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1. INTRODUCCION. 1

1. Introduccion.

Cuando hace menos de diez afios Bednorz y Miiller {1] descubrieron la
superconductividad de alta temperatura critica. se abrieron nuevas y grandes expectativas en
el campo de la fisica del estado soélido en general y en el de la superconductividad en
particular. Estos materiales no s6lo han supuesto un auténtico reto para la comunidad
cientifica por sus buenas caracteristicas de cara a las aplicaciones tecnologicas (altas
temperaturas criticas (T.) y elevados campos magnéticos criticos (f1..,)), sino que también han
puesto de manifiesto nuevos € interesantes fendomenos fisicos asociados a la
superconductividad, incluso en lo referente al mecanismo microscépico en que se basa.
Dentro de estos fendmenos, merecen una mencion especial los encontrados en el estado
mixto, que han proporcionado una imagen completamente nueva del diagrama de fases (H-T)
y de la red de vortices [2,3]. Tales comportamientos novedosos en el estado mixto son
consecuencia del cambio de papeles, con respecto a los superconductores convencionales, en
los factores que influyen en la dindmica de vortices [3]; por una parte, el acceso de la
superconductividad a un rango de temperaturas altas hace posible que las fluctuaciones del
parametro de orden y, especialmente, las fluctuaciones térmicas adquieran una importancia
que no tenian en los superconductores de baja temperatura; por otro lado. el anclaje
producido por defectos, que es habitualmente fuerte en los superconductores convencionales,
ahora, en los nuevos 6xidos superconductores, es mas débil.

St en un superconductor clasico, de baja temperatura critica, se aplica un campo
magnético mayor que H.,, este puede penetrar en forma de vortices que se ordenan formando
una red triangular (figura [.1(a)); en esta fase existe orden trasiacional de largo alcance
similar al que existe en los aomos de un soélido cristalino. Al aumentar el campo, los
vortices se acercan y sus nicleos comienzan a solaparse; cuando se alcanza el campo critico
superior -, la red de vortices desaparece y el material recupera el estado normal. Como
contraste, una de las caracteristicas principales que presenta el diagrama de fases
fenomenologico de los superconductores de alta temperatura (figura 1. 1(b)) es la presencia
de una fase nueva de liquido de voértices [3]. En estos oxidos, la transicion en H, se

ensancha como consecuencia de las fluctuaciones, de modo que se convierte en un cambio
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Figura I.1: (a) Diagrama de fases H-T correspondiente a los superconductores de baja
temperatura convencionales. (b) Diagrama de fases fenomenoldgico del YBa,Cu,0;, que
incluye los efectos debidos a las fluctuaciones térmicas y del parimetro de orden. H{(T)
indica la transicion de la red de vortices {s6lido) al liguido de vortices que se ha asociado
con {a linea de irreversibilidad (tomado de la referencia (3]).



1. INTRODUCCION. 3

gradual del metal normal al liguido de vortices al irse formando los pares de Cooper. En esta
fase de liguido de vortices, estos se pueden mover y solo existen correlaciones de corto
alcance entre sus posiciones, de la misma manera que entre los 4tomos en un fluido
convencional. Al ir reduciendo la temperatura, las interacciones entre los vortices son mas
importantes que el efecto de las fluctuaciones térmicas, y se produce una transicion a una
fase de solido de vértices. Esta fase consiste bien en un vidrio de vdrtices cuando hay
desorden, o bien en una red de vortices ordenada cuando no lo hay [2,3]. Para campos
magnéticos muy proximos a He, (pero mayores), los vortices estdn muy alejados unos de
otros y, por tanto, su interaccion es débil, apareciendo nuevamente una fase liquida. Cabe
mencionar que fa anchura de esta region es tan solo del orden de 1 gauss [3].

En la fase de solido de vortices, la resistividad cumple p(/—0)-0, siendo J/ la
corriente de transporte, de manera que no se produce disipacion. No obstante, una corriente
suficientemente intensa puede superar las barreras de energia que se oponen al movimiento
de los vortices. lo que origina disipacion por encima de una determinada densidad de
corriente critica J.. Por su parte, en la fase liguida, si existe disipacion (para J/->0) producida
por el movimiento de los vortices, pudiéndose diferenciar dos regimenes; en primer lugar,
cerca de la transicion de fase, la influencia de los centros de anclaje es importante,
produciéndose el movimiento de los vértices gracias a la activacion térmica, de manera que
aparece una resistividad lineal finita con una dependencia tipo Arrhenius, p ocexp(-U/k,T),
siendo U la energia de activacién [4]. A temperaturas mds aitas y/o campos magnéticos mas
intensos (es decir, en la region préxima a la linea H.,(T)), el efecto del anclaje sobre los
vortices es despreciable, de modo que existe un régimen de flux flow, es decir, en el que los

vortices se mueven libremente, y donde la resistividad es lineal con el campo.

Deniro de este complejo diagrama de fases fenomenologico del estado mixto se
encuentran nuevas e interesantes propiedades en distintas magnitudes, como el
ensanchamiento de la transicion resistiva al aplicar un campo magnético |5], la existencia de
una linea de irreversibilidad (en donde ¢l comportamiento magnetico cambia de histerético
a reversible) por debajo de H, [6] que, a menudo, se ha asociado con la transicion de fase
solido-liguido |7,8], y la acentuada disminucion de la corriente critica con la temperatura
que ocurre, incluso, lejos de la transicion superconductora [9]. Una de las propiedades que
ha atraido una mayor atencidn, dado que su explicacién contribuiria notablemente a la
comprensién de la dindmica de vértices, es la aparicién de un andmalo cambio de signo en
la resistividad Hall [10]. Cabe sefialar que estos nuevos efectos no son especiticos de la

superconductividad de alta temperatura, ya que muchos de ellos han sido encontrados



posteriormente en los superconductores convencionales [11,12], pero es en los cupratos en
donde son importantes, debido a sus pardmetros caracteristicos, lo que ha permitido su
descubrimiento. Por otra parte, hay que mencionar que la comunidad cientifica ha venido
desarrollando un gran esfuerzo en los tltimos afios con objeto esclarecer estos fenémenos,
lo que ha permitido avanzar considerablemente en el conocimiento del estado mixto |3], si
bien son muchos e importantes los comportamientos en la dinimica de vortices que quedan
por explicar para alcanzar una descripcion completa.

i Cu(2)

— 0(4)
b — Cu(1)

o)

a

Figura 1.2: Esquema de la estructura cristalina ortorrémbica del YBa,Cu,O, (tomado de
la referencia [13]).

Otro aspecto muy importante a tener en cuenta de cara a explicar el comportamiento
de estos Oxidos superconductores y, en particular, de los miembros de la familia del
YBa,Cu,0, (familia 1:2:3) es su anisotropia. Esta es consecuencia de la presencia en la
estructura cristalina (figura [.2) de los planos de CuQ, a los que va asociada la
superconductividad, de modo que se puede diferenciar claramente entre el comportamiento
referente a la direccion paralela al eje ¢ de la estructura y el correspondiente al plano ab, que
es perpendicular a la anterior direccidn y, por tanto, paralelo a los planos de CuO, {13). Por
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ello, la consecucion de una explicacion completa del comportamiento de estos materiales
superconductores ha de pasar por la obtencion de resultados correspondientes a las distintas
direcciones cristalograficas, para lo que es necesario la fabricacion de las muestras adecuadas
con una estructura aitamente cristalina, ya sea en forma de monocristal o de lamina delgada.
A este respecto, durante los afos posteriores al descubrimiento de los superconductores de
alta temperatura, se han desarrollado complicadas i€cnicas de fabricacion que han permitido
el crecimiento de monocristales en forma de plateler [14] de estos 6xidos de estructura tan
compleja, asi como de peliculas deigadas con el eje ¢ de la estructura perpendicular al plano
del sustrato (orientadas eje-c) [15]; en ambos casos, los planos de CuQ, se encuentran
paralelos al plano de la muestra.

Por el contrario, existen muy pocos trabajos referentes al crecimiento de laminas
delgadas con otras orientaciones y, en concreto, con la orientacion eje-a. La obtencion de
peliculas con esa orientacion es muy importante, dado que en ellas los planos de CuQ, se
encuentran perpendiculares al plano del sustrato. Ello puede permitir analizar las propiedades
de estos superconductores en una direccion perpendicular a Ja habitualmente estudiada;
ademds estas muestras tienen un gran interés desde el punto de vista fecnoldgico para las
apliaciones en dispositivos de tipo tunel, puesto que tienen una longitud coherente
relativamente larga en la direccion perpendicular al plano de la lamina. En ese mismo
contexto, resulta muy interesante la fabricacion de ldminas con estructura de multicapa, esto
es, formadas por una sucesion alternada de capas de distintos materiales, que son sistemas
en los que se puede cambiar de forma artificial la anisotropia. lo que es muy atil de cara a
estudiar de forma controlada la influencia de ese factor sobre las distintas propiedades del

superconductor; ademas, pueden permitir poner de manifiesto la existencia de otras nuevas.

En esta tesis se ha realizado un estudio experimental dirigido a avanzar en el
conocimiento de las caracteristicas anteriormente mencionadas de los éxidos superconductores
de alta temperatura critica y, en concreto, de los miembros de la familia 1:2:3 obtenidos en
forma de limina delgada. Por una parte, se analiza el proceso de crecimiento de estos
materiales para la obtencion de peliculas orientadas eje-a con buenas propiedades
estructurales y de transporte, algunas de las cuales se comparan con las correspondientes a
la orientacion eje-c para ver la influencia de la anisotropia. Ademds, se acomete la
fabricacion y la caracterizacion de superredes superconductor/aislante orientadas eje-a. Por
otro lado. se profundiza en el conocimiento de la dindmica de vortices mediante el analisis
del magnetotransporte eléctrico (efecto Hall, magnetorresistencia, corriente critica, curvas
I-V) en este tipo de muestras; asi, se estudia la relacion entre el movimiento de vortices y
el anomalo cambio de signo que sufre la resistividad Hall en el estado mixto. Asimismo, se



analiza la influencia que en las superredes tiene la estructura de multicapa sobre la red de
vortices, de modo especial en lo relativo al anclaje. Finalmente, cabe sefalar que este estudio
del estado mixto se sitia. en general, en la regidn del diagrama de fases que corresponde a
la nueva fase de liguido de vortices, en donde el movimiento de vértices produce una sefal
disipativa.
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2. Sistema experimental y métodos de medida.

2.1 Técnica de obtencion de peliculas delgadas: sistema de pulverizacion
catodica.

La pulverizacion catddica (sputtering) es una de las técnicas de condensacion fisica
en vacio con mayor €xito, ya que permite la deposicion en forma de lamina delgada de todo
tipo de materiales. ya sean elementos simples o compuestos, conductores o aislantes, sobre
todo sustrato que pueda permanecer en condiciones de vacio. Esta técnica se basa en un
proceso que se representa esquematicamente en la figura II.1 y que consiste en el bombardeo,
mediante iones creados en un plasma, del blanco que se quiere pulverizar [1,2]. Los iones
del plasma, que se genera al aplicar un campo eléctrico entre dos electrodos en el seno de
un gas inerte a baja presion, son acelerados hacia el catodo (en donde se encuentra el
blanco), colisionando con €l y logrando arrancar &tomos de su superficie; dicho material
extraido como consecuencia de la pulverizacion del blanco se recoge sobre un sustrato
cercano con objeto de formar la pelicula delgada. El rendimiento de la pulverizacion catddica
se define como el ndmero de atomos arrancados por ion incidente, valor que depende de la
masa de los iones. de su energia, y del material bombardeado.

Existen diversos tipos de sistemas de pulverizacion catdédica; entre ellos, el sistema
de pulverizacion tipo diodo es el de geometria mas sencilla, ya que consiste en dos electrodos
entre los que se produce la descarga, caracterizandose por una eficiencia media baja. La
técnica de pulverizacion tipo magnetron supone una gran mejora respecto a la anterior, pues
con ella se pueden alcanzar ritmos de deposicion mas elevados. Este incremento es
consecuencia de la presencia de un campo magnético (50-100 Oe) que es perpendicular al
campo eléctrico en e} catodo, con lo que el movimiento de los electrones y el plasma se
confinan en sus cercanias, incrementindose la eficiencia de la ionizacidon. De esta manera,
se puede mantener el plasma a mas bajas presiones y menores diferencias de potencial. Por
otra parte, en la pulverizacion con radiofrecuencia, la ionizacion del gas se consigue con
radiacion electromagnética con una frecuencia del orden de MHz; este método se emplea para

la pulverizacion de materiales aislantes ya que con el se consigue evitar la acumulacion de
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Figura 11.1: Representacidn esquematica del proceso de pulverizacion catodica.

carga positiva en la superficie del blanco.

El sistema de pulverizacion catddica con el que se han depositado las laminas delgadas
de este trabajo es un equipo Microscience Researcher 101 de ultra alto vacio (grafica 11.2);
los elementos mas importantes de los que consta son:

- Camara principal donde se realiza {a pulverizacidn.

- Precdmara para introducir los sustratos y sacar las muestras sin que se produzca una
pérdida del vacio.

- Sistemas de bombeo; la camara principal y la precidmara se evacian, cada una de
ellas, mediante una bomba turbomolecular y una rotatoria de asistencia. La bomba

turbomoiecular para la cdmara principal es una Balzers horizontal de 500 l/s. En ambas

camaras existe una conduccion en puente (by-pass) que permite, cuando se parte de presion
atmosférica, ¢l bombeo directo con las bombas rotatorias.

- Blogue portasustratos con calefactor incorporado que alcanza hasta 1000°C; esta
formado por dos piezas metdlicas que estdn unidas a un cuerpo ceramico de alumina en el
que se encuentra el calefactor resistivo; en dicha cerdmica se sitdan los sustratos sobre los
que se va a depositar la lamina.

- Brazo en forma de "T", que sujeta el bloque portasustratos y permite su moviniento
en el interior de 1a cAmara principal. Lleva incorporado un termopar para la medida de la
temperatura del portasustratos.
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Figura 11.2: Imagen general del equipo Microscience R-101 empleado para la deposicion
de laminas delgadas superconductoras.

- Brazo de transferencia; este elemento engancha el bloque portasustratos a modo de
"tenedor”, lo que permite trasladarfo de la cdmara principal a fa precamara 0 en sentido
contrario. El procedimiento para introducir el sustrato en la cdmara principal se inicia con
la colocacion del bloque portasustratos en el brazo de transferencia dentro de la precamara;
después, se evaciia esta y, cuando se iguala la presion con la de la cdmara principal, se abre
la valvula de puerta que las comunica y se traslada el portasustratos hasta el brazo en forma
de "T" (figura [1.3); luego, se retira el brazo de transferencia y se aisla la cdmara principal.
Hay que sefialar que el brazo en forma de "T" permite el movimiento circular (360°) del
bloque en el plano horizontal (figura [1.3), v que existe un termopar en e} brazo de
transferencia para controlar la temperatura cuando se realiza algin tratamiento térmico en

la precimara.

-Magnetrones (grafica 11.4); el equipo consta de tres magnetrones que funcionan en
corriente continua para realizar la pulverizacion catddica (dos para biancos de 1.5" de
didmetro y otro para un tamafio de 2"). Dichos magnetrones son de cdtodo plano circular vy,
en ellos, el campo magnético se genera mediante una serie de imanes permanentes que se
encuentran en la parte superior del citodo, directamente debajo del blanco. L.os imanes estin
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Figura 1L.3: Gréfico esquemitico, en vision superior, de las dos cdmaras del sistema de
deposicion R-101. (1) Brazo de transferencia. (2) brazo en forma de "T", (3)-(4) indican
el movimiento del brazo en forma de "T" en el plano de la grifica para posicionar el
portamuestras sobre cada magnetron,

dispuestos en una geometria tal que existe una region circular cerrada en la que las lineas de
campo magnético estdn paralelas a la superficie del citodo, con lo que el plasma generado
tiene aspecto toroidal. Asimismo, se ha instalado en el equipo un cuarto magnetrén preparado
para trabajar con radiofrecuencia en blancos aislantes de 1.3" de didmetro.

- Manipulador y motor "paso a paso” con unidad de control; permiten, mediante el
movimiento del brazo en forma de "T", controlar, respectivamente, la posicién de la muestra
en altura y a lo largo del circulo de la camara principal (figura 1{.3) para colocarla sobre
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cada uno de los magnetrones. Como se vera posteriormente, ello es muy importante, pues
hace posible una configuracién geométrica dptima para depositar los superconductores de alta
temperatura y, asimismo, permite la obtencion de multicapas.

- Electronica; fuentes DC y de radiofrecuencia para polarizar los magnetrones,
controlador de temperaturas del calefactor del bloque portasustratos, controladores de los

gases, unidades de control de véalvulas, pantallas, medidores de presion, etc.

- Gria eléctrica; permite mover la tapa superior de la cAmara principal para realizar
cambios en el interior.

Cabe senalar que los blancos empleados han sido pastillas ceramicas con la misma
composicion estequiométrica del 6xido que se quiere depositar ((TR)Ba,Cu;0,, siendo TR
una tierra rara), y con una pureza de 99.99%. Se adquirieron de la compafiia comercial
Kristalhandel Kelpin o se obtuvieron mediante un proceso de prensado (~10 Tm) vy
sinterizacion { ~935°C) en la propia Facultad de Ciencias Fisicas.

Figura L1.4: Imagen del interior de la cAmara de deposicion; aparecen un magnetron para
biancos de {.5" de didmetro y otro para un tamafio de 2",
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Por otra parte, si bien se usa la lectura del termopar que se encuentra en el
portasustratos para estabilizar la temperatura de trabajo, se ha llevado a cabo una calibracién
independiente de la misma mediante un pirometro. Previamente ha sido necesario conocer
la emisividad del material en las condiciones de trabajo concretas; ello se ha logrado
colocando el sustrato en cuestion en el interior de un horno tubular, cuya temperatura esta
bien definida (+1°C); asi, el valor de la emisividad es el que hace coincidir la lectura de
temperatura del pirdmetro con la del horno. Para un mayor acuerdo con las condiciones de
medida reales. se ha interpuesto, en la linea que une el pirdmetro con el sustrato, la ventana
a través de la cual se mide con el pirémetro en el interior de la cAmara principal del equipo.
De esta manera. la temperatura real del sustrato durante el crecimiento de la limina se
determina midiendo con el pirOmetro para la emisividad haliada anteriormente. Esta
calibracion se ha realizado para cada tipo de sustrato dada la diferencia en la emisividad y
en la conductividad térmica de cada uno de ellos. Los valores de temperatura que se
mencionan en este trabajo se refieren a valores reales que, en las condiciones de deposicion
empleadas, son inferiores en ~60-100°C a los nominales.

2.2 Técnicas de caracterizacion estructural de liminas delgadas.
Difraccion de rayos-X y microscopia electrénica de barrido.

a) Difraccién de rayos-X.

Los rayos-X son una sonda ideal para estudiar las estructuras de los materiales, ya
que su longitud de onda es comparable a las distancias entre dtomos en la red cristalina vy,
consecuentemente, da lugar a fendmenos de difraccion; ademds tienen un caricter no
destructivo. La interferencia constructiva de la radiacion difractada sucede de acuerdo con
las condiciones predichas por la ley de Bragg

2dsenf = nA, 2.1)

donde d es el espaciado entre los planos de difraccion, # es el dngulo de incidencia. A es la
longitud de onda de los rayos-X y # es un entero. La direccion normal a los planos de
difraccion coincide con la bisectriz entre la direccion de [a radiacién incidente y la de la
difractada.
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Figura 11.5: Esquema de la geometria Bragg-Bentano en la difraccion de rayos-X. A, B,
C y D representan las rendijas.

El difractometiro de rayos-X empleado para la caracterizacidn estructural de las
laminas delgadas de este trabajo es un equipo Siemens D-5000, que opera en la configuracion

geométrica de Bragg-Bentano (figura I1.5). Este modelo estd formado por las siguientes
partes principales:

- Fuente de radiacion; consta de un generador de alto voltaje y de un tubo de rayos-X
que es de anticitodo de cobre con un voltaje de excitacion de 9 kV y que esté refrigerado con
agua. La radiacion de trabajo es la Ko del Cu que, en realidad, estd compuesta por dos lineas
de emisién cuyas longitudes de onda son MKa,)=1.5405 A y MKa,)=1.5443 A. En la
practica, el cdlculo de los espaciamientos de la estructura cristalina se ha realizado empleando
un promedio segun con sus intensidades relativas, AMKa) =(2-MKa,) +MKw,))/3=1.5415 A.
El monocromador del sistema, que es un monocristal de grafito, reduce la intensidad de otras
radiaciones generadas, si bien no atenia completamente la correspondiente a la K3 del Cu
(MKB)Y=1.392 A). Esto se podria conseguir empleando un filtro de niquel, pero ello también
reduce las reflexiones procedentes de la K« y, por tanto, la resolucion, por lo que no se ha
usado. De esta manera, en algunas ocasiones, aparecen reflexiones de intensidad muy débil
en los difractogramas, que son consecuencia del cumplimiento de ia ley de Bragg (2.1) para

la radiacion K3. Hay que sefialar que las condiciones de trabajo en la fuente de radiacion han
sido de 40 kV y 30 mA.
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- Gonidmetro. La medida de [a posicion angular de la muestra v del detector se
realiza mediante mecanismos medidores de angulos que son independientes. y cuya precision
es de una milésima de grado. En este sistema se permite el movimiento independiente del
portamuestras (#) y del detector (26), asi como el movimiento acoplado (sincronizado) 6/28

de ambos elementos. El equipo se ha calibrado empleando para ello una muestra patron de
Cuarzo.

- Detector; constituido por contadores proporcionales.

- Rendijas; existen dos, A y B (figura I1.5), en el espacio entre la fuente de radiacion
y la muestra, que definen el haz de rayos-X incidente. La rendija C, entre la muestra y el
detector, cumple el objetivo de suprimir radiacion dispersada no deseada. A la entrada del
detector se encuentra la rendija D, cuya apertura determina principalmente la resolucion del
perfil de linea del difractograma. Las rendijas A. B, C y D empleadas han sido de 0.37,
0.3°, 0.3° y 0.018° respectivamente.

- Sistema para control automatico; el funcionamiento y control del difractometro estd
automatizado mediante un ordenador con procesador 486, que tiene progamas incorporados
que permiten la realizacién de los difractogramas asi como el analisis cuantitativo de los
mismos.

Para la caracterizacion de nuestras peliculas delgadas, hay dos métodos de barrido
diferentes que se pueden emplear en la geometria Bragg-Bentano en la que opera el
difractometro de rayos-X (figura [[.5). El primero es el barrido 6-28, en el que el detector
se mueve formando un angulo 26 con la direccion de la radiacién incidente a la vez que el
portamuesiras rota formando un dngulo 6. En este movimiento correlacionado, los haces
incidente y difractado forman siempre el mismo dngulo @ con el plano de la muesira, de
manera que se detectan los planos de la estructura cristalina que se encuentran paralelos a
la superficie de la lamina. Por tanto, en el caso de una pelicula perfectamente texturada, sélo
se produce difraccion por la familia de planos correspondientes a la textura, con lo que en
el difractograma aparecen, Unicamente, sus reflexiones. Asi, tomando como ejemplo uno de
los casos que nos interesa, en las peliculas de los Oxidos superconductores que tengan
orientacion eje-a han de encontrarse, tan sélo, las reflexiones (200).

El segundo método de barrido es la curva rocking, en la que el detector se mantiene
en una posicion fija que se corresponde con un cierto angulo de difraccion Bragg 26,
mientras que la muestra se rota en un intervalo de angulos Aw en torno a #,. Este tipo de
medidas informa de la distribucion angular de los planos correspondientes al mismo
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espaciado de red, es decir, miden su alineamiento con respecto al plano de la pelicula. En
la practica, el pardmetro con el que se trabaja habitualmente es la anchura a media altura
(FWHM) del perfil del barrido, de manera que valores pequefios de FWHM reflejan un gran
alineamiento de los planos de ditraccion y, por tanto, es indicativo de buenas propiedades
estructurales.

La pelicula delgada se sitGa en un portamuestras de metacrilato, que se coloca en el
equipo por medio de presion para que quede firmemente sujeto y, asi, perfectamente alineado
con el sistema. No obstante, el montaje de la lamina sobre el bloque de metacrilato no es
completamente perfecto, pudiendo haber una cierta desalineacion de hasta ~0.5°. Esta
desalineacion se puede corregir haciendo una curva rocking en torno a una retlexion

importante del sustrato o de la pelicula, de modo que todos los difractogramas han sido
tomados con la lamina perfectamente alineada.

A la hora de trabajar en la obtencion de peliculas de materiales que pueden crecer con
dos texturas distintas (como pueden ser la orientacién eje-a y la eje-c}, es muy util poder
evaluar el porcentaje del volumen crecido con cada orientacion. Ello se puede hacer mediante
la expresion

Y hk[)‘ p (F hjdz'V)A (2.2)
(Iw)g (Fhkzz'V)B,

que relaciona la intensidad integrada de las reflexiones en el barrido 8-26 (1,,,), los factores
de estructura (F,,,) y el volumen a calcular (V), y en donde A y B indican uno u otro tipo de
orientacion |3]. Los factores de estructura son conocidos de difractogramas de policristal
publicados [4]; en concreto, hemos utilizado las reflexiones (200) y (005) para calcular el
porcentaje de orientacion eje-a y eje-c de las muestras, cuya relacion de factores de estructura
es Foy?/Fos"=3 [4]. El término de la izquierda en la expresion (2.2) se puede determinar a
partir del analisis de los barridos 6-26. Por otra parte, el caculo de los espaciamientos en la
red ha de hacerse a partir de las reflexiones de mayor orden posible, ya que, como se obtiene
derivando la igualdad (2.1),

Adld = —A@-cotgh | (2.3)

con lo que el error Ad decrece a aumentar @ entre 0° y 90°.
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b) Microscopia electronica de barrido.

L.a microscopia electrénica de barrido (SEM) es un instrumento muy Gtil y habitual
en el estudio de superficies, ya que ofrece una mejor resolucién que las técnicas de
microscopia optica; sin embargo, a diferencia de la difraccion de rayos-X., esta técnica apenas
proporciona informacién acerca del material masivo. Se basa en la emisidon de electrones
secundarios, que ocupan estados ligados en los d&tomos del material objeto del analisis y que
son liberados por la interaccion con un haz de electrones incidente [5]; se consideran
secundarios aquellos electrones con una energia menor de ~50 eV. El rendimiento de este
proceso, esto es, el nimero de electrones secundarios por electron incidente, depende de 1a

naturaleza de la superficie de 1a muestra asi como de su inclinacion respecto al haz incidente.

En los equipos de esta técnica de andlisis el haz incidente, cuyo didmetro es muy
pequefio y, tipicamente, del orden de 100 A, se produce mediante la accion combinada de
un canén de electrones y de lentes de electrones que lo coliman. Este haz se deflecta por
medio de una serie de carretes, de modo que se realiza un barrido sobre la supertficie de la
muestra. Sincronizado con este movimiento del haz de electrones incidente, se produce un
barrido sobre una pantalla cuyo brillo estd modulado por la sefial que procede de la
interaccion del haz primario con la superficie del material analizado; es decir, los electrones
secundarios ltberados se recogen en un detector de electrones y se empiean como la senal de
contraste de la pantalla. En este trabajo, el microscopio electrénico con el que se han
analizado las superficies de las laminas delgadas es un equipo FESEM Hitachi S-800,
habiéndose obtenido las imédgenes en condiciones de trabajo de 15-25 kV.

2.3 Técnicas de procesado de laminas delgadas.

2.3.1 Sistema de fotolitografia.

Se ha disefiado y puesto a punto un sistema de fotolitografia con el fin de definir las
geometrias adecuadas sobre las peliculas delgadas para, asi, poder realizar convenientemente
la medida de las propiedades de transporte eléctrico. La técnica de fotolitogratia requiere
realizar cuidadosamente los siguientes pasos sucesIvos:

1. En caso de que la muestra no esté recién depositada, limpiarla con disolventes
organicos (acetona y metanol) y secarla con N, seco.
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2. La lamina se fija, presionandola con una serie de placas metalicas laterales, en la
centrifugadora (spinner). Se ponen un par de gotas de fotorresina, tipo Microposit S-1813,
y se hace girar a ~2500 rpm durante 5 minutos aproximadamente, con lo que se
homogeiniza su distribucion sobre la superficie de la pelicula. quedando una capa de

fotorresina de ~0.6 pm de espesor.

3. Se seca la fotorresina introduciendo la muestra en la estufa a una temperatura de
95°C durante media hora.

4. Se coloca cuidadosamente la mascara con el motivo que se quiere obtener sobre
la lamina. y se ilumina con una ldmpara de luz ultravioleta de bombilla Eye H125BL duranie
45 minutos: la luz ultavioleta actia sobre la fotorresina que no esta cubierta por el motivo
de la mascara. En la figura 1.6 se muestran las geomeirias definidas por las mdascaras con
las que hemos trabajado. y que tienen un tamafio de 1x0.5 ¢cm®; la que se representa en la
figura [1.6{(a) se puede emplear para medidas de resistividad, efecto Hall y, especialmente,
corriente critica, ya que cuenta con un micropuente (indicado con una flecha en la grafica)
cuya anchura es de 20, 50 6 100 pm, variando en las diversas mascaras de las que se
dispone. La otra geometria (figura 11.6(b)) es 6ptima para las medidas de efecto Hall, siendo
también util para obtener resultados de la resistividad.

5. Se introduce la pelicula en el revelador (Microposit MF-319) para eliminar la
resina iluminada. Este proceso se lleva a cabo durante 5 minutos en ultrasonidos;
posteriormente se enjuaga la muestra en agua destilada y se sopla con N, seco. Cabe sefialar
que, hasta este paso, el proceso es reversible. de modo que. si algo no ha sucedido
correctamente, se puede limpiar la muestra con disolventes orgdnicos y repetir las
operaciones.

6. La folorresina que queda sobre la muestra con la geometria definida por la méscara
se endurece introduciendo nuevamente la ldmina en la estufa, y calentando a una temperatura
de 105°C durante 50 minutos.

7. Se realiza un ataque quimico humedo de la pelicula con una disolucién acuosa de
H,PO, al 5%. Este proceso, que dura alrededor de 10 segundos, elimina el déxido
superconductor de las regiones de la muestra que no se encuentran protegidas por la
fotorresina endurecida. El ataque quimico se detiene mediante un lavado de la ldmina en agua
destilada.
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Figura 11.6: Esquema de las mdscaras utilizadas para la litografia de las peliculas
delgadas. (a) Empleada para medidas de resistividad, efecto Hall y corriente critica (el
micropuente se indica con una flecha). (b} Destinada a medidas de resistividad y efecto
Hall.

8. Se retira la fotorresina endurecida que queda protegiendo la geometria deseada,
para ello se lava la pelicula con acetona durante ~5 minutos en ultrasonidos.

En la figura I1.7 se muestra el resultado obtenido de la region correspondiente al
micropuente de 20 um de anchura una vez realizado todo el proceso. Se puede observar la

buena definicion de las lineas del motivo geométrico que se alcanza con esta técnica.
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100 pm

Figura 1L.7: Ilmagen de un micropuente de anchura 20 um resultante del proceso de
fotolitografia.

2.3.2 Proceso de desoxigenacion de laminas delgadas.

La variacion de la concentracion de portadores (n) en tuncion del contenido de
Oxigeno (x) es un tema ampliamente estudiado {6,7] en los 6xidos superconductores de la
tamilia del YBa,Cu,0,, estando bien establecido que n aumenta a medida que el valor de x
crece de 6 a 7; esta variacioén en el numero de portadores conlleva, a su vez, cambios en las
propiedades superconductoras y, en particular, una disminucién en la temperatura critica al
reducir x [8]. Por ello. es muy interesante poder cambiar de forma controlada el contenido
de oxigeno en las muestras de estos materiales, ya que hace posible estudiar la evolucion de
sus propiedades de conduccidn en funcidon del dopaje. Cabe mencionar que los éxidos de la
familia 1:2:3 pierden oxigeno al calentarlos a alta temperatura, en una cantidad que depende
de la presion parcial de oxigeno a la que estén sometidos [9]; de esta manera, se definen
[1O,11] lineas de contenido de oxigeno constante en el diagrama de fases P(0,)-T (grafica
11.8). Haciendo uso de este diagrama de fases, se ha desarrollado un procedimiento {12, 13]
para variar ¢l contenido de oxigeno en las peliculas de estos materiales de una forma
controlada | 14]. Este procedimiento, que se describe a continuacion, ha sido empleado en

nuestras laminas delgadas.
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Figura IL.8: Diagrama de fases P(O,)-T del YBa,Cu,O, mostrando las lineas de fase
correspondientes a contenidos de oxigeno constantes; la linea gruesa indica el camino
seguido por el proceso de desoxigenacion; tomado de {10,131

El proceso comienza con la colocacién de la pelicula en una caja ceramica del propio
Oxido superconductor. A continuacion, se introduce la caja en un tubo de ensayo de cuarzo
{que en el sistema se encuentra en posicion horizontal) y se hace vacio sobre ella hasta
alcanzar una presion residual de P<3x10™® Torr. Una vez efectuado ese paso, se cierra la
valvula que comunica la bomba de vacio con el espacio de la muestra y se abre una vélvula
de aguja que existe enire ambos elementos y que permite variar la presién de oxigeno de
forma controlada. A su vez, el espacio de la muestra se puede comunicar, a través de una
valvula de apertura regulable, con un tubo que procede de la botella de O,: la regulacion de
esa véalvula se realiza mediante un controlador de presion que, asimismo, esti conectado al
ordenador. Entonces, mediante este sistema, se estabiliza una presion de 10 Torr en el tubo
de cuarzo que, luego, se introduce en un horno tubular, que también estd conectado con el
ordenador, y en el que se selecciona la temperatura que corresponde al punto del diagrama
de fases que se encuentra, para P=10 Torr (=13.3 mbar), sobre la linea del contenido de
oxigeno deseado (como se refleja en la grafica 1.8, paso A); para obtener una estabilizacién
adecuada, la lamina permanece en estas condiciones durante ~ 2 horas. Después, de manera

controlada desde el ordenador, comienza a enfriarse con un ritmo de 3°C por minuto;
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simultaneamente, la presion de oxigeno se va reduciendo (gracias a la vélvula de apertura
regulable), de modo que el proceso sigue la correspondiente linea del diagrama de fases del
contenido de oxigeno requerido (figura iI.8, paso B). Finalmente, cuando la presion de
oxigeno llega hasta P(0,) =50 mTorr, se realiza un enfriamiento rapido de 1a 1amina (grafica
1.8, paso C), que se lleva a cabo retirando el horno tubular y vertiendo agua fria sobre el
tubo de cuarzo que la contiene. En la figura I1.9 se muestra una imagen del sistema de
desoxigenacton de peliculas delgadas empleado.

Figura 11.9: Imagen del sistema empleado para la variacién controlada del contenido de
oxigeno en peliculas de 6xidos superconduciores.

