,Cu3O7,pueda

producir un mayor número de tensionesen la superficie, que al relajarseprovoquen un

aumentodel númerode bloquescon un tamañoalgo menor.Estamorfologíasuperficialde

las muestrasse observatambiénmediantemicroscopiade fuerzaatómica (AFM); en la

gráfica ‘¿.14 aparecela imagen de la superficie de una superred(40 cu EBCO / 20 cu

PBCO) realizadamedianteestatécnica,en la queseaprecianbloquescuyo tamañomedio es

=2400 A.

Figura 17.13: Imágenes de microscopia electrónica de barrido de láminas eje-a.
mostrandolaestructuradebloquessuperficial: (a) superred(40eu EBCO/ 60 cu PBCO),
(b) superred(12 cu EBCO ¡ 5 cu PBCO) con la muestrainclinada 450
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200 nm

Figura V.14: Imagenobtenidamediantemicroscopiade fuerzaatómicaenunasuperred
(40 cu EBCO / 20 cu PBCO).

5.4 Propiedadesde transporte.

5.4.1 Transiciónsuperconductora.

Las curvas de resistividaden función de la temperaturap(11) de estassuperredes

orientadaseje-amuestrantransicionessuperconductoras,tal y comoserepresentaen la figura

Y. 15, hecho importantea la vistade los pocoséxitos publicadosal respectoen la literatura

[42-44]. Comovemos,al introducir lascapasaislantesde PrBa1Cu3O7,la temperaturacrítica

disminuyerespectoa las películasde EuBa~Cu3O7simples,hecho que tambiénseproduceen

las niulticapasde EuBa2Cu3O1/PrBa2Cu3O7eje-e F26-28,641aunqueen menor medida. Por

su parte, la resistividada temperaturaambientede las superredescrecemonótonamentea

medidaque se incrementanel númeroy el espesorde las capasde PrBa,Cuy,07;así, varía

desde1000 pQcm para la películasimple hasta7000 ¡Á2cm en el casode la multicapacon

(20 cu EBCO 7 100 cu PBCO). Si seconsideraseque la corrientecirculasolo por las capas

superconductoras,ello supondríavalorespara la resistividaddel EuBa,Cuy,07entre 1000 y

2000MUcm. La influenciade las capasde PrBa2Cuy,O>sobrelas propiedadesdel EuBa,Cu3O2
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Figura 17.15: Curvasde resistividaden función de la temperaturacorrespondientesa
variasláminasorientadaseje-a: (A) superred(20cu EBCO / 20 cu PBCO), (B) superred
(12 cu EBCO 1 5 cu PECO), (C) superred(40 cu EBCO / 5 cu PBCO), (D) película
simple de EuB%Cu3O7.

no solo seapreciaen la transiciónsuperconductora,sino tambiénen la dependenciafuncional

de pU) en el estadonormal. Observamosque el comportamientometálico típico de las

películaseje-asimplesde EuBa,Cu3O7sepierdeen las superredes,incluso en las que tienen

menor cantidad de PrBa,Cu3O7, que muestrandp/dT< O al menos en un rango de

temperaturas.Estacaracterísticade la resistividadesdistintaen el casode las superredeseje-

c, en las que si bien disminuyela metalicidad,en general,la pendientedp/dTsemantiene

positiva [27,651.Por lo que respectaa la densidadde corrientecrítica (gráfica ‘¿.16>, de la

que no existenresultadospreviosen la literatura, hemosencontradovaloresen el rangode

J0’ l0~ A/cm
2 que, si biensonmenoresquelos de las películasorientadaseje-asimples,son

bastanteaceptables.

Con el fin de aclararcómoestánrelacionadaslapresenciade las capasde PrBa
2Cu3O7

y la evolución de la transición superconductorade las superredes,resulta conveniente

representarla temperaturacrítica en función de los espesorestanto de las capasaislantes

como de las superconductoras.Pareceque,paraun espesordadode las capasde EuBa,Cu3O7
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Figura 17.16: Densidadde corrientecríticaen funciónde la temperaturade unasuperred
(20 cu EBCO / 5 cu PBCO) orientadaeje-a.

(gráfica ‘¿.17(a)), aunquela 7>. se reduceapreciablemen--terespecto 12 Ae las películac

simplescon la introducciónde capasde PrBa2Cu3O7de tan solo 5 celdasunidad de espesor

(— 20Á>, permaneceprácticamenteconstanteaun incrementandoesteespesorhasta — 390A

(100 celdas). Por el contrario, si se mantieneconstanteel espesorde las capasaislantes

(gráficaV. 17(b)>, vemosque la temperaturacríticadisminuyemonótonamentea medidaque

decreceel númerodeceldasporcapade EuBa,Cu3O7.Hayqueseñalarqueen las superredes

eje-c seobservancaracterísticassemejantesen función de los espesores,aunqueen ese caso

la reducciónde la T~. es menor 1281.

A la vistadeestecomportamientode la temperaturacríticacon los espesoresy de las

propiedades cristalinas anteriormente descritas, pensamos que no son deficiencias

estructurales,talescomola interdifusión o las tensionesen la red debidasa la interfase,las

principalesresponsablesde estasvariacionesen la transiciónsuperconductorarespectoa las

láminaseje-asimples.Cabecomentarque esetipo deproblemasestructuralesno puedenser

cuantificadosenestasmuestrasmediantela técnicahabitualde refinamientode rayos-X¡60],

ya que las reflexionesque procedendel sustratoestánmuy cercanasa las de la multicapa

(figura V.4) y, por tanto, estasúltimasquedandistorsionadas.En cualquiercaso,hay varias



5. CRECIMIENTO Y CARACTERIZACIÓNDE SUPERREDES...

cii LBCO (¿ciclas t.tnidtid)

0 20 40 (30 80 1 00 780 800
¡ _ _

SC)
-e-e--

¡-A (3Q. e
IC) ¡

e
¿1) ¡ N ¿u T?BC() 5 -~ PBCO

O
1 00

80
e e

($0 -

-4---
- lO

20 40 ¿u EBCO/M ¿u PECO

-II

0 20 40 (30 80 100 20

Ni (II VEC. O ( ¿ciclas LIudad)

Figura 17.17: Evolución de la temperaturacrítica de punto medio: (a) en función del
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PrBa,Cu3O7.El símbolo O representaunapelículaeje-a simple.

razonesque apoyan la idea de su no influencia en estecaso;por una parte, aunquelas

interfasesno sonperfectasy podemosesperarunaciertamezclade átomosde Fu y Pr en esa

región, es difícil que esa interdifusión afectasea un espesormayor de una o dos celdas

unidad,conocidaslas buenaspropiedadesestructurales;inclusoen el casohipotético de que

así fuera, cabepensarque existirían variacionesen la temperaturacrítica al aumentarel

espesorde las capas de PrBa2Cu3O7. Convienedestacarel hecho de que mientras las

aleaciones Eu1~Pr~Ba2Cu3O7no son superconductoraspara x=0.5 ¡50,66], si hemos

encontradotransicionesen multicapasconaltaproporciónde PrBa,Cu3O7como(40cu EBCO
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/100 cu PBCO> y (20 cu EBCO /100 cu PBCO). Igualmente,no pareceadecuadopensar

que las deformacionesgeneradasen la red cristalinade las capasde EuBa,Cu3O7debidasa

5 celdasde PrBa2Cu3O7son igualesa las producidaspor 100 celdas,por lo que no debeser

estauna causaimportanteen la variaciónde la temperaturacrítica.

Pensamos que la razón principal del comportamiento de las transiciones

superconductorasde las superredeseje-aseencuentraen el hechode que los planosde CuO2

estáncompartidospor las capasde EuBa2Cu3O7y las de PrBa,Cu3O7(figura ‘¿.11>. Como

ya comentamos,por acción del Pr se produce la disminución y/o localización de los

portadoresen dichosplanos,con lo que desaparecela superconductividaden el PrBa2Cu3O~

De la misma forma, cabepensarque en las multicapasmodifica la estructuraelectrónicade

los planosde CuO, compartidos,no solo en la región correspondientea las capasaislantes,

sino también en la de las capasde EuBa,Cu3O7vecinas,variando, en consecuencia,sus

propiedadessuperconductoras.De hecho, existencálculos teóricos [67] que predicenuna

redistribuciónde la cargaen estassuperredeseje-adebido a esapertenenciasimultáneade

cadaplano de CuO1 a las capasaislantesy superconductoras;en concreto, estos autores

obtienen una disminución de portadoresen las regiones de los planos de CuD, que se

encuentranen las capas superconductoras[67]. Recordemos,en base a los resultados

obtenidos en muestrasdesoxigenadas(apartado 3.4.3>. que pequeñasvariaciones en el

númerode portadores..en.la&pclic.ulas.orientadas,eje-aproducen-cambiosimportantes-enlas

propiedadesde conducción(disminuciónde la temperaturacríticay pérdidade la metalicidad

entreotros); en las superredespareceque nos encontramosen un caso semejante,pero la

variación en los portadoresdel EuBa2Cu3O7 no se provoca mediante la reducción del

contenidode oxígeno, sino por la accióndel Pr de las capascercanas.

Los resultadosmostradosen la figura ‘¿.17, en los que seapreciancambiosen la

transiciónsuperconductoracuandosevaríael espesorde las capasde EuBa-,Cu3O7dejando,

a la vez, constanteel de las de PrBa2Cu3O7,y, por el contrario, en los que la temperatura

crítica permaneceprácticamenteconstantecuando se modifica el espesorde las capas

aislantespara un mismo espesorde las capassuperconductoras,parecen indicar que la

influenciade las capasde PrBa2Cu3O1sobrelas de EuBa2Cu3O7debeestarcaracterizadapor

un cierta longitud típica; es decir, una distancia a lo largo de la cual la acción del

praseodimiosobre las capas superconductorasdisminuye. Esta longitud típica debe ser

bastantelarga,en vistade que incluso las capascon 100 celdasde EuBa,Cu3O7(— 390Á) son

afectadaspor las de 5 celdasde PrBa,Cu3O7.Estaslargasdistanciasa lo largodel ejea están

enconsonanciacon los resultadosobtenidosen tricapasYBa,Cu3O3¡PrBa2Cu3O7/YBa.2Cu3Q
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eje-a, en dondeseencuentranlongitudesde acoplamientoentrelas capassuperconductoras,

a través de la aislante,de hasta1000k 1451.

5.4.2 Propiedadesen el estadononnal.

Las propiedadesde transporteen el estado normal nos proporcionan también

característicasde la influencia del praseodimiosobre las propiedadeselectrónicasdel

EuBa,Cu3O7. En la gráfica ‘¿.18 se representala resistividaden estadonormal de varias

superredesde acuerdoa un modelo de salto de rangovariable(E”
4>. Como vemos,al igual

que sucedíaen las películassimplesde PrBa
2Cu3O7,seencuentraestetipo de conducciónen

el rangode temperaturasmás alto (200-300K), desviándosea temperaturasmás bajas, lo

que, efectivamente,nos indica una localización de los portadoresque contribuyen a la

conducción. La pendientedel ajuste proporcionael valor de 7> (ecuación(5.1)>, cuya

expresiónes 1561

Y (5.7)

C

3 kB p

0(E~)

dondey es una constantesin dimensiones,p0(E~) es la densidadde estadosen el nivel de

Fermi y ~representala longitud de localización(la función de ondadel estado~‘ estal que

4¿—expl-r/H>.Los valoresde 74 obtenidosen las láminas representadasen la figura ‘¿.18

varíandesde6.5.106 K para la película de PrBa,Cu3O7hasta4.S10~ K en el caso de la

superred(20 cu EBCO / 20 cu PBCO). Teniendoencuentala igualdad(5.7), estosresultados

son consecuenciade que en las superredesexiste una mayordensidadde estadosy/o una

menor localización de los mismos respectoa las películas simples de PrBa,Cu3O7; en

principio, dado que ~‘ va con una potenciacúbicaen el denominadorde (5.7), cabepensar

que, probablemente,son las variacionesen su valor las que estánjugando un papel más

importante.

Por su parte, el comportamientodel efectoHall en estadonormal de las superredes

también presentacambios en comparacióncon el encontradoen las películas eje-a de

EuBa,Cu3O7 (apartado3.4.4). Aunque el coeficiente Hall R,1, que sigue teniendo signo

negativo,se mantieneaproximadamenteconstanteen función de la temperatura,su valor es

bastantemayor (en valor absoluto),incluso parauna superred(100 cu EBCO / 5 cu PBCO)

que tiene un porcentajede PrBa,Cu3O7pequeño(gráfica ‘¿.19). Claramente,estavariación
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Figura17.18: Saltode rangovariableendiversasláminasdelgadascon orientacióneje-a.
(A> Películade PrBa~Cu1O7con T0=6.5x106 K. (H) multicapa(20 cu ESCO/100 cu
PBCO) con 74=1.0x10~ K. y (C) superred (20 cu EBCO 1 20 cu PECO) con
T0=4.5x 10~ Kl.

no puedeserexplicadapor una reduccióndel espesorefectivo de la lámina. Aunquecomo

ya comentamos,la explicacióndel signo, valor y dependenciafuncional de R~(T) es un tema

todavíaabierto, lo que si reflejannuestrosresultadoses que la presenciadel PrBa2Cu3Qen

las superredesprovocala alteraciónde la estructuraelectrónicadel EuBa2Cu3O7.Cabeañadir

que ya en las multicapascon orientacióneje-c existentrabajosque muestranprocesosde

redistribución de carga entre las capasde los dos materiales [681 y de localizaciónde

portadores1691.

5.4.3 Línea de irreversibilidad.

Sehadeterminadola líneade irreversibilidadde las superredesa partir de los inicios

de la disipaciónde las curvasde resistividaden funcióndel campomagnéticoy atemperatura

constante.Algunos de los resultadosobtenidosen las medidasrealizadasen la configuración

geométricahabitual,conHperpendicularal planode la muestra,aparecenen la figura ‘¿.20,

donde hemos representadola línea de irreversibilidad,en temperaturareducida,paraun
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Figura 17.19: CoeficienteHall en funciónde la temperatura:O multicapaeje-a<100 cu
EBCO 1 5 cu PBCO), • películaeje-asimple de EuBa,Cu3O,.

conjuntode superredeseje-aen el que varíael espesorde las capasde EuBa2Cu3O7(desde

12 hasta 100 celdas unidad), permaneciendoconstanteen 5 celdasel espesorde las de

PrBa-,Cu1O7.Como vemos,a medidaque se va reduciendola cantidadde EuBa,Cu3O7,la

línea de irreversibilidad se desplazahacia temperaturasmás bajas. Este comportamiento

parececorrespondersecon la influenciaya mencionadadel praseodimiosobrelas propiedades

superconductorasdel EuBa,Cu3O7y con el hechode que, en estageometría,los vórtices

cruzan toda la estructurade multicapa, incluyendo las capas de PrBa2Cu3O7. Ambas

circunstanciasconcurrenparaquesereduzcala energíade línea del vórtice y, de estaforma,

seamás favorableponerlosen movimiento. Hay que mencionarque el desplazamientode la

línea de irreversibilidadhaciatemperaturasmás bajasal disminuir el espesorde las capas

superconductorasha sido observadotambiénen superredesorientadaseje-c[701.Encualquier

caso, se mantienenconsiderablementepor encimade la línea de irreversibilidad de otros

cupratossuperconductoresde carácternetamentelaminarcomoel Bi,Sr,CaCu,08,en donde,

por ejemplo,para T/T0=O.6 el campode irreversibilidades =0.2 kOe 1711.

Porotraparte,si comparamosla líneade irreversibilidadenestageometríade medida

con la obtenidacon el campomagnéticoaplicado paralelamentea las capas, se obtienen
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resultadoscomo el representadoen la gráfica‘¿.21, en dondeambascurvassecruzan,de tal

maneraque un amplio rango de temperaturasLa correspondientea campo paralelo se

encuentraen valoresde H claramentemayores,lo que suponeun mecanismode anclajede

los vórtices más intenso. En el siguientecapítulo se realizaun análisis pormenorizadode

estosfenómenosque aparecenen el estadomixto y que. comoveremos,estánrelacionados

con la propiaestructurade multicapacreciday su influenciaen el movimiento de la red de

vórtices.

5.5 Conclusiones.

-Se han crecido superredessuperconductor/aislantede la familia 1:2:3 del tipo

EuBa-,Cu3O2/PrBa1Cu,07con orientacióneje-a, lo que es posible graciasa que las redes

cristalinasde ambosmaterialesson muy parecidas.Las muestrashansido depositadassobre

sustratosde SrTiO3(í00>mediantepulverizacióncatódicatipo magnetrón,empleandoblancos

con la composición estequiométricapara cada material y alternando la posición del

portasustratossobrecadauno de los magnetrones.Lapresióntotal de pulverizaciónha sido

de 300 mTorr, con un 6% de O, y el restode argon. La deposiciónse lleva a caboen dos

pasosde temperatura(640
0C-7000C>,que se correspondencon las condicionespara la

obtenciónde películassimplesde PrBa
2Cu3O7orientadaseje-a. Posteriormente,serealizaun

recocido en atmósferade oxígeno igual al utilizado para el crecimiento de las láminas

superconductorassimples.

-Diversastécnicashan sido empleadaspara estudiarlas propiedadescristalinasde

estas multicapas. El análisis de las muestras mediantedifracción de rayos-X revela la

presenciade varios satélitesde difracción de ánguloalto (hastael tercerorden), que son

producidospor el ordenadicionalquesuponela estructurade superred.Por su parte,tanto

las reflexionesBragg en los diagramas0/20 como las curvasrocking en torno a la reflexión

(200) sonestrechas(FWHM=0.2
0>, indicando altacoherenciacristalina. En las imágenes

de microscopiaTEM en seccióntransversalseobservala existenciade una red de franjasde

difraccióna lo largo del espesorde la multicapa,que es consecuenciadel buenacoplode las

redescristalinasde ambosmateriales;si bien los númerosatómicosdel Pr y del Eu sonmuy

próximos,en algunasregionestambiénse observael contrastecorrespondientea laestructura

de multicapa. En esta misma geometría,en el diagramade difracción de electronesse

encuentransatélitesa los ladosde las reflexionescorrespondientesal espaciadodel eje a de

la red y en la direcciónde crecimiento, satélitesquesonfruto de la superestructuraexistente
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en la muestra.El estudiode la superficiede las muestrasmedianteSEM y AFM indica la

presenciade bloques de forma rectangularque son similares a los encontradosen las

películaseje-a simples.

-Por lo queserefiere a laspropiedadesde transporte,estassuperredesconorientación

eje-a tienen transicionessuperconductoras,incluso aquellas con un alto porcentajede

PrBa2Cu3O7.La evoluciónde las temperaturascríticasen funciónde los diferentesespesores

revelaque las capasde PrBa,Cu3O7no se comportancomo un material aislanteinerte, sino

que, debido,principalmente,al hechode que compartenlos planos de CuO1, modifican la

estructuraelectrónicadel EuBa,Cu3O2cercanoy, conello, suspropiedadesde transporte.Los

resultadosindican que el praseodimioproduce una localización y/o disminución de los

portadoresde cargadel EuBa2Cu3O2,fenómenoque semanifiestaen el comportamientode

salto de rango variable de la resistividad en estadonormal y en el incremento(en valor

absoluto>del coeficienteHall. Asimismo, la presenciade capasde PrBa,Cu3O7afectaa la

dinámicade vórtices,produciendovariacionesen la línea de irreversibilidad. Además,los

datos revelan la presenciade un nuevocentrode anclaje intensoque es anisotrópico.
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6. INFLUENCIA DE LA SUPERESTRUCTURAEN EL ESTADO MIXTO...

6. Influencia de la estructura de multicapa en el estado

mixto de las superredesorientadas eje-a.

6.1 Anclaje de vórtices en estructuras laminares.

6.1.1 Introducción.

Desdelos primerostrabajosllevadosacaboen láminasde.lgadassuperconductorascon

estructurade multicapa,seobservóque dichaestructuradesempeñabaun importantepapel

en el comportamientodel material superconductoren el estadomixto [1]. Dentro de este

contexto, uno de los temasque despiertaun interés especial es el que conciernea la

influenciade la multicapasobreel anclajede la red de vórtices, factorde gran importancia

de caraa las aplicaciones.Así, los primerosestudiosen estesentidodatande los añossetenta

[2-3] y fueron realizadosen películasde aleacionessuperconductorasde Pb-Bi moduladas

espacialmenteen composición, en las que la concentración de bismuto (C(x>) varia

sinusoidalmenteen la dirección x perpendicularal plano de la lámina (C(x> ccsen(2xx/2a>,

dondeel periodode modulación2a es del ordende 1000 Á). Estos autoresencontraronque

cuando el campo magnético era aplicado en la dirección de modulación (es decir,

perpendicularal plano de la lámina) el comportamientode la corrientecríticaerasemejante

al de unapelículahomogénea,peroque, si seaplicabaperpendicularmentea dichadirección,

aparecíaun incrementoen esamagnitudparaun cierto rangode camposquedependíade la

longitud de modulación.Posteriormente,en trabajosllevadosa caboen multicapasNbN/AIN

[4], se obtuvierongrandesincrementosen la densidadde corrientecríticaque se debíanal

anclajeque producíasobrelos vórticeslapresenciade las capasaislantesde AIN. Asimismo,

Broussardy Geballe ¡51 observaron,en multicapasNb/Ta, un incrementoen la fuerza de

anclajecuandoII se encontrabaparaleloa las capas,debido a la interacciónde los vórtices

con las capasde tántalo, que tiene una temperaturacrítica menor que el niobio. También

cabeseñalarque, en el sistemaMo/y, sehanencontrado[6] fuerzasdeanclajecon el campo

paraleloque son un orden de magnitudmayoresque con el campoperpendicular.



162

La razón fundamentalde estecomportamiento,en el que se produceun incremento

en los valoresde corrientecrítica o en la fuerza de anclajede la red de vórticescuandoel

campomagnéticoseencuentraparaleloa las capas,se basaen la modulaciónespacialque

sufreel parámetrode ordensuperconductora lo largode la direcciónde crecimientodebido

a la estructurade multicapa [Si. Es decir, en las capasno superconductoraspresentesse

produceuna disminucióndel parámetrode orden, por lo que constituyenun buencentrode

anclajepuestoque, comoseesquematizaen la figura VI. 1. esenergéticamentefavorableque

los vórticessesitúenen las regionesdondeel parámetrode ordenes máspequeño.Hay que

teneren cuentatambiénque, en estageometríade campo,dadoque la corriente~T circula

enel planode la lámina, la fuerzade Lorentzque sufre un vórtice [7],

U =
3T x (6.1>

es paralelaa la dirección de crecimiento(gráfica ‘¿1.2>, con lo que essensiblea la acción

del anclajepor la multicapa. Además,hay que mencionarque la influenciade estetipo de

anclajesobrela reddevórticesvaríacon el campomagnético,ya que las distanciasentrelos

A 1k

-.1.- - -.-- . - -—

(a) (b~ 2=

Figura VI.I: Esquemade la variaciónespacialdel parámetrode ordensuperconductor
a lo largode la direcciónde crecimientoenunamulticapacon parámetrodemodulación
A. La línea depuntos indica la evoluciónde A cuandoexisteun vórtice en las posiciones
(a) y (tú. La líneacontinuase refiere al casoen queel sistemano contienevórtices.

o
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fI uxoidesdependendel valor de H: por tanto, cabeesperarque el anclajeseaóptimo cuando

la distanciaentrevórticesse hagaigual al espesorA de la bicapa. Teniendoen cuentaesta

circunstancia, su influencia se hará presenteen un mayor o menor rango de campos

magnéticosdependiendode la elasticidadde la red de vórtices,es decir, de la facilidad de

esta red para deformarsey, así, adaptar la posición de los vórtices con las capas no

superconductoras.Porotraparte,como ha sido sugeridoporalgunosautores[41, las propias

intercarasexistentesen las multicapas,comodefectosestructuralesplanaresquepuedenser,

constituyenotro centro de anclaje adicional para los vórtices en dicha configuraciónde

campomagnético.