2.4 Medidas de transporte eléctrico.

2.4.1 Sistema experimental. Criostato de helio liquido.

Para las medidas de transporte eléctrico con campo magnético aplicado se dispone de
un criostato comercial de helio liquido (de la compafia Criogenic Consultants}, cuyo rango
de temperaturas de trabajo va desde 1.5 K hasta temperatura ambiente, y del que se muestra
un plano general en la grafica .10 [15]. De cara a conseguir una gran impedancia térmica
y, al mismo tiempo, asegurar la rigidez mecanica necesaria para hacer vacio en las zonas

destinadas a ello, este criostato esta fabricado con planchas delgadas de acero inoxidable v
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Figura 11.10: Plano del interior del criostato de helio liquido. 1. Entrada dei
portamuestras. 2. Toma de vacio para el espacio de las muestras. 3. Control de la vilvula
de aguja. 4. Orificio de entrada para la cafia de trasvase. 5, Toma de vacio para la camisa
exterior. 6. Dep0sito para el nitrdgeno liguido. 7. Superaislante de multicapa.
8. Solenoide superconductor. 9. Depdsito para el helio lquido. 10. Camisas de vacio.
11. Pantallas térmicas.
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fibra de vidrio. A su vez, el depésito para el nitrégeno liquido y las distintas camisas de
vacio de que consta hacen posible la consecucién de un gradiente térmico adecuado para
aislar el depdsito de helio liquido del exterior. Para el bombeo en las distintas camisas de
vacio del criostato, se emplea bien un sistema compuesto por una rotatoria y una difusora de
aceite con trampa de nitrégeno liquido, o bien una unidad de vacio Alcatel Drytel 31 que esta
formada por una bomba de membrana y una turbomolecular, con lo que es posible alcanzar
presiones del orden de 10° Torr.

Con objeto de minimizar el consumo de helio liquido durante el trasvase, previamente
se enfria el criostato procediendo al llenado con N, liquido no s6lo de la camara destinada
a ese fin, sino también del espacio dispuesto para el helio liquido. Tras aproximadamente un
dia en estas condiciones, se extrae el nitrdgeno de la cAmara de helio, se rellena el espacio
del N, liquido, y se procede al trasvase del helio liquido. Esto tltimo se lleva a cabo desde
el licuefactor de He de que se dispone en el laboratorio o desde un dewar con el citado
liquido. Hay que sefalar que, conectado al criostato, se halla un sistema de recuperacion de
helio gas en el cual se recoge el gas que procede de la evaporacion del He liquido durante
el proceso de trasvase y durante las medidas [ 16]. A su vez, el sistema de recuperacion de
helio gas se encuentra conectado con el licuefactor de helio, con lo que el circuito del helio
queda cerrado (figura II.11).

El campo magnético en este equipo se produce mediante un solenoide superconductor
que estd fabricado con filamentos muy finos de aleacion Nb-Ti (con 7.~ 10 K y campo
H(T=()=105 kOe) que estan embutidos en una matriz de cobre muy puro. Este solenoide
es capaz de generar un campo de 90 kOe a 4.2 K, con una relacién campo-corriente de
1.09096 kOe/A. Su inductancia es de 10.8 H y proporciona una homogeneidad del campo
con menos de un 0.1% de variacion en un cilindro con didmetro y altura de 1 cm. La fuente
de alimentacion de! solenoide es una Cryogenic Consultants SMS120C, capaz de generar una
corriente de 120 A con una tensidn maxima de 5V esta fuente dispone de una salida
analogica que, conectada a un multimetro Kethley 175, permite controlar desde el ordenador

la lectura del campo magnético. El solenoide superconductor permite trabajar en dos modos
de campo:

1. Variando el campo magnético desde O hasta un valor H,,, seleccionado con un
ritmo de variacion prefijado (siendo H_,, = 90 kOe). La fuente de alimentacién permite
emplear rampas de variacion del campo que van desde 1.2 X107 A/s hasta 12 A/s.
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2. En modo persistente a un valor de campo determinado, que se consigue tras dejar
atrapada la cortriente en el solenocide. Este modo permite reducir el consumo de helio ligquido
en medidas largas con el campo magnético constante.

Por su parte, el portamuestras estd formado por un bloque de cobre en donde se
colocan las laminas delgadas y que estd unido a un tubo hueco de acero inoxidable en cuyo
interior se encuentran los cables necesarios para realizar las medidas de transporte eléctrico.
El control de la temperatura se realiza mediante una unidad Lake Shore DRC-91C, dos
termometros de carbon-glass calibrados en el rango 1.5-325 K (Lake Shore CGR-1-500) y
un calefactor. Uno de los termometros se encuentra cerca del calefactor para asegurar el
control del mismo y el otro se halla en el portamuestras. El disefo del control de la
temperatura es tal que la inercia del sistema es grande, de manera que se obtiene una
estabilidad en temperatura de £10 mK durante un tiempo suficientemente largo (mas de una
hora).

e
— T
s W

O

Figura 11.11: Esquema del circuito de helio. 1. Criostato de helio liquido. 2. Cafa de
trasvase de helio liquido. 3. Linea de recuperacion de helio gas evaporado. 4. Sistema
de recuperacion de helio gas. 5. Botellas de almacenamiento de helio gas. 6. Linea del
gas aportado al licuefactor. 7. Licuefactor de helio liquido.
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Figura [1.12: Imagen del criostato de flujo continuo de helio.

Por oiro lado, se dispone también de un criostato que permite trabajar, con nitrégeno
liquido, en el rango va desde 60 K a temperatura ambiente y que ha sido empleado para
medidas sin campo magnético aplicado. En este caso, la medida de temperatura se realiza con
una termorresistencia de platino calibrada. Asimismo, para varias de las medidas llevadas a
cabo en peliculas desoxigenadas, se ha utilizado un criostato de flujo continuo de helio
(grafica 11.12); en este caso, el sistema estd dispuesto de tal forma | 13] que el portamuestras
se encuentra colocado en el centro geométrico de un electroiméan gue produce un campo
magnético de 7 kOe, lo que permite realizar medidas de transporte con campo magnético

aplicado.

2.4.2 Fenomenos de transporte eléctrico.
a) Resistividad.

La medida de la resistividad eléctrica en funcion de la temperatura, empleada como
caracterizacién de todas las laminas delgadas crecidas, se ha llevado a cabo mediante el
método de las cuatro puntas y con corriente continua. Este método se basa en la colocacién
de cuatro contactos eléctricos sobre ia pelicula, dos para introducir la corriente por ellos, y
otros dos para determinar la diferencia de potencial generada; en general, los contactos
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eléctricos consisten en hilos de cobre barnizado de 50 um de didmetro soldados con indio
puro sobre las peliculas. La intensidad se ha suministrado mediante una fuente de corriente
programable Keithley 224, que puede estabilizar corrientes entre 5 nA y 100 mA. Esta fuente
se controla desde el ordenador a través de una entrada 1EEE, y permite cambios instantaneos
en la corriente, inversiones en el sentido de la misma y limitacién de voltaje. Por su parte.
la lectura de voltaje se realiza mediante un nanovoltimetro Keithley 181, cuya precisién es
de £10 nV y que también se comunica con la tarjeta IEEE del ordenador.

La corriente tipica empleada para la medida de las laminas ha sido de 1-10 zA. Con
el fin de anular los posibles efectos termoeléctricos generados en los contactos, la diferencia
de potencial (V;) se ha determinado invirtiendo la corriente que circula por la muestra y
haciendo un promedio entre ias lecturas de voltaje tomadas con la corriente en sentido
positivo (V(I+)) y en sentido negativo (V(/—)), de manera que V,=(V(J+)—WV(I—))/2. La
inversion del sentido de la corriente y la lectura de la diferencia de potencial se realizan en
tiempos muy cortos desde el ordenador, para que la media corresponda a una dnica
temperatura. Una vez determinado el voltaje la resistencia eléctrica se obtiene de forma
inmediata.

En general, estas medidas de resistividad en funcidn de la temperatura y sin campo
magnético aplicado se han llevado a cabo en el criostato refrigerado con nitrogeno liquido.
El control de la medida de Ia termorresistencia de Pt se hace bien a través de un controlador
de temperatura Oxford I'TC4, que permite una precision de +0.1 K y estd comunicado con
el ordenador mediante una entrada RS232, o bien mediante un multimetro Keithley 175, en
el que el control desde el ordenador se hace a través de una tarjeta IEEE y en el que la
precision es de +0.05 K. Por otra parte, este criostato dispone de un catefactor colocado
cerca del portamuestras que, alimentado por el propio controlador de temperatura, permite
la medida lenta subiendo en temperatura. Cabe senalar que la resistencia y la temperatura se
recogen simultdneamente en el ordenador, desde el comienzo de la refigeracion a temperatura
ambiente hasta las temperaturas accesibles mds bajas (T'= 60 K). Este proceso de medida dura
un par de horas, de modo que se obtiene un promedio de ~ 8 medidas por kelvin. Ls decir,
la medida es suficientemente lenta, lo que, afiadido al buen contacto térmico existente entre
la limina deigada y la termorresistencia de Pt (ya que el portamuestras es de cobre), asegura
unas condiciones similares a las isotermas. Asi, no se¢ encuentran fenémenos de histéresis
térmica entre la medida realizada enfriando y la llevada a cabo calentando.

La transformacion de la resistividad eléctrica (R) en resistividad (p) se realiza

mediante dos métodos:
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L. En peliculas fotolitogratiadas la geometria de medida es conocida (figura 1.6}, con
lo que la resistividad se obtiene directamente de la expresion

o = RS/, (2.4)

donde S es la seccion por la que circula la corriente y / representa la longitud entre los
contactos que miden el voltaje.

2. En las lAminas que no han sido fotolitografiadas, se aplica el método de Van der
Pauw |17]. Este método solo requiere la medida de la resistencia en dos configuraciones de
contactos y el conocimiento del espesor de la pelicula; ademds, se puede emplear en muestras
de geometria arbitraria siempre que se cumplan las siguientes condiciones:

- La muestra ha de ser homogénea en espesor.
- La muestra ha de ser simpiemente conexa, es decir, no debe contener agujeros.

- Los contactos eléctricos han de ser pequeiios y deben estar colocados sobre el borde
de la muestra.
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Figura 11.13: Esquema de la disposicién geométrica de contactos para la medida de la
resistividad eléctrica por el método de Van der Pauw.

De acuerdo con el método de Van der Pauw [17], si los contactos se disponen en la
muestra como se representa en la grafica 11.13 y se define Ry, =V, /I;;, se cumple la
igualdad

dR, (2.5)

- . —T
exp( ABLDY |, exp( : oAy .,
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donde d representa el espesor de la muestra. Esta ecuacion tiene una Unica solucion para la
resistividad, cuya expresion es

o - md Ripep Rpcpg 1 RAH,(..‘D), (2.6)

In2 2 R

BCDA

donde f es una funcidon que depende de la relacidén entre las resistencias y satisface la
igualdad

In2

RipcoRpcps e

pacocl )
R R RELZAR =AY .

ag.cp T pepa

(2.7

En la practica, el valor correspondiente de f se toma de la grafica original calculada
numéricamente por el autor de este método [17].

b) Efecto Hall.

El campo eléctrico Hall (E;;) se genera en un material conductor cuando se aplica un
campo magnético (H) en la direccion perpendicular a la densidad de corriente eléctrica (J)
que circula por €l [18]; dicho campo Hall es, a su vez, perpendicular al plano definido por
ambas magnitudes H y J (figura II.14). En metales normales, el efecto Hall se debe a la
fuerza de Lorentz, que deflecta las trayectorias de los portadores de carga, y es proporcional
a la corriente y al campo magnético segin la expresion

Ey=pud =Ry JH | (2.8)

donde p,; representa la resistividad Hall (que es una de las componentes transversales del
tensor resistividad y aparece, por tanto, escrita a menudo como p,,), ¥ R, es el coeficiente
Hall, que se puede calcular a partir de las medidas de acuerdo con la relacion

Wy (2.9)

IR

siendo V}; el voltaje Hall, ¢ el espesor de la muestra e / la corriente.
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Figura I1.14: Esquema de la configuracion geométrica de la densidad de corriente (J) y
el campo magnético (H) en el efecto Hall (V) de un s6lido.

En la practica, el efecto Hall en funcién del campo, que se ha medido en corriente
continua, se ha determinado mediante el método de los cuatro barridos [2]. Este método
consiste en medir la diferencia de potencial combinando los dos sentidos (+ y —) de la
corriente eléctrica y del campo magnético; la inversion de la corriente evita efectos
termoeléctricos, mientras que la del campo permite eliminar los efectos galvanomagnéticos.
Puesto que el campo Hall es impar en campo y en corriente, el promedio que ha de realizarse
con los cuatro barridos para obtener el voltaje correspondiente es

Vi=1VU " H") - VU H)Y-VITH)+ VU H)4. (@210

De esta expresion se deduce que, si la inversion en corriente se hace de forma inmediata, tal
y como se describid anteriormente en la medida de la resistividad, o si se trabaja con
corriente alterna [8,19], la medida se reduce a dos barridos, uno con campo positivo y otro
con campo negativo. En general, los resultados del efecto Hall se han obtenido variando el
campo desde O hasta +90 kOe (y —90 kOe) a temperatura constante, y recogiendo
simultineamente en el ordenador las lecturas correspondientes a la diferencia de potencial de
la muestra (nanovoltimetro Keithley 181) y al campo magnético (multimetro Keithley 175).
La variacion del campo se ha hecho a un ritmo lento, con una rampa en la fuente de
alimentacion del solenoide de ~0.2 A/s (esto es, ~0.2 kOe/s).
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Por otra parte, cabe sefalar que, al igual que se deduce la expresion (2.10) para el
voltaje Hall, teniendo en cuenta que la magnetorresistencia es impar en corriente y par con
campo magnético, a partir de los cuatro barridos también se puede calcular su diferencia de
potencial correspondiente, de acuerdo con el promedio

Vg = L VUV HY — VU~ HY + VY H) — VU.H) 114 . (2.11)

c) Densidad de corriente critica superconductora. Curvas caracteristicas 1-V.

La densidad de corriente critica (/) se define como la cantidad de densidad de
corriente que ha de circular por un material superconductor para que este deje de serlo y, por
tanto, disipe energia. Dado que las peliculas delgadas de oxidos de la familia del YBa,Cu,O,
tienen valores de J. elevados (10°-10° A/em? a 7=77 K [20]), se requiere realizar una
litografia en ellas (como la descrita en el apartado 2.3.1), con el fin de reducir la seccion (S}
por la que circula la corriente vy, asi, disminuir los valores de la corriente critica (/-=J/..5).
Hay que tener en cuenta que f es la magnitud de medida, siendo muy complicado generar

intensidades elevadas que, ademas, pueden producir problemas de disipacion en los
contactos.

Los resultados de J. se han obtenido a partir de medidas de curvas caracteristicas /-V,
medidas a campo y temperatura constantes, y realizadas mediante la fuente de corriente
programable Keithley 224 y el nanovoltimetro Keithley 181. En la medida, la fuente genera
pulsos de corriente (con objeto de minimizar los efectos del calentamiento) que se estabilizan
inmediatamente ( ~ 50 ms), mientras que el nanovoltimetro toma el voltaje generado; tras este
proceso, que dura ~0.5 s, se apaga la corrienie y se espera hasta la siguiente medida. La
corriente se va Incrementando de acuerdo con un programa de ordenador expresamente
creado para cada curva I-V; en el caso de que se pretenda obtener el valor de la corriente
critica, el incremento en la intensidad se hace de forma lineal. Por su parte, en la medida de
la curvas caracteristicas /-V completas, que son muy utiles para estudiar la dindmica del
estado mixto en los d6xidos superconductores de alta temperatura (como se mencionard
posteriormente en el capitulo 4}, la variacién en la corriente se hace de acuerdo con una
progresion geométrica. La determinacion de la corriente critica a partir de las curvas [-V
obtenidas se lleva a cabo empleando un criterio de campo eléctrico para el umbral de
disipaciéon. En nuestro caso, se ha aplicado el criterio de 1 pV/mm, que es usado
habitualmente en los oxidos superconductores {21]. En la figura I1.15 se muestra la curva I-V
de una de nuestras peliculas delgadas de EuBa,Cu,0,/SrTi0O4(100) con orientacion eje-a,
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tomada a lo largo de un puente de 100 um de ancho y | mm de longitud; se indica, mediante
la linea discontinua, el criterio empleado para determinar el valor de /..

i
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Figura I1.15: Curva caracteristica /-V medida en una limina delgada superconductora.
La linea discontinua indica ¢l criterio de 1 pV/mm tomado para determinar la corriente
critica.
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3. Crecimiento y caracterizacion de peliculas delgadas de
compuestos 1:2:3 con diferente orientacion cristalina:
propiedades en el estado mixto.

3.1 Introduccion.

La obtencion de muestras altamente cristalinas es un paso previo necesario para poder
acometer la tarea de comprender las propiedades fisicas nuevas que aparecen en los
superconductores de alta temperatura, tanto en el estado superconductor como en el estado
normal. Las peliculas delgadas resuitan ser muy itiles para este propésito pues, aunque
presentan algunas desventajas respecto a los monocristales como la existencia de un mayor
nimero de defectos, poseen ciertas ventajas, especialmente en lo que se refiere a tamaiio. Por
otra parte, no cabe duda de que la fabricacion de laminas delgadas de buena calidad es
importante desde el punto de vista de las aplicaciones de estos 6xidos superconductores. No
obstante, conviene sefialar que este proceso de crecimiento de muestras de buena calidad
cristalina estd seriamente dificultado por el hecho de que estos materiales y, en concreto, los
compuestos de 1a familia RBa,Cu;0, (R=Y, tierra rara) tienen una estructura complicada [1],
de manera que pequetias desviaciones estequiométricas pueden producir grandes cambios en
las propiedades estructurales y de transporte [2]. Por ello, como més tarde veremos, las

condiciones requeridas para obtener un crecimiento optimo de las peliculas son bastante
restrictivas y extremas.

Una de las caracteristicas mds importantes de la estructura cristalina de estos
superconductores es su gran anisotropia, que tiene un claro reflejo en las propiedades
superconductoras. Asi, los dos planos de CuQ, que existen por celda unidad (figura II1.1),
a los que estd asociada la superconductividaden estos compuestos, determinan grandes
diferencias entre el plano ab de la estructura ortorrémbica (al que son aproximadamente
paralelos) y la direccion del ¢je ¢. Es obvio mencionar que, para alcanzar una descripcion
completa de las propiedades fisicas, no es suficiente estudiarlas paralelamente al plano ab,
sino que hay que hacerlo también en la direccion perpendicular a los planos de CuG,. Por

ello es necesaria la fabricacion de muestras en las que se permita el estudio en distintas
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direcciones cristalograficas.

Figura III.1: Esquema de la estructura cristalina de la celda ortorrémbica del YBa,Cu.O,
(referencia [1}).

Con estos objetivos de partida, la optimizacidn del crecimiento de peliculas delgadas
orientadas eje-c (001) (es decir, con el eje ¢ perpendicular al piano del sustrato) ha ocupado
los primeros esfuerzos de la comunidad cientifica [3-8]. La eleccion de esta orientacién
cristalina como punto de partida viene impuesta por la propia naturaleza, puesto que la
direccion de crecimiento en la que el plano ab (y, por tanto, los planos de CuQ,) se ordena
paralelamente al sustrato es la mas favorable termodindmicamente pues se minimiza la
energia de superficie [9,10]; ello hace posible la obtencidon de estas 1dminas eje-c incluso
empleando sustratos cuyas redes cristalinas tienen un gran desajuste con la del
superconductor {11-13]. Esto mismo sucede en la fabricacion de monocristaies de estos

oxidos que, en forma de platelet, crecen en la direcciéon del eje ¢ [14,15].

Estas peliculas orientadas eje-c se logran obtener con buenas propiedades cristalinas
y, en consecuencia, de transporte {4,6,16-18], presentando no sdlo temperaturas criticas
similares a las que s¢ obtenian con ¢l material masivo ceramico, sino también altas corrientes
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criticas (/. ~ 10° A/cm* a T=77 K). A pesar de que estos valores son muy esperanzadores
desde el punto de vista de las aplicaciones, la pequena longitud coherente en la direccion ¢
(5C23.8A [19]). es decir, en la direccion perpendicular al plano de la lamina, dificulta
enormemente la fabricacion de dispositivos electronicos operativos basados en el efecto
Josephson. Por otra parte, los estudios llevados a cabo en este tipo de peliculas eje-c
contribuyen notablemente a entender el comportamiento de estos superconductores, pero,
como comentamos anteriormente, de modo bastante parcial, pues s0lo se obtiene informacion
de las propiedades fisicas en el plano ab (principalmente, de los planos de CuQ,). Por todo
ello, es muy conveniente el crecimiento de peliculas deigadas con otros tipos de orientaciones
que permitan, por una parte, explorar las propiedades fisicas basicas que estos Oxidos poseen
en la direccion ¢, entre los planos de CuQO,, y. al mismo tiempo, poder "aprovechar" la
longitud coherente del plano ab (£,,=13.3A | 19]) con fines mas tecnolégicos. Asi, se han
obtenido, entre otras, peliculas orientadas (110) [5,20,21], (103) [20-23] y eje-a (100)
[9,23.24], que son especialmente interesantes puesto que, en ellas, los planos de CuQ, se
encuentran perpendiculares al plano del sustrato.

Muchas han sido las técnicas de deposicion empleadas para obtener idminas delgadas
de estos materiales superconductores [25-27], pero la alta temperatura necesaria para que
haya cristalizacion (cercana a la de fusion del material masivo) junto con la obligada
presencia de oxigeno durante el proceso imponen serias restricciones tecnoldgicas. Si tenemos
en cuenta que, durante la deposicion, la temperatura del sustrato necesaria para que los
atomos tengan la suficiente movilidad es 77,;,2600°C [25], etlo obliga, a la vista del diagrama
de fases del YBa,Cu,O, (determinado experimentalmente {28], figura [11.2), a mantener una
presion parcial de oxigeno P(0,)z210° Torr. Por esta razon, la pulverizacion catédica
(sputtering) (29] y la ablacidon laser {30], en las que se puede trabajar a presiones
relativamente altas, han resultado ser las técnicas de crecimiento in situ mas adecuadas. No
obstante, cabe sefialar que, en el caso de la pulverizacién catédica, la presion total de
pulverizacion empleada habitualmente para la deposicion de los 6xidos superconductores es
del orden de ~200 mTorr (6,8,9,17,29], es decir, es considerablemente mayor que la
utilizada en la obtencion de ldminas delgadas de otros materiales (en donde, en general, no
se superan los 10 mTorr [31-33]). Por otra parte, durante el proceso de deposicion, el
material generalmente crece deficiente en oxigeno y en la fase tetragonal (como se indica en
la figura II1.2), por lo que es necesario un recocido posterior a menor temperatura en
atmdsfera de oxigeno para obtener muestras de buenas propiedades superconductoras, que
son las que se encuentran en fase ortorrombica con contenido de oxigeno cercano a y=7.
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Figura HL.2: Diagrama de fases P(O,) - T para YBa,Cu,0O,. Se indican las regiones
Optimas de crecimiento in-situ. (Tomado de la referencia {28]).

Nuestro sistema de pulverizacion catddica tipo magnetron (descrito en el capitulo
anterior) permite, variando adecuadamente los parametros de la deposicion, el crecimiento
tanto de peliculas con orientacién eje-c, como orientadas eje-a [34,35]. En este capitulo, en
primer lugar. describimos el proceso de obtencidon de las laminas eje-c que luego hemos
empleado para el estudio de propiedades fisicas; este proceso habia sido optimizado y
caracterizado previamente {36]. A continuacion, se describe el crecimiento de peliculas eje-a
y presentamos los resultados de la completa caracterizacidn estructural que hemos realizado

en estas muestras. Finalmente, se comparan algunas propiedades fisicas de ambos tipos de
muestras, poniéndose de relieve sus diferencias.
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3.2 Peliculas con orientacion eje-c.

Como anteriormente comentabamos, las condiciones de crecimiento de laminas
detgadas de RBa,Cu,0, (R=Y, tierra rara) con orientacion eje-c han sido estudiadas por un
gran ntmero de grupos cientificos, empleando para ello diversos sistemas de deposicion de
peliculas [25-27]. En realidad, son tantos los pardmetros que hay que ajustar para obtener
peliculas de buena calidad (cualquiera que sea la técnica), que cada equipo concreto de
fabricacion tiene sus condiciones Optimas particulares. En nuestro caso, se han encontrado
estas condiciones adecuadas de deposicion dejando fijos varios parametros de la pulverizacion
catodica, tales como la potencia aplicada al blanco, la presion total durante la deposicion y
la distancia blanco-sustrato; y, a su vez, variando otros como la temperatura del sustrato y
la presion parcial de oxigeno. También se ha investigado el crecimiento sobre distintos tipos
de sustrato (especialmente SrTiQ,(100), MgO(100) y LaAlO.(100}) y, asimismo, hemos
observado como cambian las condiciones necesarias al variar la tierra rara que forma parte

del blanco, cuya estequiometria coincide con la 6ptima del superconductor.

A continuacién pormenorizamos el método de crecimiento que empleamos para la
obtencién de peliculas eje-c¢ de EuBa,Cu,0,/SrTi0,(100); este tipo de ldmina es el que, en
general, hemos empleado para estudiar las propiedades fisicas de estos Oxidos
superconductores. Este hecho se basa en dos razones; por una parte, las peliculas crecidas
sobre SrTiQ; presentan mayores valores de corriente critica debido a un bajo desajuste de
redes (~1.2%) que favorece un crecimiento epitaxial. Por otro lado, el EuBa,Cu,;0, tiene
una gran versatilidad, como més tarde veremos, de cara a obtener laminas delgadas con
distintas orientaciones cristalinas (eje-a en particular). No obstante, hay que resaltar que el
método para obtener buenas peliculas eje-c con distinta tierra rara y/u otro de los sustratos
anteriormente mencionados es, basicamente, el mismo; las diferencias fundamentales se
encuentran en los valores de la temperatura de deposicién.

El proceso comienza con la preparacion del sustrato que, en primer lugar, es limpiado
en un equipo de ultrasomidos con disolventes organicos: sucesivamente, tricloroetileno,
acetona y metanol (10’ cada uno). A continuacién, se monta en el portasustratos del sistema
que ademds hace las veces de calefactor y, después, se introduce en la campana a través de
la cimara de carga y se espera hasta tener una presion residual de 2-107 Torr. Se estrangula
la bomba turbomolecular y se introducen los gases Ar y O, en la campana hasta un total de
300 mTorr {(85% Ar, 15% O,); la presencia del oxigeno no sélo es necesaria para sintetizar
la estructura cristalina 1:2:3 del superconductor como se deducia anteriormente del diagrama
de fases, sino que evita también la desoxigenacion det blanco durante la pulverizacion y, por
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tanto, que se vuelva aislante. Seguidamente, se eleva la temperatura del sustrato hasta
Thep = 800°C donde se lleva a cabo la deposicidn; esta temperatura es real, que no coincide
con la nominal del termopar del portasustratos, por lo que ha sido necesaria una calibracidn
previa mediante un pirometro (la diferencia entre ambas temperaturas oscila entre 60-100°C,
dependiendo del rango en que nos encontremos). El proceso de deposicion se lleva a cabo
en las siguientes condiciones:

-Potencia dc aplicada al blanco: 25 W, con diferencia de potencial ~ 120V y corriente
~240 mA.

-Distancia vertical sustrato-blanco: =30 mm.

-Distancia horizontal sustrato-centro del blanco: =25 mm.

Puesto que la presencia de oxigeno en la pulverizacidn puede provocar el problema
de la "retropulverizacion” [37], para evitarlo empleamos la técnica llamada NACHOS [38]
(Nor Aligned, CHopped power, OScillatory technique), que consiste en alternar fa de "0° y
fuera del eje” a ambos lados del blanco (figura [11.3), con lo que, ademds, se consigue una
gran homogeneidad en el espesor. Para ello empleamos el motor paso a paso que gobierna

Figura HI.3: Geometria NACHOS para deposicion. Se indican las posiciones relativas
entre el blanco y el sustrato. {Referencia |38]).
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la posicién del portasustratos; en general, el tiempo (controlado por ordenador) que el
sustrato esta en cada lado es del orden de algunos minutos, mientras que tarda sélo ~ lsen
cambiarse de posicién. Con estas condiciones. el ritmo de crecimiento es 1000-1200 A/h, es
decir, relativamente lento.

Una vez acabada la deposicion, comienza el proceso de recocido en atmosfera de
oxigeno que, como anteriormente comentamos, es necesario para que la pelicula tenga un
contenido de oxigeno optimo. En primer lugar, se introducen en la campana 100 Torr de O,
a la vez que se disminuye la temperatura (25°C/min). En 450°C se sube la presion de O, en
el sistema hasta 500 Torr, condiciones en las que la muestra permanece durante una hora.
Luego, se reduce la temperatura con un gradiente de 5°C/min hasta llegar a 250°C; aqui,
se apaga el calefactor, se saca la muestra y se hace vacio en la campana, con lo que finaliza
la fabricacién de la lAmina delgada.

La estructura cristalina de las peliculas crecidas de este modo es la adecuada, como
muestran los estudios realizados mediante difraccion de rayos-X (grafica 111.4). Como vemos,
en el difractograma 6/26 sélo aparecen, ademas de las correspondientes al sustrato de
SrTiO,(100), las reflexiones (00{) del EuBa,Cu,0; ello confirma que la pelicula delgada tiene
orientacion eje-c pura. Por otra parte, la curva rocking (balanceamiento) en torno a la
reflexion (005) muestra picos estrechos, con anchura a media altura FWHM =0.3° lo que
es indicacion de lamina altamente texturada. Asimismo, como se aprecia en la figura II1.5,
estas peliculas presentan transiciones superconductoras estrechas (A7~2 K) y con
temperaturas criticas cercanas a las del material masivo, T, (R=0) ~ 86-89 K. La resistividad
en el estado normal es p(300K)~350-400 pQcm, tiene comportamiento metalico

(0(300K)/p{100K) ~2.5) y, como habitualmente se encuentra en la literatura, varia
linealmente con la temperatura.
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Figura I11.4: Difractograma 6-2¢ de una pelicula de EuBa,Cu,0,/SrTi0O4(100) orientada
gje—, representado en escala logaritmica (arriba), Se indican las reflexiones (00{) de esta
orientacion y las que corresponden al sustrato. Debajo se representa la curva rocking en
torno a la reflexion (005) de la pelicula, que tiene una anchura a media altura
FWHM=(.3".
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Figura IIL.5: Resistividad eléctrica en una pelicula delgada de EuBa,Cu,O,/SrTiO,(100)
eje-c, con temperatura critica 7,.=88 K.

3.3 Peliculas delgadas orientadas eje-a.

3.3.1 Método de crecimiento.

El crecimiento de estos materiales con el eje a perpendicular al plano del sustrato se
produce al reducir la movilidad de los dtomos en la superficie del sustrato |9], va que ello
dificulta la minimizacion de la energia de superficie que supone el crecimiento con
orientacién eje-c [9,10]. Esa disminucidn en la movilidad se puede lograr reduciendo la
temperatura de deposicion, de manera que la orientacion eje-a se obtiene depositando a
temperaturas menores (en unos 100°C) que las correspondientes al crecimiento de peliculas
eje-c [9,36]; ello sucede si, al mismo tiempo y conforme a un ¢crecimiento con orientacion
gje-a, existe un ajuste adecuado entre la red cristalina del sustrato y los pardmetros de red
by ¢ de la celda unidad del superconductor [39,40]. No obstante, al producirse este
crecimiento a menores temperaturas, se¢ provocan desordenes estructurales en la subred de
oxigeno [41,42], que influyen negativamente en las propiedades de transporte. Por esta

razon, es conveniente emplear una técnica que consiste en dos temperaturas (pasos) de
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deposicion [43]; en el primer paso, se realiza la deposicidn a la temperatura 6ptima para la
nucleacion de la orientacion eje-a; en el segundo, que supone la mayor parte del proceso, se
Hleva a cabo el crecimiento a una temperatura mas alta. Este método permite que la capa
depositada en el segundo paso crezca. gracias a la existencia del primero, con la orientacion
eje-a en una temperatura a la que habitualmente aparecen otras orientaciones (eje-c);
temperatura de deposicidn que, por ser mads alta. mejora las propiedades de transporte de este
tipo de ldminas al disminuir los desordenes estructurales anteriormente citados. No obstante,
a la hora de seleccionar ta temperatura del segundo paso, hay que tener en cuenta que una
temperatura excesivamente elevada puede provocar un deterioro en el crecimiento y la

aparicion de la orientacion eje-c no deseada |44].

En el caso concreto de las peliculas eje-a de EuBa,Cu,0,/S5rTi0,(100), que es el
sistema en el que nosotros hemos encontrado el crecimiento con esta orientacion mas
optimizado, el proceso completo que hemos empleado en la fabricacién de una limina es el
representado en la figura II1.6. EI primer paso se lleva a cabo a 7,5, =650°C, donde se
crece un 10% del espesor total de la pelicula; luego, sin detener la deposicion, se sube
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Figura [11.6: Diagrama temperatura-tiempo correspondiente al crecimiento de peliculas
eje-a mediante el método de los dos pasos.
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gradualmente la temperatura hasta T}z, = 710°C en lo que supone otro 10% del total; a esta
segunda temperatura se realiza el 80% restante del crecimiento. Hay que senalar que, saivo
la presion parcial de oxigeno que la reducimos a un 6% de la total (que es 300 mTorr) por
razones que analizaremos mas adelante, el resto de parametros de la deposicion no varia
respecto a los comentados para la obtencion de peliculas eje-c. Asimismo, una vez acabada
la deposicion, se somete a la muestra al mismo tratamiento en atmosfera de oxigeno que el

descrito anteriormente, con ¢l fin de completar su oxigenacion.

Nuestros resuitados indican que el compuesto EuBa,Cu,O, resulta ser mas adecuado
que el YBa,Cu,0O, v que otros superconductores de la familia 1:2:3 para la fabricacion de
peliculas delgadas con orientacion eje-a sobre SrTiO.. La figura 1.7, en la que se
representan los parametros de red de la celda unidad de todos los miembros de esta familia
(45]. parece ser bastante clarificadora de cara a encontrar un posible origen estructural de
este hecho. Como vemos, el EuBa,Cu,0, tiene unos parametros de red 5=3.901A vy
¢/3=3.901A [46] que son muy similares al del sustrato ctbico de SrTi0, (a=3.905A) (471,
fo que favorece un buen acoplamiento epitaxico entre ambos tipos de celda en el crecimiento
eje-a. Este ajuste no parece ser, a la vista de esta grafica, tan bueno al cambiar el Eu por
cualquiera de los otros atomos, incluido el Y. Asi. el rango de temperaturas en las que el
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Figura 111.7: Dependencia de los parametros de red del sistema RBa,Cu,O, en funcién
del radio ionico del elemento R. (Tomado de la referencia [45}).
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EuBa,Cu,0; crece eje-a es mayor y mas alto que en el caso del YBa,Cu,0, (donde la
temperatura mas optima de nucleacién eje-a es Ty, =590°C [10,24,39 48]), con lo que se
pueden obtener muestras con mejores propiedades estructurales y de transporte. Por esta
razén, algunos autores [43] han utilizado PrBa,Cu,0, en lugar de YBa,Cu,0, en el primer
paso de la deposicion de las peliculas eje-a, pues en este otro éxido el parametro
¢/3=3.903A también tiene un buen ajuste con el sustrato (figura II1.7) y crece con esta
orientacion a mayor temperatura.

Por otra parte, se ha sugerido [7] que otro de los factores que influye en la nucleacion
de crecimiento eje-a es el intercambio de las posiciones del Ba y del Y (o tierra rara) en los
primeros estadios del crecimiento. Ello dificultaria la aparicion de la orientacion eje-c. puesto
que en ella se han de superponer aiternativamente los planos de Y (o tierra rara) y de Ba de
la estructura del superconductor (grafica 111.1); a su vez favorece la orientacion tipo eje-a en
la que todos los cationes estan expuestos a la superficie [10]. Este factor se puede hacer mas
significativo en el caso de tener Eu como catién en lugar de Y, porque su radio idnico es
mas parecido al del Ba [49], lo que posibilita un mayor intercambio (los valores de los radios
iénicos efectivos son 1.42A (Ba), 1.07A (Eu) y 1.015A (Y) [49]). De esta manera, es
necesaria una mas alta temperatura para nuclear {(ordenar) el EuBa,Cu,0, orientado eje-c. to
que permite crecerlo con orientacion eje-a pura en un rango mayor de temperaturas que el
YBa,Cu,;0,. En definitiva, parece que hay argumentos solidos que corroboran nuestra
observacion de que el crecimiento de peliculas delgadas eje-a se puede optimizar mas con
EuBa,Cu;0; que con YBa,Cu,O; (al menos sobre el sustrato habitual de SrTiO,).