FL

SN _______

3

yK YB

A _____ ______

,J.

Figura VI.2: Esquemade la direcciónde la fuerzade Lorentz (FJ que actúasobreel
vórticeparael casoen queel campomagnéticose aplicaparalelamentea lascapasde los
materiales(5) y (A).

Ademásde los trabajosexperimetalesrealizadosal respecto,el papeljugado por la

estructurade multicapasobre la dinámicade la red de vórtices ha sido tambiénestudiado

desdeel punto de vista teórico. Entreestostrabajosseencuentrael llevado a cabopor Ami

y Maki 18], que obtuvieronuna expresiónparala dependenciade la corrientecríticacon el

campo magnéticobasadaen la teoría de Ginzburg-Landau.y calculadapara aleaciones

moduladasen composicióny en el rangode camposcercanosa H~2. Asimismo, teniendoen

cuentaargumentosrelativos a las propiedadeselásticasde la red de vórtices, Lowell 191

calculó una expresiónde la fuerza de anclaje. En estos análisis teóricos se encuentran



164

máximos en las magnitudescuandoexisteajuste entre la red de vórticesy la longitud de

modulación.

6.1.2 Anclaje intrínseco.

Por lo que respectaa los óxidos superconductoresde alta temperaturay, en nuestro

caso,a los miembrosde la familia del YBa,Cu3O7,el primerfactora tenerencuenta,decara

a estudiarel anclajede la reddevórtices,es la anisotropíanaturalen la estructuracristalina

que poseenestos materiales. La existenciaen dicha estructurade una región altamente

superconductoraque secorrespondecon los planosde CuO,, frentea otras regionesmás

débilmentesuperconductorascomoson las cadenasde CuO, defineuna naturalezalaminar

de la propia celda unidad del compuesto,en la que existe una modulación espacialdel

parámetrode orden superconductora lo largo del eje c del cristal (con periodo el mismo

parámetroe de la red>, de manerasimilar a la representadaen la figura ‘¿1.1 parael casode

las multicapas.Estehechocondujoa Tachiki y Takahashi[10] a proponerun mecanismode

tipo intrínsecoparael anclajede los vórtices,esdecir, fundamentadoen lapropiaestructura

cristalinalaminarde estossuperconductores.

Estosautoresconsideranun modeloparala variaciónespacialdel parámetrode orden

en el YBa,Cu3O7del tipo

- á-,cos~ 2nz (6.2)
PC

dondeA, y A2 sonconstantespositivastales que A1> A2, y p~ esel parámetrodel eje e de

la red queseha tomadoen la direcciónz; toman el origenz=0 (esdecir, A0 máximo) en la

posicióndel átomode Y, que seencuentraen el puntomedio de la distanciamáscortaentre

los dosplanosde CuO2. Si ahora seconsideraun único vórtice cuyo eje es paraleloa la

direccióny (por tanto, paralelo tambiéna los planos de CuO,), y que pasapor el punto

x=y=0 y z=z0, la variación espacial del parámetrode orden calculadapor Tachiki y

Takahashi[10] queda

A(r) =k(z) tanb[( x 2 Z Z~ (6.3)

siendo ~ y C~ las longitudescoherentesen las direccionesparalelay perpendicularal eje e
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respectivamente.La modulaciónen el parámetrode ordenproduceuna variación (E1> en la

densidadde energíade condensaciónsuperconductorarespectoa la de un superconductorcon

parámetrode orden uniformeA1=H~
2/8ir (siendo I~J~ el campocrítico termodinámico);en

concreto,estavariaciónesun decrecimientocuyaexpresiónes

4dz) 2__ [1-( )
4ff

Igualmente,el decrecimientoque se produceen la densidadde energíade condensación

cuandose introduce un vórtice en el sistemase puedeexpresarcomo

9

E. - L~- [1 -( ¿X(r) 2
- 4ir

A partir de la diferenciaentrelos valoresde la energíade condensaciónexpresados

en (6.4) y (6.5). U(;)=E-E,, se puedeobtenerla fuerzade anclajesobreel vórtice, y en

la direcciónz, mediantela relación

d

y, operando,queda

z ~) - ~
8ff

(6.7)ab

en dondeij%) representaunacantidadadimensionalcuyaexpresiónes

4á.
- y

-

fdx dz (1 VS’
~x

1
2i~-(z ~z0) ])sen

PC

2n-(z .z0

>

PC
(sech r 2

]>

siendo r=(x
2-1-Y)112. Si sedefine i~M como el máximo valor de n(z

0> en función de z0, la

fuerzade anclajemáximaque actúa sobreun vórtice estádadapor

(6.8>

E1

(6.4)

(6.5)

(6.6)

~ab
TIM
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Esta fuerzadeanclajedependede los parámetrosdel materialsuperconductory, en

concreto,de como afectanestosal valor de 1IM• Tachiki y Takahashiencontraronque ~M

dependefuertementedel cociente~~/p
0,haciéndosemáximo en ~0/p<—O.3y prácticamente

nulo cuando~~/p0>1. De acuerdocon esteanálisis,estetipo de fuerzade anclajepuedeser

relevanteen los superconductoresde alta temperaturapuestoque, en ellos, ~/p«—O.2-0.6;

además,el campocrítico termodinamicoH~ de estosóxidos es elevado.En el casoparticular

del YBa,Cu3O7,el valor de estecocienteesC0/p~=O.3[11]; en otraspalabras,tieneunacorta

longitud coherente~ encomparacióncon el tamañode la celda, lo quepermitequeel núcleo

del vórtice sesitúe en el espacioexistenteentrecadaparejade planosde CuO2, tal y como

seesquematizaen la figura ‘¿1.3. y, por ello, puedaestarsometidoal anclajeintrínseco. En

cambio, en otros superconductorescon estructuralaminar, como el NbSe,,estemecanismo

de anclaje no debeserimportante,ya que ~~/p0es mayor que la unidad 1101. Cabeañadir

que, en estemodelo teórico, la fuerzadeanclajemáximatotal (
1’PM) seobtienedel producto

de la fuerzade anclajede un solo vórtice (6.8) y de la densidadde vórtices.y teniendoen

cuentala variácion del parametrode orden con el campomagnético.Su expresiónfinal es

(1—

~ab B B (6.9)~ 1%

1~1anos OnO
9

‘7

¡ ¡ ¡

¡¡

¡ (/ >\¡

¡ ¡ ¡¡

¡¡ ~

~7 ¡

¡¡ ¡
¡ ¡
¡ ¡

¡ ¡

Figura Vii: Diagramade la ordenaciónde la red de vórtices(elipses)propuestopor el
modelode anclaieintrínseconaralos óxidossuperconductoresdealtatemperaturacuando
el campomagnéticoes paralelo a los planosde CuO,.
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Este mecanismode anclaje intrínseco propuesto teóricamenteha sido observado

experimentalmenteen YBa,Cu3O7,en medidasde resistividadrealizadasen monocristalesde

estematerial [12]; tambiénse ha encontradoen trabajosde corrientecríticaen función del

ángulo llevados a cabo en películasdelgadascon orientacióneje-c [13,14]. Por lo que

respectaa las láminas eje-a, se obtienen valores de corriente crítica más altos (y de

resistividadcon campomásbajos) cuandoel campomagnéticoestáperpendicularal plano

de la muestray, por tanto, paralelo a los planos de CuO, [15]. Este comportamiento

anisotrópicoen la corrientecrítica en las películaseje-aseajustabastantebien a un modelo

de anclajeintrínseco,al igual queel de las láminasconorientación(HO) y (113> [151.Estos

autoressolo encuentranalgunacontribuciónprocedentedeotroscentrosde anclaje(comolos

defectosde crecimiento)en el rangode temperaturasmásalto; no obstante,no descartanla

posibilidadde interpretarla dependenciade .1<. en función del ánguloque forman el campo

y los planos de CuO, en basea unacontribuciónde la anisotropíade H0, que, en cualquier

caso, seríatambiénconsecuenciade la propia naturalezalaminardel YBa,Cu3O7.

Enbasea todos los argumentosanteriores,las superredesde EuBa,Cu3Q/PrBa2Cu3O7

con orientacióneje-ason un sistemamuy interesantede caraa estudiarla dinámicade la red

de vórticesen los superconductoresde la familia 123. Por una parte, la introducciónde las

capasde PrBa,Cu3O7permitevariar la anisotropíade la muestradeunaforma sistematicay,

a su vez, estascapasaislantespuedenserbuenoscentrosde anclajepara los vórtices.Por

otro lado, a diferenciade lo que sucedeen las superredesorientadaseje-c, en las que la

presencia del PrBa,Cu3O7 incrementa la anisotropía natural y se superponenambas

contribuciones 1161, la intrínseca y la de la inulticapa. en las superredes

EuBa,Cu3O7/PrBa2Cu3O7eje-aello no sucedeya que, en este caso, la estructurade capas

artificial se encuentraperpendiculara la naturalde los planosde CuO2(recordemosla gráfica

17.12); por tanto, ambasanisotropíasestánseparadasy compiten. lo que permite comparar

su influenciaen la dinámicade vórtices.

Este capítulo está dedicadoal estudiode las propiedadesdel estadomixto de las

superredesorientadaseje-a. En primer lugar se analizan los efectosde la superestructura

artificial sobreel anclajede la red de vórtices.comparandolos resultadoscon los obtenidos

en películas eje-a de EuBa,Cu3O7simples para observar las diferencias con el anclaje

producidopor la estructuranatural. Posteriormentese comentanlos nuevosefectosen la

dinámicade vórticesque producela estructurade superredcuandoel campomagnéticose

aplica perpendicularmentea las capas, fruto de que al atravesarlos vórtices las capas

aislantesde PrBa,Cu3O2se modifica su energíade condensaciónde línea.
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6.2Efectosde anclaje anisotrópico.

6.2.1 Magnetorresistencia.

La figura ‘¿1.4 muestraclaramentela anisotropíaexistenteen la dinamicade la red

de vórticesde las películasorientadaseje-a. En ella secomparanlos inicios en la disipación

de la resistividadlongitudinal medidosendosconfiguracionesgeométricasdistintasde campo

magnético; una con el campo paralelo al plano del sustrato, ~ y otra con el campo

perpendiculara la lámina.B1, (es decir, paraleloa los planos de CuO,). Hay que señalar

que, en amboscasos,la corrientede transportees perpendicularal campo (gráfica ‘¿1.5>.

Comovemos,la resistividadde lapelículade EuBa,Cu3O7eje-aesconsiderablementemenor,

y el comienzode la disipación ocurrea camposmásaltos, cuandonos encontramosen la

configuraciónB~. Comoya se discutióen el capítulo4, la disipaciónen el estadomixto está

relacionada con el movimiento de los vórtices mediante la ley de Josephson117],

E=—VLXH/c, siendo E el campo eléctrico producidopor un vórtice que se mueve con

velocidady1. Deestamanera,los resultadosrepresentadosen la figura ‘¿1.4 indican que,

tal ¡ —
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FiguraVI.4: Resistividad(enescalalogarítmica)enfuncióndel campomagnéticode una
película simple de EuBa2Cu3O, orientadaeje-a para distintas temperaturasy en las
configuracionesdecampofi1 (símbolosllenos)y fi1 (símbolosvacíos).• .0 T=0.65T~;
v,v T=0i70T~. ; •,L3 T=O.’7571..
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cuandolos vórticesseencuentranparalelosa los planosde CuO, (fi1), semuevencon mayor

dificultad que si cruzan dichos planos, un comportamientoanisótropo que, tal y como

mencionamosanteriormente,seatribuyea la presenciadel anclajeintrínsecoen estetipo de

láminas eje-aparala geometríafi1 [15].

.1

¡ 1~3<

¡ x y>.

¡ ‘ .> ,- 12>.

____ .~tJ

Figura VI.5: Esquemade la disposicióngeométricade la corrientede transportey del
campo magnéticoen las configuracionesRl y R~.

Estecomportamientoanisotrópicoencontradoen las películassimplesconorientación

eje-asufre grandesvariacionesen el casode las superredes¡18,19]. En la gráfica ‘¿1.6 se

representala resistividaden función del campomagnéticoen las dosgeometrías.R1 y Bi,

y para variastemperaturasde una superred(75 cu EBCO / 5 cu PBCO). Se puedeapreciar

que, en el rangode camposmagnéticosbajos, la anisotropíaen la resistividades similar a

la de la películasimple, siendomenorla correspondientea fi1. Sin embargo,a medidaque

se incrementael valor del campo, la situaciónse invierte y la resistividad con el campo

paraleloa las capas,p[B~], se hacemenor a partir de un cierto campofi
0. A su vez, el

comportamientop¡B
1 1 <p[B~¡] serecupera,de nuevo, en el rangode camposmás alto para

B>fi». Comosepuedeapreciaren la gráficaVI.7(a>, obtenidaa partir deestosresultados,

el rangode camposmagnéticosen el que se encuentrael cambioen la anisotropía(fi’ < fi

< B>) esprácticamenteindependientede la temperatura,lo que podríaseruna indicación

de queel mecanismoque lo produceesde origengeométrico,comoseríael casodel anclaje

en las capasde PrBa,Cu3O7cuandolos vórticesestánparalelosa ellas.
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FiguraViii: Resistividadde unasuperredeje-a(75 cu EBCO ¡ 5 cu PBCO)enfunción
del campomagnéticoen las geometríasR~ (símbolosllenos) y B~ (vacíos)paradistintos
valoresde la temperatura.Se indica el campode ajusteB,~ de estamulticapa. asícomo
los camposde cruceB0 y R> en unade las temperaturas.

En primera aproximación,podemospensarque dicho anclajepor la estructurade

multicapahade sermásefectivocuandola distanciamediaen la red de vórtices (a) ajuste

con la distanciaentre las capasde PrBa
2Cu3O7(A). Por tanto, considerandouna red de

Abrikosov con a~=(t/fi>”
2, siendo ~ el cuantode flujo, el campode ajuste (RA) que se

obtiene,haciendoa
0=A, parala superred(75 cu EBCO /5 cu PBCO) es fi~=z2.2 T, queda

una estimacióndel rango de camposdonde el anclaje por las capasaislantesdebe ser

relevante;comovemosen la gráfica‘¿1.7(a),cercadeestecamposeproduceel primer cruce

en las resistividades(en B
0). Por otra parte,cuandoel campomagnéticose incrementapor

encimade ~ el anclajedebidoa las capasde PrBa,Cu
3O1debeperderefectividady hacerse

más débil con lo que, a campossuficientementeelevados(fi~>, deja de ser superior al

producidopor la estructuranatural de la geometría8±. De acuerdocon estemodelo de

anclajeproducidopor la multicapa,el crecimientode la resistividad~[~i] en el inicio de la

disipacióndisminuye en la región de camposmagnéticospróximaa BA (lo que ocasionael

cruce con p[B1]), como se observa claramente en la derivada de la resistividad

correspondientea laconfiguraciónparalela(figura‘¿1.7(b));estafunción, quecreceacampos

bajos,disminuyea partir de un ciertocampomagnético,presentandoun mínimo en un valor
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muy similar a fil, lo que refleja que,efectivamente,el anclajede la red de vórticesen las

capasde PrBa~Cu3O, esóptimo paradicho campo.
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FiguraVII: (a) Evoluciónde los camposde crucefi
0 (O) y B (@) en función de la

temperaturaparaunasuperredeje-a(75 cuEBCO /5 cu PBCO). Tambiénserepresentan
las líneasde irreversibilidaden las geometríasfi

1 (líneacontinua)y fi1 (líneadepuntos),
asícomoel campomagnéticode ajusteBA (líneadiscontinua).(b) En la mismamuestra,
derivada de la resistividad en función del campo magnéticocuando este se aplica
paralelamentea las capasa T=0.ST<..
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En la figura ‘¿1.8 se muestrala evolución de los cambiosen la anisotropíade la

resistividaden una seriede láminas orientadaseje-aen las que sevaria el espesorde las

capasde EuBa,Cu3O7;a la vez, el espesorde las de PrBa.,Cu3O7permanececonstanteen 5
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Figura VI.8: Curvas p(B) de varias láminas con orientación eje-a con el campo
magnéticoperpendicular(@> y paralelo (O) al plano del sustrato a temperatura
T/Tg=0.7: (a) película simple, (b) superred(100cu EBCO / 5 cu PBCO) indicándose
su C~Ifl~() fi,,, (e) superred(20 cii EBCO ¡ 5 tu PECO).
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celdas.El espesortotal de las multicapasse mantienesiempreen ~25OOÁ. lo que evita

efectoscomo los producidosporsuvariaciónenmulticapasorientadaseje-c IZO!; demanera

que. en este caso, el númerode capasaislantesaumentacon la disminucióndel espesorde

las capasde EuBa,Cu3O7.Las medidasestánrealizadasa la misma temperaturareducida.

Como observamos,el cambio de anisotropíacon respectoa la películasuperconductora

simple, producidopor la estructurade multicapa, tambiénapareceen la superred(100 cu

EBCO / 5 cu PBCO), siendo más efectivo el anclaje de la multicapa que el de carácter

intrínseco (p[fiQI<p[B~¡> en el intervalo0.7 - 5.4 T; hay que señalarque. en estamuestra,

= 1.1 T. El resultadode la superred(20 cu EBCO / 5 cu PBCO) nos indica que, cuando
se incrementasustancialmenteel númerode capasde PrBa,Cu3O7presentesen la lámina,

el anclajesobrela red de vórtices que producentiene efectosen un rangode camposmuy

amplio. En este caso, existe cruce en las resistividadesen fi
0 =2.6 T. y permanece

p~B:¡~<p[B
1], al menos. hasta9T;hay que mencionarque el campode ajustees 114=22 T.

El efectode la estructurade multicapasobrela anisotropíade la dinámicadel estado

mixto se incrementa,de formadrástica,al aumentarel espesorde las capasde PrBa1Cu3O7.

En la gráfica ‘¿1.9 secomparanPIBui] y ,4B~] a la mismatemperaturareducida(T = 0.7 T~>

de una seriede superredesen las queel espesorde las capasde EuBa,Cu3O7 es constante(40

celdas), mientrasque varia el de las de PrBa1Cu3O7desde5 hasta60 celdas. Conviene

señalar que se ha observado,en estetipo de superredesorientadaseje-a, que las capas

superconductorasestán acopladas, es decir, que no se comportan como láminas

independientes,hastaun espesorde, al menos,50 celdasde PrBa,Cu3O7r21]; de hecho,estos

autoressolo encuentrandesacoplocuandodicho espesores igual 125 celdas. Por tanto,

podemosconsiderarque las capasde EuBa2Cu3O7en estaserie nuestrade superredesestán

acopladasa travésde las de PrBa2Cu3O7.La multicapa(40 cu EBCO / 5 cu PBCO) muestra

el mismo comportamientoque el anteriormentedescritode otras superredescon capasde

PrBa,Cu3O,de 5 celdasde espesor,presentandoun cruce en las resistividadesen el campo

fio=3~9 T, porencimadel cual tiene el comportamientop[BuI<p[BA, contrario al de las

películassimplesde EuBa,Cu3O7.Al incrementarel espesorde las capasde PrBa2Cu3O7de

5 a 20 6 a 60 celdas,ya no encontramosun campofiO de crucede las resistividades,sino

que la anisotropíaestácambiadaen todo rango,siendola resistividadcon el campoparalelo

siempremenora la correspondientea la geometríaB1. Además,cabedestacarel hechode

que la multicapa (40 cu EBCO / 60 cu PBCO) tiene unos valoresde p[B~] bajos, que son

hastadosórdenesde magnitudmenoresque los de plB1] en estamisma muestra.
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Figura VIS: Resistividaden función del campomagneticode variasmulticapaseje-aen
las configuracionesfi~ (@)y B1 (0) y a T=0.7T<: (a) superred(40 cu ESCO / 5 cu
PBCO), (b) superred(40 cu EBCO / 20 cu PBCO), (c) superred(40 cu EBCO / 60 cu
PECO). Los correspondientescampos

8A se indicancon flechas.

Resultamuy interesantecompararel comportamientodesuperredescon un valor del

periodode la bicapamuyparecido,pero conunarelacióndiferenteentrelos espesoresde las

capasde EuBa,Cu
2O7y las de PrBa,Cu3O7.En las figuras VI. 10 y ‘¿1.11 sepresentandos

ejemplosde esacomparación,uno con 105 y 100 celdasporbicapaen las superredes,y otro

con 65 y 60. Como seobserva,mientrasprfi1] y 4¡3~] tienenvalorescomparablescuando
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el espesorde las capasde PrBa,Cu3O7esde 5 celdassolamente,existe una diferenciade, al

menos, un orden de magnitud (con P[
11i] <pIBj) en los otros casos.Estosresultadosen

superredescon tamañode bicapasimilar, pero con comportamientoen la resistividad tan

distinto, nos indican que la reducciónen la resistividadcon el campomagnéticoparaleloa

las capasno se debeal anclaje de los vórtices en las intercarasde la multicapa, sino al

producidopor las propias capasde PrBa,Cu
3O7.El hechode que la influenciadel anclaje

producidopor la multicapaaumentecon el espesorde las capasde PrBa,Cu3O2puededeberse

a una mayor reduccióndel parámetrode ordenen estascapas,lo que favoreceel anclajede

los vórtices.Por otraparte,a la vistade que encontramosun cambiode anisotropíaen todo

el rango de camposestudiadoy no solo en la regióncercanaa
8A’ pareceque la red de

vórticesen la configuraciónfi~
1 es muy elástica,permitiendodeformacionesque varian las

distanciasentre vórtices y. así, haciendoefectivo el anclaje producidopor las capasde

PrBa,Cu3O7en un intervalo de camposmagnéticosmuy amplio.
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Figura %‘1.1O: Curvasp(B) de superredeseje-ade EuBa,Cu3O7/PrBa2Cu3O7con bicapas
deespesorsimilar. (a) (100cu EBCO / 5 cu PBCO), (b) (40 cu EBCO / 60 cu PBCO).
Las medidasestánrealizadascon el campoperpendicular(@> y paralelo(O) a las capas,
y a la mismatemperaturareducidaT/T~=0.7.
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Figura VJ.11: Curvas p(B) a T=0.7T~ de multicapas orientadas eje-a en las
configuracionesde campomagnético8~ (•) y Sí(O): (a) superred(60 cu EBGO / 5
cu PBCO), (b) superred(40 cu EBCO / 20 cu PBCO).