Estas peliculas delgadas con orientacion eje-a de EuBa,Cu,O./SrTi0,(100) son
altamente texturadas. como se deduce de los difractogramas de rayos-X (figura [1.8). Como
vemos, en el barrido 6/28 {representado en escala logaritmica) solo aparecen las reflexiones
deseadas (200}, no encontrandose presentes contribuciones de orientacion eje-c (00/) ni de
impurezas. Ademas, la curva rocking en torno a la reflexion (200) nos indica también buenas
propiedades cristalinas, pues se obtienen picos muy estrechos con anchura a media altura
FWHM =0.1°-0.2°. Evidentemente, estas buenas propiedades estructurales tienen su reflejo
en las superconductoras; las curvas de resistividad en fucién de la temperatura (figura 111.9)
muestran temperaturas criticas altas T,.(R=0)~ 82-88 K y transiciones bastante estrechas
(AT(90%-10%) ~ 3-4 K). En el estado normal, la resistividad es mayor que la de las peliculas
orientadas eje-¢ p(300K) ~900-1100 pflcm, tiene un comportamiento metdlico con
p(300K)/p(100K) ~ 1.3-1.6, vy su dependencia con la temperatura no es lineal. Este
comportamiento de p(7) estd relacionado, como veremos mas tarde, con la peculiar



3. CRECIMIENTO Y CARACTERIZACION DE PELICULAS...

if]

(200}

——
2
—
St
o
—
;

NSIDAD (cuentag)

1
i

INTE

7000
‘ 6000?— (b) F
= | \
T 5000 | !\ .
24000 - N
o~ ; O
— - { . ‘
2 3000 - y
I | ; .
2000 - f\ 1
= [
= 1000 | o |
e i Do !
— ‘ \\

0 L [—_— ~

22 23 24 25

Figura 111.8: (a) Difractograma 6-2¢ de rayos-X de una limina de EuBa,Cu,0,/SrTiO,

con orientacion eje-a pura. (b} Curva rocking de la reflexién (200) de la pelicula, con
FWHM=0.1°.



50

microestructura con la que crecen estas peliculas. En comparacién con otros autores
{5,9,24,43,50], los resultados que hemos obtenido son francamente aceptables: por una parte,
existen resultados publicados en este tipo de muestras donde la resistividad muestra un
comportamiento no metdlico y con transiciones superconductoras en el rango 50-70 K [5,50].
Por otro lado, en los trabajos en los que aparecen las muestras con mejores propiedades, las
temperaturas criticas son 7T.(R=0)~80-85 K [9,24,43], v la resistividad tiene un
comportamiento metilico con p(300K)/p(100K) ~ 1.2 [9].
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Figura I11.9: (a) Resistividad en funcién de la temperatura de una pelicuia orientada eje-a
de EuBa,Cu,0,/8rTi0,. (b) Detalle de la transicién, con T.=87.5 K.
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También se han obtenido buenas peliculas eje-a empleando sustratos de LaAlQ,(100),
a pesar de que el ajuste entre las redes no es tan bueno (el parametro de red del LaAlO, es
a=3.793A [25]. y los del EuBa,Cu,0, son b=3.901A y ¢/3=3.901A) y de que este sustrato
sufre transiciones estructurales con aparicion de maclas [28]; ello hace que la temperatura
optima de deposicion, que es el Unico parametro que cambia en el crecimiento, sea 10-20°C
menor que en el caso del SrT10;. La difraccion de rayos-X (figura I11.10) nos muestra que,
efectivamente, estas peliculas tienen orientacion eje-a pura, si bien la curva rocking en torno
al pico (200) se ha ensanchado ligeramente (FWHM ~0.2°). En la grafica lil.11 aparece el
comportamiento tipico de la resistividad en funcion de la temperatura en una de estas laminas
delgadas de EuBa,Cu,0,/LaAl0,(100) eje-a; como vemos, aunque hay pequefas variaciones,
es similar al que se obtiene empleando SrTiO,, disminuyendo levemente la temperatura
critica T-(R=0) ~ 80-85 K.
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Figura 111.10: Difractograma de rayos-X de una pelicula delgada de EuBa,Cu,0, con
orientacion eje-a, crecida sobre un sustrato de LaAlO,(100); hay reflexiones extrad debido
a las radiaciones Cu(K,;) y W(L) no completamente atenuadas. En el recuadro se
representa la curva rocking en torno a la retlexion (2000, con FWHM =0.2°.
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Figura II1.11: Resistividad en funcién de la temperatura de una pelicula eje-a de
EuBa,Cu,0,/LaAl0,(100) con una temperatura critica 7., =84 K.

3.3.2 El papel del oxigeno en el crecimiento de las peliculas eje-a.

Merece la peha detenerse a comentar la importancia del valor de la presion de
oxigeno en el proceso de obtencion de este tipo de peliculas delgadas. Como anteriormente
menciondbamos, las peliculas orientadas eje-a con mejores propiedades que hemos obtenido
han sido las depositadas con una presidn parcial de oxigeno P(O,) de tan sélo el 6% de los
300 mTorr (es decir, unos 15 mTorr). Esto hecho puede deberse a la accién de varios
factores coincidentes; en primer lugar, cabe pensar que al disminuir la presencia de oxigeno
las especies metélicas son mas moéviles [26,28], con lo que se podran ordenar mejor. No
obstante, esta baja presion puede tener, en principio, consecuencias negativas en el
crecimiento. Por una parte, podriamos estar depositando en una region del diagrama de fases
del RBa,Cu,0, (R=Y o tierra rara) que se encontrase por debajo de la linea de estabilidad
y=6.0 (figura 111.2), con lo que no se podria obtener este material. Sin embargo, la linea de
estabilidad del EuBa,Cu;0, se traslada, con respecto a la del YBa,Cu,0O,, hacia presiones
parciales de oxigeno menores {49], lo que se refleja en que sus propiedades varian muy
suavemente en un amplio rango de P(Q,). Ello implica, para nuestro caso, que emplear Eu
en lugar de Y supone una nueva ventaja, ya que resulta factible disminuir la presion parcial



3. CRECIMIENTO Y CARACTERIZACION DE PELICULAS... 53

de oxigeno sin cruzar dicha linea de estabilidad. Por otra parte, este bajo valor de P(O,)
podria provocar el crecimiento de laminas que fuesen deficientes en oxigeno. Pero ello
tampoco sucede: se ha determinado, tanto en cristales [51] como en peliculas con distintas
orientaciones [52,53], que el coeficiente de difusion de oxigeno en las direcciones paralelas
{(a y b) a los planos de CuQ, es mucho mayor que en la direccion ¢ perpendicular a ellos,
con lo que podemos pensar que estas peliculas eje-a "toman” el contenido de oxigeno
adecuado durante e} crecimiento a pesar de la baja presidén. En definitiva, se "aprovecha” la

ventaja y se impiden los inconvenientes.
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Figura IIL.12: Curvas o(T) de dos peliculas orientadas eje-a de EuBa,Cu,0,/SrTiO,
depositadas con diferentes presiones parciales de oxigeno.

En la figura II1.12 se comparan las resistividades de dos peliculas delgadas eje-a
crecidas con presiones parciales de oxigeno distintas. Como vemos, la ldmina depositada con
P(0O,)=35 mTorr tiene comportamiento no metalico y la resistividad mayor que la crecida
con s6lo 15 mTorr (6% de la presién total), a pesar de que tienen una temperatura critica
similar. También las curvas rocking muestran diferencias significativas (grafica I11.13); la

anchura a media altura disminuye a medida que se decrece el valor de P(0,), lo que indica,
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por tanto, un crecimiento mas cristalino y ordenado. Hay que sefialar que las peliculas
crecidas a mayor presion parcial de oxigeno tienen, ademds, una cierta tendencia a
degradarse con ¢l tiempo, algo que no ocurre con las depositadas con el 6% de O,.
Asimismo, hay efectos sobre la rugosidad de las ldminas como comentaremos més adelante.
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Figura 111.13: Curvas rocking de laminas eje-a de EuBa,Cu,0,/SrTiO, depositadas con
distintas presiones parciales de oxigeno. (a) P(0,) = 15 mTorr, con FWHM = 0.1°.
(b} {O.) = 50 mTorr, con FWHM = 0.2°.

El hecho de que no se necesiten aitas presiones de O, para obtener estas peliculas
orientadas eje-a con un contenido de oxigeno Optimo (al contrario de lo que sucede con
laminas eje-c), hecho que parece estar basado en la alia difusion del oxigeno en las
direcciones paralelas a los planos de CuQ, [51-53], parece confirmarse cuando se llevan a
cabo grandes variaciones en el proceso de recocido en atmdsfera de oxigeno posterior a la
deposicion. Si, inmediatamente acabada esta, introducimos en la campana solo 5 Torr de O,
y apagamos el calefactor totalmente para que la temperatura descienda lo mas rapidamente
posible, la pelicula eje-a asi fabricada no presenta una transicién superconductora muy
distinta de la que se obtiene con el tratamiento mas adecuado (figura 1I1.14).
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Figura II1.14: Comparacion de las curvas o(7) de dos peliculas de EuBa,Cu,(,/S1Ti0,
orientadas eje-a con distintos tratamientos en atmosfera de oxigeno posteriores a la
deposicion. Una de las cuales con recocido completo y la otra con 5 Torr y disminucion
ripida de la temperatura.

3.3.3 La microestructura.

Para entender el comportamiento de las propiedades de estas peliculas orientadas eje-a
es interesante y necesario tener conocimiento de la microestructura peculiar con la que
crecen. En la figura [I1.15 aparece una imagen de microscopia electronica de transmisién
(TEM) en vision planar de una de nuestras laminas eje-a realizada en un microscopio JEOL
4000 FX a 400 kV. Como vemos, su estructura estd formada por microdominios mas o
menos irregulares con un tamafio entre 100-500 A, y que estin separados por fronteras de
90° (es decir, la posicion de la celda rota un dngulo de 90° en el plano); en esta imagen la
distancia entre franjas claras corresponde al espaciado de la celda unidad ¢=11.7 A. Este
tipo de crecimiento se produce como consecuencia de que el eje ¢ del EuBa,Cu,;0, se puede
alinear tanto en la direccion [ 100} como en la [010] del sustrato ctbico de SrTiO;(100). De
esta manera, Jos planos de CuQ,, a los que estd asociada la superconductividad en estos
Oxidos, se encuentran en posicion perpendicular en dominios vecinos (como se esquematiza

en la grafica II1.16).



36

Figura IT1.15: Imagen de microscopia electrénica de transmision en visidn planar de una
pelicula delgada de EuBa,Cu,0,/SrTi0,(100) con orientacién eje-a, que muestra una
estructura de dominios separados por fronteras de 90° (realizada en un microscopio JEOL
4000 FX a 400kV).
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Planos (‘u0,

Figura I11.16: Esquema de la disposicion geométrica de los planos de CuQ, en ias
peliculas ¢je-a crecidas sobre un sustrato cibico.

Esta estructura de dominios queda reflejada también mediante la difraccion de
electrones (figura 1I1.17) y la difraccion de rayos-X en el plano (figura I11. 18), indicando que
esta presente a lo largo y ancho de toda la pelicula. En la primera aparecen las retlexiones
correspondientes al espaciado del eje ¢ en las dos direcciones perpendiculares, que dividen
en tres tramos iguales la distancia entre las reflexiones que corresponden tanto al eje b como
al sustrato (como ha de ocurrir en el espacio reciproco para la distancia triple c=3b en el
espacio real). En la segunda, en la que se busca la reflexién producida por los planos (102)
del EuBa,Cu,0, haciendo un diagrama polar, solo se detecta en cuatro dngulos cada 90°, tal
y como ha ser con esta disposicion de los microdominios. Se emplea esta reflexion (102)
porque se trata de una familia de planos que no son paralelos al plano de la ldmina, y que
permiten distinguir entre la direccién c y la b dada su relacién de indices.

Las fronteras de 90° que aparecen en estas peliculas son, principaimente, de dos tipos
122,23]; simétricas (grafica II1.19(a)), en las que cada dominio tiene un plano (103} como
frontera, y de plano basal (figura 111.19(b)), en donde un dominio tiene como frontera un
plano (010) mientras que para su vecino es (001). En el primer caso, los planos de CuQ, de
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Figura 111.17: Diagrama de difraccién de electrones de una pelicula con orientacion eje-a
de EuBa,Cu,0,/SrTi0,(100) en el que aparecen las reflexiones correspondientes al
espaciado del eje ¢ y del eje b (tomade en un equipo JEOL 4000 FX a 400 kV). En ¢l
recuadro inferior izquierdo se esquematiza la geometria de medida; en el recuadro de la
derecha se indica la correspondencia entre los espaciados del diagrama y los pardmetros
dered by c.
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Figura [I1.18: Diagrama polar de rayos-X de la reflexion (102) del EuBa,Cu,0, en una
pelicula orientada eje-a y crecida sobre SrTiO,(100}. Estd realizado en un difractometro
Siemens D-5000.
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Figura I11.19: Representacion esquematica idealizada de los tipos de fronteras de 90° que
aparecen en las peliculas eje-a. Las lineas equivalen a planos eje ¢ separados una celda
unidad. La linea discontinua representa el plano de la frontera. (a) Simétrica. (b) De
plano basal. (¢) De rotacién. Se indican también las direcciones del eje ¢ en cada uno de
los dominios adyacentes, asi como el dngulo que forman los planos de CuQO, con la
frontera.

cada microdominio forman 45° con la frontera (de ahf su nombre). En el segundo, a un lado
son paralelos a la frontera y, en el otro, perpendiculares. En realidad, cuando se observan
en mayor detalle (figura I11.20), es muy poco corriente encontrar una frontera que sea
puramente de un solo tipo, sino que suelen ser una combinacion en la que, cada pocas celdas,
se van alternando, estin nanofaceteadas [23,54]. En algunas pequefas regiones
(aproximadamente con un par de celdas unidad de tamano) se observa un tercer tipo de
frontera (grafica 1I1.19(c)), que reciben el calificativo de fronteras de rotacion [22.23]. Se
forman por la superposicion de celdas rotadas los 90°, de manera que suponen un plano

{100) para los dos dominios que separan,

A la vista de esta estructura cristalina, podemos entender un poco mejor tanto los
valores como la dependencia de la resistividad de estas laminas eje-a en estado normal. Por

una parte, cabe pensar que. dado que la corriente ha de ir mayoritariamente paralela a los
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Figura T11.20: Imagen de TEM en la que se aprecian en detalle los distintos tipos de
fronteras de 90° que existen en las peliculas con orientacién eje-a.

planos de CuQ, por su mas alta conductividad, tendra un camino zigzagueante a lo largo de
la muestra, buscando estos planos en cada dominio. Ello supone un factor geométrico
afladido a la resistividad, de forma que su pendiente (6p/67) es mayor que la que se encuentra
en peliculas orientadas eje-c, tal y como retlejaba la figura II1.9. Por otra parte, estas
fronteras de 90° que la corriente tiene que atravesar, en las que los planos de CuQ, estan
conectados perpendicularmente (por tanto, fronteras de dngulo alto), suponen centros de
dispersion para los portadores, de manera que la resistividad residual se incrementa. No
obstante, algunos autores [54-56] han sefialado que las fronteras de 90° (las simétricas y las
de rotacion especialmente) son un caso particular de las de angulo alto y que, en ellas, los
planos de Cu(, estan conectados de tal modo que, aunque reduzcan la corriente critica sin
campo y aumenten la resistividad, no se comportan como uniones débiles (es decir, al
contrario de lo que sucede habitualmente en fronteras de angulo alto [57]), hecho que ha sido
confirmado por medidas de corriente critica con campo magnético aplicado [58], y que

resulta de vital importancia de cara a las posibles aplicaciones de estas laminas.

Con el fin de evitar en las peliculas eje-a esta microestructura consistente en dominios
separados por fronteras de 90°, se han empleado [59-61] sustratos de LaSrGaQ,(100), cuya
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celda unidad en la superficie es rectangular, para alinear el eje ¢ en una sola direccion a lo
largo y ancho de toda la ldmina. Aunque, asi, se logran alinear el ~95% de los dominios
(en el mejor de los casos) y las peliculas tienen transiciones superconductoras, 10s sustratos
tienen un alto precio y, desgraciadamente, como hemos comprobado tanto nosotros como
otros autores [62], son muy fragiles y las peliculas presentan microfracturas y fracturas, lo
que resulta problemdtico para su aplicacidn y para interpretar algunas de sus propiedades
fisicas. Estos problemas pueden explicar la falta de acuerdo que existe entre la anisotropia
de la resistividad medida en estas liminas alineadas en el plano y la obtenida en
monocristales [61,62].

Figura I11.21: Imagen de microscopia electrénica de barrido de una pelicuia orientada
eje-a2 de FuBa,Cu,O,.

Por lo que respecta a la morfologia de la superficie de la pelicula, hay que senalar
que presenta una estructura en forma de blogues rectangulares, tal y como indican las
imagenes obtenidas mediante microscopia electronica de barrido en un equipo FESEM
Hitachi S-800 (figura II1.21). El tamafio de estos blogues parece aumentar a medida que se
disminuye la presion parcial de O, durante el crecimiento [36,62], lo que indica, de nuevo,
mejores propiedades de crecimiento a bajas presiones de oxigeno; cuando P(0,) es del 6%,
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el tamafio medio del lado de los blogues es, aproximadamente, 2200A. Cabe sefialar que este
valor es bastante mas grandes que los habitualmente encontrados ( ~ 1500A) pOr Otros autores
en este tipo de muestras [63.64], y similares o, incluso. algo superiores a los mayores
publicados {62]. Asimismo, como estos autores han seflalado [62], estos altos valores son
reflejo de una baja rugosidad en la superficie de la pelicula. Por otra parte, este tamano de
~2200A viene a suponer que. en el espacio delimitado por cada uno de estos blogues, hay
varios (unos 50) de los dominios de 90° descritos anteriormente; es decir, no debemos
confundir estos blogques con granos cristalinos. Dado el tamano, mortologia y cardcter
superficial de los blogues, se puede pensar que su origen se encuentra en la relajacion, bien
sea durante el crecimiento o al finalizar este, de las tensiones que se producen en la red
cristalina; asi, en el caso en que realizamos la deposicion con baja presion de O,, lo que,
como hemos visio. implica el crecimiento de la pelicula eje-a con las mejores propiedades
cristalinas. hay menos tensiones que relajar y estos blogues son menos numerosos y mas
grandes.

3.4 Comparacion entre peliculas orientadas eje-a y eje-c: propiedades de
transporte.

Es de esperar, dada la anisotropia propia de estos materiales superconductores y a la
vista de algunas diferencias estructurales que poseen, que la comparacion de las propiedades
fisicas entre peliculas orientadas eje-c y eje-a ponga de relieve la existencia de distintos
comportamientos y grandes diferencias entre ellas, tanto en el estado superconductor como
en el estado normal. Nosotros hemos realizado esta comparacién en varias propiedades
significativas.

3.4.1 La corriente critica.

En la figura [I1.22 se muestran los valores tipicos de la corriente critica J- y su
variacion en funcion de la temperatura para dos peliculas de EuBa,Cu;0,, una eje-c y otra
eje-a. sin campo magnético aplicado. Como vemos, la corriente critica es elevada en las
laminas orientadas eje-c, con J.-~10° A/em? a T=77 K. Por su parte, los valores de J,. en
las peliculas eje-a son menores; no obstante, se mantienen altos (J(T=60K) ~ 10° Afcm* y
J(T=5K)~0.8 x 10° A/cm?), siendo de! mismo orden que los se encuentran habitualmente
en cristales [ 14.65,66]. Asimismo, son similares a los pocos resultados publicados al respecto
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por otros autores en las peliculas eje-a [21,56].
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Figura II1.22: Corriente critica en funcién de la temperatura de peliculas de EuBa,Cu,0,
con distintas orientaciones; {®) eje-c, (O) eje-a. En el recuadro se muesira J (T} de una
pelicula de eje-a en un rango mas amplio de temperaturas.

La reduccion en la corriente critica en las peliculas con orientacion eje-a respecto a
las orientadas eje-c parece producirse por la existencia de las fronteras de 90°. Esta hipétesis
de que son esas fronteras las que estdn limitando el valor de J., parece estar confirmada por
el hecho de que la dependencia con la temperatura de la corriente critica en las 1aminas eje-a
es igual a [a obtenida en las peliculas orientadas (103) [58]. Estas iAminas (103) tienen las
mismas fronteras de 90° que las eje-a, aunque fuera del plano de la pelicula, por lo que su
mortologia tiene aspecto de pirdmides superpuestas {22,56].

Pero, como anteriormente comentdbamos, estas fronteras no se comportan como
uniones débiles [57], aunque sean las que estdn limitando la corriente critica sin campo
magnético aplicado. Algunos autores [23,54,56] han puesto de manifiesto ia buena conexion
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que hay entre los planos de CuQ, en las fronteras simétrica y de rotacion (figura I11.19), lo
que explicaria que estas fronteras permitan el paso de la corriente; en el primer caso
(simétrica). a cada plano de CuO, de un dominio le corresponde otro en el vecino y, en el
segundo (de rotacién), cada uno de estos planos de un dominio estd conectado con varios del
otro. Por otra parte. en las fronteras llamadas de plano basal (grafica II1.19(b)) parece que
esta conexion no seria tan buena, pues hay varios planos de CuO, de un dominio conectados
con solo un plano del dominio cercano, habiendo otros "aislados”. Aunque no esta claro si
la interconexién de los planos de CuQ, es peor en este caso, si parece que este tipo de
fronteras de 90°. al menos, disminuye la seccidn eficaz de la corriente y/o la hacen ir en la
direccion perpendicular a los planos de CuQ,, que es menos favorable. En definitiva, serian
este caso particular de fronteras de 90° el que, principalmente, fuese el causante de la
reduccién de los valores de J-, probablemente debido a motivos geométricos.

3.4.2 Efectos de la desoxigenacion.

Hay también grandes diferencias entre las peliculas orientadas eje-c y eje-a en ¢l
comportamiento de la transicion resistiva al reducir el contenido de oxigeno de la lamina. En
la grafica I11.23 hemos representado o(7) en una pelicula de EuBa,Cu,0,/SrTiO; eje-a a la
que, mediante el tratamiento de desoxigenacién descrito en el apartado 2.3, se le ha variado
el contenido de oxigeno y. Como vemos, a poco que se reduce el valor de v del dopaje
optimo. la resistividad crece, la temperatura critica disminuye, la transicion se ensancha y
la lamina deja de tener un comportamiento metdlico. Esto es distinto de lo que sucede en
peliculas eje-c [67.68]. que no parecen ser tan sensibles a la reduccion de oxigeno:; aunque
su resistividad aumenta al disminuir el valor de y, no pierden su caracter metdlico, sino al

contrario, la pendiente de p(T) crece a medida que se reduce el contenido de oxigeno.

Dado que en ambos tipos de peliculas la corriente circula mayoritariamente por los
planos de CuQO,, pensamos que el origen de estas diferencias se encuentra en el
comportamiento de las fronteras de 90° ante la desoxigenacidn, pues se ha sugerido
[55.69.70] que el buen comportamiento de estas fronteras se produce cuando hay un
contenido de oxigeno Optimo y ordenado, con lo que se pueden ver muy afectadas por
pequenas variaciones en y. En realidad, esta dependencia no metdlica es similar a la que
habiamos encontrado en las peliculas depositadas con una mayor presion parcial de oxigeno
(figura [11.12), con lo que podemos pensar que, en aquel caso, se producia por no tener un
ordenamiento adecuado del oxigeno en las fronteras.
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Figura 111.23: Curvas o(7) de una pelicula de EuBa,Cu,0,/S1Ti0, eje-a con distintos
contenidos de oxigeno.

3.4.3 La linea de irreversibilidad.

Se ha observado [71] que la linea de irreversibilidad, definida como el inicio de la
disipacion en la resitividad longitudinal en funcién del campo a temperatura constante
(represemada en la grafica I11.24), estd en las peliculas eje-a por debajo de la de las laminas
eje-c (figura I11.25); ello sucede a pesar de que el campo critico H., de las primeras es
mayor. Esto quiere decir que los centros de anclaje de los vértices en las peliculas orientadas
eje-a son mds débiles, lo que se debe, probablemente, a su diferente microestructura. Ello
estd en consonancia con el hecho de que la corriente critica sea mayor en el caso de eje-c.
No obstante. los valores que la resistividad longitudinal de ldminas eje-a alcanza en los
campos magnéticos mas altos es una fraccion menor de la resistividad normal que en el caso
caso de peliculas eje-c (figura [11.24), tal como corresponde a un movimiento libre de
vortices (flux flow) en un campo critico H., mas alto, segin la expresion p, = p, H/H., [72],
donde p, es la resistividad en estado normal y p, la correspondiente al movimiento libre de
vortices. Resultados recientes [73] indican que este comportamiento de las peliculas
orieniadas eje-a en el estado mixto tiene su origen en una coniribucion de la corriente de

transporte que circula perpendicularmente a los planos de CuO,.
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Figura IIL.24: Resistividad longitudinal en funcion del campo magnético (aplicado
perpendicularmente al plano de la limina) para varias temperaturas de peliculas de
EuBa,Cu,0,/SrTi0.. (a) Pelicula orientada eje-c con T.=88K. (b) Limina eje-a con
T.=85K.



68

]‘0 r T - - ————— —

Hle  iflab
L
. o
30 I"‘I |
=y R ; \
—_ ‘ -~ |
3 ' ) |
= 20 * | -
- N * ‘, |
. . “
10 r o "‘.‘ | i
i
0 :
0.85 0.90 0.95
T/T,

Figura III.25: Linea de irreversibilidad determinada a partir del inicio de la disipacion
resistiva en peliculas de EuBa,Cu,0,/SrTiO; orientadas @ eje-c, O eje-a. Se muestran

también las curvas H,-T con el campo aplicado perpendicular y paralelo a los planos de
CuO,.

3.4.4 El efecto Hall.

Una de las propiedades fisicas que refleja claramente las diferencias que hay entre
peliculas eje-c y eje-a fruto de la anisotropia de estos materiales superconductores es el efecto
Hall. En la figura III.26 aparece representado el coeficiente Hall en funcidén de la
temperatura para cada tipo de pelicula y en el estado normal. A la vista de esta grafica, hay
dos caracteristicas principales que destacar; la primera y, quizds, mds sorprendente es que
ambos tipos de pelicula presentan un coeficiente Hall con signo opuesto, y tienen como
valores tipicos a T~ 100K Ry =2.0-2.5x10° m’/C en gje-c y Ry= —(5.5-6.0) x 10" m*/C
en eje-a. Por otra parte, mientras que el coeficiente Hall depende claramente de la
temperatura en las peliculas eje-c (aproximadamente como Ry o« |/T [74]), en las orientadas
gje-a es practicamente constante, independiente de 7. Conviene recordar que, en ambos
casos, la corriente circula mayoritariamente por los planos de CuQ,, y que el campo
magnético estd aplicado perpendicularmente a la ldmina en este tipo de medidas (como se
representa en la figura I11.27); de esta manera, teniendo en cuenta que el campo eléctrico
Hall es perpendicular tanto a J como a H, en las ldminas eje-c estamos obteniendo el efecto



3. CRECIMIENTO Y CARACTERIZACION DE PELICULAS... 69

e e e e —

AT 0.0 .
(.5 B OEOAOROCERINRONRORAUC0OS0C00000SE000
S0 100 150 200 250 300 550
T(K)

Figura 1I11.26: Coeficiente Hall R, en tuncién de la temperatura. @ Pelicula orientada
eje-c. © Lamina eje-a.

Hall que corresponde a los planos paralelos a los de CuQ, (es decir al plano ab), mientras
que en las orientadas eje-a se obtiene la resistividad Hall que se produce perpendicularmente
a dichos planos de CuG, (es decir, se trata de dos componentes espaciales distintas del tensor
Hall). Esta hipétesis se confirma al ser los valores de R;; y su dependencia con la temperatura
muy similares a los medidos en monocristales en configuraciones geoméiricas semejantes [75-
77}; asi, estos trabajos muestran, para la resistividad Hall en ia direccion perpendicular a los
planos de CuQ, [75-77], un coeficiente Hall poco sensible a ia temperatura y con valores
Ry~ —(3-8)x 10" m*/C (a T~ 100K); a su vez, obtienen Ry (T~ 100K) ~2.0x 10® m*/C en
el plano ab [77] que, asimismo, coincide con el valor obtenido en peliculas eje-c por otros
autores [67].

La explicacion de esta variacion del signo del coeficiente Hall en el estado normal,
variacion que se produce al cambiar la direccion cristalografica estudiada, se "esconde” en
la compleja estructura de bandas de estos materiales [78]. Existen célculos [79] que, a partir

de esta estructura electronica, han deducido los signos de R;; que se obtienen, aunque no
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Figura II1.27: Esquema de la disposicion geométrica del campo magnético y Ia corriente

respecto a los planos de CuQ, en las medidas de efecto Hall. (a) Pelicula orientada eje-a.
(b) Limina eje-c.

concuerdan en los valores. En cuanto a la dependencia Ry« 1/T, se han sugerido diversas
interpretaciones para explicaria; en el marco de la teoria del liquido de Fermi, se han
propuesto modelos que suponen dos o mas bandas de energia [80], bandas estrechas de
impurezas metdlicas {81], anchos de banda dependientes de la concentracion de portadores
[82] o dispersidon magnética asimétrica [83]. Asimismo, hay un modelo tedrico [84] basado
en una teoria de liquido de Luttinger bidimensional, que propone la existencia de dos tipos
de cuasiparticulas (holones y espinones) con diferentes ritmos de relajacion. Sea cual fuese,
la interpretacion correcta es todavia hoy tema de discusion.
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En lo que respecta a los resultados que se obtienen de la resistividad Hall p,, en el
estado mixto. hay varias caracteristicas que cabe senalar. Como vemos en la gréfica I11.28(a),
en las peliculas orientadas eje-a p,, es pequena, practicamente nula, en un amplio rango de
campos, incluso a temperaturas cercanas a la critica, a diferencia de o que ocurria con la
resistividad longitudinal (figura [11.24); solo a campos magnéticos altos 0 en temperaturas
correspondientes a la transicion se obtienen valores negativos que son comparables a los del
comportamiento lineal en H del estado normal. Esto es muy distinto de o que sucede en
medidas de p,, llevadas a cabo en monocristales [85] en las que también el campo magnético
esta paralelo a los planos de CuQ,; en dicho trabajo se obtenian valores de la resistividad
Hall mas grandes (en valor absoluto) en el estado mixto que en el estado normal. Parece que
esta diferencia en los comportamientos pelicula-monocristal se debe a que, por la existencia
de los dominios de 90° en las ldminas eje-a, la geometria no es la misma en ambos casos.
Elio hace que los vdrtices no "vean” a los planos de CuQ, en la misma configuracion
geométrica en todos los puntos de la pelicula, ya que dichos planos se encuentran en
direcciones perpendiculares en dominios vecinos (figura I11.27). Asi, por elemplo, un vortice
que se mueva en la direccton paralela a ios planos de CuQ, de un dominio, se esta moviendo,
al mismo tiempo, perpendicularmente a los del dominio cercano. Por tanto, la interaccion
de los planos de CuQ, con los vdrtices ha de ocurrir en las ldminas eje-a de modo diferente

al que acontece en monocristales, en donde todos los planos de CuO, son paralelos a lo largo
de la muestra.

Por su parte, la resistividad Hall en el estado mixto de las peliculas orientadas eje-c
(figura I11.28(b)) presenta valores positivos, comparables a los del estado normal, a campos
magnéticos relativamente altos, mientras que, sorprendentemente, es negativa en valores de
H mas bajos. Este andOmalo comportamiento que incluye un cambio de signo es el mismo que
se encuentra en medidas realizadas en monocristales, y no solo aparece en superconductores
de la familia 1:2:3, sino también en otras familias de alta temperatura y en algunos
superconductores clasicos. Como comentaremos en el siguiente capitulo, que hemos dedicado
al estudio y andlisis detallado de este tema, la explicacion de esta anomalia en p,, ha sido y

es un gran tema de debate, pues conlleva un comportamiento de la dindmica de los vortices
muy interesante y peculiar.
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Figura I11.28: Componente Hall de la resistividad en funcién del campo magnético de
peliculas de EuBa,Cu,0,/SrTiO; en el estado mixto. (a) Pelicula eje-a {7.=85 K}. (b)
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3. CRECIMIENTO Y CARACTERIZACION DE PELICULAS... 73

3.5 Conclusiones

-Se han obtenido, mediante un sistema de pulverizacidén catodica tipo magnetron,
peliculas delgadas de superconductores de alta temperatura de la tamilia 1:2:3 con el eje ¢
de la estructura perpendicular al plano del sustrato; el proceso total incluye un recocido
posterior a la deposicién en atméstera de oxigeno. Estas peliculas presentan buenas
transiciones  superconductoras (AT~2K), con corrientes y temperaturas criticas
T.(R=0) ~ 86-89 K) elevadas, y curvas rocking estrechas (FWHM =0.3°), lo que indica su
alta textura.

-Asimismo, se han crecido laminas delgadas de estos materiales orientadas eje-a, que
tienen altas temperaturas criticas (7.(R=0)~82-88 K), comportamiento metilico
(p(300K)/p(100K) ~1.3-1.6) y muy buenas propiedades cristalinas, que incluyen picos
rocking estrechos (FWHM ~0.1-0.2°). Para ello ha sido necesario hacer uso de un método
de dos pasos de temperatura durante el crecimiento (650 y 710°C). De acuerdo con nuestros
resultados. emplear Eu como tierra rara en estos compuestos superconductores y realizar la
deposicion con una presion parcial de oxigeno baja (un 6% de 300 mTorr), son

procedimientos adecuados para optimizar ¢l crecimiento de este tipo de peliculas.

-El analisis de la microestructura mediante microscopia electrénica de transmision,
difraccion de electrones y difraccidon de rayos-X en el plano indica que estas peliculas
orientadas eje-a crecen en forma de dominios cristalinos con 100-500 A de tamaiio, que estan
separados por fronteras de 90°; crecimiento que se produce al poder alinearse el eje ¢ de la
celda segun cualquiera de las dos direcciones principales perpendiculares del sustrato cibico.
Por otra parte, ¢l andlisis de la superficie mediante microscopia electronica de barrido revela
la existencia de unos bloques rectangulares con un tamafio caracteristico de 2200 A. Estos
blogues de cardcter superficial no estdn directamente relacionados con los dominios
cristalinos, y su tamafo aumenta al disminuir la presion parcial de oxigeno durante la
deposiciéon, por lo que parecen fruto de la liberacion en la superficie de las tensiones
generadas en la red durante el proceso de crecimiento.