La evoluciónen la anisotropíadel anclajeseponetambiénde manifiestoen las líneas

de irreversibilidad correspondientes.En la figura ‘¿1.12 se representan,para la serie de

superredewcwlastiÚ& >V¿tíW el espe~otdelasÚápásdé PrBáCú
3O permáneciélídoconstante

en 40 celdasel de las de EuBa,Cu3O7,las líneasde irreversibilidadobtenidasa partir de

medidasde resistividaden las geometríasB~ y B~. Como vemos, la superredcon 5 celdas

de espesorde PrBa2Cu3O7presentauna linea de irreversibilidad en el caso fi1 que se

encuentra,parael rangode temperaturasmedido,a camposmásaltos que la correspondiente

a la geometría~F¡~indicando que el anclaje intrínsecoes másefectivo que el debidoa la

multicapa; no obstante,hay una cierta tendenciaal crucecuando nos aproximamosa la

región de camposmásaltos (hay que tenerencuentaque en estamulticapafi.,=6.9 T). Por

su parte, la multicapa(40 cu EI3CO / 60 cu PBCO) tieneel comportamientoopuestoen todo

el rango, manifestandoque el anclajeen la estructurade superredartificial es superior al

correspondientea la estructuralamiharáaturál. La superred(40 cu EBCO / 20 cu PBCO)

es un caso intermedio entre los dos anteriores, teniendo un cruce en las líneas de
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irreversibilidad y, por tanto, un cambio en el carácterdel anclaje dominante, siendo el

anclajeintrínsecoen la regiónde temperaturasaltas y camposmagnéticospoco intensosy

el anclajepor la estructurade multicapaa temperaturasmás bajas.
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Figura VI.12: Lineasde irreversibilidadenvariassuperredeseje-aparaB1(I@) y Bu(O):
(a) (40 cu EBCO / 5 cu PBCO), (b) (40 cu EBCO/ 20 cu PBCO), (e) (40 cu EBCO
60 cu PBCO).
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6.2.2 Fuerzade anclaje.

El importantepapeljugado por la estructurade multicapasuperconductor/aislante

sobreel anclajede los vórtices,cuandoel campomagnéticoseencuentraparaleloa las capas.

se ponede manifiestoen la corrientecrítica en función del campo,endondeseproduceun

incremento respectoa la correspondientea la geometríaB1. En la gráfica ‘¿1.13 se

representael comportamientotípico de la corriente crítica, en ambas configuraciones

geométricasde campo,deunapelículaeje-asimple. Los resultadosmuestranquela corriente

críticacon el campoperpendicularal planode la muestra(JJfi±I)esclaramentesuperiora

la de la geometría~ (J481j),hechoque sedebea la influenciadel anclajeintrínseco1151.

La situacióncambiasustancialmenteen el caso de las multicapasorientadaseje-a; así, por

ejemplo, una superred (40 cu EBCO / 5 cu ERCO) presentael comportamientoque se

muestraen la figura ‘¿1.14; si bien a bajoscamposmagnéticoscontinúateniendola misma

anisotropíaque la de la películasimple. con J(~rBI] >JJB1I, a medidaque se incrementael

campo,acercándosea fi~=6.9 T, las curvas de corrientecrítica en ambasconfiguraciones

seaproximany secruzan,obteniéndose.44fi~] <J<1R¡~J,manifestandoque, en eserangode

camposmagnéticos,la efectividaddel anclajepor la multicapaessuperioral de la estructura

naturalde planosde CuO2.
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Figura VI.13: Densidadde corriente crítica en función del campomagnéticoen las
geometrías8, (símbolosllenos) y Bi (símbolos vacíos)de unapelículaorientadaeje-a
de EuB%Cu3O7/SrTiO3a distintastemperaturas.
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Figura VI.14: J(’ en función del campo magnéticoy para dos temperaturasde una
superred(40 cu EHCO 1 5 cu PBCO); fi

1 (símbolosllenos) y B~ (vacíos).

Unade las magnitudesmásconvenientesy habitualesL5,22-24], a la horadeestudiar

el comportamientode los centrosde anclajeen las películasy multicapassuperconductoras,

es la densidadde fuerzade anclajetotal, quetieneunaexpresiónbastantesencillaen función

del campomagnéticoIii:

= 0< B; (6.10>

dado que la corrientey el camposonperpendiculares,el módulo de estafuerza se calcula

simplementecomoF~=J~B. En la figura ‘¿1.15 serepresentala evoluciónde F~(B) en las dos

configuracionesde campo,fi~ y R~, de dos superredesorientadaseje-a, con igual espesor

en las capasde PrBa,Cu3O7pero distinto en las de EuBa2Cu3O7,para la misma temperatura

reducidaT=0.4fl.. Mientrasel comportamientode F~, con la geometríafi1 y en la superred

(60 cu EBCO / 5 cu PBCO>, es similar al encontradoen películaseje-a simples [24],

presentauna interesantedependenciaen la configuraciónfi~1. Pareceque la fuerzade anclaje

procedentede la estructurade multicapasemanifiesta,aproximadamente,a partir de 1 .5 T;

asimismo,parecequeestafuerzaadicionalesmáximaen tornoa 3.3 T (coincidiendocon el

campo fi.), en donde F~ con el campoparalelo se hacemayor a F~ en la geometríaB1.

Cuandoexiste un mayornúmerode capasde PrBa2Cu3O7en las superredes,su influenciaes
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cu PHCO), (b) superredeje-a(20 cu EBCO / 5 cu PBCO).

mucho mayor, produciéndoseun gran incrementoen la fuerza de anclajeen el caso

superandonítidamentea la de la geometríafi1 (figura VI. 15(b)>.

Por otra parte, en numerosasocasiones,tales como en superconductoresde baja

temperatura¡5,25], en películas de YBa2Cu3O7 eje-c [26] e, incluso, en láminas con

orientacióneje-a[24], seobserva,enestarepresentaciónde la densidadde fuerzade anclaje

total en función del campo,un escalajede las curvasobtenidasa distintas temperaturas;es

decir, todas son una manifestaciónde una curva F~(fi> universal independientede la

temperaturay que escaracterísticadel mecanismode anclaje. Los parámetrosdel escalaje

son el máximo valor de la fuerzade anclaje~ y su correspondientecampomagnético

(B~D. Siguiendoestas ideas, en la gráfica VI. 16(a) serepresentanlas curvas FP/Fh,,~ en

e
e

0.0

4 </ y>
e .t.0~t0 -

e
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función de ~‘~I,rn obtenidas,a distintastemperaturas,en una superred(75 cu EBCO / 5 cu

PBCO) con la configuraciónde campofis. Como vemos,efectivamenteexisteun escalaje

entretodasellas, indicando la acción del mismo mecanismode anclajesobrelos vórticesen

todo el rango de temperaturasestudiado. El comportamientoencontradoen esa misma

multicapaeje-a.pero con el campomagnéticoparaleloa las capas,esclaramentediferente

(figura ‘¿1.16(b)); no se observa ningún escalajeentre las curvas medidas a distinta

temperatura,de modosimilar a los resultadosencontradosen multicapasde superconductores

io~ a

(0 J-~

A
0 6

2:- ¡y
~1~12

(2

(a)
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ev
e

1,
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7 ¡ —¡

>7

0.0 1.

0 :3

A A -4
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¡ ¡

<-3

(3 9

BXB max

Figura VI.16: Dependenciacon el campomagnéticode F~ normalizadaen unasuperred
orientadaeje-a (75 cu ERCO / 5 cu PBCO) a varias temperaturas.(a) Geometríade
campoB~ (5 0.7k, A 0.5To, “ 0.357%). (b) Configuración~i (O 0.77%, A 0.ST<> y

0.35T<., E 0.27%).
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de bajatemperatura[SI. Ello se debe, sin duda, a la fuerza de anclaje producidapor la

estructurade multicapaque se superponea la que habitualmenteexiste en películaseje-a

simples, y que, dado su caráctergeométrico,no es igual de efectivaen todo el rango de

camposmagnéticos,sino que varíasegúnel valor de camposeamáso menoscercanoal de

ajusteBÁ.

En vistade la gran influenciaquepareceejercerel anclajeproducidopor la estructura

de multicapasobre la dinámicade la red de vórticesque, como seha descritoy comentado

anteriormente,abarcaun amplio rango de campos, llegando a invertir la anisotropíaen

algunasde nuestrassuperredeseje-a, convieneque analicemosy discutamosen detalle las

consecuenciasque proponela teoríaacercade estetipo de fuerzasde anclaje.En principio,

esobligadoseñalarque, en general,la sumaque relacionalas fuerzasde anclajeelementales

sobrecadavórtice (19 con la fuerzade anclajetotal sobrela red de vórtices(Fe).

= ~ fr,,, (6.11)

es muy complicaday prácticamenteimposible de realizar, ya que estasumadependede la

fuerzay la distribuciónde los centrosde anclaje,así como de las distorsionesen la red de

vórticesque producen.

El problemadel anclajeproducidopor unaestructurade multicapacuandoel campo

estáparaleloa las capasha sido estudiadodesdeel punto de vista teórico por Campbell y

Evetts [27], quienesmostraronqueesteanclajeesun casoparticularen el que la suma(6.11)

sepuedehacerde forma sencilla. Ello sedebea que, por la simetríadel sistema,las fuerzas

que ejercenlas capassobretodos y cada uno de los vórtices en esa geometríavan en la

mismadirección,que no essino la perpendiculara las capas(la fuerzade anclajeelemental

f~, que viene dada por el gradientede la energíade condensación,tiene, en un defecto

planar, la dirección de la normal a dicho defecto>. De esta manera, el problema, tan

complicadoen un principio, sepuedereducira un sistemaunidimensionalcomoel que se

representaen la gráfica VI. 17. En estemodelo, la red de fluxoidesviene representadapor

una líneade “partículas” separadasunadistanciaa~ y unidaspor muellescon móduloelástico

ji, y estásometidaa un potencialque consisteen pozosque seencuentranseparadosuna

distancia A (espesorde la bicapa), correspondiendoa las capas no superconductoras

(PrBa2Cu3O7en nuestrassuperredes).Por tanto, de acuerdocon estemodelounidimensional,

las fuerzasde anclajeelementalessesumanalgebraicamente,de modo que (6.11) queda

= Pm ‘~p (6.12>
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Figura VI.17: Esquemadel modelo unidimensionalde anclaje.Los círculosunidos por
muellescon móduloelásticoji representanla red de vórtices;u indica las deformaciones
en la red que se debena la presenciadel potencialde pozos,que estánseparadosuna
distanciaA y tienenunaprofundidadE~ queda ideade unaciertaenergíade anclaje;a0
representael parámetrode la red de vórtices.

dondep~ es la fuerzade anclajemediapor unidad de longitud del vórtice, y n~, representa

el númerode vórticesancladospor unidadde área.

Como la fuerzade anclaje(pm) produceun desplazamientoo deformación(u) sobre

la posicióndel vórtice, apareceuna fuerzaelásticafe=pu/a0 en la red que,en el equilibrio,

ha de ser igual a Pm, con lo que las deformacionesen la red quedan

u = (p~ a0)/p (6.13)

Teniendoen cuentaestetipo de desplazamientosen la red de vórtices,

encontraronque la probabilidadde que existaanclajetiene la expresión

P(n> = 2 exp(—fin
2/2)senhcj3n/2)

Campbell y Evetts

(6.14)

dondefi = (pm/p>(aú/A)si A < al,, representandoP(n) la probabilidadde que cadan vórtices

haya uno anclado; y fi=(pm/¡Ú(A/a<
3> para A>a0, de modo que P(n> representala

probabilidadde quecadan centrosde anclaje(estoes, los pozosque representanlas capas

no superconductoras)hayauno que estéanclandoun fluxoide. De caraa estudiarnuestros

resultados,es interesantediferenciary analizardoscasoslímite:

(a) ¡3’~ 1, es decir,P~”~ji y, por tanto, estamoscon una red de vórticesrígida, en

cuyo caso n se puede considerarcomo una variable continua y la distanciamedia entre
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vórticesanclados(ña0) es

(6.15)na0 - a0 f
7níxn)dn -

queesrelativamentegrandeal serj3i 1, con lo que, en general,hay pocosvórticesanclados.