-La comparacion de las propiedades de transporte entre peliculas eje-a y eje-c ha
puesto de manifiesto las diferencias existentes entre ambos tipos de orientaciones. La
existencia de fronteras de 90° en las iAminas eje-a limita los valores de Ia corriente critica
que, no obstante, son bastante elevados (J(SK) ~ 10° A/cm?®). Estas fronteras representan un
caso particular de las de angulo alto, pues en ellas existe una buena conexién entre los planos

de CuQ, de los dominios vecinos, y no se comportan como uniones débiles. Por otra parte,
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la linea de irreversibilidad de las peliculas eje-c se encuentra por encima de las de las
orientadas eje-a, [0 que concuerda con los mas altos valores de J. e indica un mejor anclaje
de los vértices. LLa gran anisotropia de estos materiales se refleja en el comportamiento del
efecto Hall en estado normal, que en peliculas eje-c tiene signo positivo (tipo hueco) y es
sensible a la temperatura, mientras que en ldminas eje-a tiene signo negativo (tipo electron)
y es pricticamente constante con la temperatura. Por su parte, el comportamiento de la
resistividad Hall en el estado mixto de peliculas eje-a es muy distinto al que se obtiene en
monocristales con el campo magnético paralelo a los planos de CuQ,, debido a la diferente
configuracién geomeétrica para los vortices fruto de la existencia de los dominios de 90°. En
el caso de eje-c. los resultados son similares a los de monocristales, presentando p,, una
contribucién negativa anomala de signo contrario a la del estado normal.
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4. Anomalias en el efecto Hall en el estado mixto de
peliculas orientadas eje-c.

4.1 Anomalia Hall.

4.1.1 Introduccion.

La perfecta comprensiéon de la dindmica de la red de vortices es un problema muy
importante para poder entender el comportamiento de los superconductores de alta
temperatura (y de cualquier otro superconductor tipo If) en ¢l estado mixto, es decir, en la
region mds amplia del diagrama de fases (H-T) en que estos materiales se encuentran en el
estado superconductor. Josephson [1] demostrd que cuando los vértices se mueven con
velocidad v, a través del material superconductor se genera un campo eléctrico macroscopico
E segin la expresion

E =-v, X Hlc. 4.1

Es decir, un campo eléctrico que es perpendicular al movimiento del vértice y al campo
magnético H. Cuando se aplica una corriente de transporte J; en el superconductor en
presencia de un campo magnético que es perpendicular a esta corriente, se ejerce sobre los
vortices una fuerza (tipo Lorentz) que los pone en movimiento. De esta forma, seguin la
ecuacion (4.1), la componente de v, que sea perpendicular a J» producira un campo eléctrico
que es paralelo a J; y, por tanto, disipativo. Por su parte, la componente de v, que sea

paralela a J; generara un campo eléctrico perpendicular a Jr, es decir, se manifestard como
un voltaje Hall (figura IV.1).

Por etlo, dado que el movimiento de los vértices no provoca solamente una
resistividad longitudinal p,,, sino que implica tambi€n una resistividad transversal (Hall) o,,,
el estudio del efecto Hall en el estado mixto es necesario para la comprension de la dinamica
de los vortices. Es mas, dado que los distintos modelos teéricos de movimiento de vortices
[2-4] predecian comportamientos iguales 0 muy parecidos de p,, pero diferentes de p,,, ya
en los superconductores clasicos se vio [5-8] que las medidas de efecto Hall eran importantes
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para poder discernir cual de los modelos era el adecuado.

| [ TRy

Figura IV.1: Esquema del campo eléctrico Josephson (E= ~v; XH/c) producido
por el movimiento de los vértices con velocidad v, .

Cuando se lIlevan a cabo las medidas de resistividad Hall en el estado mixto en
peliculas delgadas de superconductores 123 orientadas eje-c, en funcion del campo magnético
(aplicado perpendicularmente a la muestra, es decir, a los planos de Cu-O) y a temperatura
constante, se encuentra el comportamiento tipico {9-14] representado en la figura IV.2 para
una de nuestras muestras. Como puede verse, no se detecta sefial Hall hasta que el campo
H alcanza un cierto valor Hy; a partir de este campo p,, es negativa y crece en valor absoluto
hasta que llega a un minimo cuando H se hace igual a H,,. A campos mayores p,, crece y,
cruzando el cero, se hace positiva, es decir, recupera el signo que se obtiene en el estado
normal. Esta anomalia en p,,, consistente en la aparicion de valores negativos (de signo
contrario a los del estado normal) se encuentra en un rango de temperaturas cercano a la
temperatura critica: 0.85 < 7/T. <. Por otra parte, es importante sefialar que no solo se
detecta de forma generalizada en estos materiales cuando se encuentran en forma de pelicula
delgada, sino que aparece también en ceramicas [15] y en monocristales [16,17], incluso sin
maclas [18,19]. No obstante, de muestra a muestra, este andomalo cambio de signo si sufre
variaciones particulares en el rango de campos magnéticos en que aparece, en la
dependencia de p,, con I y, especialmente, en su amplitud, llegando en algin caso a no
detectarse como se puede apreciar en la figura IV.3.
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Figura 1V.2: Resistividad Hall en funcién del campo magnético de una pelicula orientada
eje-c (] c). Aspecto tipico del anémalo cambio de signo, indicandose los campos
caracteristicos.
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Figura 1V.3: p, (H) de una muestra de EuBa,Cu,0, gje-c en la que no se observa cambio
de signo.
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En realidad, este andmalo cambio de signo en el efecto Hall en el estado mixto no es
una propiedad que se encuentre solamente en los superconductores de la familia 123, sino
que aparece, en general, en las otras familias de superconductores de alta temperatura
(siempre con H paralelo al eje ¢): en YBa,Cu,0O, [20], en Nd, 4Ce, ,sCu0O,, [21,22], en
Bi,Sr,CaCu,0; [16,23] y en la familia de compuestos de T1 [24-26] en donde, incluso,
aparece un doble cambio de signo en p,,. Tampoco es una "propiedad exclusiva” de la
superconductividad de alta temperatura, puesto que ya habia sido observado un cambio de
signo en p,(H) en algunos superconductores clasicos: en V [5,7], en Nb [8,11], en
aleaciones de In-Pb [6,27.28] y, més recientemente, en los superconductores amorfos MoGe
[29] y Mo,Si |30].

4.1.2 Modelos tedricos clisicos de dinamica de vértices.

Esta anomalia en el comportamiento de p,(H) no se puede entender a la luz de los
modelos clasicos de movimiento de vortices de Bardeen-Stephen {2] y de Noziéres-Vinen |3).
Estos modelos fenomenolégicos estudian, en el régimen de movimiento libre de vortices (flux
flow) y para superconductores limpios (es decir, en los que el recorrido libre medio ¢ y la
longitud coherente BCS cumplen ¢ > £, ), la dindmica de un solo vortice constituido por un
nicleo que es un cilindro de radic = £,. Las dos descripciones consideran que es la
corriente de transporte J; la que produce una fuerza F que provoca el moviento del voértice.
A esta fuerza se opone una fuerza de rozamiento viscoso F,, de modo que en el estado
estacionario F+F,=0. La diferencia basica entre ambos modelos se encuentra en las
condiciones que s¢ toman para el potencial electrostitico en la frontera del nicleo del vortice.

a) El modelo de Bardeen-Stephen.

En el modelo de Bardeen-Stephen (BS), en el que hay un potencial electrostatico de
contacto en la frontera del nicleo, la fuerza de arrastre por unidad de longitud F sobre el
vortice es la fuerza de Lorentz

F =J; X &/c, (4.2)

donde &, representa el cuanto de flujo magnético; por tanto, el vortice se mueve
perpendicularmente a la corriente de transporte, creando un campo eléctrico disipativo segin
(4.1). No obstante, dado que los portadores dentro del nicleo sufren la fuerza magnética de
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Figura [V.4: Esquema del modelo de Bardeen-Stephen.

Lorentz habitual, se produce un voltaje Hall del mismo tipo que en el estado normal. Asi,
v, tiene también una componente paralela a la corriente de transporte J, (figura 1V.4), con
0 que el efecto Hall predicho por este modelo tiene, en el régimen de flux flow, el mismo
signo que en el estado normal. Las expresiones deducidas por este modelo para las
resistividades longitudinal y Hall son:

Pu = oy HHG, | (4.3)

i

pxy (ET/m) FUN Hz/HCZ » (4'4)

donde py es la resistividad en estado normal, m la masa de los portadores y 7 su tiempo de
relajacion. Con estas expresiones, la tangente del dngulo Hall ( tg©y = p,,/p,, ) tiene una

dependencia lineal con el campo magnético.

b) El modelo de Noziéres-Vinen.

Por su parte. el modelo de Nozieres-Vinen (NV), del que se representa un esquema
en la grafica [V.5, considera un potencial electrostatico que es continuo en la frontera del
nucleo. En este caso, aparece una fuerza hidrodindmica tipo Magnus debido a la diferencia

entre las velocidades v, y vq (velocidad de los portadores de la supercorriente). y que es la
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Figura 1V.5: Esquema del modelo de Noziéres-Vinen.

fuerza de arrastre del vortice con la expresion
F = HSE( VS - V]) x ‘1’0/6', (4.5)

donde ng es a densidad de portadores superfluidos y vq = Jy/nge. S1 Fy, = 0. los vortices
se moverian con v, = vy y solo apareceria campo eléctrico Hall, E = - J; X H/ecng, que
tiene el mismo signo que el efecto Hall en el estado normal. Este signo no se ve alterado
cuando se introduce F, « -vg como fuerza de rozamiento, aunque si genera una componente
en el campo eléctrico paralelo a la corriente. Este modelo deduce la misma expresion para
P que el BS (4.3), pero difieren en p,,, que queda

Py = lerim) py H | (4.6)

con fo que tg©y; es independiente del campo magnético.

4.1.3 Factores extrinsecos como origen de la anomalia

Dado que esta anomalia no puede ser explicada por los modelos clasicos de
movimiento de vOrtices, principaimente porque supone una componente en la velocidad del

vortice antiparalela a la velocidad de los portadores de la supercorriente que es dificil de
explicar, se han propuesto varias posibilidades que buscan su origen en factores que
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podriamos llamar extrinsecos, es decir, que no €stan relacionados directamente con Ia
dindmica de vortices.

Algunos de estos modelos [31,32] basan el origen de la anomalia Hall en gfectos

termoeléctricos, pero hay buenos argumentos experimentales que los contradicen. Por una

parte, los gradientes térmicos que ello implicaria son dificiles de explicar y, mas aln, en
peliculas delgadas, en donde el sustrato los reduce mucho mas. Por otra parte, estd en
desacuerdo con la anomalia de p,, que aparece en Nd, 4Ce, ,sCuO,., [21], puesto que predice
para este superconductor de tipo electrénico una contribucion de los efectos termoeléctricos
negativa (igual que para el YBa,Cu,0,), es decir, del mismo signo que la contribucion Hall
del estado normal, cuando lo que se encuentra es un cambio de signo en p,, hacia valores
DOSILIVOS.

Otra de las propuestas [33] ha sugerido que el cambio de signo se debe a fluctuaciones
térmicas que provocarian la excitacion de cuasiparticulas y estas, a su vez, podrian arrastrar
los vortices en contra de la corriente. El principal argumento experimental que niega este tipo
de tesis es el hecho de que la anomalia se observa en algunos materiales [30] hasta 0.27,.,
donde dificilmente puede ser explicada por fluctuaciones térmicas. Asimismo, argumentos
que basan su explicacion en la excitacion de pares vortice-antivortice |34/, se contradicen con
medidas de efecto Nernst [35] que muestran que {os vértices que se estin moviendo en la
region de la anomalia Hall son del mismo signo que el campo aplicado.

lLas fuerzas de anclaje sobre los vortices son el fundamento de otras de las
explicaciones |36-39] de la anomalia. Aunque es evidente que el anclaje afecta al movimiento
de los vortices tampoco parece ser el origen del cambio de signo; por ejemplo, YBa,Cu,0,
y Bi,Sr,CaCu,0; tienen una anomalia Hall parecida aunque sus fuerzas de anclaje son muy
diferentes [40]. Por otro lado, resultados en Mo,Si [30] y 2H-NbSe, [41] donde el anclaje
es muy débil o en YBa,(Cu;0, midiendo con corrientes altas [42] para disminuir sus efectos,
muestran n¢ solo la existencia de anomalia, sino que parece que se hace mayor cuando los
vortices se mueven mas libremente. Asimismo, medidas en Tl,Ba,Ca,Cu,0,, irradiado con
iones pesados para crear defectos columnares [25] y, asi, incrementar el anclaje de una forma

controlada, indican que la anomalia disminuye al aumentar los centros de anclaje, llegando
a desaparecer.

La estructura laminar dada por los planos de Cu-O, aunque en ningun caso
explicaria el cambio de signo en los materiales clasicos, es otro de los origenes propuestos
para la anomalia Hall en los superconductores de alta temperatura [43]. En este modelo el
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cambio de signo en p,, tendria su causa en una contribucién negativa de los segmentos de
vortice entre los planos. Simples argumentos de anisotropia han hecho descartar esta
posibilidad [44]. Por otra parte, medidas en multicapas superconductor-aislante (MoGe-Ge)
[29] indican que vdrtices tipo Josephson no pueden ser la causa. También hay en la literatura
propuestas de modelos de dos bandas [45] que explicarian un cambio de signo; la amplia
variedad de materiales superconductores en que la anomalia Hall aparece (incluyendo

elementos como Nb o V), no apoya este tipo de razonamientos salvo para algin caso muy
particular como las aleaciones de In-Pb, en las que los elementos constituyentes tienen
contribuciones Hall de signo contrario en el estado normal.

4.1.4 El efecto Hall en las ecuaciones de Ginzburg-Landau dependientes del
tiempo.

Ante esta "tozudez" de los resultados experimentales en contradecir las predicciones
de los modelos ebricos, es importante conocer las consecuencias que se derivan para el
movimiento de vortices a partir de las ecuaciones de Ginzburg-Landau dependientes del
tiempo, es decir, de la teorfa fenomenoldgica general de la superconductividad y que incluye
la dinamica de vortices. Uno de los trabajos mas completos en este sentido es el llevado a
cabo por Dorsey [46], que hace un estudio sisteméatico del moviento de un solo vortice que
incluye el del efecto Hall que genera. En resumen, se parte de la ecuacion de movimiento
para el pardmetro de orden superconductor (r,?)

no, v i My T3 @7
i 84;*
donde el hamiltoniano es
s W o fa il S P ) (4.8)
H= (a3 [ 2= (V- SA U ca(D s Z I o= (V)]

siendo A el potencial vector, m la masa efectiva del par de Cooper, é=2e¢, a(T)=a(T/T.--1)
y I'=T',+iT, representa un ritmo de relajacién complejo sin dimensiones. u* es el potencial
quimico total dado por

W0 O (4.9
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en donde p es el potencial quimico, © el eléctrico, ny=|¥|* es la densidad de los portadores
superfluidos v 6H/dng es la contribucion cinética.

Si se considera que (3H/éng)y =0H/6y" y se define un tiempo de relajacion del
parimetro de orden sin dimensiones

o T, i (14T (4.10)
¥ = Y[ 1] YZ - I‘lz }( ] _'_1“)) 2
la ecuacion de movimiento queda
.8 n ¥ B L2 ) 4.11)
}IY[ a‘ [ -E(®* ‘é‘*)]qj - -2—’11[V i IA] LIJ R ld]ll' - b}q}} q’.

Esta ecuacion se resuelve para H = H.,, es decir, para el limite de un solo vortice,
con solucion

Jp X e, = (our vy + ook v Xe,)/2 (4.12)

donde k=MN/E es el parametro de Ginzburg-Landau, las constantes «;, y «, son iniegrales
espaciales de los potenciales y de Ia funcion de onda, se ha supuesto el campo magnético
aplicado en la direccion del eje z y ciertas magnitudes estin en unidades reducidas. Haciendo
uso de la relacién (4.1) y recuperando ias unidades convencionales (sistema cgs), los
expresiones para las conductividades longitudinal y Hall quedan

'm ooy Hy (4.13)
U = — —

© W 8mx? B
o | 2m_ o Hy (4.14)
v no 8kt B

con lo que el angulo Hall. g0y = w,/e, s independiente del campo magnético.

A la vista de estos resultados, el posible cambio de signo en el efecto Hall estara
determinado por el comportamiento de «,, cuya expresion general es (4.15)

, A
o B R A Lo, 0] 1 Lo, (0)h(0)
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donde K y K, son las funciones de Bessel modificadas, I es proporcional a una integral
espacial de KX, ~,(0) es el campo en el centro del vortice, orxy‘“’(O) es la conductividad Hall
en estado normal para un campo igual a 4, {=(a,™/y,) y £, es un parametro que mide la
longitud de recuperacion del pardmetro de orden en el vortice. Este coeficiente o, se puede
escrbir en el limite sucio como (4.16)

& - 0.1y, 0.258[v, T (0)] « T (k) 0, ¢0(0) )

Como podemos ver en las expresiones (4.15) y (4.16) ¢l signo de o, depende del
valor que tome la parte imaginaria del tiempo de relajacién del pardmetro de orden v,. En
el caso de un efecto Hall positivo en estado normal, parece que si v,>0 puede haber la
posibilidad de que o, sea negativa y, por lo tanto, haya cambio de signo. En realidad, es
dificil de saber s1 esto es asi, pues v, depende de la estructura electrénica detallada del
material [47.48], pero estos resultados indican que, efectivamente, puede ser la propia
dindmica de los vortices la causante de este andmalo cambio de signo en el efecto Hall.
Modificaciones posteriores de estos resultados [49] y andlisis similares [48,50] continlan
dejando abierta esta posibilidad. Otra importante consecuencia que se deriva de este tipo de
resultados es que, en ciertos casos, la conductividad Hall puede ser una magnitud mads
adecuada que la resistividad para entender el cambio de signo, dado el caracter aditivo de sus
términos (aunque el signo de ambas magnitudes es, naturalmente, siempre el mismo).

4.2 Relaciones de escala entre la resistividad longitudinal y la resistividad
Hall.

Constatado €l hecho de que el cambio de signo en p,, no puede ser comprendido en
base a los modelos tedricos clasicos, que hay buenos argumentos en contra de propuestas de
origen extrinseco, y que existe la posibilidad de que sea en la propia dinimica de los vortices
en donde se halle su explicacion, una forma muy conveniente de atacar este problema es
buscar relaciones de escala, bien entre p,, en su regiéon de valores negativos y otras
magnitudes como p,, cuyo comportamiento se entiende mejor, o bien en los pardmetros
fenomenoldgicos caracteristicos de la anomalia. Este tipo de analisis es el que hemos llevado
a cabo en nuestras laminas delgadas orientadas eje-c.
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4.2.1 Relaciones de escala en funcién del campo magnético.

a) Los campos caracteristicos.

Recordando el comportamiento tipico de p,(H) representado en la figura 1V.2,
veiamos que hay dos valores de campo magnético que lo caracterizan. H,. valor a partir del
cual se empieza a detectar sefial negativa, se ha asociado {12] a la linea de irreversibilidad
que aparece en el estado mixto de estos superconductores y, como ocurre con la definida a
partir de la resistividad longitudinal, depende de la estructura de defectos de cada muestra
como corresponde a un desanclaje de vortices. Por su parte, H,, s el campo en el que p,,(H)
tiene el minimo, es decir, el campo para el que la anomalia Hall es maxima, por lo que es
interesante conocer su dependencia con la muestra.

En la figura [V.6 (a) representamos la evolucion del cambio de signo en p (M) al
variar la temperatura; como se puede ver la amplitud de la anomalia cambia con la
temperatura, disminuyendo cuando 7 se acerca a 7~ y a 0.97.. Por su parte, H, también
varfa con T, creciendo a medida que baja la temperatura. Si representamos (figura 1V.6 (b)),
en funcién de la temperatura reducida, los valores de este campo H,, de nuestras peliculas
y de otras muestras de la literatura, nos encontramos con un resultado bastante significativo.
A pesar de la variedad de muestras, que incluye monocristales, distintas tierras raras en el
material v peliculas crecidas sobre diferentes tipos de sustratos, estos campos parecen tener
una misma dependencia con T (aproximadamente lineal), que define una regidn bastante

estrecha en el diagrama de fases (H,T), y revelando asi un grigen ¢comqgn para la anomalia
de todas ellas.

b) Una teoria hidrodindmica.

Por otra parte, puede ser muy interesante intentar comprender el comienzo de la
disipacion Hall cuando H = H,. Si esta sefial negativa estd producida por el propio
movimiento de los vortices, debe estar muy relacionada con el comportamiento de p,, en esta
misma region de campos que se entiende bien en base a modelos de dindmica de vortices;
por ello, es importante buscar relaciones de escala entre ambas magnitudes. Desde el punto

de vista tedrico, se ha propuesto [54], partiendo de una descripcion hidrodindmica general
del movimiento de vortices, que p,, y g, deben escalar.

Esta teoria parte de la ecuacidén de equilibrio en un voértice moviéndose en estado
estacionario

v, + avp X n = (d/c)J; X n 4.17)
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Figura IV.6: (a) p (H) a varias temperaturas de una pelicula orientada eje-c con
T. = 90K. (b) Campo del minimo H_, en funcién I/T. de varias muestras
superconductoras de la familia 123: V, &  EuBa,Cu,0,/SrTiO,(100); @, O©
EuBa,Cu;0,/MgO(100) ; v YBa,Cu,0,/LaAlO,(100); B, [ HoBa,Cu,0,/SrTiO;(100);
* monocristal de YBa,Cu,O, [17]; ¢ monocristal de YBa,Cu,O, [18]; ¢ pelicula de
YBa,Cu,0; [21]; + pelicula de YBa,Cu,O; [35]; 2 monocristal de YBa,Cu,0; [S51];
lamina de YBa,Cu,(O; [52]; --- referencia 53.



4. ANOMALIAS EN EL EFECTO HALL... 93

donde. v, es la velocidad del fluxoide, n = -F/v, es el coeficiente de viscosidad, n es el
vector unitario en la direccion del campo magnético, y el coeficiente a(H,T) es una funcion
dependiente de la microestructra y que determina el valor y el signo del angulo Hall, pues

en este modelo tedrico tg8y,; = «fn. Esta ecuacién tiene como solucion
[1 + (a/n)?] nv, = (D/c) JrxXn + (By/c) (a/n) Iy . (4.18)

Si se afaden fuerzas sobre el vortice provenientes del anclaje F,, de las fluctuaciones
térmicas F; y de la interaccion entre los vortices F(, la ecuacion de equilibrio en el fluxoide
i-ésimo queda

v +avy Xn=(®/c) . Xn+F, +F, +F,;; (4,19)
promediando sobre todos los vortices esta ecuacion se simplifica,
v + av X n = (P/c)J; X n + <F, >, (4.20)

donde v es la velocidad media de los vortices. Considerando una fuerza de anclaje promedio
del tipo <F,,> = -y(v)v, se llega a una solucidn del tipo de la (4.18) para v:

v = (1/x(v)) (1 +(a/x(v)! (F, - (a/x(v)) F. X n), (4.21)

donde ¥, es la fuerza de Lorentz (4.2) y x(v) = n++(v) es el coeficiente de viscosidad
renormalizado por el anclaje. Mediante la relacion de Josephson (4.1) y teniendo en cuenta
que el dngulo Hall es pequeno, se obtienen las componentes del campo eléctrico,

Exx = ‘Hq)O’ICzX(V)]JT k] Ex_v = [aH‘ﬁO/ClXZ(V)]JT » (422)

con lo que Ia relacion enire p,, v p,, que se deriva es

, cla (4.23)
Py~ P’ g

Por lo tanto, esta teoria predice que, si la sefial Hall estd causada por el movimiento de
vortices que sufren fuerzas de anclaje, hay un escalaje cuadritico entre ambas magnitudes,
independientemente de que haya cambio de signo, hecho que debe ir asociado a la
dependencia del parametro o con la microestructura. Pero ademas, hay otra importante
consecuencia [54] que se deriva de estos resultados; como p,, > p,,, la conductividad Hall

queda o,, = (p“/pxﬁ) = (C*a/H®,), por lo que debe ser independiente del anclaje, ya que en

esta expresion no aparece el coeficiente y(v) correspondiente a la fuerza de anclaje.
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¢) Relaciones entre p,, y p,, resultados experimentales.

Siguiendo estas indicaciones tedricas y constderando que, en el inicio de la disipacion,
la dependencia de «(H,T) con el campo magnético es mucho mas suave que las de p(H.T)
Y oo (H,T) [54], hemos comprobado en medidas isotermas si, efectivamente, hay una ley de
escala p,, o« p," con exponente n=2 [35]. En la figura IV.7 se representa en escala
logaritmica, teniendo en cuenta la dependencia predicha en la expresion (4.23), |po,|H
frente a p,, a temperatura constante, para una de nuestras peliculas. Se puede observar
claramente que hay una region lineal en el rango de baja resistividad, cuya pendiente nos
proporciona el exponente n = 1.4+0.1. Cuando el campo se acerca al valor f, el escalaje
deja de verse debido, probablemente, a que ya no se puede despreciar la variacion de «(H,T)
con H, variacion que, posteriormente, conduce al cambio de signo. Por otra parte, conviene
comentar que el pico que aparece en la gréfica es artificial, se debe a haber tomado ¢l valor

absoluto de p,, y corresponde al punto en que esta magnitud cambia de signo.
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Figura 1V.7: Representacion logaritmica de |p,,(H)| H frente a p(F), a T=86.3 K, de
una pelicula eje-c. La recta, que indica el ajuste en el inicio de la disipacién, tiene
pendiente n=1.4+0.1. Se indica también la posicién de H,.
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Si hacemos esta misma representacion (grafica 1V.8) para medidas tomadas a distintas
temperaturas en otra lamina delgada. encontramos que también hay una relacién de escala
en el inicio de la disipacion de la que, en este caso, deducimos un exponente 7 = 1.0+0.1.
Como vemos, este exponente es independiente de la temperatura, aunque si varia de muestra
a muestra y, sobre todo. se aleja de valor predicho por la teoria, lo que pone en duda su

caracter universal.
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Figura IV.8: |p (H)|'H vs p,(H) en escala logaritmica y para varias temperaturas en
una pelicula de EuBa,Cu,0;/5rTi0,(100). El exponente que se obtiene es n=1.0+0.1.

Dejando para mas tarde la discusion acerca del valor concreto del exponente, es
importante que entendamos las consecuencias que tiene, sobre la anomalia Hall, el hecho
de que haya esta ley de escala. Su existencia nos indica que ambas magnitudes, o, ¥ 0y,
tienden a anularse en el mismo punto, es decir, deben de tener el mismo origen. Esto implica
que, efectivamente, la sefial Hall negativa esta producida por el movimiento de vortices, esto
es. la velocidad de los vortices tiene una componente en sentido contrario a la corriente de
transporte. al menos en el comienzo de la disipacidn. Si esta conclusién es correcta, o sea,

si hay una contribucion Hall negativa debida a los fluxoides, conviene preguntarse qué
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Figura 1V.9: o, (H) y p,(H) a varias temperaturas constantes en una pelicula orientada
gje-c de EuBa,Cu,0,/8rTi04(100) con T.=87.1 K.

sucede en casos como el representado en la figura IV.3, en donde no se detectaba cambio
de signo en p,,. En las figuras [V.9 y IV.10 hemos representado, para varias temperaturas,
tanto la resistividad Hall como la longitudinal en dos peliculas; una de las cuales no muestra

el anomalo cambio de signo en p,(ff). Al comparar ambos comportamientos encontramos
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Figura IV.10: Resistividades longitudinal y Hall en funcién del campo magnético, a
vartas temperaturas, de una lamina de EuBa,Cu,O, (7.=88 K) en la que no se observa
la anomalia. Las flechas indican donde deberia estar el campo H, deducido de la
correlacion de la figura IV.6(b) para cada temperatura.

que, ademds de la existencia o no de anomalia, hay otra diferencia muy significativa;
mientras que en la muestra que tiene valores negativos de la resistividad Hall comprobamos
que el campo magnético para el cual comienza la disipacion en o (H) coincide con el de
p.(H) (alos que llamaremos Hy, y H;, respectivamente), no ocurre 1o mismo con la pelicula
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que no presenta la anomalia. En este segundo caso se puede ver, claramente, que Hp, > H,,,
con lo que no es posible el escalaje entre ambas resistividades. Es un hecho muy interesante
que si calculamos de forma aproximada, a partir de la correlacidn que encontramos en la
figura IV.6 (b), los valores del campo magnético H,, que corresponderian para esta muestra
en caso de que también tuviese cambio de signo (indicados con flechas en la figura V.10
para las distintas temperaturas), se cumple que Hy, >H, > Hy,. Es decir, parece que, cuando
no se detecta la anomalia Hall negativa que creemos se debe al movimiento de los vortices,
sf que se "le guarda el sitio", lo que puede ser debido a que «(H,T), que relaciona p, y p,,
en el inicio de la disipacion y que depende de la microestructura {541, se haya anulado (o se
haya hecho muy pequefia) en esa region.

Retomando el comentario acerca del valor de n en la ley de escala, conviene sefalar
que ia variacion en este exponente de muestra a muestra que hemos encontrado en nuestros
ajustes a temperatura constante y en funcién de H, estd de acuerdo con la dispersion de
valores que se encuentra en la literatura en ajustes realizados a campo magnético constante
y en funcién de T [18,25,53,56,57]. En estos casos en los que varia la temperatura se
obtienen exponentes mayores {(alrededor de n=1.8), es decir, la dependencia funcional entre
P 1) y p (H.T) en el inicio de la disipacion no parece ser la misma variando H que
variando T. Estos hechos parecen confirmar que la existencia de la ley de escala entre ambas
resistividades es, s6lo, la manifestacién de que ambas magnitudes dejan de ser nulas a la vez
tanto en campo como en temperatura {(esto es, sus lineas de irreversibilidad coinciden). Sin
embargo, el exponente del escalaje parece que viene dado por la forma funcional particular
en la que p,, y p,, tiendan hacia cero en cada muestra concreta (y que no tienen por qué ser
iguales en H que en 7), con lo que estaria en cuestidn que hubiese una ley de escala universal
con n=2.

Por otra parte, resulta muy conveniente hacer una representacion de la conductividad
Hall (0, = p,/p.") en funcién del campo magnético (gréfica IV.11). Como vemos, presenta
un crecimiento muy abrupto en el comienzo de la disipacidn (parece que diverge), indicando
que |p| tiende a cero mas lentamente que p,,’, lo que, de nuevo, muestra las dudas acerca
del exponente n=2. Un resultado similar se obtiene midiendo en funcion de 7" [58].
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Figura IV.11: Conductividad Hall de una pelicula orientada eje-c a 7=86.5 K.

4.2.2 Relaciones de escala en funcion de la corriente. Curvas caracteristicas
a) Diagrama de fases y curvas I-V

Dado que los resultados experimentales parecen ir en el camino de que el movimiento
de los fluxoides es el origen del efecto Hall negativo (aunque se desconoce su relacién
analitica), cabe preguntarse si esta anomalia es propia o no de alglin régimen concreto de la
dindmica de vortices. Es un hecho bien conocido, como ya se mencionaba en el capitulo 1,
que ¢l diagrama de fases fenomenoldgico en el plano (H,T) del estado mixto de estos
materiales superconductores (figura 1V.12) es muy complicado [59]; incluyendo una
transicion (en H{(T)) que separa una fase de vidrio de vértices en la que p(J->0)=0, de oira
fase de liguido de vértices cuya dinamica estd gobernada por el anclaje y la activacién
térmica. Por todo ello, resulta muy interesante llevar a cabo medidas de curvas caracteristicas
I-V en nuestras peliculas. tanto de la componente Hall como de la componente longitudinal,

y en distintos puntos del diagrama de fases para ver como la dindmica de vortices afecta a
la anomalia Hall en cada uno de ellos.

Por otro lado, se podria pensar que las relaciones de escala entre p,, ¥y oy,
anteriormente comentadas, podian estar alteradas por una dependencia del factor de
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Figura 1V.12: Diagrama de fases fenomenolégico de los superconductores de alta
temperatura. gue incluye los efectos debidos a las fluctuaciones y al anclaje. H{T) indica
la transicion vidrio-liguido de vortices. (Tomado de la referencia 59).

proporcionalidad «(H,T) con el campo magnético mucho mayor de lo esperado. Como la
medida de cada curva /-V se realiza a temperatura y campo magnético constantes, también
pueden aportarnos mayor informacion y claridad a este respecto.

En primer lugar, hemos medido las curvas I-V (empleando el método descrito en el
apartado 2.4.2),a una temperatura constante y en la cual se observa el cambio de signo en
P (H), para los distintos valores del campo magnético que puedan corresponder a diferentes
comportamientos del movimiento de vortices, segin se indica en la figura IV.13(a); se han
obtenido, simultineamente, los resultados correspondientes tanto al voltaje Hall como al
longitudinal. En las curvas caracteristicas de la componente longitudinal se aprecian
basicamente dos comportamientos muy distintos (grafica IV.13(b)); por una parte, hay curvas
que reflejan un comportamiento 6hmico del material (es decir, en la escala logaritmica en

la que estd representada la grifica para apreciar todo el rango de medida, son rectas con
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Figura IV.13: (a) p,(H) a temperatura constante (r=777.=0.94) de una limina ejec de
EuB2,Cu,0-/5rTi0,(100) con T.=87.5 K. Las flechas indican los campos magnéticos en los que se
han medido las curvas caracteristicas y su simbolo correspondiente (de 5 a 40 kOe cada 5 kOe). (b)
Curvas /-V de la componente longitudinal. (¢) Curvas I-V de la componente Hall.
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pendiente m=1), al menos, en un rango bastante amplio de corrientes. Por otro lado,
aparecen, a campo magnético mas bajo, curvas que no son Ohmicas, sino que indican una
variacién de tipo potencia; asi, por ejemplo, se pasa de V! (H=40 kOe) a Vo I (H=5
kOe). Se ha mostrado [60,61] que ambos tipos de dependencias pueden ser escalados en dos
curvas universales,de acuerdo con la transicion de fase liguido-vidrio propuesta para la red
de vortices |62].

Por lo que respecta a los resultados del voltaje Hall (figura IV.13(c)), el primer hecho
significativo es que slempre tiene signo negativo, cualquiera que sea el régimen de
movimiento de la red de vdrtices en los puntos estudiados del diagrama de fases (H,T). En
cuanto a la dependencia concreta de las curvas /-V, vemos que muestra también los dos tipos
de comportamiento (y en los mismos rangos de campo magnético) que el voltaje longitudinal.
Ello parece estar de acuerdo con la i1dea tedrica [63] de que la transicidn de vidrio de vortices
ha de verse también en la contribucién Hall, si es que esta se produce por la propia dindmica
de vortices. En consonancia con este hecho, hay que sefialar que se ha encontrado [56], en
curvas /-V medidas a distintas temperaturas en laminas de YBa,Cu.0,, una ley de escala del
campo Hall con exponentes criticos similares a los correspondientes a la resistividad
longitudinal, lo que es reflejo de la transicion de fase de segundo orden que supone la
transicion de vidrio de vortices.

b) Resistividad Hall v resistividad longitudinal

Una manera bastante adecuada y, quizds, mas clara de ver que las senales Hall y
longitudinal! estdn muy relacionadas, es transformando los voltajes de las curvas /-V en
resistividades (figura 1V.14). Como se puede apreciar, o, () y o, (/) parecen tener muchas
cosas en comun para cada valor de H; a campos altos (por ejemplo, H=40 kOe) ambas
magnitudes permanecen constantes en todo el rango de intensidades medido (son 6hmicas),
como corresponde a un movimiento libre de los vértices (flux flow). Cuando H se encuentra
en valores intermedios (p. ei., H=15 kOe), p,, permanece constante a bajas corrientes pero
crece al subir 7. lo que refleja una dindmica tipo flux creep precedido de TAFF; p,, parece
sufrir el mismo comportamiento en este intervalo. Asimismo, en la regién correspondienie
al vidrio de vortices (H=5 kQe}, las dos resistividades también muestan un comportamiento
bastante paralelo. Ante tales semejanzas entre p,, ¥ p,,, € €l momento de volver a plantearse
la existencia de una relacion de escala entre ambas magnitudes. En la grafica V.15 hemos

representado o, frente a p,, para todas y cada una de las curvas /-V medidas a la misma
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Figura 1V.14: (a) Resistividad longitudinal y (b) resistividad Hall en funcién de la
densidad de corriente. (Ambas deducidas a partir de las curvas [-V representadas en la
figura IV.13 {#=0.94); los simbolos guardan ia misma nomenclatura).

temperatura; vemos que parecen escalar en una misma curva que tiene una region lineal

considerable en la que p,, > p," con n=0.91+0.1; exponente que es algo menor del que se
obtiene a partir de los barridos en campo magnético (n=1.2+0.1) y, de nuevo, muy distinto

de n=2.
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Figura 1V.15: o, () vs pu(/) 4 partir de los datos de la figura IV.14 (¢1=0.94). Los
puntos parecen situarse sobre una recta de pendiente 7=0.9. Recuadro: |p,(H}| vs p.(H)
a esta misma temperatura; la recta en la region lineal tiene pendiente n=1.2.

Todos estos argumentos vienen a confirmar que, efectivamente, la contribucién Hall
de la red de vortices en este material, independientemente de si se encuentra en estado de
vidrio o en estado de liquido mas o menos activado térmicamente, es negativa; no obstante,
su amplitud, al igual que ocurre con la longitudinal, viene determinada por el régimen de

movimiento de los fluxoides en que nos encontremos.

c) Cambio de signo en funcion de la corriente.

Resulta muy interesante realizar las medidas de las curvas /-V en un rango aiin mayor
de corrientes, pues permite entender mejor la competencia entre la contribucion Hall de los
vortices y la correspondiente al estado normal del material. ElI poder trabajar con mayores
densidades de corriente es posible gracias al empleo de un método pulsado (descrito en el
apartado 2.4.2) que evita efectos de calentamiento, como hemos comprobado midiendo en
el estado normal para el mismo rango de corrientes, en donde tanto p,, como p,, permanecen
constantes en -todo el rango- de-medida, lo que - indica;- por -tanto,-que- no-se ‘producen
diferencias de temperatura entre los distintos valores de /. En la figura [V.16(a), en la que
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Figura IV.16: (a) p, (/) en una pelicula de EuBa,Cu,0,/SrTiO,(100) a temperatura
constante (#=0.96) para varios campos magnéticos: © 2 kOe, @ 20kOe, 1 40kOe y a
50 kQe. {b) p, (/) a la misma temperatura a distintos valores de H.
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se ha representado p,, en funcion de J a temperatura constante y para distintos valores del
campo magnético (similares a los de los resultados representados en las figuras 1V.13 y
[V.14), vemos, en primer lugar, el comportamiento anteriormente descrito consistente en una
resistividad Hall negativa debida a los vortices y, por tanto, dependiente del régimen de
movimiento de estos. Pero ademds aparece, de forma bastante brusca, una contribucion
positiva a partir de un valor de corriente suficientemente alto (que depende de Ty f), de
modo que p,,(/) cambia de signo y, luego, tiende a un valor constante para cada campo. Hay
que destacar que este nuevo comportamiento en la componente Hall se produce a la vez que
todas las curvas p,(J) tienden a colapsar hacia la resistividad del estado normal (figura
1V.16(b)); es decir, parece que esta contribucion positiva a la resistividad Hall se produce
como consecuencia de que el superconductor recupera su estado normal. Esto se refleja
también en que coinciden bastante bien los valores a los que p, (/) tiende (a las mas altas

corrientes) para cada campo, con los medidos justo por encima de T, (grafica [V.17).

1.4 . 1 TR
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Figura IV.17: Resistividad Hall en funcion del campo magnético de una lamina de
EuBa,Cu,0, eje-c (7.=87.5K): 0 T=105K (/=200 A/cm®), v T=84 K (/=200 A/cnr),
v obtenida a 7= 84 K de las curvas p,(J) a altas corrientes (/=510 A/cnr), donde son
positivas y aproximadamente constantes.
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Figura IV.18: p (J) vs p,(J) a temperatura constante {#=0.93) para varios campos
magnéticos (cada simbolo} en una limina de EuBa,Cu,O,/SrTi0,(100) con temperatura
critica 7,.=87.5 K. La recta sobre la que se sitiian los puntos tiene pendiente n=1.0.

Ademas de los aspectos considerados anteriormente, hay otra importante consecuencia
que se deriva de los resultados que hemos obtenido en la medida de las curvas caracteristicas
I-V en nuestras peliculas superconductoras. Como ya hemos comentado, aparece una ley de
escala entre la resistividad Hall y la longitudinal del tipo p,,(J) = p,,"(J), donde el exponente
no varia apreciablemente en el rango de temperaturas medido y tampoco parece cambiar
mucho con la muestra (figuras V.15 y IV.18), manteniéndose n=1.040.1. Por tanto, al
ser n#2, la conductividad Hall (a,, = (0,,/p,,")) depende de la corriente, lo que significa que
no debe ser independiente del anclaje. Esto implica que no se cumple la prediccion del
modelo tedrico [52] para el comportamiento de o, (ecuacion (4.23)) , al menos en la region
del diagrama de fases que hemos ecxplorado. A este respecto, resultados en peliculas
irradiadas de TI1,Ba,Ca,Cu;0,, [25] indican también un cambio considerable de la
conductividad Hall a la vez que se varia el anclaje. No obstante, es obligado mencionar que
en otras medidas (64|, también en muestras que se irradian. las variaciones en o,, son menos
significativas. Existen argumentos tedricos [39] que sugieren que el parametro « que aparece
en la ecuacion (4.23) depende de la velocidad de los vortices y que, por tanto, la
conductividad Hall no tiene por qué ser independiente del anclaje; consideracion que esta de
acuerdo con nuestros resultados.
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4.3 Parametros microscopicos.

Como hemos visto, cualquiera que sea el modelo tedrico que intenta describir el
comportamiento del efecto Hall andomalo en el estado mixto, la explicacion del cambio de
signo respecto al estado normal queda escondida en la dependencia que ciertos parametros
(o, en las ecuaciones (4.14)-(4.15) , « en la ecuacidn (4.17)) tienen de la microestructura del
material. Es decir, para dar cuenta del origen de la inversion de signo de la resistividad Hall,
parece que las teorias fenomenoldgicas no son suficientes, siendo necesarios modelos con
base microscopica. Por estas razones. es de gran interés estudiar la anomalfa en funcién de
los parametros microscopicos del superconductor, pues ello nos puede ayudar a clarificar cudl
es la relacion entre el cambio de signo y la microestructura.

4.3.1 El cambio de signo y el cociente £/%,.

En primer lugar, hay que sefalar que Hagen et af [21] han sugerido, en base a una
comparacién que hacen con todo tipo de materiales superconductores, que la inversion de
signo en p,, se produce cuando el recorrido libre medio { de los portadores es comparable
al tamano del vortice, esto es, a la longitud coherente £, desapareciendo cuando el material
se encuentra en el limite limpio (£/£, > 1) o en el sucio (¢/£, < 1). En base a estos
argumentos, tomando como pardmetro caracteristico de la anomalia Hall en cada muestra el
tamafio maximo de la resistividad Hall negativa (es decir, el valor mas negativo) que hemos
encontrado (al que denominamos p,,max. y que se ha obtenido a partir de los valores de p,,
en el campo del minimo H,,, segln se representa en la grafica IV.19), hemos representado
la anomalia en cada una de las peliculas eje-c (tanto nuestras como de otros autores) en
funcidén del cociente ¢/, (figura [V.20). Para ello, hemos tomado el valor £, de la literatura
165) y hemos calculado f considerando, como primera aproximacion, un modelo de
electrones libres {66]; de manera que

1.27-101 (4.24)

D e (rem )

Contemplando el aspecto de la grafica, vemos que, efectivamente, cuando nos acercamos al
Iimite limpio parece que la anomalia Hall tiende a desaparecer. Por su parte, hay también
una disminucion en las muestras que tienen los valores de £/, més pequefos, aunque no es
tan clara como la anterior, o que puede plantear dudas sobre la no existencia del cambio de
signo en el limite sucio, al menos, en general como se sugiere en [21]. De hecho, como va



4. ANOMALIAS EN EL EFECTO HALL... 109

2R : B i
p, max
13.20 ‘ ‘ el :
_.: ‘ /'/ .
= » )
= 1B . !
- | .
=" 010 - . :
2 \
.05 \
\
Y
0.00 P
78 80 82 B84  BE B8 90
T (K)

Figura IV.19: Amplitud de la anomalia Hall en el campo magnético H, en funcion de
la temperatura en una [dmina de EuBa,Cu,O, (7.=87 K). Se indica la forma de obtener
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Figura 1V.20: p.{max) vs ¢/& en varias peliculas orientadas ejec: a, a, ¥
EuBa,Cu,0-/51Ti0;(100}; O, @ EuBa,Cu,0,/Mg0{100); m 0 HoBa,Cu,0,/S1Ti0,(100),
v YBa,Cu.0,/LaAlO,(100); x referencia [10]; * referencia [11}; # referencia [52].
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mencionabamos en el apartado 4.1.1, también se ha encontrado la anomalia en algunos
superconductores cldsicos amorfos y que, por tanto, se encuentran en el limite sucio. A este
respecto de la variacion de la anomalia Hall con el cociente ¢/%,, cabe senalar que,
recientemente, se han propuesto unos resultados tedricos [67], que estin basados en una
generalizacion de las ecuaciones cinéticas cuasiclasicas para el limite limpio {68], v que
indican que e! signo del efecto Hall en el estado mixto es muy sensible a la estructura
detallada de la superficie de Fermi y que puede depender del contenido de impurezas y del
nivel de dopaje en el rango en que £ ~£,; estos autores {67] afirman que es posible que se
produzca el cambio entre la presencia y la ausencia de la anomalia Hall cuando ¢/£,~ 1, tal
y como nuestro analisis fenomenoldgico en estos superconductores parece sugerir.

4.3.2 Peliculas desoxigenadas. Dependencia de la densidad de portadores.

Como parece que los portadores juegan un papel en la aparicion del cambio de signo
en el efecto Hall a través de su recorrido iibre medio, podemos preguntarnos por la
dependencia de esta anomalia con la propia densidad de portadores n del material
superconductor. Como ya mencionamos en el capitulo 2, en donde se describia el proceso
de desoxigenacion controlada de estas peliculas. el contenido de oxigeno por celda unidad
de YBa,Cu,O, esta intimamente relacionado con el namero de portadores (huecos en este
caso) que hay por cada celda, de forma que, a medida que x decrece, n 1o hace también. Por
tanto, este proceso de desoxigenacion, llevado a cabo varias veces en la misma muestra, nos
permite comprobar la evolucién de la anomalia al variar # sin que a la vez cambien
esencialmente el resto de propiedades estructurales del superconductor.

Tabla IV.1
X To(K) | R (m/C) [ ~90 K] _ p{pfcm) [~90 K] [ n(m>) t(A)
70 | 84.8 1.3%10° 150 481x10% | 29.7
6.9 | 88.1 2.5%10% 280 2.50x10% | 24.7
6.85 | 87.6 3.0%10° 310 | "2.08x10m | 25.1
67 | 74.0 3.4%10° | 400 184107 | 21.2 |
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Hemos medido la resistividad Hall [69) para cuatro contenidos nominales de oxigeno
distintos, x = 7, 6.9, 6.85, 6.7, siempre en la misma lamina. Esta pelicula fue crecida
mediante pulverizacion catddica, pero empleando la geometria sustrato-blanco llamada "fuera
del eje” |70], lo que puede favorecer un ligero sobredopaje de la muestra [71], es decir, la
densidad de portadores supera la correspondiente al contenido de oxigeno Optimo del
superconductor, hecho que supone una ligera disminucion en la temperatura critica [72,73].
Asi ha sido nuestro caso, pues el coeficiente Hall en estado normal para x=7 es algo menor
(R, (100K)=1.3-10"° m°/C) que el que se encuentra habitualmente en las peliculas con dopaje
optimo [74] (R, (100K)=2.0-10° m*/C) . De hecho, a medida que hemos ido reduciendo el
contenido de oxigeno. aunque la temperatura critica maxima corresponde a x=6.9, o, y Ry
en el estado normal han ido creciendo (ver tabla I'V.1) y tomando valores similares a los que
aparecen en la literatura [74,75] en peliculas desoxigenadas, lo que se corresponde
perfectamente con una reduccidon continua de n a partir de una muestra ligeramente
sobredopado (n estimado del modelo de electrones libres: Ry=1/ne). A su vez, el recorrido
libre medio ¢ no ha variado sustancialmente durante los procesos de desoxigenacion, con lo
que, efectivamente, podemos considerar que los cambios en p,, se producen principalmente
por la variacion del nimero de portadores.

En las figuras IV.21 y 1V.22 se representa p,,(H) para cada uno de los contenidos de
oxigeno estudiados. Como se puede ver, parece que la densidad de portadores afecta
seriamente al comportamiento del efecto Hall en el estado mixto. Cuando la muestra estd
ligeramente sobredopada (x=7 nominal), no se observa el cambio de signo respecto al estado
normal (fig. 1V.21(a)); pero, al reducir ligeramente el contenido de oxigeno hasta x=6.9,
nuevamente aparecen valores negativos de p,, (fig. IV.21(b)). La presencia de la anomalia
se mantiene para x=6.85, aunque su amplitud es algo menor (fig. 1V.22(2)); finalmente,
cuando x se disminuye hasta 6.7, la inversion del signo desaparece otra vez, de manera que
P,y €8 positiva (o nula) en todo el rango (fig. 1V.22(b)).

Por otra parte, es importanic sefialar que también se observan diferentes
comportamientos en la region de alto campo, en donde todas las resistividades son positivas.
Asi, mientras que la pendiente de p,(H) en el estado mixto es bastanie sensible a la
temperatura para x=6.7, se mantiene practicamente constante para cada uno de los otros
contenidos de oxigeno, que es la dependencia habitual [11,14}. Ademas, en ese caso de
x=6.7, se observa (fig. 1V.22(b)) que dicha pendiente es menor que la correspondiente al
estado normal justo por encima de la transicion; es decir, lo contrario de lo que sucede para
los contenidos de oxigeno mads altos, en los que es mayor.
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Figura IV.21: Resistividad Hall en funcion del campo magnético a varias temperaturas
en el estado mixto de una pelicula de YBa,Cu,0,/MgO(100) con contenidos de oxigeno
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El inicio de la disipacion en la resistividad Hall tiene una importante novedad frente
al comportamiento descrito anteriormente (apartado 4.2.1). En la grafica IV.23 se comparan
la resistividad Hall y la longitudinal del caso x=6.7, donde no se ve anomalia. Como se
puede ver, tanto p,(H) como p (H) tienden a anularse en el mismo valor de campo
magnético, o sea, los comienzos de ambas sefales disipativas coinciden. Esto quiere decir
que con la variacién de x y, por tanto, de n, hemos obtenido una contribucién Hall del
movimiento de los vértices que es positiva. En definitiva, estos resultados indican que la
densidad de portadores y sus variaciones deben jugar un papel ciertamente importante en la
explicacion de la anomalia en la resistividad Hall.

Recientemente, se han publicado [76] unas medidas llevadas a cabo en monocristales
de YBa,Cu;0, con distintos contenidos de oxigeno, 6.65 <x<6.84. En ellas, de nuevo, se
encuentra que el anémalo cambio de signo desaparece para 6.73 > x, lo que confirma nuestros
resultados. No obstante, si se menciona la existencia de la anomalia en el efecto Hall en un
estudio [77] en cristales de la fase de 60 K de YBa,Cu;0, (x=6.6). Es decir, estos resultados
apuntan que la anomalia aparece en los rangos de contenido de oxigeno donde la temperatura
critica depende muy debilmente de x [78].

plpflcm)

Figura 1V.23: Comparacion de la resistividad longitudinal y 1a resistividad Hail para ¢l
contenido de oxigeno x=6.7: @ p (H) T=61K, O p(H) T=61 K, B p(H) T=66 K,
U oD T=66 K.
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4.3.3 Un nuevo modelo tedrico microscépico.

En consonancia con nuestros resultados, que indican que tanto el cociente £/£, como
la densidad de portadores pueden jugar un papel importante en la existencia de la anomalia
Hall, cabe sefialar que se ha propuesto dltimamente un modelo tedrico [79] que estudia esta
contribucién Hall andémala de los vortices en base a un nuevo mecaniSmo microscopico que

tiene en cuenta ambos parametros y que, bisicamente, consiste en una modificacion del
modelo NV [3].

Este modelo considera un vértice cuyo nucleo de radio ry=£ estd en estado normal
y tiene una frontera abrupta en ry que lo separa del material superconductor. Llamando v,
a la velocidad del vortice en el sistema de referencia del laboratorio y vy a la de los
portadores normales dentro del nicleo, la fuerza que actta sobre estos portadores (de carga
€) es

f, = eb, X (v, — vy)/2mcr (4.25)

el momento ganado debido a esta fuerza es transferido a la red con un tiempo 7 de relajacion,
con lo que vy=fy7/m, donde m es la masa efectiva. Definiendo w,=#/2mr’, considerando
el campo magnético segun el eje z (¥,=%,2) y teniendo en cuenta que A=ed,/wc, la
expresion (4.25) queda

WyTZ X (Vv — vy} = vy, (4.26)
Resolviendo esta ecuacion en vy,
v = @/ {1+ {wem)?) 2Xvp + (wr)/ (1 +(wer)?) vy . 4.27)

Si la densidad de portadores dentro del nicleo (r,) es igual a la de fuera (lejos) del nicleo
{(n,), entonces la corriente de transporte J; es nyec y de la ecuacion (4.27) se siguen los
resuitados conocidos de Noziéres-Vinen. Pero ello no sucede en el caso en que n,=n,,

(principal novedad de esta teorfa), sino que, en el sistema de referencia del vortice, la
expresion de la corriente es

JT == €n0 (VN - Vl) + EﬂmVL v (4-28)
que junto con (4.27) queda, llamando én= n, —n,,

Iy = engaer/(1+(wer)d) XV, + elnglwor)(1+(w,r))) — 61) v, . (4.29)
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Como siempre, la componente de J paralela a v; nos proporciona la contribuciéon Hall
debida a la dindmica de vértices que, en este caso, es

ec n __(_ﬁ(:h_i —Bn] i (430)

&

p=1} oY

BT (w7)

Considerando que w, = A*/Efi<7™!, ny~n, ~ny que las variaciones que se pueden producir
en la densidad de portadores son del orden de |dn/n| ~ (A/E;)*, se obtiene

oonec , Ai o, Aryé
Ow ~ -B—(fF) [(T) —signo  (dn)] , (4.31)
que es fa expresion {inal de este modelo para 1a conductividad Hall y que, como vemos, se
compone de dos términos, uno de los cuales podria ser negativo (la funcion signo(én) puede
tomar, en principio los valores +1). No obstante, vamos a modificarla de cara a poder
analizarla mejor; como v.={/7 y £,=Avp/mA {80], la ecuacién (4.31) la podemos escribir

2 2
oy ZE(E) I S(E) ~sigo (5] . @3

El primer término es, por tanto, proporcional a £/£, e influye notablemente en el signo de
.. Cuando este cociente es suficientemente grande (limite limpio), la conductividad Hall
tiene siempre el mismo signo que el estado normal, independientemente del valor de
signo(én}. Por su parte, si £/£, es mas pequeno el efecto Hall cambia de signo cuando
signo(én)=+1, es decir, si n,<n,. A su vez, si signo(én)=-1 tampoco puede aparecer la
anomalia Hall, cualquiera que sea £/&,.

En definitiva, segin esta teoria la explicacion del cambio de signo en el efecto Hall
debe tener su origen en que la densidad de portadores lejos de nicleo es menor que dentro
de él. No estd claro si esto puede ser asi; experimentalmente no es facil de medir y los
argumentos tedricos mas sencillos conducen a n, >n,, con lo que es necesario un cilculo
muy detallado teniendo en cuenta toda la estructura electrénica del material para
comprobario. Por ejemplo, Feigel’man et al [79] han sugerido, en base al comportamiento
de la T, en funcién del nimero de portadores, que la anomalia debe ser mayor en muestras
sobredopadas, lo que no parece cumplirse a la vista de nuestros resultados en este tipo de
peliculas.

En este mismo contexto, Khomskii y Freimuth han propuesto [81], muy
recientemente, otro modelo tedrico también basado en la redistribucion de carga en el nacleo
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del vortice que, en este caso, vendria originada por la diferencia de potencial quimico entre
el interior y el exterior del fluxoide. Esta variacion de carga én en el nicileo provoca una
fuerza adicionai sobre el vortice que es semejante a la determinada por Feigel’'man ef al [79]
pero de signo contrario; es decir, predice un cambio de signo en el efecto Hall cuando
n.. > n, lo que parece corresponder mejor con el andlisis de nuestras medidas en funcion del
contenido de oxigeno. En cualquier caso, nuesiros resultados parecen tener bastantes puntos
de acuerdo con estos modelos; por una parte, la anomalia desaparece cuando nos acercamos
al limite limpio en muestras con dopado similar; por otra, pequefias variaciones de la
densidad de portadores provocan cambios sustanciales en el efecto Hall. Ello nos hace pensar
que, al menos, el fundamento para explicar el cambio de signo que tienen estas teorias es el
adecuado.

4.4 Conclusiones

-Se han medido la resistividad Hall y la resistividad longitudinal en el estado mixto
de peliculas de superconductores de la familia 123 orientadas eje-c. Se ha estudiado el
comportamiento de p,, en funcion del campo magnético y de la corriente de transporte en
distintos puntos del diagrama de fases; asimismo, se han llevado a cabo medidas de p,,(H)
en peliculas desoxigenadas. En la resistividad Hall aparece un comportamiento andémalo cerca
de la temperatura critica (0.85<T7T<T.), que consiste en un cambio de signo respecto al
estado normal que no puede ser explicado ni por los modelos clasicos de dinamica de
vortices, ni en base a faciores extrinsecos: no obstante su existencia si cabe en el marco de

las ecuaciones fenomenoiogicas de Ginzburg-landau dependientes del tiempo.

-Hemos encontrado que el campo para el que se obtiene el méximo de la anomalia
Hall define una region estrecha en el diagrama de fases para todas las muestras estudiadas.
Asimismo, se han encontrado relaciones de escala entre las contribuciones Hall y longitudinal
o5y (H) < p "(H) en el inicio de la disipacion, lo que indica que, efectivamente, la anomalia
se debe al movimiento de vdrtices, pues ambas magnitudes dejan de ser nulas en el mismo
campo. El exponente n se mantiene constante en el rango de temperaturas en que aparece
cambio de signo, aunque varia de muestra a muestra (n=1.0-1.4) poniendo en duda su

caracter universal.

-Las medidas de curvas I-V revelan que esta contribucion negativa del movimiento de
vértices se produce en las diferentes regiones del complicado diagrama de fases (H,7) de
estos materiales, tanto en la fase de vidrio como en la de liquido de vortices. Se ha
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encontrado que p,, sufre un cambio de signo en funcion de la corriente (a corrientes muy
altas) que corresponde a haber recuperado el estado normal como indican et comportamiento
de py y los valores de la resistividad Hall alcanzados. La ley de escala o, (/) o< p (/) con
n=1.0 que encontramos implica que la conductividad Hall no es independiente de la
corriente y, por tanto, del anciaje, al menos en la region donde aparece el andmalo cambio
de signo en el efecto Hall.

-El analisis de los datos en las diferentes peliculas muesira que la relacion entre el
recorrido libre medio { y la longitud coherente £, juega un papel importante en la existencia
de la anomalia, que tiende a desaparecer en el limite limpio (£/&,> 1). Por su parte, los
resultados en muestras desoxigenadas indican que también las variaciones en la densidad de
portadores influyen determinantemente en el andémalo cambio de signo. Todo ello esta en
consonancia con modelos tedricos miroscopicos recientemente propuestos [79,81], que basan
el origen de la anomalia en la diferencia del nimero de portadores dentro y iejos del nicleo
del vortice.
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5. Crecimiento, caracterizacion y propiedades
superconductoras de superredes EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0O,
con orientacion eje-a.

5.1 Introduccion.

[La obtencion, caracterizacion y estudio de las propiedades fisicas de ldminas delgadas
con estructura de superred 0 multicapa constituye un amplio campo de investigacion cientifica
dentro la Fisica del Estado Sélido, cuyo desarrollo se ha venido ilevando a cabo en los
altimos 25 afios con resultados altamente fructiferos. Los avances tecnoldgicos alcanzados
en los métodos de deposicion de materiales en forma de pelicula delgada ha permitido la
fabricacién de este tipo de superestructuras que, basicamente, se obtienen mediante el
crecimiento alternado de dos (o mas) materiales distintos. De esta manera, ademas de los
correspondientes parametros de red de cada material, el crecimiento modulado define una
nueva distancia periddica A en la direccion del crecimiento, que no es sino la suma de los
espesores de las capas de los distintos materiales.

Estas estructuras no solo suponen el interés de poder aprovechar simultineamente las
propiedades de cada uno de los materiales constituyentes en posibles aplicaciones, sino que
dan lugar a la aparicion de nuevas propiedades fisicas que son fruto, por ejemplo, de la baja
dimensionalidad de estos sistemas o del acoplamiento y coherencia entre las distintas capas
de la superestructura; muchas de estas propiedades varian en funcién del espesor por 1o que
es posible controlarias a voluntad. Por otra parte, conviene seftalar que el término superred
se utiliza, en general, para denominar a aquellas de estas estructuras en las que las redes
cristalinas de cada material, a uno y otro lado de la interfase, estén acopladas
coherentemente. pudiéndose hablar de un tnico parametro de red. Si esta coherencia ente las

capas no existe, el término multicapa resulta ser mas adecuado que el de superred.

Los primeros trabajos en superredes fueron llevados a cabo en materiales
semiconductores durante la decada de los afios setenta con el propdsito de modificar las
propledades electronicas de los dos materiales constituyentes |[1-4]. La evolucidn de estos
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trabajos de mvestigacion con semiconductores ha desembocado en la actualidad en lo que se
puede considerar una auténtica ingenieria de la estructura de bandas, con temas tan atractivos
como la formacion de puntos y pozos cuanticos [5,6], y con numerosas aplicaciones en el
campo de la optoelectrénica, en la constituciéon de dispositivos con efecto tunel resonante o
en la fabricacion de laseres de semiconductores [7].

Asimismo, desde que en 1980 se encontrd la posibilidad de crecer superredes de
materiales metalicos (Nb/Cu) [8], estas estructuras han sido ampliamente estudiadas tanto en
el campo del Magnetismo como de la Superconductividad. las multicapas y superredes
magnéticas pueden ser crecidas con buenas propiedades estructurales [9] v, ademis de tener
interés de cara al almacenamiento de informacion {71, presentan nuevas propiedades muy
sugerentes, tales como el acoplamiento antiferromagnético de las capas de Fe y Co que
aparece en superredes de Fe/Cr [10} y Co/Cu [11], 1a magnetorresistencia gigante [12] o las
oscilaciones que se encuentran en el acoplamiento magnético entre las capas y en la
magnetorresistencia [13,14]. Por lo que respecta a los materiales superconductores, ya en los
trabajos con los superconductores convencionales se encontrd que era posible crecer
multicapas y superredes superconductoras [15], y se observd que este tipo de estructuras no
solo permite el estudio del efecto de proximidad [16] o del acoplo Josephson tan importante
para las aplicaciones en dispositivos [17], sino que daba lugar a la aparicion de nuevos
fenémenos interesantes tales como los efectos de dimensionalidad y desacoplo de las capas
sobre el campo critico [18,19], la anomala dependencia con la temperatura de las propiedades
elasticas de los vortices {20], o los incrementos en la densidad de corriente critica |21.,22]
y en la fuerza de anclaje de los vortices [23].

Con este tipo de expectativas, al poco tiempo de desarrollarse las técnicas de
deposicién necesarias para la obtencion de buenas peliculas delgadas simples de los Oxidos
superconductores de alta temperatura, comenzaron a aparecer trabajos referentes a la
fabricacion de superredes de estos materiales, principalmente con miembros de la familia del
YBa,Cu,0, [24-29]}, aunque también con los de otras familias [30]. Dado que para el
crecimiento optimo de este tipo de estructuras se requiere no solo solventar los problemas
concernientes al crecimiento de cada uno de los componentes, sino también el que supone
alcanzar un buen acoplamiento epitixico entre sus respectivas redes cristalinas, la existencia
de un miembro de la familia 123, el PrBa,Cu;0,, gue, teniendo una celda unidad con la
misma estructura, no es superconductor sino aislante, ha hecho que una gran parte de los
primeros esfuerzos en este terreno se haya encaminado hacia la fabricacion de superredes del
tipo superconductor/aislante de esta familia y que fuesen orientadas eje-c, dada su menor
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dificultad. Naturalmente, esta combinacién del YBa,Cu,O, (o cualquiera de los otros
superconductores de esta familia) con el PrBa,Cu;O; no es la unica posible, existiendo
resultados de mucho interesés en multicapas en las que se cambia a este Ultimo por otros
materiales aislantes como, por ejemplo, el SrTiO; [31], el CaRuQ; [32], o el LaBa, ,MnO,
[33], que es un material ferromagnético y da lugar a la coexistencia en el mismo sistema de
magnetorresistencia gigante y superconductividad de alta temperatura critica.

Las superredes de YBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0;, eje-c se obtienen con buenas propiedades
estructurales [27,34] y superconductoras, que incluyen temperaturas criticas altas aunque
dependientes del grosor de las capas superconductoras, reduciéndose considerablemente para
espesores bajos, del orden de la celda unidad [27-29]; asimismo poseen elevadas corrientes
criticas [35,36]. La existencia de estas muestras ha permitido profundizar en algunos temas
basicos de Ia superconductividad en estos compuestos, como es el papel desempefiado por
el acoplamiento entre los planos de CuQ, de distintas celdas |27-29,37,38]; también ha puesto
de manifiesto comportamientos bidimensionales en la dindmica de la red de vortices [39-41].
No obstante. como ya mecionamos en el capitulo 3, estas superredes orientadas eje-¢ no
presentan las condiciones Optimas para su aplicacion en dispositivos basados en el acoplo
Josephson, dada la reducida longitud coherente de estos materiales a lo largo del eje ¢. Por
ello, resulta interesante fabricar y estudiar multicapas con orientacion eje-a, multicapas en
las que, ademas, la estructura laminar artificialmente crecida es perpendicular a la natural
definida por los planos de CuQ,, a diferencia de lo que sucede en las orientadas eje-c en
donde son paralelas, lo que puede dar lugar a comportamientos notables en la dindmica de
vortices. Cabe sefialar que, aunque existen en la literatura algunos trabajos referentes al
crecimiento y caracterizacion de estas superredes eje-a {42-44|, hasta ahora la mayor parte
de los estuerzos en el campo de las multicapas con orientacion eje-a se ha dedicado a la
fabricacion de tricapas YBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0,/YBa,Cu,0, [45-47], de cara a la obtencién
de uniones Josephson.

En este capitulo describimos el método que hemos llavado a cabo para la obtencion
de superredes superconductoras de FEuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,O, con el eje ¢ orientado
perpendicularmente al plano del sustrato. También hacemos un analisis pormenorizado de la
estructura cristalina de este tipo de muestras y presentamos el comportamiento de algunas de
sus propiedades de transporte [48,49].
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5.2 Método de crecimiento.

Nuestro sistema de pulverizacién catddica permite el crecimiento de superredes y
multicapas al constar de varios magnetrones y del motor paso a paso para controlar la
posicion del bloque portasustratos. De esta forma, las superredes de EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0,
se depositan partiendo de dos blancos cada uno de ellos de un material y montado sobre un
magnetron; el proceso se ve facilitado al encontrarse ambos magnetrones dispuestos en la
misma geométria y a la misma altura de la campana de vacio. En principio, cabe pensar,
dado que ambos compuestos tienen una estructura cristalina muy similar, que las condiciones
de deposicidn para obtener PrBa,Cu,0, orientadc eje-a han de ser muy parecidas a las del
EuBa,Cu,0;, o cual es muy adecuado para el crecimiento de las superredes. No obstante,
previamente es necesario controlar si esto es asi, de modo que al depositar PrBa,Cu,0O; no
aparezca orientacién eje-c. Hemos visto que la obtencién de laminas de PrBa,Cu;O, con
orientacion eje-a pura sobre sustratos de SrTi0,(100), que han sido {os empleados para el
crectmiento de las superredes, requiere la reduccion de la temperatura de deposicion en
= 10°C respecto a las de EuBa,Cu,O,, sin variar ninguna de las otras condiciones de
deposicion mencionadas en el capitulo 3 (apartado 3.3.1): método de los dos pasos de
temperatura de deposicion (640°C - 700°C), 300 mTorr de presion de pulverizacion (6% de
oxigeno), etc. No obstante, la potencia dc aplicada al blanco se disminuye hasta 15 W para
conseguir un ritmo de deposicion similar al que se obtiene en el crecimiento de las peliculas
superconductoras ( ~0.3 A/s).

En la figura V.1 se representa el difractograma de rayos-X de una de estas laminas
delgadas de PrBa,Cu,0,/SrTiO;; como vemos, tiene la orientacidon eje-a deseada, y no
aparecen las reflexiones (00{) correspondientes a la orientacion eje-c. Hay que sefialar que,
a partir de estos resultados, obtenemos un valor del parametro ¢ de la celda unidad del
PrBa,Cu,0, (a=3.865 A) que es mayor que en el caso del EuBa,Cu,0, (¢=~3.835 A), tal
y como corresponde a los valores del material masivo [50]; por ello, sus reflexiones (h00)
se superponen parcialmente con las del sustrato. El comportamiento aislante de este tipo de
muestras anteriormente mencionado aparece reflejado en la grafica V.2. en donde se
representa la resistividad en funcion de la temperatura. Hemos obtenido valores de la
resistividad que son mayores a los que se encuentran en laminas con orientacion eje-c [44]
y que, a temperatura ambiente, superan en mds de un orden de magnitud a las
superconductoras de EuBa,Cu,0; eje-a.
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La razon por la cual no existe superconductividad en el compuesto PrBa,Cu,0, y su
comportamiento es aislante no estd completamente clarificada. De acuerdo con la opinién
general, la ausencia de superconductividad en este compuesto se explica en base a dos
argumentos combinados: (a) la valencia mixta del praseodimio (Pr*° y Pr**) que afecta al
numero de portadores [51,52], y (b) la hibridacion de los orbitales 4f de esta tierra rara y Zp
del oxigeno de los planos de CuO, cercanos, puesto que supone la localizacion de los
portadores de carga [53,54]. Esta localizacion de estados estd caracterizada por una
conductividad que se lleva a cabo por un mecanismo conocido como "salto de rango
variable" (variable range hopping) [55]. En este modelo de conduccion los portadores de
carga saltan entre estados localizados cercanos en energia, recibiendo la energia necesaria
para ello de los fonones de la red; el comportamiento que predice para la resistividad en

funcion de [a temperatura en sistemas en que el transporte es tridimensional tiene la sigutente
dependencia [55,56]:

o(1) o exp(T,/T)"*. (5.1)

En nuestras peliculas de PrBa,Cu,O; eje-a encontramos este tipo de dependencia
funcional en el intervalo de temperaturas entre 300 K y 200 K, habiendo una desviacion a

temperaturas menores (figura V.3). Este resultado estd de acuerdo con las medidas llevadas
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Figura V.3: Resistividad en escala logaritmica de una l4mina eje-a de PrBa,Cu,0,/SrTiO;
en funcion de 7', mostrando el comportamiento correspondiente al salte de rango
variable.
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a cabo en peliculas de PrBa,Cu,0, orientadas eje-c [57], en las que aparecia el
comportamiento correspondiente al salto de rango variable a altas temperaturas mientras que
en las bajas se encontraba un comportamiento mas metalico. Ello parece deberse a que las
cadenas de CuO son localmente metalicas, como se ha comprobado mediante medidas de
aniquilacion de positrones [58] y como indican los resultados de magnetotransporte (efecto
Hall y magnetorresistencia) obtenidos [59] a lo largo del eje b de la estructura (es decir, en
la direccién en la que se encuentran las cadenas de CuQ). De esta manera, su
comportamiento metdlico dominaria el transporte sobre el salto de rango variable de los
planos de CuQ, en las bajas temperaturas. Esta suposicion se ha visto confirmada con los
resultados obtenidos en peliculas sometidas a tratamientos de desoxigenacion [44], en las que
al quitar el oxigeno de las cadenas se encuentra el salto de rango variable en todo el rango
de temperaturas. Parece que esta metalicidad de las cadenas es la responsable de las largas
longitudes coherentes de acoplamiento por proximidad que aparecen, a lo largo del plano ab,

en tricapas superconductor/aislante/superconductor eje-a en las que el PrBa,Cu,0, esta
presente [45].