Así, la densidadde fuerzade anclajetotal que,dadoel modelo unidimensional,espor unidad

de longitud, tienecomoexpresión

1:-Pnt ña
0

:3/

Pm -

(2m¿0A)1/2

Aunque no se deduceuna expresiónanalíticaal respecto,la fuerzade anclajetotal

incrementade formaconsiderablecuandoa0=A, esdecir,en el campodeajuste
8A’

en esecaso,cadavórtice estáanclado.

(6.16>

solo se

ya que,

(b) /3> 1. estoes,p~=ji, por lo queestamosen el casode unareddevórticesblanda.

Ahora, la probabilidad(6.14) se puedeexpresarcomo

(6.17)
P(n) ¡3=expl—

1n(n--l)I,

que es máximaparan = 1, con lo que ñ tiendea la unidadde forma que todos los fluxoides

estánanclados(o todos los centros de anclaje ocupadospor vórtices en el casoA> a0>,

teniéndosesiempreun anclajeóptimo. Por tanto. F~1 variade acuerdocon los valoresque

seesquematizanen la gráfica ‘¿1.18.

A
U-),

a zx\
U)

a A

13

4~4~
y.

U-PL~m ¿st0

~t

E’ ~ IX CV» IXPL ir’

FiguraVI.18: Esquemade la evolución,en funcióndel campomagnético,del anclajede
una red de vórticesblandaproducidopor defectosplanaresseparadosuna distanciaA.
Los círculosy las rectasrepresentan,respectivamente,a vórticesy centrosde anclaje.
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En amboscasos,(a) y (b), la corrientecrítica se puedeobtenerigualandola fuerza

de anclajetotal por unidadde longitud a la correspondientefuerzade Lorentz, estoes,

= J<. (4’~/a) , (6.18)

donde hemostenido en cuentaque (I/a~> esel númerode vórticespor unidadde longitud.

El comportamientoque sededuceparaJ~ en función del campomagnéticoen estoscasos

límite es el que se representaesquemáticamenteen la figura ‘¿1.19. Como vemos, ambos

casosmuestrandependenciasmuy distintas.Poruna parte,la red de vórticesrígida presenta

un pico en J~. en el campode ajustecon el periodode la multicapa,como ha sido observado

en superconductoresclásicos[2]; por otra, en la redblanda, la dependenciade la corriente

críticacon el campoes muchomássuave,siendoconstanteen un entorno<le 11Á~ Esteúltimo

pareceser el caso de las superredesEuBa
2Cu3O7/PrBa,CuO7orientadaseje-a, pues, como

se observaen la gráfica ‘¿[.20, J~¿ esaproximadamenteconstanteen dicha región. Hay que

señalarque estecarácterblando de la red de vórticesen estosmaterialessuperconductores

ha sido ampliamenteobservadoen la literatura [28]. En definitiva, la red de vórticesblanda

que poseen estos óxidos de la familia 1:2:3 hace posible que nuestras superredes

EuBa,Cu3O7/PrBa2Cu3O7eje-apuedanaprovechar,deforma óptima,el anclajeproducidopor

la estructurade multicapaen un amplio rangode camposmagnéticos.

¡2
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U~ O ¡
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(313’

—‘ ¡3 ‘4
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red rigI(li
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(3 2 • - _____________________
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FiguraVI. ¡9: Comparacióndelcomportamientoquetiene la densidaddecorrientecrítica
en función del campo magnéticode una red de vórtices rígida y de una red blanda
sometidasal anclajede la multicapa.
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Figura VI.20: CurvasJ<~(R) de una superred(15 cu EBCO / 5 cu PBCO) eje-a con el
campomagnéticoparaleloa las capasy a distintastemperaturas.

6.3 Efectosde dhnensionalidad con el campomagnéticoperpendicular a

las capas.

6.3.1 Energíasde activacion.

Hastaahorasehanvenidoanalizandola importanteinfluenciaque, en las superredes

orientadas eje-a, la estructura de multicapa ejerce sobre la dinámica de vórtices,

concretamenteen el anclaje,cuandoel campomagnéticoseencuentraparaleloa las capas.

En esteapartadovamosa estudiary discutir el papel jugadopor la superestructuraen el

estadomixto cuandoel campose aplica segúnla geometríaB
1; como veremos,aparecen

algunasdiferenciasinteresantesen comparacióncon el comportamientomostradopor las

películasorientadaseje-asimples.

Enestaconfiguracióndecampomagnético,el efectode laestructuralaminarartificial

sobrela red de vórticesse basaen que estoscruzan las capasde PrBa1Cu3O7,hechoque

puedeprovocarvariacionesen la energíade activacióndel movimiento de los vórtices en

comparacióncon las películasde EuBa,Cu3O7simples, comoya comentamosen el capítulo

anterior al referirnosa las líneasde irreversibilidad. Las medidasde resistividadson muy

‘—¡3
1~

<.>

U
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¡‘3
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útiles de caraa estudiarel comportamientode la energíade activación, ya que una de las

característicasmás importantesde la red de vórtices en los superconductoresde alta

temperaturaes el ensanchamientoinusual en la transición resistivacuando hay un campo

magnéticoaplicado. En concreto,se haencontrado[29] un comportamientotérmicamente

activadoen el inicio de la transiciónen p, según

p(T,fi) = Po exp(—LJ/kBI) (6.19)

dondeU representala energíade activaciónque, en general,dependede la temperaturay del

campo.De acuerdocon ello, en el casode las películassimplescon orientacióneje-a,seha

observado1301 que el movimiento de los vórticesocurre sobrebarrerasde energíacuya

dependenciacon el campoes

U(T,B) = (J((T)/fi. (6.20>

Esta dependenciade la energía

encuentratambiénpresenteen el caso

como se puede apreciaren la figura

(6.20>, tog(p) en funciónde 1/fi para

de activación con el

de la superredeje-a

‘¿1.21, en donde se

varias temperaturas

campomagnético,Uoc 1/fi, se

(100 cu EBCO / 5 cu PBCO),

representa,siguiendo (6.19) y

constantes.Sin embargo, los

10’

o

i o

1 0

filo

o 8T~

‘-e.

1 .5

Figura VI.21: Resistividadenescalalogarítmicaen funciónde 1/fi deunasuperredeje-a
(100 cu EBCO ¡ 5 cu PBCO) para distintas temperaturasy en la geometríafi:-. Se
encuentraunaregión lineal en el inicio de la disipación.
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valoresdeducidospara la energíade activación U0 estánen torno a 0.1 e’¿ ‘E. esdecir, se

reducenaproximadamenteen un factor tres respectoa los obtenidosen películassimplesa

la misma temperaturareducidaT/T(’ [30]; así, por ejemplo, paraT/T<7=0.5 estasuperred

muestraun valor (J~=0.1 e\
1’T, mientras que para las películaseje-a simplesse obtiene

U
0 =0.35 eVT. Por otra parte, a medida que se reduce el espesorde las capas de

EuBa2Cu3O7estadependenciade la energíade activación Ucx 1/fi sepierde,apareciendouna

nuevadependencialogarítmica[18]

U(T,B> = U<~(7) log(B/fi0) (6.21)

De maneraque, en unarepresentaciónde log(p) en funciónde log(B>, seobservaunaregión

lineal en el inicio de la disipación resistiva,comose muestraen la gráfica ‘¿1.22 parauna

superred(40 cu EBCO / 5 cu PBCO). Ello sucedeparacapassuperconductorascon 40 ó

menos celdasde espesor.no encontrándoseni estadependencialogarítmica (6.21) ni la

inversamenteproporcionalal campo(6.20) en superredescon capasde EuBa2Cu3O7con 60

ó 75 celdasde espesor.
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Figura VI.22: Representaciónlogarítmicade la resistividad en función del campo
magnéticode unasuperred(20cu EBCO / 5 cu PHCO) eje-acon el campoperpendicular
al sustrato: • 0.87%, 5 037%, • 0.6 T~, E 0.57’~J. Se pone de manifiesto cl
cíbmnflrtamtentofjjQc InofR’~
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Hay que señalarqueel comportamientoUcc log(B) en laenergíade activaciónaparece

tambiénen otros trabajosllevadosa caboen películasmuy delgadasde superconductores

clásicos¡31] e igualmente.en medidasen función de la temperaturade ese mismo grupo,

en superredesde YBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7eje-a con un espesorpequeñode las capas

superconductoras¡211. Asimismo, se ha observadoen multicapasde superconductoresde la

familia 1:2:3 con orientacióneje-c [.20,321,pero la explicaciónde su origenesun temano

aclaradotodavía. I)ado que estecomportamientologarítmicoseencontróen primer lugaren

superredesen las que las capassuperconductorasestabandesacopladas1321, se pensóque

estabaasociadoal carácterbidimensionalque, en estossistemas,tiene la red de vórtices.

Debemosrecordarque cuandoel espesorde las capassuperconductorases menorque una

cierta longitud de correlaciónL~, que indica el tamañoa partir del cual el vórtice se puede

deformar¡20] (estoes, en lóngitudesmenoressepuedeconsiderarque el vórtice es rígido>,

y, además, dichas capas están desacopladas,nos encontramosante sistemas de dos

dimensionesen los que la línea de vórtice se descomponeen segmentosindependientesque

sedenominanpancakes¡331 (gráfica ‘¿1.23).

Así, algunosresultadosexperimentales[31,32] se han interpretadoen base a las

predicciones que un modelo de anclaje colectivo ¡34] hace para redes de vórtices

bidimensionales,y quedeterminaque la energía(e) asociadaa lacreaciónde unadislocación

pancake

I
línea de campo

Figura VI.23: Esquemadela descomposicióndelvórtice en segmentostipo pancoJceque
seencuentranen las capassuperconductorasdesacopladas.
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en la red es finita y, cuandola longitud de correlaciónde los fluxoides es pequeña,esde la

forma ecclog(a0/~(T»=log(B0(T)/fi),dondea0=Úb0/B)”
2 y B

0(7) esun parámetro.En esta

imagen, las barrerasparael movimiento de esasdislocacionessonmucho menoresque la

energíaparacrearlas,por lo que la energíade activaciónU que determinalas medidasde

resistividad viene dada por e. Otros autores[35] han propuestoque un comportamiento

log(B) puedetenersu origenen la contribucióna ladisipaciónde los paresvórtice-antivórtice

(esto es, pares de vórtices que tienen el campo magnéticoen sentido contrario) que se

generantérmicamenteen sistemasbidimensionales.El argumentoprincipal de esta ideaes

que,en estecaso, la separaciónvórtice-antivórticecoincidecon la distanciaexistenteentre

los vórticesdel campomagnéticoaplicado(a0); de estamanera,la dependencialogarítmica

con el campoprovienede la energíade interacciónvórtice-antivórtice,que esproporcional

al logaritmo de su separación.

Por otro lado, al encontrarsetambiénUaclog(B) en superredescon orientacióneje-c

del tipo DyBa2Cu97/Y1~Pr~Ba,Cu3O2en dondelas capassuperconductorasestánacopladas,

si bien solo apareceen el rango de bajos camposmagnéticos[20,361, se ha considerado

tambiénla posibilidad de que estecomportamientopuedeser característicode sistemasen

los que no seproduce“entrelazamiento”(entanglernent)137,38! en la red de vórtices; sin

embargo, este tipo de explicaciones presentaproblemasrespectoal rango de campos

magnéticosen que se observael comportamientologarítmico y a su dependenciacon la

anisotropía,ya que, porejemplo,estateoríaprediceque el rangode camposen el que podría

observarseel comportamientologarítmico debe ser menor al aumentarla anisotropíadel

sistema,lo que estáen desacuerdocon el hechode que se encuentraen multicapasy no en

láminas simplesde espesorcomparable.