Una vez optimizado el crecimiento de PrBa,Cu,O; hemos abordado el proceso de
obtencion de las superredes de EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0O; con orientacion eje-a [48].
Basicamente, el método de obtencion de este tipo de laminas delgadas es el mismo que el
mecionado anteriormente, con las condiciones de temperatura de deposicion empleadas para
el crecimiento del PrBa,Cu;0;, para asi evitar la posible nucleacion de orientacion eje-c en
las capas de este material. Hay que sefialar que los espesores deseados de cada capa se
obtienen mediante el control del tiempo que el sustrato estd situado sobre cada blanco. Para
ello hay que calibrar previamente (y con la mayor precision posible) el ritmo de deposicién
de cada uno de los blancos. En general, hemos crecido estas multicapas empezando por la
deposicion de una capa de EuBa,Cu,0, sobre el sustrato de SrTi0;(100) y acabando con una
de PrBa,Cu.0O,. En cada una de las superredes los espesores de las capas de cada material
son constantes; por su parte, los espesores totales de estas muestras estdn entre 2500 y
3000A, de modo que se ha crecido el nimero de bicapas superconductor/aislante necesario

para alcanzar estos valores, nimero que varia segin el espesor de las capas de ambos
materiales.

Con estas condiciones, las multicapas crecen con la orientacion eje-a deseada, tal y
como se muestra en la figura V.4, en la que representamos el diagrama #-26 de rayos-X de
una de estas superredes eje-a. Al igual que sucedia con las peliculas simpies, no encontramos
reflexiones ((0/) lo que descarta la existencia de orientacion eje-c. Los picos Bragg (£00) se
encuentran en angulos que se corresponden con espaciados que son intermedios entre los
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Figura V.4: Difractograma §/28 de rayos-X de una superred con una composicion de
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la orientaciéon eje-a de la misma y algunos satélites consecuencia de la estructura de
multicapa.

valores del eje a que tienen el EuBa,Cu;0, y el PrBa,Cu;0,, lo que indica un buen
acoplamiento entre ambas redes cristalinas; asi, por ejemplo, la reflexion (200) de esta
multicapa se halla en 20=47.23°, que corresponde a un espaciado a=3.845 A. Como
veremos, alrededor de estas reflexiones principales aparecen satélites de difraccién que son

consecuencia de la estructura de superred crecida y cuyo andlisis llevamos a cabo a
continuacion.

5.3 Microestructura.

Antes de estudiar algunas de las propiedades fisicas de estas muestras que hemos
obtenido, es necesario comprobar que su estructura cristalina sea la adecuada y que se
corresponda realmente con la estructura de superred que pretendiamos crecer [48]. Es decir,
ademas de tener una orientacion eje-a, su microestructura debe constar de la superposicion
coherente de las capas de cada material. La difraccion de rayos-X resulta ser una herramienta
muy util para este propdsito [34,60], teniendo la ventaja anadida de su caracter no
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destructivo: antes de mostrar los resuitados obtenidos mediante esta técnica es conveniente

tener en cuenta algunos factores.

En primer lugar, hay que senalar que si los parametros de red de los materiales que
forman la superestructura son suficientemente parecidos, COmo €s Nuesiro caso, entonces
ambas redes pueden sufrir pequefias tensiones elasticas para ajustar perfectamente. Si es asi,
se habla de estructura coherente y estd caracterizada por un idnico parametro de red d,
perpendicular a las capas y que ha de ser intermedio entre los de ambos materiales (d, y d,),
con lo que existird una tunica reflexion Bragg correspondiente a este espaciado, como
anteriormente vimos que sucedia en una de nuestras muestras (figura V.4). Ademas de estas
reflexiones fruto del espaciado ¢, de la red, hay que tener en cuenta que en las multicapas
exisie una nueva periodicidad espacial A que es consecuencia de la alternancia de las capas;
este espaciado A se corresponde con el espesor de una bicapa. De esta forma, en la
geometria de difraccion de rayos-X (figura V.5), en la que el vector de scattering es

Q = k—Kk’ = (47/\) send z, (5.2)

siendo k y k' los vectores de onda incidente y difractado, A la longitud de onda v z el vector

unitario perpendicular a la ldmina, no solo existe interferencia constructiva cuando 0= Q|
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Figura V.5: Esquema de la difraccién de rayos-X en superredes. Se indican el dngulo de
incidencia (#), los vectores de onda incidente y dispersado (K y K’), el vector de
scattering (Q) y el parametro de red de la muiticapa (A).
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se hace i1gual a los valores (27/d,)! correpondientes a la red cristalina, sino también cuando
toma cualquiera de los valores

(5.3

de la nueva red reciproca, con [ y m enteros; apareciendo, por tanto, satélites de difraccidn
alrededor de las reflexiones principales. Entre los valores posibles de @ incluidos en (5.3)
se encuentran los correspondientes a /=0, Q@=2xm/A, es decir, los debidos al espaciado de

la bicapa, que suponen reflexiones Bragg de angulo bajo en el difractograma.

Hay que sefialar que distintos modelos [60,61], mas o menos refinados, han sido
propuestos para dar cuenta de la intensidad y el nimero de estos satélites de difraccién en
las superredes. Estos modelos derivan expresiones para la amplitud A de la radiacion de
difraccion (/=|AA4"|, siendo I la intensidad); sirva, a modo de ejemplo y para descripcion
de las mismas, la obtenida por Segmiiller v Blakeslee [61] para una superred en la que los
componentes tienen un parametro de red coman d,:

A) - FG Y X277 T NAV, (1 NAJ2) X (exp(2mi(h,-pIN 2qiN)n]
+ /2 lexp[2mi(h;+p/N+2q/N +1/N)n)] +  exp|2mi(h,+pIN+2¢/N—1/N)n}}
¢ b2 lexp[2mi(i, +pIN 2q/N 1 2/N)n| +  exp[2mi(h,pIN +2q/N—2/N)nl})

(5.4)

donde G=Y ,, ., exp[2xi(ha,n, +h,n,)], h=(h, }1,,h;) es un vector en el espacio reciproco, J,
son funciones de Bessel, N es el nimero de celdas por bicapa (Nd,=A), F, es ¢l factor de
estructura medio, y siendo ¢; y A, las amplitudes en desarrolio arménico de las variaciones
del factor de estructura y del parametro de red d, respectivamente. En la expresion (5.4),
A(h) tiene un méaximo st s, h, y cualquiera de las expresiones entre paréntesis en las cinco
exponenciales son simultaneamente iguales a tres nimeros enteros ki, &, y [ respectivamente.
Por tanto, se encuentran los correspondientes satélites en A, =[+m/N ([ y m enteros), cuya
intensidad viene dada por los valores que toman las funciones de Bessel y las ¢,.

Por otra parte, la existencia de estos satélites de angulo alto nos permite comprobar
si el espesor de la bicapa constituyente de la superred, A, coincide con el nominalmente
crecido, mediante el uso de la igualdad {8,62]
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(m — n) A (3.5)
2 (semd—=vend,, )’

deducida a partir de la ley de Bragg, donde A es la longitud de onda de los rayos-X y los
angulos ,,, indican las posiciones en el difractograma 6-20 de los satélites de orden n que
aparecen alrededor de la reflexion principal i. De igual forma, las reflexiones de angulo bajo
pueden proporcionar el valor de A mediante la aplicacion directa de la ley de Bragg.

En la grafica V.6 representamos los difractogramas de rayos-X (barrido §-26) en torno
a la reflexion (200) de dos de nuestras superredes orientadas eje-a; una de ellas tiene como
composicion (16 celdas unidad de EuBa,Cu,0,)/(5 celdas unidad de PrBa,Cu,0,) por bicapa,
nomenclatura que abreviaremos a partir de ahora con (16 cu EBCO / 5 cu PBCOQ); la otra
tiene una estructura (7 cu EBCO / 6 cu PBCO). Como vemos. efectivamente se detectan
satélites correspondientes a la periodicidad extra de la multicapa, incluso hasta el tercer
orden, lo que es reflejo de buenas caracteristicas estructurales. Cabe sefialar que los
espesores medios de las bicapas de estas superredes, obtenidos a partir de las posiciones de
los satélites y de la expresion (5.5), son A=80 A y A=50 A respectivamente, lo que
responde bastante bien a los espesores nominales de estas muestras. Por lo que respecta a
las reflexiones de angulo bajo, hay que mencionar que, dada la natural similitud de los
factores de estructura del EuBa,Cu,0; y del PrBa,Cu,0,, son débiles y dificilmente

observables en este tipo de superredes, ya que quedan enmascaradas por el haz directo del
difractometro de rayos-X.

Asimismo, dado que por la formula de Scherrer {63]

) 0.92 (5.6)
A(28,)cosl,

podemos relacionar la longitud de coherencia cristalina en la direccion de crecimiento (I") con
el valor de la FWHM en unidades 26 del pico Bragg de dngulo alto (#y), denominada A(26;),
hay que mencionar que las reflexiones principales Bragg (200) de las superredes son,
practicamente, igual de estrechas que las obtenidas en peliculas eje-a simples, con
A(26,)=0.18°-0.22°, lo que indica un tamafio medio de grano similar. Aplicando
directamente (5.6) a estos datos, se obtiene un valor de I' que no es sino una cota inferior
del valor real, puesto que se produce un ensanchamiento debido a los instrumentos de
medida; de hecho los valores que se obtienen, en las mismas condiciones de medida, para

las anchuras de las reflexiones Bragg del sustrato de SrTiQ; monocristalino son muy
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Figura V.6: Diagrama 0/28 de difraccion de rayos-X en la region de la reflexion (200)
de las laminas eje-a, mostrando los satélites de 4ngulo alto de la superestructura.
{a) Superred (16 cu EBCO / 5 cu PBCO) obteniéndose un valor A=80A. (b) superred
(7 cu EBCO / 6 cu PBCO) con A=50A.
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similares (0.15°-0.20°). Estimando que la anchura real del pico Bragg que procede de ia
multicapa crecida es la diferencia entre ambos valores (esto es A(26;) ~0.047), se obtiene,
de acuerdo con la formula de Scherrer, I'=2200 A, que es del orden del espesor total. Esta
estimacion nos indica que s¢ conserva el orden en la red cristalina a lo largo de la direccion
perpendicular a ia muestra.

A su vez. de la anchura de los satélites de difraccion se obtiene, a través de (5.6), la
longitud de coherencia en composicion [25], esio es, la distancia caracteristica en la que se
mantiene el orden en la composicién quimica en la direccion de crecimiento. As{ por
ejemplo, en el caso de las superredes representadas en la figura V.6, obtenemos
A(26,)=0.25° (16 cu EBCO / 5 cu PBCO) y A(260,)=0.42° (7 cu EBCO / 6 cu PBCO) a
partir de los satélites de primer orden: aplicando (5.6) se calculan I'=350A vy I'=200A
respectivamente que, nuevamente, son cotas inferiores. Ello quiere decir que al menos en
longitudes equivalentes al espesor de 4 bicapas existe coherencia en la modulacion quimica;
estos buenos valores son similares a los obtenidos en superredes orientadas eje-c [25], en
donde, por ejemplo, para una superred (3 cu YBa,Cu,O, / 3 cu DyBa,Cu;0,) se obtiene el
valor =360 A (en este caso el parametro de la celda a considerar es ¢=11.7 A). Por otra
parte, las curvas rocking alrededor de la reflexion (200) de las multicapas siguen siendo

estrechas, FWHM =(.2° (figura V.7), lo que es otro indicio de la alta textura y de las
buenas propiedades cristalinas.

La estructura cristalina de estas superredes orientadas eje-a queda claramente reflejada
en el analisis realizado mediante microscopia electrdnica de transmision en seccion
transversal. En las figuras V.8 y V.9 aparecen dos imagenes, a distinta escala, de una
superred eje-a con (6 cu EBCO / 5 cu PBCQO), en ellas se pueden destacar varias
caracteristicas importantes. En primer lugar, se observan nitidamente franjas de red
correspondientes al espaciado del eje ¢ de forma continua y a lo largo del espesor de Ia
muestra (figura V.8), lo que es una clara indicacién de la buena coherencia cristalina de la
multicapa. Por otra parte, la diferencia entre las capas de EuBa,Cu,0; y las de PrBa,Cu,0,
no se aprecia muy bien, debido a que el europio y el praseodimio tienen nimeros atdmicos
parecidos (Z(Eu) =63 y Z(Pr})=359); no obstante, en algunas regiones si se encuentran bandas
mds claras y mas oscuras correspondientes a dicho contraste (figura V.9), estas bandas tienen

una periodicidad aproximada de 50 A, esto es, coincide con la longitud de modulacion de la
bicapa.
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Figura V.7: Curva rocking en torno a la reflexion (200) de una superred (12 cu
EBCO / 5 cu PBCO) orientada eje-a con FWHM =0.19°,

20 nm

Figura V.8: Imagen de microscopia electronica de transimision en seccidn transversal de
una superred eje-a con (6 cu EBCO / 5 cu PBCO). Se observa la red de franjas de
difraccion. En el esquema de la derecha se indica la geometria de medida. (La imagen
ha sido tomada en un equipo JEOL 4000 FX).
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Figura V.9: Imagen TEM en seccién transversal de una superred (6 cu EBCO / 5 cu
PBCO). Se encuentran franjas de contraste correpondientes a las capas.
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A su vez, en el diagrama de difraccion de electrones correspondiente a la seccidn
transversal de esta superred (figura V.10), se observan dos direcciones ortogonales
claramente distintas. A lo largo de una de ellas, paralela al plano de la pelicula, encontramos
unas reflexiones intensas cuya separacion esta dividida en tres tramos iguales por otras dos
reflexiones mds débiles; las primeras se deben al espaciado # de la red, mientras que las
segundas corresponden al parametro ¢ de la celda. Esta combinacion de los dos cjes
paralelamente al sustrato no es sino el reflejo de la existencia de los dominios de 90°. Por
su parte, en la direccion perpendicular al sustrato las reflexiones principales se encuentran
separadas el espaciado correspondiente al pardmetro a; ademds, se aprecian dos pequeias
reflexiones, una a cada lado de la principal. Estos satélites son consecuencia de la
modulacién estructural extra que existe en la superred a lo largo de la direccion de
crecimiento. Hay que tener en cuenta que una de las caracteristicas mas interesantes de estas
buenas propiedades estructurales es que los planos de CuO,, tan importantes para la
superconductividad en estos compuestos, al encontrarse en el crecimiento eje-a
perpendiculares al sustrato, estdn compartidos a la vez por capas superconductoras de
EuBa,Cu,0, y capas aislantes de PrBa,Cu,0;, tal y como se representa en la figura V.11.
Ello supone una gran novedad respecto a la multicapas orientadas eje-c y debe, por tanto,
conllevar propiedades fisicas diferentes. En definitiva, en la grafica V.12 aparece

representado un esquema simple de la microestructura de estas superredes con orientacién
¢je-a.
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Figura V:10: Diagrama de difraccidon de electrones en seccion transversal de una
superred (6 cu EBCO / 5 cu PBCO) con orientacion eje-a. La direccion vertical se
corresponde con la de crecimiento. En la parte inferior izquierda se muesira la geometria
de medida; en el recuadro de la derecha se indica la correspondencia entre fos espaciados

del diagrama y los parimetros de la multicapa.
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Figura V.I1: Representacion esquemadtica de la estructura a nivel atdomico de una
multicapa EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,(; con orientacion eje-a.
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Figura V.12: Esquema de la microestructura de estas multicapas, teniendo en cuenta los
dominios separados por fronteras de 90°.
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La superficie de estas muestras presenta una estructura bastante regular con forma de
bloques rectangulares que es similar a la observada en las peliculas eje-a simples, como se
puede apreciar en las imdgenes de SEM (figura V.13). El tamafio de los blogues es del
orden, o ligeramente inferior, que ¢l encontrado en las peliculas eje-a sumples, variando en
el rango ~ 1000-2500 A. Asf por ejemplo, el valor medio del lado de los blogues en la
multicapa (40 cu EBCO / 60 cu PBCO) es = 1500 A (figura V.13(a)), mientras que en la
superred (12 cu EBCO / 5 cu PBCO) es, aproximadamente, 1000 A (figura V.13(b)). Dado
que creemos que el origen de estos blogues superficiales es la liberacion de las tensiones de
ta red cristalina (apartado 3.3.3), parece natural pensar que el aumento del nimero de
intercaras, anadido al desajuste entre las redes de EuBa,Cu,0O, y de PrBa,Cu,0,, pueda
producir un mayor nimero de tensiones en la superficie, que al relajarse provoquen un
aumento del numero de blogues con un tamafio algo menor. Esta morfologia superficial de
las muestras se observa también mediante microscopia de fuerza atdomica (AFM); en la
grafica V.14 aparece la imagen de la superficie de una superred (40 cu EBCO / 20 cu

PBCO) realizada mediante esta técnica, en la que se aprecian blogues cuyo tamaiio medio es
~2400 A.

Figura V.13: Imagenes de microscopia electronica de barrido de lidminas eje-a.
mostrando la estructura de blogues superticial: (a) superred (40 cu EBCO / 60 cu PBCO),
(b) superred (12 cu EBCO / 5 cu PBCO) con la muestra inclinada 45°.
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200 nm

Figura V.14: Imagen obtenida mediante microscopia de fuerza atdmica en una superred
(40 cu EBCO / 20 cu PBCO).

5.4 Propiedades de transporte.

5.4.1 Transicién superconductora.

Las curvas de resistividad en funcion de la temperatura p(T) de estas superredes
orientadas eje-a muestran transiciones superconductoras, tal y como se representa en la figura
V.15, hecho importante a la vista de los pocos éxitos publicados a! respecto en la literatura
[42-44]. Como vemos, al introducir las capas aislantes de PrBa,Cu,0;, la temperatura critica
disminuye respecto a las peliculas de EuBa,Cu,0; simples, hecho que también se produce en
las multicapas de EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu.(}; eje-c [26-28,64] aungue en menor medida. Por
su parte, la resistividad a temperatura ambiente de las superredes crece mondtonamente a
medida que se incrementan el nimero y el espesor de las capas de PrBa,Cu,O,; asi, varia
desde 1000 uflcm para la pelicula simple basta 7000 uflcm en el caso de la multicapa con
(20 cu EBCO / 100 cu PBCO). Si se considerase que la corriente circula solo por las capas
superconductoras, ello supondria valores para la resistividad del EuBa,Cu;0, entre 1000 y
2000 pQcm. La influencia de las capas de PrBa,Cu,0, sobre las propiedades del EuBa,Cu.O,
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Figura V.15: Curvas de resistividad en funcién de ia temperatura correspondientes a
varias ldminas orientadas eje-a: (A) superred (20 cu EBCO / 20 cu PBCO), (B) superred
(12 cu EBCO / 5 cu PBCO)}, (C) superred (40 cu EBCO / 5 cu PBCQ), (D) pelicula
simple de EuBa,Cu,0;.

no solo se aprecia en la transicién superconductora, sino también en la dependencia funcional
de po(T) en el estado normal. Observamos que el comportamiento metalico tipico de las
peliculas eje-a simples de EuBa,Cu,0, se pierde en las superredes, incluso en las que tienen
menor cantidad de PrBa,Cu,0,, que muestran do/dT7<0 al menos en un rango de
temperaturas. Esta caracteristica de la resistividad es distinta en el caso de las superredes eje-
¢, en las que si bien disminuye la metalicidad, en general, la pendiente do/dT se mantiene
positiva [27,65]. Por lo que respecta a la densidad de corriente critica (grafica V.16), de la
que no existen resultados previos en la literatura, hemos encontrado valores en el rango de
J.~10* A/cm” que, si bien son menores que los de las peliculas orientadas eje-a simples, son
bastante aceptables.

Con el fin de aclarar como estan relacionadas la presencia de las capas de PrBa,Cu,0,
y la evolucién de la transicidén superconductora de las superredes, resulta conveniente
representar la temperatura critica en funcion de los espesores tanto de las capas aislantes
como de las superconductoras. Parece que, para un espesor dado de las capas de EuBa,Cu,0;
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Figura V.16: Densidad de corriente critica en funcién de la temperatura de una superred
(20 cu EBCO / 5 cu PBCO) orientada eje-a.

(grafica V.17(a)), aunque la T, se reduce apreciablemente respecto a la de las peliculas
simples con la introduccidn de capas de PrBa,Cu,0, de tan solo 5 celdas unidad de espesor
(~20A), permanece précticamente constante aun incrementando este espesor hasta ~ 390A
(100 celdas). Por el contrario, si se mantiene constante el espesor de las capas aislantes
(grafica V.17(b)}, vemos que la temperatura critica disminuye monétonamente a medida que
decrece ¢l nimero de celdas por capa de EuBa,Cu,0,. Hay que sefialar que en las superredes
eje-c se observan caracteristicas semejantes en funcion de los espesores, aunque en ese caso

la reduccién de la 7 es menor [28].

A la vista de este comportamiento de la temperatura critica con los espesores y de las
propiedades cristalinas anteriormente descritas, pensamos que no son deficiencias
estructurales, tales como la interdifusion o las tensiones en la red debidas a la interfase, las
principales responsables de estas variaciones en la transicion superconductora respecto a las
laminas eje-a simples. Cabe comentar que ese tipo de problemas estructurales no pueden ser
cuantificados en estas muestras mediante la técnica habitual de refinamiento de rayos-X [60],
va que las reflexiones que proceden del sustrato estin muy cercanas a las de la multicapa

(figura V.4) y, por tanto, estas Gltimas quedan distorsionadas. En cualquier caso, hay varias
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Figura V.17: Evolucion de la temperatura critica de punto medio: {a) en funcion del
espesor de las capas de EuBa,Cu,(;, (b) en funcidén del espesor de las capas de
PrBa,Cu,0,. El simbolo O representa una pelicula eje-a simple.

razones que apoyan la idea de su no influencia en este caso; por una parte, aunque las
interfases no son perfectas y podemos esperar una cierta mezcla de atomos de Eu y Pr en esa
region, es dificil que esa interdifusion afectase a un espesor mayor de una o dos celdas
unidad, conocidas las buenas propiedades estructurales; incluso en el caso hipotético de que
asi fuera, cabe pensar que existirian variaciones en la temperatura critica al aumentar el
espesor de las capas de PrBa,Cu,O,. Conviene destacar el hecho de que mientras las
aleaciones Eu, Pr.Ba,Cu;0, no son superconductoras para x=0.5 [50,66], si hemos
encontrado transiciones en multicapas con alta proporcion de PrBa,Cu,0; como (40 cu EBCO
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/ 100 cu PBCO) y (20 cu EBCO / 100 cu PBCQ). [gualmente, no parece adecuado pensar
que las deformaciones generadas en la red cristalina de las capas de EuBa,Cu,0, debidas a
5 celdas de PrBa,Cu,0; son iguaies a las producidas por 100 celdas, por lo que no debe ser
esta una causa importante en la variacién de la temperatura critica.

Pensamos que la razdn principal del comportamiento de las transiciones
superconductoras de las superredes eje-a se encuentra en el hecho de que los planos de CuQ,
estan compartidos por las capas de EuBa,Cu;0; y las de PrBa,Cu,0, (figura V.11). Como
ya comentamos, por accion del Pr se produce la disminucién y/o localizacion de los
portadores en dichos planos, con lo que desaparece la superconductividad en el PrBa,Cu,0..
De la misma forma, cabe pensar que en fas multicapas modifica la estructura electrénica de
los planos de CuQ, compartidos, no solo en la regidn correspondiente a las capas aislantes,
sino también en la de las capas de EuBa,Cu;0, vecinas, variando, en consecuencia, sus
propiedades superconductoras. De hecho, existen calculos tedricos [67] que predicen una
redistribucién de la carga en estas superredes eje-a debido a esa pertenencia simultinea de
cada plano de CuQ, a las capas aislantes y superconductoras; en concreto. €stos autores
obtienen una disminucion de portadores en las regiones de los planos de Cu0, que se
encuentran en las capas superconductoras [67]. Recordemos, en base a los resultados
obtenidos en muestras desoxigenadas (apartado 3.4.3), que pequefias variaciones en el
mimero de portadores en las peliculas orientadas ¢je-a producen-cambios importantes-en las
propiedades de conduccion (disminucidn de la temperatura critica y pérdida de la metalicidad
entre otros); en las superredes parece (ue nos €NCONLramos en un caso semejante, pero la
variacidon en los portadores del EuBa,Cu,0, no se provoca mediante la reduccion del

contenido de oxigeno, sino por la accion del Pr de las capas cercanas.

Los resultados mostrados en la figura V.17, en los que se aprecian cambios en la
transicion superconductora cuando se varia el espesor de las capas de EuBa,Cu;0, dejando,
a la vez, constante el de las de PrBa,Cu.0;, y, por el contrario, en los que la temperatura
critica permanece pricticamente constante cuando se modifica el espesor de las capas
aislantes para un mismo espesor de las capas superconductoras, parecen indicar que la
influencia de las capas de PrBa,Cu,0, sobre las de EuBa,Cu;0; debe estar caracterizada por
un cierta longitud tipica; es decir, una distancia a lo largo de la cual la accion del
praseodimio sobre las capas superconductoras disminuye. Esta longitud tipica debe ser
bastante larga, en vista de que incluso las capas con 100 celdas de EuBa,Cu,0O, (~ 390A) son
afectadas por las de 5 celdas de PrBa,Cu,0,. Estas largas distancias a lo largo del eje a estdn
en consonancia con los resultados obtenidos en tricapas YBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0,/YBa,Cu,0,
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eje-a, en donde se encuentran longitudes de acoplamiento entre las capas superconductoras,
a través de la aislante, de hasta 1000A [45].

5.4.2 Propiedades en el estado normal.

Las propiedades de transporte en el estado normal nos proporcionan también
caracteristicas de la influencia del praseodimio sobre las propiedades electronicas del
EuBa,Cu;0,. En la grafica V.18 se representa la resistividad en estado normal de varias
superredes de acuerdo a un modelo de salto de rango variable (7*'**). Como vemos, al igual
que sucedia en ias peliculas simples de PrBa,Cu,0,, se encuentra este tipo de conduccion en
el rango de temperaturas mas alto (200-300 K}, desviandose a temperaturas mas bajas, lo
que, efectivamente, nos indica una localizacion de los portadores que contribuyen a la
conduccion. La pendiente del ajuste proporciona el valor de 7, (ecuacién (5.1)), cuya
expresion es [56]

Yy (5.7)
T ChyeoE)

donde vy es una constante sin dimensiones, p,(Ep) es la densidad de estados en el nivel de
Fermi y { representa la longitud de localizacion (la funcion de onda del estado ¢ es tal que
v ~exp|-r/{]}). Los valores de T, obtenidos en las laminas representadas en la figura V.18
varfan desde 6.5-10° K para la pelicula de PrBa,Cu,Q, hasta 4.5-10° K en el caso de la
superred (20 cu EBCO / 20 cu PBCO). Teniendo en cuenta la igualdad (5.7), estos resultados
son consecuencia de que en las superredes existe una mayor densidad de estados y/o una
menor localizacion de los mismos respecto a las peliculas simples de PrBa,Cu,O;; en
principio, dado que { va con una potencia ciibica en el denominador de (5.7), cabe pensar

que, probablemente, son las variactones en su valor las que estdn jugando un papel mds
importante.

Por su parte, el comportamiento del efecto Hall en estado normal de las superredes
también presenta cambios en comparacion con el encontrado en las peliculas eje-a de
EuBa,Cu,0; (apartado 3.4.4). Aunque el coeficiente Hall R,;, que sigue teniendo signo
negativo, se mantiene aproximadamente constante en funcion de la temperatura, su valor es
bastante mayor (en valor absoluto), incluso para una superred (100 cu EBCO / 5 cu PBCO)
que tiene un porcentaje de PrBa,Cu,0, pequefio (grafica V.19). Claramente, esta variacion
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Figura V.18: Salto de rango variable en diversas liminas delgadas con orientacion eje-a,
(A) Pelicula de PrBa,Cu,0, con T,=6.5x10° K. (B) multicapa (20 cu EBCO / 100 cu
PBCO) con T,=1.0x10° K, y (C) superred (20 cu EBCO / 20 cu PBCO) con
T,=4.5x10° K.

no puede ser explicada por una reduccion del espesor efectivo de la lamina. Aunque como
ya comentamos, la explicacion del signo, valor y dependencia funcional de R,,(7) es un tema
todavia abierto, lo que si reflejan nuestros resultados es que la presencia del PrBa,Cu,0, en
las superredes provoca la alteracion de la estructura electrénica del EuBa,Cu,0O,. Cabe anadir
que ya en las multicapas con orientacidn eje-c existen trabajos que muestran procesos de
redistribucion de carga entre las capas de los dos materiales [68] y de localizacion de
portadores [69].

5.4.3 Linea de irreversibilidad.

Se ha determinado la linea de irreversibilidad de las superredes a partir de los inicios
de la disipacion de las curvas de resistividad en funcidon del campo magnético y a temperatura
constante. Algunos de los resultados obtenidos en las medidas realizadas en la configuracion
geométrica habitual, con H perpendicular al plano de 1a muestra, aparecen en la figura V.20,
donde hemos representado la linea de irreversibilidad, en temperatura reducida, para un
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Figura V.19: Coeficiente Hall en funcion de la temperatura: O multicapa eje-a (100 cu
EBCO / 5 cu PBCO), @ pelicula eje-a simple de EuBa,Cu,O,.

conjunto de superredes eje-a en el que varia el espesor de las capas de EuBa,Cu,0, (desde
12 hasta 100 celdas unidad), permaneciendo constante en 5 celdas el espesor de las de
PrBa,Cu.0O,. Como vemos, a medida que se va reduciendo la cantidad de EuBa,Cu.0,, la
linea de irreversibilidad se desplaza hacia temperaturas mas bajas. Este comportamiento
parece corresponderse con la influencia ya mencionada del praseodimio sobre las propiedades
superconductoras del EuBa,Cu,0, y con el hecho de que, en esta geometria, los vortices
cruzan toda la estructura de multicapa, incluyendo las capas de PrBa,Cu,0,. Ambas
circunstancias concurren para que se reduzea la energia de linea del vértice y, de esta forma,
sea mas favorable ponerlos en movimiento. Hay que mencionar que el desplazamiento de la
linea de irreversibilidad hacia temperaturas mds bajas al disminuir el espesor de las capas
superconductoras ha sido observado también en superredes orientadas eje-c {70]. En cualquier
caso, se mantienen considerablemente por encima de la linea de irreversibilidad de otros
cupratos superconductores de cardcter netamente laminar como el Bi,Sr,CaCu,QOy, en donde,
por ejemplo, para 1/7,.=0.6 el campo de irreversibilidad es =0.2 kOe [71].

Por otra parte, si comparamos la linea de irreversibilidad en esta geometria de medida
con la obtenida con el campo magnético aplicado paralelamente a las capas, se obtienen
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Figura V.20: Linea de irreversibilidad en tuncion de la temperatura reducida de varias
laminas orientadas eje-a, con ¢l campo magnético perpendicular al plano de la muestra:
o pelicula simple, © superred (100 cu EBCO / 5 cu PBCO), @ superred (75 cu EBCO
/'5 cu PBCO), a superred (40 cu EBCO / 5 cu PBCO), a superred (12 cu EBCO /5 cu
PBCO).
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Figura V.21: Linea de irreversibilidad de una superred (40 cu EBCO / 20 cu PBCO) con
orientacion eje-a en distintas configuraciones geométricas de campo magnético: @ H
perpendicular a las capas, O H paralelo a las capas.
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resultados como el representado en la grifica V.21, en donde ambas curvas se cruzan, de tal
manera que un amplio rango de temperaturas la correspondiente a campo paralelo se
encuentra en valores de A claramente mayores, lo que supone un mecanismo de anclaje de
los vértices mds intenso. En el siguiente capitulo se realiza un analisis pormenorizado de
estos fendmenos que aparecen en el estado mixto y que, como veremos, estdn relacionados
con la propia estructura de multicapa crecida y su influencia en el movimiento de la red de
vortices.

5.5 Conclusiones.

-Se han crecido superredes superconductor/aislante de la familia 1:2:3 del tipo
EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0; con orientacion eje-a, lo que es posible gracias a que las redes
cristalinas de ambos materiales son muy parecidas. Las muestras han sido depositadas sobre
sustratos de SrTi0;(100) mediante pulverizacion catédica tipo magnetrdn, empleando blancos
con la composicion estequiométrica para cada material y alternando la posicion dei
portasustratos sobre cada uno de los magnetrones. La presion total de pulverizacion ha sido
de 300 mTorr. con un 6% de O, y el resto de argon. La deposicion se lleva a cabo en dos
pasos de temperatura (640°C-700°C), que se corresponden con las condiciones para la
obtencion de peliculas simples de PrBa,Cu,0; orientadas eje-a. Posteriormente, se realiza un
recocido en atmosfera de oxigeno igual al utihzado para el crecimiento de las ldminas
superconductoras simples.

-Diversas t€cnicas han sido empleadas para estudiar las propiedades cristalinas de
estas multicapas. E! analisis de las muestras mediante difraccion de rayos-X revela la
presencia de varios satélites de difraccion de angulo alto (hasta el tercer orden), que son
producidos por el orden adicional que supone la estructura de superred. Por su parte, tanto
las reflexiones Bragg en los diagramas 6/20 como las curvas rocking en torno a la reflexién
(200) son estrechas (FWHM =0.2°), indicando alta coherencia cristalina. En las imagenes
de microscopia TEM en seccién transversal se observa la existencia de una red de franjas de
difraccion a lo largo del espesor de la multicapa, que es consecuencia del buen acoplo de las
redes cristalinas de ambos materiales; si bien los niimeros atdmicos del Pr y del Eu son muy
proximos, en algunas regiones también se observa el contraste correspondiente a la estructura
de multicapa. En esta misma geometria, en el diagrama de difraccion de electrones se
encuentran satélites a los lados de las reflexiones correspondientes al espaciado del eje a de
la red y en la direccion de crecimiento, satélites que son fruto de la superestructura existente
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en la muestra. El estudio de la superficie de las muestras mediante SEM y AFM indica la
presencia de bloques de forma rectangular que son similares a los encontrados en las
peliculas eje-a simples.