En nuestrocaso,encontramosla dependenciaUoc log(fi) en superredeseje-acon capas

de PrBa,Cu3O7con un espesorde tan solo 5 celdas,de modo que las capasde EuBa-,Cu3O7

estánacopladas(segúnSuzuki et al. [211 no sedesacoplanhasta120 celdas),hechoque se

confirmaal no cumplirseel escalajede las energíasde activacióncon el espesorde las capas

superconductoras(figura ‘¿1.24(a)). A este respecto,cabe señalarque, en el caso de

multicapasdesacopladas,el movimiento de los pancakesen cadacapasuperconductoraes

independientey, por tanto, la energía de activación es proporcional a su espesore

independientedel de las capasaislantes.De estemodo nuestrosresultadoscontradicenque

el comportamientologarítmicocorrespondatan sólo a superredesde carácterbidimensional

con capasdesacopladas.Es decir, no cabe, al menos para estas superredeseje-a, una

explicación de Ucclog(fi> basadaen sistemasbidimensionalescon vórtices tipo pancakeen
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Figura VI.24: Dependenciade la energíade activacióncon la temperaturaen varias
multicapasorientadaseje-aque presentanel comportamientologarítmico (geometríade
campo8). (a) Variandoel espesorde las capasde EuBa~Cu3O7: • superred(40 cu
EBCO¡ 5 cu PBCO). O superred(20 cu EBCO ¡ 5 cu PBCO). (b) Variandoel espesor
de las capasde PrBa,Cu3O7: • superred(40 cu EBCO ¡ 5 cu PBCO), y superred(40
cu EBCO ¡ 60 cu PBCO), • superred(40 cu EBCO ¡ 100 cu PBCO).

capassuperconductorasdesacopladas.

A la vista de que observamosque el comportamientologarítmicoapareceal reducir

el espesorde las capassuperconductorasmanteniendoel acoplamientoentreellasconstante,

sepuedeproponerque dichadependenciaUoclog(B) puedeserfruto de lacompeticiónentre

el espesorde las capas de EuBa,Cu3O7 y el valor de la longitud de correlación de

“doblamiento” L(?; es decir, paraespesoresmenoresque L~ (comopuedeser el casode 20

ó 40 celdas)el vórtice estárígido en cadacapade materialsuperconductorlo que, de alguna

manera,puedeconllevarun comportamientosemejanteal bidimensional.Cuandoel espesor
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superael valorL~ (porejemplopara100 celdas),los vórticespuedendoblarse,recuperándose

la dependenciaUcc 1/B típica de las películas eje-a simples. Hay que señalarque una

evolución similar a esta se ha observado recientemente en tricapas

aislante/superconductor/aislanteeje-c [39], en las que al incrementarel espesorde la capa

central se pasade tenerun comportamientologarítmico a recuperarel correspondientea

láminassimples. Cabeañadirque, en basea nuestrosresultados,podemosdeducir,paralas

láminasorientadaseje-a, un valorde ¡4-. que se encuentraen el rango160-240A , menorque

el observado[20,32] en las muestraseje-e (L~= 400 Á).

Por lo que respectaa la variaciónque tiene la energíade activación L4> (obtenidaa

partir de (6.21)) en función del espesorde las capasde PrBa,Cu3O7y de la temperatura

(figura ‘¿1.24(b)) hay varias característicasinteresantesque resaltar. Por una parte,

encontramos,en el rango de bajastemperaturas,un incrementoen los valores de U,) en

función de T, existiendo un máximo cerca de T/T~=0.6-0.7 y una disminución al

aproximarsea la temperaturacrítica. Este tipo de dependenciacon la temperaturatambien

ha sido observadoen películasde YBa,Cu3O7eje-e [401y en muestrasde las familias del TI

[41,42] y del Bi [43]. La explicación que se da [40] a estecomportamientose basaen la

competenciaentrelas dos magnitudesque contribuyena la energíade activación, U=E(.V(.

[32], que son la densidadde energíade condensaciónsuperconductora(ko) y el volumen

correlacionado(Ve), esdecir, el volumencaracterísticoque ha de desplazarseen un suceso

de activación térmica. De acuerdocon estosautores[40], 1% puedeaumentardebido a que

el crecimientode la longitud coherentecon la temperatura(Z(fl=~(0>/(l-T/T(y’
2) puede

mejorarel acoplamientoentrelas capassuperconductoras.Por tanto, en nuestrassuperredes,

el crecimientode la energíade activación en el rango de temperaturasbajaspodríaestar

producidopor un aumentoen el valor efectivode 14. quefueramayor quela correspondiente

disminuciónde E(’. A su vez, a más altas temperaturas,dominaríael decrecimientoen la

energíade condensación.Por otra parte,a la vista de la gráfica ‘¿1.24(b), se encuentraun

decrecimientoen los valores de U
0 al aumentarel espesorde las capasde PrBa,Cu3O7

dejandoconstanteel de las de EuBa,Cu3O7.Estavariación es indicativa del acoplamiento

existenteentre las capassuperconductorasa travésde las de PrBa2Cu3O7,ya que, de otra

manera, la energíade activación permaneceríaconstante[32]. No obstante,esa misma

disminuciónnosseñalaque el acoplamientosehacemás débil a medidaque seincrementa

el tamañode las capasde PrBa,Cu3O7.
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6.3.2 Fuerzadeanclaje.

La influencia que la estructurade multicapaejerce sobre la dinámicade vórtices

cuandoel campose encuentraperpendicularal planode la láminaseobservatambiénen el

comportamientode la fuerzade anclaje.Como ya se comentóanteriormente,la existencia

de la estructuralaminarartificial no modifica el hechode que haya un escalajeen función

de la temperaturade las curvas FP(B) (gráfica ‘¿1.16(a)). No obstante, como podemos

apreciaren la figura ‘¿1.25. la dependenciageneralque tiene la curvadeescalade la fuerza

de anclajesí semodifica claramenteal ir reduciendoel espesorde las capasde EuBaCu3O7

en nuestrassuperredeseje-a.Mientrasque la multicapa(100cu EBCO / 5 cu PBCO> todavía

presentael mismo comportamientoque la película superconductorasimple, una pequeña

desviaciónseempiezaa observaren la muestra(40 cu EBCO / 5 cu PBCO). Estadesviación

se haceaún mayor en el casode la superred(20 cu PECO/ 5 cu PECO>, endonde la caída

en la fuerza de anclajees mássuave.Un fenómenosimilar sucedea medida que sereduce

el acoplamientoentre las capassuperconductorasmedianteel aumentodel espesorde las

capasde PrBa,Cu3O7(gráfica ‘¿1.26).
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Figura VI.25: Dependenciacon el campomagnético(geometría~ de la fuerzade
anclajenormalizadaen variasmuestrasorientadaseje-a con distintos espesoresde las
capasde EuBa-,Cu3O7:• películade EuBa2Cu3O7simple, O superred(100 cu EBCO
5 cu PECO), a superred(40 cu EBCO ¡ 5 cu PBCO), superred(20 cu EBCO ¡ 5 cu
PECO).
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Figura ‘¿1.26: Dependenciacon el campo magnético(geometríafi1) de la fuerza de
anclajenormalizadaen varias muestrasorientadaseje-a con distintos espesoresde las
capasde PrBa,Cu3O7: A películade EuBa,Cu3O7simple, • superred(40 cu EBCO 1 5
cu PBCO), a superred(40 cu EBCO / 20 cu PBCO).

Estavariaciónen las curvasde escalade la fuerzade anclajevieneacompañadapor

una nuevadependenciade la corrientecrítica con el campomagnético.Si en las películas

simples con orientacióneje-a la región de alto campo(B>Bmax) se describeen basea un

modelo de flux creep [44] con una energíade activación Uoc 1/fi 124]. ahora, en las

superredesen las que se desvíala fuerzade anclaje,se encuentraque la corrientecrítica

dependeexponencialmentedel campomagnético,comosepuedeapreciaren la figura ‘¿1.27,

en la queserepresentaJ~ (enescalalogarítmica>en funciónde fi, a 30 K, paraunasuperred

(20 cu EBCO / 5 cu PBCO). En estágráfica seobservauna región lineal en el rango de

campos fi> ~max~ Hay que señalarque un comportamientoexponencialsemejanteha sido

observadopreviamenteensuperredesYBa2Cu3O7/(Pr~Y1,~>Ba1Cu3O7con orientacióneje-cen

las que las capassuperconductorasestabandesacopladas[45], por lo que la dependencia

exponencialen la corrientecrítica se ha asociadoa efectosdedimensionalidadcausadospor

el desacoplo.En el casode nuestrassuperredeseje-a,hemosencontradoel comportamiento

J~~exp(-B)reduciendoel espesorde las capasde EuBa,Cu3O7que, por otra parte,están

acopladas, lo que sugiere que está causado probablementepor un incremento en la

anisotropíade la red de vórtices más que por un desacoplocompleto de las capas



6. INFLUENCIA DE LA SUPERESTRUCTURAEN EL ESTADOMIXTO... 195

superconductoras.Recientemente,seha observadoen superredeseje-c [461que la presencia

del comportamientoexponencialen la corrientecríticavieneacompañadoporuna reducción

bruscaen la energíade anclajecolectivoal aumentarel campo,por lo que seha indicadoque

podríaestar asociadoa un gran “ablandamiento”de los vórtices. Cabeseñalarque estos

autores[46], al igual que parecesucederen nuestrassuperredesorientadaseje-a, asocianla

existenciadel comportamientologarítmico de la energíade activacióncon la dependencia

exponencialen la corrientecrítica.
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Figura ‘¿1.27: Densidadde corrientecrítica(en escalalogarítmica)en funcióndel campo
magnético(geometríafi1) a 30 K de unasuperredeje-a(20 cu EBCO ¡ 5 cu PECO).La
rectaindica un comportamientode tipo exponencial.
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6.4 Conclusiones.

-Se ha estudiadola influenciade laestructurade multicapaartificial sobrela dinámica

de la red de vórticesen superredesEuBa,Cu3O7/PrBa,Cu3O7orientadaseje-a, superredesen

las que sepuedediferenciarentreel efectode origen intrínsecoproducidopor la estructura

laminar natural y la influencia que se debe al apilamientode capassuperconductorasy

aislantes,hechoque no esposibleen las superredesorientadaseje-c en dondeambosefectos

sesuman.El estudioseha llevadoa cabomediantelas medidasde magnetorresistenciay de

corrientecrítica en las configuracionesgeométricasde campo magnéticoperpendiculary

paraleloal planodel sustrato.

-Las medidasde magnetorresistenciahan puesto de manifiesto el mecanismode

anclaje de la red de vórticesproducido por la estructurade multicapacuandoel campo

magnéticoes aplicadoparalelamentea la lámina. Esteanclajeesefectivoen un amplio rango

de camposmagnéticosen tornoal campode ajusteentrela red de vórticesy la estructurade

multicapa, llegandoa sermáseficaz que el de carácterintrínseco. Se ha observadoque el

aumentodel númerodecapasde PrBa.,Cu3O2suponeun mayor rangodecamposmagnéticos

en el que seencuentrala influenciadedicho anclaje;asimismo,el incrementoen el espesor

de las capasaislantesllega a conducir a una inversiónde la anisotropíacon respectoa la

existenteen películaseje-asimplesen todo el rangode camposmagnéticosmedido. Por su

parte, los resultadosen la densidadde fuerzade anclaje,obtenidosa partir de las medidas

de corriente crítica, confirman la presenciadel anclaje producido por la estructurade

multicapa.El análisisde los resultadosen basea un modelo de anclajeunidimensionalpone

de manifiesto que el hecho de que la red de vórtices en este tipo de materiales

superconductoresseablandahaceposibleque el anclajeen las capasaislantesseaeficaz en

un amplio rangode campos.

-La superestructurainfluye tambiénsobrela dinámicade vórticescuandoel campo

seencuentraperpendiculara las capas(paraleloa los planos de CuO2), produciendonuevos

comportamientos.Se haencontradoque,a medidaque sedisminuyeel espesorde las capas

de EuBa2Cu3O7(dejandoconstanteel de las de PrBa2Cu3O7),la energíade activación del

movimientodevórticespasadeunadependenciaUoc 1/fi típicade las películaseje-asimples

a un comportamientoUcc tog(fi> cuandoel espesordel EuBa2Cu3O7sereducesuficientemente

(menosde —50 celdasunidad). Puestoque seobservaestefenómenoen superredesen las

que las capas superconductorasestán acopladas, hecho que se deduce de la no

proporcionalidadentre la energíade activación y su espesor,pareceposible que tengasu

origen en la competenciaentreel valor de la longitud de correlaciónde “doblamiento” a lo
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largode la direccióndel campomagnéticoy el espesorde la capasuperconductora,de modo

que la dependenciaestaría producida por la rigidez del vórtice dentro de capa de

EuBa-,Cu3Q. Asimismo, se encuentrauna desviaciónen la densidadde fuerza de anclaje

normalizada, tanto al reducir el espesorde las capasde EuBa,Cu3O7comoal aumentarel de

las capas de PrBa2Cu3O (es decir, al disminuir el acoplamiento entre las capas

superconductoras),lo que indica unamodificaciónen el mecanismodeanclajerespectoa las

películassimples: estadesviaciónen la fuerzade anclajeviene acompañadade una nueva

dependenciaexponencialde la densidadde corrientecrítica con el campo magnético,que

podríaestarrelacionacon un ablandamientode los vórtices.
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7. Conclusionesgenerales.

En estetrabajo se ha llevado a cabo un estudioexperimentalacercade los óxidos

superconductoresde alta temperaturade la familia 123 obtenidosen forma de lámina

delgada.En concreto,se ha realizadoun análisis detalladodel procesode crecimientoy de

la microestructura de películas con distintas orientaciones,así como de superredes

superconductor/aislanteorientadas eje-a. Asimismo, los resultados obtenidos de sus

propiedadesde transporteen el estado mixto han permitido comprendermejor tanto el

comportamientoanómalodel efecto Hall en láminas orientadaseje-c, como los efectosde

anclaje y dimensionalidadque producela estructurade multicapa en las superredes.Las

conclusionesdel trabajo seresumenen los siguientespuntos:

1>. Seha utilizado un sistemade pulverizacióncatódicatipo magnetrónespecialmente

preparadopara la deposiciónde láminasdelgadasde superconductoresde alta temperatura

crítica. Se han empleadodiversastécnicasde caracterizaciónestructuralde las muestras

(difracción de rayos-X. microscopiaelectrónicade transmisión,microscopiaelectrónicade

barrido,microscopiade fuerzaatómica),y seha llevadoacabolaautomatizacióndel proceso

de medidade variaspropiedadesde transporte(curvascaracterísticasI-V, resistividad,efecto

Hall, magnetorresistencia).Se ha procedido a la puesta a punto de un sistema de

fotolitografía, y se ha utilizado un equipo para la variación controladadel contenido de

oxígenoen películasdelgadassuperconductoras.

2>. Se han obtenido láminas delgadassuperconductorasde óxidos de la familia

RBa~Cu3O7(R=Y, tierra rara> conel ejec de la estructuraperpendicularal planodel sustrato

que poseenelevadastemperaturascríticas (TI.—86-89 K>. Asimismo, se ha conseguido

optimizarel crecimientode películasde estosmaterialescon la orientacióneje-a(T~ — 82-88

K>, esdecir, con los planosde CuO2perpendicularesal plano de la lámina,sobresustratos

de SrTiO3(100)y LaAIO4íOO>; estaspelículaseje-ason poco habitualesen la literatura, y

su obtenciónha hechoposibleponerde relievenuevaspropiedadesque sonconsecuenciade

la anisotropíade estosóxidos superconductores.
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3). En el crecimientoy caracterizaciónde las láminas con orientacióneje-acabe

destacarlos siguientesresultados:

-Se ha encontradoque el empleo de un método de dos pasos de temperaturade

deposición(6500C-7100C>,de europio como tierra rara y de una baja presiónparcial de

oxígenoen la pulverización(6% en 300 mTorr) sonprocedimientosadecuadosparaobtener

estas láminas eje-a con una muy alta calidad en la estructura y en las propiedades

superconductoras.

-Las películaseje-a asíobtenidasposeenaltastemperaturascríticas (T<. — 82-88 K) y

comportamientometálico (p(300K)Ip(100K) = 1 .3-1.6).

-Son altamentetexturadascon curvasrocking muy estrechas(FWHM=0.10-0.20).

-Su microestructuraconstade dominiosde —200 Á de tamaño, que estánseparados

por fronterasde 900, de modo que los planosde CuO
2 de un dominio son perpendiculares

a los del vecino.

4). La comparaciónentre películas eje-a y eje-c ha permitido el estudio de la

anisotropíade variaspropiedadesde transporte:

-La línea de irreversibilidadde las películaseje-c se encuentrapor encimade la de

las orientadaseje-a, lo que concuerdacon los más altos valoresde J~., e indica un mejor

anclajede los vórtices.

-Seha encontradoque el efectoHall en estadonormal en láminaseje-a (H a) tiene

signo negativo(tipo electrón> y esprácticamenteconstantecon la temperatura,a diferencia
de las películaseje-c (Hile) en dondeR11>0 y varíacon 7’.

-Se ha observadoque la resistividad Hall en el estadomixto de las películaseje-a

difiere de los monocristalesdebido a su microestructurade dominios. Por su parte, en

láminasorientadaseje-c, p~ enel estadomixto presentaunacontribuciónnegativaanómala

de signo contrario a la del estadonormal que no puedeser descrita en términos de los

modelosclásicosde dinámicade vórtices.

5). De los estudiosreferentesa la anomalíadel efecto Hall en el estadomixto de

películasorientadaseje-c caberesaltarlos siguientesaspectos:

-Seha encontradoqueexisteun campocaracterísticode laanomalía(Hm> que define

una región estrechaen el diagramade fases(H-T). Asimismo, sehan observadorelaciones
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de escalaentre las resistividadesHall y longitudinal p~,(J-I> ocp~~fl(H) en el inicio de la

disipación. La existenciade estasleyesde escalaindican que la contribucion Hall negativa

esde origen intrínseco,esdecir, se debea la dinámicade vórtices.

-La contribuciónHall negativadel movimientode vórticesexistecualquieraque sea

la regiónestudiadadel diagramade fases(H-1) de estossuperconductores,esdecir, tantoen

la zonade yidrio de vórticescomo en la de líquido de vórtices.

-Se ha observado,en la región de la anomalía,una ley de escalaen función de la

densidadde corrientedel tipo p~/J)ocp~~fl(J> con n= 1.0, lo que implica que, en estaregión,

la conductividad Hall (u~<p,~,/p~~) no es independientedel anclaje, lo que parece

contradecirlas prediccionesde un modelo teórico hidrodinámicorecientementepropuesto.

-Tanto el cociente £/~O, que relacionael recorrido libre medio con la longitud

coherente,comola densidadde portadoressonparámetrosmicroscópicosquejueganun papel

muy importanteen la existenciadel anómalocambiode signo en el estadomixto, ya que

dichaanomalíatiendea desapareceren el límite limpio (E/Z0> 1) y sufre grandescambios

al variar el contenidode oxígenoen las láminas.

-Todo ello muestraun claro origen intrínsecode la anomalía,pudiéndosedescartar

los numerososmodelosque implican un origen extrínsecodel efecto. En particular, los

resultadosobtenidosestánenconsonanciaconmodelosteóricosmicroscópicosde movimiento

de vórtices, propuestosrecientemente,que basanla explicación de la anomalíaen una

redistribuciónde la cargaen el núcleo del vórtice.

6>. Se han crecido multicapasorientadaseje-a del tipo EuBa,Cu3O7/PrBa2Cu3O7

(superconductor/aislante)sobre sustratosde SrTiO3(l00> y con diversas longitudes de

modulación; en ellas los planosde CuO2 estáncompartidospor las distintascapas,al ser

perpendicularesa las mismas. El análisisestructuralha puestode manifiestolos siguientes

resultados:

-Los rayos-Xrevelan la existenciade satélitesde difracción de ánguloalto (hastael

tercerorden)que sonproducidospor el ordenadicionalquesuponela estructurade superred.

-Las retiexionesBragg 6/20 así como las curvas rocking en torno a (200> son

estrechas(FWHM=0.2
0).

-La microscopiaelectrónicade transmisiónen seccióntransversalrevelano sólo la

existenciade una estructurade multicapa, sino también un buen acoplo entre las redes
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cristalinasde las distintascapas.

7). Las superredesEuBa1Cu3O7/PrBa,Cu3O7orientadas eje-a tienen transiciones

superconductoras,incluso aquellas con un alto porcentaje de PrBa2Cu3O2. Al estar

compartidoslos planosdeCuO,, las capasde PrBa1Cu3O7modifican la estructuraelectrónica

en las capas superconductoras,produciendouna localización y/o disminución de los

portadores;ello tiene como consecuenciaJa existenciade un comportamientode saltode

rangovariableen la resistividady un incremento(en valor absoluto)del coeficienteHall RH.

Por otra parte, las capas de PrBa,Cu3O7también afectan a la dinámica de vórtices,

produciendovariacionesen la línea de irreversibilidad,

8>. Las propiedadesmás destacablesdel magnetotransporteen el estadomixto de

superredesEuBa2Cu3O2/PrBa,Cu3O2eje-ason:

-En estassuperredessepuedediferenciarentreel anclajeintrínsecoproducidopor la

presenciade los planos de CuO, y el anclaje debido a la estructura de multicapa

superconductor/aislante,ya que las capasartificiales son perpendicularesa la estructura

laminarnaturalde los planos de CuO-,.

-Las medidasde magnetorresistenciay corrientecrítica han puestode manifiestoel

mecanismode anclajede la red de vórticesproducidopor las capasaislantesde PrBa2Cu3O7

cuandoel campomagnéticoesaplicadoparalelamentea la lámina. Dicho anclajees efectivo

en un amplio rango de camposmagnéticosen torno al campode ajuste entre la red de

vórticesy la estructurade multicapa,pudiendosermáseficaz que el de carácterintrínseco.

La influenciadel anclajepor la estructurade multicapasehacetodavíamayoral incrementar

el númerode capasaislantesy al aumentarel espesorde las mismas,llegandoa producirse

unainversiónde la anisotropíacon respectoa las películaseje-asimplesen todo el rangode

camposmagnéticosmedido,

-De acuerdocon el análisis de los resultadosen base a un modelo de anclaje

unidimensional,el hechode que la red de vórtices sea blandaen estetipo de materiales

superconductoresesel que haceposiblequeel anclajeen las capasde PrBa2Cu3O7seaeficaz

enun amplio rangode campos.

-Sehaobservadoque,cuandoel campomagnéticose aplicaperpendiculara las capas

(paralelo a los planos de CuO2>, la superestructurada lugar también a nuevos

comportamientosrelacionadoscon efectos de dimensionalidad. Por una parte, se ha

encontrado,inclusoensuperredesde capassuperconductorasacopladas(pocoespesoren las
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aislantesde PrBa,Cu3O7),que la energíade activación del movimientodevórtices tiene una

dependenciaUcclog(B> a] reducir suficientementeel espesorde las capasde EuBa,Cu3O7

(menos de —50 celdas unidad), comportamiento habitualmenteasociado a sistemas

bidimensionalesde capasdesacopladas.De acuerdocon nuestrosresultados,estapropiedad

parecemás bien ligadaa la rigidez del vórtice en cadacapasuperconductora,que seproduce

a causade la competiciónentrela longitud de correlacióndel vórtice a lo largo del campo

magnéticoy el espesorde las capasde EuBa2Cu3O7.Por otro lado, se ha observadouna

desviaciónen la densidadde fuerzade anclajenormalizada,tantoal reducirel espesorde las

capasde EuBa,Cu3O7como al aumentarel de las capasaislantes,lo que indica un cambio

en el mecanismode anclajequepodríaestarrelacionadacon un ablandamientode los vórtices

en estasestructuras.
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