-Por lo que se refiere a las propiedades de transporte, estas superredes con orientacion
eje-a tienen transiciones superconductoras, incluso aquellas con un alto porcentaje de
PrBa,Cu,0,. La evolucidn de las temperaturas criticas en funcion de los diferentes espesores
revela que las capas de PrBa,Cu,0, no se comportan como un material aislante inerte, sino
que, debido, principalmente, al hecho de que comparten los planos de Cu0O,, modifican la
estructura electronica del EuBa,Cu,O, cercano y, con ello, sus propiedades de transporte. Los
resuitados indican que el praseodimio produce una localizaciéon y/o disminucion de los
portadores de carga del EuBa,Cu,0,, fendmeno que se manifiesta en el comportamiento de
salto de rango variable de la resistividad en estado normal y en el incremento (en valor
absoluto) del coeficiente Hall. Asimismo, la presencia de capas de PrBa,Cu;0, afecta a la
dindmica de vortices, produciendo variaciones en la linea de irreversibilidad. Ademas, los

datos revelan la presencia de un nuevo centro de anclaje intenso que es anisotropico.
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6. Influencia de la estructura de multicapa en el estado
mixto de las superredes orientadas eje-a.

6.1 Anclaje de vortices en estructuras laminares.

6.1.1 Introduccion.

Desde los primeros trabajos llevados a cabo en laminas delgadas superconductoras con
estructura de multicapa, se observo que dicha estructura desempefiaba un importante papel
en el comportamiento del material superconductor en el estado mixto [1]. Dentro de este
contexto, uno de los temas que despierta un interés especial es el que concierne a la
influencia de la multicapa sobre el anclaje de la red de vortices, factor de gran importancia
de cara a las aplicaciones. Asi, los primeros estudios en este sentido datan de los afios setenta
[2-3] y tueron realizados en peliculas de aleaciones superconductoras de Pb-Bi moduladas
espacialmente en composicion, en las que la concentracién de bismuto (C(x)) varia
sinusoidalmente en la direccidn x perpendicular al plano de la 1amina (C(x) ccsen(2xx/2a),
donde el periodo de modulacién 2a es del orden de 1000 A). Estos autores encontraron que
cuando el campo magnético era aplicado en la direccidon de modulacién (es decir,
perpendicular al plano de la lamina) el comportamiento de la corriente critica era semejante
al de una pelicula homogénea, pero que, si se aplicaba perpendicularmente a dicha direccidn,
aparecia un incremento en esa magnitud para un cierto rango de campos que dependia de la
longitud de modulacién. Posteriormente, en trabajos llevados a cabo en multicapas NbN/AIN
[4], se obtuvieron grandes incrementos en la densidad de corriente critica que se debian al
anclaje que producia sobre los vortices la presencia de las capas aislantes de AIN. Asimismo,
Broussard y Geballe {5] observaron, en muiticapas Nb/Ta, un incremento en la fuerza de
anclaje cuando / se encontraba paralelo a las capas, debido a la interaccion de los vortices
con las capas de tantalo, que tiene una temperatura critica menor que el niobio. También
cabe sefialar que, en el sistema Mo/V, se han encontrado [6] fuerzas de anclaje con el campo

paralelo que son un orden de magnitud mayores que con el campo perpendicular.
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L.a razon fundamental de este comportamiento, en el que se produce un incremento
en los valores de corriente critica o en la fuerza de anclaje de la red de vortices cuando el
campo magnético se encuentra paralelo a las capas, se basa en la modulacion espacial que
sufre el parametro de orden superconductor a lo largo de la direccion de crecimiento debido
a la estructura de multicapa [5]. Es decir, en las capas no superconductoras presentes se
produce una disminucion del parametro de orden, por lo que constituyen un buen centro de
anclaje puesto que, como se esquematiza en la figura V1.1, es energéticamente favorable que
los vortices se siten en las regiones donde el parametro de orden es mas pequeno. Hay que
tener en cuenta también que, en esta geometria de campo, dado que la corriente J. circula

en el plano de la ldmina, la fuerza de Lorentz que sufre un vortice | 7],
F=1J, X &/, 6.1)

es paralela a la direccién de crecimiento (gréafica V1.2), con lo que es sensible a la accion
del anclaje por la muiticapa. Ademds, hay que mencionar que la influencia de este tipo de

anclaje sobre la red de vértices varia con el campo magnético, ya que las distancias entre los

Figura VI.1: Esquema de la variacion espacial del pardmetro de orden superconductor
a lo largo de la direccién de crecimiento en una multicapa con pardmetro de modulacién
A. La linea de puntos indica la evolucién de A cuando existe un vortice en las posiciones
(a) y (b). La linea continua se refiere al caso en que el sistema no contiene vortices.
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fluxoides dependen del valor de A; por tanto, cabe esperar que el anclaje sea Optimo cuando
la distancia entre vortices se haga igual al espesor A de la bicapa. Teniendo en cuenta esta
circunstancia, su influencia se hard presente en un mayor O menor rango de campos
magnéticos dependiendo de la elasticidad de la red de vortices, es decir, de la facilidad de
esta red para deformarse y, asi, adaptar la posicion de los vortices con las capas no
superconductoras. Por otra parte, como ha sido sugerido por algunos autores [4], las propias
intercaras existentes en las multicapas, como defectos estructurales planares que pueden ser,
constituyen otro centro de anclaje adicional para los vortices en dicha configuracion de
campo magnético.

Figura V1.2: Esquema de la direccion de la fuerza de Lorentz (F}) que actia sobre ¢l
vortice para el caso en que el campo magnético se aplica paralelamente a las capas de los
materiales (S) y (A).

Ademas de los trabajos experimetales realizados al respecto, ¢l papel jugado por la
estructura de multicapa sobre la dinimica de la red de vortices ha sido también estudiado
desde el punto de vista tedrico. Entre estos trabajos se encuentra el llevado a cabo por Ami
y Mak1 [8], que obtuvieron una expresion para la dependencia de la corriente critica con el
campo magnético basada en la teoria de Ginzburg-Landau, y calculada para aleaciones
moduladas en composicion y en el rango de campos cercanos a f{,. Asimismo, teniendo en
cuenta argumentos reiativos a las propiedades elasticas de la red de vortices, Lowell [9)

calculd una expresion de la fuerza de anclaje. En estos andlisis tedricos se encuentran
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maximos en las magnitudes cuando existe ajuste entre la red de vortices y la longitud de
modulacién.

6.1.2 Anclaje intrinseco.

Por lo que respecta a los 6xidos superconductores de alta temperatura y, en nuestro
caso, a los miembros de la familia del YBa,Cu.Q,, el primer factor a tener en cuenta, de cara
a estudiar el anclaje de la red de vortices, €s la anisotropia natural en la estructura cristalina
que poseen estos materiales. La existencia en dicha estructura de una region altamente
superconductora que se corresponde con los planos de CuQ,, frente a otras regiones mads
débilmente superconductoras como son las cadenas de CuO, define una naturaleza laminar
de la propia celda unidad del compuesto, en la que existe una modulacion espacial del
parametro de orden superconductor a lo largo del eje ¢ del cristal {con periodo el mismo
parametro ¢ de la red), de manera similar a la representada en la figura V1.1 para el caso de
las multicapas. Este hecho condujo a Tachiki y Takahashi [10] a proponer un mecanismo de
tipo intrinseco para el anclaje de los vortices, es decir, fundamentado en la propia estructura

cristalina laminar de estos superconductores.

Estos autores consideran un modelo para la variacién espacial del parametro de orden
en el YBa,Cu,0, del tipo

M(z) - A yeos (ZE), (62

[

donde A, y A, son constantes positivas tales que A, > A,, y p, es el pardmetro del eje ¢ de
la red que se ha tomado en la direccién z; toman el origen z=0 (es decir, A, madximo) en la
posicion del atomo de Y, que se encuentra en el punto medio de la distancia més corta entre
los dos planos de CuQ,. Si ahora se considera un unico vortice cuyo eje es paralelo a la
direccién y (por tanto, paralelo también a los planos de Cu0O,), y que pasa por el punto
x=y=0 y z=z, la variacién espacial del parimetro de orden calculada por Tachiki y
Takahashi [10] queda

7 ,20)2] 1/2 (6.3)
<. ’

X 2
A(r) = A(2) tanh[(a) +(

siendo £_ y £, las longitudes coherentes en las direcciones paralela y perpendicular al eje ¢
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respectivamente. La modulacion en el pardmetro de orden produce una variacién (E)) en la
densidad de energia de condensacion superconductora respecto a la de un superconductor con
parametro de orden uniforme A, =H.*/87 (siendo H,. el campo critico termodinimico); en
concreto, esta variacion es un decrecimiento cuya expresion es

HEY L A() (6.4)

R N ]

Igualmente, el decrecimiento que se produce en la densidad de energia de condensacion

cuando se introduce un vortice en el sistema se puede expresar como

? 2 6.5
B (AL .
1

g

A partir de la diferencia entre los valores de la energia de condensacion expresados
en (6.4) y (6.5). U(z))=E,-E,, se puede obtener la fuerza de anclaje sobre el vortice, y en
la direccion z, mediante la relacién

[z0) = = Uzy): 6.6)

y, operando, queda

. : (6.7)
0 el ey,

en donde 7(z,) representa una cantidad adimensional cuya expresion es

4A1 i P .
(2 ) pﬁ;‘fdxdz (1+%cos { L_—"(%“)])sen [ EL%’;)] (sech [ £1)2

¢ ¢ [4 c

siendo r=(x*+y*)'?. Si se define 5, como el maximo valor de n(z,) en funcién de z,, la
fuerza de anclaje mdxima que actia sobre un voértice estd dada por

: £, (6.8)
pr i %;pc"g_b Tar -



166

Esta fuerza de anclaje depende de los pardmetros del material superconductor y, en
concreto, de como afectan estos al valor de #,. Tachiki y Takahashi encontraron que 7y,
depende fuertemente del cociente £./p., haciéndose maximo en £./p.~ (0.3 y practicamente
nulo cuando £./p.> 1. De acuerdo con este andlisis, este tipo de fuerza de anclaje puede ser
relevante en los superconductores de alta temperatura puesto que, en ellos, £./p.~0.2-0.6:
ademads, el campo critico termodinamico f de estos éxidos es elevado. En el caso particular
del YBa,Cu,0;, el valor de este cociente es £ /p,=~0.3 [11]; en otras palabras. tiene una corta
longitud coherente £_ en comparacion con el tamaiio de la celda, lo que permite que el nicleo
del vortice se sitde en el espacio existente entre cada pareja de planos de CuQ,, tal y como
se esquematiza en la figura VI.3. y, por ello, pueda estar sometido al anclaje intrinseco. En
cambio, en otros superconductores con estructura laminar, como el NbSe,, este mecanismo
de anclaje no debe ser importante, ya que £./p. es mayor que la unidad [10]. Cabe anadir
que, en este modelo tedrico, la fuerza de anclaje maxima total (F) se obtiene del producto
de la fuerza de anclaje de un solo vortice (6.8) y de la densidad de vortices, y teniendo en
cuenta la variacion del parametro de orden con el campo magnético. Su expresion final es

Bty B B 6.9
P 2 = (1-—1.
FPM 8mp, Lo Tt B, ( “’ﬁHa?)

s Planos Cu0,

7

Figura V1.3: Diagrama de la ordenacion de la red de vortices (elipses) propuesto por ¢l
modelo de anclaje intrinseco para los Oxidos superconductores de alta temperatura cuando
el campo magnético es paralelo a los planos de CuO,.
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Este mecanismo de anclaje intrinseco propuesto tedricamente ha sido observado
experimentaimente en YBa,Cu,0;, en medidas de resistividad realizadas en monocristales de
este material [12]; también se ha encontrado en trabajos de corriente critica en funcion del
angulo llevados a cabo en peliculas delgadas con orientacion eje-c [13,14]. Por lo que
respecta a las laminas eje-a, se obtienen valores de corriente critica mas altos (y de
resistividad con campo mas bajos) cuando el campo magnético esta perpendicular al plano
de la muestra vy, por tanto, paralelo a los planos de CuQO, [15]. Este comportamiento
anisotrépico en la corriente critica en las peliculas eje-a se ajusta bastante bien a un modelo
de anclaje intrinseco, al igual que el de las 14minas con orientacion {(110) y (113} [15]. Estos
autores solo encuentran alguna contribucion procedente de otros centros de anclaje (como los
defectos de crecimiento) en el rango de temperaturas mas alto; no obstante, no descartan la
posibilidad de interpretar la dependencia de J.- en funcion del dngulo que forman el campo
y los planos de CuQ, en base a una contribucion de la anisotropia de H.., que, en cuaiquier
caso, seria también consecuencia de la propia naturaleza laminar del YBa,Cu,0;.

En base a todos los argumentos anteriores, las superredes de EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0,
con orientacion eje-a son un sistema muy interesante de cara a estudiar la dindmica de ia red
de vortices en los superconductores de la familia 123. Por una parte, la introduccion de las
capas de PrBa,Cu,O, permite variar la anisotropia de la muestra de una forma sistematica vy,
a su vez, estas capas aislantes pueden ser buenos centros de anclaje para los vortices. Por
otro lado, a diferencia de lo que sucede en las superredes orientadas eje-c, en las que la
presencia del PrBa,Cu,O; incrementa la anisotropia natural y se superponen ambas
contribuciones [16], la intrinseca y la de la multicapa, en las superredes
EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0, eje-a ello no sucede ya que, en este caso, la estructura de capas
artificial se encuentra perpendicular a la natural de los planos de CuQ, (recordemos la grafica
V.12); por tanto, ambas anisotropias estdn separadas y compiten, lo que permite comparar
su influencia en la dinamica de vortices.

Este capitulo estd dedicado al estudio de las propiedades del estado mixto de las
superredes orientadas eje-a. En primer lugar se analizan los efectos de la superestructura
artificial sobre el anclaje de Ia red de vortices. comparando los resultados con los obtenidos
en peliculas eje-a de EuBa,Cu,0, simples para observar las diferencias con el anclaje
producido por la estructura natural. Posteriormente se comentan los nuevos efectos en la
dindmica de vortices que produce la estructura de superred cuando el campo magnético se
aplica perpendicularmente a las capas, fruto de que al atravesar los vértices las capas
aislantes de PrBa,Cu,0, se modifica su energia de condensacion de linea.
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6.2 Efectos de anclaje anisotropico.

6.2.1 Magnetorresistencia.

La figura VI.4 muestra claramente la anisotropia existente en la dinamica de la red
de vortices de las pelicuias orientadas eje-a. En ella se comparan los inicios en la disipacién
de la resistividad longitudinal medidos en dos configuraciones geométricas distintas de campo
magnético; una con el campo paralelo al plano del sustrato, By, y otra con el campo
perpendicular a la lamina, B, (es decir, paralelo a los planos de CuQ,). Hay que sefalar
que, en ambos casos, la corriente de transporte es perpendicular al campo (grafica VI1.5).
Como vemos. la resistividad de ia pelicula de EuBa,Cu,0, eje-a es considerablemente menor,
y el comienzo de la disipacion ocurre a campos mads altos, cuando nos encontramos en la
configuracion B, . Como ya se discutié en el capitulo 4, la disipacion en el estado mixto esta
relacionada con el movimiento de los vortices mediante la ley de Josephson }17],
E=—v XH/c, siendo E el campo eléctrico producido por un vortice que se mueve con
velocidad v,. De esta manera, los resultados representados en la figura VI.4 indican que,

10° - —

10

1ot

o (o)

10

10°

Figura VI.4: Resistividad (en escala logaritmica) en funcién del campo magnético de una
pelicula simple de EuBa,Cu;O, orientada eje-a para distintas temperaturas y en las
configuraciones de campo B, (simbolos lienos) y By (simbolos vacios). ®,0 T'=0.657;
v.v I'=0707.; B, T=0.757T.
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cuando los vortices se encuentran paralelos a los planos de CuQ, (B, ), se mueven con mayor
dificultad que si cruzan dichos planos, un comportamiento anisotropo que, tal y como
mencionamos anteriormente, se atribuye a la presencia del anclaje intrinseco en este tipo de

laminas eje-a para la geometria B, [15].
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Figura VL.5: Esquema de la disposicion geométrica de la corriente de transporte y del
campo magnético en las configuraciones B, y By.

Este comportamiento anisotrdpico encontrado en las peliculas simples con orientacion
eje-a sufre grandes variaciones en el caso de las superredes [18,19]. En la grafica VI.6 se
representa la resistividad en funcion del campo magnético en las dos geometrias, B, y By,
y para varias temperaturas de una superred (75 cu EBCO / 5 cu PBCO). Se puede apreciar
que, en el rango de campos magnéticos bajos, la anisotropia en la resistividad es similar a
la de la pelicula simple, siendo menor la correspondiente a B, . Sin embargo, a medida que
se incrementa el valor del campo, la situacion se invierte y la resistividad con el campo
paralelo a las capas, o{B;], se hace menor a partir de un cierto campo B°. A su vez, el
comportamiento p|B | < p{B] se recupera, de nuevo, en el rango de campos mas alto para
B> B". Como se puede apreciar en la grafica VI.7(a), obtenida a partir de estos resultados.
el rango de campos magnéticos en el que se encuentra el cambio en la anisotropia (B° < B
< B7) es practicamente independiente de la temperatura, lo que podria ser una indicacion
de que el mecanismo que lo produce es de origen geométrico, como seria el caso del anclaje

en las capas de PrBa,Cu,0, cuando los vortices estdn paralelos a ellas.
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Figura VI.6: Resistividad de una superred eje-a (75 cu EBCQO / 5 cu PBCQ) en tuncion
del campo magnético en las geometrias B, (simbolos lienos) y By (vacios) para distintos
valores de la temperatura. Se indica el campo de ajuste B, de esta muiticapa, asi como
fos campos de cruce B® y B en una de las temperaturas.

En primera aproximacién, podemos pensar que dicho anclaje por la estructura de
multicapa ha de ser mas efectivo cuando la distancia media en la red de vortices (a,) ajuste
con la distancia entre las capas de PrBa,Cu,0, (A). Por tanto, considerando una red de
Abrikosov con a,=(d,/B)"?, siendo ¥, el cuanto de flujo, el campo de ajuste (B,) que se
obtiene, haciendo a,=A, para la superred (75 cu EBCO /5 cu PBCO) es B,=2.2 T, que da
una estimacion del rango de campos donde el anclaje por las capas aislantes debe ser
relevante; como vemos en la grafica VI1.7(a), cerca de este campo se produce el primer cruce
en las resistividades (en B°). Por otra parte, cuando el campo magnético se incrementa por
encima de B,, el anclaje debido a las capas de PrBa,Cu,0; debe perder efectividad y hacerse
mas débil con lo que, a campos suficientemente elevados (B}, deja de ser superior al
producido por la estructura natural de la geometria B,. De acuerdo con este modelo de
anclaje producido por la muiticapa, el crecimiento de Ia resistividad o[B] en el inicio de la
disipacion disminuye en la region de campos magnéticos proxima a B, (lo que ocasiona el
cruce con p[B,]), como se observa claramente en la derivada de Ja resistividad
correspondiente a la configuracién paralela (figura V1.7(b)); esta funcidn, que crece a campos
bajos. disminuye a partir de un cierto campo magnético, presentando un minimo en un valor
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muy similar a B,, lo que refleja que, efectivamente, el anclaje de la red de vértices en las
capas de PrBa,Cu,0, es optimo para dicho campo.
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Figura V1.7: (a) Evolucion de los campos de cruce B° (O) y B~ (@) en funcion de la
temperatura para una superred eje-a (75 cu EBCO / 5 cu PBCQ). También se representan
las lineas de irreversibilidad en las geometrias B, (linea continua) y By (linea de puntos),
asi como ¢l campo magnético de ajuste B, (linea discontinua). (b) En la misma muestra,
derivada de la resistividad en funcién del campo magnético cuando este se aplica
paralelamente a las capas a 7=0.8T7,.,



172

En la figura VI.8 se muestra la evolucion de los cambios en la anisotropia de la
resistividad en una serie de laminas orientadas eje-a en 1as que se varia el espesor de las

capas de FuBa,Cu,0;; a la vez, el espesor de las de PrBa,Cu,0, permanecc constante en 5

10 - _ L -
= L, @ ]
o ! 0" "ﬂjﬁ:ﬁ:‘;?ﬂiﬂ?ﬂﬁ)‘zﬂﬁlm;
D = T l )’;{Cﬂ L gg@RS T )
= 10
0
o 10O
2
LO
= 10°
= 10
=
S [0
3 \
L0
107
.
S 10
= 0
L 1l
]_ O - L B S S

o 2 4 6 8 10
B (T)

Figura VI.8: Curvas p(B) de varias liminas con orientacion eje-a con el campo
magnético perpendicular (@) y paralelo (O) al plano del sustrato a temperatura
1/T.=0.7: (a) pelicula simple, (b) superred (100 cu EBCO / 5 cu PBCO} indicindose
su campo B,, (¢) superred (20 cu EBCO / 5 ecu PBCO).
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celdas. El espesor total de las multicapas se mantiene siempre en = 2500 A. lo que evita
efectos como los producidos por su variacidn en multicapas orientadas eje-c {20}; de manera
que. en este caso, el nimero de capas aislantes aumenta con la disminucion del espesor de
las capas de EuBa,Cu,0,. Las medidas estdn realizadas a la misma temperatura reducida.
Como observamos. el cambio de anisotropia con respecto a la pelicula superconductora
simple, producido por la estructura de multicapa, también aparece en la superred (100 cu
EBCO / 5 cu PBCO), siendo mds efectivo el anclaje de la multicapa que el de caracter
intrinseco (p[By] < plB D) en el intervalo 0.7 - 5.4 T; hay que sefalar que, en esta muestra,
B,=1.1T. El resultado de la superred (20 cu EBCO / 5 cu PBCO}) nos indica que, cuando
se incrementa sustancialmente el nimero de capas de PrBa,Cu,0, presentes en la lamina,
el anclaje sobre la red de vértices que producen tiene efectos en un rango de campos muy
amplio. En este caso, existe cruce en las resistividades en B°=2.6 T. y permanece

plB1]<pl[B,|, al menos, hasta 9 T; hay que mencionar que el campo de ajuste es B, =22 T.

El etecto de la estructura de multicapa sobre la anisotropia de la dindmica del estado
mixto se incrementa, de forma drastica, al aumentar el espesor de las capas de PrBa,Cu,0,.
En la grafica VI.9 se comparan p|By] y p| B, ] a la misma temperatura reducida (T = 0.7 T,)
de una serie de superredes en las que el espesor de las capas de EuBa,Cu,0; es constante (40
celdas), mientras que varia el de las de PrBa,Cu,0; desde 5 hasta 60 celdas. Conviene
sefialar que se ha observado, en este tipo de superredes orientadas eje-a, que las capas
superconductoras estdn acopladas, es decir, gue no se comportan como ldminas
independientes. hasta un espesor de, al menos, 50 celdas de PrBa,Cu,0; [21]; de hecho, estos
autores solo encuentran desacoplo cuando dicho espesor es igual 125 celdas. Por tanto,
podemos considerar que las capas de EuBa,Cu;(, en esta serie nuestra de superredes estin
acopladas a través de las de PrBa,Cu,0,. La multicapa (40 cu EBCO / 5 cu PBCO) muestra
el mismo comportamiento que el anteriormente descrito de otras superredes con capas de
PrBa,Cu;0; de 5 celdas de espesor, presentando un cruce en las resistividades en el campo
B°=3.9 T, por encima del cual tiene el comportamiento p|B}<p[B,], contrario al de las
peliculas simples de EuBa,Cu;0,. Al incrementar el espesor de las capas de PrBa,Cu,0, de
5 a 20 6 a 60 celdas, ya no encontramos un campo B° de cruce de las resistividades, sino
que la anisotropia esta cambiada en todo rango, siendo la resistividad con el campo paralelo
siempre menor a la correspondiente a la geometria B, . Ademas, cabe destacar el hecho de
que la multicapa (40 cu EBCO / 60 cu PBCO) tiene unos valores de p{By] bajos, que son
hasta dos Ordenes de magnitud menores que los de p[B, ] en esta misma muestra.
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Figura V1.9: Resistividad en funcion del campo magnético de varias multicapas eje-a en
las configuraciones B, (@} y By (O) y a T=0.7T.: (a) superred (40 cu EBCO / 5 cu
PBCO), (b) superred (40 cu EBCO / 20 cu PBCO), (c) superred (40 cu EBCO / 60 cu
PBCO). Los correspondientes campos B, se indican con flechas.

Resulta muy interesante comparar el comportamiento de superredes con un valor del
periodo de la bicapa muy parecido, pero con una relacion diferente entre los espesores de las
capas de EuBa,Cu;0, y las de PrBa,Cu;0,. En las figuras VI.10 y VI.11 se presentan dos
ejemplos de esa comparacion, uno con 105 y 100 celdas por bicapa en las superredes, y otro
con 65 y 60. Como s¢ observa, mientras o[By] y o[B, ] tienen valores comparables cuando
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el espesor de las capas de PrBa,Cu,(), es de 5 celdas solamente, existe una diferencia de, al
menos, un orden de magnitud (con p|B|<p|B,]) en los otros casos. Estos resuitados en
superredes con tamafio de bicapa similar, pero con comportamiento en la resistividad tan
distinto, nos indican que la reduccién en la resistividad con el campo magnético paralelo a
las capas no se debe al anclaje de los vortices en las intercaras de la multicapa, sino al
producido por las propias capas de PrBa,Cu,0,. El hecho de que la influencia del anclaje
producido por la multicapa aumente con el espesor de las capas de PrBa,Cu,O, puede deberse
a una mayor reduccion del parametro de orden en estas capas, lo que favorece el anclaje de
los vortices. Por otra parte, a la vista de que encontramos un cambio de anisotropia en todo
el rango de campos estudiado y no solo en la region cercana a B,, parece que la red de
vortices en fa configuracion B es muy eldstica, permitiendo deformaciones que varfan las
distancias entre vortices y, asi, haciendo efectivo el anclaje producido por las capas de
PrBa,Cu;0, en un intervalo de campos magnéticos muy amplio.

Figura VL.10: Curvas p(B) de superredes eje-a de EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0, con bicapas
de espesor similar. (a) (100 cu EBCO / 5 cu PBCO), (b) (40 cu EBCO / 60 cu PBCO).
Las medidas estin realizadas con el campo perpendicular (@) y paralelo (O) a las capas,
y a la misma temperatura reducida 7/7,.=0.7.
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Figura VI.11: Curvas p(B) a T=0.7T. de multicapas orientadas eje-a en las
configuraciones de campo magnético B, (@) y By (O): (a) superred (60 cu EBCO / 5
cu PBCO), (b) superred (40 cu EBCO / 20 cu PBCO).

La evolucion en la anisotropia del anciaje se pone también de manifiesto en las lineas
de irreversibilidad correspondientes. En la figura VI.12 se representan, para la serie de
superredes en tas que varia el espesor de las capas de PrBa,Cu,0, permaneciendo constante
en 40 celdas el de las de EuBa,Cu,0,, las lineas de irreversibilidad obtenidas a partir de
medidas de resistividad en las geometrias B y B,. Como vemos, la superred con 5 celdas
de espesor de PrBa,Cu,O, presenta una linea de irreversibilidad en el caso B, que se
encuentra, para el rango de temperaturas medido, a campos més altos que la correspondiente
a la geometria By, indicando que el anclaje intrinseco es mds efectivo que el debido a la
multicapa; no obstante, hay una cierta tendencia al cruce cuando nos aproximamos a la
regién de campos mas altos (hay que tener en cuenta que en esta multicapa B,=6.9 T). Por
su parte, la multicapa (40 cu EBCO / 60 cu PBCO) tiene el comportamiento opuesto en todo
el rango, manifestando que el anclaje en la estructura de superred artificial es superior al
correspondiente ‘a ia estructura laminar natural, La superred (40 cu EBCO / 20 cu PBCO)
es un caso intermedio entre los dos anteriores, teniendo un cruce en las lineas de
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irreversibilidad y, por tanto, un cambio en el caracter del anclaje dominante, siendo el
anclaje intrinseco en la region de temperaturas altas y campos magnéticos poco intensos y
el anclaje por la estructura de muiticapa a temperaturas mas bajas.
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Figura VI.12: Lineas de irreversibilidad en varias superredes eje-a para B, (@) y By(O):
(a) (40 cu EBCO / 5 cu PBCO), (b) (40 cu EBCO / 20 cu PBCO), (¢) (40 cu EBCO /
60 cu PBCO).
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6.2.2 Fuerza de anclaje.

El importante papel jugado por la estructura de multicapa superconductor/aislante
sobre ¢l anclaje de los vortices, cuando el campo magnético se encuentra paralelo a las capas.
se pone de manifiesto en la corriente critica en funcidn del campo, en donde se produce un
incremento respecto a la correspondiente a la geometria B,. En la grafica VI.13 se
representa ¢l comportamiento tipico de la corriente critica, en ambas configuraciones
geométricas de campo, de una pelicula eje-a simple. Los resultados muestran que fa corriente
critica con el campo perpendicular al plano de la muestra (J{B |) es claramente superior a
la de la geometria B (Jc[By]), hecho que se debe a la influencia del anclaje intrinseco | 15].
La situacidon cambia sustancialmente en el caso de las multicapas orientadas eje-a; asi, por
ejemplo, una superred (40 cu EBCO / 5 cu EBCO) presenta el comportamiento que se
muestra en la figura VI.14; si bien a bajos campos magnéticos continda teniendo la misma
anisotropia que la de la pelicula simple. con J.[B,]>J.[B], a medida que se incrementa el
campo, acercandose a B,=6.9 T, las curvas de corriente critica en ambas configuraciones
se aproximan y se cruzan, obteniéndose J.|B ] <J.[B)], manifestando que, en ese rango de
campos magnéticos, la efectividad del anclaje por la multicapa es superior al de la estructura
natural de planos de CuQ,.
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Figura VI.13: Densidad de corriente critica en funcién del campo magnético en las
geometrias B, (simbolos llenos) y By (simbolos vacios) de una pelicula orientada eje-a
de EuBa,Cu,0,/5rTi0, a distintas temperaturas.
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Figura VIL.14: J. en funcion del campo magnético y para dos temperaturas de una
superred (40 cu EBCO / 5 cu PBCO); B, (simbolos llenos) y By (vacios).

Una de las magnitudes mas convenientes y habituales [5,22-24], a la hora de estudiar
el comportamiento de los centros de anclaje en las peliculas y multicapas superconductoras,
es la densidad de fuerza de anclaje total, que tiene una expresion bastante sencilla en funcion

del campo magnético {1]:
F, = J. X B; (6.10}

dado que la corriente y el campo son perpendiculares, el médulo de esta fuerza se calcula
simplemente como F,=J.B. En la figura VI.15 se representa la evolucion de Fp(B) en las dos
configuraciones de campo, B, y Bj, de dos superredes orientadas eje-a, con igual espesor
en las capas de PrBa,Cu,0, pero distinto en las de EuBa,Cu,0,, para la misma temperatura
reducida 7=0.47.. Mientras el comportamiento de F;,, con la geometria B y en la superred
(60 cu EBCO / 5 cu PBCO), es similar al encontrado en peliculas eje-a simples [24],
presenta una interesante dependencia en fa configuracion By. Parece que la fuerza de anclaje
procedente de la estructura de multicapa se manifiesta, aproximadamente, a partir de 1.5 T;
asimismo, parece que esta fuerza adicional es maxima en torno a 3.3 T (coincidiendo con el
campo B,), en donde F, con el campo paralelo se hace mayor a F, en la geometria B, .
Cuando existe un mayor numero de capas de PrBa,Cu,0, en las superredes, su influencia es
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P R

Figura VI.15: Comparacién de las densidades de fuerza de anclaje (F,=J.B) medidas en
las configuraciones B, (@) y B (O) a T/T,.=0.4: (a) superred eje-a (60 cu EBCO /5
cu PBCO), (b} superred eje-a (20 cu EBCO / 5 cu PBCO).

mucho mayor, produciéndose un gran incremento en la fuerza de anclaje en el caso By,
superando nitidamente a 1a de la geometria B, (figura VI.15(b)).

Por otra parte, en numerosas ocasiones, tales como en superconductores de baja
temperatura [5,25], en peliculas de YBa,Cu,0, eje-c [26] e, incluso, en ldminas con
orientacion eje-a [24], se observa, ¢n esta representacidn de la densidad de fuerza de anclaje
total en funcion del campo, un escalaje de las curvas obtenidas a distintas temperaturas; es
decir, todas son una manifestacion de una curva Fy(B) universal independiente de la
temperatura y que es caracteristica del mecanismo de anclaje. Los parimetros del escalaje
son el maximo valor de la fuerza de anclaje (F,,,,) y su correspondiente campo magnético
(B,.)- Siguiendo estas ideas, en la grafica VI1.16(a) se representan las curvas £p/Fp,, en
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funcion de B/B_,, obtenidas, a distintas temperaturas, en una superred (75 cu EBCO /5 cu
PBCO} con la configuracion de campo B, . Como vemos, efectivamente existe un escalaje
entre todas ellas. indicando la accton del mismo mecanismo de anclaje sobre los vortices en
todo el rango de temperaturas estudiado. El comportamiento encontrado en esa misma
multicapa eje-a. pero con el campo magnético paralelo a las capas, es claramente diferente
(figura VI.16(b)); no se observa ningdn escalaje entre las curvas medidas a distinta
temperatura, de modo similar a los resultados encontrados en multicapas de superconductores

LAY
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Figura VI.16: Dependencia con el campo magnético de F, normalizada en una superred
orientada eje-a (75 cu EBCO / 5 cu PBCO) a varias temperaturas. {a) Geometria de
campo B, (@ 0.7T., a 0.5T;, v 0.357,). (b) Configuracion By (O 09T, 2 0.5T, v
0.357,., (3 0.2T.).
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de baja temperatura {5]. Ello se debe, sin duda, a la fuerza de anclaje producida por la
estructura de multicapa que se superpone a la que habitualmente existe en peliculas eje-a
simples, y que, dado su cardcter geométrico, no es igual de efectiva en todo el rango de
campos magnéticos, sino que varia segan el valor de campo sea mas o menos cercano al de
ajuste B,.

En vista de 1a gran influencia que parece ejercer el anciaje producido por la estructura
de multicapa sobre la dindmica de la red de vértices que, como se ha descrito y comentado
anteriormente, abarca un amplio rango de campos, llegando a invertir la anisotropia en
algunas de nuestras superredes eje-a, conviene que analicemos y discutamos en detalle las
consecuencias que propone la teoria acerca de este tipo de fuerzas de anclaje. En principio,
es obligado sefalar que, en general, la suma que relaciona las fuerzas de anclaje elementales
sobre cada vértice {f,) con la fuerza de anclaje total sobre la red de vortices (F}).

Fp = ¥t (6.11)

es muy complicada y practicamente imposible de realizar, ya que esta suma depende de la
fuerza y la distribucion de los centros de anclaje, asi como de las distorsiones en la red de
vortices que producen.

El problema del anciaje producido por una estructura de multicapa cuando el campo
estd paralelo a las capas ha sido estudiado desde el punto de vista tedrico por Campbell y
Evetts [27], quienes mostraron que este anclaje es un caso particular en el que la suma (6.11)
se puede hacer de forma sencilla. Ello se debe a que, por la simetria del sistema, las fuerzas
que ejercen las capas sobre todos y cada uno de los vOrtices en esa geometria van en la
misma direccion, que no es sino la perpendicular a las capas (la fuerza de anclaje elemental
f., que viene dada por el gradiente de la energia de condensacion, tiene, en un defecto
planar, la direccion de la normal a dicho defecto). De esta manera, el problema, tan
complicado en un principio, se puede reducir a un sistema unidimensional como el que se
representa en la grafica VI.17. En este modelo, la red de fluxoides viene representada por
una linea de "particulas” separadas una distancia a, y unidas por muelles con modulo eldstico
u, y estd sometida a un potencial que consiste en pozos que se encuentran separados una
distancia A (espesor de la bicapa), correspondiendo a las capas no superconductoras
(PrBa,Cu,0; en nuestras superredes). Por tanto, de acuerdo con este modelo unidimensional,

las fuerzas de anclaje elementales se suman algebraicamente, de modo que (6.11) queda

Fo = puny, (6.12)



6. INFLUENCIA DE LA SUPERESTRUCTURA EN EL ESTADO MIXTO... 183

Ll A

Figura VI.17: Esquema del modelo unidimensional de anclaje. Los circulos unidos por
muelles con mdédulo elastico i representan la red de vortices; u indica las deformaciones
en la red que se deben a la presencia del potencial de pozos. que estan separados una
distancia A y tienen una profundidad E, que da idea de una cierta energia de anclaje; a,
representa el pardmetro de la red de vortices.

donde p,, es la fuerza de anclaje media por unidad de longitud del vortice, y n, representa
el nimero de vortices anclados por unidad de area.

Como la fuerza de anclaje (p,,) produce un desplazamiento o deformacion () sobre
la posicion del vortice, aparece una fuerza elastica f,=p u#/a, en la red que, en el equilibrio,

ha de ser igual a p,, con lo que las deformaciones en la red quedan
U= (pnaglp . (6.13)

Teniendo en cuenta este tipo de desplazamientos en la red de vortices, Campbell y Evetts
encontraron que la probabilidad de que exista anclaje tiene la expresidn

P(n) = 2 exp(—pn’/2) senh(Bn/2) , (6.14)

donde 8 =(p,/ula,/A) si A<a,, representando P(n) la probabilidad de que cada n vdrtices
haya uno anclado; y 8=(p,/u)(Ala,) para Aza, de modo que P(n) representa la
probabilidad de que cada n centros de anclaje (esto es, los pozos que representan las capas
no superconductoras) haya uno que esté anclando un fluxoide. De cara a estudiar nuestros

resultados. es interesante diferenciar y analizar dos casos limite:

(a) B<1, es decir, p,<pu y, por tanto, estamos con una red de vortices rigida, en
cuyo caso n se puede considerar como una variable continua y la distancia media entre
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vortices anclados (7ig,) es

fiag -~ ay [TnP(n)ydn - ag(ml 28)Y7 (6.15)

que es relativamente grande al ser < I, con lo que, en general, hay pocos vortices anclados.
Asi, la densidad de fuerza de anclaje total que, dado el modelo unidimensional, es por unidad
de longitud, tiene como expresion

R ©.19
FPL '—pm’,‘iao B (Z’TTHOA 1/2

Aunque no se deduce una expresion analitica al respecto, la fuerza de anclaje total solo se
incrementa de forma considerable cuando a,=A, es decir, en el campo de ajuste By, ya que,
en ese caso, cada vortice estd anclado.

(b) B> 1, esto es, p,, = u, por lo que estamos en el caso de una red de vortices blanda.
Ahora, la probabilidad (6.14) se puede expresar como

P(n) =exp[-Bn(n-1)], (6.17)
que es mixima para n=1, con lo que /i tiende a la unidad de forma que todos los fluxoides
estan anclados (o todos los centros de anclaje ocupados por vortices en el caso A» ay),
teniéndose siempre un anclaje optimo. Por tanto, Fy, varia de acuerdo con los valores que
se esquematizan en la grafica VI.18.
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Figura V1.18: Esquema de 1a evolucidn, en funcidn del campo magnético, del anclaje de
una red de vortices blanda producido por defectos planares separados una distancia A,
Los circulos y las rectas representan. respectivamente, a vortices y centros de anclaje.
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En ambos casos, (a) y (b), la corriente critica se puede obtener igualando la fuerza
de anclaje total por unidad de longitud a la correspondiente fuerza de Lorentz, esto es,

Fo, = Je (@/ay) (6.18)

donde hemos tenido en cuenta que (1/aq,) es el nimero de vortices por unidad de longitud.
El comportamiento que se deduce para J; en funcion del campo magnético en estos casos
limite es el que se representa esquematicamente en la figura VI.19. Como vemos, ambos
casos muestran dependencias muy distintas. Por una parte, la red de vortices rigida presenta
un pico en J. en el campo de ajuste con el periodo de la multicapa, como ha sido observado
en superconductores clasicos [2]; por otra, en la red blanda, la dependencia de la corriente
critica con el campo es mucho mas suave, siendo constante en un entorno de B,. Este tltimo
parece ser el caso de las superredes EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0, orientadas eje-a, pues, como
se observa en la grafica VI.20, J. es aproximadamente constante en dicha regiéon. Hay que
sefialar que este cardcter blando de la red de vortices en estos materiales superconductores
ha sido ampliamente observado en la literatura {28]. En definitiva, la red de vortices blanda
que poseen estos Oxidos de la familia 1:2:3 hace posible que nuestras superredes
EuBa,Cu;0,/PrBa,Cu;0; eje-a puedan aprovechar, de forma dptima, el anclaje producido por
la estructura de multicapa en un amplio rango de campos magnéticos.
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Figura V1.19: Comparacion del comportamiento que tiene la densidad de corriente critica

en funcion del campo magnético de una red de vortices rigida y de una red blanda
sometidas al anciaje de la multicapa.
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Figura V1.20: Curvas J.(B) de una superred (75 cu EBCO / 5 cu PBCQO) eje-a con el
campo magnético paralelo a 1as capas y a distintas temperaturas.

6.3 Efectos de dimensionalidad con el campo magnético perpendicular a
las capas.

6.3.1 Energias de activacion.

Hasta ahora se han venido analizando la importante influencia que, en las superredes
orientadas eje-a, la estructura de multicapa ejerce sobre la dindmica de vortices,
concretamente en ¢l anclaje, cuando el campo magnético se encuentra paralelo a las capas.
En este apartado vamos a estudiar y discutir el papel jugado por la superestructura en el
estado mixto cuando el campo se aplica segun la geometria B ; como veremos, aparecen
algunas diferencias interesantes en comparacion con el comportamiento mostrado por las
peliculas orientadas eje-a simples.

En esta configuracion de campo magnético, el efecto de la estructura laminar artificial
sobre la red de vortices se basa en que estos cruzan las capas de PrBa,Cu,0,, hecho que
puede provocar variaciones en la energia de activacién del movimiento de los vdrtices en
comparacion con las peliculas de EuBa,Cu,O, simples, como ya comentamos en el capitulo
anterior al referirnos a las lineas de irreversibilidad. Las medidas de resistividad son muy
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atiles de cara a estudiar el comportamiento de la energia de activacion, ya que una de las
caracteristicas mas importantes de la red de vortices en los superconductores de alta
temperatura es el ensanchamiento inusual en la transicién resistiva cuando hay un campo
magnético aplicado. En concreto. se ha encontrado [29] un comportamiento térmicamente

activado en el iicio de la transicion en p, segin
o(T,B) = p, exp(— UlksT) , (6.19)

donde U representa la energia de activacion que, en general, depende de la temperatura y del
campo. De acuerdo con ello, en e} caso de las peliculas simples con orientacion eje-a, se ha
observado [30] que el movimiento de los vortices ocurre sobre barreras de energia cuya
dependencia con el campo es

(T.B) = Uy(T)/B . (6.20)

Esta dependencia de la energia de activacidon con el campo magnético, Uec 1/B, se
encuentra también presente en el caso de la superred eje-a (100 cu EBCO / 5 cu PBCO),
como se puede apreciar en la figura VI.21, en donde se representa, siguiendo (6.19) y
(6.20), log(p) en funcidbn de 1/B para varias temperaturas constantes. Sin embargo, los

107 - ,

10~
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Figura V1.21: Resistividad en escala logaritmica en funcién de 1/B de una superred eje-a
(100 cu EBCO / 5 cu PBCOj para distintas temperaturas y en la geometria B, . Se
encuentra una region lineal en el inicio de la disipacion.
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valores deducidos para la energia de activacion U, estan en torno a 0.1 eV ‘T, es decir, se
reducen aproximadamente en un factor tres respecto a los obtenidos en peliculas simples a
la misma temperatura reducida 7/7- [30]; asi, por e¢jemplo, para 7/7.=0.5 esta superred
muestra un valor U,;=0.1 eV T, mientras que para las peliculas eje-a simples se obtiene
U,=0.35 eV-T. Por otra parte, a medida que se reduce el espesor de las capas de
EuBa,Cu,;0, esta dependencia de la energia de activacion U o 1/B se pierde, apareciendo una
nueva dependencia logaritmica [18]

U(T,B) = Uy(T) log(B/B,) . 6.21)

De manera que, en una representacion de log(p) en funcién de log(B), se observa una region
lineal en el inicio de {a disipacién resistiva, como se muestra ¢n la grafica VI.22 para una
superred (40 cu EBCO / 5 cu PBCO). Ello sucede para capas superconductoras con 40 6
menos celdas de espesor, no encontrindose ni esta dependencia logaritmica (6.21) ni la
inversamente proporcional al campo (6.20) en superredes con capas de EuBa,Cu,0, con 60
6 75 celdas de espesor.

p {(plem)

Figura VI.22: Representacion logaritmica de la resistividad en funcion del campo
magnético de una superred (20 cu EBCO / 5 cu PBCO) eje-a con el campo perpendicular
al sustrato: v 0.87., @ 077, a 0.6 T., B 0.5T.. Se pone de manifiesto ¢l

comportamiento [ o log(B).
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Hay que sefialar que el comportamiento U e log(B) en la energia de activacion aparece
también en otros trabajos llevados a cabo en peliculas muy delgadas de superconductores
clasicos [31] e igualmente, en medidas en funcion de la temperatura de ese mismo grupo,
en superredes de YBa,Cu,0,/PrBa,Cu;0; eje-a con un espesor pequefio de las capas
superconductoras [21]. Asimismo, se ha observado en multicapas de superconductores de la
familia 1:2:3 con orientacion eje-c |20,32], pero la explicacion de su origen es un tema no
aclarado todavia. Dado que este comportamiento logaritmico se encontré en primer lugar en
superredes en las que las capas superconductoras estaban desacopladas [32], se pensé que
estaba asociado al caricter bidimensional que, en estos sistemnas, tiene la red de vdrtices.
Debemos recordar que cuando el espesor de las capas superconductoras es menor que una
cierta longitud de correlacion L., que indica el tamafio a partir del cual el vértice se puede
deformar [20] (esto es, en longitudes menores se puede considerar que el vortice es rigido),
y, ademdas, dichas capas estdn desacopladas, nos encontramos ante sistemas de dos
dimensiones en los que la linea de vortice se descompone en segmentos independientes que
se denominan pancakes |33} (grifica VI.23).

Asi, algunos resultados experimentales [31,32] se han interpretado en base a las
predicciones que un modelo de anclaje colectivo |34] hace para redes de vdrtices

bidimensionales, y que determina que la energia (&) asociada a la creacion de una dislocacion

o

linea de campo

Figura VI1.23: Esquema de ia descomposicion del vortice en segmentos tipo pancake que
se encuentran en las capas superconductoras desacopladas.
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en la red es finita y, cuando la longitud de correlacion de los fluxoides es pequeiia, es de la
forma ecclog(a,/£(T))=log(B,(T)/B), donde a,=($,/B)"* y B,(T) es un parametro. En esta
imagen, las barreras para el movimiento de esas dislocaciones son mucho menores que la
energia para crearlas, por lo que la energia de activacion U que determina las medidas de
resistividad viene dada por &. Otros autores [35] han propuesto que un comportamiento
log(B) puede tener su origen en la contribucién a la disipacion de los pares vértice-antivértice
(esto es, pares de vortices que tienen el campo magnético en sentido contrario) que se
generan térmicamente en sistemas bidimensionales. El argumento principal de esta idea es
que, en este caso, la separacidn vortice-antivértice coincide con la distancia existente entre
los vortices del campo magnético aplicado (a,); de esta manera, la dependencia logaritmica
con el campo proviene de la energia de interaccion vortice-antivortice, que es proporcional
al logaritmo de su separacion.

Por otro lado, al encontrarse también U oclog(B) en superredes con orientacion eje-c
del tipo DyBa,Cu,0,/Y,  Pr,Ba,Cu;0, en donde las capas superconductoras estan acopladas,
si bien solo aparece en el rango de bajos campos magnéticos [20,36], se ha considerado
también la posibilidad de que este comportamiento puede ser caracteristico de sistemas en
los que no se produce "entrelazamiento” (entanglement) |37,38] en la red de vortices; sin
embargo, este tipo de explicaciones presenta problemas respecto al rango de campos
magnéticos en que se observa el comportamiento logaritmico y a su dependencia con la
anisotropia, ya que, por ejemplo, esta teoria predice que el rango de campos en el que podria
observarse el comportamiento logaritmico debe ser menor al aumentar la anisotropia del
sistema, lo que estd en desacuerdo con el hecho de que se encuentra en multicapas y no en
laminas simples de espesor comparable.,

En nuestro caso, encontramos la dependencia U« log(B) en superredes eje-a con capas
de PrBa,Cu,0; con un espesor de tan solo 5 celdas, de modo que las capas de EuBa,Cu 0,
estan acopladas (segun Suzuki ef af. [21] no se desacoplan hasta 120 celdas). hecho que se
confirma al no cumplirse el escalaje de las energias de activacion con el espesor de las capas
superconductoras (figura VI.24(a)). A este respecto, cabe seflalar que, en el caso de
multicapas desacopladas, el movimiento de los pancakes en cada capa superconductora es
independiente y, por tanto, la energia de activacidbn es proporcional a su espesor e
independiente del de las capas aislantes. De este modo nuestros resultados contradicen que
el comportamiento logaritmico corresponda tan sélo a superredes de caracter bidimensional
con capas desacopladas. Es decir, no cabe, al menos para estas superredes eje-a, una
explicacion de U log(B) basada en sistemas bidimensionales con vértices tipo pancake en
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Figura VI.24: Dependencia de la energia de activacién con la temperatura en varias
multicapas orientadas eje-a que presentan el comportamiento logaritmico (geometria de
campo B,). (a) Variando el espesor de las capas de EuBa,Cu,0,: @ superred (40 cu
EBCO / 5 cu PBCO), O superred (20 cu EBCO / 5 cu PBCO). (b) Variando el espesor
de las capas de PrBa,Cu,O,: @ superred (40 cu EBCO / 5 cu PBCO), v superred (40
cu EBCO / 60 cu PBCO), v superred (40 cu EBCO / 100 cu PBCO).

capas superconductoras desacopladas.

A la vista de que observamos que el comportamiento logaritmico aparece al reducir

el espesor de las capas superconductoras manteniendo et acoplamiento entre ellas constante,

se puede proponer que dicha dependencia Uoclog(B) puede ser fruto de la competicion entre

el espesor de las capas de EuBa,Cu;O, y el valor de la longitud de correlacion de

"doblamiento” L.; es decir, para espesores menores que L. {como puede ser el caso de 20

O 40 celdas) el vortice esta rigido en cada capa de material superconductor lo que, de alguna

manera, puede conilevar un comportamiento semejante al bidimensional. Cuando el espesor
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supera el valor L. (por ejemplo para 100 celdas), los vortices pueden doblarse, recuperandose
la dependencia U« I/B tipica de las peliculas eje-a simples. Hay que sehalar que una
evolucion similar a esta se ha observado recientemente en tricapas
aislante/superconductor/aislante eje-c [39], en las que al incrementar el espesor de la capa
central se pasa de tener un comportamiento logaritmico a recuperar el correspondiente a
laminas simples. Cabe aiiadir que, en base a nuestros resultados, podemos deducir, para las
laminas orientadas eje-a, un valor de L. que se encuentra en el rango 160-240 A , menor que
el observado [20,32] en las muestras eje-c (L. =400 A).

Por lo que respecta a la variacién que tiene la energia de activacion U, (obtenida a
partir de (6.21)) en funcién del espesor de las capas de PrBa,Cu,O, y de la temperatura
(figura VI1.24(b)) hay varias caracteristicas interesantes que resaltar. Por una parte,
encontramos, en el rango de bajas temperaturas, un incremento en los valores de U, en
funcién de T, existiendo un méximo cerca de 7/7T-=0.6-0.7 y una disminucién al
aproximarse a la temperatura critica. Este tipo de dependencia con la temperatura tambien
ha sido observado en peliculas de YBa,Cu,0, eje-c [40] y en muestras de las familias del Tl
[41,42] y del Bi [43]). La explicaciéon que se da [40] a este comportamiento se basa en Ja
competencia entre las dos magnitudes que contribuyen a la energia de activacion, U=E V..
[32], que son la densidad de energia de condensacion superconductora (£.) y el volumen
correlacionado (V). es decir, el volumen caracteristico que ha de desplazarse en un suceso
de activacion térmica. De acuerdo con estos autores [40], V.. puede aumentar debido a que
el crecimiento de la longitud coherente con la temperatura (§(D=£(0)/(1-T/T)") puede
mejorar ¢l acoplamiento entre las capas superconductoras. Por tanto, en nuestras superredes,
el crecimiento de la energia de activacidn en el rango de temperaturas bajas podria estar
producido por un aumento en el valor efectivo de V. que fuera mayor que la correspondiente
disminucién de E.. A su vez, a mds altas temperaturas, dominaria el decrecimiento en la
energia de condensacién. Por otra parte, a la vista de la grafica V1.24(b}, se encuentra un
decrecimiento en los valores de U, al aumentar el espesor de las capas de PrBa,Cu,O;
dejando constante el de las de EuBa,Cu,0,. Esta variacion es indicativa del acoplamiento
existente entre las capas superconductoras a través de las de PrBa,Cu;0,, ya que, de otra
manera., la energia de activacidén permaneceria constante [32]. No obstante, €sa misma
disminucion nos sefiala que el acoplamiento se hace mas débil a medida que se incrementa
el tamafio de las capas de PrBa,Cu,0,.
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6.3.2 Fuerza de anclaje.

La influencia que la estructura de multicapa ejerce sobre la dindmica de vortices
cuando el campo se encuentra perpendicular al plano de la ldmina se observa también en el
comportamiento de la fuerza de anclaje. Como ya se comentd anteriormente, la existencia
de la estructura laminar artificial no modifica el hecho de que haya un escalaje en funcion
de la temperatura de las curvas Fy(B) (grafica VI1.16(a)). No obstante, como podemos
apreciar en la figura VI.25, la dependencia general que tiene la curva de escala de la fuerza
de anclaje si se modifica claramente al ir reduciendo el espesor de las capas de EuBa,Cu,0,
en nuestras superredes eje-a. Mientras que la multicapa (100 cu EBCO / 5 cu PBCO) todavia
presenta el mismo comportamiento que la pelicula superconductora simple, una pequeia
desviacion se empieza a observar en la muestra (40 cu EBCO / 5 cu PBCO). Esta desviacion
se hace ain mayor en el caso de la superred (20 cu PBCO / 5 cu PBCO), en donde la caida
en la fuerza de anclaje es mas suave. Un fendmeno similar sucede a medida que se reduce

el acoplamiento entre las capas superconductoras mediante el aumento del espesor de las
capas de PrBa,Cu,0, (grafica V1.26).

Figura VL.25: Dependencia con el campo magnético (geometria B, ) de la fuerza de
anclaje normalizada en varias muestras orientadas eje-a con distintos espesores de las
capas de EuBa,Cu,0,: @ pelicula de EuBa,Cu,0, simple, O superred (100 cu EBCO /

5 cu PBCQO), a superred (40 cu EBCO / 5 cu PBCO), a superred (20 cu EBCO / 5 cu
PBCO).
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Figura VI.26: Dependencia con el campo magnético (geometria B, ) de la fuerza de
anclaje normalizada en varias muestras orientadas eje-a con distintos espesores de las
capas de PrBa,Cu,0,: a pelicula de EuBa,Cu,0O; simple, ® superred {40 cu EBCO / 5
cu PBCO), a superred (40 cu EBCO / 20 cu PBCO).

Esta variacion en las curvas de escala de la fuerza de anclaje viene acomparfiada por
una nueva dependencia de la corriente critica con el campo magnético. Si en las peliculas

simples con orientacién eje-a la regién de alto campo (B> B,,) se describe en base a un

max
modelo de flux creep [44] con una energia de activacion Uoc1/B |24], ahora, en las
superredes en las que se desvia la tuerza de anclaje, se encuentra que la corriente critica
depende exponencialmente del campo magnético, como se puede apreciar en la figura V1.27,
en la que se representa J. (en escala logaritmica) en funcidn de B, a 30 K, para una superred
(20 cu EBCO / 5 cu PBCO). En estd grafica se observa una region lineal en el rango de
campos B> B,,,. Hay que sefialar que un comportamiento exponencial semejante ha sido
observado previamente en superredes YBa,Cu,O,/(Pr, Y, ,)Ba,Cu,0, con orientacion eje-c en
las que las capas superconductoras estaban desacopladas [45], por lo que la dependencia
exponencial en la corriente critica se ha asociado a efectos de dimensionalidad causados por
el desacoplo. En el caso de nuestras superredes eje-a, hemos encontrado el comportamiento
Jooxexp(-B) reduciendo el espesor de las capas de EuBa,Cu,0; que, por otra parte, estin
acopladas, lo que sugiere que estd causado probablemente por un incremento en la

anisotropia de la red de vdrtices méas que por un desacoplo completo de las capas
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superconductoras. Recientemente, se ha observado en superredes eje-c [46] que la presencia
det comportamiento exponencial en la corriente critica viene acompaiiado por una reduccion
brusca en la energia de anclaje colectivo al aumentar el campo, por lo que se ha indicado que
podria estar asociado a un gran "ablandamiento” de los vortices. Cabe sefalar que estos
autores {46], al igual que parece suceder en nuestras superredes orientadas eje-a, asocian la
existencia del comportamiento logaritmico de la energia de activacion con la dependencia

exponencial en la corriente critica.
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Figura VI.27: Densidad de corriente critica (en escala logaritmica) en funcion del campo
magnético (geometria B, ) a 30 K de una superred eje-a (20 cu EBCO / 5 cu PBCO). La
recta indica un comportamiento de tipo exponencial.
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6.4 Conclusiones.

-Se ha estudiado la influencia de la estructura de multicapa artificial sobre la dindmica
de la red de vortices en superredes EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,;0, orientadas eje-a, superredes en
las que se puede diferenciar entre el efecto de origen intrinseco producido por la estructura
laminar natural y la influencia que se debe al apilamiento de capas superconductoras y
aislantes, hecho que no es posible en las superredes orientadas eje-c en donde ambos efectos
se suman. El estudio se ha llevado a cabo mediante las medidas de magnetorresistencia y de
corriente critica en las configuraciones geométricas de campo magnético perpendicular y
paralelo al plano del sustrato.

-Las medidas de magnetorresistencia han puesto de manifiesto el mecanismo de
anclaje de la red de vortices producido por la estructura de multicapa cuando el campo
magnético es aplicado paralelamente a la ldmina. Este anclaje es efectivo en un amplio rango
de campos magnéticos en torno al campo de ajuste entre la red de vortices y 1a estructura de
multicapa, llegando a ser mas eficaz que el de cardcter intrinseco. Se ha observado que el
aumento del nimero de capas de PrBa,Cu.O, supone un mayor rango de campos magnéticos
en el que se encuentra la influencia de dicho anclaje; asimismo, el incremento en el espesor
de las capas aislantes llega a conducir a una inversion de la anisotropia con respecto a la
existente en peliculas eje-a simples en todo el rango de campos magnéticos medido. Por su
parte, los resultados en la densidad de fuerza de anclaje, obtenidos a partir de las medidas
de corriente critica, confirman la presencia del anclaje producido por la estructura de
multicapa. El andliisis de los resultados en base a un modelo de anclaje unidimensional pone
de manifiesto que el hecho de que la red de vortices en este tipo de materiales
superconductores sea blanda hace posible que el anclaje en las capas aislantes sea eficaz en
un amptlio rango de campos.

-La superestructura influye también sobre la dindmica de vortices cuando el campo
se encuentra perpendicular a las capas (paraielo a los planos de CuQ,), produciendo nuevos
comportamientos. Se ha encontrado que, a medida que se disminuye el espesor de las capas
de FuBa,Cu,0; {(dejando constante el de las de PrBa,Cu;0;), la energia de activacion del
movimiento de vortices pasa de una dependencia U« /B tipica de las peliculas eje-a simples
a un comportamiento I/ o< fog(B) cuando el espesor del EuBa,Cu;0, se reduce suficientemente
(menos de ~ 50 celdas unidad). Puesto que se observa este fenémeno en superredes en las
que las capas superconductoras estin acopladas, hecho que se deduce de la no
proporcionalidad entre la energia de activacidn y su espesor, parece posible que tenga su
origen en ia competencia entre el valor de la longitud de correlacién de "doblamiento™ a lo
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largo de la direccion del campo magnético y el espesor de la capa superconductora, de modo
que la dependencia estaria producida por la rigidez del vortice dentro de capa de
EuBa,Cu,0,. Asimismo, se encuentra una desviacién en la densidad de fuerza de anclaje
normalizada, tanto al reducir el espesor de las capas de EuBa,Cu.0,; como al aumentar el de
las capas de PrBa,Cu,O, (es decir, al disminuir el acoplamiento entre las capas
superconductoras), lo que indica una modificacion en el mecanismo de anclaje respecto a las
peliculas simples: esta desviacion en la fuerza de anclaje viene acompaiada de una nueva
dependencia exponencial de la densidad de corriente critica con el campo magnético, que
podria estar relaciona con un ablandamiento de los vortices.
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7. Conclusiones generales.

En este trabajo se ha llevado a cabo un estudio experimental acerca de los 6xidos
superconductores de alta temperatura de la familia 123 obtenidos en forma de lamina
delgada. En concreto, se ha realizado un andlisis detallado del proceso de crecimiento y de
la microestructura de peliculas con distintas orientaciones, asi como de superredes
superconductor/aislante orientadas eje-a. Asimismo, los resultados obtenidos de sus
propiedades de transporte en el estado mixto han permitido comprender mejor tanto el
comportamiento anomalo del efecto Hall en laminas orientadas eje-c, como los efectos de
anclaje y dimensionalidad que produce la estructura de multicapa en las superredes. Las
conclusiones del trabajo se resumen en los siguientes puntos:

1}. Se ha utilizado un sistema de pulverizacion catddica tipo magnetron especiaimente
preparado para la deposicion de laminas delgadas de superconductores de alta temperatura
critica. Se han empleado diversas técnicas de caracterizacion estructural de las muestras
(difraccidon de rayos-X, microscopia electronica de transmision, microscopia electrénica de
barrido, microscopia de fuerza atdmica), y se ha llevado a cabo la automatizacién del proceso
de medida de varias propiedades de transporte (curvas caracteristicas /-V, resistividad, efecto
Hall, magnetorresistencia). Se ha procedido a la puesta a punto de un sistema de
fotolitogratia, y se ha utilizado un equipo para la variacion controlada del contenido de
oxigeno en peliculas delgadas superconductoras.

2). Se han obtenido laminas delgadas superconductoras de dxidos de la familia
RBa,Cu,0; (R=Y, tierra rara) con el eje ¢ de la estructura perpendicular al plano del sustrato
que poseen elevadas temperaturas criticas (7.~ 86-89 K). Asimismo, se ha conseguido
optimizar el crecimiento de peliculas de estos materiales con la orientacion eje-a (T, ~ 82-88
K), es decir, con los planos de Cu(), perpendiculares al plano de la lAmina, sobre sustratos
de SrTi0;(100) y LaAlO;(100); estas peliculas eje-a son poco habituales en la literatura, y
su obtencton ha hecho posible poner de relieve nuevas propiedades que son consecuencia de
la anisotropia de estos 0xidos superconductores.



3). En el crecimiento y caracterizacién de las ldminas con orientacién cje-a cabe
destacar los siguientes resultados:

-Se ha encontrado que el empleo de un método de dos pasos de temperatura de
deposicion (650°C-710°C), de europio como tierra rara y de una baja presion parcial de
oxigeno en la pulverizacion (6% en 300 mTorr) son procedimientos adecuados para obtener

estas ldminas eje-a con una muy alta calidad en la estructura y en las propiedades
superconductoras.

-Las peliculas eje-a asi obtenidas poseen altas temperaturas criticas (7.~ 82-88 K) y
comportamiento metalico {(p(300K)/p(100K)=1.3-1.6).

-Son altamente texturadas con curvas rocking muy estrechas (FWHM=0.1°-0.2°).

-Su microestructura consta de dominios de ~200 A de tamafio, que estin separados
por fronteras de 90°, de modo que los planos de CuQ, de un dominio son perpendiculares
a los del vecino.

4). La comparacion entre peliculas eje-a y eje-c ha permitido el estudio de la
anisotropia de varias propiedades de transporte:

-La linea de irreversibilidad de las peticulas eje-c se encuenira por encima de la de
las orientadas eje-a, lo que concuerda con los més altos valores de J.., e indica un mejor
anclaje de los vortices.

-Se ha encontrado que el efecto Hall en estado normal en laminas eje-a (H || a) tiene
signo negativo (tipo electrén) y es practicamente constante con la temperatura, a diterencia
de las peliculas eje-c (H " ¢) en donde R,; >0 y varia con T.

-Se ha observado que la resistividad Hall en el estado mixto de las peliculas eje-a
difiere de los monocristales debido a su microestructura de dominios. Por su parte. en
laminas orientadas eje-c, p,, en el estado mixto presenta una contribucion negativa andmala
de signo contrario a la del estado normal que no puede ser descrita en términos de los
modelos clasicos de dindmica de vortices.

5). De los estudios referentes a la anomalia del efecto Hall en el estado mixto de
peliculas orientadas eje-c cabe resaltar los siguientes aspectos:

-Se ha encontrado que existe un campo caracteristico de la anomalia (H) que define

una region estrecha en el diagrama de fases (H-7). Asimismo, se han observado relaciones
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de escala entre las resistividades Hall y longitudinal p (H) o p"(H) en el inicio de la
disipacion. La existencia de estas leyes de escala indican que la contribucion Hall negativa
es de origen intrinseco. es decir, se debe a la dindmica de vortices.

-La contribucién Hall negativa del movimiento de vortices existe cualquiera que sea
la region estudiada del diagrama de fases (H-T) de estos superconductores, es decir, tanto en

la zona de vidrio de vortices como en la de liquido de vortices.

-Se ha observado, en la regién de la anomalia, una ley de escala en funcién de la
densidad de corriente del tipo p, (J) < p,*(J} con n=1.0, lo que implica que, en esta region,
la conductividad Hall (o,=p,/p,’) no es independiente del anclaje, lo que parece
contradectr las predicciones de un modelo tedrico hidrodindmico recientemente propuesto.

-Tanto ¢l cociente £/£,, que relaciona el recorrido libre medio con la longitud
coherente, como la densidad de portadores son parametros microscopicos que juegan un papel
muy importante en la existencia del anémalo cambio de signo en el estado mixto, ya que
dicha anomalia tiende a desaparecer en el limite limpio (£/£,% 1) y sufre grandes cambios
al variar el contenido de oxigeno en ias ldminas.

-Todo ello muestra un claro origen intrinseco de la anomalia, pudiéndose descartar
los numerosos modelos que implican un origen extrinseco del efecto. En particular, los
resultados obtenidos estadn en consonancia con modelos tedricos microscopicos de movimiento
de vortices, propuestos recientemente, que basan la explicacion de la anomalia en una

redistribucion de la carga en el niicleo del vortice.

6). Se han crecido multicapas orientadas eje-a del tipo EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0,
(superconductor/aislante) sobre sustratos de SrTiO,(100) y con diversas longitudes de
modulacion; en ellas los planos de CuQ), estin compartidos por las distintas capas, al ser
perpendiculares a las mismas. El andlisis estructural ha puesto de manifiesto los siguientes
resultados:

-Los rayos-X revelan la existencia de satélites de difraccion de dngulo alto (hasta el

tercer orden) que son producidos por el orden adicional que supone la estructura de superred.

-Las reflexiones Bragg 6/26 asi como las curvas rocking en torno a (200) son
estrechas (FWHM =0.2°).

-La microscopia electronica de transmision en seccién transversal revela no sélo la
existencia de una estructura de multicapa, sino también un buen acoplo entre las redes
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cristalinas de las distintas capas.

7). Las superredes EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0, orientadas eje-a tienen transiciones
superconductoras, incluso aquellas con un alto porcentaje de PrBa,Cu;0,. Al estar
compartidos los planos de CuQ,, las capas de PrBa,Cu,0, modifican la estructura electrénica
en las capas superconductoras, produciendo una localizacién y/o disminucion de los
portadores; ello tiene como consecuencia la existencia de un comportamiento de salto de
rango variable en la resistividad y un incremento (en valor absoluto) del coeficiente Hall R,,.
Por otra parte, las capas de PrBa,Cu,0, también afectan a la dindmica de vdrtices,
produciendo variaciones en la linea de irreversibilidad.

8). Las propiedades més destacables del magnetotransporte en el estado mixto de
superredes EuBa,Cu,0,/PrBa,Cu,0, eje-a son:

-En estas superredes se puede diferenciar entre el anclaje intrinseco producido por la
presencia de los planos de CuO, y el anclaje debido a la estructura de multicapa
superconductor/aislante, ya que las capas artificiales son perpendiculares a la estructura
laminar natural de los planos de CuQ,.

-Las medidas de magnetorresistencia y corriente critica ban puesto de manifiesto el
mecanismo de anclaje de la red de vortices producido por las capas aislantes de PrBa,Cu,0,
cuando el campo magnético es aplicado paralelamente a la 1dmina. Dicho anclaje es efectivo
en un amplio rango de campos magnéticos en torno al campo de ajuste entre la red de
vortices y la estructura de multicapa, pudiendo ser mas eficaz que el de caracter intrinseco.
La influencia del anclaje por la estructura de multicapa se hace todavia mayor al incrementar
el ndmero de capas aislantes y al aumentar el espesor de las mismas, llegando a producirse
una inversion de la anisotropia con respecto a las peliculas eje-a simpies en todo el rango de
campos magnéticos medido.

-De acuerdo con el anilisis de los resultados en base a un modelo de anclaje
unidimensional, el hecho de que la red de vdrtices sea blanda en este tipo de materiales
superconductores es el que hace posible que el anclaje en las capas de PrBa,Cu,0, sea eficaz
en un amplio rango de campos.

-Se ha observado que, cuando el campo magnético se aplica perpendicular a las capas
(paralelo a los planos de CuO,), la superestructura da lugar también a nuevos
comportamientos relacionados con efectos de dimensionalidad. Por una parte, se ha

encontrado, incluso en superredes de capas superconductoras acopladas (poco espesor en las
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aislantes de PrBa,Cu,0-), que la energia de activacién del movimiento de vértices tiene una
dependencia U« /log(8) al reducir suficientemente el espesor de las capas de EuBa,Cu;0O,
(menos de ~50 celdas unidad), comportamiento habitualmente asociado a sistemas
bidimensionales de capas desacopladas. De acuerdo con nuestros resultados, esta propiedad
parece mas bien ligada a la rigidez del vortice en cada capa superconductora, que se produce
a causa de la competicion entre la longitud de correlacidn del vértice a lo largo del campo
magnético v el espesor de las capas de EuBa,Cu;0;. Por otro lado, se ha observado una
desviacion en la densidad de fuerza de anclaje normalizada, tanto al reducir el espesor de las
capas de EuBa,Cu,O,; como al aumentar el de las capas aislantes, lo que indica un cambio
en el mecanismo de anclaje que podria estar retacionada con un ablandamiento de los vortices
en estas estructuras.
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